1. Grundlagen der Elektron- und
Gitter—Temperaturdynamik

1.1. Einfdhrung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit dem Energietransport in Metallen nach optischer An-
regung durch einen ultrakurzen Laserpuls. Die zugrunde liegenden Mechanismen beruhen auf
der Dynamik von Energieverteilungen in den untersuchten Systemen: Eddlthemgangs-
metalle. Diese Dynamik spielt sich auf einer Femto- bis Pikosekundenzeitskala ab, deren
theoretische Beschreibung ist Inhalt dieses Kapitels.

Durch Absorption der Photonen in einem Tiefenbereich, der durch die optische Eindring-
tiefe entsprechend dem Lambert—Beer'schen Gesetz auf die obersten 10-20 nrané¢schr
ist, werden hochangeregte Nichtgleichgewichtselektronen erzeugt. Dieser Anregung folgen
mehrere Prozesse, deren Alnigigkeiten im folgenden genauer besprochen werden und die
zur Folge haben, dass sich die deponierte Energie auf wesentb@ergr Tiefen verteuilt.
Wahrend mit beginnender Anregung der Nichtgleichgewichtselektronen auch deren Therma-
lisierung durch Elektron—Elektron-&ie beginnt, setzt ein Transport der kaum wechselwir-
kenden und daher “ballistisch” genannten Elektronen ein, der zu einer Energieverschiebung
in grof3e Tiefen des Metalldifrt. Die Thermalisierung resultiert in einem Temperaturgradi-
enten, der Antriebifr eine weitere Energiediffusion im Elektronengas ist. Durch Anregung
von Phononen wird die Energie im Elektronensystem reduziert. Die Kopplung des Gitter- und
des Elektronensystems ist ein wichtiger Parameter bei den Untersuchungen im Rahmen die-
ser Arbeit. Typische Zeitskaleiif die Thermalisierung der Elektronen sind einige hundert
Femtosekunden, die beiden Systeme Elektronengas und Gitter thermalisieren nach einigen
Pikosekunden.

Zur Untersuchung dieser schnellen Prozesse wircodrep—probeTechnik verwendet.

Bei dieser Technik wird die transiente Reflekttjtalso die Reflektivit eines schwachen
Abfragepulses probe-Puls) als Funktion der zeitlichen Végerung zu einem intensiven
Anregepulse-& pump-Puls), an der Probenobéthe und -unterseite ausgewertet. Um dar-
aus auf die transiente TemperatuckschlieRen zudgnnen, muss die dielektrische Funktion
Im untersuchten Welleahgenbereich bekannt seiriirFdie Berechnungen an Edelmetallen
wird ein Modell verwendet, das sehr gute Ergebnisse liefé@rtdie Auswertung der Messun-
gen an defUbergangsmetallen wird eine Erweiterung pemp—probeTechnik vorgestellt,
die es ermglicht, ohne theoretisches Moddlirfdie optischen Konstanten auszukommen.

Die mit Erfolg verwendete numerische Beschreibung der Prozesse basiert auf dem Zwei—
Temperatur—Modell, das von Anisime¥ al.1974 [37] eingdfihrt wurde. Die Ergebnisse aus
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den Messungen der Ablationsschwellémder Metallfilme und die Messungen der transien-
ten Reflektviat, sowohl impump—probeModus als auch in den in Kap.(3)gezeigten Un-
tersuchungen zur und mit d&ETCG-Technik, lassen sich hervorragend durch dieses Modell
beschreiben, sofern eine Korrektiir den Anteil des ballistischen Transportsimksichtigt
wird.

1.2. Anregung — Dynamik — Gleichgewicht

Die Reaktion von Metallen auf elektromagnetische Strahlung ist Inhalt allgemeiner Lehr-
biicher wie z.B. [38, 39]. Die Reflexion, Absorption und im Fall vamden Filmen Trans-
mission Asst sich mit Hilfe der Fresnel-Formeln beschreiben. Dabei tritt als Besonderheit
absorbierender Medien, wie den Metallen, ein nichtverschwindener idragiAnteil des
Brechungsindex adif

Die Heizung des Metalls erfolgt durch die Energiedichte, die durch die optische Anregung
in dem Volumen erzeugt wurde, das durch die Lasersimdtél und den reziproken Absorpti-
onskoeffizienterr festgelegt ist. Nach Lambert—Begillf das Feld im Metall ab mig= 94,
was die optische Eindringtiefs=a ! definiert.

Wie sich die Energie im Film verteilt @ngt entscheidend von der Inte@siind Pulsdauer
der Anregung ab. Die der Anregung durch kurze Pulse folgende Nichtgleichgewichtsdyna-
mik kann das kontinuierliche Heizen eines~Lasers nicht augken. Dies verdeutlicht eine
Abschatzung: ein Laserpuls deidhgeAt = 1ps mit der Energi& = 1 uJ fallt auf ein Metall
mit einer Dichte vorp =5-10?8 Atome/n®. Jedes Photon habe eine Energie #n=2eV
(A =620nm), angeregt wird ein Volumen vaA=100um? - 20nm. Daraus folgt, dass auf ein
Atom 30 Photonen kommen, die mit Beksichtigung des Absorptionswirkungsquerschnit-
tes zur Anregung von etwa einem Leitungselektron pro Atohmén. Wird im Gegensatz da-
zu eincw-Laser mit einer Leistung vahW benutzt, so ist die erzeugte Energiedichi®mal
kleiner. Wahrend sich also im Fall von kurzen Pulsen durch Elektron—Elektrofedt, 2]
eine Elektronentemperatur einstellt, die deutlichigr ist als die Gittertemperatur, kann ein
cw-Laser das Elektron—Gitter—System nicht aus dem Gleichgewicht bringen, sondern nur
eine thermische Erarmung erreichen, da die wenigen lokalen Anregungen nicht zu einer
kollektiven Elektronentemperatuatiren.

Die Erlauterungen in den Kapiteln 1.2.1, 1.2.2 und 1.2.3 richten sich nach einer Dreitei-
lung der zeitlichen Abfolge der Prozesse. Diese ist veranschaulicht in der Abb.(1.1) und be-
zieht sich wegen der obigen Absthung nur auf Anregungen mit Subpikosekundenpulsen.
Fur Anregungen mit Nanosekundenpulsen ist die Bedingundl, immer erfillt, Abb.(1.1)-

c. Die Anregung der Leitungsbandelektronéhrt zu einer rechteckigen Verteilungsfunktion,
die um die Fermikante zentriert ist. Dereilie ist bestimmt durch die Anregungsdichte, ih-

1Das fuhrt z.B. dazu, dass der TransmissionswirRehicht mehr durch das Snellius'sche Gesetz gegeben
ist, da dieser ebenfalls komplex wird [34, 38]n©; =sinG; - (n+ ik)’l, bzw. dieser Formalismus nur auf-
recht gehalten werden kann, wenn ein Brechungsimidesingefihrt wird, der sowohl von den optischen
Konstanten als auch vom Einfallswink8] abrangt.

2Der Zusammenhang von Eindringtiefsk(n depth As und dem Imagiérteil des komplexen Brechungsindex
Kist: As=A/(21K), z.B. [40]
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Abbildung 1.1.: Die der Anregung durch kurze Laserpulse folgende Relaxationsdynassk |

sich unterteilen in drei Phaseay} die optische Anregungihrt zu einer Nichtgleichgewichtsver-
teilung der Elektronen [1,2]. Diese Elektronen bewegen sich zum einen ballistisch mit Geschwin-
digkeiten nahe der Fermi—Geschwindigkeit in deitk [12], zum anderen stoRen sie miteinander,
wodurch sichb) nachty, eine Fermi—Verteilung mit einer definierten Temperatur des Elektronen-
gases einstellt. Die heil3en Elektronen diffundieren in bigfk, koppelniiber Sb3e aber auch an

das Gitter, wodurch die beiden Systea)@achrtep thermalisieren und der Energietransport durch
die normale thermische Diffusion bestimmt ist.
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re Breite durch die Photonenenergi@, siehe Abb.(1.1)}-a. Zwei konkurrierende Prozesse
setzen ein, sobald angeregte Elektronen zuridgmg stehen, also schon mit beginnender
Anregung durch den Laserpuls. Dieses ist zum einen die Thermalisierung der Elektronen und
damit die Anraherung an eine Fermi—\Verteilung und zum anderen der ballistische Transport
der angeregten Elektronen indfgere Tiefen weg von der Metallobé&dhe.

1.2.1. Elektronen—Thermalisierung

Die Thermalisierung wird erreicht durchd®e zwischen den angeregten Elektronen und
Elektronen, die energetisch nahe dem Fermilevel liegen. Dies ist Gegenstand vieler Untersu-
chungen mittels Photo—Emission, Faginal.[1, 2], Zwei—Photon—Photo—Emission, Aechli-
mannet al.[41, 42], und der Messung der transienten Reflelétgiinderungen, Suet al.
[4,20]. Eine Messung von Faret al.[1] ist in Abb.(1.2) gezeigt. Die Abbildung zeigt ei-
ne Reihe von energieauf@sten Photoemissionsspektren zu verschiedenen Zeiten und ver-
deutlicht die Art und Zeitskala der Adherung der Elektronen—Verteilungsfunktion an die
Fermiverteilung.

Die fur das Erreichen der Fermiverteilung lbéigte Thermalisierungszety,, folgt aus
der Losung der Linearisierung der Boltzmann—Gleichung [43] zu

1.86

2
Kee- Te,max

T, ~ 10'K%Vv—? | (1.1)

wobei die dazu benutzte Lebenszrif der angeregten Zustde mit gél3erem Abstand von
der Fermikante abnimmt:

1 ]__|_e(EF*E)/kBTe
Tee = —- > 5 (1.2)
Kee (1-KgTe)*+(E—Eg)
1 _ firE-—
E-E) fUrE —Ex > kgTe
~ (1.3)
—O12  firE —Ep ~ kgT,
Kee(kgTe) ur FeTBe

Dabei istkee die der Streuwahrscheinlichkeit proportionale Elektron—Elektron Streukonstan-
te, die in relativ gutetJbereinstimmung von Theorie [36, 44] und Experiment [18, 42, 43]
bestimmt werden kann i 1, ergeben sich Werte von wenigen Femtosekundedémpe-
raturen von mehreren tausend Kelvin bis zu PikosekunigleRdumtemperaturen. Dies ist in
guterUbereinstimmung mit experimentellen Ergebnissen [1,45].

Erst nach Erreichen der Fermiverteilung, Abb.(3=b) kann von einer Elektronentempe-
ratur gesprochen werden. Und auch erst dann kann das in dieser Arbeit verwendete Zwei—
Temperatur—Modell zur Beschreibung der Dynamik angewendet werden, da dieses keine
Nichtgleichgewichtszuande innerhalb des Elektronen- bzw. des Phononensystefickber
sichtigf.

3Eine Konstante mit der Einheit eineéhge, die in dem Quellterm des Zwei-Temperatur—Modells die balli-
stische Reichweite beschreibt, ist eine Erweiterung, deren Bedeutung in Kap.(1.2.2) besprochen wird.
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Abbildung 1.2.: Nichtgleichgewichtsverteilung der Elektronen in Gold nach optischer Anregung
durch einen 180 fs—Puls, diese Photoemissions—Messungen sind [1] enthommen. Die gestrichelte
Linie zeigt die Besetzung entsprechend einer Fermi—Verteilung mit den angegebenen Tempera-
tur. Wahrend der ersten wenigen hundert Femtosekunden thermalisieren die Nichtgleichgewicht-
selektronen.

In dieser Arbeit werden die Elektronen in den verschiedenen Anregungsdest durch
die Bezeichnungen “ballistische” und “heil3e” Elektronen unterschieden. Die ballistischen
Elektronen sind hochangeregt und folgen daher keiner Gleichgewichtsverteikimgvd
die heiRen Elektronen, obwohl nicht im Gleichgewicht mit dem Phononenbad, lokal ther-
malisiert sind und damit einer Fermiverteilung folgen. Die heil3en Elektronen erreichen je
nach Anregung Temperaturen von mehreren tausend Kelvin. Auch nach der lokalen Ther-
malisierung von Elektronengas und Phononenbad findet Diffusion imbdistatt bis keine
Temperaturgradienten mehr vorhanden sind und der Zustand der Staibaagtcht ist.

1.2.2. Ballistischer Transport

Ebenso wie die Thermalisierung hat auch der ballistische Elektronentransport weg von der
Oberfliche des Metalls zur Folge, dass die Anzahl der hochangeregten Elektronen in dieser
Region abnimmt. &r eine Reihe von chemischen Obacthenreaktionen [41, 46-51], die
von den heil3en Elektronen an der Olifie abhngen, haben daher beide Prozesse grol3e
Bedeutung.

Der ballistische Transport findet mit einer Geschwindigkeitvpn 10° m/s statt, erreicht
also anahernd die Fermigeschwindigkeft ~ 1.4-10°m/s, wie von Brorsoret al.[52], Ju-
haszet al.[3] und Siarezet al.[12] gezeigt wurde. Sie haben dazu die Filmdickerdatgig-
keit der zeitlichen Veragerung zwischen Maximum desimp-Pulses an einer Gold—Proben-
oberfache und dem Einsetzen der Reflek&tganderung an deriiRkseite mit einemfront—
pump—probe back—probeéAufbau vermessen. Das Ergebnis dieser Messung ist in Abb,¢1.3)
gezeigt.

Neben der Geschwindigkeit der ballistischen Elektronen ist deren Reichiyegae
charakteristische @&fie. WAhrend sich die aahgliche aumliche Verteilung der angereg-
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Abbildung 1.3.:
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ten Elektronen in deulk verschiebt, wird sie gleichzeitig durch Elektron—Elektrorfsst
verbreitert und die Bewegung verlangsamt. Die erreichte Eindringtiefe definiert die ballisti-
sche Reichweitd . Diese wurde mit einerpump—probeAufbau an polykristallinen Gold—
Filmen auf synthetischem Quarz vermessen, [13, 34, 36]. Dabei wurde nicht die ballistische
Dynamik zeitaufgdist, sondern deren Wirkung auf die folgende Elektronentemperaturdyna-
mik untersucht.

pump—probe delay (ps)

Abbildung 1.4.: Transienten voAR/R an polykristallinen Gold—Filmen auf Quarirfverschie-
dene Filmdicken, die in Nanometer angegeben sind. Rechts sind die dickeren Filnigeergr
dargestellt. Zu erkennen ist a) der lineare Abfall dénien Filme mitd < 100nm, b) die Zu-
nahme ded&nderungsmaximumii d >100nm sowie c) die Konvergenz der dicken Filme gegen
einen exponentielkhnlichen Abfall. Die Daten wurden mit 500 nm/100fsebe-Pulsen nach
der Anregung mit 400 nm/200 feamp-Pulsen von 1 mJ/cfraufgenommen.

Dazu wurde die transiente Reflekt&tiganderung an der Obeitthe gemessen und deren
Abhangigkeit von der verwendeten Filmdiclauntersucht. Ist die Filmdicke kleiner als die
ballistische Reichweite, so wird der Energietransport gehemmt, es kommt zu éhereh

10
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Energiedichte im Film. Umgekehriifirt eine Filmdicked > A, zu ungehindertem Energie-
transport in derbulk und damit zu einer reduzierten Energiedichte an der Glmdrdl. Da die
Energiedichte mit der Elektronentemperatur verbunden ist, ist @herlh oder niedrigere
Elektronentemperatur zu erwarten, ahgig von dem Verdltnis von Filmdicke und ballisti-
scher Reichweite. Diegenderung der Elektronentemperatur spiegelt sich in einé@nderten
transienten Reflektivitt AR/R an der Oberiche wieder. In Abb.(1.4) sind diese Transienten
fur die Filmdickend =20, 30,...,100,200 500nm gezeigt.

Abbildung 1.5.:

Der reziproke Zusammenhang
von TZ..c und Filmdicke d
belegt die homogene Heizung
der Filme mitd < 100nm und
unterstitzt damit den Wert der
Reichweite der ballistischen
Elektronen vom, = 100nm.

Q (arb.u.)

O L 1 L 1 L 1 L 1 L 1
0 20 40 60 80 100

Filmdicke d (nm)

Bei der Filmdicke vord = 100nm andert sich das Verhalten deutlich. Zum einen steigt
fur Filme, deren Dicke kleiner als 100 nm ist, die Reflekfivim Maximum stark an. Da das
Reflektivitatssignal bei der verwendeten Welk@m§jie von 500 nm der Elektronentemperatur
proportional ist, Abb.(1.17%), entspricht dies einer Zunahme der Elektronentemperatur, so
wie es nach dem vorangegangenen Absatz zu erwarten ist, wenn der ballistische Elektronen-
fluss durch eine Filmdickenbegrenzung eingeengt wird.

Auf der Ordinate in Abb.(1.5) ist das Maximum der absorbierten Energiedichte aus den
Messungen aus Abb.(1.4) aufgetragen. Nach [44 &3tlsich die im Elektronenbad gespei-
cherte Energi€ wegen der Linearitt

Ce(Te) - AeTe (1-4)
angeben durch
1, -
QTe) = SATE (1.5)
wobeiC, die Warmekapazét des Elektronenbades uAgder Sommerfeld—Parameter ist. Ist
die Filmdicked kleiner als die ballistische Reichweiig, kann die absorbierte Energiedichte

Q Uber eine Variation vod verandert werderQ=F,,/d. Wenn also die filmdickenakimgi-
gen Maxima(AR/R)max Mit den maximalen Elektronentemperatuiemay Ubereinstimmen,

11
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sollten sich deren Werte durch

Fon 2
Te?max = %bs'?e (1.6)

beschreiben lassen. Da dies — wie in der Abb.(1.5) erkennehist — der Fall ist, belegen
diese Daten, dass die Filme bis zu einer Filmdicke von 100 nm homogen geheizt sind. Da
die betrachteten Prozesse auf einer Zeitskala abgeschlossen ahvénd der die Diffusi-
on im thermalisierten Elektronenbad noch keinen grol3en Einfluss hat, ist dies nur auf den
ballistischen Energietransport figkzufihren.

Berechnet man die freie Wegige der Elektronen [54] durch

3K

A
G-V

, (1.7)

mit der WarmeleitBhigkeitK, der GittervarmekapazétC, und der longitudinalen Geschwin-
digkeit der Phononew, , so ergibt sichiir Gold ein Wert vom\ =117nm, in Ubereinstim-
mung mit dem beobachteten Wert. Waggien verschiedener s/p- und d—Band—Metalle, die
mit Gl.(1.7) berechnet wurden, sind in Tab.(1.1) gezeigt.

Tabelle 1.1.:Die freie Weghnge angeregter Elektronen im Gleichgewichts/p- sowie d—Band—
Metalle. Die Werte der d—Band—Metalle liegen im Bereich der optischen Eindringtiefe.

s/p d
Metall Au Cu Ag Al Ni Cr Mo
A (nm) 117 70 142 46 11 14 20

Wegen der groRen Besetzungsdichte an der Fermikante der d—Band—Metalle und der
damit verbundenen kurzen Lebensdauer der angeregteandestsind die Gleichgewichts-
weglangen der d—-Band—Metalle entsprechend klein, sie liegen im Bereich der optischen Ein-
dringtiefe.

Das andere Merkmal der Kurven in Abb.(L4Hst die Fornanderung des zeitlichen Ver-
laufs der transienten Reflektiait Wahrend bei dicken Filmen ein nahezu exponentieller
Abfall beobachtet werden kann, wird dieser lineér Filme mit Dicken kleinerlOOnm.
Wahrend bei inhomogener Heizung des Films das Abklingverhalten der &tbexfielek-
tronentemperatur durch den diffusiven Energietransport bestimmt windt, éine homoge-
ne Heizung zu dem beobachteten linearen Abfall. Dies wird in Kap.(1g3dButlich, wo
fur die Beschreibung der Dynamiken das Zwei—Temperatur—Modell @ihgefird, siehe
Abb.(1.7)¢.

4Die Abweichung des 10 nm—Film ist auf einen nicht perfekt homogenen Filiickautihren, wie in AFM—
Aufnahmen zu erkennen ist [34, 36]. Die Filmqualitvurde au3erdem mit einem kommerziellen Spektrome-
ter der Fa. Beckman untersucht, siehe Abb.(L2@)ie Ergebnisse beiigen, dass der 10 nm-Film starke
Inselstrukturen bildet und daher von den theoretisch erwarteten Werten der Relekindt Transmission
abweicht.

12



1.2. Anregung — Dynamik — Gleichgewicht

1.2.3. Diffusion in Elektronengas und Phononenbad

Die Tiefe, in die die deponierte Energie vorgedrungen ist und in der durch Erreichen einer
Fermiverteilung nach der Zeit, eine Temperatur (mife>>T,) definiert ist, &sst sich in
diesem Stadium (Abb.(1.43b) durch die freie Wed@inge der Elektronen beschreiben und
ist, wie in Tab.(1.1) zu erkennen isijrfdie Ubergangsmetalle deutlich kleiner alir fdie
Edelmetalle.

Der entstandenéiumliche TemperaturgradienfTe(z) im Elektronensystem des Metalls
ist nach dem Fourier-Gesefz = —K - IT Antrieb fur die im Vergleich zum ballistischen
Transport deutlich langsamere Diffusion der thermalisierten Elektronen [54,55]. Die Berech-
nung des lateralen Temperaturprofiléz,t) erhalt man durch bsen der Viirmediffusions-
gleichung

O(K-OT)+C- ——S(zt) : (1.8)

mit der LeitfahigkeitK und der Warmekapazit C. Sist der Quellterm. Die V@irmekapa-
zitatCe des Elektronengaseidst sich nach der Fermi-Liquid—Theorie [44,53] schreiben als

Ce(Te) =Ae- Te, Wobei

Ae= 2 E, B .n (2.9)
direkt proportional zur elektronischen Zustandsdichte an der Fermikante ist, vergleiche
Tab.(3.2). Die Warmekapaz#tC, des Gitters kann mit der Debyetheorie berechnet werden.
Da fur T, > ©p dem Modell zufolge keine weiteren Moden mehr angeregt werdeg, kstn-
stant oberhalb der Debyetempera®y. Der Vergleich zeigt, dass der elektronische Beitrag
zur Gesamt@rmekapazit vernachssigt werden kann, solandg nicht zu grof3e Tempe-
raturen annimmtCe < C,. Das Verlaltnis der WarmeleithigkeitenK; /Ke kann nach [36]
mit

K C|'<C>2
Ke Ce-V2

berechnet werden. Da das Geschwindigkeitsiénis (c) /v von Phononen- zu Elektronen-
geschwindigkeit in der Genordnung vom0 2 liegt, ist K, (trotzCe <« C)) gegetiiberKe zu
vernachassigenkK, < Ke.

Die dabei benutzte Le#higkeit der Elektroneike folgt aus der Vernachksigung von
1/Tee in der Berechnung der Lebenszeit der Elektrofign=1/Tep+ 1/Tee SOWie der An-
nahmeT, >0, zu

(1.10)

Ce-V2-T  2-Ac-Eg Te

K. —
€ 3  3mv

— Ky =~ (1.11)
TR0,

ep,0

Dabei wurde die Elektron—Phonon—Kollisionsfrequerg= v, o Ty = 1/Tep benutzt. Zu
einer Diskussion dieses Terms siehe auch [56].
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Bei der Diskussion der Eindringtiefe der deponierten Energie wurde bereits unterschie-
den zwischen der optischen Eindringtidfeund der Reichweite der ballistischen Elektronen
Ap. Im folgenden kommt dazu die Eindringtiefe der thermalisierten ElektronenEine
Ubersichtuiber die GoRenordnung dieser GBen ist in Tab.(1.2) gegebenirein System,
bei dem Elektronen und Phononen im thermischen Gleichgewicht sind, beschreibt die
Gl.(1.8),5 die Temperaturdynamik. Im Fall der Betrachtung zu Zeiten im Nichtgleichgewicht
dagegen muss die Erweiterung der Diffusionsgleichung zum Zwei-Temperatur—Modells
gemacht werden. Diese Unterscheidung Gleichgewicht vs. Nichtgleichgewicht wird wichtig
bei der vergleichenden Betrachtung von Anregungen durch Laserpulse marigeislim
Nano- oder Femtosekundenbereich, siehe Kap.(13.3)

Die Erzeugung von Phononen, also die Energieabgabe an das Metallgitter, limitiert die
Reichweite dieses Energietransports innerhalb des Elektronengases: die Elektron—Phonon—
Kopplung bestimmt die DiffusionghgeA,..

Die theoretische Beschreibung der Elektron—Phonon—Wechselwirkung basiert auf der
Vorstellung, dass ein Phonon das Gitter lokal deformiert, was zu eina@n¥erung des elek-
trostatischen Potentialglirt, in dem sich die Elektronen bewegen [57]. Durch die Absortion
oder Emission eines Phonons entstehen also Potentialdeformationen, an denen Elektronen
gestreut oder reflektiert werden. Die Herleitung des Kopplungsfagtoesuht auf der Born—
Oppenheimer—Bherung, der Annahme, dass in erster Linie longitudinale Phononen angeregt
werden und dass sowohl die Elektronen- als auch die Phononenverteilung thermalisiert sind,
d.h. einer Fermi- bzw. Bose-Einstein—Verteilung folgen. Es ergibt 8ic) £ O der Kopp-
lungsterm

du
S| me =T (1.12)
ep

der die beiden Differentialgleichungen des Zwei—Temperatur—Modells verbmein er-
ster Linie bestimmt durch das Veittnis von Elektronendichte und Zustandsdichte an der
Fermikante [57].

Wahrend die schwache Kopplung in den Edelmetallen zu grol3en Eindringtigien f
sind diese bei dellbergangsmetallen wegen der starken Kopplung eher klein, das Elektro-
nenbad wird schneller géklt. Befinden sich Elektronengas und Phononenbad nach der Zeit
At = Tep im lokalen thermischen Gleichgewichie(z) =T, (2)), so dominiert die hemmli-
che und langsame thermische Diffusion den EnergietransportJBengang zu dieser Phase
ist in Abb.(1.1)—c dargestellt.

Die nach Thermalisierung von Elektronen- und Phononensystem erreichten Temperaturen
liegen ein bis zwei Gif3enordnungen tiefer als die des Elektronengases nach der Anregung
im Nichtgleichgewicht von mehreren tausend Kelvin, da sich dig&mékapazdten als
auch die Eindringtiefen der deponierten Energie beim Erreichen ihrer Maximalwerte stark
unterscheiden. Dies eit den entsprechend geringeren Temperaturgradienten und die
geringere Geschwindigkeit der thermischen Diffusion.

In diesem Abschnitt wurden verschiedene Energietransportmechanismen beschrieben: die
Anregung des Elektronensystems durch kurze Lichtpulse, die Relaxation des hochangeregten
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1.3. Zwei-Temperatur—Modell

Tabelle 1.2.: Typische Werte iir Wegkngen, Zeiten und Geschwindigkeit der Dynamik in
Gold: optische Eindringtief@s (fur A =400nm), ballistische Reichweité,, thermische Dif-
fusionsbnge A,,, Pulshnge 1, Thermalisierungszeit der Elektronem),, Elektron—Phonon-
Thermalisierungszeitep, Geschwindigkeit der ballistischen Elektrongp der thermalisierten
Elektronenv,, und der thermischen Diffusiow.

As ~ 15nm | 1, =~ 200fs| v, ~ 10Pms?
100nm| 1, < 1ps |v, =~ 10*ms?
An ~ 400nm| Te, < 50ps | vp ~ 10°ms?

>
o
Q

Systems in eine Fermiverteilung, der ballistische Transport der (noch) nicht thermalisierten
Elektronen, die Diffusion der thermalisierten Elektronen und die Kopplung des Elektronen-
systems an das Phononenbad. Dabei wurden drgé&nAs, A, und A, definiert, die ent-
sprechend der Abb.(11¥len Zeitenr , T, und Tep Sowie Geschwindigkeitey,, v, undvp
zugeordnet werdendknen. In der Tab.(1.2) sind dazu einige Weite@old angegeben, um

die Langen- und Zeitskalen zu verdeutlichen, auf die sich die Experimente zu dieser Arbeit
konzentrieren.

1.3. Zwei-Temperatur—Modell

1.3.1. Numerische Beschreibung

Nach der Thermalisierung innerhalb der hochangeregten Elektronen ist der in Abb.(1.1)
b skizzierte Zustand erreicht und die elektronische Besetzung folgt einer Fermiverteilung.
Mit dem Erreichen dieser Verteilung wird eine Temperatur des Elektronenbades definiert. Zu
diesem Zeitpunkt befinden sich die thermalisierten heil3en Elektronen in einem kalten Git-
ter und der Zustand der beiden Systeme kann durch die Temperdgurad T, beschrieben
werden. Wie in den vorangegangenen Abschnitteaugelt wurde, werden die Elektronen
durch Diffusion im Elektronengas und die Kopplung ans Gitterigpdtk entsprechend das
Gitter erwarmt. Der Thermalisierungsprozegsst sich mit Hilfe zweier gekoppelter Diffe-
rentialgleichungen in Zeit und Ort beschreiben, jeweils einer Differentialgleichiundals
Elektronen- und einerif das Phononsystem. Die Kopplung der beiden Gleichungen wird
tber den zur Temperaturdifferenz und zur Kopplungskonstameportionalen Term der
Gl.(1.12) erreicht. Diese Formulierung wurde erstmals von Anisietaal.[37] vorgeschla-

gen:

Co(Te)- 2 = DO(KelTTo) g (=T +S00) (113)
aT, Lo
c|~0—t' = OKOT)+g (Te—T) . (1.14)

Darin sind Ce und C, die Warmekapazéten der Elektronen und des Gitters, die in
Kap.(1.2.3), diskutiert wurden.Ke und K, sind entsprechend die &kmeleithhigkeiten.
§(r,t) ist der Quellterm, siehe Gl.(1.1,g)und Gl.(1.22),. In diesem Zwei—Temperatur—
Modell ist zu erkennen, dass jedes Systénsfch der Varmediffusionsgleichung, GI.(1.8)
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1. Grundlagen der Elektron- und Gitter—Temperaturdynamik

gehorcht. Da typische Filmdicken zwischda=20nm undd =500nm liegen, die latera-

le Breite der verwendeten Laserpulse abeil3gr als10um ist, wird nur der Energief-

luss senkrecht zur Obeifthe der Probe biécksichtigt. Das heilt, die laterale Diffusion
wird vernachéssigt. Damit — und der Vernadsisigung der \&meleitung im Gitter, siehe
Kap.(1.2.3); — vereinfachen sich die Differentialgleichung Gl.(1.k3)nd GI.(1.14); zu:

0Te 7} 7}
Gt 5 = 5 (KegyTe) ~o(T-Tosz . (@as)
oT,
C"a_tl = g (Te—T) , (1.16)

mit dem Quellterm

A-l(zt) e ZAs
t) =

(1.17)

Dieser Ausdruckiir S(zt) (mit der Einheit Energiedichte pro Zeiteinheit) beschreibt das
Heizen der Probee %%s ist darin das Lambert—Beer'sche Gesetzdie Absorption des
Metalls mitA=1—R—T undl(zt) rep@asentiert die Intensit des heizenden Laserpulses
(I]=Wm~2). Fir die Berechnung der Absorptigaund entsprechendif die Reflektivitit R

und Transmissioft ist es notwendig, Vielfachreflexionen im Film mit einzubeziehen [34,38],
sobald das Material optisclidn istA=A(d,08,A,&(A,T)). Dabei istd die Filmdicke,6 der
Einfallswinkel, A die Wellenhnge undce die dielektrische Funktion. Der Faktor im Nenner

1—e~9/%s) ergibt sich aus der Forderung, dass die gesamte deponierte Energie auch im Film
enthalten sein sollte:

d
[Breazazty (1.18)
0

womit in B der Nenner wiederzuerkennen ist:

a
1—ead

B = (1.19)
Diese Anpassung biécksichtigt, dass mit der Multiplikation der Absorption zwar die
richtige Energiemenge berechnet wurd#, Filme mitd < Ag aber durch die im Veidtnis

zur Probendicke lange Lambert—Beer—Verteilung Energie in der filminternen Bilanz fehlen

kdnnte.

Die Berechnungen der transienten Temperaturen in dieser Arbeit beruhen auf der nu-
merischen bsung der Differentialgleichungen GI.(1.15) und GI.(1.16). Typischeauéel
der Elektronentemperatur und Gittertemperatur sind in Abb.(I)ken,T, unten) gezeigt.
Die gestrichelten Linien geben die Obadhentemperatur einer dicken Goldprobelk), die
durchgezogenen Linien die Obé&chentemperaturen eindgthen (|=20nm) Goldfilms an.

Die in Abb.(1.6) dargestellten Kurven zeigen qualitativ das gleiche Verhalten wie die
in Abb.(1.4) , gezeigten Vedufe der ReflektivitsanderungAR/R. Wie im Zusammenhang
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1.3. Zwei-Temperatur—Modell
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Abbildung 1.6.: Elektron- und Phonontemperaturdynamik nach optischer Anregung an ei-
ner bulk=Goldprobe und einem 20 nm dicken Goldfilm, berechnet mit dem Zwei—Temperatur—
Modell. Dabei wurden folgende Parameter verwendet: Reflekti®t=0.408 a1 =15.3nm,
g=2-10*Wm=3K 1, K, ,=318Wm 1K1, A.=68Im 3K ~2. Um die bulk-Probe auf die glei-

che Maximaltemperatur zu erhitzen wie den 20 nm—Film, wurden Fluenzen von 1.9Abzm

0.49 mJ cm? verwendet.

mit dieser Abbildung diskutiert wurde, ist auch hier nach Anregung das lineare Abfallen der
Temperatur an deriohnen Probe und der nahezu exponentielle Abfallbamk zu erkennen.
Der Grund liegt in der unterschiedlichen transienten Verteilung der absorbierten Energie. Im
dinnen Film gibt es keine Diffusion im Elektronengas, da die Filmdatke20nm deutlich
kleiner als die ballistische Reichweite vap~ 100nm ist und damit der ballistische Trans-
port heil3er Elektronen schon zu einer homogenen Energieverteiluiligrgeét. Es tritt also
kein eine Diffusion treibender Temperaturgradient auf. Dasiibdn des Elektronengases
erfolgt ausschlieRRliciiber die Kopplung an das Gitter.

Die GI.(1.15) kann durch einfache Integration @gtlwerden, wenn der Diffusionsterm
wegfallt, die Gittertemperatuf, gegeriiber der Elektronentemperafly zu vernacrdssigen
ist. Es ergibt sich

g TRaum)
Te(t) =T — = 1- et . 1.20
o) = Temac— - (1= (1.20)
Dieses Verhalten ist in dem regmentativen Beispiel des 30 nm—-Gold-Films in Abb.(L.7)
gezeigt. Die gestrichelte Linie folgt der GI.(1.20), die durchgezogene Linie ist ein Fit mit

dem vollsindigenTTM und zeigt eine gutelbereinstimmung.
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1. Grundlagen der Elektron- und Gitter—Temperaturdynamik
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Abbildung 1.7.: Transiente Reflektivitsanderung eined = 500nm-probe-Pulses an einem
30nm Gold Film. Die durchgezogene Linie ist ein Fit mit dgmM, die gestrichelte Linie ein
Fit entsprechend der Gl.(1.20)bis 7 ps.

Ein linearer Abfall in der Reflektivéitsanderung kann also eindeutig dem Fehlen der
Diffusion heilRer Elektronen zugeordnet werden. Aul3erdem kann aus der Steigung der
Geraden auf die Elektron—Phonon—Kopplungskonstangeschlossen werden. Mit dem
Literaturwerte @ir Ac von Gold ergibt sichiir die Filmdickend =10nm bisd=100nm der
filmdickenunabBngige Wert vorg=2.2(3) - 10*Wm~3K [34, 36] in Ubereinstimmung mit
der Literatur [1-4,6,18,21,28,33,58,59]. Dies ist um so erstaunlicher, da damit kein Einfluss
von Wachstumsal@mgigkeiten der bei polykristallinen Filmen auf Quarz zu erwartenden
Saulenstruktur zu beobachten ist.

Eine von Melikyanet al.in [60] beschriebene Aliingigkeit des Phononenspektrums von
der Probenausdehnung kann hier ebenfalls nicht beobachtet werden. Die Autoren diskutieren
eine Reduzierung der Elektron—Phonon Streuwahrscheinlichkeit mit abnehmender Filmdicke
aufgrund eines eintretendePonfinementsler Phononenzushde. Nach [61] ist die Wahr-
scheinlichkeit, dal3 ein Elektron durch die Emission bzw. Absorption eines Phonons von dem
Zustand|k) in den Zustandk’) Ubergeht, proportional zur Energie des Phonons mit dem
Impulsq:

W ~ : (1.21)

Das bedeutet, dass bei der Elektron—Phonon—Kopplung bevorzugt kurzwellige Phononen mit
grofRen Impulsen angeregt werden, deren Weldlegn in der Gif3enordnung des Gitterab-
standes liegen. Hier ist — wie die Experimente &igen — keinConfinementu erwarteniir

die verwendeten Metallfilme mit Dickesh> 10nm, insbesondere wenn man beksichtigt,

dass die Impulse quadratisch in den Endigextrag durch die Elektron—Phonon—Kopplung
eingehen da mig- (Te — T,) nur eine Rate beschrieben wird.

Im Weiteren ist in der Abb.(1.6) zu erkennen, dass eine Pulsintedisitie zu einer ma-
ximalen Elektronentemperatur vda max=2300K fihrt, die Obertichen—Gittertemperatur
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1.3. Zwei-Temperatur—Modell

der bulk-Probe nur umAT, = 30K erhoht, wahrend die Temperatur desithen Films um
AT, = 100K steigt.

1.3.2. Korrekturterm zur Berucksichtigung der ballistischen
Elektronen

Die Losung der Boltzmann—Gleichungave im Prinzip ein direkteres Vorgehen und eine der
Physik rahere mathematische Beschreibung der Stol3- und Diffusionsprozesse [1,4]. Monte—
Carlo—Simulationen [62] und die sehr gutdhereinstimmungen mit den Experimenten in
dieser Arbeit und [33—-36] basigen jedoch, dass dasTM eine sehr gute Bherung ist.

. 2000
Abbildung 1.8.:

Berechnete transiente Temperaturen
von Elektronengas und Gitter an der
Oberflache einer Goldprobe im Ver-
gleich von Zwei-Temperatur-Modell
(Linien) und Monte—Carlo—Simulation  ~
(Punkte) von van Hall [62]. Gezeigt sind
Elektronen- und Gittertemperaturen
fur zwei verschiedene Anregungs-
dichten. Bei hohen Fluenzen stimmen 500
die Rechnungen bereits ab ca. 300fs

Uberein.

1500

1000

delay time (ps)

Es kann allerdings nur Aussagen maclidger Zeiten, die gi3er sind als die Elektronen—
Thermalisierungszeit,,. Um den ballistischen Transport, der nicht mit im Modell enthalten
ist, adhquat zu barcksichtigen, wird eine Korrektur im Quellterm Gl.(1.14yorgenommen.

Da die durch den Laserpuls deponierte Energie weiter in das Material vorgedrungen ist als
durch die optischen Eindringtief®s beschrieben wird, @mlich tiber den Bereich der balli-
stischen Reichweit&, verteilt ist, wird dieser Wert in Gl.(1.17) addiert:As — As+A,,. Der
Quellterm lautet nun

A-1(zt) e 2 (Asthy)
(As+A,) - (1 — e—d/()‘s+)‘b)>

S(zt) = (1.22)

Die Wirkung dieser einfachen Korrektur zeigt die Abb.(3,9)n der die transienten Re-
flektivitaten von vier Gold Filmen mit den berechneten Werten verglichen werden. Die theo-
retischen Kurven sind das Ergebnis der Berechnung Zlivl mit (durchgezogen) und ohne
(gestrichelt) Beicksichtigung der ballistischen Korrektur im Quellterm.

Dazu wurden die vom Programm berechneten Temperaturen mit Hilfe der dielektrischen
Funktion £(Te, T,) in Reflektivititen umgerechnet und diese an die experimentellen Daten
gefittet. Die freien Fitparameter waren hierin die Elektron—Phonon—Kopplungskongtante
und die ballistische Reichweitg,, die in Gl.(1.22) zur optischen Eindringtiefe = al
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Abbildung 1.9.: Vergleich der experimentellen Werte der transienten Reflektgaimderungen
an Gold mit Berechnungen durch dagM. lllustriert ist der Erfolg der Bdrcksichtigung der
ballistischen Eindringtiefe der Elektronen im Quellterm d&3V: die gestrichelten Linien sind
Fits ohne diesen Beitrag, die durchgezogenen Linien miti@esichtigung von 105 nm Diffusi-
onsknge der ballistischen Elektronen,— As+ A, vergleiche Gl.(1.17) und GI.(1.22),.

addiert wurde. Zu erkennen in dem Vergleich ist digereinstimmungifr den 20 nm—Film

und dass die hethmmlich berechneten Reflektiaien bei allen dickeren Filmen zu Zeiten

t < 1ps goRer als die gemessenen Werte sind. AulRerdem fallen die gemessenen Reflek-
tivitaten zu golleren Zeit am 300 nm- und 500 nm—Film langsamer als die theoretischen
Kurven ab. Die zeigt, dass die Theorie ohne die Korrekiuden ballistischen Transport die
Eindringtiefe der Energie deutlich untergétht. Das Modell beschreibt die experimentellen
Daten sehr gutifr einen Wert vom\,=105nm in der Korrektur Gl.(1.22),. Dies stimmt mit
denUberlegungen zu Abb.(1.4) Uberein.

In den letzten Abitzen wurde beschrieben, wie die initiale Energieverteilung im Proben-
material nbglichst aéiquat beschrieben werden kanir Eine Kontrolle der Numerik liegt

es nahe, die totale, im Film vorhandene Energie mit der deponierten Energie zu vergleichen.
Die absorbierte Fluenz ist

FabS: ImaX'\/ﬁ'T'A (1.23)
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1.3. Zwei-Temperatur—Modell

mit dem Intensitsmaximumyax, der Laserpuléinger und der AbsorptioA. Die Energien
in den beiden Systemen berechnen sich durch

d
Fo = 2 | (12 - 20%K?) dz (1.24)
F = CI'/Od (T;(2) — 293K) dz (1.25)

Die Abb.(1.10) zeigt, dass die SumrRet-F mit der absorbierten Fluerz, Ubereinstimmt
und besitigt damit, dass die Energieerhaltung géweistet ist.

Wahrend zwar — wie im vorangegangenen Kapitel besprochen wurde — die Gitiergitf
keit K, und damit der Gitterdiffusionsterm in GI.(1.14)vernachéssigt wurde, wird doch
ein Energietransport im Rahmen dEEM beschrieben, der nach Thermalisierung von Elek-
tronen und Phononen stattfindet. Diese beruht auf der Tatsache, dass der Energietransport
zwischen Elektronen und Gitter keineswegs unidirektional ist, wie man vermatetik Da

I I
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Abbildung 1.10.: Mit dem TTM berechnete Fluenzen in Elektronen- (gestrichelt) und Pho-
nonensystem (Strich—Punkt), sowie die Summe aus beiden, die der absorbierten Fluenz von
4.03mJ cm? entspricht.

der Kopplungsterng- (Te—Tl) abhangig von der Temperaturdifferenz ist, findet kurz nach
der Anregung an der Obeifthe der Probe ein besonders starker Energiefluss in Richtung
Gitter statt. Diese Energie ist aufgrund der geringen Diffusion dort lokal relativ stark gebun-
den. WAhrenddessen wird die Energie im Elektronenbad durch die elektronische Diffusion
weiter in denbulk transportiert, so dass es lokal (in Ob&cthen@ahe) zu einem negativen
Temperaturgradienten zwischen Elektronen- und Phononeiibaghfkann.

Auf diese Weise diffundiert die ursipnglich im Gitter “gespeicherte” Energie langsam
(wegen des geringen Temperaturunterschieds) wieder ins Elektronengas und diffundiert dort
in denbulk. Dies kann als Abihlung der Gitter—-Obeidtchentemperatuf, (z=0) beobach-
tet werden. Dieser Prozess ist deutlich in der Abb.(1ol3) erkennen — im oberen Teil
anT (z=0)>Te(z=0) furt > 10ps und im unteren an dem Vorzeichenwechsel des Kopp-
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1. Grundlagen der Elektron- und Gitter—Temperaturdynamik

lungstermsy- (Te — T,) bei der gleichen Zeit. In Abb.(1.14) zeigt sich dieser Effekt in den
unterschiedlichen Temperaturgradienten in Elektronengas und Gitter.

1.3.3. Abgeleitete Gr 6R3en: Diffusionsl ange und
Thermalisierungszeit

Nach der Abschtzunguiber die Anregungsdichte in Kap.(1g2Her Besprechung des bal-
listischen Transports in Kap.(1.2,20ind der elektronischen Diffusion in Kap.(1.2.3)st
offensichtlich, dass sich die Energieverteilung im Material deutlich nach Art der Anregung
unterscheidet. Auf S.14 wurde darauf hingewiesen, dass sich die Dynamik entsprechend der
genannten Prozesse deutlichamdert, wenn die Anregung des Materials statt mit Laserpul-
sen im Femtosekunden- mit Pulsen im Nanosekundenbereich gemacht wird. Dies hat weitrei-
chende praktische Konsequenzen ziB.die Materialbearbeitung und Mikrostrukturierung,
siehe Abb.(5.1),.

In diesem Kapitel werden die Zeitadahgigkeiten der Eindringtiefen genauer untersucht
und Diffusionsingen abgeleitet, die mit den experimentellen Ergebnisssen verglichen
werden Knnen. Dabei wird besonderen Wert auf die die Ablationsexperimente betreffenden
Grofken gelegt, die in Kap.(g)wieder verwendet werden.

Die Anregung durch Nanosekunden—Pulse (rig)tf zu einer Temperaturdynamik, in
der Elektronen und Phononen im lokalen Gleichgewicht bleiben. Die Entwicklung des
Temperaturgeilles in der Probe kann allein durcltosen der Virmediffusionsgleichung,
Gl.(1.8), 5, berechnet werden, die sich aus den Differentialgleichungei @kt Gl.(1.13) ¢
und GI.(1.14);, ergibt fur Te=T,. Der Energietransport nach einer solchen Anregung ist in
der Literatur ausgiebig diskutiert [63—65]. Unter der Annahme eines zeitli@hPnlses, der

die Fluenz_, .in der obersten Probenlage<0) deponiert, ist die bisung der GI.(1.8); fur
die TemperaturedhungAT =T —Ty,,,mZU Zeitent > O:
F z
AT (zt) = —385 _ .exp( ———— 1.26
NN TS p( 4-K-t) ’ (1.20)

mit der Diffusivitat k =K /C. Ein d—Puls fihrt also immer zu einem Gau®+migen Tem-
peraturprofil im Film. Die Temperaturagsghung nimmt schnell ab und wirdber den Film
verteilt mit der thermischen Diffusioréshge

Lips = VIT-K-1 , (1.27)

wobei die Diffusionshnge wie in Abb.(5.3), definiert ist. Wird statt des- ein Gaul3—Puls
angenommen, so &t man die losung von Gl.(1.8), durch Faltung [65-67] von GI.(1.26)
mit dem anregenden Gaul3—Profil:

AT(z,t):/w ATg(zt))- ft—t)dt' . (1.28)

Aus der numerischendsung der GI.(1.28) kann

LinT, . -= Lin(tmax) = VK- T (1.29)
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1.3. Zwei-Temperatur—Modell

extrahiert werden, mit der Zei,ax, zu der das Gitter sein Temperaturmaximum erreicht.
Wahrend bei eined—Anregung die Maximaltemperatur an der Oldmfle zum Zeitpunkt

t =0 der Anregung erreicht werdenixde, ist dies bei der Gaul®fmigen Anregung erst
etwas spter der Fall, wie aus der Faltung ersichtlich ist. Dieser Zeitptptist insofern
ausgezeichnet, als dass beityax das Material zeréit werden viirde, wenn die maximale
Gittertemperatur in den Bereich der Schmelztemperatur kommt. Die Zeitdateatie Halb-
wertsbreite (FWHM) des anregenden Gaul3—Pulses [36,67]. Das Resultat GI.(1.29) deckt sich
mit den Angaben in der Literatur [63,66,68—70]. Aus der Faltung folgt direkt, das®dienlg

fur einen Laserpuls bei Zeiten, die grof3 im \@&this zur Pulsinget sind, gegen die &sung
desd—Pulses GI.(1.27) konvergieren muss.

300

(K)

400

Ty

300

0 ) 10 15

Tiefe z  (um)

Abbildung 1.11.: Gittertemperaturprofile in Goldb{ilk—=Probe) zu verschiedenen Zeiten nach
Anregung mit einent = 25ns—Laserpuls der Fluenz 130 mJcmIm Insetist entsprechend
die Zeitentwicklung der thermischen Diffusioasbe gezeigt — berechnet zum einen mit dem
vollstandigenTTM (durchgezogene Linie)lif einen GaufR—Puls und zum anderéndie Anre-
gung mit einemd—Puls entsprechend der GI.(1.26). Vergleiche mit der Anregung+ 200fs—
Pulse in Abb.(1.12)..

In Abb.(1.11) sind mit deniTTM berechnete Temperaturprofile in einer Au—Probe ge-
zeigt, die mit einem 25 ns—Puls der Fludhz 130mJ/cnt angeregt wurde. Zu erkennen ist,
dass sich die Energigber eine grol3e Tiefe in das Material verteilt und die dabei erreichten
maximalen Oberfichentemperaturen in einem moderaten Bereich bleiben. Wird die Fluenz
bis zur Ablationsschwelle edint, so gibt diese Abbildung eine Vorstellung von deib &
des Zerstrungsbereichs bei der Materialbearbeitung mit ns—Pulsen.
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Im Insetwird die Eindringtiefe der Energie, wie sie aus den Kurven in der Abbildung
folgt, mit der Eindringtiefe eine®—Pulses., ho aUS Gl.(1.27), verglichen. Wie erwartet,
gehen die beidendsungeniirt>2- 1, memandeluber und die Eindringtiefe ist durdh, =
VTT-K -t gegeben.

FUr Materialien mit Filmdickerd > Ly, ;. tragt also nur ein Bruchteil der deponierten
Energie zum Schmelzen des Materials bei. Démgjge Berechnung der zur Bearbeitung
notwendigen Energiedichte durél,/As mit der optischen Eindringtiefés = a~tignoriert
alle Diffusionsprozesse undilfirt bei ns—Pulsen zur starken Untei&ziung der Schwell-
fluenz. Der zur Ablation ithrende Phaséibergang wird erreicht, wenﬁabS/LmTmaX den
kritischen Energieweriiberschreitet. Bei Filmdicked <L, ~ wird die Diffusion durch
die Filmrickseite behindert und die Energiedichte im Film steigt bei konstanter Fluenz
linear mit Reduzierung der Filmdiclce Entsprechend sinkt die Ablationsschwelle thwie
in [63,68, 71, 72] gezeigt wurde, siehe auch Abb.($.3)

Fur Anregungen mit Femtosekunden—Pulsen (fs) ergeben sich im Material ganz andere
Verhaltnisse. Die Rechnungen mit deRTM, die fur die ns—Pulse gemacht wurden, sifid f
T=200fs—Pulse wiederholt worden und in Abb.(1.12) gezeigt. Die Eindringtiefen in das Ma-
terial sind wesentlich geringer, und die Obacthentemperaturen erreichen bei dieser Fluenz
im Gegensatz zur ns—Pulsanregung fast die Schmelztemperatur. Entsprechend kleiner ist der
Zersbrungsbereich, wenn fs—Pulsen benutzt werden, was sich positiv aufadisiBn bei
Materialbearbeitungen auswirkt.

Wie in Abb.(1.11}), wird auch im/nsetvon Abb.(1.12) wieder die mit deriTM nu-
merisch berechnete Eindringtiefe mit der Eindringtiefe eideBulses aus Gl.(1.27) ver-
glichen. Auffallig ist — neben der abermaligen Konvergenz — das Plateau, dadisiemé
kritische Tiefel; einstellt und auf die Diffusionahge der heil3en Elektronen iaakzufihren
ist. Diese langeL. wird im folgenden — nach einem kurzen Vergleich der Wirkung von un-
terschiedlichen Kopplungssken in Gold und Nickel — genauer besprochen. Im Weiteren
kann eine kritische Pulsdaurydefiniert werden, die das durth bestimmte fs—Regime von
dem der ns—Ablation, das durth, 1 bestimmt wird, trennt und damit auch technologisch
interessant ist.

In Abb.(1.13), sind die Gitter- und Elektronengastemperaturén Nickel und Gold
an der Vor- und Rckseite einer 100 nm dicken Probe gezeigir Bie Berechnung wur-
den T =200fs/A = 400nm—Pulse mit einer Fluenz von 23 mJfcrerwendet, was zu einer
Temperaturerbhung des Gitters bis zur Schmelztemperaiilirtf. Dies geschieht im Nickel—

Film ungefihr zehn mal schneller als im Gold—Film, was auf die um einen Fakto&atkese
Elektron—Phonon-Kopplung im Nickel zurickzufihren ist, siehe Tab.(3g) Zu diesem
Zeitpunkt hat sich die Temperatur an ddidRseite des Films (gestrichelte Linien) im Ver-
gleich zur Vorderseite nur unwesentlich ént. Die Kopplung im Nickel ist als Konkurrenz-
prozess zur Diffusion sehr stark. Anders sieht das in dem Edelmetall Gold mit einer schwa-
chen Kopplung von Elektronengas und Gitter aus. In der Abbildung ist kaum ein Unterschied
zwischen der Temperatur an der Olgefie und an der iRkseite des Films zu sehen. Der
Diffusionsprozessduft hier fast ungehindert, wodurch das Gitter an der Céeréd wesent-

lich langer braucht, um die Schmelztemperatur zu erreichen.

Wie in Abb.(5.27),, (oben) im Zusammenhang mit den Ablationsmessungen zu
erkennen ist, schneiden sich die filmdickenafdigen Ablationsschwellen dieser beiden
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Abbildung 1.12.: Gittertemperaturprofile in Goldb{/lk—=Probe) zu verschiedenen Zeiten nach
Anregung mit einent = 200fs—Laserpuls der Fluenz 130 mJtfWie in Abb.(1.11), fur =
25ns—Pulse wird auch hier die Eindringtiefe der Energie mit d&r fir einen Gauf3—Puls und
mit GI.(1.26),, fur einend—Puls iminsetgezeigt. Die Reichweite der Elektronendiffusionlist

siehe GI.(1.35),; die kritische Pulsinge, die fs- von ns—Regime trennt, ist= \/71/2 -t nach
GL.(1.37),.

Metalle bei 100 nm, weshalb bei beiden Filmen die Fluenz von 23 mJzam Erreichen
der Schmelztemperatur im Gittertemperaturmaximuhrtt

Aus Abb.(1.13), wird deutlich, wie die Kopplungskonstangedie Diffusionshnge und
die Thermalisierungszeit von Elektronen und Gitter beeinflusst. Eine Abaatg dieser bei-
den GbRen wird im folgenden gegeben [32], die Corketnal.[5] folgt, Verbesserungen
durch [36] enthlt und konsistent ist mit der Diskussion im Zusammenhang mit Abby(1.1)
Die Absclatzung beruht auf der Annahme, dass die Diffusion der heil3en Elektronen unge-
hindert durch die Elektron—Phonon-Wechselwirkung bis zu einerrgeind bis in die Tiefe
L stattfindetlc(7gz) =L(Tep). Danach bestimmt die normale thermische Diffusion den Ener-
gietransport.

In diesem Regimeé < 14 lasst sich der Transport nur durch die Diffusionsgleichung der
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1. Grundlagen der Elektron- und Gitter—Temperaturdynamik
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Abbildung 1.13.: Zeitablangigkeiten der Elektrorif. und Gittertemperatul, an der Oberfiche
(durchgezogene Linie) undiRkseite (gestrichelte Linie) eines 100 nm dicken Gold- und Nickel-
films, berechnet mit defiTM. Die Anregung erfolgte durch einen 400 nm/200 fs—Puls mit einer
Fluenz von 23 mJ cn¥, die zum Erreichen der Schmelztemperatur im Gittertemperaturmaximum
fahrt, vergleiche Abb.(5.27),. Im Gold lassen sich mit dessen schwacher Kopplung die Tempe-
raturen an Vorder- und itkseite dieses Films kaum unterscheiden (die gestrichelten Linien lie-
gen unter den durchgezogenenghkend sich die Ni—Film—&ckseite kaum eriarmt, obwohl die
Oberflache (nach 1/10 der Zeit, die in Gold daberotigt wird) die Schmelztemperatur erreicht
hat.

Elektronen beschreiben, die sich aus Gl.(1,48phalog zu GI.(1.8), ergibt Z

0

N

K. 92
() = 05p (D) 2z . (1:20)

Dabei wurde fir die Warmekapazét Ce(Te) = AeTe, GI.(1.4),4, und die LeitBhigkeitKe =
Ke’O-Te/T, Gl.(1.11) 5, benutzt. Die lbsung fir T2 ist entsprechend analog zu Gl.(1.26)

2 _2Fabs, AeTI 1— _Ae'T| i
Ts(zt) = A ‘/"'Ke,o . exp( K, 1 : (1.31)

aus der die Diffusionginge der Elektroneh. abgeleitet werden kann zu

AT,
mit der Relaxationszeitg, die in [36] durch

B Ae-Te(z=0,t = 1)
g

Tq (1.32)

Tr (1.33)

5mit (92/02)T2=2-(9/02) (Te(3/92)Te)
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1.3. Zwei-Temperatur—Modell

postuliert wurde. Aus GI.(1.32) und GI.(1.33) ist offensichtlich, dgsend L. von der ma-
ximal erreichten Elektronentemperatur und damit von der absorbierten Fluednzgesoh Die
fur Ablationsexperimente relevante DiffusiofsyeL . kann durch Gleichsetzen von absor-
bierter Fluenz und SchwellfluenZ(< Ty):

Fars= Fin =G -TnLe - (1.34)
erreicht werden:
1/4
L= (—) —=0 1 : (1.35)
T Ae-Tm-9
wobei die entsprechende Relaxationszgitlurch
g\ /4 Ac T C, 1/2

== —— 1.36
R (ﬂ) ( o ) (59

gegeben ist.

In Gl.(1.29),, wurde die Ablationsschwellenabhgigkeit\/k - T fir Pulse mit [Angen
T > 1c eingefihrt. Diese kritische Pulghgert. lasst sich mit GI.(1.36) und der Bedingung
Le= Lth,Tmax angeben [5]:

1/2
I — § YA CI3 :CI'TR:CI'Ltzl (1.37)
T\ Ac-Tm- 02 Ae-Tm 2-Kyg '

Theoretisch Bnnte aus der Messung der Ablationsschweligmit GI.(1.34), GI.(1.35)
und den entsprechenden Literaturwerten die Kopplyhgrechnet werden. Dies ist insofern
problematisch, als dass die experimentelle Bestimmung der absorbierten Fluenz mit einem
grof3en Fehler behaftet ist. Dies kann durch die filmdickeaabiye Messung der Abla-
tionsschwelle umgangen werden, dadurch den charakteristischen Verlauf dieser Film-
dickenablngigkeit direkt aufgezeigt wird und der Fluenzfehler keine Systematik entspre-
chend dieser Funktionait aufweist.

Aus den Messungen mit Filmdickeh< L. kannC, eindeutig bestimmt werden, da sich
die Ablationsschwelle linear md andert und die SteigunigberF,, =AQ-d nur durchAQ
gegeben und dadurch n@if verbunden ist. Mit diesei@;, der Filmdickenvariationifrd <L
sowied > L und demTTM kodnnen aufgrund der unterschiedlichen Ahbigkeiten einein-
deutige Fits @ir die Glt')fSenK&0 und g gemacht werden. Dieses Vorgehen wird in der Aus-
wertung zum experimentellen Teil benutzt, Kapy¢5)n den Messungen zWCETC die in
Kap.(3),; vorgestellt werden, wird ebenfalls experimentell gezeigt, Gafisenzunabbngig
ist, siehe Diskussion zur Abb.(38)

1.3.4. Auf welcher Zeitskala sind die Experimente einzuordnen?

Da jetzt die Numerik de§ TM vorgestellt ist, knnen deren Ergebnissérfdie Erauterung
der der Anregung folgenden Prozesse benutzt werden. In Kap.(1.2.3) wurde auf S.23 die
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1. Grundlagen der Elektron- und Gitter—Temperaturdynamik

Diffusionskange der deponierten Energie diskutiert. Dazu sind in Abb.(1.14) transiente und
raumlich aufgabste Temperaturen gezeigt, die mit ddmM berechnet wurden. Die bei-

den Teile der Abbildung unterscheiden sich nur durch den Wertebereich der Ordinate. Links
ist die Profianderung im Elektronengas gut zu erkennen. Basntiche Profilandert sich

von dem nahezu exponentiellen Verlauf zu einer GauR—Form. Dabei steigt die durchschnitt-
liche Temperatulle zu Anfang, nimmt dann aber durch die Kopplung ans Gitter g@hrend

der Temperaturgradiertt/dz kleiner wird und sich die Energie homogener im Film ver-
teilt. Die durchschnittliche Temperatur im Phononenbad nimmt monoton zu, wenn auch die
Oberfachentemperatul, (z= 0) nach Erreichen einer Maximaltemperatur wieder (aitk

360
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N
— ~—
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500 -~ _
\ 77 \\\ -_— e
S 0 GIF D cle G0 G5 GO SN GO SN OY G G GF @ o !'-“O-ES \\\\\\ 7
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Abbildung 1.14.: Zeitentwicklung der Temperaturprofilg(z) (durchgezogene Linien) unkl(z)
(gestrichelte Linien) in Gold, berechnet mit deRMM. Rechts ist die Ordinate verdfdert dar-
gestellt, um einen Vergleich der Konvergenzprofile von Elektronen- und Phononensystem zu
ermbglichen. Zur besseren Unterscheidung ¥eandT, sind die Gittertemperaturen in der rech-

ten Graphik umAT = 10K nach unten verschoben. Die Profile zur Zeit 500ps sind dicker
hervorgehoben, der gRere Gradient im Gittertemperaturprofil ist zu erkennen.

Zu erkennen ist in dieser Auftragung, daksund T, gegen den gleichen Temperaturlevel
konvergieren und dass zu grof3en Zeiten — wie am Ende von Kap.(}.Be&3prochen — der
Temperaturgradient im Gitter @f8er ist. In der Abb.(1.14) ist rechts die Gittertemperatur um
AT = —10K verschoben, um die separaten Profile besser unterscheideinnerk Dicker
nachgezogen sind die Profile e 500ps.

In Abb.(1.15) sind die transienten Obé&dhentemperaturefie(z= 0) und T,(z= 0)
entsprechend der Rechnung aus Abb.(1.14) aufgetragen. Es sind die Zeit- und Tempera-
turbereiche markiert, digif die verschiedenen Experimente dieser Arbeit ausschlaggebend
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Abbildung 1.15.: Oben: Zeitentwicklung der Temperaturef und T, (TTM), unten: Ener-
gietransport zwischen Gitter und Elektronengas an Filmvorder- urzkseite. Die Daten sind

auf einer logarithmischen Abzisse (Skala #ih= 1ps verschoben) dargestellt. Die helle lin-

ke Halfte ist der Zeitbereich der transienten Nichtgleichgewichtsprozesse. In diesem Bereich
mussR(Te) Uber eine sehr groRe Temperaturspanne bekannt sein, um die experimentellen Re-
flexionsanderungen mit den theoretischen Vorhersaigiger die Temperaturentwicklungen ver-
binden zu Bnnen. In dem rechten schattierten Bereich werderCéi&d G-Messungen mit Hilfe

der pump-pump-probe-Anordnung gemacht, siehe Kap (3)Da diese Messungen im lokalen,
thermischen Gleichgewicht und ausschlief3lich bei Temperaturen gemacht werden, die unwesent-
lich groRer als Raumtemperatur sind, besteht digghthkeit der Kalibrierung. In der unteren
Graphik ist der Vorzeichenwechsel des Kopplungstegm§le — T,) an der Oberfiche bei ca.
Atpr=10ps zu beachten.
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1. Grundlagen der Elektron- und Gitter—Temperaturdynamik

sind. Die Ablationsmessungen, Kapdp)wurden im Prinzip stets so durchgéft, dass

die Fluenz so lange edht wurde, bis eine Ablation des Films zu beobachten war (oder
dariber, um Folgeeffekte zu untersuchen). Daher wird die Ablation immer erreicht mit der
minimal dafir notwendigen Energie und damit im transienten Gittertemperaturmaximum
T maxe wie es in der Abbildung markiert ist. Bei den Messungen@&iTCin Kap.(3),-, in

denen diepump—pump—probéAnordnung verwandt wurde, werden die transienten Ober-
flachentemperaturen im thermischen Gleichgewicht zwischen Elektronen und Phononen
untersucht. Um jeglichen Eirifés einer zu starken elektronischen Diffusion auszuschliel3en,
wird die Reflektiviitéanderung der Obe#theAR/R bei diesen Experimenten mit Hilfe des
probe-Pulses vornehmlich zu grof3en Zeiten gemessen. Anatig@ng der Temperaturen

Zu ZeitenAt > 1ns bei einer Temperatur, diedgser als die Raumtemperatur ist, ist zu
erkennen, dass weder lateraler Energietransport noch eine Energieabgabe an das Substrat
beticksichtigt wurde. Zu dem Zeitpunkt, in dem das Gitter in diesem Beispiel die Temperatur

T, =325K erreicht hat, ist der Film homogeiber die Tiefe auf diese Temperatur geheizt, es
findet keine Diffusion mehr statt.

Messungen der transienten Reflekt#@n im Nichtgleichgewichtsbereich habe ich im
Rahmen meiner Diplomarbeit gemessen. Diese sind in [13, 34—-36] beschrieben und werden
hier nur teilweise in den theoretischen Grundlagen benutzt, siehe z.B. Abj,(1.4)

1.4. Optische Konstanten

Die Absorption von kurzen Laserpulseiaihft, wie in den vorangegangenen Kapiteln be-
sprochen, zur Eréarmung des Metalls, eine Temperaturdynamik wird angestol3en. Das Pro-
blem besteht darin, diese Temperaturen zu messen, um sie mit den Modellrechriimgen f
die Temperaturentwicklung vergleichen zéinkien. Die Messung der optischen Reflexion
an der Oberfiche (bzw. der Transmission) ist dafideal, da sie mit hoher Zeitat8ung
und ohne Zergtrung genutzt werden kann. Wie Groeneveldal. [73] und Brorsonet
al. [58] hervorgehoben haben, ist das Problem dabei, dass dianfjiifkeit von Reflexion
und Temperatur bekannt sein muBs=R(Te, T;,A,d). Rist Uber die Fresnel-Gleichungen
[38, 39] mit dem komplexen Brechungsinddxund der dielektrischen Funktiofn verbun-
derf: Ai=n+i-k=,/¢, +i &,

Die Temperaturaldmgigkeit der dielektrischen Funktion wird meistens bei kleineren
Temperatuiinderungeh T als linearer Zusammenhang benutzt,

R(Te) = Ry+ S—R -ATe , (1.38)
Te

was aber bei den hohen hier erreichten Elektronentemperafirdoht allgemein der Fall
Ist, wie z.B. in [22] sowie [8] gezeigt ist. So beeinflusst die temperaturbedingte Verbreiterung
der Fermikante all&Jbergange, die dort beginnen oder enden. Thermische Volumenausdeh-
nung fihrt zu einer Absenkung der Plasmafrequenz und ist Ursdkltee \Verschiebung der
elektronischen Energi@nder. Im Weiteren reduzieren sich die Elektronenlebensdauern mit
steigender Phononendichte, die Elektron—Phonon—Kopplung wiéhdert.

6Bei magnetischer Permealbiiitu =1 fur die Edelmetalle
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Abbildung 1.16.: Schematische Zustandsdichte von Gold. Die Interbddbdrgangsschwelle
(ITT) fur Gold liegt belAE =2.47eV = 500nm, Die Abzissenskala in eV hat ihren Nullpunkt
in dem Peak an der d-Bandoberkante, die eingetragenen Végligni beziehen sich auf Anre-
gungen, die zWbergangen fihren, die an der Fermikante enden. imsetsind die berechneten
Reflektivitatsanderungenifr Anregungen in den Bereich der Fermikarile ¥erschiedene Tem-
peraturen gezeigt.

Diese Situation vereinfacht sich, wenn Photonenergien im Bereich der Intéfiemnd
gangsschwelle(/TT) an Edelmetallen genutzt werden. Dann ist die Temperatarajipkeit
von € im wesentlichen durch die Verbreiterung der Fermiverteilung bestimmt uniirdie-
rung der Reflektiviat R mit der Temperatur ist in erster Ordnung proportional Anderung
der elektronischen Besetzungsdichte um die Fermikante, siehe Abb.(1.16). Das Modell zur
Berechnung vore beruht auf Arbeiten von Jah und Warke [74] und Rustagi [75] und ist
in [8, 26, 33] beschrieben.

Das wellenhngen- und temperaturadntgige Verhalten der Reflektigit mit Energien im
Bereich dedTT istin Abb.(1.16) fir (d—s/p)—Interbanddbergange skizziert. Mit steigender
Temperatuile fuhren Anregungen zu Energien oberhalb der Fermikiamte- ITT zu gol3e-
ren relativen Reflektiviitsinderungeh AR/R. Dies ist durch die mit der Temperatur stei-
gende Verbreiterung der Fermikante zu verstehen: oberhalb der Fermienergie werden mehr
Zustinde besetzt, es sind weniger freie Amste vorhanden und die Absorption sinkt, die

" Interband Transition Threshold
8AR/R:=[R(Te) —R(TR)] /R(Tg) mit Tg=Tra,m=293K
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1. Grundlagen der Elektron- und Gitter—Temperaturdynamik

Reflektivitat steigt. Analog ist die relative Reflektigitanderung unterhalb der Fermikante
negativ.
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Abbildung 1.17.: Reflektivititsinderund\R/Rin Abhangigkeit der Temperatur und Wellé@nige
an Gold, berechnet nach einem Modell basierend auf [74, 7&hréhdAR/R bei 400 nm nur eine
kleine Temperatural@mgigkeit hat pump-Wellenknge), ist diesdir WellenBngen zwischen 480
und 500 nm ausgegagt und anahernd linear (typischprobe-Wellenbngen an Gold).

In den hier vorgestellten Experimenten wird die Probe durch emenp-Puls geheizt
und das Relaxationsverhaltéher die Reflektiviitsanderung mit einem zeitlich variabel po-
sitionierbarernprobe-Puls beobachtet. Um dabei eine Selbstbeeinflussungudegs-Pulses
zu vermeiden, sollte dieser eine Wellénge haben, bei der die Reflektatganderung
klein ist: |AR()\pump)\ < 1. Die probe-Wellenbnge dagegen sollte so g@&wt sein, dass
AR(Apr0pd MOglichst grof ist. Dies kannif Gold erreicht werden durch die Wahl von
Apump=400nm und eineprobe—WeIIenﬁnge/\pmbeim Bereich vord80nm bis500nm, wie
in der Abb.(1.17) zu erkennen ist. AuBerdemAﬂ()\pmbe) in diesem Bereich ar@hrend
linear, so dass eine direkte Assoziation des gemesgdRebignals mit der Temperatur (und
umgekehrt) berechtigt ist.

Die in den Abbildungen (1.18), (1.19) und (1.2ppezeigten Datendanen als Test
des beschriebenen Modells der dielektrischen Funktion verstanden weintehblf:(1.18)
und Abb.(1.19) wurden die Maxima der transienfgmmbe-Puls—Reflektiviitsanderungen
(AR/R)max Uber der variiertemprobe-Wellenbinge aufgetragen. Zwei Beispiele solcher Ein-
zelmessungen an Gold sind imsetvon Abb.(1.18) gezeigt, diese unterscheiden sich in der
Art der Messung durch nichts von den Kurven in Abb.(3,4)

Sowohl fur Gold, Abb.(1.18), als auch Kupfer, Abb.(1.19), ist sehr gut zu erkennen, wie
Messung und Theorie mit dem erwarteten Wértdas/TT ubereinstimmen. Die Messung
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Abbildung 1.18.: Maxima der transienten Reflektigisanderunge®AR/R an Gold . pm dick,
polykristallin) fur Anregungen im Bereich dd3T, wie sie imInsetgezeigt sind. Diddnderung
AR/R um die Fermikante entsprechen der Erwartung, wie aus der theoretischen Kueiae
Elektronentemperatur vole =2700K zu erkennen ist. Vergleiche mit Abb.(1.16)
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Abbildung 1.19.: Links: Reflektivitatéenderungsmaxima(AR/R)max entsprechend der
Abb.(1.18) an frisch poliertem Kupfer (polykristallinjif Anregungen im Bereich dé$T. Diese
Messungen sind illbereinstimmung mit Petrocekit al.[76] und derrechts gezeigten Photoe-
missionsdaten von S. Funk [77].
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1. Grundlagen der Elektron- und Gitter—Temperaturdynamik

am Gold ist auRerdem in guter qualitatiidibereinstimmung mit [4, 21].

Alle Filme, die in den Experimenten zu dieser Arbeit verwendet wurden, sind vorher
mit einem kommerziellen Spektrometer der Fa. Beckman untersucht worden. Dabei konnten
durch eine Aknderung der Messanordnung, siehe Abb.(B4l) absolute Wertelir die Re-
flektivitat R und die Transmissiom aufgenommen werden. Die Ergebnisge&old sind in
Abb.(1.20) gezeigt,ifr andere Metalle in den Abbildungen im Anhang,B Messwerte sind
durch Punkte gekennzeichnet, die theoretischen Werte durch Linien. In dem Modell zur Be-
rechnung der theoretischen Werte ist — wie besprochen — der Ansatz von Jah undiwarke f
die bulk=Werte vons und die Theorie der Vielfachreflexion im Film enthalten. In der Abbil-
dung sind links die Reflektivitts- und rechts die Transmissionswerte aufgetragen. Die sehr
guteUbereinstimmung bestigt sowohl die Qualit der Filme (inkl. deren herstellerseitigen
Filmdickenangaben), als auch die Richtigkeit des Modélislfe dielektrische Funktion. Die
Abweichung des 10 nm—Films ist durch Inhomogatah in der Filmstruktur zu verstehen,
da sich Inseln mit der lateralen Ausdehnung der Filmdicke bilden, siehe Ful3note 4 auf S.12.

Eine weitere Beéttigung fir die Anwendbarkeit der beschriebenen Modelle istin [11, 35]
gezeigt. Dort wurden ebenfalls filmdickendniygig die Messungen der transienten Reflek-
tivitats- und Transmissioaaderungen wiederholt, die in den Abb.(1ind Abb.(1.9),
exemplarisch gezeigt sind, nur mit derobe-Welleninge vonA = 546nm. In diesem
Bereich ist die Temperaturahgigkeit der Reflektivit (und Transmission) keineswegs
mehr proportional, dadurch verschwindet auch der lineare AbfallRpiR, aus dem nach

100 e
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~—
o 40
20

Au, Reflexion |
400 500 600 700 800 400 500 800 700 800 900

Wellenldnge A (nm)

Abbildung 1.20.: Reflexions- und Transmissionsveigen an Gold in Ab&ngigkeit von Wel-
lenlange und Filmdicked = 10...60nm). Gezeigt sind die mit einem Beckman—Spektrometer
vermessenen Filme (Punkte) und die aus der Literatur [78] entnommenen Werte uiitek-Ber
sichtigung von Vielfachreflexionen im Film (Linien). Die Zahlen geben die Filmdicke in Nano-
meter an, die nicht beschrifteten Filme folgen dem gezeigten Trend. Messungen an Ni, Mo und
Cr befinden sich im Anhang B.

Abb.(1.7) 4 fur eine Welleriinge vonA = 500nm auf eine homogene Heizung des Films

9Die Daten in der Abb.(1.20) sind nicht identisch mit denen aus [13, 34, 36].
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zuruckgeschlossen werden konnte. Trotz der nichtlineareraAgigkeit lonnen die Mes-
sungen durch die Theorie sehr gut beschrieben werden.

Die theoretischen und experimentellen Werkzeuge, die in dieser Arbeit verwendet wer-
den, wurden im wesentlichen adtert. Das ist zur theoretischen Beschreibung der Tempera-
turentwicklung im Metall das Zwei—-Temperatur—-Modell, Kap.(J53Pas Bindeglied zwi-
schen der Messung von Reflektatganderungen und der Elektronen- und Gittertemperatur
ist die dielektrische Funktion, Kap.(14)und die Theorie der Vielfachreflexionen. Die expe-
rimentellen Techniken sind digump-probe und die Erweiterung zupump-pump-probe-
Anordnung, Kap.(3),, auBerdem die Ablationsmessungen, Kag4{5owie die Anregung
von harmonischen Oszillationen, Kap{4)
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