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Im ersten Teil dieser Arbeit wird ein neu installierter Aufbau beschrieben, der die
gleichzeitige Durchfithrung optischer und magneto-optischer Pump-Probe Expe-
rimente als Funktion der Temperatur, eines Magnetfeldes oder eines angelegten
elektrischen Feldes ermoglicht. Im zweiten Teil dieser Arbeit wird mit optischen
Anregungen untersucht, ob eine Kopplung zwischen dem Spinsystem und dem elek-
tronischen System in dem magnetischen Halbleiter a-MnTe existiert. Dazu wird
eine 200 nm dicke Schicht a-MnTe mit verschiedenen experimentellen Methoden
vermessen. Die Bandliicke von a-MnTe ist um einen zusétzlichen Beitrag in der
antiferromagnetischen Phase blauverschoben, welcher proportional mit der Untergit-
termagnetisierung skaliert. Diese statische Kopplung zwischen der Bandliicke und
dem Spinsystem wird erfolgreich in unserer Probe reproduziert. Darauf aufbauend
wird die Dynamik der Bandliicke unter Verwendung des Pump-Probe Verfahrens
untersucht. Die transiente Reflektivitét zeigt, dass die Bandliicke durch das optisch
aktive E, -Phonon kohérent moduliert wird. Im finalen Schritt wird die Bandliicke
kohédrent angeregt und die Antwort des Spinsystems, die Rotation der Polarisation,
detektiert. Diese ist ebenfalls durch das F, -Phonon kohdrent moduliert und zeigt
einen zusétzlichen inkohérenten Beitrag in der antiferromagnetischen Phase, welcher
eindeutig auf die magnetische Ordnung zuriickzufiihren ist. Die Zerfallszeit dieses
Beitrags entspricht der der Zeitskala der Untergitterdemagnetisierung. Somit konnte
in dieser Arbeit eine phonongestiitzte Kopplung zwischen dem elektronischen System
und dem Spinsystem in a-MnTe gezeigt werden.

In the first part of this thesis, a newly constructed set-up is described that allows
simultaneous optical and magneto-optical pump-probe experiments to be performed
as a function of temperature, magnetic field or an applied electric field. In the second
part of this work, optical methods are used to investigate whether a coupling exists
between the spin system and the electronic system in the magnetic semiconductor
a-MnTe. For this purpose, a 200 nm thick layer of a-MnTe is measured with different
experimental methods. The band gap of a-MnTe experiences an additional blue
shift in the antiferromagnetic phase, which scales proportionally with the sublattice
magnetisation. This static coupling between the band gap and the spin system is
successfully reproduced in our sample. Based on this, the dynamics of the band



gap is investigated using the pump-probe method. The transient reflectivity shows
that the band gap is coherently modulated by optical active E, -phonons. In the
final step, the band gap is coherently excited and the response of the spin system,
the rotation of the polarisation, is detected. Again the rotation of polarisation
is coherently modulated by the E, -phonon and shows an additional incoherent
contribution in the antiferromagnetic phase, which is ascribed to the magnetic order.
The decay time of this contribution corresponds to the time scale of the sublattice
demagnetisation. Thus, a phonon-assisted coupling between the electronic system
and the spin system on the femtosecond timescale in a-MnTe has been demonstrated
in this work.
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In diesem Kapitel wird zunéchst das Thema dieser Arbeit in den Kontext spintro-
nischer Anwendungen gebracht. Die Vorteile dieser neuen Technologien gegeniiber
konventioneller Elektronik werden anschliefend gezeigt. Darauf aufbauend werden
magnetische Grundordnungen in Festkérpern diskutiert und der Vorteil antiferroma-
gnetischer Materialien gegeniiber Ferromagneten fiir spintronische Anwendungen
aufgezeigt. Dieser Vorteil zeigt sich in der Geschwindigkeit, mit der sich magnetische
Anregungen in Festkorpern manifestieren. Die Dispersionsrelation wird fiir einen
allgemeinen antiferromagnetischen Festkorper hergeleitet und fiir den speziellen Fall
der hier verwendeten Probe berechnet. Abschlielend wird das Ziel dieser Arbeit
definiert. Die Vorgehensweise zur Erreichung dieses Ziels wird in den Ausarbeitungen
der folgenden Kapitel gezeigt.

1.1 Spintronik als Zukunft der Datenverarbeitung

Als Startpunkt des Zeitalters der digitalen Datenverarbeitung kann die Erfindung des
ersten funktionierenden Bipolartransistors 1947 durch William Shockley, John Bar-
deen und Walter H. Brattain gesehen werden [1]. In den folgenden Jahrzehnten 16sten
diese die Elektronenrohre als aktiven Bestandteil elektronischer Schaltung weitgehend
ab. Heute bilden deren Nachfolger die Feldeffekttransistoren, als "Ein/Aus-Schalter”,
das Riickgrat integrierter Schaltkreise. In einem Transistor ermoglicht das Anlegen
einer Spannung am Gatekanal den elektrischen Widerstand, und damit den Strom-
fluss, zwischen Drain und Source zu steuern (siehe Abbildung 1.1al), wodurch ein
elektrisch gesteuerter Schalter realisiert wird [2]. Zu Beginn wurden Transistoren
aus dem Halbleiter Germanium gefertigt. Aufgrund einer héheren Stabilitdt und
einfacherer Produktionsprozesse wurde Germanium in den 1960er und 70er Jahren
schrittweise durch Silizium ersetzt. Die Anzahl an Transistoren in einem einzelnen
integrierten Schaltkreis gilt als Kenngrofle zur Beschreibung des technologischen
Standes dieser mikroelektronischen Bauteile. 1965 beobachtete Gordon Moore eine
Gesetzméfligkeit, basierend auf phenomenologischen Beobachtungen, welche besagt,
dass sich die Anzahl der Transistoren pro Schaltkreis alle 18 Monate verdoppelt [3].
Die Giiltigkeit von Moore’s law hat bis heute (2022) Bestand, wie in Abbildung1.1b
verdeutlicht ist. Der Ansatz zur Erhéhung der Transistordichte pro Schaltkreis beruht
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Rechts: Funktionsprinzip eines Transistors. Der Widerstand
zwischen Drain (D) - und Source (S) - Kontakten ist durch eine anlegbare Spannung
zwischen Gate (G) und Source regelbar. Links: Entwicklung der Transistoranzahl
auf einem einzelnen integrierten Schaltkreis.

mafgeblich auf der Minituarisierung des Transistorelementes. Zunéchst erwies sich
diese Herangehensweise als vorteilhaft, weil der Energieverbrauch sank, da weniger
Energie benotigt wurde, um die Elektronen von Drain zur Source zu bewegen. Durch
die fortschreitende Minituarisierung der Elektronik mussten sich die Elektronen
bei einer Grofie von ~ 90 nm so schnell durch das Silizium bewegen, dass sich der
Chip bei jeder einzelnen Operation merklich erhitzte. Deshalb wurde im Jahr 2004,
ohne auf eine physikalische Grenze gestoflen zu sein, die Taktrate gedeckelt, um
eine Uberhitzung der Schaltkreise bei zwei aufeinanderfolgenden Operationen zu
verhindern [4]. Um dennoch die Geschwindigkeit der Datenverarbeitung zu erhéhen,
sind andere Herangehensweisen notig. Eine davon basiert auf der Nutzung eines
weiteren Freiheitsgrades: dem Elektronenspin.

Spintronik

Technologie, die auf dem Konzept der Integration des Elektronenspins in heutige
Elektronik basiert, wird Spintronik (Spin-Elektronik) genannt. 1988 wurde der
Startschuss fiir Spin-basierte Elektronik durch die Entdeckung des Riesenmagneto-
widerstandes (GMR) gesetzt, fiir welchen Albert Fert und Peter Griinberg 2007 den
Nobelpreis erhalten haben [5]. Dieses Phédnomen wird bei mehrschichtigen Diinn-
schichtmaterialien beobachtet, bei denen sich ferromagnetische und nichtmagnetische
Schichten abwechseln. Die Ausrichtung der magnetischen Momente der ferromagne-
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tischen Schichten ist fiir eine Anderung des elektrischen Widerstands verantwortlich.
Er ist hoher, wenn die Momente parallel ausgerichtet sind, und er ist niedriger, wenn
sie anti-parallel ausgerichtet sind, was sich in eine logische Eins (hoher Widerstand)
oder eine Null (niedriger Widerstand) tibersetzen lasst. Dieser Effekt wird bereits
in technischen Anwendungen verwendet, welche im Bereich der Datenverarbeitung
und -speicherung arbeiten, z. B.: Lesekopfe fiir Festplatten oder magnetoresistive
random access memory (MRAM) und damit als Speichermedium verwendet werden
[6]. Die Anwendung dieser Spintronikelemente basiert auf der Reorientierung der
Magnetisierung der ferromagnetischen Schicht, wodurch die Geschwindigkeit der
Datenverarbeitung mafigeblich durch die Zeitskala der Neuausrichtung der magneti-
schen Momente charakterisiert ist. 2004 hat die Gruppe um Kimel et al. gezeigt,
dass in antiferromagnetischem TmFeO; mit einem einzelnen 40 ps langen Laserpuls
die Spins in einem Zeitfenster von 20 ps reorientiert werden kénnen. Dieser Effekt ist
deterministisch und kann also wie ein An/Aus-Schalter benutzt werden. Er bietet
einen Zugang die Datenspeicherung durch rein optische Laserpulse zu steuern [7]. Fiir
weitere alltdgliche Anwendungen ist die Implementierung des Spin-Freiheitsgrades in
die derzeit verwendete Halbleitertechnologie eine vielversprechende Idee. Zunéchst
miissen noch einige technische Schliisselfragen wie effiziente Injektion, Transport,
Kontrolle, Manipulation und Detektion von Spinpolarisation und spinpolarisierten
Stromen geklart werden. Idealerweise sollte die Manipulation von Spins in Halblei-
tern ultraschnell, frei von Erwdrmung und in ein elektrisches Signal umwandelbar
sein. Diese Bedingungen konnen die Integration dieses neuartigen Konzepts in
die heutigen ladungsbasierten Halbleitertechnologien gewahrleisten. Obwohl eine
Vielzahl von spintronischen Effekten in paramagnetischen und ferromagnetischen
Halbleitern gezeigt wurde, wird eine andere Klasse von magnetischen Materialien
als vielversprechendster Kandidat fiir zukiinftige spintronische Anwendungen disku-
tiert: Antiferromagnete. Im folgenden Unterkapitel werden allgemeine Eigenschaften
magnetischer Materialien vorgestellt und anschlieend ein entscheidender Vorteil
von Antiferromagneten gegeniiber Ferromagneten présentiert.

1.2 Kooperativer Magnetismus in Festkorpern

Magnetische Materialien werden durch die kollektive Ausrichtung ihrer magnetischen
Momente klassifiziert. In Abbildung [1.2| ist schematisch die Spinorientierung fiir
ferromagnetische (FM) und antiferromagnetische (AFM) Materialien gezeigt. In
FMen fiihrt die Austauschwechselwirkung zwischen permanenten magnetischen
Momenten zu einer makroskopischen raumlichen Parallelordnung der Spins. Die



1 Einfiihrung

AAAAAAAM 14441 10,1
ttt] b

Schematische Darstellung der Spins in einem ferromagnetischen
(links) und antiferromagnetischen Material (rechts). In Ferromagneten sind alle
Spins entlang einer Richtung orientiert und der Gesamtspin wird durch M be-
schrieben. Antiferromagnetische Materialien hingegen weisen zwei Untergittter
auf, in denen die Spins ferromagnetisch gekoppelt sind. Die Gesamtspins der
Untergitter M o1t sind antiparallel gekoppelt und ergeben eine makroskopische
Gesamtmagnetisierung von M = 0. Zur Beschreibung der magnetischen Ordnung
in Antiferromagneten wird der Néelvektor L = Mg — Mg, eingefiihrt.

(

Gesamtmagnetisierung M in einem FM ist durch den Magnetisierungsvektor
. N
i

gegeben, welcher der Summe aller Spins s, des Materials entspricht. Fiir para-
magnetische Materialien liefert Gleichung |1.1|den Wert 0 aufgrund der zufélligen
Orientierung der Spins, die sich iiber das gesamte Kristallvolumen kompensiert.
Antiferromagnetische Materialien bestehen aus zwei antiferromagnetisch gekop-
pelten Untergittern innerhalb derer die magnetischen Momente ferromagnetisch
ausgerichtet sind, wodurch sich nach Gleichung |1.1| ebenfalls eine Gesamtmagneti-
sierung M -y, = O fiir den gesamten Kristall ergibt (siche Abbildung [1.2b). Zur
Beschreibung der magnetischen Ordnung in AFMen wird der Néelvektor

eingefiihrt, welcher der Differenz der Untergittermagnetisierung M g: entspricht. Die
magnetische Grundordnung kann iiber Umklappprozesse einzelner Spins (Spin-Flip)
oder Spinwellen (Magnonen) angeregt werden. Fiir das Umklappen eines einzelnen
Spins wird eine Anregungsenergie benétigt, die durch die Austauschwechselwirkung
J 4 mit den Nachbarmomenten bestimmt ist, welche die Spins miteinander koppelt.
Bei der Anregung einer Spinwelle wird ein Spin iiber mehrere teilnehmende Spins
N umgeklappt. Jeder Spin ist dabei um den Winkel 180deg/N gegeniiber seinen
benachbarten Spins gekippt. Schlussentlich ist der N-te Spin vollstdndig umge-
klappt. Ferromagnetische und antiferromagnetische Materialien unterscheiden sich
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gravierend in der Grofenordnung der Zeitskala, auf der sich die angeregte Dynamik
manifestiert. Um die Magnetisierung eines Ferromagneten aus dem Gleichgewicht
zu bringen, ist ein kritisches Feld H ,5% vonnoten, das mindestens der Starke des
effektiven Anisotropiefeldes

HE > Hy (1.3)

entspricht. Im Gegensatz dazu muss zur Anregung eines Antiferromagneten ein um
das Austauschfeld H_, verstiarktes Feld

Hﬁ’ZM = V HemHA (14)

iiberwunden werden. Die Stérke des Austauschfeldes ist typischerweise deutlich
grofer als die des Anisotropiefeldes (H, < 1T, H,, ~ 100 T). Die Abhéngigkeit der
Starke des anregenden Feldes zeigt sich ebenfalls in der Frequenz der magnetischen
Resonanz ab welcher Spinanregungen induziert werden:

wry ~ YHy (1.5)
Warm ~ 7Y He:thA . (16)

Hier beschreibt v das gyromagnetische Verhéltnis. Dieser Unterschied in der Stérke
des kritischen Feldes H,,,, wird der Tatsache zugeschrieben, dass in AFMen den
magnetischen Momenten kein Drehimpuls zugeschrieben wird. Die Robustheit der
Spins eines Antiferromagneten gegeniiber einem externen magnetischen Feld spiegelt
sich in den Resonanzfrequenzen der Spinanregungen wpj, und w 4, wider, die sich
um zwei Groflenordnungen unterscheiden konnen. Aufgrund dieser Tatsache besitzen
Antiferromagneten das Potential, die Geschwindigkeit der Datenverarbeitung in der
Spintronik erheblich zu erhhen (7} 8].

1.3 Magnetische Anisotropie

Im Allgemeinen wird beobachtet, dass sich die Magnetisierung M entlang einer klar
definierten Richtung orientiert wihrend andere Ausrichtungen gemieden werden.
Die bevorzugte Richtung der Magnetisierung wird als magnetisch leichte Achse
bezeichnet wohingegend eine andere ungiinstige Richtung als magnetisch schwere
Achse definiert ist. Die Energie, die vonnoten ist um M von der leichten zur schweren
Achse zu drehen, wird als magnetische Anisotropie E,,; bezeichnet und ist von
physikalisch grundlegender Bedeutung [9]: Bleiben wir im Bild des bindren Daten-
speichers aus dem ersten Paragraphen bei dem eine Magnetisierungsrichtung eine
logische ”0” und die entgegengesetzte Ausrichtung eine ”1” darstellt. Eine verschwin-
dende magnetische Anisotropie bedeutet, dass ohne Energieaufwand zwischen den
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beiden Zustdnden gewechselt werden kann, wodurch die Speicherung der Zusténde,
und damit von Daten, nicht moglich ist. Die magnetische Anisotropie setzt sich
mafgeblich aus drei Hauptkomponenten zusammen:

e Magnetokristalline Anisotropie
Die magnetokristalline Anisotropie E,;~, ist eine intrinsische Materialei-
genschaft, welche iiber das Kristallfeld erzeugt wird. Dieses fiihrt iiber die
Spin-Bahn-Kopplung zu einer Vorzugsrichtung des Bahndrehimpulses und
damit zu einer Vorzugsrichtung der Spins;

e Formanisotropie
Die Formanisotropie Ey,,.,, ergibt sich aus der charakteristischen Form des
Festkorpers;

e Induzierte Anisotropie
Mechanischer Druck, Gitterfehler oder unterschiedliche Gitterkonstanten zwi-
schen Substrat und der darauf gewachsenen Probe konnen zu elastischen
Verspannungen fithren, die sich durch die induzierte Anisotropie E;,; duflert.

Neben diesen intrinsischen Materialeigenschaften kann sich, zum Beispiel durch
das Anlegen eines dufleren Magnetfeldes H,,, ebenfalls die Starke der Anisotropie
andern, da zusatzlich die Zeeman-Energie I, ., betrachtet werden muss, welche zu
einer bevorzugten Ausrichtung entlang der Orientierung des externen Magnetfeldes

fithrt. Die magnetische Anisotropie ist somit die Summe
Eani :EMCA+Eform+Eind+Ezee+'“ (17)

, existieren, die nicht
weiter diskutiert werden. Die magnetisch leichte und schwere Achse wird von dem
Wert von E,,; definiert, welcher wiederum auf die Orientierung der Magnetisierung
des Materials zuriickzufiihren ist [9]. Im Folgenden soll ein néherer Fokus auf die
magnetokristalline Anisotropie E,;-4 und deren Ursprung gelegt werden, da diese
fiir diese Arbeit von besonderer Bedeutung ist.

dieser Komponenten, wenngleich weitere Beitrdge zu E,,,;

Magnetokristalline Anisotropie

Von spezieller Bedeutung fiir diese Arbeit ist die magnetokristalline Anisotropie
E 04, auf die im Folgenden etwas genauer eingegangen werden soll. Ist die magneto-
kristalline Anisotropie die dominierende Komponente der magnetischen Anisotropie,
so richtet sich die Magnetisierung entlang einer bestimmten kristallographischen
Achse des Materials aus.

Zur phinomenologischen Beschreibung des Ursprung der MCA wird zunéchst das
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Kristallfeld der nédchsten Nachbarn betrachtet, welches auf ein magnetisches Ion
wirkt. Dieses sieht die Elektronen benachbarter Atome als negative Punktladun-
gen. Das Elektron, welches das magnetische Moment tragt, erfahrt dadurch eine
Coulombabstoflung, wodurch sich die Bahn des Elektrons dndert. Somit beeinflusst
die Gitterstruktur die Orbitalbewegung L des Elektrons [10]. Des Weiteren muss
die relativistische Spin-Orbit Kopplung betrachtet werden: Die Orbitalbewegung
L eines Elektrons erzeugt ein magnetisches Feld, das an den Spin S des Elektrons
koppelt [10} [11]. Somit koppelt die Spinorientierung des magnetischen Elektrons
durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung an seine Orbitalbewegung, welche durch die
Gitterstruktur des Kristalls beeinflusst wird. Dadurch entsteht schlussendlich eine
Wechselwirkung zwischen dem magnetischen Moment und dem Kristallgitter sofern
im Material eine Spin-Orbit-Kopplung prasent ist.

Die magnetokristalline Anisotropie beeinflusst in nicht-kubischen Kristallstrukturen
so genannte Spinwellen - Anregungen der magnetischen Ordnung. Diese werden
im folgenden Abschnitt hergeleitet und die Dispersionsrelation wird fiir die hier
verwendete Probe exemplarisch berechnet.

1.3.1 Spinwellen in antiferromagnetischen Materialien

Wie bereits in Kapitel |1.2|erldutert, wird ein Antiferromagnet durch zwei Untergitter
mit entgegengesetzter Magnetisierung beschrieben, welche sich kompensieren, somit
also keine Nettomagnetisierung M existiert. Im Folgenden wird die Dispersionsrela-
tion magnetischer Anregungen in einem Antiferromagneten mit einer leichten Achse
hergeleitet. Die Spins sind in dieser Betrachtung so angeordnet, dass die Magnetisie-
rung der Untergitter entlang der z-Achse orientiert ist. Als Ausgangspunkt wird ein
Hamiltonoperator aus dem Heisenbergbild der Form

H=>"J,(S7S7 + 878 +28:8)+ DY (S7,)° (1.8)

] 1,3

betrachtet wobei J;; dem Austauschintegral zwischen Spins S; und S; entsprechen
welche sich wiederum in den beiden Untergittern 1 und 2 befinden. Die Anisotropie
wird durch die Konstante D ausgedriickt [12]. Zur Uberfiihrung von Gleichung
1.8 in eine Form, in der die Komponenten des Spinoperators durch Erzeugungs-
und Vernichtungsoperatoren beschrieben werden, wird eine Holstein-Primakoff-
Transformation (HPT) fiir beide Untergitter durchgefiihrt. Fiir das Spin-Up Unter-
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gitter ergeben sich folgende Transformationvorschriften:

S* =1/ ( QS—aTa. .
Sy = \/ 2S—a a;) (1.9)

SZ—S—aa

)

und in Analogie fiir das Spin-Down Untergitter

T T
Sl =bh/(28 —blb))
— T 1.10
Sy =1/ (28 —blb,)b, (1.10)

z _ T

In Gleichungen [1.9| und [1.10| beschreiben aZT und b} Spinerzeugungsoperatoren der
Spins ¢ und j, in den jeweiligen Untergittern, gekennzeichnet durch die Magnetisie-
rungsorientierung 1 und |. a; und b; markieren die dazu gehérigen Vernichtungsope-

ratoren, welche die bosonischen Kommutatorrelationen [a a, ] d;irs lag,a;] =0,

[bj, bH =6, und [b;,b;] = 0 erfiillen [12]. Einsetzten der HPT in Gleichung 1.8
liefert

H =37,/ 28 —ala)a /(25 —bib,)b,

1]
+aly/(25 —ala)biy/(25 = blb))
+2((8 —afa;) - (=S +blb,))
al T
+02_ (5 —ole) = (=5 +00)))
Unter Betrachtung kleiner Spinfluktuationen im Verhéltnis zur Gesamtmagnetisie-

rung aZai <« 28 kann die Wurzel, nachdem der Faktor 2S5 herausgezogen wurde,
durch

(1.11)

T T
a;a; a;a; 1a a;
K3 << 1 _> 1 7 1

2 2 2 2 ’

S 5 S (1.12)
bib, bib, 1b'0,
_JJ 1 1— 21 1227

25 <7 25 2 29

gendhert werden. Unter Verwendung der Entwicklung der Wurzel aus Gleichung|1.12
und der harmonischen Ndherung, wodurch Terme mit mehr als zwei Operatoren
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nicht berticksichtigt werden, ergibt sich

H~—28JzN+28 Y Ji; (a;b; + albl +blb; + ala,)
i)

— DS?N + DS (Z bib, + Zaiai) :

J

(1.13)

wobei 2N der Gesamtzahl an Spins des Systems entspricht, sodass sich bei Ausfiih-
rung der Summe iber ein komplettes Untergitter der Faktor N ergibt. Der Faktor z
beschreibt die Anzahl der nichsten Nachbarn im Kristall und ist somit materialab-
hédngig. Im néchsten Schritt wird der quadratische Teil des Hamiltonoperators aus
Gleichung [1.13/ in den reziproken Raum mittels folgender bosonischer Operatoren
transformiert [12]:

1 S
a; = —— exp (zk:ﬁ) ay,
Ly
) k o (1.14)
;= \T\fzk: exp (zk:rj) by,

Hier entspricht k einem Wellenvektor und ¢ der imagindren Kinheit. Unter Verwen-
dung der Orthogonalitdtsbeziehung

1 P
N g exp (z(k: —k )7“1) = Opx/ (1.15)
wird der Hamiltonian aus Gleichung |1.13|zu

H ~ 25JzZ<5k7k,aLak/ + 5k7k’b};bk’
kK’

+ Z 5k7_k/akbk/eik/” + Z 5k7_k/a};b};/e’ik/“> (1.16)

+ DS (afay +blby) 6 4
kK’

vereinfacht. Dabei wird der Abstand zwischen Atomen im Untergitter 1 und deren
néichsten Nachbarn im anderen Untergitter 2 durch s beschrieben. Somit ergibt
sich fiir ein Atom ¢ mit relativer Position r; im ersten Untergitter ein néchster
Nachbar im anderen Untergitter an der Position r; + . Diese Eigenschaft wird in
dem Strukturfaktor

1 ,
Vi = ;Zem“ (1.17)
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zusammengefasst und Gleichung |1.16| vereinfacht sich zu

H~28J2)  alay, +biby +yparb_y, +v7afb’, + DS (afay +bby)
k k
(1.18)

Im néchsten Schritt wird eine Bogoliubovtransformation verwendet, um von den

bosonischen Operatoren a k,aL sowie b,b/,TC den Hamiltonoperator hin zu magnonischen

FErzeugungs- und Vernichtungsoperatoren ak,az und Bk,ﬁl zu transformieren. Die
kanonischen Transformationsrelationen haben folgende Form [12]:

Ay = Up Oy, — vkﬂik aik = ukaik — 0B (1.19)
by, = —vgal , + uy By by = —vpay +uy BT,

Da Gleichungen [1.19 die Orthogonalitdtsbedingungen erfiillen miissen, ergeben sich
fiir die reellen Vorfaktoren u;, und v, folgende Bedingungen

u —vi =1 UpV_p = U_p V) (1.20)
woraus sich folgende Eigenschaft erschliefit

U_j, = Uy, v_p = . (1.21)
Ebenfalls gilt die Kommutatorrelation

akaz = aLak +1 , (1.22)

welche analog fiir die Operatoren (3, und BZ aufgestellt wird. Es ist wichtig zu
beachten, dass die Operatoren o und g kommutieren, da sie die Erzeugung und
Vernichtung von Magnonen in den beiden unterschiedlichen Untergittern beschrei-
ben. Die Anwendung der Bogliubovtransformation auf den Hamiltonoperator aus
Gleichung [1.18| ergibt

H~ SZ(aLozk [(uf 4 v2 — 2yuvg) 2J 2 + (ui + v3) D]
3

+ﬁ};ﬁk [(uf 4+ v2 — 2yugvy) 2J 2 + (ui + vi) D] (1.23)
+a By [(v(ui + v3) — 2ugvy) 2J 2 — 2uyv,, D]

+al B [(y(u2 4+ v2) — 2uyu;,) 2J 2 — Qukka])
Um den Hamiltonian aus Gleichung [1.23| zu diagonalisieren, wird die Bedingungen

[(v(u? +v2) — 2uyvy,) 202 — 2uyv,, D) 20 (1.24)
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aufgestellt, welche die Nicht-Diagonalelemente a3 und af3" gleich Null setzt und
die Beziehung

2Jzy  2ugvy

2Jz+D i +v;

(1.25)
folgt |13]. Eine mogliche Losung fiir die Wahl von v, und wu;, welche die Identitét
aus Gleichung |1.20) erfiillt, sind die hyperbolischen Funktionen

uy, = sinh(6),) v, = cosh(6O),) (1.26)
womit sich Gleichung |1.25|zu

2Jzy  2sinh(6y)cosh(©;)  sinh(20)
2J2+ D sinh*(0,) +cosh*(0,)  cosh(26))

= tanh(20)) (1.27)

auflost. Somit lésst sich der Hamiltonian in seiner diagonalisierten Form
H =3 wi(ajay, + 518) (1.28)
k
schreiben in der w;, Frequenzen beschreiben, die durch

2J2;,)?

= (2 + ) (272 4 D~ BT 1.29
definiert sind. AbschlieBend werden die Parameter w,, = 2.Jz und wg = D eingefiihrt.
Dadurch und durch die Aquivalenz von u? + vi = cosh(26,,) = D + 2.J z ergibt sich
die Dispersionsrelation zu

Wy, = \/(wak +wg)? — pwd . (1.30)

Gleichung [1.30| beschreibt die Dispersionsrelation eines allgemeinen Antiferromagne-
ten mit den Magnonmoden w, und wg. Fiir den speziellen Fall des in dieser Arbeit
vorliegenden hexagonalen Kristallgitters hat jedes Mn-Atom zwei nachste Nachbarn
an den Positionen (0,0,4c/2), einen direkt oberhalb und einen direkt unterhalb,
welche antiferromagnetisch gekoppelt sind. Dadurch ergibt sich der Strukturfaktor
v, nach Formel |1.17| zu

1 X 1 ) —1
M= Zﬁ:e”“ =35 [exp(zqgc> +exp<7z2qzc>] (1.31)

~eos(L2) (1.32)

Zur Berechnung der Magnondispersion wird die Brillouinzone des hexagonalen
Gitters betrachtet, welche wiederum einem hexagonalem Gitter entspricht, dessen
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Zentrum I" bei (0,0,0) liegt. Der Symmetriepunkt M bei (7/2,0,0) beschreibt den
Mittelpunkt eines Vierecks der Oberfliche der Brillouinzone. In Abbildung|1.3|ist die
Dispersionsrelation der in dieser Arbeit verwendeten Probe a-MnTe vom Zentrum
der Brillouinzone zum Rand entlang der I'M Richtung dargestellt. Diese wird nach
Formel 1.30 mit dem fiir das hexagonale Gitter passenden Strukturfaktor ~, aus
Gleichung 1.32 berechnet. Die Werte fiir w,, und wj sind aus Quelle [14] entnommen.
Qualitativ entsprechen Form und die Magnonfrequenzen im Zentrum der Brillouin-

Frequenz (THz)

r M

Magnon-Dispersionsrelation in hexagonalem a-MnTe. Qualitativ
entspricht die Form der Dispersionsrelation der theoretischen Beschreibung aus
der Literatur 14, [L5] |16].

zone I'sowie am Rand M dieser stark vereinfachten Betrachtung einer Spinanregung
den Werten der Literatur |14} 15, 16|, in welcher Dichtefunktionaltheoriesimulationen
zur Berechnung der Magnondispersion durchgefithrt wurden, die ebenfalls néchste
Nachbarn und iibernédchste Nachbarn in der Analyse berticksichtigen.

1.4 Uber diese Arbeit

Diese Arbeit ist Teil des Projektes B8 des Sonderforschungsbereichs ICRC TRR
160 mit dem Titel Femtosecond manipulation of charge-magnetism coupling in
an antiferromagnetic semiconductor. Das Ziel des Projektes ist es, das in Kapitel
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1.1] angesprochene Problem der Integrabilitdt neuartiger spinbasierter Technolo-
gie in bereits existierende ladungstragerbasierte Elektronik anzugehen. Um dieses
ambitioniertes Ziel zu erreichen, wird mit optischen Anregungen, welche auf der
Femtosekunden-Zeitskala stattfinden, eine moégliche Kopplung zwischen Spinsystem
und dem elektronischen System untersucht (sieche Abbildung . Die Verwendung

EIe‘ton

Abbildung 1.4: Ziel dieser Arbeit ist es, eine mogliche Kopplung zwischen dem

Spinsystem und dem elektronischem System auf der Femtosekunden-Zeitskala mit
optischen Methoden zu untersuchen.

von Femtosekunden-Lasern ist dabei von essentieller Bedeutung, da es sich bei dem
zu untersuchenden Material um einen antiferromagnetischen Halbleiter handelt, in
welchem magnetische Anregungen im Femtosekundenbereich stattfinden (siehe dazu
Kapitel und Abbildung [1.3). Als sehr interessantes System hat sich MnTe in
der hexagonalen Phase (a-MnTe) nicht nur aus experimenteller, sondern auch aus
technologischer Sicht aus den folgenden Griinden herauskristallisiert:

e In statischen Experimenten wurde eine Kopplung zwischen Spinsystem und
elektronischem System in Form eines temperaturabhingigen Energiebeitrages
zur Bandliicke E,, welcher proportional zur Untergittermagnetisierung ist,
nachgewiesen [17];

e Die Néeltemperatur, unterhalb welcher sich die langreichweitige antiferroma-
gnetische Ordnung bildet, liegt mit T ~ 310 K oberhalb der Raumtemperatur,
wodurch eine starke Kiihlung im laufenden Betrieb der Datenverarbeitung

nicht nétig ist [18];
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e a-MnTe mit einer Schichtdicke von wenigen nm bis hin zu einigen pm kann
bereits in hoher Qualitidt produziert werden [18];

¢ Die elementaren Bestandteile von a-MnTe sind kostengiinstig in der Beschaf-
fung und kommen ohne die deutlich knapperen seltenen Erden aus.

Der erste Punkt ist aus experimenteller Sicht von grofier Bedeutung wahrend die
Punkte 2-4 die Vorteile von a-MnTe aus technologischer Sicht als mdglicher Haupt-
bestandteil antiferromagnetischer Halbleiter in zukiinftiger Spintronik aufzeigen. In
Kapitel 3.1] sind die physikalsichen Eigenschaften der Probe detailiert beschrieben.
Das experimentelle Vorgehen zu Erforschung der Natur einer méglichen Wechsel-
wirkung auf der ultraschnellen Zeitskala zwischen Elektronen und Spins gliedert
sich in drei aufeinander aufbauende Schritte. Wie in Punkt 1 beschrieben, wurde
bereits von Ferrer-Roca et al. [17] gezeigt, dass in Proben mit a-MnTe Schichtdicken
von einigen pm in statischen Absorptionsmessungen ein Einfluss des Spinsystems,
proportional zur Untergittermagnetisierung, zur Energie der Bandliicke gemessen
wird. Der erste experimentelle Schritt dieser Arbeit ist detailliert in Kapitel 3| be-
schrieben und gilt der Reproduktion dieser Ergebnisse in unserer a-MnTe Probe
mit einer Dicke von lediglich 200 nm. Aufbauend auf den Ergebnissen der statischen
Absorptionsspektroskopie wird in Kapitel |4 die Dynamik des elektronischen Systems,
in unserem Fall der Bandliicke, durch Messungen der transienten Reflektivitdt unter
Verwendung des Pump-Probe Verfahrens untersucht. Als abschlieBender Schritt
wird in Kapitel |5 mit dem Pump-Probe Verfahren das elektronische System auf
der ultraschnellen Zeitskala kohérent angeregt und mittels Messung der Rotation
der Polarisation untersucht, ob auf eine Anregung der Bandliicke eine Antwort des
Spinsystems auf derselben Zeitskala erfolgt.



In diesem Kapitel sind die experimentellen Aufbauten beschrieben, die im Verlaufe
dieser Arbeit verwendet werden. Zuerst wird das kommerzielle CARY System vorge-
stellt, das in Kapitel |3| benutzt wird, um die statische Absorption {iber einen grofien
spektralen Bereich als Funktion der Temperatur zu bestimmen. Dariiber hinaus
wird das Konzept der Pump-Probe Technik vorgestellt, welche zur Messung von
Gitter- und Spindynamik auf der Femtosekundentzeitskala benutzt wird. Basierend
auf diesem Konzept wird ein optischer Pump-Probe Aufbau in zwei verschiedenen
Konfigurationen beschrieben: Zum einem wird die Dynamik der Bandliicke mit einem
breitbandigem Supercontinuumpuls (Kapitel |4)) in Reflektionsgeometrie vermessen,
zum anderen wird in einer zweiten Konfiguration die Rotation der Polarisation mit-
tels magneto-optischer Effekte in Transmissionsgeometrie gemessen. Abschlielend
wird der an der TU Dortmund neu installierte Pump-Probe Aufbau fiir optische
und magneto-optische Experimente vorgestellt, der unter anderem in dieser Arbeit
entwickelt wurde.

2.1 Das CARY 6000i Spektrometer

Die in Kapitel [3| priasentierten Absorptionsmessungen werden mit dem kommerziell
erhéltlichen CARY 6000i UV-Vis-NIR System von Agilent Technologies durchge-
fithrt [19]. Dieses Spektrometer ist speziell dafiir konstruiert, Absorptionsmessungen
verschiedener Materialklassen wie Halbleiter [20], Isolatoren [21] und Dielektrika [22]
in einem groflem spektralen Bereich durchzufiithren. Eine schematische Darstellung
des Spektrometers ist in Abbildung 2.1| zu sehen. Das CARY-System nutzt das
Licht einer Wolframlampe, welche elektromagnetische Strahlung in einem spektra-
lem Bereich von 175 nm bis 1800 nm emmitiert. Eine Out-Of-Plane-Doppel-Littrow
Monochromator Anordnung monochromatisiert das breitbandige Licht der Wolfram-
lampe, sodass eine spektrale Auflésung von 1nm erreicht wird [19]. Ein dreiblattriger
Chopper moduliert das monochromatische Licht mit einer Frequenz von 30 Hz so,
dass das Licht abwechselnd in drei Strahlengénge eingekoppelt wird:

1. Referenzstrahlengang
An dieser Position des Choppers ist kein Blatt vorhanden, sodass das Licht
den Chopper passiert und in den Referenzstrahlengang eingekoppelt wird;
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Lichtquelle S Monochromator-

Schlitzblende

Chopper

Detektor

Proben/
Baselinestrahl

Abbildung 2.1: Darstellung des CARY Spektrometers, welches fiir die statischen
Absorptionsmessungen genutzt wird, die in Kapitel [3| beschrieben sind. Das Aus-
gangssignal einer Wolframlampe wird nach Durchqueren eines Monochromators
abwechselnd in zwei baugleiche Strahlengéinge eingekoppelt. In einem Strahlengang
befindet sich die zu vermessende Probe. Das Signal wird detektiert und mittels
Software die Extinktion berechnet. Darstellung entnommen aus

2. Probenstrahlengang
Ein Blatt des Choppers ist mit einem Spiegel versehen, durch den das Licht
in den Probenstrahlengang reflektiert wird;

3. Geblockter Strahlengang
Fiir den dritten Strahlengang wird das Licht vollstédndig geblockt, um eine
Dunkelstrommessung zu ermoglichen.

Proben- und Referenzstrahlengang sind identisch und unterscheiden sich dadurch,
dass die zu vermessende Probe im Probenstrahlengang platziert wird wohingegend
der Referenzstrahlengang unveréndert bleibt . Die Probe befindet sich in Verlauf
der Messungen in einem Durchflusskryostaten, der mit fliissigem Helium gekiihlt
wird. In Kombination mit einem Heizelement lassen sich Temperaturen zwischen 4 K
und 400 K einstellen. Auf Grund des grofien spektralen Bereichs der Wolframquelle

16
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stehen CARY zwei verschiedene Detektoren zur Verfiigung: Eine Photokathode fiir
den Bereich zwischen 175 nm und 800 nm sowie eine InGaAs-Photodiode fiir den
Infrarotbereich von 800 nm bis 1800 nm. Der am besten geeignete Detektor im Bezug
auf die Signalstirke wird durch eine mitgelieferte Software selbststéndig ausgewéhlt
[19]. Ein Datenpunkt setzt sich aus drei Einzelmessungen zusammen, indem aus der
Intensitat des durch die Probe transmittierten Lichtes Ip, ., des Referenzstrahls
I'p. s und einer Dunkelstrommessung Ip,,,, 1., die Extinktion zu

Iroe_‘[une
E——loglO(P bIRfD ’”) (2.1)

berechnet wird. Ein Motor verdndert die Littrow Monochromator Anordnung so,
dass monochromatisches Licht mit einer Bandbreite von 1 nm beginnend bei 175 nm
bis 1800 nm mit einer Aufnahmedauer von 1s die Probe illuminiert und Spektra der
statischen Extinktion E als Funktion der Wellenldnge gemessen werden. Um das
Signal der Probe zu isolieren und etwaige Einfliisse, wie zum Beispiel Verunrein-
heiten oder Vibrationen, von einzelnen Optiken sowie deren Probenhaltern in den
Teilstrahlen herauszufiltern, wird von jedem Spektrum eine Messung ohne Probe
mit ansonsten identischen Parametern abgezogen. Aus der gemessenen Extinktion
FE wird mittels Formel 2.2 der Absorptionskoeffizient

a=—In (“ZE) (2.2)

fiir den gesamten spektralen Bereich bestimmt, wobei d die Probendicke beschreibt.

2.2 Pump-Probe Technik

Das in Kapitel [2.1] beschriebene Setup trégt neben einer Vielzahl verschiedener
Techniken (z.B.: Raman- oder Neutronenstreuung, Absorptionsmessungen) dazu bei
mittels der Wechselwirkung von Licht und Materie die elektronischen-, magnetischen-
und Gittereigenschaften von Festkorpern zu untersuchen. Aus den Ergebnissen dieser
statischen Experimente lassen sich die Frequenz und die Lebensdauer von Funda-
mentalanregungen wie Exzitonen, Magnonen oder Phononen ableiten, welche darauf
hinweisen, dass eine Vielzahl interessanter physikalischer Prozesse eine charakte-
ristische Zeitskala aufweisen, die im Piko- oder Femtosekundenbereich liegt. Die
Entwicklung von Laserquellen mit einer Pulsdauer von wenigen hundert Femtose-
kunden ermoglicht den direkten Zugang zu den Dynamiken dieser Prozesse mit einer
Auflésung von ~ 100 fs. Durch die Verwendung dieser ultrakurzen Laserpulse wird
ein untersuchtes System in einen Nichtgleichgewichtszustand angeregt, welcher eine
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Beschreibung durch thermodynamische Theorien nicht zuldsst, da diese auf dem
Prinzip des Gleichgewichts basieren. Um dennoch ein Verstdndniss der Vorgénge in
diesem Nichtgleichgewichtszustand zu erlangen, bieten Pump-Probe Experimente
ein umfangreiches Werkzeug um Relaxationsprozesse, die der Anregung folgen, zu
untersuchen. Sie basieren auf der Verwendung zweier Laserstrahlen, bei denen einer
als Anregepuls (eng.: Pump) dient, der die Probe aus ihrer Gleichgewichtslage in
einen angeregten Zustand versetzt. Der Zustand der Probe nach der Anregung wird
durch einen zweiten Laserstrahl, den Abfragepuls (eng.: Probe), aufgezeichnet. Die
Anderung, die der Probe-Puls durch den angeregten Zustand der zu untersuchenden
Probe erfahrt, wird detektiert und die zeitliche Entwicklung durch Variation des
relativen Zeitunterschieds At zwischen Pump- und Probe-Pulsen verfolgt. Dies ist
schematisch in Abbildung [2.2| dargestellt. Pump-Probe Experimente miissen zwei

Pump

i
i
I
I
\
I
I
fi

At

Schematische Darstellung der Pump-Probe Technik. Ein starker
Anregungspuls - der Pump - erzeugt einen Nichtgleichgewichtszustand in der Probe.
Ein zweiter schwécherer Puls - der Probe - zeichnet den Zustand des angeregten
Materials auf. Durch Variation des zeitlichen Abstandes zwischen Pump und Probe
wird die Dynamik der Relaxation der Probe vollstiandig verfolgt.

Eigenschaften erfiillen, um eine zuverldssige Messung des angeregten Zustandes der
Probe zu gewéhrleisten:

e Die Intensitdt des Pump-Strahls sollte ein Vielfaches hoher sein als die des
Probe-Strahls, welcher keine Anregungen in der Probe erzeugen sollte. Absolute
Werte beider Intensitédten sind materialabhéngig.

e Die Zeit zwischen zwei aufeinanderfolgenden Pulsen muss so gewéhlt sein,
dass das System geniigend Zeit hat, um zuriick zum Gleichgewichtszustand
vor der Anregung zu relaxieren. Der in dieser Arbeit verwendete Laser pulst
mit einer Frequenz von 2kHz was bedeutet, dass die Probe nach spéatenstens
500 ps wieder in ihrem Gleichgewichtszustand vorliegen muss.
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Messungen der Dynamik werden in dieser Arbeit mit einem experimentellem Auf-
bau durchgefiihrt, welcher auf der Pump-Probe Technik basiert und detailiert im
folgenden Unterkapitel |2.3| beschrieben ist. Zwei unterschiedliche Detektionssche-
mata, die auf die Eigenschaften des Probe-Strahls sowie der zu untersuchenden
Materialeigenschaften speziell zugeschnitten sind, werden vorgestellt und im Detail
erldutert.

2.3 Optischer Aufbau fiir Pump-Probe Experimente mit
fs-Auflosung

Um die in dieser Arbeit priasentierten Messungen durchzufiihren, werden an das
Setup bestimmte Anforderungen gestellt, wie zum Beispiel eine Kithlmdéglichkeit
der Probe oder das Umstellen der Probenanregung von Reflektions- in Transmissi-
onsgeometrie. Eine besondere Anforderung an den optischen Aufbau, um Dynamik
auf der fs-Zeitskala zu untersuchen, ist eine Pulsdauer im unterem zweistelligem
Femtosekundenbereich (Tp,,;, &~ 20fs), sodass sich eine Abtastrate ergibt, die es
ermoglicht, Dynamiken mit einer Periodendauer von einigen hundert Femtosekun-
den aufzulésen. Diese Anforderungen erfiillt das Setup der CUSBO Einrichtung
(Laserlab-Europe Netzwerk) der italienischen Universitét ”"Politecnico di Milano”
unter Leitung von Prof. Dr. Giulio Cerullo. Der Aufbau bis zur Probe, welcher fiir die
in den Kapiteln 4| und |5 beschriebenen Messungen verwendet wird, ist in Abbildung
2.3| dargestellt. Die Detektionsschemata der Transmissionsmessungen in Kapitel 4
und der Messungen der Rotation der Polarisation in Kapitel 5| unterscheiden sich
und sind in den folgenden Unterkapiteln |2.3.1) und [2.3.2 im Detail beschrieben.

Experimenteller Aufbau bis zur Probe

Die in dieser Arbeit verwendete Laserquelle ist ein regenerativ verstéarkter moden-
gekoppelter Ti:Saphir-Laser der Firma Clark-MXR, Inc (Modell: CPA-1), welcher
Pulse mit 2 kHz Wiederholrate, 150 fs Pulsdauer und einer Pulsenergie von 500 1J bei
einer zentralen Wellenlénge von 780 nm emmitiert [23]. AnschlieBende Propagation
durch einen 1 mm dicken Lithiumtriborat-Kristall (LBO, Summenformel: LiB,0;)
erzeugt mit einer Effizienz von 30 % die zweite Harmonische der Grundfrequenz
des Lasers. Ein Strahlteiler speist sowohl im Pump- als auch im Probestrahlengang
einen selbstgebauten nicht-kollinearen-optischen-parametrischen-Verstérker (engl.
NOPA) mit einem Teil der zweiten Harmonischen.



2 Experimentelle Aufbauten und Messtechniken

Chopper
Ti:Sa ]
780 nm J
LBO
mechanische
Verzdgerungsstrecke
(]
a
eo
o =2
Zur Probe
b

Schematischer Aufbau des in dieser Arbeit verwendeten Pump-
Probe Setups. Zuerst wird die zweite Harmonische einer gepulsten Ti:Sa Laserquelle
(frep = 2kHz) mittels eines LBO-Kristalls erzeugt und schlieflich durch einen
Strahlteiler in den Pump- und Probestrahl geteilt. Beide Teilstrahlen durchlaufen
einen nicht-kollinearen-optisch-parametrischen Oszillator (engl.: NOPA) in welchem
die Wellenlédnge des Lichts in einem grofien spektralen Bereich variabel einstellbar
ist, sodass sie unseren Anforderungen entspricht. Der Pumpstrahl wird anschlieend
von einem mechanischem Chopper mit einer Frequenz von 1kHz moduliert. Der
Probestrahl durchlauft nach dem NOPA eine mechanische Verzogerungsstrecke,
wodurch der relative Zeitunterschied At zwischen Pump- und Probepulsen einstell-
bar ist. Beide Strahlen werden abschliefend zur Probe geleitet.

Funktionsweise eines NOPAs

Im Allgemeinen bieten optisch-parametrische-Verstiarker (engl.: OPA) die Moglich-
keit, die Wellenlénge des eingespeisten Strahls in einem groflen spektralen Bereich
beliebig zu dndern, um somit die gesuchte Resonanz anzuregen oder abzufragen.
Die OPAs der CUSBO-Einrichtung sind in einer nicht kollinearen Konfiguration
(NOPA) konstruiert. Der Aufbau ist in Abbildung 2.4| dargestellt. Eingangs zu
jedem NOPA befindet sich ein Strahlteiler, der den Laserstrahl in zwei Teile aufteilt:
Einen schwécheren, der die zu verstdrkende Wellenlédnge, den Signal-Strahl, erzeugt
und einen stédrkeren Anteil, den Pump, welcher die Signalwellenlinge parametrisch
verstarkt. Aufgrund der Energieerhaltung muss ein dritter Strahl, der Idler, an der
parametrischen Verstarkung beteiligt sein, wenn sich die Wellenlangen von Pump
und Signal unterscheiden, sodass gilt:
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Schematische Darstellung des Aufbaus der verwendeten NOPAs.
Ein Strahlteiler reflektiert einen kleineren Anteil (~ 5 %) des Strahl in den Weif3-
lichterzeugungsarm (rot) wahrend der intensivere Teil des Strahls als Pump (blau)
verwendet wird. Der NOPA kann in zwei Konfigurationen benutzt werden, welche
sich durch einen verdnderten Inzidenzwinkel o des Pumps auf dem Beta-Barium-
Borat-Kristall (BBO) unterscheiden. Graphik entnommen aus [23]

Neben der Energieerhaltung muss ebenfalls die Impulserhaltung

fiir alle beteiligten Strahlen gelten. Die Einhaltung von Gleichung [2.4] wird als
Phase matching (Phasenanpassung) bezeichnet und ist zwingend notwendig fiir
parametrische Verstirkung.

In diesem Setup wird zur Erzeugung der Signalwellenléinge der Laserstrahl auf
einen Saphirkristall fokussiert und breitbandiges weiles Licht erzeugt. Aufgrund
der Dispersion im Saphirkristall sind die Wellenldngen in den entstehenden Weif3-
lichtpulsen zeitlich getrennt. Dies bedeutet, dass niedrigere Wellenldngen zeitlich
vor den hoheren Wellenldngen des Pulses propagieren. Pump- und Signalstrahl
werden auf einem Betabariumboratkristall (BBO) rdumlich und zeitlich iiberlagert.
Auf Grund der Dispersion bei der Erzeugung der Signalpulse sind diese zeitlich
ldnger als die Pumppulse wodurch nur ein Teil des Weifllichtes verstarkt wird.
Mittels der Verzdgerungsstrecke im Signal kann der zeitliche Uberlapp so gewéhlt
werden, dass lediglich die gewiinschte Wellenldnge des weiflen Lichts vom Pump
verstarkt wird [24]. Aufgrund der nichtkollinearen Bauweise der NOPAs, die sich
durch einen Einfallswinkel « zwischen Pump und Signal auf dem BBO ausdriickt,
lasst sich durch Wahl des Einfallswinkels die verstédrkte Bandbreite auswéhlen. Fiir
einen Winkel «,,, = 3,82 deg ergibt sich gleichzeitiges phase matching tiber einen
spektralen Bereich von 500nm bis 750 nm. Parametrische Verstarkung in einem
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kleinerem spektralem Bereich kann durch Anderung des Winkels « realisiert werden.
Abweichungen vom optimalen Winkel «,,, erlauben es einen schmaleren spektralen
Bereich der Signalpulse parametrisch zu verstdrken was zum Beispiel zur gezielten
Untersuchung bekannter Ubergéinge von Vorteil ist.

Strahlprogagation nach den NOPAs

Auf Grund der Progagation durch verschiedene Medien (z.B.: LBO, BBO, Linsen)
dispergieren Pump- und Probepulse, wodurch niedrige Wellenldngen zeitlich vor ho-
heren Wellenldngen im Puls progagieren. Diese Eigenschaft wird als Chirp bezeichnet
und ist besonders bei breitbandigen Pulsen von Bedeutung (Die wird in Kapitel 4.2
ndher erldutert). Um Pulse mit moglichst wenig Chirp (und damit moglichst kurze
Pulse) zu erhalten, passieren im Anschluff an die NOPAs Pump- und Probestrahl
jeweils zwei Chirped mirrors. Chirped mirrors sind so konstruiert, dass sie den - in
der Regel - positiven Chirp der Pulse kompensieren. Die hier verwendeten chirped
mirrors bestehen aus 30 SiO,/TiO, A\/4-Lagen, in welchen die Bragg-Wellenlédnge
von Lage zu Lage so varriiert wird, dass kiirzere Wellenldngen bis in tiefere Lagen
eindringen, bevor sie reflektiert werden, wodurch der breitbandige Puls bei jedem
Auftreffen, um einen festen Faktor gestaucht und somit kiirzer wird. Um das Trans-
formlimit - die kiirzeste mogliche Pulsdauer - zu erreichen, wird der Strahl 10 mal
an den chirped mirrors reflektiert [23]. Nach der Kompressionsstufe unterscheidet
sich der optische Pfad insofern, dass der Probestrahl eine mechanische Verzoge-
rungsstrecke durchlauft, welche mit einer Auflésung von 5 fs die Wegstrecke die die
Probepulse durchlaufen um bis zu 2ns verlingern kann. Der Pumpstrahl hingegen
wird von einem mechanischem Chopper (Thorlabs MC1000) mit einer Frequenz
fimoa = 1kHz moduliert. Die Modulationsfrequenz entspricht exakt der Hélfte der
Laserrepetitionsrate f,.,, = 2kHz. Somit wird jeder zweite Pumppuls durch ein Blatt
des mechanischen Choppers geblockt. Dies bedeutet, dass auf der Probe nur jeder
zweite Probepuls einen durch den Pump angeregten Zustand misst. Der Einfluss
des Pumpstrahls auf die Probe kann somit durch Isolation der 1 kHz-Komponente
des Probestrahls, zum Beispiel durch einen Lock-In Verstéirker, bestimmt werden.
Die Sensitivitit der Detektion liegt dadurch in einer GréSenordnung von ~ 10™4 bei
einer Integrationszeit von 2s 23} |25]. Pump- und Probestrahl werden schliefllich auf
die Probe fokussiert, welche in einem Kryostaten platziert ist, der es erlaubt, die
Temperatur der Probe in einem Bereich von 77 K bis 300 K einzustellen. Dazu ist die
Probe thermisch sowohl an ein Reservoir fliissigen Stickstoffs sowie ein Heizelement
gekoppelt, welche Kontrolle iiber die Probentemperatur ermoglichen. Eine genaue
Charakterisierung der Pump- und Probepulse wird an der Position der Probe durch-
gefiihrt, indem Form, Ausdehnung und Leistung bestimmt werden. Die Ausdehnung
Ap,s ist fiir die Bestimmung der Strahlintensitdt wichtig und wird mittels eines
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Strahlprofilmessers mit pm-Genauigkeit ermittelt. Die Lichtintensitat wird in dieser
Arbeit durch die Fluenz F beschrieben, welche sich wie folgt berechnet:

E ' Pul P
Fluenz = ——19°C P10 u - . (2.5)
Pulsquerschnitt TRep - Apuls

Eine Messung der Leistung P vor jedem Experiment garantiert Kontrolle tiber die
auf die Probe einwirkende Lichtintensitét.

2.3.1 Supercontinuum als Probepuls

Bei den in Kapitel 4] beschriebenen Messungen wird ein breitbandiger Probepuls
verwendet, um den angeregten Zustand der Probe in einem groflen spektralen
Bereich zu untersuchen. Dafiir wird der in Abbildung 2.4 beschriebene NOPA in
der Konfiguration mit «,,,, = 3,82 deg verwendet, um breitbandige parametrische
Verstérkung in einem groBem spektralem Bereich (500 nm - 750 nm) der Signalpulse
zu erreichen, welche im Folgenden als Supercontinuum bezeichnet werden.

In dieser Arbeit werden Supercontinuumprobepulse verwendet, um das elektronische
System der Probe, genauer gesagt den spektralen Bereich um die Bandliicke, zu
untersuchen. Fiir Photonenergien oberhalb der Energie der Bandliicke nimmt die
Absorption des Probenmaterials stark zu, sodass die Probe fiir diese Energien in-
transparent wird. Um den angeregten Zustand der Probe in einem grofitmoglichem
spektralem Bereich zu untersuchen, wird der reflekterte Teil des Probestrahls an
der Probe detektiert. Die experimentelle Geometrie ist in Abbildung [2.5| darge-
stellt. Ein Blazegitter spaltet die reflektierten breitbandigen Probepulse rdumlich in
die einzelnen spektralen Komponenten auf und leitet diese auf den Si-Chip einer
CCD Kamera. Diese misst die Lichtintensitit als Funktion der Pixelnummer und
wird iiber eine USB Schnittstelle von einem Computer ausgelesen. Um von der
Pixelnummer auf die Wellenléinge zuriickzuschlielen, wird nach der Justage des
Setups eine Kalibration der Detektion durchgefithrt. Zwischen Probe und Detektion
werden nacheinander verschiedene Bandpassfilter mit einer Bandbreite von + 5nm
im Strahlengang plaziert, welche das komplette Spektrum des Supercontinuums
abdecken. Die Pixelnummer des Maximums des Signals auf der CCD-Kamera wird
mit der zentralen Wellenlédnge des Bandpassfilters assoziiert. Eine polynomielle Inter-
polation der Pixelnummer/Wellenlédnge-Wertepaare definiert somit die Umrechnung
von Pixelnummer in Wellenlénge fiir den gesamten Siliziumchip der CCD-Kamera.

2.3.2 Magneto-optische Pump-Probe Experimente

Fiir die in Kapitel |5| beschriebenen Experimente wird die Konfiguration des NO-
PAs (siehe Abbildung [2.4) des Abfragestrahls geédndert. Anstelle einer Verstarkung
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Blazegitter

1 Y

Abbildung 2.5: Experimentelle Geometrie der Messungen aus Kapitel 4 Ein
intensiver Pumpstrahl (griin) regt die Probe an. Die Reflektion des breitbandigen
Probepulses (gelb) wird iiber ein Blazegitter spektral aufgespalten, mit einer CCD
Kamera detektiert und einem angeschlolenem Computer digitalisiert.

des kompletten breitbandigen weiflen Lichtes wird ein schmaler spektraler Bereich
verstiarkt. Dazu wird die Position des fokussierenden Spiegels im Pump-Strahl auf
die durchgezogene Linie gedndert, wodurch die phase matching Bedingung parame-
trische Verstarkung nur fiir einen kleinen spektralen Bereich erlaubt. Der Aufbau
des Pumpstrahls bleibt in beiden Messgeometrien unverédndert. Die experimentelle
Geometrie an der Probe hingegen wird von Messungen des reflektierten Lichtes
hin zu Messungen des transmittierten Anteils der Probepulse umgebaut. Der sche-
matische Aufbau ist in Abbildung dargestellt. In den in dieser Konfiguration
durchgefiihrten Experimenten wird das Spinsystem iiber magneto-optische Effekte
untersucht. Diese duflern sich dadurch, dass sie die Rotation oder die Elliptizitét der
Polarisation elektromagnetischer Wellen - in diesem Fall dem Probestrahl - &ndern.
Eine Moglichkeit der Detektion dieser Polarisationsdnderung bietet die balancierte
Photodetektion. Diese ist in Abbildung dargestellt und besteht in der einfachsten
Version aus zwei Komponenten: Zum einem aus einem Wollastonprisma, welches den
ankommenden Strahl rdumlich in zwei Komponenten mit orthogonaler Polarisation
aufspaltet, und zum anderem aus einem Photodetektor mit zwei Dioden A und B,
welche jeweils eine der Polarisationskomponenten messen. Der Detektor besitzt vier
Ausgangssignale: Zwei fiir die einzelnen Dioden, eines fiir die Differenz (A-B) und
ein Viertes fiir das Summensignal A+ B . Das Summen- und Differenzsignal der
Dioden A und B wird {iber zwei verschiedene elektronische Schaltungen gebildet, die
im Detail in der Literatur (siche Quelle [26]) beschrieben sind. Fiir eine Messung der
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Abbildung 2.6: Experimentelle Geometrie der Messungen aus Kapitel [5. Der
transmittierte Probestrahl progagiert zunéchst durch eine A/2-Platte, anschliefend
durch ein Wollastonoprisma, welches einfallendes Licht in senkrecht zueinander
polarisierte s- und p-Komponenten radumlich aufspaltet. Beide Teilstrahlen werden
auf jeweils eine Diode eines balancierten Photodetektors fokussiert. Dieser bildet
mittels Operationsverstiarkerschaltkreisen die Summe und Differenz der Dioden A
und B. Diese werden jeweils in einen, durch den mechanischen Chopper des Anrege-
strahls getriggerten, Lock-In Verstarker eingespeist, welche die 1 kHz-Komponente
des Probesignals isolieren. Das Ausgangssignal der Lock-In Verstarker wird schlief3-
lich digitalisiert.

Rotation der Polarisation des Probestrahls wird der Differenzkanal verwendet. Um
die Funktionsweise des Differenzkanals zu verstehen, betrachten wir zunéchst einen
linear polarisiertem Lichtstrahl mit elektrischem Feld E. Bei Propagation durch das
Wollastonprisma wird dieser in zwei vertikal zueinander polarisierte Strahlen E4 g
rdumlich aufgespalten. Die elektrischen Felder der aufgespaltenen Strahlen ergeben
sich zu

E,= Ec'os(a) (2.6)

Ep = Esin(a)
wobei a dem Winkel zwischen der Polarisationsachse des eingehenden Strahls und
der optischen Achse des Wollastonprismas entspricht. Das von den Dioden gemessene
Signal entspricht der Intensitit /4 p der elektrischen Felder und somit dem Quadrat
|E4 p|*. Wird o = 45 deg gewiihlt, sind die beiden gemessenen Signale I, p gleich
und der Differenzkanal liefert den Wert Sigp, s = I, — I = 0. Dieser Zustand wird
als balancierte Position bezeichnet, da die Signale beider Dioden sich ausbalancieren
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und Null ergeben. Betrachten wir nun eine Rotation der Polarisation des eingehenden
Strahls, um den Winkel 8. Gleichungen [2.6| &ndern sich somit zu

E, = Ecos(a+ )

Ep = Esin(a+ ) 27)
und dadurch das von Differenzkanal gemessene Signal zu
Sigp;; ~ E? sin?(a 4 ) — E? cos?(a + B)
= E2é (1 —cos(2a+28) — 1 —cos(2a+ 2p))
= —E? cos(2a + 23) (2.8)
o g2 sin(2/)
~ —FE?273

Im letzten Schritt von Gleichung [2.8 wird die Kleinwinkelndherung angewandt nach
der sin(f) ~ S fir kleine Winkel § gilt. Dementsprechend ergibt sich ein linea-
rer Zusammenhang zwischen dem gemessenen Signal des Differenzkanals und der
Rotation der Polarisationsachse des Probestrahls induziert durch den angeregten
Zustand der Probe [13]. Dieser Detektionsautbau heifit balancierte Photodetektion,
da vor jeder Messung die Detektion balanciert wird. Das heift, dass zuerst die
mechanische Verzogerungsstrecke so eingestellt wird, dass die Probepulse vor den
Pumppulsen auf die Probe treffen (negatives Delay) und anschliefend der balancierte
Photodetektor in eine Positions gedreht wird, in welcher der Differenzkanal ein
Nullsignal ausgibt. Durch diese Prozedur werden auf die Probe wirkende Einfliisse,
wie Streulicht oder der Einfluss des Probestrahls selber "gleich Null gesetzt”. Wird
nun wihrend einer Messung die Verzégerungsstrecke zu positiven Delays verfah-
ren, erfihrt der Probestrahl eine Anderung seines Polarisationszustandes durch
einen magneto-optischen Effekt. Dieser wird durch den Pumpstrahl induziert, und
schlussendlich weitestgehend isoliert von anderen Einfliissen gemessen.

Signalverarbeitung

Das Summen- und das Differenzsignal des balancierten Photodetektors werden iiber
einen Bozcar-Schaltkreis in einem Zeitinterval 7;,,, detektiert und verstarkt. Die
Synchronisation des Zeitintervalls mit der steigenden Flanke des Lasertriggersignal
ermoglicht es, das pumpinduzierte Signal zu verstidrken, wohingehend Rauschen
zwischen zwei aufeinanderfolgenden Laserpulsen unterdriickt wird. Das verstéirkte
Signal wird zu jeweils einem Lock-In Verstéarker des Typs Stanford Research SR830m

geleitet, welche empfindlich auf Signalkomponenten reagieren, die dieselbe Frequenz
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aufweisen wie ein zusétzlich eingespeistes Triggersignal. Hier wird die Frequenz des
mechanischen Choppers als Triggersignal der Lock-In Verstéarker verwendet, wodurch
sich pumpinduzierte Signalkomponenten der Probepulse isolieren lassen [27]. Das
letztendlich von einem PC digitalisierte Signal entspricht der Signalkomponente des
Probestrahls, welche dieselbe Frequenz wie der mechanische Chopper aufweist. Um
einen Riickschlufl auf eine Anderung der Rotation der Polarisation des Probestrahls
durch die angeregte Probe ziehen zu kénnen, muss das vom Computer digitalisierte
Differenzsignal von Volt in Grad umgerechnet werden. Ausgehend von Gleichung
2.7| betrachten wir zunéchst das digitalisierte Summensignal

o SigBow

SigSum X E2 Sin2<a + ,8) + E2 COS2 (Od + B) = E2 %
S

(2.9)

Si9p., entspricht dem Ausgangssignal des Bozcar-Schaltkreises und Vg seinem zu-
gehorigem Verstarkungsfaktor. Der Differenzkanal wird mit einem Faktor 10 vorver-
stéarkt und erfdhrt durch den Bozcar-Schaltkreis einen weiteren Verstdrkungsfaktor
Vp. Betrachten wir zunéchst die gesamte transmittierte Intensitédt der Probepulse
bei voller Repetitionsrate des Lasers (2kHz) ergibt sich das Differenzsignal zu

2\6 SigLock—In
0 Vv,

Sigpis = (2.10)

Der Faktor 2v/2 ergibt sich aus dem quadratischem Mittel, welches der Lock-In
Verstérker bildet [27]. Das Einsetzen von Gleichungen 2.9 und 2.10 in Gleichung 2.8
ergibt mit

Zﬂ SigLockffn VS
10 VD SigBoz

— = 1arcsin (2\/5 St rock-m Vs > (2.12)

sin(28) = (2.11)

2 10 Vp  Siggy,

die Umrechnungsformel von gemessener Spannung in Rotation der Polarisation des
Probestrahls in Grad [13].

2.4 Entwicklung eines Pump-Probe Aufbaus fiir
Magneto-optische Experimente an der TU Dortmund

Die Cinchetti Arbeitsgruppe der Fakultiat Physik wurde 2016 an der Technischen
Universitdt Dortmund ins Leben gerufen. Die Forschung zentriert sich auf die
Untersuchung kollektiver Spinphdnomene in Festkoérpern indem magnetische und
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elektronische Eigenschaften der untersuchten Materialien auf der ultraschnellen Zeit-
skala (im Bereich von einigen hundert Femtosekunden) adressiert, kontrolliert und
schlussendlich zielgerichtet manipuliert werden. Zu den wichtigsten experimentellen
Methoden gehoren Spin- und zeitaufgeloste Photoelektronenspektroskopie sowie zeit-
aufgeloste optische und magneto-optische Spektroskopie [28]. Die Entwicklung und
Charakterisierung eines Pump-Probe-Aufbaus fur optische und magneto-optische
Messungen ist unter anderem Teil dieser Arbeit, schematisch in Abbildung 2.7
dargestellt, und wird im Folgenden detailliert beschrieben.

2.4.1 Lasersystem

Ausgangspunkt des optischen Aufbaus ist das auf Ytterbium basierte, verstiarkende
Lasersystem Pharos der Firma Light Conversion, welches Pulse mit einer Repetiti-
onsrate von bis zu 1 MHz mit einer Pulsdauer von ~ 300 fs und einer Wellenl&nge von
1028 nm bei einer Gesamtleistung von 20 W emittiert. Der Ausgangsstrahl wird durch
einen Strahlteiler fiir Pump-Probe Experimente in zwei Teilstrahlen aufgespalten,
wobei der Pumpstrahl eine Leistung von 13 W und der Probestrahl die verbleibende
Leistung von 7W aufweist. Wie bereits in Kapitel 2.2 beschrieben wird der leis-
tungsstarke Pumpstrahl benutzt, um die Probe in einen Nichtgleichgewichtszustand
anzuregen. Demgegeniiber beobachten die Probepulse durch Variation des zeitlichen
Abstand zu der Probenanregung die Entwicklung des angeregten Zustandes des Mate-
rials. Beide Teilstrahlen durchqueren jeweils einen optisch-parametrischen Verstérker
des Typs Orpheus-F/HP der Firma Light Conversion, welche es ermoglichen, die
Photonenenergie unabhéngig voneinander kontinuierlich in einem Bereich von 0,5eV
bis 3,5eV einzustellen. Um das von den Pumppulsen induzierte Signal zu isolieren,
wird, wie bereits in vorherigem Unterkapitel erldutert, der Pumpstrahl moduliert.
Aufgrund der hohen Repetitionsrate des Lasers ist eine mechanische Modulation,
z.B. durch einen mechanischen Chopper, unzureichend. In diesem Fall wird ein
elektro-optischer Modulator (EOM) als Pulse-Picker in den Pumpstrahl integriert,
welcher es ermoglicht - unabhédngig von der Laserrepetitionsrate - jeden zweiten
Puls zu blocken. Somit findet jeder zweite Probepuls den angeregten Zustand der
Probe vor, wihrend die anderen Probepulse den Grundzustand des Systems messen.
Mittels Datenanalyse lasst sich das durch den Pumpstrahl induzierte Signal Sig;,, 4
isolieren, indem die Differenz zwischen geblockten und ungeblockten Pumppulsen

N
Sigind = Z <Sigi,ungeblackt - Sigi,geblockt) (213)

%

gebildet wird. Eine detailierte Beschreibung der Detektion und Datenanalyse folgt
in Kapitel |2.4.3.



2.4 Entwicklung eines Pump-Probe Aufbaus fiir Magneto-optische Experimente an
der TU Dortmund

Kryostat
4-420K - Analog- Digitalwandler
(60 MHz)
Magnet+9T BD

s ~

// N
, \

. :
N
. AN

Mechanische ~ °( M !

.

Verzégerungsstrecke \A\

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung des magneto-optischen Pump-Probe-
Aufbaus. Ein Strahlteiler spaltet das Ausgangssignal des Pharos Lasersystems in
Pump- und Probestrahl auf. Die Photonenergie der Pump- und Probepulse kann
durch zwei OPAs unabhéngig voneinander in einem groflen spektralen Bereich einge-
stellt werden. Ein elektro-optischer Modulator moduliert den Pumpstrahl mit einer
Frequenz die der Halfte der Laserwiederholrate entspricht. Die zeitliche Differenz
zwischen Pump und Probepulsen ist iiber eine mechanische Verzogerungsstrecke
im Probestrahlengang einstellbar. Beide Strahlen werden mit sphérischen Spiegeln
auf eine sich in einem Kryostaten befindliche Probe fokussiert, an dessen Position
ein solenoidférmiger supraleitender Magnet ein starkes homogenes Magnetfeld
erzeugt. Der reflektierte oder transmittierte Anteil der Probepulse wird tiber ein
balanciertes Detektionsverfahren mit einem Analog-Digitalwandler digitalisiert.
Graphik entnommen aus .

2.4.2 Strahlpropagation

Nach Durchqueren der OPAs werden sowohl Pump- als auch Probestrahl iiber
Spiegel zur Probe geleitet. Die zeitliche Verzogerung zwischen anregenden und
abfragenden Pulsen kann durch eine im Probestrahl befindliche mechanische Ver-
zogerungsstrecke DL325 der Firma Newport in einem Bereich bis 4,3 ns mit einer
minimalen Schrittweite von 10 fs variiert werden. Intensitdt und Polarisation beider
Teilstrahlen kénnen jeweils durch eine Kombination aus \/2-Verzégerungsplatte
und einem Polarisator gewahlt werden. Aufgrund des grofien spektralen Bereiches
verfiighbarer Photonenenergien von Pump- und Probestrahl werden diese mit sphéri-
schen Spiegeln auf die Probe fokussiert, welche gegeniiber Linsen den Vorteil bieten,
dass chromatische Abberationen, bei Anderung der Photonenenergie, vermieden
werden. Somit dndern sich der Fokuspunkt und der Strahldurchmesser an der Probe
in Abhéngigkeit der Wellenlénge nicht signifikant und zeitaufgeloste Messungen als
Funktion der Photonenenergie konnen systematisch ohne exzessiven Zeitaufwand
durchgefiihrt werden. Uber einen piezogesteuerten Spiegel im Pumpstrahl kann die
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rdumliche Uberlappung mit einer Schrittweite im pm-Bereich eingestellt werden.
Vor jeder Messung wird, analog wie in Kapitel 2.3 beschrieben, der Strahldurch-
messer mit einem Beamprofiler bestimmt und iiber eine Messung der Leistung die
Fluenz iiber Gleichung 2.5/ bestimmt [29]. Der Interaktionspunkt von Pump- und
Probestrahl befindet sich innerhalb einer kreisférmigen Aussparung des solenoidfor-
migen Magneten der Firma CryoVac. Der supraleitende Magnet ist ein geschlossenes
System, das kontinuierlich mit Helium gekiihlt wird, wodurch dauerhafter Betrieb
gewéahrleistet ist. Auf der gesamten Linge der kreisformigen Aussparung kann ein
homogenes Magentfeld bis zu einer Stérke von +9 T angelegt werden. Die Probe ist
in einem Durchflusskryostaten platziert, welcher kontaktfrei in die Aussparung des
Magneten geschoben werden kann, infolgedessen keine mechanischen Vibrationen auf
das Probensystem tibertragen werden. Der Kryostat wird iiber einen Transferarm
kontinuierlich mit fliissigem Helium gekiihlt, wodurch im Verbund mit im Kryo-
staten angebrachten Heizelementen die Probentemperatur zwischen 4 K und 420 K
eingestellt werden kann. Der Heliumfluss und die Heizleistung kénnen dabei iiber
ein selbstgeschriebenes Computerprogramm gesteuert und die Probentemperatur
ausgelesen werden. Zusétzlich kann iiber BNC-Anschliisse ein externes elektrisches
DC-Feld bis zu einer Feldstéirke von 1kV an der Probe angelegt werden.

Die grofie Vielfalt an frei wéhlbaren Parametern dieses Aufbaus (Photonenener-
gie, externes Magnetfeld, Temperatur und elektrisches Feld) bietet die Moglichkeit
nicht nur magnetische, sondern auch multiferroide Materialien iiber den gesamten
sichtbaren Spektralbereich zu untersuchen [29].

2.4.3 Detektion

Zur Detektion optischer und magneto-optischer Eigenschaften wird, wie in Kapitel
2.3.2| bereits vorgestellt, die balancierte Photodetektion verwendet: Ein Wollaston-
prisma spaltet das von der Probe reflektierte (oder transmittierte) Signal raumlich
in zwei orthogonal zueinander polarisierte Komponenten auf, welche auf jeweils
eine Photodiode eines balancierten Photodetektors des Typs PDB450A der Firma
Thorlabs fokussiert werden. Dieser Detektor besitzt drei Ausgangskanéle: jeweils
einen, der eine Spannung proportional zur von den beiden Dioden A und B gemes-
senen Lichtintensitit I, p ausgibt, und einen, der eine Spannung proportional zur
Differenz der I, — Iz beider Dioden ausgibt. Vor jeder Messung wird bei negativem
Delay durch Drehung einer A\/2-Verzogerungsplatte vor dem Wollastonprisma das
Differenzsignal ”gleich Null gesetzt”, wodurch beide Polarisationsanteile gleich stark
sind [29]. Im Vergleich zu dem im Kapitel 2.3.2| beschriebenen Aufbau wird fiir
die Digitalisierung der Signale in diesem Fall auf Lock-In Verstéirker verzichtet.
Die Ausgénge des Photodetektors sowie die Triggersignale des Lasers und elektro-
optischen Modulators sind an einen im Computer eingebauten Analog-Digitalwandler
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(engl.: Data aquisition card - DAC) angeschlossen. Eine schematische Darstellung
der Verkabelung sowie der einzelnen Signale ist in Abbildung 2.8 dargestellt [29].
Mit dem Triggersignal des Lasers f,.., werden der Analog-Digitalwandler und der
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Schematische Darstellung der Verkabelung der Detektion. Das
Triggersignal des Lasers startet die Datenaufnahme des Analog-Digitalwandlers
(DAC) und speist den Elektro-Optischen Modulator, welcher ein Signal mit der
Halfte der Laserrepetitionsrate in einen Eingang des DAC speist. Dieses Signal wird
zuvor von einem RC-Schaltkreis zeitlich gestreckt, um in das Detektionsfenster
zu fallen. Die Ausgangsignale Uy, U und U, _ 5 des balancierten Photodetektors
sind ebenfalls mit jeweils einem Eingang des DAC verbunden. Entnommen aus [29]

elektro-optische Modulator getriggert. Der EOM blockt jeden zweiten Puls und
gibt ein zusétzliches Triggersignal analog zur Hélfte der Eingangsfrequenz f,.,/2
aus, welches an einen Eingang der DAC angelegt ist. Damit das EOM-Triggersignal
in das Detektionsfenster des DACs fallt, wird es zuséatzlich durch einen selbstge-
bauten RC-Schaltkreis®| zeitlich gestreckt. Die Signale der einzelnen Dioden und
des Differenzkanals des balancierten Photodetektors werden ebenfalls mit der DAC
verbunden. Mit dem EOM-Triggersignal als Referenz wird eine selbstgeschriebene
Software in der Programmiersprache python verwendet, um das vom Pumpstrahl

IDer RC-Schaltkreis besteht aus einer Kombination von Widerstand, Kondensator und einer
Diode, um Stromriickfliisse durch Entladung des Kondensators zu vermeiden
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induzierte Signal zu isolieren, indem zwischen Pulsen unterschieden wird, bei denen
der Pumpstrahl geblockt ist und solchen, bei denen die Pumppulse die Probe anregen.
Dadurch lisst sich je nach experimenteller Geometrie die Anderung des Reflektions-
oder der Transmissionskoeffizienten zu

AR [Ua.0n +Us0n) = [Uaors + Usopy)

= (2.14)
R Uaors+Usory
bestimmen und die Rotation der Polarisation A@ der Probepulse zu
Uy Uy
Ag = LBon _ABOIT (2.15)

Uaorf+Usofy

berechnen, wobei a den Kalibrationsfaktor beschreibt. Fiir die Umrechnung der
gemessenen Spannung in Grad wird eine Kalibration durchgefiihrt, indem eine
A/2 Verzogerungsplatte in einem Bereich von +1deg mit einer Schrittweite von
100 pdeg rotiert wird. Eine Beschriankung auf diesen Bereich ist sinnvoll, da aus
der Literatur erkenntlich ist, dass die zu erwartende Rotation der Polarisation in
derselben Grofenordnung liegt [30]. Die Kalibrationskurve ist in Abbildung 2.9
dargestellt [29]. Der Verlauf des auf das Summensignal normierten Differenzsignales
liegt im linearen Bereich, sodass ein Fit der Form

Ua_p
O=aq —FF— 2.16
a U+ U, +c ( )

durchgefiihrt wird. Wobei ¢ dem Kalibrationsfaktor und ¢ der balancierten Posi-
tion der \/2-Platte entspricht. Jeder Datenpunkt der Messung spiegelt dabei den
Mittelwert von 16.000 Pulspaaren wider. Somit wird jedem Datenpunkt ebenfalls
eine Standardabweichung zugeordnet, welche als minimale Rotation der Polarisation
definiert wird, die mit diesem Setup gemessen werden kann. Diese minimale Auslen-
kung betrégt 70 pdeg und weist somit eine vergleichbare Genauigkeit zu balancierten
Detektoren vom neuesten Stand der Technik auf [31]. Die eingebettete Grafik (a) in
Abbildung 2.9| zeigt die Abhéngigkeit der minimalen Auflésung von der Fluenz. Die
minimale Auflésung héngt stark von der Fluenz ab und erreicht bei einem moderaten
Wert von etwa 10 1J das Minimum von 70 pndeg. Zur Anregung magneto-optischer
Effekte werden in der Regel Fluenzen von einigen mJ/cm? genutzt, sodass bei einer
Messung der Rotation der Polarisation von einer minimalen Auflésung von 70 pdeg
ausgegangen werden kann. In der eingebetteten Grafik (b) aus Abbildung |2.9|ist die
Abhéngigkeit der Auflésung des Setups von der Wellenldnge des Probestrahls bei
einer konstanten Fluenz von 3,511 /cm? dargestellt, welche fiir alle Messpunkte in
derselben Groenordnung liegt [29].
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057 ® Kalibrationskurve
800 - | a) —— Linearer Fit
— 06 I|

~~ o 1
? 600l f |

- 1
.g 600 Sl 4

= \
= ol w
S 400 A 5° .
'4% 0 D °
) h 0 2 4 6 8
2 200 Fluenz (w/cm?)
© 0.09 ry
g /. b)
0- _ / “«
s_ 5 0.08 y .
[ ° / \.
© £ Y
c 200 - 2007 Y »
5] 2
:% 2 006 /
3 /7
s P4 ..
&) —400 - 005 e
o
650 700 750 800 850 900 950
—600 A Probewellenldnge (nm)

—04  —0.2 0.0 0.2 0.4 0.6
Ua-8/(Upa+Usg)

Die Kalibrationskurve der balancierten Photodetektion zeigt einen
linearen Zusammenhang zwischen dem gemessenen Signal und der Rotation der
Polarisation. Die eingebettete Abbildung (a) zeigt die Abhéngigkeit der Auflésung
als Funktion der Fluenz. Diese reduziert sich bei steigender Fluenz und erreicht
ihren minimalen Wert von 70 pdeg bei einer Fluenz von 10 1J/cm?. Abbildung (b)
zeigt, dass die minimale Auflésung fiir verschiedene Probewellenléngen in derselben
Groflenordnung liegt. Abbildung entnommen aus |29).

Der zeitaufgeloste magneto-optische Aufbau der Cinchetti Arbeitsgruppe an der
TU Dortmund bietet die Moglichkeit, Messungen der transienten Reflektivitat oder
Transmission parallel zur Messung magneto-optischer Effekte als Funktion der Tem-
peratur, eines externen Magnetfeldes und einer angelegten DC-Spannung auf der
ultraschnellen Zeitskala durchzufiihren [29]. Eine sich in Arbeit befindliche Erweite-
rung des Probestrahlengangs bietet die Moglichkeit, breitbandige Supercontinuum

Probepulse zu benutzen, welche mit einem selbstgebauten Detektorsystem analysiert
werden [32].



In diesem Kapitel wird zunéchst die in dieser Arbeit verwendete Probe a-MnTe vor-
gestellt. Im Anschluss wird eine Prozedur zur Extraktion der Energie der Bandliicke
aus statischen Absorptionsspektren aufgezeigt. Messungen der statischen Absorption
als Funktion der Temperatur, mit dem in Kapitel |2.1| vorgestellten Spektrometer
CARY 6000i, sowohl in der para- als auch in der antiferromagnetischen Phase, liefern
die Temperaturabhingigkeit der Bandliicke. Diese wird in indirekten Halbleitern
durch die phenomenologische Varshi-Funktion beschrieben. Die Beschreibung in der
paramagnetischen Phase stimmt mit der Varshni-Funktion iiberein. In der antifer-
romagnetischen Phase hingegen offenbart sich eine zusatzliche Blauverschiebung
der Bandliicke, welche der Temperaturabhéngigkeit der Untergittermagnetisierung
eines Antiferromagneten folgt. Eine physikalische Interpretation dieser magnetischen
Blauverschiebung wird im Anschluss diskutiert. Die Ergebnisse sind zum Teil in [20]
publiziert.

3.1 Probencharakterisierung

MnTe ist ein indirekter Halbleiter mit antiferromagnetischer Spinausrichtung, der
in den letzten Jahren in den wissenschaftlichen Fokus geriickt ist [18, [20} 33, |34].
a-MnTe kristallisiert in einer Nickel-Arsenit Struktur mit hexagonaler Symmetrie
(Dg,,). Abbildung 3.1 zeigt schematisch den Aufbau von a-MnTe. Jedes Te-Atom
(griin) ist von sechs Mn-Atomen (blau) umgeben, welche die Ecken eines Dreieckspris-
mas beschreiben, wihrend das Te-Atom in der Mitte platziert ist. Jedes Mn-Atom
besitzt acht Nachbarn: 2 Mn-Atome, welche direkt oberhalb und unterhalb liegen,
und 6 Te-Atome. Die magnetische Struktur von hexagonalem MnTe wird durch die
3d-Spins der Mn-Atome bestimmt, welche ferromagnetisch in der a-b-Ebene und
antiferromagnetisch entlang der c-Achse koppeln [18| 35]. Die antiferromagnetische
Ordnung von a-MnTe zeigt sich unterhalb der Néel-Temperatur von T = 310 K.
Es liegen zwei mogliche stabile kollektive Magnetisierungszustéinde vor: Entlang
der c-Achse und senkrecht zur c-Achse. Der Polarisationszustand der magnetischen
Momente senkrecht zur c-Achse beschreibt den Grundzustand wéhrend die Spinori-
entierung entlang der c¢-Achse dem ,,Hard-Axis“ Zustand entspricht. Die energetische
Differenz der beiden Zusténde entspricht 135 meV pro Einheitszelle, wodurch die
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€= J;

MnTT

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der atomaren und magnetischen Struk-
tur von antiferromagnetischen a-MnTe. Telluriumatome sind in griin und Mangan-
atome in blau dargestellt. Die Orientierung der Spins der Mn-Atome ist durch blaue
Pfeile abgebildet, welche ferromagnetisch in der a-b-Ebene und antiferromagnetisch
entlang der c-Achse koppeln. Die J; beschreiben die Austauschkonstanten zwischen
benachbarten Manganionen, wobei J; die stdrkste Kopplung antiferromagnetischer
Natur mit den néchsten Nahbarn entlang der c-Achse beschreibt, J, die ferroma-
gnetische Kopplung mit den iiberndchsten Nachbarn in der ab-Ebene kennzeichnet
und J; die antiferromagnetische Kopplung, welche am schwéchstes ausgeprégt ist,
mit den iiber-iiberndchsten Nachbarn charakterisiert.

Orientierung senkrecht zu c-Achse bevorzugt wird [34]. Auf Grund der hexagonalen
Struktur liegen im Grundzustand drei verschiedene Orientierungen des Neél-Vektors
vor, welche durch farbige Pfeile in Abbildung dargestellt sind, und antiferroma-
gnetische Doménen ausbilden . In der antiferromagnetischen Phase liegen
Domaénen in allen drei verschiedenen Polarisationszustdnden vor und die Vermutung
liegt nahe, dass ein magneto-optisches Signal im Mittel iiber alle Doménen Null
ergibt. Dies ist in einem Multidoménenantiferromagneten nicht der Fall, da die
Starke des magneto-optischen Signals durch den Winkel zwischen Spinorientierung
und Polarisationsrichtung des einfallenden Lichts gegeben ist, wodurch sich die
Intensitdt des magneto-optischen Signals der unterschiedlichen Doménen unterschei-
det. Aktuelle theoretische und experimentelle Veroffentlichungen, durchgefithrt an

w
(@]
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Multidomainantiferromagneten, stiitzen diese Behauptung, welche in der Dominanz

einer bestimmten Doméne resultiert

und schlussendlich in einem magneto- Y
optischem Gesamtsignal der Probe ge- "‘.Mn ‘
messen werden kann [21], 37].

a-MnTe ist ein korrelierter magneti-

scher Halbleiter, dessen elektronische

Halbleitereigenschaften durch die 5p Or-

bitale der Te-Atome und die 4s Orbi- . . _______ <€  — . ,,,,,,

tale der Manganatome bestimmt sind,

welche in einer moderaten indirekten

Bandliicke von 1,27eV - 1,46 eV, je nach

MnTe-Schichtdicke, resultieren. In die-

ser Arbeit wird eine a-MnTe Probe mit ‘ ‘

200 nm Dicke untersucht, welche mit- ?

tels ,molecular beam epitaxy“ unter

Verwendung von elementaren Mn und Schematische Darstellung der
Te-Quellen auf einem SrF, (111) Sub- magnetischen leichten Achsen in der a-b-Ebene
strat bei 370 deg-450 deg Substrattem- in hexagonalem a-MnTe in Bezug auf die Lage
peratur aufgewachsen wurde. Mittels der magnetischen Mn-Atome (blau).
,streaked reflection high energy electron

diffraction” (RHEED) Mustern wurde in beiden Féllen, wéhrend des Herstellungs-
prozesses, gewéhrleistet, dass zweidimensionales Wachstum vorliegt. Um Oxidation
der Probe zu verhindern ist auf der MnTe-Schicht eine 10 nm dicke Al,O5-Schicht
(engl: capping layer) aufgebracht. Die Probe liegt im magnetischen Grundzustand
vor, sodass die Spins in der a-b-Ebene orientiert sind.

3.2 Temperaturabhangige Absorptionsmessungen

Hexagonales a-Mn'Te ist nicht nur ein vielversprechender Kandidat fiir technologische
Anwendungen in Anbetracht der iiber Raumtemperatur liegenden Néeltemperatur,
sondern auch aufgrund der Temperaturabhéngigkeit der Energie der Bandliicke.
Zusatzlich zur allgemeinen Blauverschiebung der Energie bei gleichzeitiger Redukti-
on der Temperatur weiflt a-MnTe eine weitere Blauverschiebung der Bandliicke in
der antiferromagnetischen Phase auf: die sogenannte magnetische Blauverschiebung.
Diese wurde bereits von der Gruppe Ferrer-Roca et al. an a-MnTe Proben mit
mehreren hundert pm Dicke gezeigt [17]. Die in dieser Arbeit verwendete Probe weist
eine um 4 Groéflenordnungen reduzierte a-MnTe Schichtdicke von lediglich 200 nm
auf. Der erste Schritt dieser Arbeit besteht darin, die magnetische Blauverschiebung
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der Bandliicke in unserer Probe zu reproduzieren.

Um den Einfluss der zusétzlichen magnetischen Blauverschiebung zu zeigen, muss
die Energie der Bandliicke sowohl in der antiferromagnetischen sowie in der pa-
ramagnetischen Phase bestimmt werden. Zu diesem Zweck werden statische Ab-
sorptionsmessungen als Funktion der Temperatur im Bereich von 25K bis 400 K
durchgefiihrt. Bei einer derart groflen Variation der Probentemperatur wird die
Ausdehnung der Probe stark beeinflusst, da sich diese bei Reduktion der Temperatur
verkiirzt. Um zu gewéhrleisten, dass bei allen Messungen moglichst dieselbe Stelle
der Probe beleuchtet wird, wird eine absorbierende Maske mit einer kreisrunden
Aussparung angebracht, sodass nur Photonen, die durch diese Aussparung (und
schliellich die Probe) propagieren, detektiert werden. Im Referenzstrahlengang wird
eine Maske ohne Probe mit einer Aussparung der gleichen Gréfle installiert. Ausge-
wahlte Absorptionsspektren sind in Abbildung (3.3|im Bereich von 1eV bis 3eV fiir
selektierte Temperaturen dargestellt, welche klar die Temperaturabhéngigkeit des
Absorptionskoeffizienten offenbart. Diese zeigt sich deutlich fiir Photonenenergien

—_
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1

Absorptionskoeffizient a (cm~1) - 104
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Ausgewéhlte Absorptionsspektren als Funktion der Photonenener-
gie fiir selektierte Temperaturen zwischen 25 K und 400 K. Der Beginn der starken
Absorption ist klar ab Photonenenergien iiber ~ 1,7eV zu erkennen. Diese Absorp-
tionskante wird mit der Bandliicke assoziiert und ist deutlich von der Temperatur
beeinflusst. Die Stirke der Absorption nimmt mit zunehmender Temperatur ab.

oberhalb von 1,4eV. Das erste markante Merkmal ist ein lokales Minimum bei
1,65 eV, welches sich fiir niedrige Temperaturen zu héheren Photonenenergien verla-



3 Magnetische Blauverschiebung in a-Mn'le

gert und starker ausgepragt ist. Auf dieses lokale Minimum folgend ist der starke
Anstieg des Absorptionskoeffizienten ab 1,7eV deutlich zu erkennen. Ab dieser En-
ergie besitzen eintreffende Photonen genug Energie, um Elektronen aus dem Valenz-
in das Leitungsband anzuheben und werden vom Material absorbiert, wodurch
der Absorptionskoeffizient steigt. Dieser abrupte Anstieg wird daher im Folgenden
mit der Bandlicke E, asoziiert. Die Probentemperatur beeinflusst diesen Verlauf
gravierend: Fine stirkere Ausprigung der Absorptionskante sowie ein Erreichen des
Plateaus bei niedrigeren Energien zeigt sich bei tiefen Temperaturen (Abbildung
3.3 blauer Graph). Bei Erh6hung der Temperatur ist der Anstieg weniger stark
ausgepragt, das Plateau weist einen geringen absoluten Absorptionskoeffizienten auf
und wird erst bei héheren Photonenenergien erreicht (Abbildung 3.3 roter Graph).
Es ist wichtig herauszustellen, dass sich alle Spektren bei einer Photonenenergie
von circa 1,9eV schneiden. Oberhalb dieses Schnittpunktes kehrt sich der Trend
um, dass bei einer Erhohung der Temperatur ebenfalls der Absorptionskoeffizient
ansteigt.

Aus einem Absorptionsspektrum kann die Energie der Bandliicke bestimmt werden.
Dazu wird in indirekten Halbleitern die starke Absorption durch zwei lineare Fits
beschrieben. Aus den Fitparametern kann im Anschluss die Bandliicke bestimmt
werden. Diese Prozedur ist im folgenden Unterkapitel detailliert beschrieben.

3.3 Bestimmung der Bandliicke aus Absorptionsspektren

a-MnTe ist ein indirekter Halbleiter mit einer Bandliicke von E, = (1,27 — 1,46 )eV
[1§]. In indirekten Halbleitern ist das Maximum des Valenzbandes um einen Wellen-
vektor Aq gegeniiber dem Minimum des Leitungsbandes verschoben. Fiir optische
Anregungen iiber die Bandliicke £, muss somit nicht nur genug Energie aufgebracht
werden, um diese zu liberwinden, sondern auch ein zusédtzlicher Quasimpuls beteiligt
sein, um die Distanz Aq zu tiberwinden. Aufgrund des geringen Impulses des Photons
ist ein solcher Prozess (verdeutlicht in Abbildung 3.4a) nur durch die gleichzeitige
Absorption oder Emission eines Phonons moglich. Eine phonongestiitzte Anregung
besteht in hier dem vorliegendem Fall aus zwei Schritten: zum einen aus einer
Photon-Elektron Wechselwirkung H, ., die das Elektron aus dem Valenz- in das
Leitungsband anhebt, zum anderen aus einer Phonon-Elektron Wechselwirkung
H,, ., die den zusitzlichen Impuls des Elektrons aufnimmt. Hierbei ist zu beachten,
dass diese Beschreibung lediglich der Verdeutlichung der physikalischen Prozesse
dient, und beide Schritte virtuelle Ubergéinge darstellen, da der Impuls aufgrund
der Translationssymmetrie des Kristalls erhalten sein muss [38]. Wird ein Elek-
tron durch ein Photon angeregt, so wird zunéchst das Elektron vom Valenz- in

das Leitungsband durch einen virtuellen Ubergang aus dem Anfangszustand |0)
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a) Schematische Darstellung einer optischen Anregung eines
Photons mit der Energie hw, aus dem Valenzband (VB) in das Leitungsband
(LB) in einem indirektem Halbleiter entweder durch Absorption (orange) oder
Emmission (griin) eines Phonons, welches den bendtigten Impuls Aq tréagt. b)
Schematische Darstellung der in a) beschriebenen Anregung bestehend aus zwei
virtuellen Ubergingen: Ein Elektron wird vom Valenz- in das Leitungsband gehoben
(durchgezogene Pfeile); Durch Absorption oder Emission eines Phonons erhélt das
Elektron den benétigten Impuls (gestrichelte Pfeile). Die Reihenfolge der virtuellen
Uberginge kann vertauscht werden: Moglichkeit 1 (griin) und 2 (orange).

in den Ubergangszustand [i) gehoben. Dieser Prozess ist in Abbildung 3.4b| durch
die durchgezogenen vertikalen Pfeile dargestellt. Ein zweiter virtueller Ubergang
nimmt, entweder durch Absorption oder Emission eines Phonons, einen Teil des
Elektronimpulses auf, wodurch das Elektron aus dem Ubergangszustand |i) in seinen
Endzustand |f) am Minimum des Leitungsbandes gebracht wird. Gestrichelte Pfeile
stellen dies in Abbildung |3.4b| dar. Da die Ubergiinge lediglich virtueller Natur
sind, kann die Reihenfolge der beiden Schritte beliebig vertauscht werden ohne
das Ergebnis zu #ndern. Einzig und allein die Ubergangszustinde unterscheiden
sich (siehe Abbildung |3.4b/ durch griine und orange Pfeile dargestellte Verlaufe).
Prozesse, an denen mehrere Phononen beteiligt sind, sind theoretisch mdoglich, treten
jedoch mit einer deutlich geringeren Wahrscheinlichkeit auf und werden hier nicht
betrachtet [38].

Unter der Annahme, dass die Wechselwirkungen H,, schwach genug

e e

und H,),
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sind, kann die Ubergangswahrscheinlichkeit Py, mittels Storungstheorie bestimmt
werden. Wir nutzen eine Erweiterung der Goldenen Regel Fermis zur zweiten Ord-
nung Stérungstheorie und erhalten die Beitriige der erwihnten Uberginge zur
Ubergangswahrscheinlichkeit P

ber?

2m (flH,p, i) (ilH,, [0)]"
Poer =7 D |2 p%o_hw’ S(EL(KL) — Bylky) — hw+ B,)

S

(3.1)

wobei |0) den Anfangszustand des System beschreibt, bei dem sich das Elektron
im Valenzband befindet, das Leitungsband leer ist und die Phononbesetzungszahl
durch Np gegeben ist. Im Endzustand |f) nach der optischen Anregung hat sich
ein Loch im Valenzband gebildet, da ein Elektron in das Leitungsband angehoben
wurde, und die Phononbesetzungszahl hat sich um eins verédndert. Zur Berechnung

4
® Daten
—— Fit Phononemission
3 = Fit Phononabsorption
EQ
Eg‘Ep

al2(cm'”?)-105°

Ey+Ep
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Graphische Darstellung der Bestimmung der Bandliickenenergie:
Zwei lineare Fits - einer fiir Phononabsorption (rot) und einer fiir -emission (blau)
- werden im Bereich der Absorptionskante durchgefiihrt. Das Ergebnis wird bis zu
dem Punkt extrapoliert, an dem Absorption einsetzt a(w) > 0. Die Bandliicke ist
als der Mittelwert beider Schnittpunkte mit der x-Achse definiert.

der Ubergangswahrscheinlichkeit Py, werden drei Annahmen getroffen, die im
Detail in dem Buch Fundamentals of Semiconductors von Manuel Cardona und
Peter Yu ab Seite 271 und 395 beschrieben sind [38]:
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1. Die Matrixelemente aus [3.1] sind in der Ndhe der Bandliicke konstant;

2. Die dominierenden Prozesse sind die beiden durch 1 und 2 in Abbildung 3.4b
beschriebenen;

3. Leitungs- und Valenzband sind parabolisch und dreidimensional.

Die erste Annahme fiihrt dazu, dass die Ubergangswahrscheinlichkeit durch Sum-
mation iiber die Deltafunktion in Gleichung |3.1| bestimmt werden kann. Durch
Umformen der Summen in Gleichung 3.1/ iiber k; und ky, in eine Integration des
Leitungs- und Valenzbandes mit den zugehorigen Zustandsdichten D; und Dy,
liefert

Porer [ DABWDL(ES(E, () ~ Bylly) — hio & B, )AELdEy . (32)

Durch Annahme drei konnen wir die Zustandsdichten zu

Dy o (—E)'/? fiir By, < 0 (3.3)

Dy o« (B, — E;,)'/? fir £, >0 (3.4)
bestimmen. Einsetzen der Zustandsdichten in |3.2) und Substitution der Integrations-
variablen ergibt sich der Ausdruck

Py

1

per X (hw F E, — E,)? / 221 —2)Y2dx . (3.5)
0

Bei Ausfithrung des Integrals ergibt sich, dass die Ubergangswahrscheinlichkeit

P, welche dem Absorptionkoeffizieten e entspricht, quadratisch von der den

Ubergang anregenden Photonenergie Aw abhéngt [38]:
€(w) < (hwF E, — E,)* fir w>E, + E, . (3.6)

Sowohl Phononabsorption (E, — E,) als auch Emission (E, + E,) tragen zur Ab-
sorption bei, unterscheiden sich jedoch in ihrer Temperaturabhéingigkeit. Besitzt das
anregende Photon genug Energie, um ein Phonon zu emittieren, treten Uberginge
mit Phononemission unabhéngig von der Kristalltemperatur auf. Wohingegen Pho-
nonabsorption nur bei hohen Temperaturen auftritt, da das anregende Photon nicht
genug Energie besitzt, um ein Elektron in das Leitungsband zu heben, und sich keine
thermischen Phononen im Kristall befinden, welche die fehlende Energie beisteuern
koénnen. Dies spiegelt sich in der Temperaturabhéngigkeit der Phononbesetzungszahl
wider, welche bei Anndherung an den absoluten Nullpunkt gegen Null geht, wodurch
Ubergiinge mit Phononabsorption erst bei héheren Temperaturen vermehrt auftreten
[9, [38]. Anhand Gleichung 3.6 ist zu erkennen, dass sowohl Phononabsorption als
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auch Emission als linearer Anteil im Spektrum der Quadratwurzel des Absorpti-
onskoeflizienten enthalten sind. Somit wird mithilfe von zweier linearer Fits der
Form,

fa,e(w) = Mge W + ba,e ) (37)

bei der m,, ., und b, . die Fitparameter beschreiben, aus den gemessenen Absorpti-
onsspektren die Bandliicke bestimmt. Das Verfahren ist schematisch in Abbildung
3.5 dargestellt. Aus dem Schnittpunkt der resultierenden Fits mit der x-Achse
wird die Photonenergie bestimmt, ab welcher Absorption auftritt a(w) > 0. Der
energetisch hoher liegende Schnittpunkt (rot) wird mit dem Ubergang, welcher ein
Phonon emmitiert, assoziiert, wohingegen der niederenergetische Schnittpunkt mit
der Absorption eines Phonons einhergeht. Der Mittelwert dieser beiden Energien ist

als Bandliicke Eg definiert:
1/b, b,
Ey = D) ( + ) . (3.8)

mg me

Diese Prozedur wird fiir alle Spektren angewandt, um die Temperaturabhingigkeit
der Bandliicke zu bestimmen, welche in Abbildung (3.6 dargestellt ist. Die Energie

1.45 T
® Bandlicke
® o o . — Ty=310K
°
°
°
_1.307 °
E °
9 )
S)
5
o °
[ua)
1.15+4 °
°
°
°
°
1.00 T T T T T
0 100 200 300 400

Temperatur (K)

Energie der Bandliicke in a-MnTe als Funktion der Temperatur,
extrahiert aus statischen Absorptionsspektren.

der Bandliicke verschiebt sich fir niedrige Temperaturen hin zu héheren Energien.
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Diese in indirekten Halbleitern allgemeine Eigenschaft der Bandliicke ist als Blau-
verschiebung der Bandliicke bekannt und wird im folgenden Abschnitt genauer
diskutiert.

3.4 Blauverschiebung in indirekten Halbleitern
Eine Blauverschiebung der Energie der Bandliicke bei Reduktion der Probentempe-
ratur ist ein allgemeiner Effekt in Halbleitern, welcher durch die Varshni-Funktion

aT?
Ey(0) = T+6

(3.9)

charakterisiert ist. Hier beschreibt E,(0) die Energie der Bandliicke am absoluten
Nullpunkt bei 0 K und die Parameter a sowie © beschreiben Konstanten. Die Varshni-
Funktion ist eine phenomenologisch hergeleitete Funktion, welche zur Beschreibung
der Temperaturabhingigkeit der Bandliicke nicht magnetischer Halbleiter entwi-
ckelt wurde [39]. Da a-MnTe unterhalb der Néeltemperatur von T = 310K eine
antiferromagnetische Ordnung der Mn-Spins aufweist, werden fiir die Beschreibung
der Temperaturhéngigkeit der Bandliicke mit der Varshni-Funktion ausschliellich
Datenpunkte in der paramagnetischen Phase (7' > 310 K) verwendet. Eine Fitproze-
dur wird dabei gemafl Formel |3.9| durchgefiihrt, wobei, wie bereits in der Literatur
etabliert, © = 60 K gesetzt wird und E(0) sowie a als freie Fitparameter verwendet
werden [17]. Die daraus resultierende Funktionsvorschrift wird fiir Temperaturen
bis zum absoluten Nullpunkt (7,,,, = 0K) extrapoliert und ist in Abbildung 3.7
dargestellt. Die standardméflig zu erwartende Verschiebung der optischen Bandliicke
hin zu hoheren Energien bei einer Reduktion der Probentemperatur ist deutlich
erkennbar. Eine Beschreibung dieser Abhéngigkeit in der paramagnetischen Phase
durch die Varshni-Funktion spiegelt den Trend der gemessenen Werte der Energie der
Bandliicke wider. Unterschreitet die Temperatur der Probe die Néeltemperatur Ty,
sind die Datenpunkte im Bezug auf die Beschreibung durch die Varshni-Funktion
blau verschoben. Diese zusétzliche Verschiebung zu hoheren Energien wird als ma-
gnetische Blauverschiebung bezeichnet, da sie lediglich in der antiferromagnetischen
Phase existiert. Im folgenden Unterkapitel wird detailliert auf die magnetische
Blauverschiebung in a-MnTe eingegangen.
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Erweiterung von Abbildung 3.6 durch Beschreibung der Tempera-
turabhéngigkeit der Energie der Bandliicke durch die Vashni-Funktion (rot). In der
antiferromagnetischen Phase weicht die Beschreibung durch die Varshni-Funktion
von den experimentell bestimmten Daten ab. Diese Abweichung zu hoéheren Ener-
gien wird als magnetische Blauverschiebung bezeichnet (blaue Punkte).

3.5 Magnetische Blauverschiebung in a-MnTe

Eine Beschreibung der gemessenen Temperaturabhéingigkeit der Bandliicke in a-
MnTe durch die Varshni-Funktion stimmt in der paramagnetischen Phase mit
den Datenpunkten iiberein. Unterhalb der Néeltemperatur weisst die Probe eine
antiferromagnetische Ordnung auf und die Datenpunkte sind in Bezug auf den
Fit blauverschoben. Die Stérke dieser Blauverschiebung wird durch Subtraktion
der Varshni-Funktion von den Messdaten gebildet. Bei niedrigeren Temperaturen
nimmt der absolute Wert der Blauverschiebung zu und erreicht bei 7' = 150 K mit
Eyqy,, . ~ 120meV sein Maximum. Bei der niedrigsten gemessenen Temperatur
Tin = 25K betrigt die Blauverschiebung Ep  ~ 80meV. Normiert auf den
maximalen Wert der zusétzlichen Blauverschiebung ist diese gegen die normierte
Probentemperatur in Abbildung |3.8| dargestellt. In der paramagnetischen Phase
(T /Ty > 1) ist die gebildete Differenz ~ 0. Erst bei einem Ubergang in die antifer-
romagnetische Phase (T'/Ty < 1) ist die zusétzliche Blauverschiebung sichtbar.

Die Gesamtmagnetisierung in einem Ferromagneten und die Untergittermagnetisie-
rung in einem Antiferromagneten sind temperaturabhingig und lassen sich durch
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Normierte Magnetische Blauverschiebung in a-MnTe in Ab-
héngigkeit der normierten Probentemperatur. Die Temperaturabhéangigkeit der
Untergittermagnetisierung eines 1D Heisenberg Ferromagneten folgt dem Trend
der normierten magnetischen Blauverschiebung.

die transiente Funktion
m = tanh(%) (3.10)

beschreiben. Die Parameter m und ¢ beschreiben die auf die maximale Magneti-
sierung AM,, ., und die kritische Temperatur 7},,,, normierte Magnetisierung bzw
Temperatur. In dem hier vorliegenden Fall entspricht die maximale Magnetisierung
der grofiten Blauverschiebung und die kritische Temperatur der Néel-Temperatur.
Abbildung 3.8 zeigt, dass die Temperaturabhéngigkeit der Blauverschiebung diesem
Trend folgt. Daher liegt es nahe, dass diese zusétzliche Blauverschiebung mit der
Untergittermagnetisierung und damit dem magnetischem System in a-MnTe gekop-

pelt ist und als magnetische Blauverschiebung bezeichnet wird [20].

Theoretische Beschreibung der magnetischen Blauverschiebung

Im letzten Abschnitt wird kurz auf ein neues theoretisches Modell eingegangen,
welches aufbauend auf den experimentellen Ergebnissen, die in diesem Kapitel
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vorgestellt wurden, entwickelt wurde. Eine detaillierte Beschreibung findet sich in
[20]. Theoretische Beschreibungen in der Literatur betrachten hauptsachlich die
Austauschwechselwirkung zwischen einem Leitungselektron und den lokalisierten
Elektronen der Manganatome als Ursache der zuséatzlichen Blauverschiebung in
a-MnTe [17, 40]. Obwohl dieser Ansatz theoretische Ergebnisse liefert, die die ex-
perimentellen Daten mit hoher Genauigkeit reproduzieren, werden grundlegende
Ursachen fiir die Bildung magnetischer Momente sowie Wechselwirkungen zwischen
den Ladungstréigern wie HubbardabstofSfung und Hund’sche Kopplung nicht betrach-
tet.

Aufbauend auf den experimentellen Ergebnissen wurde ein neues theoretisches Mo-
dell entwickelt, das in der Lage ist den zusétzlichen magnetischen Beitrag zur Energie
der Bandliicke qualitativ und quantitativ, mit hervorragender Ubereinstimmung zu
den gemessenen Daten, zu reproduzieren. Ausgangspunkt des neuen Modells sind
zwei Manganione Mn?*, die entlang der kristallographischen c-Achse von a-MnTe
liegen, und somit die beiden magnetischen Untergitter repréisentieren. Jedes Ion
besitzt fiinf Elektronen von denen eines s; zwischen beiden Ionen hin und her hiipfen
kann, wahrend die anderen vier als lokalisierte Elektronen gz betrachtet werden. Das
neue Modell betrachtet sowohl die Formierung magnetischer Momente, Hubbard-
Abstoflung, als auch die Hund’sche Kopplung, und basiert auf einem Hubbard-Kondo
Hamitonian der Form

2
H:_2JHZ§;"§1‘+J1 (51'§2+§1'53+*§1'§2)
i=1

—h (S5 + 57 — 55 — s5) 3.11)
2
=t D (Clotort Gotre) HU Y miyniy
oefT) =

Hier beschreibt n; , den Besetzungszahloperator der Erzeugungs- und Vernichtungs-

operatoren CJL - und ¢; ,. Betrachten wir die Terme in der Reihenfolge ihres Auftretens
in Gleichung 3.11; Der erste Term beschreibt die ferromagnetische Kopplung des
Leitungselektrons mit den lokalisierten Elektronen tiber die Hund’sche Kopplung J;.
Die beiden Manganione sind antiferromagnetisch tiber die Austauschwechselwirkung
J; gekoppelt. Ein effektives Wechselfeld h représentiert die Austauschwechselwir-
kung der beiden Mn?*-Spins mit benachbarten Manganionen, wobei zwei nichste
Nachbarn, sechs iibernéchste Nachbarn in der xy-Ebene und 12 iiber-iibernichste
Nachbarn betrachtet werden, welche respektiv mit J;, J, und J; an das Zentralion
koppeln. Das fiinfte Elektron kann zwischen beiden Ionen mit Amplitude ¢ hin
und her hiipfen. Der letzte Term beschreibt die Hubbardabstoffung U >> 0 welche
auftritt, wenn sich Elektronen mit entgegengesetztem Spin bei einem der beiden
Mn-Atome befinden. Dadurch wird Doppelbesetzung unterdriickt und die Ausbil-
dung von lokalen magnetischen Momenten bevorzugt.
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Zur Beschreibung der experimentellen Ergebnisse aus Abbildung (3.7 wird die Ab-
hingigkeit der Bandliicke E; von dem effektiven Feld h und der Untergittermagneti-
sierung

1
m= §<Sf + 7 — 55 —s3) (3.12)

berechnet. Hierbei kann m Werte zwischen —5/2 und 5/2 in Einheiten von #
annehmen. In der paramagnetischen Phase liegt die Magnetisierung bei m = 0
und somit ebenfalls das auf das Manganion wirkende Feld der Nachbarspins h = 0.
Beim Ubergang in die antiferromagnetische Phase dndert sich dies drastisch durch
die langreichweitige magnetische Ordnung. Diese resultiert in einer maximalen

Magnetisierung pro Ion von m,,,.. = 5/2 und einem maximalen Feld h,,,, = 35meV,
welche den durchgefithrten Messungen bei der tiefsten Temperatur (7,,,;, = 25 K)
entsprechen und in einer magnetischen Blauverschiebung von

AEy,., = 84meV (3.13)

resultieren. Dieser Wert stimmt bemerkenswert gut mit den gemessenen 80 meV
iiberein.

Zusammenfassung und Diskussion der Ergebnisse

In diesem Kapitel wurde aus statischen Absorptionsmessungen die Energie der Band-
liicke als Funktion der Temperatur in antiferromagnetischem a-MnTe bestimmt.
Eine Beschreibung der Temperaturabhingigkeit durch die Varshnifunktion offenbart
eine zusétzliche Blauverschiebung der Bandliicke in der antiferromagnetischen Phase.
Diese magnetische Blauverschiebung ist proportional zur Untergittermagnetisierung,
was auf eine intrinsische Kopplung zwischen magnetischem und elektronischem
System hindeutet. Somit konnten im ersten Schritt dieser Arbeit die Ergebnisse aus
[17] in unserer Probe mit einer um drei Gréflenordnungen kleineren Schichtdicke re-
produziert werden, wenngleich die absoluten Werte qualitativ nicht iibereinstimmen.
Dies kann auf die Genauigkeit der Extrapolation der Varshni-Funktion und damit
der Werte der magnetischen Blauverschiebung zuriickgefithrt werden, welche bei
~ 10meV liegt. Eine Abweichung in dieser Gréfenordnung findet sich auch zwischen
verschiedenen Datensétzen unterschiedlicher Probendicke in der Literatur wieder [17].
Dies legt die Vermutung nahe, dass es sich bei der magnetischen Blauverschiebung in
a-MnTe um eine von der Probendicke unabhéngige intrinsische Eigenschaft handelt,
die des Weiteren nicht von der Existenz eines Substrates oder eines capping layers
beeinflusst wird [20]. Dieser Zusammenhang zwischen der magnetischen Ordnung
und der dadurch verursachten Blauverschiebung der Energie der Bandliicke stellt
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den Ausgangspunkt fiir die Untersuchung neuer Dynamik dar, bei welcher auf einer
Modulation des einen Systems eine Antwort des jeweils anderen folgt. Jiingste
experimentelle Arbeiten zeigen, dass kohédrente Anregungen der Untergittermagne-
tisierung, angestoflen durch photo-induzierte Magnonen, auf einer Zeitskala von
einigen THz erfolgen [31} 41} 42]. In den folgenden Kapiteln wird die Wechselwirkung
zwischen magnetischem und elektronischem System auf der ultraschnellen Zeitskala
systematisch beleuchtet, indem zunéchst (siehe Kapitel |4) die Bandliicke angeregt
und abschlielend (siehe Kapitel 5) die Antwort des Spinsystems auf eine kohérente
Modulation der Bandliicke untersucht wird.



In diesem Kapitel wird mittels der in Kapitel 2.2 vorgestellten Pump-Probe Technik
die Dynamik der transienten Reflektivitdt auf der ultraschnellen Zeitskala in a-
MnTe untersucht. Dazu wird der Messaufbau aus Kapitel [2.3/in Reflektionsgeometrie
(siehe Kapitel 2.3.1)) genutzt, welcher am Anfang dieses Kapitels charakterisiert
wird. Anhand der gemessenen zweidimensionalen Datenmatrizen wird zunéchst
die Aufbereitung der Daten gezeigt, die den Hintergrund und den intrinsischen
Chirp der Probepulse korrigiert. Eine Fourieranalyse der Spektren zeigt, dass die
Bandliicke mit einer Frequenz von 5,3 THz moduliert ist, welche in a-MnTe dem
optisch aktiven E,  Phonon entspricht. Eine phenomenologische Betrachtung der
Bandliicke als ein, durch das optisch aktive Phonon modulierter Lorentzoszillator,
bestétigt, dass in a-MnTe die Bandliicke auf der ultraschnellen Zeitskala kohéarent
moduliert ist. Die Ergebnisse sind zum Teil in [25] publiziert.

4.1 Charakterisierung des experimentellen Aufbaus

Der erste Schritt der Untersuchung der Dynamik der Wechselwirkung der Bandlii-
cke F, und des magnetischen Systems in a-MnTe auf der ultraschnellen Zeitskala
besteht aus einer kohdrenten Anregung der Bandlicke. Dazu wird der in Kapitel
2.3| beschriebene Pump-Probe Aufbau der CUSBO-Einrichtung der politechnischen
Universitdt Mailand genutzt. Fiir die in diesem Kapitel prasentierten Experimente
sollen die Pumppulse eine Photonenergie aufweisen, die deutlich grofler ist als die
Energie der Bandliicke von E; = 1,4eV um diese effizient anregen zu konnen. Dazu
wird der NOPA, geméf; der Beschreibung aus Kapitel 2.3, so eingestellt, dass ein
schmalbandiger Puls mit einer zentralen Photonenenergie von ~ 2,3eV die Probe
anregt. Das resultierende Spektrum ist in Abbildung 4.1a dargestellt. Ein besonderes
Merkmal dieses Aufbaus ist breitbandige Pulse mit einer Pulsdauer von ~ 15fs zu
erzeugen konnen [23|. Da die genaue Kenntnis der spektralen Lage einer moglichen
resonanten Anregung der Bandliicke nicht bekannt ist, wird ein Supercontinuumpuls
als Probepuls gewéhlt, dessen Spektrum den gesamten spektralen Bereich der starken
Absorption Aw > 1,7eV abdeckt. Eine sorgfilltige Einstellung des NOPAs ergibt
das in Abbildung 4.1b dargestellte Spektrum der Probepulse. Es erstreckt sich von
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Probe Spektrum
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Rechts: Spektrum der anregenden Pump-Pulse im sichtbaren
Bereich. Links: Spektrum des verwendeten breitandigen Probepulses, welches
den Bereich von ~ 1,65eV bis 2,7eV abdeckt. Das starke absolute Maximum
bei ~ 1,65€eV ist der Fundamentalwellenldnge des weifllichterzeugenden Pulses
zuzuordnen.

1,75eV bis 2,7eV. Das intensive Maximum bei ~ 1,65eV wird der weillichterzeu-
genden Fundamentalwellenldnge zugeordnet, die nicht vollstdndig herausgefiltert
werden konnte. Die Polarisation von Pump- und Probestrahl wird iiber spezielle
Polarisatoren eingestellt, die moglichst diinn sind, um einen minimalen Einfluss
auf die Pulsdauer zu gewahrleisten. Beide Strahlen treffen mit linearer Polarisation
auf der Probe auf. Diese befindet sich in einem Kryostaten, welcher mit fliissigem
Stickstoff gekiihlt ist und die Probentemperatur auf 77 K reduziert, wodurch sich
die a-MnTe-Probe in der antiferromagnetischen Phase befindet. Die Probe ist so
orientiert, dass die Ausbreitungsrichtung des eintreffenden Lichts senkrecht zum
Néelvektor steht. Dies wird als Voigt-Geometrie bezeichnet [43]. Vor dem Start
jeder Messreihe wird eine Kalibration der CCD-Kamera geméf des in Kapitel 2.3.1
beschriebenen Vorgehens durchgefiihrt sowie das Strahlprofil des Probestrahls aufge-
nommen. Uber eine der Datenaufnahme vorangehende Messung der Lichtintensitét
wird iiber Formel 2.5 die Fluenz bestimmt.

4.2 Zeit- und spektral-aufgeloste Messungen der transienten
Reflektivitat

Die in diesem Kapitel gezeigten zeit- und spektralaufgelosten Messungen sind mit
dem optischen Aufbau, beschrieben in Kapitel 2.3 aufgenommen worden. Die hier
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verwendete Probengeometrie ist die in Kapitel 2.3.1| beschriebene Reflektionsgeome-
trie, welche eine Messung der transienten Reflektivitit AR/R iiber einen grofien
spektralen Bereich ermoglicht. Der Zeitpunkt der Interaktion zwischen Pump- und
Probestrahl wird mittels einer mechanischen Verzogerungsstrecke kontinuierlich in
einem Bereich von —200fs bis 3,8 ps mit einer Schrittweite von 20 fs variiert, wobei
to = 0fs als "Zero-Delay” - der Zeitpunkt des maximalen Uberlapps zwischen Pump-
und Probepulse - definiert ist. Dieser wird vor jeder Messung iiber eine Funktion der
selbstgeschriebenen Lab View Software festgesetzt. In Abbildung |4.2 sind die Rohda-
ten der bei maximaler Fluenz gemessene zweidimensionale Matrix dargestellt. Das
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Rohdaten einer spektral- und zeitaufgelosten Messung der Reflek-
tivitdt in a-MnTe. Das Spektrum der Probepulse ist rechts dargestellt und dient
der Interpretation des zweidimensionalen Spektrums. Da das Probespektrum sich
iiber den Bereich von 1,65eV bis 2,7eV erstreckt und somit gentigend Photonen
aufweist, die von dem angeregten Zustand der Probe beeinflusst werden konnen, ist
dieser spektrale Bereich der 2D-Matrix von physikalischem Interesse. Oszillationen
mit einer Frequenz von 5,3 THz und einer spektralen Breite von 50 meV sind bei
einer Photonenenergie von F = 1,71¢eV sichtbar.

Spektrum der Probepulse, welches parallel zu jeder Messung aufgenommen wird, ist
an der y-Achse der 2D-Matrix dargestellt und dient der Einordnung der spektralen
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Komponenten. Im Bereich zwischen 1,65eV und 2,7eV enthélt ein Probepuls aus-
reichend Photonen, die den Zustand der Probe verfolgen kénnen, sodass das Signal
spektraler Komponenten auflerhalb dieses Bereiches keinen Riickschluss auf den
Probenzustand zulésst und im Folgenden nicht weiter darauf eingegangen wird. Das
markanteste Merkmal der in Abbildung 4.2| gezeigten Messung sind die um 1,71 eV
zentrierten Oszillationen der Lichtintensitdt mit einer Frequenz v, = 5,3 THz und
einer spektralen Breite von 50 meV. Die Oszillationen unterteilen die zweidimen-
sionale Matrix in zwei spektrale Bereiche: einen mit positiven Signal AR/R bei
niedrigeren Photonenenergie und einen mit negativer transienter Reflektivitét fiir
héhere Photonenenergien. Vor einer sorgfiltigen Analyse der Daten werden zwei
Schritte der Datenaufbereitung durchgefithrt, welche den Einfluss systematischer
Fehler reduzieren und die Qualitdt der physikalischen Interpretation der gemessenen
Effekte erhohen.

Datenaufbereitung

In Abbildung 4.2/ sind die Rohdaten einer gemessenen 2D-Matrix dargestellt. Ein
zeitlicher Ausschnitt der ersten Pikosekunde dieser Daten ist in Abbildung 4.3| darge-
stellt, welcher den Einfluss der Datenaufbereitung vor der eigentlichen Datenanalyse
verdeutlicht. Um eine sinnvolle physikalische Interpretation der Daten zu gewéhr-
leisten, werden die Datensétze von Hintergrundeffekten und von systematischen
Einfliissen des Messaufbaus bereinigt. Zunéchst wird jede spektrale Komponente
um einen moglichen konstanten Hintergrund korrigiert, indem der Mittelwert des
Signals vor der zeitlichen Uberlappung von Pump- und Probestrahl auf der Probe
von dem gesamten zeitaufgelosten Signal abgezogen wird. Das Signal bei negativer
Verzogerung entspricht dabei der Interaktion zwischen Probepulsen und der Probe,
welche nicht von Interesse sind, da im Folgenden vom Pumpstrahl induzierte Effekte
analysiert werden.

Wie in Kapitel [2.3| beschrieben sind breitbandige Pulse intrinsisch gechirped, wo-
durch kiirzere Wellenléngen zeitlich vor langeren mit der Probe interagieren. Dieser
Effekt spiegelt sich in der in Abbildung 4.3a gezeigten zweidimensionalen Datenma-
trizen wider. Es ist deutlich zu erkennen, dass Probepulskomponenten mit niedriger
Energie (~ 1,8¢eV) zeitlich spéter (bei ~ 200 fs) im Vergleich zu hoheren Energien
(2,5eV = 0fs) mit der Probe interagieren. Die Interaktion mit der Probe ist durch
einen Anstieg (rot) oder Abfall (blau) der Signalstirke zu erkennen. Ein, in der
Programmiersprache Python, selbstgeschriebener Algorithmus korrigiert in den 2D-
Matrizen den Chirp, indem zunéchst fiir jede spektrale Komponente i die Ableitung
des Signals Sig’ fiir alle zeitlichen Verzogerungen d gebildet wird:
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a) Rohdaten der zeitlichen Entwicklung der gemessenen zweidi-
mensionalen Datenmatrizen von —200 fs bis 800 fs. Spektrale Komponenten des
Probepulses interagieren aufgrund des Chirps zu verschiedenen Zeitpunkten mit der
Probe (erkennbar durch einen Anstieg (rot) oder Abfall (blau) der Signalstirke). b)
Daten nach Bereinigung systematischer Einfliisse. Ein moglicher konstanter Offset
wurde von jeder zeitaufgelosten Signalspur abgezogen. Der Interaktionszeitpunkt
mit der Probe ist fiir alle spektralen Komponenten gleich und entspricht dem
?Zero-Delay”.

Die groBte Anderung der Ableitung max|Sig,| wird als Zeitpunkt der maximalen
Uberlappung von Pump- und Probestrahl auf der Probe definiert und markiert
somit das Zero-Delay t,. Die um den Chirp korrigierte 2D-Matrix aus Abbildung
4.3a ist in Abbildung 4.3b dargestellt.

4.3 Koherente Modulation der Bandliicke in ot-MnTe

Die hier vorgestellte Datenanalyse ist mit der Programmiersprache Python, Version
3.1, erstellt worden und nutzt die Vorteile einiger bereits implementierter Bibliothe-
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ken, die zu gegebener Zeit erwahnt werden. Aus der um den Hintergrund und den
Chirp bereinigten 2D-Datenmatrix, dargestellt in Abbildung|4.3b, ist ersichtlich, dass
der spektrale Bereich von héchstem Interesse um den oszillierenden Anteil zentriert
bei 1,71 eV liegt. Dieser Ausschnitt ist in Abbildung 4.4) dargestellt. Unmittelbar
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Links: Ausschnitt des spektralen Bereichs welcher die markan-
ten Oszillationen zentriert um 1,71eV enthélt. Rechts: Fouriertransformierte der
einzelnen spektralen Zeitspuren aus Abbildung 4.4a. Im spektralen Bereich von
1,69eV bis 1,74 eV sind Oszillationen mit einer Frequenz von ~ 5,3 THz deutlich
zu erkennen.

ins Auge fallend ist die Tatsache, dass die Oszillationen eine Grenze im Spektrum
darstellen, welche die 2D-Datenmatrix in zwei Bereiche unterschiedlichen Vorzei-
chens unterteilt: positive transiente Reflektivitéit fiir spektrale Komponenten mit
niedrigerer Energie als 1,71 ¢V und ein negatives Signal AR/ R fiir Photonenenergien
iiberhalb von 1,71 eV. Ein Vergleich mit dem statischen Absorptionsspektrum von
a-MnTe aus Abbildung |3.3| zeigt, dass die Oszillationen im spektralen Bereich der
starken Absorption liegen, welche mit dem elektronischen Ubergang der Bandliicke
assoziiert wird.

Um die Frequenz der Oszillationen zu bestimmen, wird eine Fourieranalyse fiir
Datenpunkte ab dem Zeitpunkt des Zero-Delays fiir jedes zeitaufgeloste Signal
durchgefiihrt. Dazu wird zunéchst der inkohérente Anteil, der exponentielle Hinter-
grund des Signals, mit einer Exponentialfunktion der Form

f(x)=a-exp(—=b-z)+c (4.2)

gefittet und anschlieBend von den Messdaten abgezogen. Hier entsprechen a, b und
¢ den verwendeten Fitparametern. Unter Verwendung der Fourieranalysefunktion
fftpack der Pythonbibliothek scipy wird vom kohédrenten Anteil des Signals fiir den
gesamten spektralen Bereich eine schnelle Fourier-Transformation (FFT) durchge-
fiihrt. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.4b dargestellt. Eine Resonanz bei 5,3 THz,
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die sich iiber einen spektralen Bereich mit einer Breite von 50 meV erstreckt, ist
deutlich zu erkennen. Dieser Wert stimmt mit der Frequenz zweier entarteter E, -
Phononenmoden iiberein, die im Ramanspektrum von a-MnTe beobachtet wurden
, . Ein Vergleich mit MgB, zeigt, dass Schwingungen der Telluriumatome
durch die Ey -Phononmoden ausgelost werden. Eine schematische Darstellung der
beiden moglichen Schwingungsmoden ist in Abbildung 4.5|dargestellt. Betrachten wir

Schematische Darstellung der Schwingungsmoden des zweifach
entarteten E, -Phonons in a-Mn'Te . Die néchsten Telluriumnachbarn eines
zentralen Te-Atoms fithren dem entgegengesetzte Bewegungen aus, was einem
Phasenunterschied von 7 entspricht.

zwei zeitaufgeloste Spuren mit unterschiedlichen Vorzeichen: eine oberhalb und eine
unterhalb der zentralen Photonenergie bei 1,71eV. So ist bei einem Delay von 800 fs
ein Phasenunterschied der Oszillationen von 7 zu beobachten (schwarze vertikale
Linie in Abbildung 4.6). Um die Ursache dieses Phasenunterschiedes zu verstehen,
betrachten wir einen Lorentzoszillator - dargestellt in Abbildung 4.7] - als stark
vereinfachtes Modell zur Beschreibung der Bandliicke. Dieser wird von einem optisch-
aktivem Phonon moduliert. Hier wird zwischen zwei verschiedenen Modulationen
unterschieden: Amplitudenmodulation (Abbildung |4.7a) und Frequenzmodulation
(Abbildung 4.7b). Bei einer Modulation der Amplitude schwingen sdmtliche spektrale
Komponenten im Bezug auf die zentrale Frequenz w, in Phase. Ist hingegen die
Frequenz moduliert, so steigt die Intensitét spektraler Komponenten rechts der
zentralen Frequenz wy,, wahrend die Intensitat des Spektrums links von w, abnimmt
und umgekehrt. Dieses gegenphasige Verhalten stimmt mit dem in Abbildung 4.4
gezeigten Vorzeichenwechsel iiberein. Somit liegt es nahe, dass die Bandliicke in
a-MnTe kohédrent mit einer Frequenz von 5,3 THz durch das E, -Phonon moduliert
ist. Gestiitzt wird diese Annahme durch die optische Natur der E, -Phononmode,
welche Oszillationen der Te-Atome hervorrufen, die in Abbildung 4.5 dargestellt
sind. Aufgrund der Ladung der Telluriumatome wird bei einer Auslenkung aus ihrer
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Abbildung 4.6: Zwei zeitaufgeloste Signale aus Abbildung4.4a|bei einer spektralen
Position unter- und oberhalb der zentralen Oszillationsfrequenz. Ein Vergleich der
zeitlichen Position der Maxima offenbart einen Phasenunterschied von 7.
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Abbildung 4.7: Links: Amplitudenmodulation (gestrichelte Linie) eines Lorentz-
oszillators. Alle Komponenten des Spektrums oszillieren in Phase im Bezug auf die
Resonanzfrequenz w,. Rechts: Frequenzmodulation (rote und blaue Linie) eines
Lorentzoszillators. Komponenten auf der blauen und roten Seite im Bezug auf die
Resonanzfrequenz wy, oszillieren gegenphasig.
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Ruhelage ein transientes elektrisches Feld erzeugt, welches die Spektrallinien durch
einen Stark-artigen Einfluss verschieben kann. Dieser Effekt wurde bereits sowohl in
direkten (GaAs) als auch in indirekten (Si) Halbleitern gezeigt [25], 45].

Zur Bestimmung der Stéarke der Modulation der Bandliicke werden zwei Spektren
miteinander verglichen, wobei ein Spektrum dem Minimum (¢ = 760 fs) einer Phono-
noszillation und das andere Spektrum dem darauf folgenden Maximum (¢ = 860 fs)
entspricht (siehe Abbildung 4.8). Zur Abschéitzung der Modulationsstirke wird die

| -
O\ ‘ o Probe Fluenz AR/R
TD - o
» , Si 3001J /em? | 107°
& ~10 meV
< 0 GaAs | 170pnJ/cm? | 1074
WM -1
-2 T T
~20 . , 1.70I 1.71 1,72' a-MnTe 60 pJ/cm2 10—2
1.7 1.8 1.9 2.0

Energie (eV)

Spektren fiir zwei ver- Vergleich der Stiarke der Mo-
schiedene Delays bei 860 fs und 760 fs. Die dulation der Bandliicke mit Werten aus
Differenz der x-Werte bei denen die Spek- der Literatur [45]. Die in dieser Arbeit
tren die Nulllinie schneiden, dient zur verwendete Fluenz liegt eine Groéfienord-
Abschétzung der Modulationsstérke der nung niedriger, wohingegen AR/R zwei
Bandliicke. Groflenordnungen stérker ist.

Differenz der Energien bestimmt, bei welcher die Spektren die x-Achse schneiden,
da der Nulldurchgang einer verschwindenen transienten Reflektivitdt entspricht.
Die Modulationsstéirke wird somit zu ~ 5meV bestimmt, was einer relativen An-
derung der Bandliickenenergie von 4 - 1072 im Vergleich zu ihrem Wert bei 77K
entspricht. Unter Berticksichtigung der hier verwendeten niedrigen Fluenz von le-
diglich 60 nJ/cm? zeigt sich, dass die Kopplung des E,,-Phonons an die Bandliicke
um zwei Gréfienordnungen stéirker ist (AR/R ~ 1072), verglichen mit denen in der
Literatur vorgestellten Modulationsstérken (siehe Tabelle 4.1)).

Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde mit der Pump-Probe Technik die Dynamik der Bandliicke in
antiferromagnetischem a-MnTe auf der ultraschnellen Zeitskala untersucht. Um einen
groflen spektralen Bereich um die Bandliicke zu untersuchen, wurden breitbandige
Probepulse verwendet. Die transiente Reflektivitit AR/R zeigt, dass die Bandliicke
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mit einer Frequenz von 5,3 THz moduliert ist. Ein Vergleich mit Ramanspektren
aus der Literatur zeigt, dass diese Frequenz der des zweifach entarteten optisch
aktiven E, -Phonons entspricht. Um die Art der Modulation der Bandliicke zu
verstehen, wird diese als Lorentzoszillator betrachtet, welcher durch ein Phonon
frequenzmoduliert wird. Diese Betrachtung entspricht den gemessenen Daten, was
darauf schliefien ldsst, dass die Bandliicke in a-MnTe kohérent auf der ultraschnellen
Zeitskala durch das E, -Phonon moduliert wird. Die Modulationsfrequenz liegt in
einer Groflenordnung, in welcher ebenfalls antiferromagnetische Spinanregungen in
a-MnTe stattfinden (siche Kapitel 1.3.1). Aufbauend auf dieser Tatsache werden
im nachstem Schritt der Untersuchung der Wechselwirkung zwischen magnetischem
und elektronischem System in a-MnTe Messungen der Dynamik des magnetischen
Systems nach kohérenter Anregung der Bandliicke durchgefiihrt.



In diesem Kapitel werden zeitaufgeloste magneto-optische Messungen in a-MnTe
préasentiert, die mit dem in Kapitel 2.3| beschriebenen Setup durchgefiithrt wurden.
Dazu wird zunéchst eine Analyse der Probenstruktur durchgefithrt, um den in der
Probe messbaren magneto-optischen Effekt zu identifizieren: Magnetischer Linear-
dichroismus resultiert in einer Drehung der Polarisationsrichtung der Probepulse,
welche mittels des in Kapitel 2.3.2) beschriebenen Detektionsschemata vermessen
wird. Sowohl Messungen der transienten Transmission AT /T als auch der Rotation
der Polarisation A© zeigen Oszillationen mit einer Frequenz von 5,3 THz, welche mit
dem E, -Phonon identifiziert werden. Ein Vergleich der transienten Transmission
und der Rotation der Polarisation zeigt, dass in der antiferromagnetischen Phase ein
inkohérenter Beitrag zu A@ gemessen wird, der auf Spindynamik zuriickzufithren ist.
Abschlieflend wird ein theoretisches Modell vorgestellt, welches phonongetriebene
Dynamik des antiferromangetischen Ordnungsparameters beschreibt.

5.1 Charakterisierung des experimentellen Aufbaus

Die in diesem Kapitel priasentierten Messungen werden mit dem in Kapitel 2.3 be-
schriebenen Pump-Probe Aufbau durchgefiihrt. Dazu wird der, die Probe anregende,
Pumpstrahl unverdndert bei einer Photonenenergie von 2,4eV belassen, um die
Bandliicke kohédrent anzuregen. Fiir die Probepulse hingegen wird anstelle eines
breitbandigen Supercontinuums ein spektral schmaler Puls mit einer Photonenener-
gie von 1,72 eV verwendet. Die Wahl der Photonenenergie ist dabei nicht willkiirlich,
sondern auf die spektrale Region zuriickzufiihren, welche in den Messungen aus
Kapitel 4/ am stérksten durch das optische aktive Ey -Phonon moduliert wird (siehe
Abbildung 4.4a). Mittels eines Strahlprofilmessers werden die Ausdehnungen von
Pump- und Probestrahl am Interaktionspunkt mit der Probe zu 80 pm x 70 pm fiir
den Probestrahl und zu 120 pm x 170 pm fiir den anregenden Pumpstrahl bestimmt.
Eine Messung der Leistung des Pumpstrahls an der Probe ergibt 37 utW, welches in
Kombination mit der Laserwiederholrate von 2 kHz nach Gleichung 2.5 einer Fluenz
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von
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entspricht.

5.2 Magnetischer Lineardichroismus in a-MnTe

Im Allgemeinen wird Dichroismus als Materialeigenschaft definiert, bei der elek-
tromagnetische Strahlung abhéngig von der Polarisationsrichtung unterschiedlich
stark im Material absorbiert wird. Die unterschiedliche Stiarke des Absorptions-
koeffizienten ist im Fall von antiferromagnetischem a-MnTe auf den Einfluss der
magneto-kristallinen Anisotropie zuriickzufithren. Es wird zwischen zirkularem und
linearem Dichroismus unterschieden:

o Zirkulardichroismus
ist die magnetische Ordnung oder ein angelegtes Feld parallel zu der Progaga-
tionsrichtung der elektromagnetischen Strahlung orientiert liegt die Faraday
Geometrie vor. Zirkularichroismus beschreibt die Differenz in der Absorption
zirkular polarisierter Lichtkomponenten (k, —k_).

¢ Lineardichroismus
ist ein angelegtes magnetisches Feld oder die magnetische Ordnung des Materi-
als senkrecht zur Progagationsrichtung orientiert liegt die Voigt-Geometrie vor.
Lineardichroismus wird durch die Differenz parallel und senkrecht orientierter
Lichtkomponenten (k; — &, ) beschrieben.

Die a-MnTe Probe und der Probestrahl sind so orientiert, dass das Licht entlang
der c-Achse der Probe propagiert. Die Spins der Mn-Atome sind senkrecht zur
c-Achse orientiert, wodurch die Voigt-Geometrie vorliegt und Lineardichroismus
gemessen werden kann. In dieser Geometrie wird der dielektrische Tensor, welcher
die Wechselwirkung zwischen der Probe und der elektromagnetischen Strahlung
beschreibt, durch

L . 0
€= € €, O (5.2)
0 0 O

definiert. In einem antiferromagnetischen Material konnen die symmetrischen Kom-
ponenten ¢,;; aus Gleichung 5.2 wie folgt entwickelt werden [21]

€ = €5 T XL Ly + Mn L Ly Ly Ly + 0 (5.3)
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Hier beschreiben L; die Komponenten des Néelvektors. Der erste Term auf der rechten
Seite in Gleichung 5.3 ist spinunabhéngig und beschreibt Brechung (Realanteil) und
Absorption (Imaginérteil) elektromagnetischer Strahlung im Medium. Auf Grund der
Symmetrie der Probe enthalten alle weiteren Terme der Entwicklung einen geraden
Exponenten des Spins, welcher mit den materialspezifischen Tensoren (X, Miimn)
multipliziert wird. Somit beschreibt der zweite Term in Gleichung |5.3| magneto-
optische Effekte quadratischer Ordnung und der letzte Term Effekte vierter Ordnung,
welche im Folgenden nicht diskutiert werden. Um zu verstehen, ob in der vorliegenden
Geometrie Lineardichroismus gemessen werden kann, betrachten wir zunéchst die
Struktur von a-MnTe: Dieser Halbleiter gehort zur 6/mmm Punktgruppe, wodurch
die Licht-Materie Wechselwirkung, welche quadratische magneto-optische Effekte
verursacht, folgenden Beitrag zum thermodynamischen Potential @ hat:

In Gleichung 5.4 beschreibt X, einen polaren Tensor vierten Ranges mit den kar-
thesischen Koordinaten 4, j, k,l. E; ; beschreiben die Komponenten des elektrischen
Feldes der Pumppulse und L ; wiederum die Komponenten des Néelvektors. In
den hier vorgestellten Experimenten ist der Probestrahl linear polarisiert, sodass
er, in Bezug auf die Probengeometrie entlang der z-Achse propagiert und entlang
der x-Achse polarisiert ist. Die Polarisation des Pumpstrahls ist ebenfalls linear,
wodurch sich die Komponenten des elektrischen Feldes der Pumppulse in Gleichung
5.4 zu E E ergeben. In Abbildung [5.1|ist eine schematische Darstellung der x-y-
Ebene von hexagonalem a-MnTe dargestellt. In dieser Beschreibung befindet sich
ein Manganatom in jeder Ecke des in griin eingefdrbten Sechsecks. Wie bereits in
Kapitel 3.1 beschrieben, liegen in der x-y-Ebene drei verschiedene Ausrichtungen der
Untergittermagnetisierung vor: Eine mogliche Orientierung ist durch blaue Pfeile
dargestellt. Diese weist Komponenten des Néelvektors entlang der x- und der y-Achse
auf. Magnetischer Lineardichroismus ist ein Effekt zweiter Ordnung, weshalb der
quadratische Anteil des Néelvektors betrachtet werden muss und sich aus Gleichung
5.4

P = XiiijiEiLij (55)

= Xwa:wa:EmeLmLm + Xa:znyzEa:LyLy

ergibt. Die Komponenten von y erfiillen die Symmetrieeigenschaften

1

der 6/mmm Punktgruppe, wodurch gezeigt ist, dass Lineardichroismus auf Grund
der hexagonalen Struktur der Probe erlaubt ist, da sowohl die x- als auch die
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E
Ay Probestrahl

Schematische Darstellung der x-y-Ebene von a-MnTe (siehe
Abbildung [3.1). Die Orientierung der Untergittermagnetisierung ist fiir eine der
drei moglichen antiferromagnetischen Doménen dargestellt. Ein mit der Probe
wechselwirkendes, entlang der x-Achse polarisiertes und in z-Richtung propagieren-
des, elektrisches Feld, weist nicht-verschwindene Komponenten unterschiedlicher
Stérke parallel und senkrecht zum Néelvektor auf. Entnommen aus [25]

y-Komponente von Null verschieden sind.

In Bezug auf die Orientierung des Néelvektors besitzt das elektrische Feld der Pro-
bepulse nicht-verschwindende Komponenten, welche parallel und senkrecht zum
antiferromagnetischen Vektor in a-MnTe orientiert sind. Die Komponenten erfah-
ren den dieser Orientierung entsprechenden Absorptionskoeffizienten, welcher sich
aufgrund der magneto-kristallinen Anisotropie unterscheidet. Der Einfluss auf die
Polarisierung des elektrischen Feldes &uflert sich durch Lineardichroismus, welcher in
diesem Falle magnetisch ist, da die Terme in Gleichung [5.3| spinabhéngig sind. Der
magnetische Lineardichroismus (MLD) rotiert somit die Polarisationsorientierung
um einen Wert der quadratisch proportional zum Spin des Systems ist. Der Einfluss
des MLD auf ein elektrisches Feld ist schematisch in Abbildung |5.2 dargestellt. Ein
mit der Probe wechselwirkendes elektrisches Feld weist vor Interaktion mit der Probe
Polarisationskomponenten E| und E, auf. Diese werden aufgrund der Anisotropie
des Absorptionskoeffizienten unterschiedlich stark beeinflusst, wodurch sich das
Verhiltniss E|/E,| &ndert, welches in einer Rotation der Polarisation resultiert.
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Vor der Probe Nach der Probe

Polarisationsorientierung des einfallenden elektrischen Feldes der
Probepulse (links) und Anderung des Polarisationszustandes durch magnetischen
Lineardichroismus bei Interaktion mit der a-MnTe Probe (rechts). Entnommen
aus [25]

5.3 Temperaturabhangige magneto-optische Messungen

Im folgenden Teil der Arbeit wird der in Kapitel [2.3| dargestelle Aufbau in der Trans-
missionsgeometrie, wie in Abschnitt 2.3.2| beschrieben, genutzt, um die ultraschnelle
Spindynamik in hexagonalem a-MnTe zu untersuchen. Die Messmethode der ba-
lancierten Photodetektion bietet dabei die Moglichkeit, die transiente Transmission
AT /T und die Rotation der Polarisation A© gleichzeitig zu messen und somit die
Dynamik des optischen Systems mit der des Spinsystems in Verbindung zu bringen.
Temperaturabhéngige Messungen liefern Informationen {iber die Dynamik, die in
den unterschiedlichen magnetischen Phasen von a-MnTe présent ist. Sowohl das
optische als auch das Spinsystem werden auf der ultraschnellen Zeitskala durch
das optisch aktive F, -Phonon moduliert. Im Folgenden wird gezeigt, dass die der
Anregung folgenden Relaxationsprozesse sich stark voneinander in ihrer Tempe-
raturabhéngigkeit unterscheiden. Durch einen Vergleich der Dynamik bei 77 K in
der antiferromagnetischen Phase mit der nichtmagnetischen Phase bei T = 320 K
wird in Abschnitt [5.3.2| der Einfluss der langreichweitigen Magnetischen Ordnung
dargelegt.

5.3.1 Transiente Transmission

Die transiente Transmission AT /T ergibt sich aus der Summe A + B der Signale
der beiden Photodioden A und B des Photodetektors und gibt Aufschluss iiber
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die Dynamik der Anderung des Absorptionskoeffizieten durch den die Probe anre-
genden Pumpstrahl. In Abbildung 5.3a ist die Dynamik von AT /T wird in einem
Zeitfenster von —400 fs vor der zeitlichen Uberlappung von Pump- und Probepulsen
bis ~ 200 ps nach der Interaktion dargestellt. Die Schrittweite der Verzogerungs-
strecke unterteilt sich in zwei Bereiche: Zunéchst liegt bis 9 ps die Schrittweite bei
20fs, um ultraschnelle Dynamik aufzulosen. Dariiber hinaus betragt die Schritt-
weite 2 ps, um Relaxationsprozesse auf langeren Zeitskalen zu untersuchen. Zur
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Links: Transiente Transmission als Funktion der Temperatur in
a-MnTe in einem Zeitfenster von —400 fs vor der zeitlichen Uberlappung von Pump-
und Probepulsen bis ~ 200 ps. Der inkohérente Teil des Signals ist mit einer Summe
aus Exponentialfunktionen gefittet. Rechts: Ausschnitt der Dynamik der ersten
6 ps. Oszillationen mit einer Frequenz von 5,3 THz sind bei beiden Temperaturen
sichtbar. Entnommen aus [25]

Charakterisierung der Relaxationsprozesse wird das Signal mit einer Summe aus
drei Exponentialfunktionen der Form

flz) = ic exp (-;”f) (5.8)

gefittet, wobei die C; und 7, den freien Fitparametern entsprechen. Die 7; geben
die charakteristische Zerfallskonstante des Relaxationsprozesses an. Auf einen zu-
séitzlichen konstanten Offset y wird in Gleichung [5.8| unter der Annahme verzichtet,
dass das System nach hinreichend langer Zeit in seinen Anfangszustand vor der
Anregung relaxiert. Fiir den Fit wird die curve fit Funktion des scipy Paketes der
Programmiersprache Python genutzt, welche einen non-linear least squares Algorith-
mus verwendet, um die optimalen Fitparameter zur Beschreibung der gegebenen
Datenpunkte zu bestimmen. Die Zerfallskonstanten sind in Tabelle |5.1| angegeben
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und eine vollstdndige Beschreibung der Fitparameter befindet sich im Anhang in
Tabelle |A.1.

Temperatur (K) 7, (ps) Ty (pS) 75 (ps)
77 0.75 4+ 0.06 | 27.1 + 4.7 | 470.6 4+ 134.0
320 0.75 +£ 0.07 | 8.0+ 0.5 266.6 4+ 18.8

Zerfallskonstanten der Relaxationsprozesse der transienten Transmis-
sion von a-MnTe in der paramagnetischen (320 K) und der antiferromagnetischen
Phase (7T7K).

Die drei verschiedenen Zerfallskonstanten 7; weisen unterschiedliche Gréflenordnun-
gen auf und werden somit unterschiedlichen Relaxationskanélen zugeordnet. Der
schnellste Relaxationsprozess 7, spielt sich auf einer Zeitskala unterhalb von 1ps ab
und ist temperaturunabhéngig. Da die Photonenenergie der Pumppulse mit 2,4 eV
tberhalb der Bandliicke von E, = 1,4eV liegt, weisen Elektronen, die vom Valenz-
in das Leitungsband gehoben werden, zuséatzliche Energie auf. Diese Energie der La-
dungstriager wird iiber Elektron-Phonon Streuung abgegeben und die Zeitskala durch
7, beschrieben [25]. Die lingste Zerfallsdauer 75 wird Warmediffusionsprozessen
zugeschrieben und kann in dem Zeitfenster bis 200 ps nicht vollstdndig beschrieben
werden daher werden sie im Folgendem nicht weiter betrachtet. Dadurch erklért sich
der grofie Fehler der 7. Die Zeitkonstante 7, erhoht sich um einen Faktor ~ 3, wenn
die Probe von der para- in die antiferromagnetische Phase tibergeht. Dies entspricht
quantitativ der in der Literatur bestimmten Anderung der thermischen Leitfihigkeit
des Gitters von 2 W K /m bei 300 K auf 7,5 W K/m bei 100K [15]. Density functional
theory (DFT) Simulationen von Tong et al. zeigen, dass die phononische Wérmeleit-
fahigkeit sowohl von Phonon-Phonon als auch von Phonon-Elektron-Streuprozessen
beeinflusst wird [46]. Daher wird 7, die Phonon-Phonon-Streuung als zugrunde
liegendem Prozess zugeordnet [25].

Die initiale Phase der Oszillationen in Abbildung 5.3blkann durch einen Kosinusterm
beschrieben werden, was darauf schlieflen ldsst, dass der Anregungsprozess durch
einen Dispositionsmechanismus (engl: displacive mechanism) angetrieben wird. Bei
dieser Art der Anregung wird, durch das Anheben des Elektrons in einen unbesetzten
Zustand, das ionische Potential der Atome verdndert. Der Gleichgewichtszustand
des neuen ionischen Potentials unterscheidet sich von dem vorherigen, sodass die
Tonen sich zu dem neuem Minimum bewegen. Die Frequenz der Bewegung wird
dabei durch die Dispersionsrelation des angeregten Phonons bestimmt [47]. In den
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in Kapitel |4/ und 5| gezeigten Messungen liegt die Photonenergie des Pumpstrahls
iiberhalb der Bandliicke, wodurch Elektronen aus dem Leitungs- in das Valenzband
gehoben werden und den Dispositionsmechanismus antreiben [25]. Bei genauer Be-
trachtung der Oszillationen in Abbildung |5.3b| fillt auf, dass die Schwingungen
in der para- und antiferromagnetischen Phase kurz nach der Anregung in Phase
sind. Zu einem spéteren Zeitpunkt, in Bezug auf das Zero-Delay, unterscheiden
sich die Phasen der Zeitspuren bei ¢ = 3ps. Dies deutet auf eine unterschiedli-
che Eigenfrequenz des E, -Phonons in para- und antiferromagnetischer Phase hin.
Zur Uberpriifung dieser Vermutung wird eine Fourieranalyse der zeitaufgelGsten
transienten Transmissionssignale durchgefiihrt. Dazu wird zudchst der inkohérente
Hintergrund, welcher durch die Exponentialfunktionen beschrieben wird, von den
Messdaten subtrahiert. Das resultierende Signal, in Abbildung 5.4a] dargestellt, zeigt
die isolierten Oszillationen. Die Fourieranalyse wird in diesem Fall mit einem selbst-
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Links: Um den inkohdrenten Hintergrund bereinigte Zeitspuren
der transienten Transmission. Rechts: Fourier-Transformation der Signale aus Ab-
bildung 5.4a. Eine Resonanz bei ~ 5,3 THz ist deutlich erkennbar. Der eingebettete
Plot zeigt die Temperaturabhéngigkeit der Amplitude, der Frequenz und der Halb-
wertsbreite des E, -Phonons.

geschriebenen Python-Algorithmus durchgefiihrt, welcher die Mdéglichkeit bietet eine
beliebige Schrittweite im Frequenzraum zu wihlen. Dadurch erhéht sich einerseits
die Auflésung andererseits ergeben sich aber auch Artefakte, wie falsche Resonanzen.
Die Fouriertransformation des zeitaufgelosten Signals aus Abbildung [5.4a/ ist in
Abbildung 5.4b|dargestellt. Es ist deutlich die aus Kapitel |4 bekannte Oszillation mit
einer Frequenz von 5,3 THz erkennbar, welche durch das optisch aktive E, -Phonon
ausgelost wird. Eine Vergroflerung der Region um die 5,3 THz Ostzillation ist in dem
in Abbildung |5.4b| eingebetteten Plot dargestellt. Es ist deutlich zu erkennen, dass
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die von dem E, -Phonon induzierten Oszillationen temperaturabhingig sind. Beim
Ubergang der Probe von der paramagnetischen in die antiferromagnetische Phase
erhoht sich die Oszillationsfrequenz von v,,,,, = 5,27THz auf v,y = 5,35 THz
und die Halbwertsbreite reduziert sich um 60 GHz auf Av,z,, = 0,11 THz. Die
Temperaturabhéingigkeit phononischer Schwingungsmoden in Festkdrpern ist kein
unbekannter Effekt: Zhang et al, haben Ramanspektroskopie als Funktion der
Temperatur an hexagonalem a-MnTe-Proben durchgefiihrt und gezeigt, dass sich
bei einer Vielzahl phononischer Moden bei Reduktion der Probentemperatur die
Frequenz erhoht und die Halbwertsbreite reduziert. In derselben Verdffentlichung
zeigen sie jedoch auch, dass das E, -Phonon von diesem Verhalten in der antiferro-
magnetischen Phase abweicht. Im Vergleich zu den anderen Moden ist die Erhohung
der Frequenz ausgepréagter und die Halbwertsbreite zeigt eine Diskontinuitdt beim
Ubergang in die antiferromagnetische Phase. Dieses Verhalten der Temperaturab-
hangikeit des E, -Phonons ldsst auf eine Spin-Phonon-Kopplung schliefien, welche
zu A = —0,16 1/cm? bestimmt wird. Diese ist in a-MnTe, im Vergleich zu anderen
Materialien wie NiO oder NaOsOg, relativ schwach ausgeprégt |44].

Somit konnte durch Messung der transienten Transmission gezeigt werden, dass in
a-MnTe optisch aktive Phononen iiber einen Dispositionsmechanismus koharent
angeregt werden. Ein Vergleich der Eigenfrequenzen der E, -Phononen in der ma-
gnetisch geordneten und ungeordneten Phase offenbart eine Spin-Phonon-Kopplung.
Die im néchsten Teil der Arbeit vorgestellten Daten zeigen Messungen der Rotation
der Polarisation, welche Aufschluss iiber Spindynamik in a-MnTe gibt.

5.3.2 Rotation der Polarisation

Mittels der balancierten Detektion ist eine Messung der Rotation der Polarisation
A des Probestrahls moglich. Dazu wird die Differenz A — B der Diodensignale A
und B gebildet und geméafl Formel [2.12) von einer Spannung in Grad umgerechnet.
Der optische Aufbau erméglicht es die Rotation der Polarisation A@ in denselben
experimentellen Bedingungen wie die transiente Transmission AT /T zu messen,
wodurch ein direkter Vergleich der so gewonnenen Datensétze moglich ist. In Abbil-
dung |5.3a| ist die Rotation der Polarisation A@ in einem Zeitfenster bis 200 ps in
der paramagnetischen (320 K) und in der antiferromagnetischen (77 K) Phase von
hexagonalem a-MnTe dargestellt. Im Vergleich zur transienten Transmission unter-
scheidet sich A@ in den beiden Phasen, deutlich voneinander: In der ungeordneten
Phase liegt die maximale Rotation der Polarisation bei ~ 10 mdeg wohingegen die
grofite Auslenkung aus dem Gleichgewichtszustand in der antiferromagnetischen
Phase bei 35 mdeg liegt. In der Messung von AT /T ist ein solcher Unterschied der
Signalamplituden nicht erkennbar. Wie in Kapitel |5.2| gezeigt, erlaubt die Sym-
metrie von hexagonalem a-MnTe quadratische magneto-optische Effekte, wie zum
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Links: Rotation der Polarisation als Funktion der Temperatur
in a-MnTe. Zwischen para- und antiferromagnetischer Phase ist ein deutlicher
Unterschied in der Stédrke der Rotation der Polarisation sichtbar. Der inkohérente
Teil des Signals ist mit einer Summe aus Exponentialfunktionen gefittet. Rechts:
Ostzillationen mit einer Frequenz von 5,3 THz sind bei beiden Temperaturen sicht-
bar.

Beispiel magnetischen Lineardichroismus, welcher sich durch eine Rotation der
Polarisationsrichtung der Probepulse duflert. Die Rotation ist proportional zum
antiferromagnetischen Ordnungsparameter LAL, was longitudinalen und transver-
salen Schwingungsmoden des Néelvektors entspricht [21} 48| 49]. Somit wird der
zusétzliche Beitrag zu © in der AFM-Phase dem vorliegendem Antiferromagnetismus
zugeschrieben. Eine Analyse des gesamten inkohérenten Anteils wird wie schon bei
AT /T durch einen Fit mit einer Summe aus abfallenden Exponentialfunktionen
durchgefithrt. Da eine Relaxation auf der sub-Pikosekundenskala, in den Daten aus
Abbildung [5.5a nicht ersichtlich ist, welche Elektron-Phonon Streuung beschreibt,
ist eine Summe bestehend aus zwei Exponentialfunktionen geméfi Gleichung 5.8
ausreichend. Die sich durch den Fit ergebenden Zerfallskonstanten sind in Tabelle
5.2 zusammengefasst. Eine komplette Beschreibung der Fitparameter befindet sich
im Anhang in Tabelle |A.2. Das Beobachtungsfenster ist - wie schon bei Messung
der transienten Transmission - nicht ausreichend grof}, um Relaxationsdynamik auf
einer Zeitskala von mehreren hundert Pikosekunden bis Nanosekunden zu beobach-
ten. Dies erklart die groflen Fehler der Werte fiir 75, welche nicht weiter diskutiert
werden. 7, erhoht sich bei einem Ubergang in die magnetisch geordnete Phase von
(4,6 £0,2) ps auf (19,6 4 1,1) ps. Eine physikalische Interpretation dieser Relaxati-
onskonstanten wird im folgenden Unterkapitel unter Beriicksichtigung eines neuen
theoretischen Modells diskutiert.



5.3 Temperaturabhdngige magneto-optische Messungen

Temperatur (K) 7, (ps) 75 (ps)
7 19.6 + 1.1 | 261.1 4+ 15.2
320 4.6 +£ 0.2 | 665.6 £+ 234.8

Zerfallskonstanten der Relaxationsprozesse der Rotation der Polarisa-
tion von a-MnTe in der paramagnetischen (320 K) und der antiferromagnetischen
Phase (77K).

Zu Beginn des Kapitels (siehe Abschnitt [5.2) wurde gezeigt, dass iiber die Messung
der Rotation der Polarisation Riickschliisse auf das Spinsystem mittels magnetischem
Lineardichroismus gezogen werden kénnen. Eine genauere Betrachtung der zeitlichen
Entwicklung in den ersten 6 ps der Rotation der Polarisation nach der Anregung
(dargestellt in |5.5b|) offenbart, dass Oszillationen mit einer Frequenz von 5,3 THz,
induziert durch das E, -Phonon, sowohl oberhalb als auch unterhalb der Néeltempe-
ratur sichtbar sind. Eine Zuordnung der 5,3 THz Oszillationen als rein magnetischer
Effekt in A© ist nicht zuléssig, da die ultraschnellen Oszillationen sowohl oberhalb
der Néeltemperatur als auch in der transienten Transmission sichtbar sind. Daher
ist ein nicht magnetischer kohédrenter Beitrag zur Rotation der Polarisation nicht
auszuschliefen.

Analog zur Analyse des Signals der transienten Transmission wird der inkohérente
Anteil subtrahiert (siehe Abbildung 5.6a)) und anschliefend mit einer selbstgeschrie-
benen Fouriertransformationsroutine in den Frequenzraum transformiert (siehe
Abbildung |5.6b). Das temperaturabhéngige Verhalten der 5,3 THz Oszillationen aus
der Messung von AT/T ist ebenfalls in der Rotation der Polarisation prasent: Die
Frequenz erhoht sich um 160 GHz auf 5,36 THz und die Halbwertsbreite Av reduziert
sich von 130 GHz auf 100 GHz. Im folgenden Unterkapitel wird ein neues Modell
zur Beschreibung phononischer Erzeugung von Spinwellen prasentiert, welches bei
einer physikalischen Interpretation der Zerfallszeiten hilft.

5.3.3 Model zur phononischen Erzeugung von Magnonen

Ein Modell zur Beschreibung phonon-getriebener Dynamik in hexagonalem a-MnTe
basierend auf einem Gleichgewichts-Hamiltonian der Form

(6,9 ( (6,90
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Links: Um den inkohédrenten Hintergrund bereinigte Zeitspuren
der Rotation der Polarisation. Rechts: Fourier-Transformation der Signale aus
Abbildung |5.4al Eine Resonanz bei ~ 5,3 THz ist deutlich erkennbar. Der ein-
gebettete Plot zeigt die Temperaturabhéangigkeit der Amplitude, Frequenz und
Halbwertsbreite des E, -Phonons.

wird zu Beschreibung der hier vorliegenden Anregung herangezogen. Eine aus-
fiihrliche Erlduterung des Modells und eine detaillierte Beschreibung der darauf
basierenden Simulationen ist in [16] zu finden. In Gleichung 5.9 wird die Wechselwir-
kung der Spins S; und S; durch die Heisenbergkopplungskonstanten J; beschrieben,
wobei J; der Kopplung nichster Nachbarn entlang der z-Achse entspricht, J, der
Kopplung zwischen nachsten Nachbarn in der xy-Ebene und J; die Kopplungsstarke
zwischen drittnéchsten Nachbarn beschreibt. Im Bild der Einheitszelle entspricht
J5 der Kopplung zweier Mn-Atome, vermittelt durch ein Telluratom, welche maf-
geblich durch den Winkel zwischen Mn- und Te-Atom bestimmt werden [21]. In
Kapitel 4.3 wurde bereits gezeigt, dass durch eine Anregung des zweifach entarteten
E,,-Phonons die Te-Atome in der Einheitszelle in Schwingung versetzt werden,
was wiederum in einer Anderung des Winkels einer Mn-Te-Mn-Verbindung und
somit einer Anderung von J; entspricht. Dementsprechend wird eine durch den
Pumpstrahl induzierte Anregung des E, -Phonons als zeitabhéngige Anderung der
Austauschwechselwirkung

6J5(t)
7.5

= a(t) = agexp(—t) cos(wyT) (5.10)

betrachtet und Gleichung [5.9| hinzugefiigt. Hier beschreibt a, die maximale Amplitu-
de der Anderung von J;, wy, die Frequenz der Phononmode und 7 deren DAmpfung.
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Unter Verwendung der Heisenberg’schen Bewegungsgleichung,

dA -
= i(Hw, A) (5.11)

bei der A einen allgemeinen Operator beschreibt, wird die zeitliche Entwicklung der
Untergittermagnetisierung 6 L bestimmt:

=y

In Gleichung 5.12| beschreibt w; die Frequenz der durch die Operatoren bT: erzeugten
oder durch b; vernichteten Magnonen in den beiden Untergittern A und B. Ein
Ergebnis der Simulationen ist die Vorhersage, dass die Halbwertszeit des E, -Phonons
die Zeitskala der Untergitterdemagnetisierung beschreibt, welche in a-MnTe durch
magnetischen Lineardichroismus gemessen werden kann. Aus der Halbwertsbreite
Av der, im vorherigem Unterkapitel gemessenen, Oszillationen ldsst sich tiber

A

; B:
kogtpy_ 2k
o (b, by.)

Wi

Re@b_k)) . (5.12)

1

die Halbwertszeit ¢, , berechnen. Da 7, und die Halbwertszeit ¢ /, der 5,3 THz Mode
in derselben Groflenordnung liegen, wird 7, mit der Untergitterdemagnetisierung
assoziiert [16, 21].

Zusammenfassung

Zur Untersuchung der Wechselwirkung zwischen elektronischem und magnetischem
System in a-MnTe wurde mittels der Pump-Probe Technik mit einem monochromati-
schem Probestrahl die Dynamik der Rotation der Polarisation gemessen. Dazu wurde
die Bandliicke der Probe zunéchst geméafl der in Kapitel 4] gefundenen Parameter
koharent moduliert. Die Rotation der Polarisation offenbart in der antiferromagneti-
schen Phase kohdrente und nichtkohérente Anteile. Sowohl ober- als auch unterhalb
der kritischen Néeltemperatur zeigt die Rotation der Polarisation eine kohérente
Modulation mit einer Frequenz von 5,3 THz, welche wiederum dem optisch aktiven
E,,-Phonon zuzuordnen ist. Da sich die maximale Rotation der Polarisation in der
antiferromagnetischen Phase deutlich von der in der paramagnetischen Phase unter-
scheidet, kann dieser inkohérente Anteil des Signals eindeutig dem magnetischen
System der Probe zugeschrieben werden. Somit konnte, aufbauend auf der in Kapitel
4 gezeigten Kopplung der E, -Phonon an die Ladungstréiger, gezeigt werden, dass
diese optisch aktiven Phononen ebenfalls dynamisch an das Spinsystem koppeln.



Die, auf dem Konzept der Integration des Elektronspins in bereits existierende Elek-
tronik genannte Spintronik, gilt als ndchster Schritt der Datenverarbeitung bezogen
auf Geschwindigkeitserhohung und Reduktion des Energieverbrauchs. Technische
Schliisselfragen wie effektive Spinkontrolle, -injektion und -detektion wurden bereits
in paramagnetischen und ferromagnetischen Materialien gezeigt. Antiferromagne-
tische Materialien weisen Figenschaften auf, die von essentiellem Vorteil fiir ihre
Verwendung in spintronischen Anwendungen sind, wie die intrinsische Eigenschaft,
keine magnetischen Streufelder zu erzeugen oder der hoheren Magnonfrequenzen im
Bereich von einigen THz. Um Spintronikelementen den Einzug in unsere alltdgliche
Elektronik zu ermoglichen, miissen jedoch noch einige fundamentale Fragen geklért
werden. Eine betrifft die Integrabilitédt der neuen spinbasierten Bauteile in bereits
existierende elektronische Technologie.

In dieser Arbeit wird die Kopplung zwischen Spin- und Elektronensystem in dem
antiferromagnetischen Halbleiter a-MnTe mit ultrakurzen optischen Pulsen un-
tersucht. Thematisch gliedert sich diese Aufgabe in zwei Bereiche: den Aufbau
eines optischen Experiments fiir zeitaufgeloste magneto-optische Messungen an der
Technischen Universitdt Dortmund und die Untersuchung einer Kopplung zwischen
elektronischem und magnetischem Freiheitsgrad auf der ultraschnellen Zeitskala in
dem antiferromagnetischem Halbleiter a-MnTe.

Ein optischer Aufbau zur Messung zeitaufgeloster magneto-optischer und optischer
Effekte wurde an der TU Dortmund entwickelt. Das Setup zeichnet sich durch eine
Vielzahl freier Parameter aus, die es erlauben, ein breites Spektrum an Proben
mit unterschiedlichen Eigenschaften (Halbleitern, Isolatoren, Diinnschichtproben,
Flakes) mit hochster Prézision zu vermessen: Zwei unabhéngig voneinander steuer-
bare OPAs erzeugen Wellenldngen fiir den Pump- und den Probestrahl in einem
grofien spektralem Bereich (350 nm - 2000 nm). Die Probe wird in einem Durch-
flusskryostaten platziert, welcher Probentemperaturen von 4 K bis 420 K und das
Anlegen eines DC-elektrischen Feldes bis 1kV erlaubt. Homogene Magnetfelder
bis zu einer Starke von £9 T kénnen durch einen supraleitenden Magneten an der
Position der Probe erzeugt werden. Zuséatzlich kann durch eine Erweiterung des
Probestrahls ein breitbandiger Supercontinuumpuls generiert werden.

Statische Messungen des Absorptionsverhaltens an einer 200 nm dicken hexagonalen
MnTe-Probe als Funktion der Temperatur zeigen, dass die Energie der Bandliicke
in der magnetischen Phase einen zusétzlichen Energiebeitrag enthélt, welcher sich



proportional zur Untergittermagnetisierung verhélt. Aufgrund dieser intrinsischen
Wechselwirkung zwischen elektronischem und magnetischen System wurden zeit-
aufgeloste Messungen durchgefiihrt, in denen zuerst der eine Parameter angeregt
und die Antwort des jeweils anderen untersucht wird. Messungen der transienten
Reflektivitiat mit einem breitbandigem Supercontinuum Probepulse zeigen, dass
die Bandliicke in a-MnTe mit einer Frequenz von 5,3 THz kohérent moduliert ist.
Die Modulationsfrequenz entspricht einer Anregung des optisch aktiven zweifach
entarteten E, -Phonons. Um die Wechselwirkung zwischen Spins und Bandliicke zu
untersuchen, wurde letztere angeregt und die Rotation der Polarisation sowie die
transiente Transmission in a-MnTe gemessen. Aufgrund der Geometrie der Probe
und des experimentellen Aufbaus kann magnetischer Lineardichoismus durch eine
Messung der Rotation der Polarisation gemessen und das Spinsystem untersucht
werden. Die transiente Transmission hingegen gibt eine Antwort des optischen Sys-
tems. Zeitaufgeloste Messungen zeigen, dass sowohl die Rotation der Polarisation als
auch die transiente Transmission auf der ultraschnellen Zeitskala mit der Frequenz
des E, -Phonons kohérent moduliert sind. Die Rotation der Polarisation zeigt in
der antiferromagnetischen Phase einen inkohédrenten Beitrag, welcher eindeutig auf
den vorliegenden Magnetismus zuriickzufithren ist. Die Zerfallszeit dieses Beitrags
wird der Demagnetisierung der Untergitter zugeschrieben.

In dieser Arbeit konnte der fundamentalen Frage einer Kopplung auf der ultraschnel-
len Zeitskala zwischen dem Spin und Elektronensystem eine Antwort gegeben werden.
In a-MnTe sind sowohl die Bandliicke als auch die Rotation der Polarisation auf
der ultraschnellen Zeitskala kohdrent moduliert. Diese Modulation wird durch das
optisch aktive E, -Phonon vermittelt, wodurch eine dynamische Kopplung zwischen
Spins und Elektronen im THz-Bereich vorliegt. Dieses Ergebnis ist von essentieller
Bedeutung fiir die Implementation neuartiger Spintronikbauteile in bereits exis-
tierende Elektronik, da sowohl Spins als auch Ladungstriger in a-MnTe auf der
Femtosekundenzeitskala angesprochen werden kénnen. Eine Moéglichkeit zur Nut-
zung dieses Effektes stellt dabei die resonante Anregung der korrekten Phononmode
dar.



Temperatur (K) | o | 7 (ps) | C,
77 0.0087 + 0.0005 | 0.75 4+ 0.06 | 0.0059 4+ 0.0006

320 0.0090 + 0.0005 | 0.75 4+ 0.07 | 0.0090 4+ 0.0003
Temperatur (K) ‘ Ty (PS) ‘ Cy ‘ 75 (ps)
7 271 + 4.7 | 0.0068 4+ 0.0006 | 470.6 + 134.0
320 80+ 0.5 | 0.0071 4+ 0.0002 | 266.6 + 18.8

Fitparameter des inkohdrenten Hintergrunds der transienten Trans-
mission aus Kapitel |5.3.1 mit einer Summe aus drei exponential Funktionen.

Temperatur (K) | Cy | 7 (ps) | C, | T, (ps)
7 136 £ 06 | 19.6 £ 1.1 | 20.0 £ 0.6 | 261.1 £ 15.2
320 70+01 | 46+0.2 | 22 +0.1 | 665.6 £+ 234.8

Fitparameter des inkohérenten Hintergrunds der Rotation der
Polarisation aus Kapitel [5.3.2| mit einer Summe aus zwei exponential Funktionen.
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