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Zusammenfassung

Die Erforschung von warmer dichter Materie hat sich in den letzten zwei Jahrzehnten inten-
siviert. Der Zustand zeichnet sich durch hohe Driicke, Temperaturen und Dichten im Bereich
der Festkorperdichte aus und ist ein Ubergangsbereich zwischen Festkorpern und Plasmen, der
mit theoretischen Modellen kaum beschreibbar ist. Durch die fortwdhrende Entwicklung neuer
experimenteller Moglichkeiten kann warme dichte Materie inzwischen im Labor untersucht wer-
den. Der Anstieg der verfiigbaren Rechenleistung ermdglicht den Zugang mit Simulationen.

Warme dichte Materie tritt in astrophysikalischen Objekten wie Planeten auf und kann hier
eine entscheidende Rolle in deren Formung einnehmen. Wahrend zur Erforschung von war-
mer dichter Materie in den letzten Jahren haufig einelementige Materialien untersucht wurden,
sind chemische Verbindungen aus mehreren Elementen von besonderem Interesse, da sie den
grof3ten Teil der bekannten Materie ausmachen. Mit zunehmendem Druck und Temperatur, wie
sie etwa in tieferen Planetenschichten auftreten, steigt die thermische Energie und liegt in der
Grofenordnung der chemischen Bindungsenergie und dariiber. Hier wird ein Auflosen der che-
mischen Verbindungen erwartet und eine Entmischung der Elemente ist moglich.

Fiir diese Arbeit wird Polystyrol mit lasergetriebenen Schockwellen in den Zustand der war-
men dichten Materie gebracht. Die Entmischung der Elemente wird mit Rontgenstrahlung der
Energie 8 180 eV untersucht, die mit dem Rontgen-Freie-Elektronen-Laser Linac Coherent Light
Source am SLAC National Accelerator Laboratory in Kalifornien (USA) erzeugt wird.

Durch die Verwendung einer zweistufigen Laserpulsform werden zwei zeitlich versetzte Schock-
wellen erzeugt. Auf diese Weise kann im Vergleich zu einer einzelnen Schockwelle ein hoherer
Druck bei gleichzeitig niedrigerer Temperatur erreicht werden. Im Endzustand betrédgt der Druck
(150 £+ 15) GPa und die Temperatur (5000 £ 500) K. Diese Werte stammen aus eindimensiona-
len hydrodynamischen HELIOS-Simulationen, deren Schockwellendynamik mit der experimen-
tellen Messung des Schockausbruchs sowie den Ergebnissen aus der Rontgenbeugung und der
Entstehung von Diamant libereinstimmen.

Zur Messung der Elemententmischung wird Rontgen-Thomson-Streuung eingesetzt. DFT-
MD-Simulationen zeigen, dass die Rayleigh-Streuung fiir kleine Streuvektoren im Falle ei-
ner Entmischung stark abféllt. Daher wird ein Kristallspektrometer in Vorwaértsrichtung bei
k=1,23-10m™! (8 = 17°) eingesetzt. Um hier einen absoluten Wert der Rayleigh-Streuung
zu bestimmen, wird die elastische Streuung auf ein zweites Kristallspektrometer in Riickwaérts-
richtung bei k = 7,30-10m™! (6 = 123°) normiert. Aufgrund des groRen Streuwinkels sind
elastisch und inelastisch gestreute Rontgenstrahlung getrennt auflosbar und aus ihrem Verhalt-
nis kann ein absoluter Wert der Rayleigh-Streuung berechnet werden.

Experimentell wird eine untere Grenze der Entmischung von bis zu (28,1;73’5) % gemessen.

0
Durch die Uberlagerung der Rontgenbeugung an der (040) Ebene des im Experiment erzeug-
ten Diamants mit der Position des Riickwartsspektrometers ist die tatsdchliche Entmischung
zusatzlich um bis zu 25 % hoher.







Abstract

The number of experiments investigating warm dense matter has increased significantly over
the last two decades. This state of warm dense matter is a transit regime between solids and
plasmas. Its main characteristics are high pressures, temperatures and densities on the order of
the solid density. Neither theoretical models of solid state physics nor those of plasma physics
are valid here. The constant development of novel experimental techniques and the increasing
computational power enable a simultaneous experimental and theoretical study of warm dense
matter generated in the laboratory nowadays.

Warm dense matter occurs for example in the interior of planets or brown dwarfs and can
participate in the shaping of astrophysical objects. Over the last years, investigations have been
focussed mostly on materials consisting of one elemental species. However, the majority of
materials consist of multiple species raising interest in their behavior in the warm dense matter
state. Due to rising pressure and temperature in deeper layers of planets, the thermal energy is
in the order of the chemical bond energy and above. This phenomenon enables dissociation and
species separation.

In the framework of this thesis, polystyrene is compressed using laser-driven shock waves.
X-rays, with an energy of 8 180V generated by the x-ray free electron laser Linac Coherent
Light Source at SLAC National Accelerator Laboratory in California (USA) are used to investiga-
te the species separation in warm dense polystyrene.

Using a two-stage laser pulse shape, two staggered shock waves are generated. This method
leads to a higher pressure while the temperature stays below temperatures achieved during
a single shock. The final state reaches a pressure of (150+ 15)GPa and a temperature of
(5000 £ 500) K, which were extracted from a one-dimensional hydrodynamic HELIOS simu-
lation. The predicted shock wave dynamic is consistent with the experimental measurement of
the shock velocity and the x-ray diffraction of created diamond.

The species separation is measured using x-ray Thomson scattering. DFT-MD simulations
show a significant drop-off in the Rayleigh scattering at low scattering angles in case of
species separation. Therefore, a crystal spectrometer is used in forward direction at 6 =17°
(k=1.23-10"m™). To obtain an absolute value of the Rayleigh scattering, the elastic scat-
tering is normalized to a second crystal spectrometer in backward direction at 6 = 123°
(k=7.30-10"m™). Due to the large scattering angle, elastic and inelastic scattered x-rays
are resolved separately and their ratio yields an absolute value of the Rayleigh scattering.

In the experiment, a species separation up to (28.11;8) % has been measured. This value only
represents a lower limit since the position of the backward spectrometer overlaps with x-ray
diffraction of the (040) diamond layer. Therefore, the species separation could be higher by as
much as additional 25 %.
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1 Einleitung

Die fortwahrende Entwicklung neuer experimenteller Moglichkeiten und der Anstieg der fiir
Simulationen zur Verfiigung stehenden Rechenleistung hat in den letzten zwei Jahrzehnten zu
einer Intensivierung der Erforschung von sogenannter warmer dichter Materie gefiihrt. Damit
wird ein Zustandsbereich bezeichnet mit Temperaturen von einigen Tausend bis Millionen Kel-
vin, Driicken von Giga- bis Terrapascal sowie Dichten in der Gréf2enordnung der Festkorperdich-
te. Die warme dichte Materie ist ein Ubergangsbereich zwischen einem Festkérper und einem
Plasma, der sich weder mit den theoretischen Modellen der Festkorperphysik noch mit denen
der Plasmaphysik beschreiben lasst [Drake 2018, S. 2]. Von besonderer Bedeutung ist hier die
Zustandsgleichung, die die thermodynamischen Eigenschaften Druck, Temperatur und Dichte
miteinander verbindet.

Die Erforschung von warmer dichter Materie ist beispielsweise fiir das Verstdndnis unseres Pla-
neten bedeutend. Der Erdkern besteht iiberwiegend aus Eisen und ist Driicken zwischen 136 GPa
und 364 GPa ausgesetzt [Dziewonski und Anderson 1981]. Er lésst sich in einen festen inne-
ren sowie einen fliissigen dufleren Kern unterteilen. Aufgrund von Konvektionsstromungen ist
das fliissige Metall bestdndig in Bewegung und wird durch die Corioliskraft abgelenkt und auf
Schraubenbahnen gezwungen. Diese Bewegung ist die Grundlage des Geodynamos, welcher
fiir das Erdmagnetfeld verantwortlich ist [Buffett 2000]. Da nur der fliissige Teil des Erdkerns
fir den magnetohydrodynamischen Prozess verantwortlich ist, nimmt der Ubergang zwischen
dullerem und innerem Kern eine entscheidende Rolle in der theoretischen Beschreibung des
Geodynamos ein. Die Bestimmung der Schmelztemperatur von Eisen unter hohem Druck ist
daher fiir ein besseres Verstandnis notwendig [Koenig et al. 2010; Wang et al. 2013].

Neben dem Magnetfeld der Erde sind auch jene von Uranus und Neptun von besonderem In-
teresse. Im Vergleich zu Erde, Jupiter und Saturn sind diese nicht axialsymmetrisch und weisen
eine Quadrupolform anstelle einer Dipolform auf [Stanley und Bloxham 2004]. Eine mogliche
Erklarung kann hier der Kohlenstoffanteil beider Planeten sein, der bereits bei Driicken um
100 GPa und Temperaturen von einigen Tausend Kelvin fliissig wird [J. Helfrich et al. 2015;
Kraus, Vorberger, Gericke et al. 2013; Kraus, Vorberger, J. Helfrich et al. 2015]. Unter noch ho-
heren Driicken wird die Existenz einer metallischen fliissigen Phase von Kohlenstoff vermutet
[Bradley et al. 2004; Eggert et al. 2010; Heremans et al. 1988], die zum magnetischen Moment
der Planeten beitragen kann.

Leichte Elemente kommen im Universum sehr haufig vor und Gasplaneten wie Saturn und Jupi-
ter bestehen grofdtenteils aus Wasserstoff und Helium. Die Zustandsgleichungen der einzelnen
Elemente wurden in den letzten Jahren kontinuierlich prézisiert [Militzer 2009; Preising et al.
2018; Sai Venkata Ramana und Singla 2018; Vorberger et al. 2004]. Doch fiir ein besseres Ver-
standnis der Entstehung von Planeten sind nicht nur die einzelnen Elemente, sondern vielmehr
eine Mischung aus ihnen zu betrachten [Guillot 1999]. Durch das Absenken des schwereren He-
liums entsteht eine Grenzschicht zwischen einer heliumreichen und einer heliumarmen Schicht,
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deren Lage entscheidend fiir die Interpretation der bisher gemessenen Daten ist, um daraus bei-
spielsweise den Anteil von schwereren Elementen im Planeteninneren zu bestimmen [Lorenzen
et al. 2009; Militzer et al. 2008; Nettelmann et al. 2008; Wilson und Militzer 2010].

Aufgrund der Haufigkeit ihrer elementaren Bestandteile zdhlen Kohlenwasserstoffe zu den hau-
figsten chemischen Verbindungen. Die einfachste Form ist Methan, welches auf Eisplaneten wie
Uranus und Neptun in einer signifikanten Menge vorkommt [Baines et al. 1995]. In tieferen
Schichten der Planeten steigen Druck und Temperatur an und die thermische Energie liegt in
der GroRenordnung der chemischen Bindungsenergie oder dariiber [Guillot 1999]. Hier wird
erwartet, dass sich Wasserstoff vom Methanmolekiil abspaltet und das Restmolekiil in tiefe-
re Schichten absinkt und sich dort weiter zersetzt, bis nur noch elementarer Kohlenstoff und
Wasserstoff iibrig bleiben. Auf diesem Modell basiert die Vorhersage, dass sich in Uranus und
Neptun Diamant gebildet haben kann [Ross 1981]. Damit die Entstehung von Diamant méglich
wird, miissen sich Kohlenstoff und Wasserstoff entmischen, sodass eine kohlenstoffreiche Phase
entsteht.

Die Erzeugung und Untersuchung von warmer dichter Materie ist experimentell herausfordernd.
Bei der statischen Kompression mit Diamantstempelzellen wird die Probe in einem Gehduse me-
chanisch unter Druck gesetzt. Der Zustand kann fiir einige Sekunden bis wenige Minuten gehal-
ten werden. Typische Diamantstempelzellen kénnen aufgrund der Zerstorschwelle von Diamant
einen Druck von bis zu 200 GPa erreichen und mit ihnen daher nur ein kleiner Teil des Bereichs
der warmen dichten Materie untersucht werden. In spezialisierteren Aufbauten wurden schon
statische Driicke bis zu 770 GPa erzeugt [Dubrovinsky, Dubrovinskaia, Bykova et al. 2015; Du-
brovinsky, Dubrovinskaia, Prakapenka et al. 2012]. Die Proben konnen extern etwa mit einem
Laser auf Temperaturen von einigen Tausend Kelvin gebracht werden. Bei dieser Methode ist
allerdings zu beachten, dass die Probe etwa mit den Diamantstempeln [Uzan-Saguy et al. 2002]
oder dem Metallgehduse [Hirai et al. 2009] interagieren kann und dass die der Probe hinzu-
gefiigten laserabsorbierenden Stoffe die notwendige Temperatur von chemischen Reaktionen
beeinflussen kann [Ahmed et al. 2009].

Eine Alternative stellen dynamische Kompressionsmethoden wie Schockwellen dar [D. Riley
2018]. Mit ihnen wird das Material nicht nur komprimiert, sondern auch gleichzeitig geheizt.
Die Realisierung kann mittels Sprengstoff [Nellis et al. 2001], Projektileinschldgen [Knudson et
al. 2008], intensiven Teilchenstrahlen [Fortov et al. 1996] oder intensiven Lasersystemen [Ba-
tani et al. 2004] erfolgen. Mit lasergetriebenen Schockwellen beispielsweise wird der Zustand
der warmen dichten Materie innerhalb weniger Nanosekunden erreicht, existiert aber auch nur
auf einer Zeitskala in derselben Gro3enordnung. Daher kann die Probe als isoliert betrachtet
werden und ein Austausch mit der Umgebung wird ausgeschlossen.

Die kurze Zeitskala, auf der warme dichte Materie in diesen Experimenten existiert, stellt ho-
he Anforderungen an die Diagnostik. Hier hat sich in den letzten Jahren die Streuung von
Rontgenstrahlung hervorgetan, die sogenannte Rontgen-Thomson-Streuung [Garcia Saiz et al.
2008; Glenzer und Redmer 2009; Ma, Doppner et al. 2013; Ma, Fletcher et al. 2014]. Mit der
Rontgen-Thomson-Streuung konnen nicht nur Plasmaparameter wie Elektronendichte, Tempe-
ratur und Ladungszustand gemessen werden [Glenzer und Redmer 2009], sondern auch der
Phaseniibergang von fest zu fliissig [J. Helfrich et al. 2015; Kraus, Vorberger, Gericke et al.
2013; Kraus, Vorberger, J. Helfrich et al. 2015]. Theoretische Rechnungen und Simulationen
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gehen davon aus, dass die Rontgen-Thomson-Streuung zuséatzlich sensitiv auf das Mischungs-
verhéltnis verschiedener Elemente ist [Wiinsch et al. 2011]. Aufgrund der Kurzlebigkeit der
erzeugten warmen dichte Materie werden eine ausreichend hohe Anzahl an Rontgenphotonen
in kiirzester Zeit benotigt. Als Rontgenquellen werden daher Laserplasmen [Kritcher et al. 2007;
D. Riley et al. 2002] oder Rontgen-Freie-Elektronen-Laser [Geloni et al. 2015; Huang und Kim
2007; Madey 1971; Vinko et al. 2012] verwendet.

Dieser Motivation folgend beschiftigt sich diese Arbeit mit der Messung der Entmischung von
Elementen in warmer dichter Materie. Dazu wurde im Mai 2016 ein Experiment am SLAC Na-
tional Accelerator Laboratory (SLAC) in Kalifornien (USA) durchgefiihrt, in dem Polystyrol mit
lasergetriebenen Schockwellen in den Zustand der warmen dichten Materie gebracht wurde.
Dabei handelt es sich um ein Polymer mit einer gleichen Anzahl an Kohlenstoff- und Wasserstoff-
atomen. Als Diagnostik wurde Rontgen-Thomson-Streuung eingesetzt mit Rontgenstrahlung des
Rontgen-Freie-Elektronen-Lasers Linac Coherent Light Source (LCLS) [Emma et al. 2010].

Zu Beginn dieser Arbeit werden in Kapitel 2 die physikalischen Grundlagen von Plasmen und
warmer dichter Materie sowie der Wechselwirkung eines intensiven Laserstrahls mit Materie
vorgestellt. Der Fokus liegt dabei auf der Entstehung, Beschreibung und Messung von Schock-
wellen, die im Experiment zur Erzeugung der warmen dichten Materie verwendet wird. Kapi-
tel 3 erlautert die als Diagnostik verwendete Rontgen-Thomson-Streuung und fiihrt den dyna-
mischen Strukturfaktor ein. Dieser ist ein Mafd fiir die Streuung von Photonen und ermoglicht
Riickschliisse auf die interne Mikrostruktur der Probe und kann zur Messung der Elemententmi-
schung genutzt werden. Die physikalischen Grundlagen zur Messung der Rontgenstrahlung so-
wie deren Erzeugung mit einem Rontgen-Freie-Elektronen-Laser schlieRen dieses Kapitel ab. Zur
Auswertung der experimentellen Daten werden unterstiitzend Simulationen verwendet. Die da-
fiir eingesetzten Werkzeuge und deren wichtigste Ergebnisse werden in Kapitel 4 vorgestellt.

Der experimentelle Aufbau zur Messung der Elemententmischung sowie die Durchfithrung des
Experiments wird in Kapitel 5 beschrieben. Die Auswertung des Experiments erfolgt zweige-
teilt: In Kapitel 6 werden die Messungen zur Rontgenbeugung thematisiert. Mit dieser erfolgte
bereits der Nachweis der Diamantentstehung aus Polystyrol [Kraus, Vorberger, Pak et al. 2017].
Zusétzlich eignet sie sich dazu, den noch in der Probe vorliegenden ungestorten Materialanteil
zu bestimmen, welcher im nachfolgenden Kapitel 7 wichtig ist. In diesem wird die Auswer-
tungsmethode der verwendeten Kristallspektrometer beschrieben sowie die Rayleigh-Streuung
bestimmt. Mit den Simulationsergebnissen aus Kapitel 4 kann daraus die prozentuale Entmi-
schung bestimmt werden. Kapitel 8 fasst die experimentellen Ergebnisse zusammen und es
wird ein Ausblick auf mogliche experimentelle Verbesserungen sowie zukiinftige Anwendun-
gen gegeben.







2 Grundlagen der Plasmaphysik

Als Plasma wird der (teil-)ionisierte Zustand von Materie bezeichnet, der nach auf’en hin qua-
sineutral ist und kollektives Verhalten zeigt. Dies ist der vierte Materiezustand neben fest, fliis-
sig und gasformig. Zur Erzeugung eines Plasmas mit einem Laser sind Intensitidten grol3er als
10° W/cm? notig. Ab dieser Intensitit konnen freie Elektronen des Probenmaterials durch das
elektromagnetische Feld des Laserlichts beschleunigt werden, wodurch es zu Stof3ionisation
kommt und ein Plasma entsteht. Das Plasma ablatiert von der Probe, wodurch eine Schock-
welle ausgelost wird, die das Probenmaterial komprimiert. Dieser Vorgang wird im Rahmen
dieser Arbeit zur Erzeugung der untersuchten warmen dichten Materie verwendet.

Dieses Kapitel widmet sich der allgemeinen Einordnung und Charakterisierung von Plasmen und
warmer dichter Materie sowie der Einfithrung von grundlegenden Plasmagrof3en. Anschliel3end
wird die Wechselwirkung eines Lasers mit Materie beschrieben, unterteilt in einen Absorptions-,
einen Transport- und einen Kompressionsbereich. Hierbei wird ein besonderes Augenmerk auf
die Erzeugung von Schockwellen gelegt, die im Rahmen dieser Arbeit experimentell zur Erzeu-
gung von warmer dichter Materie verwendet werden. Abschliefend wird noch ein optisches
System zur Vermessung von Schockwellen vorgestellt.

2.1 Einordnung und Charakterisierung von Plasmen und warmer dichter Materie

Die Eigenschaften eines Plasmas konnen abhéngig von der Temperatur und der Elektronen-
dichte stark variieren. Dies ist bei der theoretischen Modellierung zu beriicksichtigen, da man-
che Plasmatheorien nur fiir bestimmte Bereiche gelten. Zur Einordnung werden vorrangig zwei
dimensionslose Plasmaparameter verwendet, die im Folgenden vorgestellt werden. Diese sind
auch bei der Charakterisierung von warmer dichter Materie hilfreich.

Befindet sich der mittlere Abstand zweier Teilchen in der Grof3enordnung der mittleren Unbe-
stimmtheit des Orts oder darunter, so handelt es sich um ein entartetes System. Fiir eine quan-
titativere Aussage zum Entartungszustand wird der mittlere Teilchenabstand d, tiber die Teil-
chendichte n, gendhert, wahrend die Unbestimmtheit des Orts mit der de-Broglie-Wellenlédnge
A, [Broglie 1927] angegeben wird

d, ~ 1 , A:; . (2.1)

© oy, * V2mm kT,

Dabei bezeichnet m, die Masse und T, die Temperatur der Teilchen der Sorte a, h das Planck-
sche Wirkungsquantum und kg die Boltzmann-Konstante. Mit dem Produkt
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lasst sich der Entartungszustand des Systems abschéatzen, wobei das reduzierte Plancksche Wir-
kungsquantum A = h/27 verwendet wird. Fiir n A3 X 1 iiberlagern sich die Aufenthaltswahr-

a "a ~

scheinlichkeitswolken der Teilchen [Kremp et al. 2005, S. 11] und sie sind ununterscheidbar.

Die Kategorisierung des Entartungszustands eines Plasmas erfolgt anhand der Elektronen, den
leichtesten Teilchen in einem Plasma. Fiir n,A? < 1 wird von einem nicht entarteten Plas-
ma gesprochen, wihrend Plasmen mit n,A2 > 1 als stark entartet bezeichnet werden und das
Quantenverhalten der Elektronen beriicksichtigt werden muss. Aufgrund des Pauli-Prinzips kon-
nen zwei ununterscheidbare Elektronen nicht den selben Quantenzustand bevolkern.

Der zweite wichtige Paramter zur Charakterisierung von Plasmen ist die Starke der Wechselwir-
kung zwischen zwei Teilchen gleicher Art. Sie lasst sich durch den Kopplungsparameter

Ea
pot
r = (2.3)
aa El(:ln

als Quotient aus potentieller Energie Egot und kinetischer Energie E;; quantifizieren. Fiir gela-
dene Teilchen entspricht die potentielle Energie der Coulomb-Wechselwirkung zweier geladener

Teilchen im Abstand r, = \3/ 3/ (47tna) (Wigner-Seitz-Radius [Wigner und Seitz 1933])

2.2
Ze

41T,

a
pot

(2.4)

Hier ist Z, die Ladungszahl des Teilchens der Sorte a, e die Elementarladung und €, die elek-
trische Feldkonstante. Analog zum Entartungsparameter wird auch die Kopplung eines Plasmas
tiber die Wechselwirkung zwischen den Elektronen beschrieben. In einem nicht gekoppelten
Plasma (T,, < 1) ist die kinetische Energie durch die thermische Energie E, = 3/2k;T, der
Elektronen gegeben. Ist das Plasma zusétzlich nicht entartet, so wird von einem idealen Plasma
gesprochen, das sich theoretisch als ideales Gas beschreiben ldsst. In einem entarteten Plasma
ist die kinetische Energie durch das Quantensystem stark beeinflusst.

Eine graphische Einordnung der verschiedenen Plasmazustdnde ist in Abbildung 2.1 zu sehen.
Die Verldufe von n,A> = 1 und T, = 1 sind ebenfalls eingezeichnet. Die warme dichte Mate-
rie nimmt hier als Ubergangsbereich zwischen kondensierter Materie und heiRen Plasmen eine
Sonderrolle ein. Hier sind weder die Modelle der klassischen Festkorperphysik noch der Plas-
maphysik uneingeschréankt giiltig. Der eingezeichnete Bereich der warmen dichten Materie stellt
lediglich eine grobe Einordnung dar, da fiir diesen Zustand bisher keine scharfe Definition der
thermodynamischen Parameter existiert. Qualitativ umfasst er Temperaturen von einigen Tau-
send bis Millionen Kelvin, Driicke zwischen Giga- und Terrapascal sowie Dichten im Bereich der
Festkorperdichte. Materie, die natiirlich in diesem Parameterbereich vorliegt, ist beispielsweise
in Planeteninneren oder in braunen Zwergen zu finden.

6 2. Grundlagen der Plasmaphysik
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Abbildung 2.1.: Die Charakterisierung von Plasmen erfolgt an den dimensionslosen GréBen n A2
und T,,. Der Bereich der warmen dichten Materie ist qualitativ skizziert, da flir diesen Bereich
keine scharfe Definition der thermodynamischen Parameter existiert. Zum Vergleich sind einige
astrophysikalische Objekte eingezeichnet. Elektronendichte n, und -temperatur T, sind logarith-
misch aufgetragen.

2.2 Laser-Materie-Wechselwirkung

Die Erzeugung von warmer dichter Materie im Labor kann durch laserinduzierte Schockwellen
erfolgen. Da bei der Wechselwirkung des Lasers mit Materie zuerst ein Plasma entsteht und der
Laser nur noch mit diesem interagiert, werden in diesem Abschnitt zuerst einige Plasmagrof3en
eingefiihrt, die fiir die Grundlagen der Wechselwirkung eines Lasers mit Materie wichtig sind.
Anschliel$end wird auf die Erzeugung von Schockwellen eingegangen.

In einem Plasma konnen lokale Ladungsdichten entstehen, denen die Coulombkraft entgegen
wirkt. Die Ladungstrager beginnen dann, mit der Plasmafrequenz [Froula et al. 2011, S. 10]

2 2 dezna
=Sk Y, @5
a a m,€o

um ihre Ruhelage zu oszillieren. Da die Elektronenmasse deutlich kleiner ist als die der Io-

nen, wird die Plasmafrequenz von den Elektronen dominiert und die Betrachtung von w, , ist
ausreichend.

Das entstandene Plasma kann nur von Photonen durchdrungen werden, deren Frequenz wp,
grofer als die Plasmafrequenz ist. Andernfalls werden die Photonen durch das Plasma stark
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gedampft oder reflektiert. Daher wird eine sogenannte kritische Dichte n, . definiert als die
Elektronendichte, fiir die wp, = w,, . gilt

w2, m.e
Ml = Phe—zeo . (2.6)
Eine weitere wichtige Oszillation in Plasmen sind die longitudinalen ionenakustischen Wellen.
Sie treten durch Dichtemodulationen der Ionen auf und konnen nicht nur tiber Stéf3e, sondern
auch tber das elektrische Feld miteinander wechselwirken. Thre Ausbreitungsgeschwindigkeit,
die aufgrund der Ahnlichkeit zum klassischen Schall auch als Schallgeschwindigkeit bezeichnet
wird, lasst sich mit

c = \J YeZkBTe +Za YakBTa%
s M

(2.7)

berechnen. Hier ist Z der mittlere Ionisationsgrad und M die gemittelte Gesamtionenmasse un-
ter Berticksichtigung der relativen Haufigkeiten der verschiedenen Ionensorten. y ist der Adia-
batenkoeffizient, der aufgrund der guten Warmeleitfahigkeit fiir Elektronen héufig als y, = 1
angenommen wird. Der Adiabatenkoeffizient der verschiedenen Ionensorten kann als gleich
angenommen werden und im eindimensionalen Fall gilt y, = y; = 3 [Drake 2018, S. 41].

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchte warme dichte Materie wird mit lasergetriebenen
Schockwellen erzeugt, die durch die Ablation des Plasmas entstehen. Die Wechselwirkung ei-

A Absorptionsbereich

Transportbereich

Kompressionsbereich

— Schockwelle

Festkorperdichte p, T
ichte p

nkrit
Laser

Temperatur T

Probentiefe

Abbildung 2.2.: Die Wechselwirkung eines Hochenergielasers mit Materie wird in drei Bereiche
eingeteilt. Im Absortpionsbereich tbertragt der Laser Energie an das Plasma. Dieser Bereich wird
auch Korona genannt. Die dort deponierte Energie wird im Transportbereich in tiefere Schichten
der Probe transportiert. Das abstromende Material erzeugt eine Schockwelle, die im Kompressi-
onsbereich das verbliebene Material komprimiert.
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nes intensiven Laserstrahls mit Materie lasst sich grundsatzlich in die drei Bereiche Absorption,
Transport und Kompression einteilen (siehe Abbildung 2.2) [Eliezer 2002, S. 43]. Sie werden in
den folgenden Abschnitten weiter ausgefiihrt.

2.2.1 Absorptionsbereich

Die Wechselwirkung des Lasers mit dem Plasma findet ausschlie8lich in der Korona statt. Dies
ist der Bereich, in dem die Elektronendichte unterhalb der kritischen Dichte fiir die verwendete
Laserfrequenz liegt. Fiir Laserintensitdten I < 10 W/cm? ist die inverse Bremsstrahlung der
dominierende Effekt, mit dem Energie aus dem Laserstrahl auf das Plasma tibertragen wird
[Eliezer 2002, S. 74-79]. Hierbei absorbiert ein Elektron ein Photon, wihrend es mit einem
Ion oder einem anderen Elektron stof3t. Die Ddmpfungsrate der Laserenergie durch die inverse
Bremsstrahlung in einem Plasma mit nur einer Atomsorte ist niherungsweise durch

3
Var ([ ze2 [ m, \2 [ n )’ ne \
o, = ”( ‘ ) ( e) ni( e) (1— e) In A (2.8)
3c 4me,m, kB T, Merit Mirit

gegeben [Eliezer 2002, S. 76; Mulser und Bauer 2010, S. 21]. Hier ist ¢ die Lichtgeschwindig-
keit und der Coulomb-Logarithmus In A beschreibt das Verhéltnis der Wahrscheinlichkeit, dass
ein Teilchen durch viele kumulative kleine Streuwinkel um 90° abgelenkt wird, zur Wahrschein-
lichkeit, dass die Ablenkung durch einen einzigen Streuprozess erfolgt. Der Energieiibertrag aus
dem Laserstrahl auf das Plasma ist im Bereich der kritischen Dichte fiir inverse Bremsstrahlung
am hochsten.

N

2.2.2 Transportbereich

Die vom Laser deponierte Energie wird von den Elektronen iiber Stof3e in tiefere Schichten hin-
ter der kritischen Dichte transportiert. Ein sehr einfaches Modell hierfiir ist der flussbegrenzte
Warmetransport [Drake 2018, S. 408]. Es geht davon aus, dass der maximal mogliche Energie-
fluss j sich mit der thermischen Geschwindigkeit der freien Elektronen vy, = 4/3kgT,/m, aus-
breitet. Experimentell wird jedoch nur ein Bruchteil dieses Maximums tatsdchlich transportiert,
sodass ein Flussbegrenzer f eingefiihrt wurde

j:fnikBTevth > 2.9)
der meist zwischen 0,01 und 0,1 liegt.

Die Korona erreicht Temperaturen von einigen 100 eV und emittiert ein thermisches Bremsstrah-
lungsspektrum mit Photonenenergien im Bereich der Rontgenstrahlung. Bereits ab T > 100 eV
beginnt der Strahlungstransport wichtiger zu werden als der durch Elektronenstof3e [Eliezer
2002, S. 212]. Zusatzlich ist auch zu beachten, dass sich die Strahlung mit Lichtgeschwindigkeit
ausbreitet und daher wesentlich schneller als die Elektronen in noch tiefer liegende Bereiche
der Probe vordringt und diese aufheizen kann.
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2.2.3 Kompressionsbereich

Durch den Warmeeintrag in die Probe 16sen sich weitere Teilchen aus dem Material und tragen
zur Expansion der Korona bei. Verantwortlich dafiir ist der thermische Druck des Plasmas

pV =NkgT . (2.10)

Hier ist p der Druck und N die Anzahl Teilchen im Volumen V. Den ablatierenden Teilchen wirkt
ein gleich grolder Impuls entgegen, der vom verbliebenen Material aufgenommen wird und fiir
eine Kompression sorgt. Dies ist der Ablationsdruck.

Die vom Laser deponierte Energie hilt auf der einen Seite den Elektronenwarmestrom aufrecht
und trégt auf der anderen Seite dazu bei, dass sich das Material in Richtung der Korona ver-
diinnt. Diese beiden Effekte sind fiir den hier relevanten Parameterbereich dominierend und es
kann angenommen werden, dass sich die deponierte Energie gleichmif3ig auf beide Phdnome-
ne verteilt [Drake 2018, S. 412]. Unter Verwendung des flussbegrenzten Warmetransports von
Elektronen aus Gleichung (2.9) gilt

1 kyT
I = F ik T, 2= (2.11)

me

Fiir f = 0,05 lasst sich hieraus die Elektronentemperatur in Abhdngigkeit der Laserintensitat I;
und der -wellenldnge A; mit

2/3

Iy A\
T.=2,6 ( ) ( ) keV (2.12)
1014 W/cm? /\ 1 um

berechnen [Drake 2018, S. 412]. Der Ablationsdruck am Ort der kritischen Dichte, der auf das
Material wirkt, entspricht dem Impuls des abstromenden Materials. Fiir T, = T; gilt [Drake
2018, S. 412]

Z+1 I )2/3( A )—2/3
= NyykgT,—— =610 ———— — GPa . 2.13
Dab1 krit“B “e 7 (1014W/C1‘1‘12 1Hm ( )

2.3 Grundlagen von Schockwellen

Durch den Ablationsdruck entsteht eine Schockwelle, die mit der Schockgeschwindigkeit v,
Energie transportiert. Sie beschleunigt und komprimiert das Material und am Ubergang zwi-
schen ungestortem und komprimiertem Material entsteht eine Diskontinuitit. Der Schockpro-
zess lasst sich mit den Euler-Fluidgleichungen [Drake 2018, S. 118]

Masse aa—lz +V-(pv)=0 (2.14)
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Impuls % (pv)+V-(pv-v)+Vp=f£f_, (2.15)

, o ( pu? u?
Energie E(T +pe)+v-[pv(e+? +pv|=Eg (2.16)

beschreiben. Dabei wird angenommen, dass auch {iber die Diskontinuitit hinweg Masse, Im-
puls und Energie erhalten bleiben. Die Entropie hingegen ist nicht erhalten, weshalb durch eine
Schockwelle die Temperatur steigt. In den Gleichungen (2.14) — (2.16) ist v die Fluidgeschwin-
digkeit, p die Dichte, e die spezifische innere Energie und p der Druck. f, ist die externe
Kraftdichte und E beschreibt Quell- und Senkterme der Energie, die durch den Energieiiber-
trag des Lasers auf die Probe, die Warmeleitung sowie den Strahlungstransport gegeben sind.
Wenn der Radius des Laserfokus mindestens der zweifachen Probendicke entspricht, kann ei-
ne lasergetriebene Schockwelle als eindimensional betrachtet werden [McKenna et al. 2013,
S. 59f]. Weiterhin wird fiir diesen Fall angenommen, dass externe Krifte sowie Energiequellen
und -senken vernachléssigt werden konnen, sodass f,,, = 0 und E ; = O gelten.

Im Laborsystem betrachtet ruht das ungestorte Material mit der Dichte p; und dem Druck p,
und die Schockwelle breitet sich mit der Geschwindigkeit v, aus. Die Schockgeschwindigkeit
muss gemdafd den Euler-Fluidgleichungen groRer als die Schallgeschwindigkeit des Ausgangs-
zustands sein, da sonst keine stabile Losung existiert. Das komprimierte Material erreicht den
Druck p, und die Dichte p, und folgt der Schockfront mit der Teilchengeschwindigkeit v, < v,
(siehe Abbildung 2.3a). In Bezug auf das komprimierte Material bewegt sich die Schockwelle
mit einer relativen Geschwindigkeit, die kleiner als die Schallgeschwindigkeit ist.

Zur vereinfachten Berechnung wird ein Koordinatensystem gewahlt, dass sich mit der Geschwin-
digkeit v, bewegt. In diesem Schocksystem (siehe Abbildung 2.3b) ruht die Schockfront und

das ungestorte Material stromt mit der Geschwindigkeit u; = —v, in die Schockfront hinein
A A u, =0
8 V2 g T
S P P = P2 P
3 2 12 ra) 2> F2
US
v=0 U =—U,
P1s P1 P1; P1
> >
Ort Ort
(a) Laborsystem (b) Schocksystem

Abbildung 2.3.: Schematische Darstellung einer Schockwelle, die sich durch ein Material mit dem
Druck p; und der Dichte p,; bewegt. Das Material erreicht durch die Schockwelle den Druck p,
und die Dichte p,. Im Laborsystem (a) ruht das Ausgangsmaterial (v; = 0) und die Schockwelle
bewegt sich mit der Geschwindigkeit v,. Das komprimierte Material wird auf die Geschwindigkeit
v, beschleunigt. Im Schocksystem (b) bewegt sich das Koordinatensystem mit der Schockfront
(uy, = 0), sodass das Ausgangsmaterial mit der Geschwindigkeit u; = —uv, in die Schockfront
hinein- und mit der Geschwindigkeit u, herausstrémt.
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und mit der Geschwindigkeit u, = v, — v, aus ihr heraus. Auch in diesem System gelten die
Erhaltungssatze von Masse, Impuls und Energie. Gleichungen (2.14) — (2.16) ergeben dann die
Rankine-Hugoniot-Gleichungen [Drake 2018, S. 118]:

P1Uy = Py 2.17)
P+ p, = p,Us+p, (2.18)
2 2
! Uy
P14 (el + E) + DUy = Polly (ez + E) + p,u, (2.19)

Aus diesen Gleichungen kann eine geschwindigkeitsunabhingige Form gebildet werden, die
den thermodynamischen Zustand des Materials nach dem Schock (p,, p,, €,) mit dem initialen
Zustand (p,, p;, €;) in Verbindung bringt

+ 11
e—e, =1 P2 2 1) (2.20)
2 P1 P2

Dies ist die Hugoniot-Gleichung. Unter Verwendung der materialabhédngigen Zustandsgleichung
kann die spezifische innere Energie ersetzt werden. Die sich daraus ergebene Kurve im Pha-
senraum wird als Hugoniot-Kurve bezeichnet. Sie beschreibt ausgehend von einem initialen
Zustand, welche thermodynamischen Endzustdnde moglich sind. Die Zustdnde entlang einer
Hugoniot-Kurve konnen nicht sukzessiv erreicht werden. Stattdessen muss der bereits kompri-
mierte Zustand als Ausgangspunkt fiir die Hugoniot-Gleichung verwendet werden.

Ist der Anfangszustand bekannt, lassen sich drei Gleichungen mit fiinf Unbekannten aufstellen.
Zwei der Groflen miissen daher experimentell bestimmt werden. Dafiir gibt es verschiedene
Messmethoden. Beispielsweise konnen Geschwindigkeitsinterferometer (siehe Abschnitt 2.3.2)
zur Bestimmung der Schockgeschwindigkeit v, und der Teilchengeschwindigkeit v, verwendet
werden. Die Dichte kann durch Rontgenbeugung an festen Strukturen bestimmt werden (siehe
Abschnitt 3.3). Alternativ kann eine Radiographie der Probe [Antonelli et al. 2017] sowohl
Aufschluss iiber die Dichte als auch iiber die Schockwellengeschwindigkeit geben.

2.3.1 Maximale Kompression und Anderung der Entropie durch Schockwellen

Die mogliche Kompression durch eine Schockwelle ist begrenzt und hingt vom Ausgangszu-
stand ab. Die maximale Kompression lasst sich mit der Zustandsgleichung eines idealen Plasmas
(das als ideales Gas angenommen werden kann) berechnen

p

- P 2.21
c p(r—1) @21

Wird diese Zustandsgleichung in Gleichung (2.20) eingesetzt, lasst sich das Dichteverhéltnis

Py _ (r+1)py+(r—=1)p,
pr (r+1)p,+(r—1p,

(2.22)
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zwischen Ausgangs- und Endzustand berechnen [Drake 2018, S. 121]. Fiir den Fall einer starken
Kompression p, > p, erreicht die Kompression ein Maximum, das nur von y abhdngt [Drake
2018, S. 122]

+1
p,>p, = P} Y+ (2.23)
P1 max Y 1

Fiir eine planare Schockwelle in einem Medium mit y = 5/3 gilt o™ = 4p,. Hohere Dich-
ten konnen nur durch die Nutzung von mehreren Schockwellen erreicht werden, da fiir jede

Schockwelle der komprimierte Zustand der vorherigen Welle der Ausgangszustand ist.

Die Nutzung von mehreren Schockwellen ermoéglicht nicht nur eine hohere Kompression, sie
hat auch Einfluss auf die Temperatur des Systems. Wahrend Masse, Impuls und Energie iiber die
Diskontinuitit der Schockwelle erhalten bleiben, gilt dies nicht fiir die Entropie S. Die Anderung
der Entropie zwischen ungestortem und komprimiertem Zustand kann mit

Y
AS=5,-S,=c, ln[& (&) } (2.24)
b1\ P2

berechnet werden [Drake 2018, S. 126; Eliezer 2002, S. 226]. c,, ist die isochore Warmeka-
pazitit. Um ausgehend vom initialen Druck p; den finalen Druck p; mit n Schockwellen zu

erreichen, erzeugt jede Schockwelle das Druckverhaltnis R, = (pf/ pi)l/n sowie das Dichtever-
haltnis R ,, welches die Grenze der maximalen Kompression aus Gleichung (2.23) erreichen
kann, aber nicht muss. Fiir die Entropiednderung gilt [Drake 2018, S. 127]

1Y\ pef 1\
AS=8,—=S;=ncyIn|R [ — | |=cyln| —=| — . (2.25)
Rp pi Rp

N w N

normierte Entropieanderung
—

(=)
|
I

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Anzahl Schockwellen

Abbildung 2.4.: Fur eine Erhohung des Drucks um den Faktor R, =1000 ist die normierte Entro-
piednderung AS/c, lber die Anzahl der dazu verwendeten Schockwellen aufgetragen
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Abbildung 2.4 zeigt die Entropiednderung fir R, = 1000 in Abhangigkeit der Anzahl von ver-
wendeten Schockwellen. Das Dichteverhéaltnis R o wurde mit Gleichung (2.22) berechnet. Be-
reits mit einer zweiten Schockwelle ist im Vergleich zu einer einzelnen die Entropiednderung
deutlich kleiner, woraus sich eine niedrigere Endtemperatur im System ergibt. Fiir n — oo
findet eine adiabatische Kompression statt, bei der keine Entropie erzeugt wird und sich die
Temperatur des Systems nicht &dndert.

2.3.2 Vermessung von Schockwellen mit einem Geschwindigkeitsinterferometer

In Schockwellenexperimenten ist die Bestimmung der makroskopischen thermodynamischen
GroRen Druck, Dichte und Temperatur notwendig, um den erreichten Endzustand des Sys-
tems bestimmen zu konnen. Mit den Rankine-Hugoniot-Gleichungen (2.17) - (2.19) sowie
einer Zustandsgleichung lasst sich ein Gleichungssystem aus drei Gleichungen mit fiinf Un-
bekannten aufstellen. Aus diesen miissen zwei Parameter im Experiment gemessen werden. Mit
Rontgenbeugung kann die Dichte bestimmt werden, sofern feste Strukturen vorliegen (siehe
Abschnitt 3.3). Die Schockgeschwindigkeit v, ist die wohl am einfachsten zugangliche Grol3e,
da sie sich in guter Naherung aus der Probendicke und der Durchlaufzeit der Schockwelle be-
rechnen lasst. Der Ausbruch der Schockwelle auf der Probenriickseite ist mit einer Plasmaex-
pansion verbunden, deren Photonenemission zur Messung des Ausbruchzeitpunkts verwendet
werden kann. Eine aufwendigere Methode zur Messung der Schockwellengeschwindigkeit ist
die Radiographie [Antonelli et al. 2017], die zusétzlich noch Informationen iiber die Form der
Schockwelle bereitstellt und auch die Messung der Dichte ermoglicht.

Seit einigen Jahren wird haufig ein Velocity Interferometer System for Any Reflector (VISAR) [Bar-
ker und Hollenbach 1972] in (Laser-)Schockexperimenten eingesetzt [Celliers et al. 2004; Falk
et al. 2014; D. Riley 2018]. Die Probenriickseite wird mit einem Laser bestrahlt, der an dieser re-
flektiert wird. Das reflektierte Licht wird in einem Mach-Zehnder-Interferometer in zwei Strahl-
arme aufgespalten (siehe Abbildung 2.5a). In einem der Strahlarme ist ein sogenanntes Etalon
eingebracht, welches das Licht aufgrund eines hoheren Brechungsindex zeitlich zum anderen
Strahlarm verzogert. Die anschlieBende Uberlagerung beider Strahlarme erzeugt ein Interfe-
renzbild, das von einer Streakkamera aufgenommen wird (siehe Abbildung 2.5b). Eine Streak-
kamera ist in der Lage, das auf den Eingangsspalt einfallende Licht eindimensional und zeitlich
mit einer Auflosung im Pikosekundenbereich aufzunehmen [Demtroder 2013, S. 259ff].

Breitet sich die Schockwelle in einem transparenten Medium aus, so kann mit einem VISAR die
Oberflachengeschwindigkeit v ; der Schockwelle bestimmt werden. Fiir Schockexperimente mit
einem Druck von 5 300 GPa [Benuzzi-Mounaix et al. 2002] ist die Oberflachengeschwindigkeit
in guter Naherung mit der Teilchengeschwindigkeit tiber v, = 0,5v,; verkniipft [Zel'dovich und
Raizer 2002, S. 723; Eliezer 2002, S. 230]. Das reflektierte Laserlicht wird durch die Bewegung
der Oberflache dopplerverschoben und im Vergleich zu einer ruhenden Oberfldache verschie-
ben sich die gemessenen Interferenzstreifen (siehe Abbildung 2.5b). Die Oberflachengeschwin-
digkeit kann aus der relativen Verschiebung der Interferenzstreifen bestimmt werden [Barker
und Schuler 1974]. Andert sich die Geschwindigkeit der Oberflache beispielsweise durch ei-
ne Schockwelle sehr schnell, erfolgt eine abrupte Verschiebung der Interferenzstreifen und es
ist nicht auszuschlielSen, dass das Interferenzbild um eine oder mehrere Streifenbreiten ver-
schoben wird. Aus diesem Grund werden in einem VISAR zwei Mach-Zehnder-Interferometer
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(a) Schematischer Aufbau eines VISAR-Arms (b) Schematisches VISAR-Bild

Abbildung 2.5.: (a) zeigt schematisch einen Arm des VISARs. Von einer Oberflache reflektier-
tes Laserlicht wird in ein Mach-Zehnder-Interferometer eingebracht und dort in zwei Strahlarme
aufgeteilt. Beide Strahlarme werden zur Interferenz gebracht, indem einer der optischen Wege
durch ein Etalon verlangert wird. Der zweite VISAR-Arm (hier nicht dargestellt) unterscheidet
sich in der Wahl des Etalons. Das eindimensionale Interferenzmuster wird von einer Streakkame-
ra Uber die Zeit aufgenommen. Das Bild ist schematisch in (b) zu sehen. Eine abrupte Beschleu-
nigung der Oberflache, beispielsweise durch eine Schockwelle, resultiert in einer Verschiebung
des Interferenzmusters. Bricht die Schockwelle in ein Vakuum aus, so wird die reflektierende
Oberflache oft zerstort und das Interferenzbild bricht ab.

parallel eingesetzt, die {iber unterschiedliche Etalons verfiigen. Einen Vergleich beider Interfe-
renzbilder ermdglicht so die Bestimmung der Oberflaichengeschwindigkeit.

Bricht die Schockwelle in ein Vakuum aus, so geht die Reflektivitit der Oberflache oft auf-
grund der Plasmaexpansion verloren. Auf diese Weise kann sowohl bei transparenten als auch
bei intransparenten Medien die Schockwellengeschwindigkeit gemessen werden. Bei intranspa-
renten Medien féllt der Zeitpunkt der Beschleunigung und der Zeitpunkt des Schockausbruchs
zusammen und eine Verschiebung des Interferenzbilds ist nicht zu beobachten. Um trotzdem die
Schockwelle vermessen zu konnen, kann ein transparentes Material mit der Probenriickseite in
Kontakt gebracht werden. Die Schockwelle breitet sich dann aus der Probe in dieses sogenannte
Fenster aus.
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3 Rontgenstreuung und -erzeugung

Eine effektive Methode zur Untersuchung von Plasmen und warmer dichter Materie ist die
Streuung von Photonen. Hiermit lassen sich Grof3en wie Elektronen- und Massendichte, Tempe-
ratur, Ionisation und der Ubergang von einer festen in eine fliissige Phase messen [Glenzer,
Landen et al. 2007; Glenzer und Redmer 2009; J. M. Helfrich 2016; Kraus 2012; D. Riley
2018]. Damit Photonen als Diagnostik eingesetzt werden konnen, muss ihre Frequenz hoher
als die Plasmafrequenz sein, andernfalls werden sie an der kritischen Dichte reflektiert. Auf-
grund der hohen Dichte von warmer dichter Materie ist sichtbares Licht zur Untersuchung der
Mikrostruktur nicht mehr ausreichend und der Einsatz von Rontgenstrahlung ist erforderlich.
Als Rontgenstrahlung wird elektromagnetische Strahlung mit Energien von 100eV bis etwa
200 keV bezeichnet, die aus energiereichen Elektronenprozessen entsteht.

Allgemein wird der einfallenden Rontgenstrahlung der Wellenvektor k; zugeordnet, der senk-
recht auf der Wellenfront steht und dessen Betrag |k1| = 27t/ A durch die Wellenlénge A bestimmt
ist. Der Rontgenstrahlung kann zusétzlich der Impuls #k; und die Energie fic; zugeordnet wer-
den. Ein unter dem Winkel 6 gestreutes Photon wird mit dem Wellenvektor k, und der Frequenz
w, analog beschrieben. Fiir Streuexperimente ist hiufig nur der Streuvektor k = k, — k, wichtig
sowie die Anderung des Impulses fik = f1 (kS — kl) und der Energie iw = f (cos — coi). Sind die
Betriage der Wellenvektoren der einlaufenden und der auslaufenden Welle ungeféahr gleich grol3,
so gilt fiir die Anderung

20:
k=k|l= ﬁsin(g) . (3.1)
c

Die Streuung von Rontgenstrahlung an Plasmen und warmer dichter Materie wird als Rontgen-
Thomson-Streuung bezeichnet und beinhaltet die Streuung an freien sowie an schwach und
stark gebundenen Elektronen. Dieser Prozess wird in diesem Kapitel einleitend vorgestellt und
eine Beziehung zwischen der gestreuten Strahlungsleistung sowie dem dynamischen Struktur-
faktor hergeleitet, der ein Mal3 fiir die Streufdhigkeit ist. Im Anschluss wird auf den dynamischen
Strukturfaktor detaillierter eingegangen, insbesondere auf seine Bestandteile aus Streuung an
freien, schwach und stark gebundenen Elektronen. Die Streuung an Kristallstrukturen stellt
einen Spezialfall dar und ist die Basis von Kristallspektrometern, die im Rahmen dieser Ar-
beit im Experiment verwendet werden. Die Absorption von Rontgenstrahlung in Materie sowie
die Erzeugung mittels eines Rontgen-Freie-Elektronen-Lasers schlief3en das Kapitel ab.

3.1 Rontgen-Thomson-Streuung

Die Streuung von Photonen in Plasmen erfolgt an freien, schwach sowie stark gebunde-
nen Elektronen. Wiahrend die einzelnen Streuvorgédnge beispielsweise als Compton-, Raman-
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und Rayleigh-Streuung bekannt sind, wird der Gesamtstreuprozess als Thomson-Streuung zu-
sammengefasst, auch wenn die Thomson-Streuung urspriinglich lediglich den Grenzfall der
Compton-Streuung fiir kleine Photonenenergien beschreibt. Im Rahmen dieser Arbeit wird der
Begriff Rontgen-Thomson-Streuung fiir die gesamtheitliche Streuung von Rontgenstrahlung an
Plasmen und warmer dichter Materie verwendet [Glenzer und Redmer 2009]. Zur Herleitung
der gestreuten Leistung von einem Volumenelement V wird die einfallende Rontgenstrahlung
als ebene elektromagnetische Welle

E;(r,t) = Eop;exp[i(k - r(¢) — w;t) ] (3.2)

betrachtet mit der Feldamplitude E,,, die in Richtung des Polarisationseinheitsvektors p, zeigt.
Eine schematische Darstellung des Streuprozesses ist in Abbildung 3.1a zu sehen. Trifft die-
se Welle auf ein Teilchen mit der Ladung Z e und der Masse m,, wird dieses durch das Feld
entsprechend der Bewegungsgleichung

v
my = —Z ,eE; (r,t) (3.3)
beschleunigt und emittiert dadurch selbst ein Strahlungsfeld, das als Dipolstrahlung genéhert
werden kann [Jackson 2006, S. 767]. Das von einem Detektor am Ort Rp,,, wahrgenommene ge-
streute elektrische Feld ist unter Verwendung der Gleichungen (3.2) und (3.3) nichtrelativistisch
(Jv] < ¢) durch

2
_ ZaEiOreme

Ego (Rpers £) = (B x (B x B;) Jexp [ (I - r(t™) — ;™) (3.4)

m,R

gegeben. Hier ist r, = e*/(4me,m,c?) der Klassische Elektronenradius und der Abstand des
Detektors zum Teilchen betragt R = |[R| = |RDet — r(tret)’. Hier wurde die retardierte Zeit

_ |RDet_r(tret)| R%L t_R_ﬁS . r(tret)

c c

tret =t

(3.5)

eingefiihrt (siehe Abbildung 3.1b) [Froula et al. 2011, S. 37]. Sie beriicksichtigt den Zeitun-
terschied zwischen der Emission der elektromagnetischen Welle vom streuenden Teilchen zum
Zeitpunkt der Messung am Ort des Detektors. Die Ausdehnung des Streuvolumens L = ¥V
wird als klein im Vergleich zum Abstand R angenommen. Die Strahlung wird in Richtung des
Einheitsvektors fi; gestreut. Gleichung (3.4) zeigt auch die Dominanz der Elektronen im Streu-
prozess, denn fiir alle Elemente gilt Z2m,/m, < 1. Daher werden in den weiteren Rechnungen
nur Elektronen betrachtet mit m, = m_ und Z, = 1. Weiterhin wird deutlich, dass die gestreute
Strahlung von der Polarisation der einfallenden Strahlung abhéngt. Deren Einfluss ist durch

P(0,¢) =[f,x (B, xp)] =

1—sin? @ cos? ¢ linear polarisiert
(3.6)

1—2sin?0 =1 (1+cos?0) nicht polarisiert

gegeben. Gleichung (3.4) ist nur fiir das abgestrahle elektrische Feld eines einzelnen geladenen

Teilchens giiltig. Das gesamte gestreute elektrische Feld E} (RDet, t) ergibt sich aus der Uber-
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RDet
RDet

r(t)

(a) Streugeometrie (b) Schematische Darstellung zur retardierten Zeit

Abbildung 3.1.: (a) zeigt die Streuung einer einfallenden ebenen Welle (siehe Gleichung (3.2))
an einem Teilchen am Ort r. Die Strahlung wird unter dem Winkel 6 zur einfallenden Strahlung in
Richtung des Detektors Ry, gestreut. Die Detektorebene ist um den Winkel ¢ zur Polarisations-
richtung P, der einfallenden Strahlung geneigt. Der Streuvektor k = k, —k; ist die Anderung des
Wellenvektors. Die in (b) zum Zeitpunkt t vom Detektor am Ort R, gemessene Strahlung ist be-
reits zu einem friiheren Zeitpunkt ™' am Teilchen gestreut worden. Dies ist die retardierte Zeit
(siehe Gleichung (3.5)). Fir eine einfachere Berechnung wird die Ausdehung des Streuvolumens
V als klein angenommen im Vergleich zur Entfernung zum Detektor |R|.

lagerung der Streuanteile aller Teilchen im Volumen V', wobei die Elektronenverteilung durch
die Elektronendichte n, (r, t"") beriicksichtigt wird [Froula et al. 2011, S. 38]. Da die im Rah-
men dieser Arbeit im Experiment eingesetzte Spektrometer die Streufrequenz w, im Bereich
[—dcos /2,dew,/ 2] akzeptieren, ist es sinnvoll, das Fourier-transformierte elektrische Streufeld

B (R 0) = | B (R ) i)
r 0 R—n_-r
:—eEiOiP(G,qb)f J n, (r,t)exp [—iws(tr6t+—s)]
R —oo JV C
x exp[i(k;-r—c;t™)]drdt . (3.7)

einzufiihren. Daflir wurde die retardierte Zeit aus Gleichung (3.5) eingesetzt. Unter Verwendung
von fexp [i(x —xy)y]dy =276 (x —x,), k=k,—k;, 0 = w,— w; sowie k, = w,/c lasst sich
Gleichung (3.7) zu

E! (Rpe, ) = %Em?(e, ¢)n, (k, w)exp (ikR) (3.8)

vereinfachen [Froula et al. 2011, S. 41]. Der konstante Phasenfaktor exp (ikSR) wird im Weiteren
vernachlassigt.
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Die im Experiment leichter zugangliche Grof3e ist die gestreute Leistung dP, (RDet, t) pro Raum-
winkelelement dQ2 am Ort des Detektors. Dazu wird der Poynting-Vektor S, = €,cE, x B, bens-
tigt, der die Richtung des Energieflusses der gestreuten Welle angibt. B (r,t) =i x E.(r,t) /c
beschreibt das magnetische Feld. Fiir die gestreute Leistung gilt dann

Clps (RDet’ t)

o = RS, 1, = R e [E, (Rper, o) (3.9)
dP, (Rpe)  dP,(Rpet) 1 ("2
SdQDet —_ dg‘;et =R%e,c— J_T/2|Es (RDet,t)|2dt (3.10)

oo

1
=R%¢,c lim —J
T—o0 T

|ET (Rpe t)|"dt (3.11)

Das zeitliche Mittel wird iiber die Periode der Strahlung T durchgefiihrt und der Grenzwert
T — oo ist giiltig unter der Annahme, dass T grol} ist im Vergleich zur Zeitspanne der Elektro-
nenwechselwirkungen. Einsetzen von Gleichung (3.8) in Gleichung (3.11) und die Verwendung
des Satzes von Parseval [K. E Riley et al. 2006, S. 426] liefern fiir die vom Detektor gemessene
Strahlungsleistung

d2PS (RDet) _ 30

T
= I. N.S(k 12
dews 27_[ 1?(9’ ¢) eS( ,(1)) 3 (3 )
, 1 ko)
mit S(k,w)= lim . (3.13)
V,T-oo VT 2mn,

Hier ist oy = 87/3r2 = 6,65-107%° m? der klassische Thomson-Wirkungsquerschnitt eines freien
Elektrons, I; = 1€,cE,, die Intensitit der einfallenden Strahlung, N, die Anzahl der Elektronen
und (...) der Ensemblemittelwert. S (k, w) ist der dynamische Strukturfaktor und wird im néchs-
ten Abschnitt detaillierter behandelt.

3.2 Dynamischer Strukturfaktor

Der in Gleichung (3.13) eingefiihrte dynamische Strukturfaktor ist ein Maf} fiir die Streuung
von Photonen [Gregori, Glenzer, Rogers et al. 2004] oder Neutronen [Lovesey 1984a,b]. Die
Streufahigkeit eines Systems ist von der Paarverteilungsfunktion

Gyp (r,r’, t, t’)= <Qa (r—l—r’,t—l—t’) of (r’, t’)) (3.14)

NN,
abhéngig [Chavez-Rojo und Medina-Noyola 2006]. Diese beschreibt die Wahrscheinlichkeit,
dass ausgehend von einem Teilchen der Sorte @ am Ort r + 1t/ zum Zeitpunkt t + t’, ein Teil-
chen der Sorte § am Ort ' zum Zeitpunkt t’ zu finden ist. Werden die Teilchen als Punkt-
teilchen betrachtet, so ist die zeitliche Verteilung der Teilchensorte a im Raum klassisch durch
o,(rt) = lev“ o (r—rj (t)) gegeben mit der Gesamtteilchenanzahl N, der Delta-Funktion 6
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sowie der Position r; (t) des j-ten Teilchens zum Zeitpunkt ¢. Im Gleichgewicht kann t’ =0 ge-
setzt werden und durch eine Integration {iber r’ wird Gleichung (3.14) unabhingig vom Koordi-
natensystem. Der dynamische Ion-Ion-Strukturfaktor lasst sich aus der Paarverteilungsfunktion
mittels Fourier-Transformation berechnen

Sap (K, ) (r,t)exp(ik-r)exp (iwt)drdt . (3.15)

1
———— | |¢
2m, /NN, J f op

Im Rahmen dieser Arbeit findet die Streuung der Photonen an den Elektronen statt. Daher ist
der dynamische Strukturfaktor von der Elektronenverteilung abhéngig und beinhaltet alle Infor-
mationen {iber das mikroskopische System der zu untersuchenden Probe. Dabei ist zu beachten,
dass es in einem teilionisierten Plasma eine Mischung aus freien, schwach sowie stark gebun-
denen Elektronen gibt, die untereinander sowie mit den Ionen wechselwirken. Die méglichen
Streuvorgange sind in Abbildung 3.2 skizziert. Der dynamische Strukturfaktor lasst sich durch
die Beitrage der elastischen Streuung, der inelastischen Streuung an freien Elektronen sowie
der inelastischen Streuung an gebundenen Elektronen darstellen [Chihara 1987, 2000; Wiinsch
et al. 2011; Wiinsch 2011].

S (k) =Y /3%, 1K) +q, (0] [ £ () + 5 ()], (k, )
a,p

J

~
elastische Streuung

+ ZS% (k,w) +Zx Jége (k,w— )85 (k,o')de’ . (3.16)
1ne1ast1sche Streuung inelastische Streuung
an freien Elektronen an schwach gebundenen Elektronen

Gleichung (3.16) gilt fiir eine Zusammensetzung aus verschiedenen Elementen, die iiber die
Summationen iliber a und 8 dargestellt sind. Der Strukturfaktor ist direkt proportional zur
gestreuten Strahlung (siehe Gleichung (3.12)). Insgesamt gibt es drei Beitrage, die durch die
einzelnen Terme des dynamischen Strukturfaktors charakterisiert werden konnen. Ihre physi-
kalischen Bedeutungen sowie die verwendeten Definitonen werden in den folgenden Abschnit-
ten 3.2.1 — 3.2.3 detaillierter erlautert. Auf eine Herleitung von Gleichung (3.16) wird an dieser
Stelle verzichtet. Sie ist beispielsweise in der Dissertation von Wiinsch [2011] enthalten und
basiert auf der Analyse der einzelnen auftretenden Wechselwirkungen, wobei fiir die Elektro-
nendichte

ng(k,t) = > b (k,t) +n' (k t)

a

N, Z5 N, ZE
—ZZZexp ik (R () + 1% ()] +ZZ exp (ik - 1% (1) (3.17)
a a=1[=1

verwendet wird. n'; (k,t) und nf(k, t) beschreiben die Dichten der gebundenen sowie freien
Elektronen und die Summation iiber a bertiicksichtigt die verschiedenen Ionensorten. Weiterhin
ist N, die Anzahl der Ionen und Zg die Anzahl der gebundenen Elektronen pro Ionensorte.
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Compton-Streuung
an freien Elektronen

Rayleigh-Streuung an
stark gebundenen
Elektronen

Abschirmwolke

S ) : :
Photoionisation an Quasielastische Streuung
schwach gebundenen an Elektronen der
Elektronen Abschirmwolke

Abbildung 3.2.: In einem teilionisierten Plasma wird die elektrische Ladung der einzelnen lo-
nen nach auBen hin durch freie Elektronen abgeschirmt. Die Streuung an diesen Elektronen
sowie an stark gebundenen Kernelektronen erfolgt elastisch, da der Impulsiibertrag vom lon
aufgenommen wird. Schwach gebundene Elektronen mit einer Bindungsenergie kleiner als der
Coulomb-Energie konnen durch den Energietbertrag in das Kontinuum gehoben werden. Die
Streuung an freien Elektronen folgt dem Compton-Effekt.

R7 (t) beschreibt die Position des a-ten Ions und r;, (t) den Ort des [-ten gebundenen Elektrons
des Tons a. Die Anzahl der freien Elektronen pro Ionensorte ist durch N Z! gegeben und 17 (t)
ist der Ort des [-ten freien Elektrons.

3.2.1 Elastische Streuung

Der erste Term von Gleichung (3.16) wird als Rayleigh-Streuung oder auch elastische Streuung
bezeichnet. Er beschreibt die Streuung von elektromagnetischer Strahlung an Elektronen, die
der Ionenbewegung dynamisch folgen. Dies sind zum einen stark gebundene Elektronen aus den
inneren Elektronenschalen und zum anderen freie Elektronen, die die positive Ladung der Ionen
nach auf3en hin abschirmen. Der Photonenimpuls wird vom Ion aufgenommen und aufgrund der
deutlich groBeren Masse im Vergleich zum Elektron findet quasi kein Energieaustausch statt,
weshalb der Prozess als elastisch bezeichnet wird. Fiir die Rayleigh-Streuung gilt

Wo(k, ) = > /X3, [FL0) +q, (0] [ £5 (K +q, (10)]S,5 (k) (3.18)
a,f

Hier ist x, = n,/ Y., n, die Konzentration der Ionensorten, f, (k) der Ionformfaktor, g, (k) der
Beitrag der abschirmenden Elektronen und Sap (k, w) der dynamische Ion-Ion-Strukturfaktor,
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der sich aus der Fourier-Transformation der Paarverteilungsfunktion (siehe Gleichung (3.15))
ergibt. Sie sind definiert als

z;
Fl ) = <Zexp(ik-rf‘a(t))> (3.19)

=1

2
g, (k) = <Z exp (ik - ¢ (t))> (3.20)

=1
Sup (o ) = = \/WJZZ exp (ik[R2 (1) —RY (0)]) ) exp (iwr)dr . (3.21)

Der Ionformfaktor stellt die Fourier-Transformation der Ladungsverteilung des Ions dar und be-
schreibt die Abhédngigkeit der Streuung vom Impulsiibertrag. Eine relativ exakte numerische
Berechnung ist mit einem Hartree-Fock-Ansatz moglich [James 1982, S. 117-123]. Alterna-
tiv werden auch numerische Fits an experimentelle Daten verwendet [Waasmaier und Kirfel
1995]. Unter der Annahme, dass sich jedes gebundene Elektron in einem wasserstoffahnlichen
Feld bewegt, konnen die Wasserstoffwellenfunktionen als Ndaherung zur Berechnung des Ion-
formfaktors genutzt werden. In diesem Modell ergeben sich die Ionformfaktoren der K- und
L-Schalenelektronen analytisch zu [Pauling und Sherman 1932]

1
frolk) = (3.22)
T (e (kg )T
a \2
foo(k) = 1_(kaB/Zz’°)2 . (3.23)
[1+(kap/25,) ]
a )2 _ a )2
fon() = 12w/ 2] 13 ngB/ZZ’l) | (3.24)
[1+(kaB/Z§1) ]
mit FU=D () (3.25)
n,l

Hier ist ay = 4meoh”/(m e®) der Bohrsche Radius und Z,, = Z — 2, die effektive Kernladung,
die ein Elektron mit der Hauptquantenzahl n und der Nebenquantenzahl [ sieht. Die Abschirm-
konstante z, ; ist abhangig von der Anzahl der gebundenen Elektronen und wurde von Pauling
und Sherman [1932] fiir Atome und unterschiedlich geladene Ionen berechnet. Im Rahmen
dieser Arbeit konnen die Ionformfaktoren durch die Atomformfaktoren genahert werden (sie-
he Abschnitt 3.2.4). Fiir die verwendeten Elemente Wasserstoff und Kohlenstoff betragen die
effektiven Kernladungen im nicht ionisierten Zustand ZEO =1, ZEO = 5,812, Zg,o = 3,957 und
Z C:1 = 3,086. Aus diesen effektiven Kernladungen lasst sich mit den Gleichungen (3.22) — (3.25)
der Atomformfaktor fiir ein Atom berechnen. In Abbildung 3.3 sind die Atomformfaktoren fiir
die einzelnen Elektronen nach Gleichungen (3.22) — (3.24) sowie die Summe aller Elektronen
dargestellt. Als Vergleich wird der Atomformfaktor noch nach dem Modell von Waasmaier und
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Abbildung 3.3.: Im Vergleich ist der Atomformfaktor flir Kohlenstoff nach Pauling und Sherman
[1932], nach Waasmaier und Kirfel [1995] sowie als Ergebnis aus der Dichtefunktionaltheorie
(siehe Kapitel 4.2) von Jan Vorberger (Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf) zu sehen. Die
Beitrage der einzelnen Elektronen wurden mit den Gleichungen (3.22) - (3.24) berechnet.

Kirfel [1995] berechnet sowie mittels Dichtefunktionaltheorie (siehe Kapitel 4.2.1). Alle drei
Methoden zeigen einen sehr d&hnlichen Verlauf.

3.2.2 Inelastische Streuung an freien Elektronen

Trifft ein Photon auf ein freies Elektron, so nimmt dieses die Photonenenergie auf und wird zur
Schwingung angeregt. Es emittiert dann ein Photon, dessen Energie um die gewonnene Bewe-
gungsenergie des Elektrons reduziert ist. Fiir grof3e Werte von k entspricht dieser Vorgang dem
Compton-Effekt. Die Streuung erfolgt an Dichtefluktuationen der freien Elektronen im Plasma
und bietet eine Moglichkeit, die Elektronendichte oder auch die Elektronentemperatur zu mes-
sen [Glenzer, Landen et al. 2007; Glenzer und Redmer 2009]. Die Streuung an freien Elektronen
ist in Gleichung (3.16) der zweite Term ZS2, (k, ). Hierist Z = Y. n,Z,/>. n, der mittlere
Ionisationsgrad und S2, (k, ) der dynamische Strukturfaktor eines freien Elektronengases. Er
berechnet sich aus dem dynamischen Elektron-Elektron-Strukturfaktor S, (k, ), der alle unge-
bundenen Elektronen beinhaltet. Dies schlie3t auch die Elektronen in den Abschirmwolken mit
ein, die bereits einen Beitrag zur elastischen Streuung liefern

SO, (K, ) = S, (K, ) — > /%, %50, (K) 45 (K) S (k, ) (3.26)
a,f

NoZ{
See (k) = 2¢;fN f <Z ZZ exp (ik [ (1) — 1% (0)])> exp(iwt)dt . (3.27)
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Das Fluktuations-Dissipations-Theorem [Kubo 1957, 1966] besagt, dass die mit dem Struktur-
faktor beschriebenen Dichtefluktuationen im Plasma im Zusammenhang mit der durch die di-
elektrische Funktion € (k, w) beschriebenen Dissipation von Energie stehen. Daher kann der
Strukturfaktor allgemein auch geschrieben werden als [Glenzer und Redmer 2009]

GOhkz 1 I
me?n, 1 —exp[hw/ (kyT.) ]

Sk w)= me 'k w) . (3.28)

Die Berechnung der dielektrischen Funktion fiir ein freies Elektronengas kann mit der Random
Phase Approximation (RPA) [Bohm und Pines 1951, 1953; Pines und Bohm 1952] erfolgen. Eine
Verbesserung dieser Methode ist mit der Verwendung des Born-Mermin-Ansatzes fiir Stof3e [Gre-
gori, Glenzer, Rozmus et al. 2003; Holl et al. 2004; Redmer et al. 2005] moglich. Da der Beitrag
freier Elektronen im Rahmen dieser Arbeit vernachlassigt werden kann (siehe Abschnitt 3.2.4),
wird an dieser Stelle auf eine detaillierte Ausfiihrung verzichtet.

3.2.3 Inelastische Streuung an gebundenen Elektronen

Der dritte Term von Gleichung (3.16) beschreibt die inelastische Streuung an den gebundenen
Elektronen der dulleren Elektronenschalen. Abhidngig vom Energieiibertrag konnen die Elektro-
nen in einen hoheren gebundenen Zustand angeregt werden. Dies wird als Raman-Streuung
bezeichnet. Ist der Energieilibertrag grof3er als die Ionisationsenergie des Elektrons, geht es als
freies Elektron in das Kontinuum {iber. Der Beitrag der Streuung an &ul’eren Elektronen zum
Strukturfaktor berechnet sich nach

Spe(k, w) = Z X, 70 J b (k, w — ') S5 (k, ') de’ . (3.29)

Hier beschreibt 53" (k, w) die Wechselwirkung der Elektronen desselben Nukleons untereinan-
der und S’ (k, w) die Ioneneigenbewegung mit

Sbe (k,w) =

. exp (ik[r,, (£)— ma(O)]))exp(iwt)dt—ZiB|fa(k)|25(w) (3.30)

Sy (k,w) = —JZ exp (1k RY(t)—RJ (O)])>exp (iwt)dt . (3.31)

In Experimenten mit leichten Elementen ist der Beitrag der Raman-Streuung oft nicht von Be-
deutung [Gregori, Glenzer, Rogers et al. 2004; Gregori, Glenzer, Rozmus et al. 2003] und wird
daher auch hier vernachléssigt. Zur Beschreibung des Beitrags der in das Kontinuum iiberge-
henden Elektronen wird haufig die Impulse Approximation [Eisenberger und Platzman 1970;
Gregori, Glenzer, Rogers et al. 2004] verwendet. Diese Naherung geht davon aus, dass die Dau-
er der Wechselwirkung klein ist, sodass sich das vom Elektron gesehene nukleare Potential nicht
andert und die Elektronen als frei betrachtet werden konnen. Die Dopplerverbreiterung der ge-
streuten Photonen ist durch die initiale Geschwindigkeitsverteilung der Elektronen gegeben. Im
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einfachsten Fall konnen die Elektronen durch Wasserstoffwellenfunktionen beschrieben werden
[Bloch und Mendelsohn 1975]. Dieser Ansatz ist nur giltig fiir schwach gebundene Elektronen,
fir die ’Eb /EC|2 < 1 gilt. Hier ist E, die Bindungsenergie der Elektronen und E, = #*k?/ (Zme)
die Compton-Energie.

Die Elektronen der L-Schale von Kohlenstoff besitzen eine Ionisationsenergie zwischen 11,26 eV
und 64,49 eV [Haynes 2016, S. 10-204], wahrend die Comptonenergie im Experiment bis zu
200eV betriagt. Die Nutzung von Wasserstoffwellenfunktionen ist daher ungenau und Sto6-
rungsterme hoherer Ordnung miissen beriicksichtigt werden [Gregori, Glenzer, Rogers et al.
2004]. Alternativ konnen auch Coulombwellenfunktionen verwendet werden [Schumacher et
al. 1975]. Der dynamische Strukturfaktor der Streuung an schwach gebundenen Elektronen
kann in der Impulse Approximation als

8¢ (k, w) = ngzZJ (k, ) (3.32)

geschrieben werden [Glenzer und Redmer 2009; Gregori, Glenzer, Rogers et al. 2004]. Hier
bezeichnet Zg die Anzahl der gebundenen Elektronen und Jfl’l (k, w) je nach gewéahltem Ansatz
die Wellenfunktion des s-ten Elektrons in den Haupt- und Nebenquantenzahlen n und [. Die
Normierungskonstante ry berticksichtigt die Moglichkeit von kohédrenter Streuung [Paakkari und
Suortti 1974] und ist durch

ne=1-—3 anzl (k) (3.33)

anl

gegeben [James 1982, S. 260]. Der Beitrag f, ; (k) der einzelnen Elektronen zum Ionformfaktor
wird fir Elektronen der K- und L-Schale gemaR3 den Gleichungen (3.22) — (3.24) berechnet. Der
Faktor B in Gleichung (3.32) ist nur bei grof3en Impulsiibertragen relevant und wird mit der
Breit-Dirac-Formel bestimmt [James 1982, S. 260]

1 hk?
B=1+—— . (3.34)
w 2m,

3.2.4 Experimentelle Bestimmung der Rayleigh-Streuung fiir gro3e Streuwinkel

Die Messung der Rayleigh-Streuung, die einen direkten Zugang zum Ion-Ion-Strukturfaktor und
der mikroskopischen Struktur des Systems darstellt, ist das Ziel dieser Arbeit. In diesem Ab-
schnitt werden daher einige experimentspezifische Naherungen vorgestellt, die die Bestimmung
der Rayleigh-Streuung aus den gemessenen Daten vereinfachen.

In einem isotropen System hédngt der dynamische Strukturfaktor (siehe Gleichung (3.16)) und
alle seine Teilbeitrdge nur vom absoluten Wert des Streuvektors |k| = k ab. Weiterhin sind die im
Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Streuexperimente nicht in der Lage, die lonenbewegung
in der elastischen Streuung aufzulosen. Daher ist die Betrachtung des statischen anstelle des
dynamischen Ion-Ion-Strukturfaktor ausreichend und es gilt Sap (k,w)= Sap (k)6 (w).
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Die im Experiment erreichten Elektronentemperaturen sind mit T, < 1eV niedrig und weit
unterhalb der ersten Ionisationsenergie von Kohlenstoff. Daher ist von einer geringen Ionisation
auszugehen und Beitrage von freien Elektronen konnen vernachlassigt werden. Dies gilt auch
fiir den Beitrag q, (k) der freien Elektronen zur Abschirmung der Ionen, fiir den bei hinreichend
groflen Streuwinkeln sowieso ein Wert von q,, (k) ~ 0 zu erwarten ist [Wiinsch 2011].

Fiir grof3e Streuwinkel kann der Beitrag der inelastisch streuenden gebundenen Elektronen zu

wb
Zy

zgf S (k, w — ') S% (k, ') de’ = Z (1—£2, () (3.35)

n=1

umgeschrieben werden [James 1982, S. 99]. Die inelastische Streuung ist nur noch von den Bei-
tragen zu den Formfaktoren aller schwach gebundenen Elektronen Z(;"b abhéngig. Aufgrund der
niedrigen Ionisation und des grof3en Streuwinkels entspricht der lonformfaktor ndherungsweise
dem Atomformfaktor f2 (k) ~ f!(k)+q, (k) ~ f} (k) und in den Gleichungen (3.22) - (3.24)
konnen die effektiven Kernladungen des Atomgrundzustands verwendet werden.

Mit diesen Ndaherungen kann der statische Strukturfaktor S (k) und die Rayleigh-Streuung
W (k) unter Vernachldssigung von freien Elektronen und bei grof3en Streuwinkeln mit

Ak
S(k) =D /Xxpf, (k) fy (K)Sop (k) + D x, | D (1= £2, () (3.36)
a,f a n=1
zwb I
We (k)= x, | > (1—£2,(0) Iel (3.37)
a n=1 inel

bestimmt werden. I, und I, sind die gemessenen Intensitdten der elastischen und inelasti-
schen Streuung. Bei hinreichend groen Streuwinkeln sind diese Anteile getrennt auflosbar und
die Rayleigh-Streuung ist direkt aus dem Quotienten der gemessenen elastischen und inelasti-
schen Streuung zugénglich. Fiir Gleichung (3.37) werden die Atomformfaktoren der einzelnen
Elektronen benétigt, die schwach gebunden sind. Da mit dem Modell der Atomformfaktoren
nach Waasmaier und Kirfel [1995] keine Beitrdge der einzelnen Elektronen berechnet werden
koénnen und keine Ergebnisse aus der Dichtefunktionaltheorie vorliegen, werden die Atomform-
faktoren nach dem Modell von Pauling und Sherman [1932] berechnet.

3.3 Streuung an Kiristallstrukturen

Ein Spezialfall der Streuung von Photonen an Materie tritt an (teil-)kristallinen Festkorpern auf.
Ein Kristall ist definiert durch die Elementarzelle, deren Form durch die Ladngen der Basisvekto-
ren a, b und c sowie den Winkeln a,  und y zwischen den Basisvektoren gegeben ist. Es exis-
tieren sieben Gruppen mit insgesamt 14 Untergruppen von Kristallstrukturen, den sogenannten
Bravais-Gittern. Sie unterscheiden sich in der Symmetrie der Basisvektoren und der Winkel
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sowie in der Positionierung der Atome im Kristallgitter. Die Kristallstruktur mit der hochsten
Symmetrie ist das kubische Kristallsystem, das durch a = b =c und a = 8 = y = 90° gegeben
ist. Der eigentliche Kristall ist aus einer Wiederholung der Elementarzelle in allen Raumrich-
tungen aufgebaut [Hunklinger 2009].

Innerhalb eines Kristallgitters existieren verschiedene Kristallebenen. Diese Ebenen sind eindeu-
tig durch die millerschen Indizes in der Form (hkl) identifizierbar. Um die millerschen Indizes zu
bestimmen, werden die Schnittpunkte der Ebene mit den Basisvektoren betrachtet. Diese wer-
den um gemeinsame Faktoren gekiirzt und dann der Kehrwert gebildet. Multipliziert mit dem
kleinsten gemeinsamen Vielfachen ergeben sich die drei ganzen, teilerfremden Zahlen h, k und
l. Negative Zahlen wie -3 werden als 3 geschrieben. Die (111), (100) und (200) Ebene in einem
kubischen Kristallsystem sind schematisch in Abbildung 3.4a gezeigt. Aufgrund der Periodizitat
der Elementarzelle wiederholen sich auch die Ebenen in einem festen Abstand d,;,. Fiir eine
kubische Kristallstruktur berechnet sich der Ebenenabstand mit

a

dyy = —o
W TR

Elektromagnetische Strahlung kann an einer solchen Ebene reflektiert werden, wenn der
Ebenenabstand in der Grofdenordnung der Wellenldnge liegt. Fiir Kristalle trifft dies fiir Ront-
genstrahlung zu. Sie wird an den Elektronenhiillen der Atome gestreut und zwischen den aus-
gehenden Wellen der einzelnen Atome kommt es zu Interferenz, die abhidngig vom Ebenen-
abstand und dem Einfallswinkel konstruktiv sein kann und dann ein Beugungsmaximum, den
Bragg-Peak, bildet [W. H. Bragg und W. L. Bragg 1913]. Dies ist der Fall, wenn die Gleichung

(3.38)

nA = 2d sin(6;) (3.39)

erfiillt ist. Hier ist n die Beugungsordnung, A die Wellenldnge der Strahlung, d der Ebenenab-
stand und 6, der Bragg-Winkel.

N =

(a) Ebenen im kubischen Kristallsystem (b) Bragg-Streuung

Abbildung 3.4.: Abbildung (a) zeigt schematisch die Kristallebenen (111), (100) und (200) fir
ein kubisches Kristallsystem. Treffen Photonen unter dem Bragg-Winkel 6, auf Kristallebenen im
Abstand d, so werden die Photonen reflektiert und interferieren konstruktiv. Dieser Prozess wird
als Bragg-Streuung bezeichnet und ist schematisch in (b) zu sehen.
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Das Volumen V = a® der Elementarzelle (fiir ein kubisches Kristallsystem) ist {iber

Vl
= — 3.40
Py V2P1 ( )

mit der Dichte p des Materials verkniipft. Der Bragg-Winkel ist nach Gleichung (3.39) vom
Ebenenabstand abhéngig, welcher nach Gleichung (3.38) mit den Basisvektoren der Elementar-
zelle zusammenhéngt. Sind Dichte und Volumen der Elementarzelle unter Normalbedingungen
bekannt, so lasst sich mit der Messung des Bragg-Winkels die Dichte eines Systems messen,
sofern die Beugungsebene bekannt ist.

Der dynamische Strukturfaktor (siehe Gleichung (3.16)) ist nicht nur fiir Plasmen und warme
dichte Materie giiltig, er kann auch fiir Festkorper und Kristalle verwendet werden. Die Bragg-
Peaks entsprechen dabei einer Delta-Funktion im Strukturfaktor.

3.4 Messung von Rontgenstrahlung mit Kristallspektrometern

Die im vorherigen Abschnitt 3.3 vorgestellte Bragg-Streuung wird im Rahmen dieser Arbeit in
zwei Kristallspektrometern gezielt eingesetzt, um Rontgen-Thomson-Streuung energieaufgelost
zu messen. Da der Bragg-Winkel nach Gleichung (3.39) abhéngig ist von der Wellenldnge der
verwendeten Rontgenstrahlung, werden die Photonen mit der Energie E; unter einem anderen
Winkel reflektiert als Photonen mit der Energie E, und damit von einem anderen Ort auf dem
Kristall. Dies ist in Abbildung 3.5 schematisch dargestellt.

Zusétzlich zeigt Abbildung 3.5 auch die von-Hdmos-Geometrie [Hdmos 1933], die Photonen
einer divergenten Photonenquelle auf eine Linie fokussieren kann. Hierzu werden zylindrisch

Detektor

zylindrisch gekrimmter Kristall
E, < E,

Abbildung 3.5.: In einer von-Hdmos-Geometrie wird ein zylindrisch gekrimmter Kristall mit
Kriimmungsradius R verwendet. Liegen Quelle und Detektor auf der Krimmungsachse im glei-
chen Abstand zum Kristall, so wird ein divergenter Rontgenstrahl am Ort des Detektors fokus-
siert.
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gekriimmte Kristalle mit dem Kriimmungsradius R verwendet und sowohl Quelle als auch Detek-
tor befinden sich auf der Zylinderachse. Weiterhin ist der Abstand zwischen Quelle und Kristall
identisch mit dem Abstand zwischen Kristall und Detektor.

Fiir die im Experiment verwendete Rontgenenergie von 8 180 eV besitzen Graphitkristalle die
hochste integrale Reflektivitdt [Renninger 1956]. Die Reflexion der Photonen erfolgt an der
(002) Ebene mit einem Ebenenabstand von 3,354 A. Die verwendeten Kristalle werden Highly
Annealed Pyrolytic Graphite (HAPG) genannt [Legall et al. 2006]. Sie bestehen aus synthetischen
Mikrokristallen, sogenannten Mosaikblocken, die in einer Schicht angeordnet sind. Durch dieses
Verfahren haben die Blocke jeweils eine leicht unterschiedliche Ausrichtung, deren Abweichung
als Mosaizitit bezeichnet wird.

Durch die Mosaizitdt konnen Photonen gleicher Energie auch dann noch reflektiert werden,
wenn sie unter leicht verschiedenen Winkeln auf den Kristall treffen. Sie dringen so weit ein, bis
sich an einem der unterschiedlich orientierten Mosaikblocke die Bragg-Bedingung fiir sie erfiillt
und das Photon reflektiert wird. Dies ist in Abbildung 3.6 schematisch dargestellt. Die Mosaizitat
fithrt daher zu einer Verschlechterung der Fokussierung. Diesem Effekt kann in Dispersionsrich-
tung zumindest teilweise entgegen gewirkt werden, wenn die Abstdnde zwischen Quelle und
Kristall sowie zwischen Kristall und Detektor genau gleich grol$ gewahlt werden. Dann befinden
sich die an der Reflexion beteiligten Mosaikblocke auf dem energieabhidngigen Rowlandkreis
und die Photonen treffen im selben Punkt auf die Detektoroberflache. Dieser Effekt wird als
Mosaikfokussierung bezeichnet und ist durch die Dicke des Kristalls begrenzt [Mizogawa 1997;
Rio, Gambaccini et al. 1998]. Die Mosaizitédt der im Experiment verwendeten Kristalle ist kleiner
als 0,1° [Zastrau et al. 2013].

Quelle Detektor

/ Mosaikblock

Kristall

Abbildung 3.6.: Bei Mosaikkristallen sind mehrere Mosaikblocke an der Reflexion der Rontgen-
strahlung beteiligt. Aufgrund ihrer unterschiedlichen Orientierungen kann die Bragg-Bedingung
fur einen gréBeren Akzeptanzbereich des Streuwinkels erflllt werden. Sind die Abstande zwi-
schen Quelle und Detektor zum Kristall gleich grofB3, liegen die an der Streuung beteiligten Mo-
saikblocke auf dem Rowlandkreis und fokussieren die Rontgenstrahlung in Dispersionsrichtung
auf einen Punkt.
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3.5 Absorption von Rontgenstrahlung

Im Experiment wird Rontgenstrahlung als Diagnostik verwendet und durchdringt dabei das
Probenmaterial sowie die als Schutz vor den Rontgendetektoren montierten Filterfolien. Die
Intensitat von elektromagnetischer Strahlung reduziert sich abhidngig von Material und Materi-
alstiarke gemald dem Lambert-Beer’schen Gesetz

I(E,d)=1,exp (—@p ) . (3.41)

Dabei ist I (E, d) die Signalintensitdt der Rontgenstrahlung mit der Energie E nach dem Durch-
dringen von Materie der Dicke d, I, die urspriingliche Intensitidt der Rontgenstrahlung und
u(E) der energieabhingige Absorptionskoeffizient, der haufiger in Form des Massenschwéch-
ungskoeffizienten u (E) /p angegeben wird. In Abbildung 3.7 sind die Massenschwachungsko-
effizienten aller fiir diese Arbeit relevanten Materialien zu sehen [Hubbell und Seltzer 2004,
Tabelle 3]. Typischerweise werden in der Literatur nur die Massenschwachungskoeffizienten
der einzelnen Elemente angegeben. Fiir Mischungen oder Legierungen kann daraus mittels

u u
P Zi:w (P)i

der gesamte Massenschwéachungskoffizient berechnet werden. Dabei ist (u/p); der Massen-
schwachungskoeffizient und w; der Masseanteil des i-ten Elements [Hubbell und Seltzer 2004,
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Abbildung 3.7.: Massenschwachungskoeffizienten von Proben- und Filtermaterialien [Hubbell
und Seltzer 2004, Tabelle 3]
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Kapitel 2]. Die Absorption von Rontgenstrahlung in Materie ist in der Auswertung der Rontgen-
detektoren in den Kapiteln 6 und 7 relevant.

3.6 Erzeugung von Rontgenstrahlung mit einem Rontgen-Freie-Elektronen-Laser

Die in dieser Arbeit untersuchte warme dichte Materie ist ein Zustand, der im Labor nur fiir
wenige Nanosekunden auf Grol3enskalen von einigen 10 bis wenige 100 Mikrometer erzeugt
werden kann. Um an diesem Materiezustand Streuexperimente durchfiihren zu konnen, sind
hohe Photonenzahlen in einem moglichst definierten engbandigen Energiebereich erforderlich.
Weiterhin muss die Frequenz der verwendeten Strahlung grof3er als die kritische Dichte des Plas-
mas sein (siehe Gleichung (2.6)). Die im Experiment verwendete Rontgenstrahlung mit einer
Energie von 8 180 eV wird mit einem Rontgen-Freie-Elektronen-Laser erzeugt, dessen Funkti-
onsweise hier erlautert wird.

Die Erzeugung von intensiver Rontgenstrahlung mit einem Rontgen-Freie-Elektronen-Laser ba-
siert auf dem Effekt, dass ein geladenes Teilchen Strahlung emittiert, wenn sich sein Impuls an-
dert. Die abgestrahlte Leistung kann mit der Larmor-Formel berechnet werden [Larmor 1897].
Ein im elektrischen Feld eines Atomkerns beschleunigtes Elektron emittiert sogenannte Brems-
strahlung. Sie zeichnet sich durch ein kontinuierliches Spektrum aus.

Wird ein geladenes Teilchen mit relativistischer Geschwindigkeit durch ein Magnetfeld auf eine
Kreisbahn abgelenkt, entsteht Synchrotronstrahlung. Da die abgegebene Energie der elektro-
magnetischen Strahlung abhéngig ist von der Impulsidnderung, kann die Energie der emittier-
ten Strahlung durch die Magnetfeldstarke und die Teilchengeschwindigkeit frei gewéhlt werden.
Dieser Effekt wird bei einem Rontgen-Freie-Elektronen-Laser verwendet [Madey 1971]. Durch
das alternierende Magnetfeld eines Undulators werden die einzelnen Elektronenpakete eines
Elektronenstrahls auf eine Schlangenlinie gezwungen, wie es in Abbildung 3.8 schematisch dar-
gestellt ist. Die Wellenldnge der emittierten Strahlung ist durch

2=l 1+K2 (3.43)
~2y2 2 '
eB,A
= (3.44)
2mtm,c

gegeben mit dem Lorentzfaktor y, der Undulatorperiode A, sowie dem dimensionslosen Undu-
latorparameter K mit dem Magnetfeld des Undulators B, [Huang und Kim 2007].

Die Emission der Strahlung erfolgt aufgrund der relativistischen Elektronenbewegung nahezu
vollstindig entlang der Elektronenbahn, die allerdings zu Beginn nicht kohéarent ist. Daher sind
die Undulatoren eines Rontgen-Freie-Elektronen-Lasers sehr lang, sodass die emittierte Strah-
lung mit den Elektronenpaketen wechselwirkt. Dadurch werden die Pakete mikrostrukturiert
und es entstehen diinne Scheiben senkrecht zur Bewegungsrichtung. Der Abstand der Scheiben
entspricht der Wellenldnge A, sodass die Emission eines mikrostrukturierten Elektronenpakets
koharent erfolgt und sich die Amplituden der Strahlung addieren. Auf diese Weise kann sehr
intensive und energetisch schmalbandige Rontgenstrahlung erzeugt werden mit sehr kurzen
Pulsldangen im Femtosekundenbereich.
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Abbildung 3.8.: In einem Rdntgen-Freie-Elektronen-Laser werden Elektronenpakete auf nahezu
Lichtgeschwindigkeit beschleunigt und bewegen sich anschlieBend durch einen Undulator, be-
stehend aus alternierenden Magnetfeldern. Durch die radiale Ablenkung wird periodisch elek-
tromagnetische Strahlung ausgesendet, die wiederum mit den Elektronenpaketen wechselwirkt
und diese mikrostrukturiert. Durch die Mikrostruktur ist die neu emittierte Strahlung koharent.
Der Elektronenstrahl wird abschlieBend vom Photonenstrahl getrennt.

Zusatzlich ist die Strahlung eines Rontgen-Freie-Elektronen-Lasers zu einem sehr hohen Grad
polarisiert. Fiir einen planaren Undulator, in dem sich die Elektronen horizontal bewegen (wie
in Abbildung 3.8 gezeigt), ist die erzeugte Rontgenstrahlung horizontal polarisiert. Der Anteil
an vertikal polarisierter Strahlung ist theoretisch kleiner als 1:1 000 000 [Geloni et al. 2015].
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4 Simulationen

Mit steigender Komplexitdt von Experimenten ist es zunehmend erforderlich, sowohl fiir deren
Planung als auch deren Auswertung auf Simulationen zuriickzugreifen. Dies gilt insbesondere
fiir warme dichte Materie, da es hier bisher keine einfach anwendbaren theoretischen Model-
le gibt. Makroskopische Aussagen beispielsweise {iber Druck oder Temperatur des Endzustands
konnen mit hydrodynamischen Simulationen getroffen werden. Diese bieten auch eine Einschat-
zung des Verlaufs von Schockwellen. Die interne Mikrostruktur kann hingegen nur mit ab initio
Simulationen bestimmt werden. Beide Simulationsarten werden in diesem Kapitel kurz vorge-
stellt und die wichtigsten Ergebnisse erldutert. Weiterhin wird der Analysecode Multi-Component
Scattering Spectra beschrieben, der fiir die Analyse von Rontgen-Thomson-Streuexperimenten
entwickelt wurde und im Rahmen dieser Arbeit eingesetzt wird.

4.1 Hydrodynamische Simulationen mit HELIOS

Eine vergleichsweise einfache Methode, eine Aussage tiber makroskopische Grof3en wie Druck,
Temperatur und Dichte in Experimenten zu treffen, ist die Durchfithrung einer hydrodynami-
schen Simulation. Thre Grundlage bilden die eulerschen Gleichungen (2.14) — (2.16), die ver-
einfacht eindimensional gelost werden. Durch Bertiicksichtigung der Quell- und Senkterme in
Gleichung (2.16) konnen auch Laserexperimente modelliert werden.

Um die eulerschen Gleichungen 16sen zu konnen, sind zusitzliche Informationen notwendig.
Dies ist zum einen die Zustandsgleichung und zum anderen die Opazitiat des Materials. Beides
ist fiir extreme Materiezustdnde nur unzureichend genau bekannt und wird daher mit semiem-
pirische Modellen berechnet und als Datenbank zur Verfiigung gestellt. Sehr verbreitet ist etwa
die SESAME Datenbank [Lyon und Johnson 1992] fiir Zustandsgleichungen und PrOpacEOS
[MacFarlane et al. 2006] fiir Zustandsgleichungen und Opazititen.

Fir hydrodynamische Simulationen kann das Programm HELIOS von PRISM Computational
Science, Inc. [MacFarlane et al. 2006] eingesetzt werden. Das Programm ermoglicht die Festle-
gung der Laserintensitidt und -pulsform sowie des Probenmaterials. Dieses kann auch aus mehre-
ren aufeinanderfolgenden Materialien bestehen. Die Simulation verteilt die Probenmasse auf ein
Lagrange-Gitter, in dem die einzelnen Zellen sich bewegen und verformen kénnen, jedoch im-
mer dieselbe Menge an Masse beinhalten. Die Temperatur wird mit dem Spitzer-Modell [Spitzer
und Harm 1953] als Ein- oder Zweitemperaturmodell umgesetzt. Alternativ ist auch eine kon-
stante Warmeleitfahigkeit oder ein Hybridmodell méglich.

Zur Bestimmung der makroskopischen thermodynamischen Parameter Druck, Temperatur und
Dichte im Experiment wurden von Dominik Kraus (Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf) Si-
mulationen mit HELIOS durchgefiihrt. In den Simulationen wird eine initiale Laserintensitit von
2,25- 102 W/cm? angesetzt, die nach 5ns auf 6,7 - 10'2 W/cm? ansteigt [Kraus, Vorberger, Pak
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Abbildung 4.1.: In diesen HELIOS-Simulationen strahlt der Laser von oben auf die Probe, die an
der Position 0 beginnt und eine Dicke von 83,6 um besitzt. Die Laserintensitat betragt anfanglich
2,25-10'2 W/cm2 und |6st eine Schockwelle aus, die nach 7,6 ns die Probenriickseite erreicht. Die
Laserintensitat steigt nach 5ns auf 6,7 - 102 W/cm2 an, sodass eine zweite Schockwelle entsteht,
die das bereits komprimierte Material etwa zum Zeitpunkt t = 6 ns erreicht und zum Zeitpunkt
t = 7,6 ns sich mit der ersten Schockwelle an der Probenrickseite vereinigt. Zum Zeitpunkt des
Schockausbruchs wird ein Druck von (150 £ 15) GPa, eine Temperatur von (5000 £ 500) K sowie
eine Massendichte von (3,0 £ 0,1) g/cm? erwartet.

et al. 2017]. Diese Laserintensitdten sind an die im Experiment gemessenen Schockausbruch-
zeiten angepasst. Zur Berechnung wurde die Zustandsgleichung SESAME 7590 fiir Polystyrol
verwendet und die Ergebnisse sind in Abbildung 4.1 dargestellt. Die erste Schockwelle bricht
nach 7,6 ns auf der Riickseite aus, wahrend die zweite Schockwelle etwa 6 ns nach dem Beginn
der Simulation das bereits komprimierte Material erreicht und sich zum Zeitpunkt t = 7,6 ns
mit der ersten an der Probenriickseite vereint. Zum Zeitpunkt des Schockausbruchs wird ein
Druck von (150 £ 15) GPa, eine Temperatur von (5000 & 500) K sowie eine Massendichte von
(3,0£0,1) g/cm? erwartet.

4.2 Ab initio Simulationen

Die Entmischung von verschiedenen Atomsorten innerhalb einer Probe im Zustand der warmen
dichten Materie ist eine signifikante Anderung der Mikrostruktur des Materials. Zur Unterstiit-
zung der Auswertung werden daher sogenannte ab initio Simulationen verwendet, bei denen
die Schrodingergleichung mittels quantenmechanischer Ndaherungen gel6st wird. Fiir diese Ar-
beit werden Simulationen mit zeitabhingiger Dichtefunktionaltheorie sowie mit Dichtefunk-
tionaltheorie in Verbindung mit Monte-Carlo-Simulationen fiir Molekulardynamik verwendet.
Beide Methoden werden hier nach einer kurzen Einfithrung in die Dichtefunktionaltheorie vor-
gestellt.
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4.2.1 Dichtefunktionaltheorie (DFT)

Die Grundlage der Dichtefunktionaltheorie (DFT) bilden die Theoreme von Hohenberg und
Kohn [1964]. Sie besagen, dass fiir jedes System von N wechselwirkenden Teilchen, das sich
in einem externen Potential V, . (r) befindet, dieses Potential bis auf eine Konstante eindeutig
durch die Grundzustandsdichte n, (r) bestimmt ist. Die Energie des Systems ldsst sich dann als
Funktional von n, (r) darstellen. Die Uberfiihrung dieser Theoreme auf ein Ensemble mit einer
thermischen Gleichgewichtsverteilung wurde von Mermin [1965] durchgefiihrt. Mit dieser Er-
weiterung lassen sich beispielsweise die Entropie oder die spezifische Warme als Funktional der
Gleichgewichtsdichte darstellen. Die praktische Umsetzung erfolgt mit dem Kohn-Sham-Ansatz
[Kohn und Sham 1965], der davon ausgeht, dass die Grundzustandsdichte des urspriinglichen
wechselwirkenden Systems gleich der eines gewéhlten nicht wechselwirkenden Systems ist. Ein
nicht wechselwirkendes System ist exakt losbar. Die Wechselwirkungen zwischen den Teilchen
wird in ein Funktional der Austausch- und Korrelationsenergie ausgelagert. Das Kohn-Sham-
Potential ist durch

VKS (1‘) = Vext (1‘) + VHartree (1‘) + ch (I‘) (41)
_ eZ oy (1‘) /
VHartree (1‘) - 47’[60 |1‘ _ r/l dr (4.2)
OE
V. (r)= M (4.3)

on, (r)

gegeben [Martin 2004, S. 139]. Der erste Term V,,, (r) beschreibt das externe Potential, das
auf die Elektronen wirkt. Dies kann beispielsweise das Coulomb-Potential der Nukleonen sein.
Der zweite Term Vi, (r) gibt das durch die Elektronenverteilung erzeugte mittlere Poten-
tial wieder. Der letzte Term V,_(r) beschreibt die Austausch- und Korrelationswechselwirkung
des Systems. Die Genauigkeit des Kohn-Sham-Ansatzes hingt maf3geblich von der Ndherung
des Austauschwechselwirkungspotentials ab. Mit Gleichung (4.1) kann fiir ein System mit N

Elektronen ein Satz von N Ein-Teilchen-Schrodingergleichungen gel6st werden

2
[—%V2+VKS(I‘)]‘I’I~(I‘):Ei‘lfi(r) , i=1,.,N . 4.4)

(S

E. sind die Energieeigenwerte der Ein-Teilchen-Wellenfunktionen ¥;(r) des Kohn-Sham-
Potentials. Die Losung dieses Gleichungssatzes erfolgt iterativ und selbstkonsistent. Fiir gege-
bene Anfangswerte werden die Wellenfunktionen bestimmt, aus denen sich dann die Grundzu-
standsdichte berechnen lasst [Martin 2004, S. 137]

N

ny ()= > 1% @] . (4.5)

i=1

Die neue Grundzustandsdichte dndert auch die Funktionale, die auf ihr basieren. Dieser Re-
chenvorgang wird so lange iterativ wiederholt, bis eine Losung fiir die Grundzustandsdichte
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konvergiert. Zur Bestimmung der Austausch- und Korrelationsenergie kann die lokale Dichtena-
herung (local density approximation, LDA)

EXPA[ny ()] = J ny (1) €, (ng (r),r)dr (4.6)

verwendet werden [Martin 2004, S. 140]. Dabei ist €, (no (r),r) die Energie pro Elektron am
Ort r, die durch die Dichte n,(r) gegeben ist. Das Funktional ist nur abhéngig von der Dichte
an dem Ort, an dem es ausgewertet wird. Eine genauere Betrachtung ermoglicht die generali-
sierte Gradientennaherung (generalized gradient approximation, GGA). Hier ist die Energie pro
Elektron zusatzlich noch vom Dichtegradienten Vn (r) abhéngig

ES[n,(r)]= J no () € (1o (¥), Vg (r),1)dr . (4.7)

4.2.2 Zeitabhangige Dichtefunktionaltheorie (TD-DFT)

Die zeitabhingige Dichtefunktionaltheorie (time-dependent density functional theory, TD-DFT)
wird zur Untersuchung von Vielteilchensytemen in zeitabhidngigen Potentialen genutzt. Dies
konnen beispielsweise Wechselwirkungen mit dem elektromagnetischen Feld eines Lasers oder
Streuprozesse sein [Marques et al. 2012, Part I]. Die Grundlage hierfiir stellen ebenfalls die
Theoreme von Hohenberg und Kohn [1964] dar, die fiir ein zeitabhédngiges externes Potential
auch fiir eine zeitabhdngige Dichte gelten [Dhara und Ghosh 1987; Runge und Gross 1984].

Zur Berechnung wird auch hier ein wechselwirkungsfreies Kohn-Sham-Potential bestimmt

Vies (1, £) = Ve (1, ) + Vigareeee (1, ) + Vi [n (1, ) ] (1), (4.8)
welches die zeitabhingige Schrodingergleichung

" 2y 0| o= nihEd (4.9)
om, ks (5 D) | % (6 0 = Th— '

16st [Martin 2004, S. 148; Marques et al. 2012, S. 62]. Wahrend sich V., (r, t) und Vi e (1, )
von ihren Definitionen in Abschnitt 4.2.1 lediglich durch die Zeitabhingigkeit in der Dichte
unterscheiden, beschreibt V, . [n (1, t")](r,t) ein Funktional von n (r/, t’) und ist gleichzeitig eine
Funktion von r und t. Dieses Funktional gilt daher nur fiir die Zeiten t’ < t.

Im Rahmen dieser Arbeit werden TD-DFT-Rechnungen verwendet, um die dielektrische Funk-
tion der inelastischen Streuung von Photonen mit einer Eingangsenergie von 8 180eV fiir
Diamant mit einer Dichte von 4,1g/cm® fiir k = 1,28 - 101°m™! zu berechnen und daraus
das zu erwartende Streusignal des Vorwartsspektrometers in Kapitel 7.7 zu bestimmen (siehe
Gleichung (3.28)). Diese Rechnungen wurden von Kushal Ramakrishna (Helmholtz-Zentrum
Dresden-Rossendorf) durchgefiihrt.
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4.2.3 Dichtefunktional-Molekulardynamik (DFT-MD)

Um komplexe fliissige Systeme oder dichte Plasmen zu beschreiben, muss die Bewegung der
Atomkerne beriicksichtigt werden. Dazu werden die auf die Atomkerne wirkenden Kréfte be-
notigt, die aus der Elektronendichteverteilung berechnet werden. Dieses Verfahren wird als
Dichtefunktional-Molekulardynamik (DFT-MD) bezeichnet, die auf die Arbeit von Car und Par-
rinello [1985] zuriickgeht. Fiir das Elektronensystem wird Dichtefunktionaltheorie verwendet,
die Molekulardynamik wird mit Monte-Carlo-Simulationen bestimmt.

Die Berechnungen mit DFT-MD erfolgen iterativ. Nachdem aus der anfianglichen Position der
Atomkerne der instantane Zustand des elektrischen Systems bestimmt ist (Born-Oppenheimer-
Naherung [Born und Oppenheimer 1927]), erfolgt die Berechnung der klassischen Krifte auf
die Atomkerne als Summe der Elektron-Nukleon- und Nukleon-Nukleon-Beitrage. Diese Kréfte
erlauben das Ausfiihren eines einzelnen Molekulardynamikschritts fiir die Nukleonen. Dies re-
sultiert in einem neuen externen Potential fiir die Elektronen, fiir das in einem neuen DFT-Schritt
wieder die optimale Elektronenverteilung ausgerechnet wird [Gericke et al. 2010].

Die in dieser Arbeit verwendeten DFT-MD-Simulationen wurden von Jan Vorberger (Helmholtz-
Zentrum Dresden-Rossendorf) mit dem Vienna Ab initio Simulation Package (VASP) erstellt
[Kresse und Furthmiiller 1996a,b; Kresse und Hafner 1993, 1994]. Die Molekulardynamik wird
in Zeitschritten von 0,2 fs berechnet mit einer Teilchenanzahl von etwa 500 Atomen. Die Si-
mulationsbox hat abhédngig von der Dichte eine Kantenldnge von bis zu 20 A. Die Simulationen
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Abbildung 4.2.: DFT-MD-Simulationen fur gemischtes und entmischtes Polystyrol zeigen fir klei-
ne Streuvektorbetrdge k einen unterschiedlich hohen Anteil der Rayleigh-Streuung Wy (k). Die
von Jan Vorberger (Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf) durchgefiihrten Simulationen gel-
ten fir einen Druck von 146 GPa und eine Temperatur von 5000 K.
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finden im kanonischen Ensemble unter Verwendung eines Nose-Hoover-Thermostat [Hoover
1985; Nosé 1984] zur Regulierung der Temperatur statt. Die Wellenfunktionen werden in der
Dichtefunktionaltheorie mit ebenen Wellen entwickelt bis zu einer Maximalenergie von 1 000 eV.
Dabei wird das Mermin-Funktional zur Optimierung der freien Energie sowie die Perdew-Burke-
Ernzerhof-Ndherung als generalisierte Gradientennidherung zur Beschreibung der Korrelations-
und Austauschenergie verwendet. Die Elektron-Nukleon-Wechselwirkung wird durch projector
augmented-wave (PAW) Pseudopotentiale [Blochl 1994] dargestellt.

Fiir einen Druck von 146 GPa und eine Temperatur von 5000 K wurden DFT-MD Simulationen
durchgefiihrt und die Rayleigh-Streuung bestimmt, die in Abbildung 4.2 zu sehen sind. Druck
und Temperatur entsprechen dem von HELIOS vorhergesagten thermodynamischen Bereich von
Polystyrol im Experiment (siehe Abschnitt 4.1). In der entmischten Phase von Polystyrol befindet
sich der Kohlenstoff auf der einen Seite der Simulationsbox und der Wasserstoff auf der anderen,
wahrend die gemischte Phase von einer gleichmifigen Verteilung beider Elemente ausgeht. Im
Vergleich dieser beiden Simulationen ist besonders bei kleinen Werten von k ein deutlicher
Unterschied zu sehen, der im Experiment dafiir verwendet wird, die Entmischung der Elemente
zu bestimmen.

4.3 Multi-Component Scattering Spectra (MCSS) Thomson scattering analysis code

Bei der Auswertung von Streuspektren stellt die theoretische Modellierung dieser eine grof3e Hil-
fe dar. Mit ihnen lassen sich beispielsweise bereits kleine Verunreinigungen des Probenmaterials
nachweisen, die bei ansonsten gleichen Parametern einen erheblichen Einfluss auf die Form des
Streuspektrums haben [Saunders et al. 2018]. Im Rahmen dieser Arbeit wird fiir diesen Zweck
der Multi-Component Scattering Spectra (MCSS) Code verwendet, der von Dave Chapman fiir das
Atomic Weapons Establishment (AWE) in Grof3britannien entwickelt wurde [Chapman 2015,
2017]. Der Code stellt eine Vielzahl an verschiedenen theoretischen Modellen fiir elastische
und inelastische Streuung zur Verfiigung, die weit tiber die in den Abschnitten 3.2.1 — 3.2.3 vor-
gestellte Auswahl hinausgehen. Aus ihnen muss eine fiir das Experiment passende Kombination
gewahlt werden. Das Probenmaterial wird {iber die atomare Zusammensetzung, den erwarteten
Ladungszustand pro Atomsorte, die Massendichte sowie die Elektronen- und Ionentemperatur
definiert.

Die Starken von MCSS liegen in der Modellierung von Rontgen-Thomson-Streuspektren an Plas-
men, kann aber auch prinzipiell fiir warme dichte Materie eingesetzt werden. Die theoretischen
Modelle gelangen hier allerdings an ihre Grenzen. Dies zeigt sich sehr gut an der von MCSS
berechneten Rayleigh-Streuung, die von den Ergebnissen der DFT-MD-Simulationen massiv ab-
weichen. Um dennnoch einigermalf3en passende Streuspektren zu berechnen, kann der Wert der
Rayleigh-Streuung manuell als Parameter gesetzt werden und die elastischen und inelastischen
Streuanteile werden von MCSS entsprechend skaliert. Die fiir MCSS-Rechnungen im Rahmen
dieser Arbeit verwendete Modellauswahl ist in Anhang A.1 zu finden.
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5 Aufbau und Durchfuhrung des
Experiments

Der Einfluss der Elemententmischung auf die Rayleigh-Streuung in warmer dichter Materie
wurde bisher lediglich durch Theorie und Simulationen vorhergesagt (siehe Abbildung 4.2)
[Wiinsch et al. 2011]. Um diese Aussage zu bestétigen oder zu widerlegen, wurde im Mai 2016
ein Experiment am SLAC National Accelerator Laboratory (SLAC) in Kalifornien (USA) durchge-
fithrt. Dazu wurde eine Polystyrolfolie mit lasergetriebenen Schockwellen in den Zustand der
warmen dichten Materie gebracht und mit Rontgenstrahlung der Linac Coherent Light Source
(LCLS) [Emma et al. 2010], einem Rontgen-Freie-Elektronen-Laser, am Messplatz Matter in Ex-
treme Conditions (MEC) [Nagler et al. 2015] untersucht. Fiir das Experiment standen an drei
aufeinanderfolgenden Tagen jeweils Schichten von je 12 Stunden Linge zur Verfiigung, die
im Weiteren als Messtag 1-3 bezeichnet werden. In diesem Kapitel wird der Aufbau und die
Durchfiihrung des Experiments beschrieben. Der schematische Aufbau des Experiments ist als
Draufsicht in Abbildung 5.1 dargestellt.

Als Probe wird eine Polystyrolfolie (CgHg), mit einer Dicke von (83,4 + 1,0) um verwendet.
Die chemische Struktur des Ausgangsmaterials ist in Abbildung 5.2a zu sehen. Da das Material
transparent ist, sind Vorder- und Riickseite mit je 100 nm Aluminium beschichtet, um einen
definierten Interaktionspunkt fiir den VISAR und den schocktreibenden Laser zu schaffen. Die
Proben sind auf einem um 30° zur Rontgenstrahlachse gedrehten Probenhalter befestigt. Die
Geometrie des experimentellen Aufbaus wird an der Rontgenstrahlachse als z-Achse sowie dem
Interaktionspunkt zwischen der Rontgenstrahlung mit der Probe als Ursprung ausgerichtet.

Das zum Komprimieren der Proben verwendete Lasersystem hat eine fundamentale Wellenlédnge
von 1054 nm, welche auf 527 nm frequenzverdoppelt wird. Der Laserstrahl wird initial auf zwei
Laserarme aufgeteilt und durch zwei unabhéngige Nd:Glas-Verstarkerketten auf eine Laserener-
gie von bis zu 18 J pro Laserarm verstirkt. Die Laserpulsldnge betrdgt 10 ns. Einer der beiden
Laserarme wird durch eine optisch langere Wegstrecke relativ zum anderen um 4,5 ns verzogert.
Bei der anschlieRenden rdumlichen Uberlagerung mittels eines Strahlkombinators entsteht so
ein Stufenprofil mit einer anfinglichen Laserintensitit von (2,67 & 0,25)- 102 W/cm?, die dann
auf (7,32 +0,49) - 1012 W/cm? steigt (siehe Abbildung 5.2c). Der kombinierte Laserstrahl trifft
unter einem Winkel von 15° zur Probennormalen mit einem Fokusdurchmesser von 200 um auf
die Probe. Die Intensitét in den Laserarmen wird durch Hybridphasenplatten [Pepler et al. 1993]
moglichst homogen {iber die Fldche des Fokus verteilt. Das Lasersystem kann alle 7 Minuten mit
beiden Armen oder abwechselnd alle 3,5 Minuten mit je einem Arm betrieben werden, dann
allerdings ohne Stufenprofil.

Ein VISAR wird verwendet, um den zeitlichen Schockausbruch im Experiment zu messen. Eine
Beschreibung der Funktionsweise eines VISARs befindet sich in Abschnitt 2.3.2. Der VISAR-
Laser nutzt eine Wellenldnge von A,;q,z = 532nm und die Etalons beider Mach-Zehnder-
Interferometer bestehen aus Quarzglas mit einer Dicke von 5mm beziehungsweise 8 mm.
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Abbildung 5.1.: Diese schematische Darstellung zeigt die Draufsicht auf den experimentellen
Aufbau. Der schocktreibende Laser trifft unter einem Winkel von 15° zur Probennormale auf
die Probe. Der Ausbruch der Schockwelle wird mit einem VISAR gemessen. Die erzeugte warme
dichte Materie wird durch einen Rontgenstrahl des Rontgen-Freie-Elektronen-Lasers LCLS unter-
sucht. Die Rontgenstrahlung, hier in blau dargestellt, wird in einem Rickwarts- und einem Vor-
wartsspektrometer aufgenommen, die jeweils Gber einen HAPG-Kristall als dispersives Element
verfliigen. Die detaillierteren Seitenansichten der Rontgenspektrometer sind in Abbildung 5.3 zu
sehen. Mit einem Flachendetektor werden Debye-Scherrer-Ringe gemessen. Dieser befindet sich
oberhalb des VISAR-Strahls.

Aufgrund der Aluminiumbeschichtung auf der Probenriickseite ist wihrend des Experiments
mit dem VISAR nur die Messung der Schockwellengeschwindigkeit moglich. Vor Beginn des
eigentlichen Experiments werden Proben verwendet, auf deren Riickseite sich ein zusatzliches
transparentes Lithiumfluorid-Fenster befindet (siehe Abbildung 5.2b). Die Schockwelle kann auf
diese Weise aus dem Polystyrol weiter in das Lithiumfluorid propagieren und dort vom VISAR be-
obachtet werden. Auf diese Weise werden die Laserintensitiaten aufeinander abgestimmt, sodass
die Vereinigung beider Schockwellen an der Probenriickseite erfolgt.

Als Hauptdiagnostik wird Rontgenstrahlung des Rontgen-Freie-Elektronen-Lasers LCLS mit ei-
ner Energie von 8 180 eV, einer Pulsldnge von 50 fs und einer Fokusgrof3e von 20 um bis 30 um
verwendet. Die Funktionsweise eines Rontgen-Freie-Elektronen-Lasers ist in Abschnitt 3.6 be-
schrieben. Der Polarisationsgrad der Rontgenstrahlung wird von den LCLS-Ingenieuren mit
mindestens 99 % in horizontaler Richtung angegeben. Der Interaktionszeitpunkt der Rontgen-
strahlung mit der Probe kann relativ zum Beginn des Laserpulses frei gewahlt werden und
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Abbildung 5.2.: (a) zeigt die chemische Struktur von Polystyrol. In (b) ist der schematische
Aufbau der Probe dargestellt. Die 83,4 um dicke Polystyrolfolie ist auf beiden Seiten mit ei-
ner je 100 nm dicken Aluminiumschicht bedampft. Zur Justage der Laserintensitaten ist ein
Lithiumfluorid-Fenster auf der Rickseite angebracht, um die Ausbreitung der Schockwellen zu
messen. (c) zeigt das verwendete Stufenprofil der Laserintensitat.

betragt wahrend des Experiments bis zu 15ns. Aufgrund eines technischen Problems ist der
Messzeitpunkt mit einer Unsicherheit von 150 ps behaftet.

Die Detektion der Rontgenstrahlung erfolgt mit Cornell-SLAC Pixel Array Detector (CSPAD) [Blaj
et al. 2015]. Jedes CSPAD ist 194 x 185 Pixel gro3 mit einer PixelgréRe von 110 x 110 um?, die
maximale Ausleserate ist auf die Frequenz des Rontgen-Freie-Elektronen-Lasers von 120 Hz aus-
gelegt. Jeder Detektor besteht aus einem Array von CSPADs nebeneinander, die baulich bedingt
durch kleine Liicken getrennt sind.

Zur Aufnahme von Debye-Scherrer-Ringen wird ein Flichendetektor mit einer GréRe von
90,2 x 90,2 mm? verwendet, der aus 4 x 4 CSPADs besteht. Er ist so positioniert, dass er groR-
tenteils den 1. xy-Quadranten abdeckt. Seine genaue Position und Ausrichtung wird in Ab-
schnitt 6.1 mathematisch anhand der detektierten und bekannten Beugungsringe von Cerdioxid
(CeO,) und Lanthanhexaborid (LaB) bestimmt. Zum Schutz des Detektors vor sichtbarem Licht
und UV-Strahlung, die durch die Wechselwirkung des Lasers mit der Probe entsteht, ist der De-
tektor mit einem 50 um dicken Aluminiumfilter geschiitzt.

Zur Messung der Rontgen-Thomson-Streuung wird je ein Kristallspektrometer in Riickwarts-
und Vorwartsrichtung verwendet. Das Riickwartsspektrometer befindet sich unter einem Win-
kel von 124° horizontal zur Rontgenstrahlachse, der vertikale Detektionswinkel entspricht dem
Bragg-Winkel 6, ~ 13 der verwendeten Rontgenenergie am Kristall (siehe Abbildung 5.3a). Der
Gesamtwinkel der detektierten Strahlung zur Rontgenstrahlachse betrdgt 123°. Das Vorwarts-
spektrometer ist unter einem Winkel von 17° horizontal eingebaut. Das gesamte Vorwértsspek-
trometer ist um den Bragg-Winkel 6, geneigt (siehe Abbildung 5.3b). Die Abstdnde zwischen
Probe und Kristall sowie zwischen Kristall und Detektor sind bei beiden Spektrometern gleich
grof3 und erfiillen die in Abschnitt 3.4 vorgestellte von-Hamos-Geometrie sowie die Mosaikfo-
kussierung.

Die in den Spektrometern eingebauten HAPG-Kristalle sind auf einem Glassubstrat aufgebracht.
Dieses hat einen Kriimmungsradius von R = 51,7 mm, ist in Dispersionsrichtung 32 mm lang
und transversal 30 mm breit. Die Dicke der Kristalle betragt 40 um in Riickwarts- und 100 um
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Abbildung 5.3.: Die beiden verwendeten Kristallspektrometer sind abgesehen von der Dicke der
HAPG-Kristalle baugleich und hier in der Seitenansicht gezeigt. Der vertikale Winkel des Ruick-
wartsspektrometers zur Rontgenstrahlachse ist durch den Bragg-Winkel 6, ~ 13 der gestreuten
Strahlung gegeben. Das Vorwartsspektrometer ist um den Bragg-Winkel geneigt. Beide Spektro-
meter nutzen einen HAPG-Kristall mit einem Krimmungsradius von R = 51,7 mm. Der Abstand
zwischen Probe und Kristall sowie zwischen Kristall und Detektor ist identisch und entspricht der
von-Hamos-Geometrie. Vor dem Kristall sowie vor dem Detektor sind zum Schutz des Detektors
und zur Rauschunterdriickung noch Filterfolien angebracht.

in Vorwartsrichtung. In dieser Grof3enordnung hat die Kristalldicke einen signifikanten Einfluss
auf die zum Detektor reflektierte Intensitat. Je dicker der Kristall ist, desto mehr Strahlung kann
reflektiert werden. An den Spektrometern sind 5 pum Aluminium und 10 um Kapton als Filter vor
den Kristallen sowie weitere 200 um Beryllium vor den Detektoren angebracht, um diese sowohl
vor sichtbarem Licht als auch vor UV-Strahlung zu schiitzen, die durch die Wechselwirkung des
Lasers mit der Probe erzeugt wird.

Am ersten Messtag werden iiberwiegend die Detektoren getestet, justiert und kalibriert. Da-
bei stellte sich heraus, dass das Riickwéartsspektrometer so positioniert ist, dass ein Teil der
inelastisch gestreuten Strahlung nicht mehr vom Kristall reflektiert wird. Daher wird das Riick-
waértsspektrometer am zweiten Tag um (14,03 £0,01) mm ndher zur Probe bewegt. Die von-
Hamos-Geometrie blieb dabei erhalten.

Aufgrund der hohen gemessenen Intensitdt am Vorwartsspektrometer wird dieses am dritten
Tag um (20,00 & 0,01) mm néher zur Probe bewegt, um die Rontgenstrahlung auf dem Detektor
zu defokussieren und zu vermeiden, dass das Messsignal die Sattigungsschwelle des Detektors
iiberschreitet.
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6 Messung des ungestorten Materialanteils

Die Entmischung von Elementen in warmer dichter Materie hat besonders bei kleinen Streu-
vektoren groRen Einfluss auf die Rayleigh-Streuung (siehe Abbildung 4.2). Sie wird daher im
Vorwartsspektrometer unter einem Winkel von 17° (k =1,23-10% m_l) zur Rontgenstrahlachse
gemessen. In diesem Bereich zeigt sich experimentell eine hohe Streuintensitdt der amorphen
Struktur von ungestortem Polystyrol. Aus diesem Grund muss vor einer Auswertung der Spek-
trometer in Kapitel 7 der ungestorte Materialanteil in der Probe bestimmt werden. Dieser Anteil
variiert zwischen den verschiedenen Datensatzen aufgrund unterschiedlicher Messzeitpunkte
sowie der Fluktuation der Laserenergie.

Die Messung der verbliebenen Menge an ungestortem Polystyrol zum Messzeitpunkt wird mit
dem Flachendetektor durchgefiihrt. Dieser nimmt ein zweidimensionales Bild der Rontgenstrah-
lung auf, in dem fiir Festkorper Beugungsringe entstehen konnen. Diese Debye-Scherrer-Ringe
dienen etwa dem Nachweis von Diamant [Kraus, Vorberger, Pak et al. 2017]. Die Entstehung
von Diamant aus Polystyrol ist nicht Teil dieser Arbeit und wird in diesem Kapitel nur so weit
beschrieben, wie es zum Verstdndnis der Messung des verbliebenen ungestérten Materialanteils
notwendig ist.

Die Auswertung des Flachendetektors erfolgt mit dem Programm Dioptas in Version 0.4.1 [Pre-
scher und Prakapenka 2015]. Dieses wird fiir die Echtzeitanalyse von Beugungsbildern entwi-
ckelt und bietet eine einfach zu bedienende Oberfldche zur Kalibrierung und Erstellung von
integrierten Intensitatsverteilungen {iber den Beugungswinkel 26. Zusétzlich konnen einzel-
ne Bereiche der Bilder aus der Auswertung ausgeschlossen werden, um eine Verfialschung der
Signalintensitit etwa durch defekte Pixel oder die Liicken zwischen den einzelnen CSPADs zu
vermeiden. Zur Erstellung der Beugungsprofile aus den Detektorbildern nutzt Dioptas die Py-
thonbibliothek pyFAI [Kieffer und Wright 2013], welche eine schnelle azimutale Integration
ermoglicht.

In diesem Kapitel wird zuerst die Kalibrierung des Flachendetektors beschrieben. Anschlief3end
wird eine Absorptionskorrektur berechnet, um die ortsabhangige Reduktion der Rontgenstrah-
lung durch die Probe und den Aluminiumfilter auszugleichen. Mit den integrierten Beugungs-
profilen konnen die Ergebnisse der HELIOS-Simulationen verifiziert und - fiir die Auswertung
der Kristallspektrometer besonders wichtig — der ungestorte Materialanteil bestimmt werden.

6.1 Kalibrierung des Flachendetektors

Zur Kalibrierung des Flachendetektors werden je eine LaB,- und eine CeO,-Probe verwendet.
Aufgrund ihrer Kristallstruktur bilden sich viele Debye-Scherrer-Ringe, die die komplette Detek-
torflache abdecken. Diese sind fiir LaB, in Abbildung 6.1a und fiir CeO, in 6.1c zu sehen, die
daraus erstellten Beugungsprofile in den Abbildungen 6.1b und 6.1d. Auf einem nicht normal
zur Rontgenstrahlachse stehenden Detektor sind die Ringe zu Ellipsen verzerrt. Aus der Form
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Abbildung 6.1.: Zur Kalibrierung des Flachendetektors werden die Materialien Lanthanhexabo-
rid (LaB,) sowie Cerdioxid (CeO,) verwendet. Die vom Detektor aufgenommenen Beugungsbil-
der sind in (a) und (c) gezeigt. Gerade in (a) ist an der unteren Bildkante eine Stufe in der gemes-
senen Intensitat zu sehen, der durch eine unzureichende Abdeckung mit dem Aluminiumfilter
entsteht. Weiterhin sind in beiden Beugungsbildern weitere intensitatsarmere Beugungsringe
zu sehen, die durch das Kapton erzeugt werden, das beide Proben umgibt. Die Abbildungen (b)
und (d) zeigen fir LaBg und CeO, die mit Dioptas erstellten und untergrundbereinigten Beu-
gungsprofile sowie die theoretisch erwarteten Beugungspositionen.
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der Beugungsbilder und den bekannten Beugungswinkeln konnen der Abstand und die Drehung
des Detektors relativ zum Interaktionspunkt der Rontgenstrahlung mit der Probe berechnet wer-
den. Die verwendeten Proben zur Kalibrierung sind mit Kapton ummantelt. Dadurch entstehen
weitere, von der Intensitét jedoch deutlich schwéchere Beugungsringe, die fiir die Kalibrierung
nicht beriicksichtigt werden. Weiterhin ist besonders in Abbildung 6.1a am unteren Rand eine
Stufe in der gemessenen Intensitdt zu sehen. In diesem Bereich ist der Aluminiumfilter nicht
ausreichend dick, weshalb dieser sowie die Liicken zwischen den einzelnen CSPAD-Segmenten
von der Integration ausgeschlossen werden.

Die Kalibration wird mit Dioptas durchgefiihrt. Dafiir werden pro Beugungskurve einige Punkte
per Hand ausgewéhlt und der zugehorige Beugungswinkel angegeben. Mit diesen Daten erfolgt
eine Mustererkennung der Linien, die pyFAI zur Berechnung der Position und Verkippung des
Detektors nutzt. Die von pyFai durchgefiihrte Koordinatentransformation ist schematisch in Ab-
bildung 6.2 dargestellt und beinhaltet sechs Parameter: p, und p, beschreiben die Koordinaten
des Punkts auf dem Detektor, dessen Verbindungslinie zum Beugungsvolumen normal zur De-
tektoroberflache verlauft. Dieser Ort auf dem Detektor wird als point of normal incidence (PONI)
bezeichnet. Das Beugungsvolumen (mit einer Ausdehnung von wenigen zehn Mikrometern)
kann aufgrund des vergleichsweise groen Abstands zum Detektor von einigen zehn Millime-
tern als Punktquelle angenommen werden. p, entspricht dem Abstand des PONI zur Probe. Die

H"Strahlmittelpunkt
in Detektorebene

einfallende
Strahlung

Xy,

Abbildung 6.2.: Die Form der Beugungsringe auf dem Flachendetektor wird von pyFAI genutzt,
um die Rotationen ¢, ¢, und 5 um die Koordinatenachsen x;, x, und x; des Laborsystems zu
bestimmen. Der Abstand der Beugungsringe zueinander und die Kenntnis der zugehoérigen Beu-
gungswinkel 26 ermdglicht die Berechnung des Abstands p; zwischen der Probe und dem Punkt
(p1,p,) auf dem Detektor, deren Verbindungslinie senkrecht zur Detektoroberflache verlauft.
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Winkel ¢, ¢, und ¢, beschreiben die Rotationstransformationen des Detektorkoordinatensys-
tems zum Laborsystem um die Achsen x;, x, und x;. Im Detektorkoordinatensystem mit den
Achsen d,, d, und d,; werden Positionen in Pixeln und im Laborsystem in Metern angegeben.

Mit der gefundenen Koordinatentransformation in die PONI-Darstellung kann pyFAI eine azimu-
tale Integration ausfithren, um aus dem zweidimensionalen Bild ein eindimensionales Profil der
Intensitatsverteilung iiber den Beugungswinkel 260 zu erstellen. Die unterschiedliche Anzahl der
Pixel pro Beugungswinkel wird durch eine automatische Intensititskorrektur ausgeglichen.

6.2 Signalkorrekturen des Flachendetektors

Bevor eine Integration der Detektordaten ausgefiihrt werden kann, sind Korrekturen am Signal
notwendig. Aufgrund der Grof3e und der rdumlichen Abdeckung des Detektors sind beispiels-
weise Polarisationseffekte und die Transmission der Rontgenstrahlung durch Materie abhingig
von der geometrischen Position der einzelnen Pixel. Die Korrektur dieser Einfliisse auf das Signal
wird in diesem Abschnitt durchgefiihrt.

Die Polarisation der eingehenden Strahlung ist nach Gleichung (3.6) vom Streuwinkel abhéngig.
Zusatzlich decken die Pixel des Flachendetektor durch dessen planare Bauweise unterschiedli-
che Raumwinkel ab. Beide Einfliisse werden automatisch von Dioptas im Signal ausgeglichen.
Nicht beriicksichtigt wird hingegen der statische Untergrund des Detektors, der sich zum einen
aus dem Dunkelstrom des Detektors und zum anderen aus dem Signal zusammensetzt, das
durch die Wechselwirkung des Lasers mit der Probe erzeugt wird. Der Dunkelstrom wird aus
516 Messungen pixelweise gemittelt, die ohne Rontgenstrahlung und ohne aktiven Laser aufge-
nommen wurden. Zur Bestimmung des Einflusses der Laser-Proben-Wechselwirkung werden an
jedem Messtag ein Laserschuss auf eine Probe ohne Rontgenstrahlung durchgefiihrt.

Da elektromagnetische Strahlung beim Durchdringen von Materie teilweise absorbiert wird,
ist noch eine Absorptionskorrektur sowohl fiir die Probe als auch fiir den verwendeten Alu-
miniumfilter notwendig, die nach dem Lambert-Beer’schen Gesetz berechnet wird (siehe Ab-
schnitt 3.5). Durch die Kompression einer Schockwelle steigt die Dichte im Material um einen
Faktor an, wihrend sich gleichzeitig unter Annahme der Massenerhaltung das Volumen der Pro-
be um denselben Faktor reduziert. Abhdngig vom Messzeitpunkt sind die beiden Schockwellen
unterschiedlich weit durch die Probe propagiert und es existieren unterschiedliche Dichteberei-
che mit zeitabhédngigen Dicken. Dies ist sehr gut in der HELIOS-Simulation der Probendichte
zu sehen (siehe Abbildung 4.1c). Solange die Gesamtmasse erhalten bleibt, ist die Absorption
der diinneren komprimierten Probe gleich der ungestorten Probe mit der urspriinglichen Dicke
[Henke et al. 1993]. Aus diesem Grund wird fiir die Berechnung der durchdrungenen Probendi-
cke die Ausgangsdichte und -dicke der Probe verwendet. Weiterhin wird angenommen, dass ein
Rontgenphoton nur einmal in der Probe in Richtung eines Detektorpixels gestreut oder gebeugt
wird und dass dies in der Mitte der Probe erfolgt.

Die Position der Detektorpixel kann aus der Detektorgeometrie berechnet werden. Die Detek-
tion des Photons kann auf der gesamten Pixelfldche erfolgen. Daher werden fiir die Berechnung
der Trajektorie von Probenmitte zum Detektorpixel die vier Eckpunkte des Pixels jeweils als
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Streurichtung verwendet und aus den Ergebnissen die mittlere durchdrungene Probendicke be-
stimmt. Flir die Absorption innerhalb des Filters wird eine weitere Streuung im Filtermaterial
vernachlassigt.

Zur Vereinfachung der Absorptionsberechnung wird angenommen, dass alle gemessenen Pho-
tonen ihre urspriingliche Energie von 8 180 eV beibehalten. Dies ist jedoch nicht zutreffend, da
durch inelastische Streuung in der Probe und im Filter eine Energieverteilung entsteht, die vom
Streuwinkel abhangt. Fiir grof3ere Streuwinkel steigt der Anteil der inelastischen Streuung und
auch die Breite der gesamten Energieverteilung nimmt zu. Dies ist sehr gut in Kapitel 7, Ab-
bildung 7.5 im Vergleich der Spektren in Riickwérts- sowie Vorwartsrichtung zu sehen. Da der
Flachendetektor {iber kein dispersives Medium verfiigt und daher nur eine integrierte Strahlung
messen kann, muss zur Bestimmung der energieabhidngigen Absorption das Rontgenspektrum
mit theoretischen Modellen oder Simulationen berechnet werden. Hierfiir kann beispielswei-
se der MCSS-Code (siehe Abschnitt 4.3) eingesetzt werden. Die Rayleigh-Streuung wird durch
DFT-MD-Simulationen vorgegeben, sodass MCSS das Verhaltnis zwischen elastischer und inelas-
tischer Streuung korrekt skaliert.

Fiir den grof3ten vom Detektor abgedeckten Winkel (20, = 98,72°, k ~ 6,3 - 101°m™) wird
mit MCSS ein Streuspektrum berechnet. Die Rayleigh-Streuung wird von einer DFT-MD-
Simulation vorgegeben, die fiir fliissiges, nicht entmischtes Polystyrol bei einer Temperatur von
5000K und einem Druck von 146 GPa gilt. Die energieabhingige Absorption durch Probe und
Filter betragt insgesamt 73,70 % % 0,34 %. Im Vergleich dazu wird die Absorption monoenerge-
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Abbildung 6.3.: Der Einfluss der Absorptionskorrektur wird im Vergleich des korrigierten mit
dem urspriinglichen Beugungsprofil sichtbar. Beide Profile sind zur Veranschaulichung auf ihr
jeweiliges Maximum normiert.
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tisch fiir 8 180 eV berechnet und erreicht 72,69 % £ 0,34 %. Da der Unterschied zwischen beiden
Methoden fiir den grol3ten detektierten Winkel etwa 1 % betragt und die Abweichungen hin zu
kleineren Winkeln abnimmt, rechtfertigt dies die Nutzung der monoenergetischen Absorptions-
korrektur und die Abweichung zwischen beiden Methoden wird als Unsicherheit beriicksichtigt.
In Abbildung 6.3 ist der Vergleich eines Beugungsprofils mit und ohne Absorptionskorrektur
gezeigt.

6.3 Verifizierung der HELIOS-Simulationen und Bestimmung des ungestérten Anteils

Die Messungen der Rontgenbeugung zu verschiedenen Zeitpunkten bietet eine gute Moglichkeit,
die Aussagen der HELIOS-Simulationen (siehe Abschnitt 4.1) zu verifizieren, wie Kraus, Vorber-
ger, Pak et al. [2017] fiir das hier behandelte Experiment bereits zeigten. In Abbildung 6.4
sind die zu verschiedenen Zeitpunkten gemessenen Beugungsprofile von Polystyrol zu sehen.
Alle angegebenen Messzeiten haben eine Unsicherheit von 150 ps. Da die Wechselwirkung des
Lasers mit der Probe die Aluminiumschicht auf der Vorderseite der Probe instantan zerstort, re-
duzieren sich die Beugungssignale von Aluminium im Vergleich zu einer ungestorten Probe.
Fiir Zeiten zwischen 7,4ns und 7,7 ns verschwinden die Beitrdge des Aluminiums vollstidn-
dig, da die Schockwellen die Probenriickseite erreichen und durch die dortige Expansion in
das Vakuum die riickseitige Aluminiumschicht zerstort wird. Dies ist konsistent mit dem von
HELIOS vorhergesagten Schockausbruch bei 7,6 ns. Weiterhin ist zu beobachten, dass sich zwi-
schen 6,2ns und 6,6 ns die ersten Anzeichen der Beugung an den Diamantebenen (111) und
(220) fiir eine Diamantdichte von (4,14+0,06) g/cm? [Kraus, Vorberger, Pak et al. 2017] bilden,
die stetig anwachsen, bis sie ihr Maximum zwischen 7,4ns und 7,7 ns erreichen. Dies stimmt
ebenso mit der Vorhersage von HELIOS {iiberein, dass die zweite Schockwelle nach etwa 6 ns
das bereits einfach komprimierte Material erreicht. Erst durch die zweite Schockwelle werden
die zur Diamantentstehung notwendigen thermodynamischen Parameter erreicht. Durch den
Schockausbruch sinkt der Druck und ab 8,6 ns ist eine Verschiebung der Diamantpeaks hin zu
niedrigeren Beugungswinkeln und damit niedrigeren Diamantdichten zu sehen. Dieser Prozess
setzt sich fort, bis nach 14,4 ns die Beugungswinkel konsistent sind mit der Beugung an Diamant
unter Normalbedingungen mit einer Dichte von 3,5 g/ cm?® [Kraus, Vorberger, Pak et al. 2017].

Besonders fiir kleine Streuwinkel ist fiir ungestorte Proben in Abbildung 6.4 ein hoher Signal-
beitrag von der amorphen Polystyrolstruktur zu sehen. Dieser Beitrag reduziert sich mit der
zeitlichen Propagation der Schockwellen und ist bei Messzeitpunkten nahe des Schockausbruchs
nahezu vollstédndig verschwunden. Da die Bestimmung der Elemententmischung bei einem noch
kleineren Streuwinkel erfolgt, muss der ungestorte Materialanteil bestimmt werden, um dessen
Streubeitrag aus den Streusignalen herausrechnen zu kénnen.

Das gemessene Beugungsprofil stellt eine Uberlagerung verschiedener Streu- und Beugungsbei-
trage dar, die abhingig vom Messzeitpunkt existieren. Die Propagation der ersten Schockwelle
durch das Material wandelt das ungestorte Ausgangsmaterial in einfach komprimiertes Mate-
rial um. Zum Zeitpunkt des Schockausbruchs ist daher idealisiert kein ungestortes Polystyrol
mehr vorhanden. Sobald die zeitlich versetzte zweite Schockwelle durch das vorkomprimierte
Material propagiert, wird dieses zu zweifach komprimiertem Polystyrol, in dem zusétzlich Dia-
mantstrukturen entstehen. Zu Messzeitpunkten nach dem Schockausbruch expandiert die Probe
von der Probenriickseite aus, wobei sich der Druck reduziert.
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Abbildung 6.4.: Der zeitliche Verlauf der R6ntgenbeugung zeigt, dass die Bragg-Peaks der Alu-
miniumbeschichtung mit dem Anschalten des Lasers kleiner werden und mit dem Ausbruch der
Schockwelle auf der Riickseite zwischen 7,4 ns und 7,7 ns veschwinden. Ab 6,2 ns ist die Entste-
hung von Bragg-Peaks zu beobachten, die den Diamantebenen (111) und (220) mit einer Dichte
von (4,14 £ 0,06) g/cm® zugeordnet werden kénnen [Kraus, Vorberger, Pak et al. 2017]. Die-
se Zeitpunkte verifizieren die von HELIOS vorhergesagten Propagationszeiten der Schockwellen
(siehe Abschnitt 4.1). Bei kleinen Beugungswinkeln ist der Beitrag der amorphen Polystyrolstruk-
tur zu sehen, die mit dem Fortschreiten der Schockwellen verschwindet. Hieraus kann der Anteil
des verbliebenen ungestorten Materials bestimmt werden.

Zur Bestimmung des ungestorten Probenanteils wird ein Fit an das gemessene Signal durch-
gefiihrt, der die Beitrdge der verschiedenen Materiezustdnde enthilt. Zu jeder Probe existiert
ein gemessenes Beugungsprofil des ungestorten Materials, das mit einem Skalierungsfaktor
versehen fiir den noch vorhandenen ungestérten Probenanteil verwendet wird. Die Diamant-
peaks werden jeweils mit einer GauBkurve gendhert. Mit der Scherrer-Formel [Patterson 1939]
konnen prinzipiell aus der Peakbreite Riickschliisse auf die beugende StrukturgréfRe getroffen
werden. Da beide Peaks ihren Ursprung in denselben Diamantstrukturen haben, miissen ihre
Standardabweichungen o, , korreliert sein und es gilt

_ A
L2 cos(@l’z) '

A ist hier ein fiir beide GaulSpeaks identischer freier Skalierungsparameter und 6, , sind die
Bragg-Winkel der Beugungsebenen. Wie im vorherigen Abschnitt 6.2 beschrieben, kann der Fla-
chendetektor keine Unterscheidung in der gemessenen Rontgenenergie vornehmen. Das gemes-

o (6.1)
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Abbildung 6.5.: Der verbliebenn amorphe Materialanteil in der Probe zum Messzeitpunkt
wird mit einem Fit bestimmt. Fir den hier gezeigten Datensatz zum Messzeitpunkt t =
(7,00 £0,15) ns besteht der Fit aus elastischer sowie inelastischer Streuung an zweifach kom-
primiertem Polystyrol, dem Beitrag der Diamant-Bragg-Peaks sowie dem Messsignal des unge-
storten Polystyrols.

sene Signal besteht daher aus den integrierten Anteilen der elastischen und inelastischen Streu-
ung. Unter Verwendung der mit DFT-MD-Simulationen bestimmten Rayleigh-Streuung (siehe
Abbildung 4.2) werden mit dem MCSS-Code die winkelabhédngigen Anteile der elastischen und
inelastischen Streuung berechnet und integriert.

Die Streubeitrdge von einfach und zweifach komprimiertem Polystyrol sind vom Verlauf her
sehr dhnlich, sodass der Fit diese Anteile nicht selbststdndig bestimmen kann und immer einen
Anteil vollstandig unterdriickt. Die Vorgabe eines festen Verhiltnisses zwischen beiden Anteilen
umgeht dieses Problem, benétigt allerdings ein Modell fiir die zeitliche Propagation der Schock-
wellen. Dieses kann prinzipiell aus den HELIOS-Simulationen (siehe Abschnitt 4.1) erstellt wer-
den, ist jedoch nicht ausreichend genau durch experimentelle Daten gestiitzt. Schwankungen in
der Laserenergie beeinflussen direkt die Schockwellengeschwindigkeiten und damit die Anteile
beider Zusténde in der Probe. Daher wird im Fit der Anteil des einfach komprimierten Beitrags
vernachlassigt. Dieser Schritt ist besonders fiir Messzeiten nahe des Schockausbruchs eine gute
Nédherung. Abbildung 6.5 zeigt den Fit an einen Datensatz zum Zeitpunkt t = (7,00 +0,15) ns
mit einem ermittelten ungestorte Materialanteil von 9,34 % =+ 0,07 %. Weitere Ergebnisse sind
in Abbildung 6.6 zu sehen.

Eine alternative Methode zur Bestimmung des ungestorten Materialanteils ist durch die experi-
mentelle Messung des Schockausbruchs mit dem VISAR moglich (siehe Abschnitt 2.3.2). Unter
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Abbildung 6.6.: Der verbliebene ungestérte Materialanteil in der Probe wird mit einem Fit aus
den gemessenen Beugungsprofilen des Flachendetektors bestimmt (siehe Abbildung 6.5). Die
Messzeiten sind jeweils auf den mit dem VISAR gemessenen Zeitpunkt des Schockausbruchs nor-
miert. Die grau gefarbte Flache zeigt im Vergleich den ungestorten Materialanteil, der sich linear
aus dem Schockausbruch ergibt. Beide Methoden stimmen fiir Messzeiten vor dem Schockaus-
bruch gut tberein.

der Annahme, dass sich die zweite Schockwelle nicht bereits innerhalb der Probe mit der ersten
vereinigt, ist der Schockausbruch allein durch die erste Schockwelle bestimmt. Aufgrund der
auftretenden Schwankungen der Laserintensitit ist diese Annahme nicht immer zutreffend, die
entstehenden Unsicherheiten jedoch klein. Weiterhin muss angenommen werden, dass sich die
Schockwelle zwischen dem Zeitpunkt t = 0 und dem Schockausbruch linear ausbreitet. Gemaf3
den HELIOS-Simulationen in Abschnitt 4.1 ist diese Annahme fiir den experimentellen Parame-
terbereich weitestgehend zutreffend. Als letzte Annahme geht diese Methode davon aus, dass
die Auflésung der amorphen Struktur durch die Anderung von Druck, Temperatur und Dichte
instantan erfolgt.

Abbildung 6.6 zeigt im Vergleich beider Methoden innerhalb der Unsicherheiten eine gute Uber-
einstimmung fiir Zeitpunkte vor dem Schockausbruch. Danach expandiert und dekomprimiert
die Probe und der Fit an die Beugungsprofile ist erwartungsgema(’ schlecht. Da die Messung des
Schockausbruchs nicht fiir alle Datenséatze zuverlassig arbeitete, wird der verbliebene ungestorte
Materialanteil aus den Beugungsprofilen bestimmt.
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7 Bestimmung der Entmischung von
Elementen in warmer dichter Materie

Die Entmischung von Elementen in warmer dichter Materie soll nach theoretischen Rech-
nungen [Wiinsch et al. 2011] und Simulationen (siehe Abbildung 4.2) zu einer Reduzierung
der Rayleigh-Streuung bei kleinen Werten von k fiihren. Um diese Vorhersage experimen-
tell zu iberpriifen, befindet sich im Experiment in Vorwértsrichtung ein Spektrometer un-
ter 17° zur Rontgenstrahlachse (k =1,23 m_l). Unter diesem Winkel ist die Bestimmung der
Rayleigh-Streuung aus dem gemessenen Spektrum nicht direkt moglich. Daher steht ein zwei-
tes Spektrometer in Riickwartsrichtung unter einem Winkel von 123° zur Rontgenstrahlachse
(k =7,30-10%° m_l). Unter diesem Winkel ist jedoch keine signifikante Anderung im Falle ei-
ner Entmischung zu erwarten, doch durch den grof3en Streuwinkel sind elastisch und inelastisch
gestreute Rontgenphotonen energetisch getrennt aufgelost. Fiir die Rayleigh-Streuung, die der
elastischen Streuung entspricht, kann durch die Normierung auf den inelastischen Streuanteil
gemald Abschnitt 3.2.4 ein absoluter Wert bestimmt werden. Dieses Ergebnis ermoglicht eine
anschliel3ende Normierung des Vorwartsspektrometers auf das Riickwértsspektrometer

Wy ol €'

Wf{ = Iél evxc . (7.1)

Hier ist Wy, die Rayleigh-Streuung, I, die integrierte elastische Streuung und e der Polarisations-
einfluss des Rontgen-Freie-Elektronen-Lasers nach Gleichung (3.6) jeweils fiir das ' Riickwaérts-
beziehungsweise V Vorwartsspektrometer. x. ist der Kreuzkalibrationsfaktor zwischen beiden
Spektrometern, der systematische Intensitidtsunterschiede beriicksichtigt.

Beide Spektrometer sind bis auf die Dicke der verwendeten HAPG-Kristalle baugleich. Wahrend
im Riickwértsspektrometer ein 40 um diinner Kristall verwendet wird, ist der im Vorwértsspek-
trometer 100 um dick. Aufgrund des dickeren Kristalls in Vorwértsrichtung wird durch die Mo-
saikfokussierung mehr Strahlung zum Detektor reflektiert (sieche Abbildung 3.6). Zusétzlich ist
die Polarisation des Rontgen-Freie-Elektronen-Lasers zu beachten. Durch diese wird um einen
Faktor 2,9 mehr Strahlung in Vorwartsrichtung gestreut (siehe Gleichungen (3.12) und (3.6)).
Dadurch ist insgesamt eine hohere Intensitat in Vorwartsrichtung zu erwarten.

Die mit den Spektrometern aufgenommenen Daten liegen als zweidimensionale Bilder vor. In
diesem Kapitel werden die notwendigen Schritte zur Erstellung der Spektren aus den Detek-
torbildern sowie die angewendeten statistischen und energieabhédngigen Korrekturen auf das
Signal vorgestellt. Mit den in Abschnitt 6.3 bestimmten ungestorten Materialanteilen kann
schlief3lich nach einer Kreuzkalibrierung die Rayleigh-Streuung des warmen dichten Polysty-
rols fiir beide Spektrometer bestimmt werden.
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7.1 Erstellung der Streuspektren und statistische Signalkorrekturen

In Abbildung 7.1 ist ein Datensatz beider Spektrometer zu sehen. Wahrend das Riickwarts-
spektrometer eine gut fokussierte Linie aufweist, ist das Signal in Vorwértsrichtung aus der
Fokusebene heraus verschmiert. Dies ist durch den Aufbau des Spektrometers nicht zu erkla-
ren.

0

25

Untergrund 1 vertikaler Schnitt I

50

75

100

¥y in px

125

150
175 Untergrund 2

0 50 100 150 200 250 300 350
X in px

(a) Ruckwartsspektrometer

50 vertikaler Schnitt | | Schweif

100

125

Untergrund

150
0 50 100 150 200 250 300 350

X in px
(b) Vorwartsspektrometer

Abbildung 7.1.: Mit einem vertikalen Schnitt wird die Lage des Steusignals y, auf dem Detektor
bestimmt. Um diese Position wird das Streusignal mit einer Breite von (7 + 2) px in horizonta-
ler Richtung erstellt. Fiir die angewendete Untergrundkorrektur des Signals werden die in weil3
markierten Bereiche verwendet. Der in (b) tlrkis markierte Schnitt durch den ausgeschmierten
Schweif des Signals wird in Abschnitt 7.4 zur Bestimmung des Streusignals des ungestorten Ma-
terials verwendet.
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Analog zum Flachendetektor werden fiir beide Spektrometer die Streuspektren um den Dunkel-
strom sowie um das Signal einer reinen Laserwechselwirkung mit der Probe ohne Rontgenstrah-
lung korrigiert (siehe Abschnitt 6.2). Zuséatzlich wird eine Untergrundkorrektur durchgefiihrt,
um statistisches Rauschen auf den Detektoren zu minimieren. Dafiir werden im Riickwartsspek-
trometer zwei Profile bei y = 5px und bei y = 145 px mit einer Breite von je 35 px erstellt
und addiert. Aufgrund der Lage des Signals im Vorwartsspektrometer wird hier nur ein Profil
bei y = 95px mit einer Breite von 50 px erstellt. Die Lage und Breite des Untergrundprofils
in Vorwartsrichtung ist so gewahlt, dass es sich nicht mit dem ausgeschmierten Signal tiber-
schneidet. Die gewéhlten Bereiche fiir die Untergrundkorrektur sind in Abbildung 7.1 jeweils
eingezeichnet. Das so bestimmte Untergrundprofil wird mit einem Savitzky-Golay-Filter geglat-
tet [Savitzky und Golay 1964], um statistische Schwankungen im Signal zu vermeiden. Der
Filter fithrt eine polynomiale Regression n-ter Ordnung iiber eine Breite von m Werten durch.
Fiir die Glattung der Untergrundprofile werden die Parameter n = 2 und m = 35 verwendet.
Der geglattete Untergrund wird auf eine Profilbreite von 1 px gemittelt und vom gesamten De-
tektorbild subtrahiert. Die Untergrundkorrektur fiir beide Spektrometer ist in Abbildung 7.2 zu
sehen.

Um die Streuspektren aus den gemessenen Bildern zu extrahieren, wird zuerst die vertikale Lage
¥, der Signale in den Detektorbildern bestimmt. Dazu wird im Riickwértsspektrometer um den
Ort der maximalen Intensitét ein vertikaler Schnitt gebildet. Die vertikale Lage wird mit einem
Gaul3fit an diesen Schnitt bestimmt. Fiir das Vorwartsspektrometer ist der vertikale Schnitt um
30 px zum niederenergetischeren Bereich verschoben, um Einfliisse des ausgeschmierten Sig-
nals auf die Lagebestimmung auszuschlief3en. Die Bereiche der vertikalen Schnitte sind in Ab-
bildung 7.1 eingezeichnet. AnschlieBend werden die Streuspektren horizontal um die vertikale
Position y, mit einer Breite von (7 +2) px extrahiert. Dies ist der Profilbereich in Abbildung 7.1.
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Abbildung 7.2.: Aus den in Abbildung 7.1 eingezeichneten Untergrundbereichen wird fiur jedes
Detektorbild ein Untergrundprofil erstellt und auf eine Profilbreite von 1 px skaliert. Dieses wird
mit einem Savitzky-Golay-Filter [Savitzky und Golay 1964] zweiter Ordnung Uber einen Bereich
von 35 px geglattet und als Untergrundkorrektur auf das gesamte Detektorbild angewendet.
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Abbildung 7.3.: Die Histogramme der Signalwerte in den Untergrund- und Profilbereichen wei-
sen flr Werte um 0 herum identische GauBformen auf. Hieraus wird der Grenzwert zur Bestim-
mung der Gesamtintensitat auf das 2,5-fache der Standardabweichung bestimmt, da fir hohere
Werte erste Einfllsse des Streusignals auf das Histogramm zu sehen sind.

Da besonders im Vorwartsspektrometer deutlich sichtbar ein grol3er Anteil des Rontgensignals
aulBerhalb des Profilbereichs liegt, wird die Intensitét der Streuspektren auf die Gesamtintensitét
der aufgenommenen Detektorbilder skaliert.

Die Gesamtintensitédt der Detektorbilder bestimmt sich jeweils aus der Summe des Messsignals
aller Pixel, deren Signal oberhalb eines Grenzwerts liegt. Um die Grenzwerte zu ermitteln, wer-
den fiir die zur Untergrundkorrektur verwendeten Bereiche Histogramme erstellt (siehe Abbil-
dung 7.3). Diese zeigen eine gaulR3formige Verteilung des gemessenen Signals um den Wert 0. Ein
Vergleich der Histogramme der Untergrundbereiche mit den Histogrammen der Profilbereiche
zeigt in der Form der GauBBkurve keine signifikante Anderung. Der Grenzwert zur Bestimmung
der Gesamtintensitdt wird daher als das 2,5-fache der Standardabweichung o eines Gauftfits
an das Histogramm des Untergrunds festgelegt, da fiir hohere Grenzwerte erste Abweichungen
zwischen den Histogrammen erkennbar sind. Die Unsicherheit des Grenzwerts von 2,5 % be-
stimmt sich aus der Variation des Grenzwerts zwischen 20 und 3o Die fiir die Gesamtintensitat
beriicksichtigten Pixel sind in Abbildung 7.4 markiert und grenzen iiberwiegend direkt an das
sichtbare Streusignal an.

Die aus den Profilbereichen extrahierten Streuspektren sind in Abbildung 7.5 gezeigt. Hier fallt
im Riickwartsspektrometer die Liicke im inelastischen Streusignal auf, die durch die bauart-
bedingte Segmentierung des Detektors auftritt. Dieser Bereich wird durch die Werte einer
Gaul’kurve ersetzt, die an das inelastische Signal angefittet wird (siehe Abbildung 7.5a). Da
das Rontgensignal im Vorwértsspektrometer auf ein Detektorsegment begrenzt ist, entfallt hier
eine solche Interpolation. Aufgrund der Defokussierung des Vorwartsspektrometers am dritten
Messtag verschiebt sich das Messsignal auf dem Detektor und die neue Position {iberlagert sich
mit einem defekten Detektorpixel, der auch das Messsignal der direkt benachbarten Pixel beein-
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Abbildung 7.4.: Wei3 umrandet sind alle Pixelbereiche, die einen Signalwert oberhalb des in
Abbildung 7.3 bestimmten Grenzwerts aufweisen. Diese ergeben aufsummiert die Gesamtinten-
sitat, auf die die Intensitat der extrahierten Streuspektren skaliert werden.

flusst. Die fiinf betroffenen Pixel im Vorwartsspektrometer werden durch eine 2D-Interpolation
mit der Pythonfunktion scipy.interpolate.griddata ersetzt. Fiir beide Signalinterpolationen
wird fiir den betroffenen Bereich eine Unsicherheit von 2,5 % angenommen.
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Abbildung 7.5.: Die aus den Profilbereichen der Spektrometer (sieche Abbildung 7.1) erstellten
Spektren sind hier auf die maximale Intensitat des Rlickwartsspektrometers normiert. Zur Inter-
polation der Detektorllicke im Rickwartsspektrometer wird eine GauBkurve verwendet.

7.2 Kalibrierung der Spektrometer

Die Energiekalibrierung der Kristallspektrometer erfolgt mithilfe einer Kupfer-Nickel-Legierung
mit einer Dicke von 16,4 um, die mit einer Rontgenenergie von 9 000 eV angeregt wurde. Von
den Spektrometern wird Kupfer-Ko-Strahlung bei (8 047,83+0,01) eV und (8027,85+0,01) eV
sowie Nickel-Kf-Strahlung bei (8 264,78 £ 0,01) eV detektiert; die Energien stammen von Hol-
zer et al. [1997]. Die Positionen der Linien in den Emissionsspektren werden mit Lorentzkurven
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Abbildung 7.6.: Die Energiekalibrierung der Kristallspektrometer erfolgt am Emissionsspektrum
einer Kupfer-Nickel-Legierung der Dicke 16,4 um. Die Positionen der beiden Kupfer-Kx-Linien
und der Nickel-K{3-Linie werden mit Lorentzkurven bestimmt.

bestimmt (siehe Abbildung 7.6). An die jeweils drei Kalibrationspunkte wird die Dispersionsre-
lation

h n-x_ +x5\2
E(n):mﬁ\l (ZP—RO) +1 (7.2)

angefittet. Dabei bezeichnet h das Plancksche Wirkungsquantum, ¢ die Lichtgeschwindigkeit,
d = 3,354 -10"m den Ebenenabstand der (002) Ebene von Graphit, R = 51,7 mm den
Kriimmungsradius des verwendeten Graphitkristalls, n die Pixelposition auf dem Detektor in
Dispersionsrichtung, x, = 110 um die Pixelgrofe und x, die Entfernung der niederenergeti-
schen Detektorkante zur Probe. Der Parameter m beriicksichtigt Abweichungen von der idealen
von-Hdmos-Geometrie sowie Ungenauigkeiten des Kriimmungsradius. Ein Wert von m = 1 ent-
spricht dabei einer perfekten Spektrometerausrichtung und einem perfekt gekriimmten Kristall.
Die freien Parameter in dieser Gleichung sind m und x,. Die Gleichung lasst sich als exakte
Losung aus der Strahlenoptik zwischen Quelle, Kristall und Detektor bestimmen, wenn diese
die von-Hamos-Geometrie erfiillen (siehe Abschnitt 3.4). Die Unsicherheit des Fits wird unter
Verwendung der Korrelationsmatrix C mit

1 -1
(1) -
2 2
A 2 A(n)A A
AE(n) = 1€ 1+( (n)) Am | 4| MAWAX, | m (n)AmAxO 7.4)
2d 2R AoO2 2R?
4R\ [1+ (4R)
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berechnet. Hier wird die Substitution A(n) = n - x, + x, verwendet. Abbildung 7.7a zeigt die
Unsicherheit der Kalibrierung in Abhingigkeit von der gemessenen Energie fiir beide Spektro-
meter. Die Unsicherheit ist jeweils im Bereich der Kupfer-Kx-Linien am niedrigsten, da hier
zwei Kalibrationspunkte in geringem Abstand existieren. Dass der allgemeine Verlauf der Un-
sicherheit fiir das Vorwértsspektrometer steiler ist als fiir das Riickwartsspektrometer, ist durch
die unterschiedliche Dicke der verwendeten HAPG-Kristalle gegeben. Im Vorwartsspektrometer
ist das gemessene Signal starker verbreitert, wodurch die Bestimmung der Peakpositionen eine
hohere Unsicherheit aufweist (sieche Abbildung 7.6).

Am ersten Messtag stellte sich heraus, dass das Riickwartsspektrometer zu weit von der Probe
entfernt positioniert ist. Dadurch wird ein Teil der niederenergetischen Rontgenstrahlung nicht
vom HAPG-Kristall reflektiert, da sie sich nicht im Akzeptanzbereich des Kristalls befindet und
die Bragg-Bedingung nicht erfiillt wird. Um diesen Signalverlust zu vermeiden, wird das Riick-
waértsspektrometer am zweiten Messtag um (14,029 £ 0,010) mm zur Probe hin bewegt. Dies
entspricht einer linearen Verschiebung des abgedeckten Energiebereichs des Kristalls und die
Energiekalibrierung kann mit der bekannten Pixelgrof3e entsprechend angepasst werden. Die
Kalibrierung des Riickwartsspektrometers wird fiir den zweiten Tag mit der des Vorwértsspek-
trometers verglichen. Die elastische Streuung sollte fiir beide Spektrometer dieselbe Energie
aufweisen. Daher ist die mit einem Gaulf3fit bestimmte Peakenergie in Abbildung 7.7b im Ver-
gleich zu sehen und zeigt insgesamt eine gute Ubereinstimmung.

Das Vorwaértsspektrometer wird am dritten Messtag ebenfalls ndher zur Probe gefahren, um ei-
ner Sattigung des Detektors mittels Defokussierung entgegenzuwirken. Das Signal verschiebt

Vorw. Spek. Tag 3
Vorw. Spek. Tag 1 & 2
Rickw. Spek. Tag 2 & 3
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Abbildung 7.7.: In (a) ist die Unsicherheit der Dispersionsrelation aus Gleichung (7.4) fir das
Rickwarts- und Vorwartsspektrometer (Rickw. und Vorw. Spek.) gezeigt. Die Verschiebungen
der Spektrometer am zweiten (Ruckwartsspektrometer) sowie am dritten Messtag (Vorwarts-
spektrometer) beeinflussen die Unsicherheit. Beide Spektrometer zeigen am zweiten Messtag
(b) eine gute Ubereinstimmung der zentralen Energie des elastischen Streusignals.
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sich durch diese eindimensionale Bewegung in beiden Richtungen auf dem Detektor. Dies ist
ein Hinweis darauf, dass das Vorwartsspektrometer nicht in einer idealen Linie zur Probe posi-
tioniert, sondern minimal verdreht ist. Die Drehung lasst sich prinzipiell berechnen und auf die
Kalibrierung des Spektrometers anwenden, sofern die verwendete Rontgenenergie fiir die alte
und die neue Position bekannt ist. Die Energie des Rontgen-Freien-Elektronen-Lasers unterliegt
leichten Schwankungen, wie in Abbildung 7.7b anhand der gemessenen Energien zu sehen ist.
Die Rontgenenergie wird wihrend des Experiments nicht explizit gemessen, sodass eine geo-
metrische Korrektur nicht moglich ist. Um dennoch die Kalibrierung anpassen und Datensitze
vom dritten Messtag auswerten zu konnen, wird angenommen, dass sich das gemessene Ener-
gieintervall pro Pixel durch die Verschiebung nicht dndert und dass die zentrale Energie der
elastischen Streuung in beiden Detektoren identisch ist. Diese Annahme wird auch durch die
geringen Abweichungen der Energien am zweiten Messtag unterstiitzt.

7.3 Energieabhdngige Signalkorrekturen

Die Kristallspektrometer sind in der Lage, die gestreute Rontgenstrahlung spektral aufzulésen.
Besonders im Riickwartsspektrometer verteilt sich die gemessene Strahlung {iber einen grof3eren
Energiebereich. Da in der spiateren Auswertung das Verhiltnis der elastisch gestreuten Strahlung
zur inelastisch gestreuten Strahlung wichtig ist, miissen energieabhidngige Einfliisse auf das
Signal herausgerechnet werden. Dies wird als Flat-Field-Korrektur bezeichnet und kann mit

Q(E) dE

I(E):Tp (E)TF(E) ?XPE(E)HQE(E) (7.5)

berechnet werden [Gamboa et al. 2016]. Dabei bezeichnen 7, (E) und 7 (E) die Transmissio-
nen durch das Probenmaterial und die verwendeten Filterfolien der Spektrometer, Q2 (E) den
abgedeckten Raumwinkel des Kristalls, x, =110 um die Kantenliange der Pixel, dE/dx (E) das
Energieintervall jedes Pixels und ng (E) die Quanteneffizienz des Detektors. Die Bestimmung
der einzelnen Terme erfolgt in den folgenden Abschnitten am Beispiel des Riickwértsspektrome-
ters.

7.3.1 Proben- und Filtertransmission

Zur Bestimmung der Proben- und Filtertransmission der von den Kristallspektrometern gemesse-
nen Rontgenstrahlung ist der Weg durch die Probe und der Einfallswinkel auf die Filter relevant.
Die verwendeten HAPG-Kristalle sind gekriimmt, um eine hohere Anzahl gestreuter Photonen
derselben Energie auf denselben Ort des Detektors zu fokussieren (siehe Abbildung 3.5). Da-
her ist es nicht moglich, festzustellen, wo ein detektiertes Photon auf dem Kristall reflektiert
wird. Fiir die Berechnung der Trajektorien durch Probe und Filter wird daher die Mitte des Gra-
phitkristalls verwendet mit einer oberen und unteren Schranke, die durch die beiden dufReren
Kanten des Kristalls in transversaler Richtung gegeben sind. Die Bestimmung der Transmission
erfolgt nach dem Lambert-Beer’schen Gesetz (siehe Abschnitt 3.5).

Fiir die Transmission durch die Probe wird analog zu Abschnitt 6.2 angenommen, dass die Pho-
tonen nur einmal innerhalb der Probe gestreut werden und dass dies im Zentrum der Probe
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Abbildung 7.8.: Proben- und Filtertransmission des Rickwartsspektrometers

geschieht. Die Kompression des Materials muss entsprechend der in Abschnitt 6.2 gefiihrten
Argumentation hier ebenfalls nicht beriicksichtigt werden. Die Filter beider Spektrometer beste-
hen aus je einer 5 um diinnen Aluminium- sowie einer 10 um diinnen Kaptonfolie, die sich vor
den Kristallen befinden. Zusatzlich ist eine 200 um dicke Berylliumfolie direkt vor den Detek-
toren montiert. Die Positionen der Filter sind in Abbildung 5.3 eingezeichnet, die verwendeten
Massenschwachungskoeffizienten fiir Probe und Filter sind in Abbildung 3.7 zu sehen. Die Men-
ge an transmittierter Strahlung durch Probe und Filter ist in Abbildung 7.8 gezeigt.

7.3.2 Raumwinkelkorrektur

Der HAPG-Kristall reflektiert einfallende Strahlung nur bei erfiillter Bragg-Bedingung. Daraus
lasst sich der energieabhingige Abstand zwischen der Probe als Ausgangspunkt der Strahlung
und dem Ort auf dem Kristall berechnen, an dem sie reflektiert wird

R

sin(6,(E)) (7.6)

p(E)=

Dabei ist R = 51,7mm der Kriimmungsradius des Kristalls und 6, (E) der energieabhédngige
Bragg-Winkel (siehe Abschnitt 3.3). Aufgrund der Sinus-Funktion werden verschiedene Ener-
gieintervalle mit gleicher Intervallsbreite in Dispersionsrichtung von unterschiedlich groRen
Kristallsegmenten reflektiert. Dies ist der Raumwinkel, den eine spezifische Energie auf dem
Kristall einnimmt, und kann mit

D
QE) = Ry () 5 (7.7)
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Abbildung 7.9.: Die Rocking Curve (a) beschreibt die Reflektivitat eines Kristalls in Abhangigkeit
der Drehung relativ zum Bragg-Winkel. Sie ist hier fiir eine Rontgenenergie von 8 180 eV und
einen 40 um dicken HAPG-Kristall gezeigt. In (b) ist die Reflektivitat in integrierter Form fir den
gleichen Kristall energieabhangig dargestellt. Die Daten wurden mit dem Programm X-ray OPtics
utilities [Rio und Dejus 1998; Rio, Ferrero et al. 1997] berechnet.

berechnet werden. Dabei ist D = 32 mm die Kristallldnge in Dispersionsrichtung und R, (E) die
integrierte Reflektivitat des Kristalls, die aus der sogenannten Rocking Curve bestimmt wird. Um
die Rocking Curve eines Kristalls zu messen, werden eine Rontgenquelle und ein Detektor so
fixiert, dass der Kristall die Rontgenstrahlung unter dem Bragg-Winkel zum Detektor reflektiert.
Wird der Kristall nun in sehr kleinen Schritten gedreht (englisch: to rock it), andert sich die
gemessene Intensitidt. Die Rocking Curve beschreibt die gemessene Intensitdt in Abhadngigkeit
des Drehwinkels. Eine hohe Mosaizitat (siehe Abschnitt 3.4) verbreitert die Rocking Curve. Die
Rocking Curve und die integrierte Reflektivitat werden fiir die im Rahmen dieser Arbeit verwen-

deten Kristalle mit dem Programm X-ray OPtics utilities berechnet [Rio und Dejus 1998; Rio,
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Abbildung 7.10.: Bedingt durch den Aufbau der Spektrometer decken die einzelnen Pixel unter-
schiedlich groBe Energieintervalle ab. Die Unsicherheit der Energieintervalle ist kleiner als 10™*
und daher hier nicht gezeigt.
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Ferrero et al. 1997]. Sie sind abhingig von der Kristalldicke. Fiir das Riickwértsspektrometer
mit einem 40 um dicken HAPG-Kristall ist die Rocking Curve bei 8 180 eV in Abbildung 7.9a
gezeigt und die energieabhédngige integrierte Reflektivitat in Abbildung 7.9b.

Aus Gleichung (7.6) resultiert auch, dass die Energieverteilung des Detektors nicht linear ver-
lauft, sondern dass sich die Energieintervalle pro Detektorpixel dE/dx (E) dndern. Diese konnen
mit der Dispersionsrelation aus Gleichung (7.2) berechnet werden. Die durch die Energiekali-
brierung den Pixeln zugeordneten Energien beziehen sich jeweils auf die Pixelmittelpunkte. Das
Energieintervall des n-ten Pixels ldsst sich aus der Differenz der Energien an den Pixelkanten
mit E(n + 0,5) — E(n—0,5) bestimmen und das Ergebnis ist in Abbildung 7.10 zu sehen.

7.3.3 Quanteneffizienz

Die Quanteneffizienz eines Detektors beschreibt die Signalausbeute von einfallender Strahlung
einer bestimmten Energie. Da die Quanteneffizienz fiir die verwendeten CSPADs iiber den
fiir das Experiment relevanten Energiebereich nicht konstant ist, muss das gemessene Signal
energieabhingig angepasst werden. Dazu wird eine Quanteneffizienzkurve genutzt, die von
Gabriella Carini (SLAC National Accelerator Laboratory) in Form eines Bilds zur Verfiigung
gestellt wurde. Um die Bilddatei in ein verwendbares Format zu bringen, werden die Daten-
punkte teilautomatisiert mittels Farberkennung ausgelesen. Hierzu wird das Online-Werkzeug
WebPlotDigitizer (https://automeris.io/WebPlotDigitizer/) verwendet. Die auf diese Wei-
se ermittelte Quanteneffizienzkurve ist in Abbildung 7.11 gezeigt. Fiir den Ausleseprozess wird
eine Unsicherheit der Werte von +0,5 % angesetzt.

96 | :

95 | :

Quanteneffizienz in Prozent

7500 7750 8000 8250
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Abbildung 7.11.: Die Quanteneffizienz der CSPADs wurde von Gabriella Carini (SLAC National
Accelerator Laboratory) zur Verfliigung gestellt

7.3.4 Vollstandige Flat-Field-Korrektur

Die Flat-Field-Korrektur, die sich aus allen Anteilen in Gleichung (7.5) berechnet, ist in Ab-
bildung 7.12 fiir beide Spektrometer zu sehen. Der Einfluss der Korrektur auf die Signalform
ist energieabhingig und daher im Riickwartsspektrometer am gro3ten. In Abbildung 7.13 ist
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Abbildung 7.12.: Nach Gleichung (7.5) berechnete Flat-Field-Korrektur beider Spektrometer
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Abbildung 7.13.: Im Vergleich eines gemessenen mit einem korrigierten Spektrums des Riick-
wartsspektrometers ist eine Erhéhung des inelastischen Streusignals zu sehen. Beide Spektren
sind hier auf ihren jeweiligen Maximalwert normiert und der inelastische Streuanteil vergréBert
dargestellt. Das Verhdltnis zwischen inelastischer und elastischer Streuung steigt durch die Flat-
Field-Korrektur um bis zu 3 %.
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der Unterschied zwischen dem urspriinglich gemessenen und dem korrigierten Signal zu sehen.
Beide Spektren sind zur Veranschaulichung auf die jeweilige Maximalintensitdt normiert. Die
Flat-Field-Korrektur erhoht das Verhaltnis zwischen inelastischer und elastischer Streuung um
bis zu 3 % im Riickwértsspektrometer.

7.4 Subtraktion der Streubeitrage des ungestérten Probenmaterials

Mithilfe der Rontgenbeugung wurde in Abschnitt 6.3 der ungestorte Materialanteil in der Pro-
be zum Messzeitpunkt bestimmt. Das Ergebnis wird in diesem Abschnitt verwendet, um die
gemessenen Spektrometersignale um den Streuanteil von ungestortem Material zu reduzieren.
Dazu stehen fiir beide Spektrometer jeweils die Datensétze der komprimierten Probe sowie des
Ausgangszustands zur Verfiigung.

Fiir das Riickwértsspektrometer kann das gemessene Signal direkt anteilig um das ungestorte
Signal reduziert werden. Dies ist in Abbildung 7.14a gezeigt und fithrt zu einer Erhéhung des
Verhiltnisses zwischen inelastischer und elastischer Streuung um bis zu 1,5 %. Diese Methode
ist fiir das Vorwartsspektrometer nicht anwendbar, da der Ausgangszustand der Probe ein Streu-
signal in Vorwértsrichtung oberhalb der Sattigungsschwelle des verwendeten Detektors erzeugt.
Fiir die Korrektur wird stattdessen der aus der Fokusebene heraus ausgeschmierte Schweif des
Signals verwendet. Dessen Intensitét skaliert mit der Gesamtintensitit in der Fokusebene. Dazu
wird fiir den komprimierten und den ungestorten Datensatz 20 px unterhalb des Profilbereichs

Spektrum — ungestort — Spektrurp —
komp. Anteil — komprimiert — komp. Anteil —
1,2 ‘ ‘ 3 ‘ ‘ 12 ‘
£ 1,0 1 ! 10 1 B
é 0,8 - : 2 I 8 - -
£ | I 6 i
g 0 |
.2 0,4 1 L 1 - | 4 L
£
o 0,2 - L 2 -
c
0,0 - : : Noeal- 0 ‘ ‘ 0 : et
7800 8000 8200 280 300 320 340 8000 8100 8200
Photonenenergie in eV Pixelposition Photonenenergie in eV
(a) Ruckwartsspektrometer (b) Schweif (c) Vorwartsspektrometer

Abbildung 7.14.: Zum Messzeitpunkt t = (7,00+0,15) ns befindet sich noch 9,34% =+ 0,07 % an
ungestortem Material in der Probe. Die Reduzierung der gemessenen Spektren in (a) Rlickwarts-
und (c) Vorwartsrichtung auf den Streubeitrag des komprimierten Materials (komp. Anteil) zeigt
besonders im Vorwartsspektrometer einen deutlichen Unterschied. Zur Veranschaulichung sind
die Spektren in (a) und (c) auf das Maximum des Flat-Field-korrigierten Spektrums in Riickwarts-
richtung normiert. Abbildung (b) zeigt die Profile des Schweifs auf dem Detektor im ungestérten
und im komprimierten Fall, die zur Reduzierung in Vorwartsrichtung verwendet werden.
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ein Profil des Schweifs erstellt. Die Position dieses Bereichs ist in Abbildung 7.1b eingezeichnet
und die Profile des Schweifs sind in Abbildung 7.14b dargestellt. Zur Bestimmung des prozen-
tualen Anteils des ungestorten Streusignals im Vorwartsspektrometer werden beide Profile mit
einer Trapezfunktion integriert und der Quotient

I

ungestort

(7.8)

I p ungestort
komprimiert

gebildet. Dabei sind I, pimiere UNA Lypgesesre di€ integrierten Intensitdten des komprimierten und
des ungestorten Schweifs und p,,eq,c der mit der Rontgenbeugung bestimmte ungestorte Ma-
terialanteil. Ein Vergleich zwischen dem Spektrum und dem komprimierten Signalanteil ist in
Abbildung 7.14c zu sehen.

7.5 Bestimmung der Rayleigh-Streuung in Riickwartsrichtung

Der MCSS-Code ist gerade fiir grolle Streuwinkel in der Lage, durch eine passende Wahl
der theoretischen Modelle das Streuspektrum nachzubilden. Wie bereits in Abschnitt 4.3 er-
wahnt, scheitert der Code gerade bei warmer dichter Materie an der korrekten Bestimmung
der Rayleigh-Streuung und diese muss daher als freier Parameter iibergeben werden. Diese
Methode kann jedoch fiir dieses Experiment nicht angewendet werden, da die Beitrage des
erzeugten Diamants nicht von MCSS nachgebildet werden konnen und es immer eine Abwei-
chung in der Form des inelastischen Signals zwischen dem berechneten und dem gemessenen
Spektrum geben wird. Daher wird die Rayleigh-Streuung fiir das Riickwéartsspektrometer nach
Gleichung (3.37) berechnet. Mit dieser Methode wird die elastische Streuung, die der Rayleigh-
Streuung entspricht, auf die inelastische Streuung normiert und auf diese Weise ein absoluter
Wert ermittelt. Zusétzlich werden noch die bekannten Atomformfaktoren der streuenden Elek-
tronen benotigt, die mit den Gleichungen (3.22) — (3.24) berechnet werden.

Der inelastische sowie der elastische Streuanteil sind in Riickwartsrichtung aufgrund des grol3en
Streuwinkels energetisch getrennt aufgelost. Zur Bestimmung der Grenze zwischen inelas-
tischem und elastischem Signal wird vom Maximum der elastischen Streuung ausgehend zu
niedrigeren Energien hin das lokale Intensitdtsminimum mit weniger als 10 % der Maximalin-
tensitit gesucht. Die zugehorige Energie E, wird als Grenzenergie verwendet. Die obere Grenze
des elastischen Signals E; wird analog bestimmt. Fiir die noch fehlende untere Grenze des in-
elastischen Signals wird eine Gaulskurve an das inelastische Signal gefittet. Die untere Grenze
E, ergibt sich aus der Position der Gau3kurve abziiglich der dreifachen Standardabweichung.
Die Verwendung der 3o-Breite beinhaltet statistisch 99 % des Signals. Die Grenzwerte sind in
Abbildung 7.15a eingezeichnet. Die Integration der elastischen und inelastischen Signale erfolgt
mit einer Trapezfunktion.

Die berechnete Rayleigh-Streuung Wy (k) fiir das Riickwértsspektrometer ist in Abbildung 7.15b
zu sehen. Fiir die beiden Datenpunkte, die sich mit dem Schockausbruch {iberschneiden, wird
kein ungestortes Material herausgerechnet. Spitere Messzeitpunkte werden nicht berticksich-
tigt, da durch die Expansion und Dekompression nach dem Schockausbruch keine verldssliche
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(a) Integrationsgrenzen fiir den elastischen und in- (b) Ergebnisse der Rayleigh-Streuung in Rickwarts-
elastischen Streuanteil richtung

Abbildung 7.15.: (a) zeigt die Bereiche, die als elastische und inelastische Streusignale integriert
werden, um daraus mit Gleichung (3.37) die in (b) gezeigte Rayleigh-Streuung in Rickwartsrich-
tung zu berechnen

Aussage liber den vorliegenden Zustand moglich ist. Die in Abbildung 4.2 gezeigten DFT-MD-
Simulationen ergeben fiir die Rayleigh-Streuung in Riickwértsrichtung bei k = 7,30 m™! einen
Wert von 0,99 fiir eine gleichméf3ige Mischung aus Kohlenstoff und Wasserstoff, bei einer voll-
stindigen Entmischung sinkt dieser Wert auf 0,92. Die experimentellen Ergebnisse zeigen hier
kein schliissiges Verhalten und schwanken nicht nur innerhalb dieser beiden Werte, sondern er-
reichen auch vereinzelt Werte von bis zu 1,05 + 0,01. Zusatzlich ist eine ansteigende Tendenz
der Werte fiir spatere Messzeitpunkte zu beobachten.

Die wahrscheinlichste Erklarung fiir dieses Verhalten ist in der Entstehung von Diamant wah-
rend des Experiments begriindet. Die Beugung der verwendeten Rontgenenergie von 8 180 eV
an der Diamantebene (040) mit einer Diamantdichte von (4,14 £0,06) g/cm® [Kraus, Vorber-
ger, Pak et al. 2017] erfolgt unter dem Winkel 20 = (127,6 +1,1)° (siehe Abschnitt 3.3). Dies
ist lediglich der Beugungswinkel des Maximums. Die Peakbreite ist hier nicht beriicksichtigt.
Der im Riickwértsspektrometer verwendete HAPG-Kristall ist in transversaler Richtung 30 mm
breit, wodurch sich ein Akzeptanzwinkel von 119,40° bis 126,62° ergibt. Das Beugungsmaxi-
mum der (040) Diamantebene liegt daher sehr nah oder sogar unterhalb des maximalen Ak-
zeptanzwinkels. Da es sich besonders durch die Mosaizitat der erzeugten Diamanten nicht um
eine scharfe Beugungslinie sondern um einen ausgedehnten Beugungspeak handelt, ist davon
auszugehen, dass ein Teil der gebeugten Intensitat zugunsten der elastischen Streuung im Spek-
trometer gemessen und eine hohere Rayleigh-Streuung berechnet wird. Dies kann auch sehr
gut den ansteigenden Verlauf der Rayleigh-Streuung in Riickwartsrichtung erkldren. Die Ent-
stehung von Diamant ist mit der Propagation der zweiten Schockwelle in der Probe korreliert
(siehe Abschnitt 6.3). Je mehr Diamant entsteht, desto stiarker sind die Beugungslinien aus-
gepragt und desto hoher kann der Beugungsbeitrag ausfallen, der im Riickwéartsspektrometer
zusitzlich gemessen wird.
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Eine Korrektur der Rayleigh-Streuung um den Anteil der (040) Ebene von Diamant ist in die-
sem Experiment nicht moglich. Idealerweise muss dafiir der besagte Beugungsring vermessen
werden. Der Versuch, aus den vorhandenen Beugungsprofilen Form und Position des Beugungs-
signals abzuschétzen, ist nicht zielfiihrend. Allein durch die Unsicherheit der aus den Beugungs-
profilen bestimmten Dichte schwankt die Position des Beugungsmaximums so stark, dass keine
verlassliche Aussage iiber den Beitrag der Beugung zum gemessenen Spektrometersignal mog-
lich ist. Aus diesem Grund werden die berechneten Werte der Rayleigh-Streuung in Riickwarts-
richtung nicht als absolute Werte, sondern als obere Grenze betrachtet. Unter der Annahme,
dass die tatsdchliche Rayleigh-Streuung dem minimal erwarteten Wert von 0,92 fiir den ent-
mischten Zustand entspricht, ist die Beugung an der (040) Ebene fiir einen Beitrag von bis zu
15 % der gemessenen Rayleigh-Streuung verantwortlich.

7.6 Kreuzkalibrierung der Spektrometer

Um die Rayleigh-Streuung in Vorwartsrichtung nach Gleichung (7.1) durch Normierung der
elastischen Streuung auf das Riickwartsspektrometer zu berechnen, ist eine Kreuzkalibrierung
beider Spektrometer erforderlich. Diese gleicht systematische Intensitdtsunterschiede beispiels-
weise durch die unterschiedlichen verbauten Kristalldicken aus.

Die Kreuzkalibrierung erfolgt an den bereits zur Energiekalibrierung verwendeten Emissionss-
pektren der Kupfer-Nickel-Legierung. Da diese Kalibrationsdaten am ersten Messtag aufgenom-
men wurden, wurde ein Teil der Intensitdt der Kupfer-Kx-Linien in Riickwértsrichtung nicht
detektiert, sodass das Verhaltnis der Kupfer-K«-Linien zwischen beiden Detektoren falsch ist.
Fiir die Kreuzkalibrierung muss daher die Nickel-K{3-Linie verwendet werden. Das Signal wird
auf die in Abschnitt 7.3 beschriebene Weise korrigiert, mit Ausnahme der Probentransmission.
Da fiir die Kalibrierung eine Rontgenenergie von 9 000 eV verwendet wurde, die oberhalb einer
Absorptionskante sowohl fiir Kupfer als auch fiir Nickel liegt, werden von der Eingangsstrahlung
fast 99 % in der Legierung absorbiert. Daher ist das vereinfachte Modell der Probentransmission
hier nicht zutreffend.

Zur Bestimmung der Transmission durch die Legierung wird diese in Schichten mit der Dicke Ax

unterteilt. Gemald dem Lambert-Beer’schen Gesetz (siehe Abschnitt 3.5) gilt fiir die absorbierte
Intensitit in einer Schicht

Li(x)=1(x)—1I(x+Ax)=1I, (1 — exp [—qux]) - exp [—,u,ox] o< exp [—,u,ox] . (7.9

Energie in eV

Element Ko, Ka, Kp Iy, Mk, IKB/IKocLz
Kupfer  8047,83+0,01 8027,85+0,01 8905,42+0,04 0,52 0,141
Nickel 7478,26 +£0,01 7461,04+0,01 8264,78+0,01 0,52 0,147

Tabelle 7.1.: Energien und relative Intensitdaten der Ko- und K3-Emissionen von Kupfer und Ni-
ckel [HOlzer et al. 1997]
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In dieser Gleichung bezeichnet x die Position der betrachteten Schicht in der Legierung. Als
ndchstes wird angenommen, dass die absorbierte Energie isotrop als Kx- und K{3-Strahlung
abgegeben wird. Die emittierte Strahlung durchdringt auf dem Weg vom Ort ihrer Erzeu-
gung zu den Spektrometern die Kupfer-Nickel-Folie und wird in dieser absorbiert. Fiir die
Kreuzkalibrierung ist lediglich das Verhaltnis der in Vorwartsrichtung gemessenen Strahlung
zu der in Riickwartsrichtung gemessenen Strahlung entscheidend. Weitere Faktoren wie der
abgedeckte Raumwinkel der Kristalle oder die Wirkungsquerschnitte der Anregung von Ko-
und K3-Strahlung sind fiir beide Spektrometer identisch und miissen daher nicht beriicksich-
tigt werden. Die transmittierten Intensitdten in Richtung des Riickwarts- sowie in Richtung des
Vorwértsspektrometers (I" beziehungsweise I"V) sind durch

r [ Mo | p(E) cos (%)
I(x,E)ocexp[ (P i P —cos(ﬁr—i-ﬁx)cos(ﬁB))px] (7.10)

) Mo W(E) L cos(8))
I (x,E)ocexp[ ppx P p(d X)Cos(ﬁv_i_ﬁx)]

(7.11)

gegeben. Hier ist 9* = 30° der Winkel der Rontgenstrahlung zur Probennormalen, " = 124°
und ¥’ = 17° die horizontalen Winkel des Riickwérts- und Vorwartsspektrometers (siehe Abbil-
dung 5.1). ¥ ~ 13° ist der Bragg-Winkel von Rontgenstrahlung mit einer Energie von 8 180 eV
und der vertikale Winkel des Riickwartsspektrometers (siehe Abbildung 5.3). Die Quotienten
der Kosinusfunktionen konnen iiber Trigonometrie unter Verwendung des Sinussatzes hergelei-
tet werden.

Da sich die absorbierte Energie nicht gleichmél3ig auf die Emissionslinien verteilt, werden die
relativen Intensitdten der Linien aus Tabelle 7.1 beriicksichtigt. Weiterhin wird die Emission
durch das Verhaltnis von Kupfer zu Nickel innerhalb der Legierung beeinflusst. Daher wurden
von Elfi Kristalle und Irene Prencipe (Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf) die vorkommen-
den Elemente und ihre relativen Haufigkeiten in der Legierung gemessen und sind in Tabelle 7.2
aufgelistet. Das fiir die Messung verwendete Massenspektrometer ist mit Kohlenstoff verunrei-
nigt, weshalb dieser in den relativen Haufigkeiten vollstdndig vernachlassigt wird. Kohlenstoff
ist im Gegensatz zu Eisen und Mangan kein typischer Bestandteil einer Kupfer-Nickel-Legierung
und konnte hochstens aus einer Verunreinigung der Legierung stammen. Ein signifikanter Ein-
fluss auf den Massenschwachungskoeffizienten der Legierung ist jedoch nicht zu erwarten.

Element  relative Haufigkeit

in Prozent
Kupfer 64,29 + 0,28
Nickel 32,19+0,51
Sauerstoff 1,43 +0,53
Eisen 0,96 £ 0,06
Mangan 0,83+0,04
Silizium 0,30+0,16

Tabelle 7.2.: Relative Haufigkeiten der Elemente in der verwendeten Kupfer-Nickel-Legierung,
gemessen von Elfi Kristalle und Irene Prencipe (Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf)
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Abbildung 7.16.: Zur Bestimmung der Kreuzkalibrierung wird die von beiden Spektrometern
gemessene Nickel-K3-Linie innerhalb einer 30-Umgebung mit einer Trapezfunktion integriert

Die Gleichungen (7.10) und (7.11) werden fiir die Nickel-K{3-Linie integriert und mit dem re-
lativen Nickelanteil in der Legierung sowie der relativen Intensitdt der Emissonslinie multipli-
ziert. Das auf diese Weise berechnete Verhiltnis des zu erwartenden Intensitdtsunterschieds
der Nickel-K{3-Linie zwischen dem Riickwarts- und dem Vorwartsspektrometer, das sich aus der
Transmission durch die Kalibrierungsfolie ergibt, betragt

Il‘
£ =191 . (7.12)
Ity

Zur Bestimmung des Kreuzkalibrationsfaktors x, werden alle Kalibrierungsdatensatze aufsum-
miert (siehe Abbildung 7.16). Das Signal der Nickel-K(3-Linie wird jeweils mit einer Gaufskurve
gefittet. In einer 30-Umgebung wird das gemessene Signal mit einer Trapezfunktion integriert
und das Verhiltnis zwischen Vorwarts- und Riickwartsspektrometer bestimmt. Multipliziert mit
Gleichung (7.12) ergibt sich der Kreuzkalibrationsfaktor zu

x.=1,987017 . (7.13)

7.7 Bestimmung der Rayleigh-Streuung und der Entmischung in Vorwartsrichtung

Mit dem Kreuzkalibrierungsfaktor x. wird in diesem Abschnitt die Rayleigh-Streuung in Vor-
wartsrichtung nach Gleichung (7.1) berechnet, um daraus die prozentuale Entmischung von
Kohlenstoff und Wasserstoff zu bestimmen. Fiir den Ausgleich des Polarisationseinflusses der
Rontgenstrahlung werden die Werte €' = 0,3196 und €' = 0,9145 aus Gleichung (3.6) verwen-
det. Die integrierte Intensitdt der elastischen Streuung I, in Riickwértsrichtung ist bereits aus
Abschnitt 7.5 bekannt. Die dort beschriebene Methode kann fiir das Vorwartsspektrometer nicht
verwendet werden, da das inelastische Streusignal fast vollstindig vom elastischen iiberlagert
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und eine Trennung der Streuanteile nach Energie nicht moéglich ist. Daher wird die inelastische
Signalform mit Dichtefunktionaltheorie berechnet und vom Gesamtsignal subtrahiert, um so
den elastischen Streuanteil zu bestimmen.

Bevor das theoretisch berechnete inelastische Streusignal zur Auswertung des gemessenen Sig-
nals verwendet werden kann, muss es mit der Detektorantwortfunktion des Spektrometers ge-
faltet werden. Diese wird aus den gemessenen Kupfer-Ka-Emissionslinien der Kupfer-Nickel-
Legierung bestimmt. Dazu wird das gemessene Signal mit der natiirlichen Linienform [Holzer
et al. 1997] entfaltet (siehe Abbildung 7.17a). Die auf diese Weise ermittelte Detektorantwort-
funktion ist in Abbildung 7.17b zu sehen. AnschlieBend wird die natiirliche Linienform der
Kupfer-Ko-Linien sowie der Nickel-K(3-Linie mit der Detektorantwortfunktion gefaltet und mit
dem gemessenen Spektrum verglichen (siehe Abbildung 7.18). Fiir die natiirliche Linienform
werden die relativen Intensitdten aus Tabelle 7.1 sowie die relativen Haufigkeiten der Elemente
aus Tabelle 7.2 beriicksichtigt. Das Ergebnis zeigt eine gute Ubereinstimmung sowohl fiir die
Kupfer-Ko-Linien als auch fiir die nicht zur Entfaltung verwendete Nickel-K{3-Linie.

Da die Streuung der Rontgenstrahlung iiberwiegend an den Elektronen erfolgt, kann DFT (siehe
Abschnitt 4.2.1) zur Berechnung des inelastischen Streusignals von Polystyrol mit einem Druck
von etwa 150 GPa und einer Temperatur von etwa 5000 K verwendet werden. Diese Rechnung
wurde von Jan Vorberger (Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf) fiir k = 1,21 - 1019m™1!
durchgefiihrt und ist in Abbildung 7.20 zu sehen. Aus der Rontgenbeugung ist bekannt, dass in
der Probe Diamant entsteht [Kraus, Vorberger, Pak et al. 2017], welcher auch Einfluss auf das
inelastische Signal hat. Diese feste Kristallstruktur kann mit DFT nicht nachgebildet werden und
die Verwendung von TD-DFT (siehe Abschnitt 4.2.2) ist erforderlich. Das inelastische Streusig-
nal fiir Diamant wurde von Kushal Ramakrishna (Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf) fiir
k = 1,28 - 10 m™! berechnet und ist ebenfalls in Abbildung 7.20 zu sehen. Da das Spektro-

meter bauartbedingt den Streubereich k = (1,23t8ﬁ§) .10 m~! abdeckt, ist der Unterschied
im k-Wert zwischen den DFT- und TD-DFT-Rechnungen nicht entscheidend, zumal sich Lage
und Pulsform {iber diesen Bereich nur geringfiigig dndern und in erster Linie materialabhan-
gig sind. Die gezeigten inelastischen Streuanteile wurden fiir eine Eingangsenergie von exakt
8 180 eV berechnet. Daher miissen sie noch mit der Quellfunktion des Rontgen-Freie-Elektronen-
Lasers gefaltet werden, um die Energiebreite des Rontgenpulses abzubilden. Hierfiir wird eine
Gaullkurve mit einer Halbwertsbreite von 34 eV verwendet, die gefaltet mit der Detektorant-
wortfunktion sehr gut der gemessenen elastischen Streuung entspricht. In Abbildung 7.19b sind
die berechneten inelastischen Streuanteile fiir Polystyrol und Diamant zu sehen, nachdem sie
mit der Detektorantwort- und der Quellfunktion gefaltet wurden. In dieser Form sind sie direkt

mit den gemessenen Daten vergleichbar.

Die Probe besteht zum Messzeitpunkt aus einer Mischung von Polystyrol in verschiedenen kom-
primierten Zustinden sowie Diamant. Zusitzlich kénnen noch Ubergangsphasen der Entmi-
schung oder der Diamantentstehung vorliegen. Die Bestimmung eines Mischprofils fiir die in-
elastische Streuung ist hier nahezu unmoglich und nur iiber einen iterativen Prozess umsetzbar.
Die in Abbildung 7.19b gezeigten Profile sind sich nach der Faltung mit Detektorantwort- und
Quellfunktion trotz der sehr unterschiedlichen Ausgangsstrukturen sehr &hnlich. Die Abwei-
chungen in der Rayleigh-Streuung unter Verwendung der inelastischen Streuung fiir eine reine
Polystyrolstruktur im Vergleich zu einer reinen Diamantstruktur betrdgt weniger als 1,5 %. Da-
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Abbildung 7.17.: Die Detektorantwortfunktion des Vorwartsspektrometers wird durch die Ent-
faltung der gemessenen Kupfer-Ko-Linien mit der natirlichen Linienform in (a) durchgefihrt
und ist in (b) zu sehen
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Abbildung 7.18.: Die Faltung der erwarteten Intensitatsverteilung zwischen den Kupfer-Ko-
Linien und der Nickel-K[3-Linie mit der Detektorantwortfunktion aus Abbildung 7.18 zeigt eine
gute Ubereinstimmung mit dem gemessenen Signal
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her wird darauf verzichtet, ein Mischprofil verschiedener Materiezustdnde zu verwenden, und
stattdessen das mit TD-DFT berechnete Diamantsignal verwendet.

Der Anteil der elastischen und inelastischen Streuung in den gemessenen Spektren in Vorwarts-
richtung wird durch einen Fit bestimmt (siehe Abbildung 7.20a). Fiir den inelastischen Streu-
anteil wird das mit TD-DFT berechnete Diamantsignal verwendet, das nur in der Intensitét
skaliert wird. Der elastische Streuanteil wird mit einer GauBkurve modelliert. Anschlief3end
wird vom gemessenen Signal das durch den Fit skalierte inelastische Signal subtrahiert, sodass
nur noch das elastische Streusignal iibrig bleibt. Dieses wird mit einer Trapezfunktion integriert,
um [} zu erhalten. Die Integrationsgrenzen aus dem reduzierten Spektrum werden analog zum
Riickwartsspektrometer in Abschnitt 7.5 bestimmt.

Mit Gleichung (7.1) kann nun die Rayleigh-Streuung in Vorwértsrichtung berechnet werden.
Der Einfluss der Polarisation wird mit Gleichung (3.6) berechnet und es werden die Wer-
te € = 0,3196 und €" = 0,9145 verwendet. Der Kreuzkalibrierungsfaktor x, wurde in Ab-
schnitt 7.6 bestimmt. Die integrierte Intensitdt des elastischen Streuanteils I}, und die Rayleigh-
Streuung Wy (k) des Riickwértsspektrometers werden gemadf} der in Abschnitt 7.5 vorgestell-
ten Methode ermittelt. Die Bestimmung von I} in Vorwartsrichtung wurde in diesem Abschnitt
beschrieben. Die Ergebnisse sind in Abbildung 7.20b gezeigt. Fiir die beiden mit dem Schock-
ausbruch tiiberlagerten Datensatze wird das Streusignal nicht um Streuanteile von ungestortem
Material reduziert.

In Abschnitt 7.5 wurde die Moglichkeit diskutiert, dass Rontgenstrahlung an der (040) Ebene
von Diamant gebeugt und dies zu einem zusatzlichen Beitrag zum elastischen Streusignal fiihrte.
Da die Rayleigh-Streuung in Vorwartsrichtung direkt proportional zu der in Riickwéartsrichtung
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(@) Mit DFT und TD-DFT berechnete inelastische (b) Inelastische Streuanteile aus (a) gefaltet mit
Streuanteile fiir eine Eingangsenergie von 8 180eV  Detektorantwort- und Quellfunktion

Abbildung 7.19.: In (a) sind die inelastischen Streuanteile von Polystyrol (mit DFT berechnet fir
k =1,21-10m™!) und Diamant (mit TD-DFT berechnet fiir k = 1,28-10'° m™1) zu sehen. Diese
sind in (b) mit der Detektorantwortfunktion des Vorwartsspektrometers aus Abbildung 7.17b
sowie einer GauBkurve mit einer Halbwertsbreite von 34 eV als Quellfunktion gefaltet.
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ist, sind die hier vorgestellten Ergebnisse ebenso nur als obere Grenze zu betrachten und kénnen
um bis zu 15 % niedriger liegen.

Um aus der Rayleigh-Streuung in Abbildung 7.20b den Anteil der Entmischung von Polystyrol in
Kohlenstoff und Wasserstoff zu berechnen, wird auf die DFT-MD-Simulationen in Abbildung 4.2
zuriickgegriffen. Bei einem Druck von 147 GPa und einer Temperatur von 5 000 K wird fiir einen
gemischten Zustand des Polystyrols eine Rayleigh-Streuung von 2,70 erwartet (0 % entmischt),
im Falle einer vollstindigen Entmischung in reinen Kohlenstoff auf der einen Seite und rei-
nen Wasserstoff auf der anderen ein Wert von 0,77 (100 % entmischt). Die Entmischung wird
linear zwischen diesen beiden Werten anhand der gemessenen Rayleigh-Streuung bestimmt.
Diese ist in Abbildung 7.21 zu sehen. Nicht gezeigt sind Datenséatze, die aufgrund einer zu
hohen Rayleigh-Streuung auch innerhalb der Messunsicherheiten eine negative Entmischung
ergeben.

Ausgehend vom Beginn der zweiten Schockwelle zeigt Abbildung 7.21 einen ndherungsweise
linearen Anstieg der Entmischung. Erst diese zweite Kompressionsstufe, die sich vereinfacht li-
near ausbreitet, ist in der Lage, eine entmischte Phase zu erzeugen. Im Experiment wird eine
maximale Entmischung von (28,1:23) % des gesamten Probenmaterials zu einem Zeitpunkt
nahe des Schockausbruchs erreicht. Die erste Schockwelle ist zu diesem Zeitpunkt — unter der
Annahme einer linearen Ausbreitung — bereits durch 93,7 % £ 2,6 % der Probe propagiert. Der
Abfall der Entmischung zum Ende des Datensatzes ist physikalisch nicht zu begriinden. Wahr-
scheinlicher ist hier eine Uberlagerung mit dem Schockausbruch. Die beginnende Expansion
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(@) Fit zur Bestimmung des elastischen und inelasti- (b) Berechnete Rayleigh-Streuung in Vorwartsrich-
schen Streuanteils im Vorwartsspektrometer tung

Abbildung 7.20.: Der zur Bestimmung des elastischen Signals I}, verwendete Fit ist in (a) ge-
zeigt. Das inelastische Signal wird mittels TD-DFT fur Diamant bestimmt und vom gemessenen
Signal subtrahiert, um den elastischen Anteil zu erhalten. Die Ergebnisse der Rayleigh-Streuung
in Vorwartsrichtung sind in (b) gezeigt.
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Abbildung 7.21.: Die gemessene Rayleigh-Streuung (siehe Abbildung 7.20b) kann mithilfe der
DFT-MD-Simulationen aus Abbildung 4.2 in eine Entmischung umgerechnet werden. Dabei gibt
die Entmischung an, wie viel Prozent des urspriinglichen Polystyrols sich in Kohlenstoff und Was-
serstoff entmischt haben.

und Dekompression verfilscht das Messergebnis, da die Rontgen-Thomson-Streuung sehr sensi-
tiv auf die dadurch bedingte Anderung der mikroskopischen Struktur ist.

In Abschnitt 6.3 konnte bereits beobachtet werden, dass in der Rontgenbeugung der Nachweis
von Diamant erst mit dem Beginn der zweiten Schockwelle moglich wird. Mit dem Anwachsen
der Diamant-Bragg-Peaks steigt auch die Entmischung in der Probe. Fiir die Entstehung von
Diamant ist eine kohlenstoffreiche Phase mit wenig bis keinem Wasserstoff notwendig, sodass
dieses Verhalten der Erwartung entspricht.

Aufgrund des moglichen Beugungssignals der (040) Diamantebene im Riickwértsspektrometer
ist die zur Bestimmung der Entmischung verwendete Rayleigh-Streuung eine obere Grenze und
kann bis zu 15 % niedriger liegen. Da die Entmischung mit der Rayleigh-Streuung berechnet
wird, sind die in Abbildung 7.21 gezeigten Werte eine untere Grenze fiir die tatsdchlich er-
reichte Entmischung. Die Bestimmung einer oberen Grenze skaliert mit der Rayleigh-Streuung
Wy des Vorwértsspektrometers und folgt der Relation 7,77 % - Wy Diese ist additiv zu den hier
bestimmten Ergebnissen zu betrachten.
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8 Ergebnisse und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde erstmals die Entmischung von Elementen in warmer dichter
Materie gemessen. Dafiir wurde ein Experiment am SLAC National Accelerator Laboratory in
Kalifornien (USA) durchgefiihrt. Ein Lasersystem erzeugte durch eine stufenférmige Laserpuls-
form zwei zeitlich versetzte Schockwellen. Das auf diese Weise komprimierte Polystyrol erreichte
einen Druck von (150 £ 15) GPa und eine Temperatur von (5000 £ 500) K. Die Massendichte be-
trug (3,0 £0,1) g/cm>.

In diesem Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse zusammengefasst. AnschlieRend wer-
den einige mogliche Verbesserungen des verwendeten experimentellen Aufbaus vorgestellt. Zum
Schluss wird noch ein Ausblick auf zukiinftige Anwendungsmoglichkeiten gegeben.

8.1 Zusammenfassung der Ergebnisse

Als Diagnostik wurde Rontgenstrahlung mit einer Energie von 8 180 eV verwendet, die mit dem
Rontgen-Freie-Elektronen-Lasers Linac Coherent Light Source erzeugt wurden. Mit einem Fla-
chendetektor wurde die Rontgenbeugung aufgenommen. Mit ihr konnte die Entstehung von
Diamant nachgewiesen werden. Mit dem zeitlichen Verlauf der Debye-Scherrer-Ringe des ent-
standenen Diamants sowie des gemessenen Schockausbruchs auf der Probenriickseite konnte
die Schockwellendynamik der mit HELIOS durchgefiihrten eindimensionalen hydrodynami-
schen Simulationen bestéatigt werden [Kraus, Vorberger, Pak et al. 2017]. Dadurch lie3en sich die
thermodynamischen GréRen Druck, Temperatur und Dichte des Polystyrols bestimmen. Weiter-
hin zeigte sich in den Beugungsprofilen bei kleinen Beugungswinkeln ein hohes Signal, das von
ungestortem und zum Messzeitpunkt noch in der Probe vorliegenden Polystyrol stammte. Die-
ses Signal verringerte sich kontinuierlich bis zum Schockausbruch. Daher wurde mit einem Fit
aus den Beugungsprofilen der ungestorte Materialanteil zum Messzeitpunkt bestimmt. Solange
die Messung vor dem Schockausbruch stattfand, nahm der ermittelte ungestorte Materialanteil
erwartungsgemal’ linear ab.

Zur eigentlichen Messung der Entmischung von Elementen in warmer dichter Materie wurden
zwei Kristallspektrometer verwendet. DFT-MD-Simulationen sagen fiir kleine Streuvektoren
vorher, dass die Rayleigh-Streuung fiir einen entmischten Zustand deutlich niedriger ausfallt
als fiir einen gemischten. Daher befand sich ein Spektrometer in Vorwértsrichtung (6 = 17°,
k=1,23-10%° m_l). Die Bestimmung eines absoluten Werts der Rayleigh-Streuung ist hier
nicht direkt moglich. Daher wurde die elastische Streuung des Vorwértsspektrometers auf die
des zweiten Spektrometers normiert, welches in Riickwartsrichtung (6 = 123°, k = 7,30 m_l)
aufgestellt war. Unter diesem Streuwinkel sind elastisch und inelastisch gestreute Rontgenstrah-
lung auf dem Detektor getrennt auflosbar und ein absoluter Wert der Rayleigh-Streuung kann
aus ihrem Verhaltnis bestimmt werden.
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Fiir beide Spektrometer wurde eine energieabhingige Korrektur des Streusignals vorgenom-
men. Diese beinhaltete die Absorption der Rontgenstrahlung, die Quanteneffizienz des Detek-
tors sowie Einfliisse, die durch die Geometrie der Spektrometer entstanden. Zusatzlich wurden
die Streuspektren um den aus den Beugungsprofilen bestimmten Anteil an ungestértem Material
reduziert.

In Riickwértsrichtung ergeben die DFT-MD-Simulationen eine Rayleigh-Streuung von 0,99 fiir
einen gemischten und 0,92 fiir einen entmischten Zustand. Die experimentellen Ergebnisse
des Riickwartsspektrometers unterliegen Schwankungen zwischen diesen Werten, vereinzelte
Messungen erreichten auch hohere Werten von bis zu 1,05 + 0,01 . Zusétzlich ist eine anstei-
gende Tendenz in den Ergebnissen zu erkennen. Messungen, die zeitlich nach dem Schock-
ausbruch stattfanden, wurden aufgrund der Expansion und Dekompression nicht beriicksich-
tigt. Die Schwankungen und der Anstieg der gemessenen Werte sowie die um bis zu 15%
hoheren Ergebnisse sind wahrscheinlich auf die Rontgenbeugung an der (040) Ebene von Dia-
mant zuriickzufiihren. Fiir die im Experiment ermittelte Diamantdichte von (4,14 £ 0,06) g/cm?
[Kraus, Vorberger, Pak et al. 2017] liegt das Peakmaximum bei einem Beugungswinkel von
260 = (127,6 £1,1)°. Durch die Linienbreite, die aufgrund der Mosaizitiat des erzeugten Dia-
mants noch vergroert ist, tiberlagert sich der Bragg-Peak mit dem Akzeptanzwinkel des Spek-
trometers von 119,40° bis 126,62°. Dadurch ist eine Erhohung der Rayleigh-Streuung wahr-
scheinlich und die Ergebnisse miissen als obere Grenze betrachtet werden. Die ansteigende
Tendenz in den Daten kann mit der anwachsenden Diamantmenge begriindet werden, die zu
ausgepragteren Beugungslinien fiihrt.

In Vorwartsrichtung wurde die inelastische Streuung fast vollstandig von der elastischen tiberla-
gert. Um hier den reinen elastischen Streuanteil zu bestimmen, wurde mit TD-DFT die Form des
inelastischen Signals berechnet und vom Messsignal subtrahiert. Weiterhin wurde eine Kreuz-
kalibration beider Spektrometer durchgefiihrt, um das elastische Signal des Vorwartsspektro-
meters auf das des Riickwartsspektrometers normieren zu konnen. Da die Rayleigh-Streuungen
beider Spektrometer mit dieser Methode direkt proportional sind, konnen die Ergebnisse des
Vorwértsspektrometers ebenfalls nur als obere Grenze betrachtet werden. Die von den DFT-MD-
Simulationen berechneten Werte der Rayleigh-Streuung betragen 2,70 fiir einen gemischten
und 0,77 fiir einen entmischten Zustand. Diese Werte wurden linear in eine Entmischung umge-
rechnet. Die Ergebnisse zeigen einen linear ansteigenden Verlauf ab dem Zeitpunkt, ab dem sich
die zweite Schockwelle in der Probe bildete bis kurz vor dem Schockausbruch. Die hochste ex-
perimentell gemessene Entmischung betragt (28,11:3) % zu einem Zeitpunkt, an dem die erste
Schockwelle bereits durch 93,7 % + 2,6 % der Probe propagiert war — unter der Annahme einer
linearen Schockwellenausbreitung. Aufgrund des moglichen Beugungssignals in Riickwértsrich-
tung sind die Werte der Entmischung nur eine untere Grenze und der reale Wert hdangt von der
Rayleigh-Streuung Wy in Vorwértsrichtung ab. Der zusétzliche Anteil des Probenmaterials, der
entmischt sein kann, folgt der Relation 7,77 % - Wy und kann bis zu 25 % betragen.

8.2 Verbesserungsmadglichkeiten zukiinftiger Experimente

Im Experiment wurde eine Kupfer-Nickel-Legierung mit einem atomaren Verhaltnis von etwa 2:1
verwendet, um beide Spektrometer zu kalibrieren. Diese Daten wurden auch zur Kreuzkalibrie-
rung sowie zur Bestimmung der Detektorantwortfunktion in Vorwartsrichtung verwendet. Auf-
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grund einer ungiinstigen Positionierung des Riickwartsspektrometers wahrend der Kalibrierung
konnte die gemessene Emission der Kupfer-K«-Linien zwar zur Energiekalibrierung verwen-
det werden, war aber durch den Verlust von Intensitét fiir alle weiteren Schritte nicht nutzbar.
Stattdessen musste die Nickel-K{3-Linie verwendet werden, die aufgrund des geringeren Nickel-
Gehalts im Vergleich zum Kupfer schwacher war. Zusétzlich ist auch die Emission der K(3-Linie
niedriger als die der Ko-Linien. Fiir zukiinftige Experimente ist hier von der Verwendung einer
Legierung abzuraten. Ein besseres Ergebnis ist mit der Verwendung von separaten Kupfer- sowie
Nickel-Folien zu erwarten.

In Vorwaértsrichtung lag die gemessene Intensitdt nahe der Sattigungsschwelle des Detektors
und tiiberschritt diese fiir ungestorte Proben sogar. Dadurch ist eine Subtraktion des ungestor-
ten Probenanteils unmoglich. In diesem Experiment konnte dieses Problem umgangen werden,
da ein Teil des Signals aus der Fokusebene des Spektrometers heraus ausgeschmiert war. Die
Nutzung dieses ausgeschmierten Schweifs ermoglichte eine Reduzierung um Streuanteile von
ungestortem Material. Der Schweif hétte sich aufgrund der von-Hamos-Geometrie und der Mo-
saikfokussierung nicht bilden diirfen und es ist zu vermuten, dass er als Sattigungseffekt des
Detektors auftrat. Um die Intensitdt am Vorwartsspektrometer zu reduzieren, gibt es mehrere
Moglichkeiten. Durch die Verwendung eines diinneren HAPG-Kristalls wird weniger Rontgen-
strahlung zum Detektor reflektiert. Zuséatzlich konnen dickere Filterfolien verwendet werden.

Die in dieser Arbeit gemessene Rayleigh-Streuung ist fiir beide Spektrometer eine obere Gren-
ze, die sich zu einer unteren Grenze in der Entmischung von Elementen in warmer dichter
Materie umrechnen lisst. Ursache hierfiir ist die Uberlagerung des Akzeptanzwinkels des Riick-
wartsspektrometers mit der Rontgenbeugung an der (040) Diamantebene. Um dieses Problem
zukiinftig umgehen zu konnen, muss das Riickwartsspektrometer unter einem Streuwinkel po-
sitioniert werden, der sich mit keinem Bragg-Peak iiberlagert. Fiir diese Uberlegung miissen alle
Materialien, die mit der Rontgenstrahlung interagieren kénnen, auf die Lage ihrer Bragg-Peaks
untersucht werden. Dies umschlie3t neben dem Ausgangsmaterial und moglichen entstehenden
Kristallstrukturen auch die Materialien der verwendeten Filterfolien mit ein. Hier kann auch die
Wahl einer anderen Rontgenenergie eine Option sein. Ist eine Bragg-Peak-freie Positionierung
nicht moglich, so muss die Intensitdt der betreffenden Bragg-Peaks gemessen werden, etwa
durch einen weiteren Fldchendetektor. Uber eine Kreuzkalibration kann das Streusignal in der
Auswertung entsprechend angepasst werden.

8.3 Ausblick

Die durch DFT-MD-Simulationen vorhergesagte Sensitivitdt der Rontgen-Thomson-Streuung auf
die Entmischung von Elementen in warmer dichter Materie konnte im Experiment nachgewie-
sen werden. Dazu wurden die Streudaten eines Experiments verwendet, in dem bereits aus
den Beugungsprofilen der Rontgenstrahlung die Entstehung von Diamant bekannt war. Aus der
Form der Bragg-Peaks lasst sich mit der Debye-Scherrer-Formel die Menge von entstandenem
Diamant berechnen. Da Diamant die kristalline Form von entmischtem Kohlenstoff und Wasser-
stoff darstellt, konnen die Ergebnisse beider Methoden miteinander verglichen und gegenseitig
als Mal3stab verwendet werden.

Bei Eisplaneten wie Uranus und Neptun, die aus einer signifikanten Menge Methan bestehen,
wird angenommen, dass das Methan in tiefere Schichten absinkt und sich dabei durch die stei-
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gende thermische Energie des Planeten der Wasserstoff langsam ablost. Das verwendete Polysty-
rol, welches ein gleiches atomares Verhaltnis von Kohlenstoff und Wasserstoff aufweist, wurde
gewahlt, um die letzte Stufe dieses Prozesses zu simulieren. Der experimentelle Nachweis der
Entmischung (und der Entstehung von Diamant) kann nun zur Verifizierung oder Anpassung
der Planetenmodelle verwendet werden.

Die Bestimmung der Entmischung erfolgte durch eine lineare Skalierung der Rayleigh-Streuung
zwischen den beiden Extremzustinden der homogenen Mischung und der vollstdndigen Ent-
mischung. Zusatzliche DFT-MD-Simulationen, die verschiedenen Stufen der Entmischung ent-
sprechen, sind hier notwendig, um den linearen Verlauf zu bestétigen oder eine nichtlineare
Skalierung zu entwickeln.

Die in dieser Arbeit vorgestellte Methode zur Messung der Entmischung kann in weiteren Expe-
rimenten angewendet und so weitere verschiedene elementare Zusammensetzungen untersucht
werden. Hierzu sind fiir jedes Experiment individuelle DFT-MD-Simulationen notwendig, die auf
die verwendeten Materialien und die erreichten Materiezustdnde abgestimmt sind. Prinzipiell ist
eine Entmischung auch mit der Rontgenbeugung messbar, sofern einatomige kristalline Struktu-
ren entstehen. Die Rontgen-Thomson-Streuung hat jedoch den Vorteil, dass sie diese kristalline
Struktur benétigt. Sie kann daher auch fiir Gasgemische beispielsweise aus Helium und Was-
serstoff eingesetzt werden, um die thermodynamischen Parameter der Grenzschicht zwischen
beiden Elementen zu bestimmen, die fiir Gasplaneten wichtig ist.
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A Anhang

A.1 Modellwahl fiir MCSS

In dieser Arbeit wurden Rechnungen mit MCSS (siehe Abschnitt 4.3) mit der folgenden Modell-
wahl durchgefiihrt [Chapman 2017].

1 $SETUP

2 mode_of_operation = "XRTS_SPECTRAL"

3 number_of_ions = 4

4 $END

s $FILE

6 output_file_name = "out/mcss_output.csv"
7 status_file_name = "stat/mcss_status.txt"
s $END

9 $PLASMA

10 use_mean_charge_states = .TRUE.

11 atomic_number = 6.00E+0, 6.00E+0, 1.00E+0, 1.00E+0

12 ionization_state = 0.00E+0, 1.00E+0, 0.00E+0, 1.00E+0
13 density_fraction = 4.50E-1, 5.00E-2, 4.50E-1, 5.00E-2
14 atomic_mass = -1.00E+0, -1.00E+0, -1.00E+0, -1.00E+0

15 mass_density = 3.00E+0

16 elec_temperature = 3.50E-1
17 ion_temperature = 3.50E-1
18 temperature = 3.50E-1

19 elec_flow_along_k = 0.000E+0
20 ion_flow_along_k = 0.000E+0
21 bulk_flow_along_k = 2.000E+®
22 $END

23 $PROBE

24 probe_energy = 8.18000E+3

25 probe_wavelength = -1.0000E+0
26 probe_intensity = -1.00E+0

27 source_func_shape = "GAUSSIAN"

28 source_func_fwhm_ev = 3.4000E+1

29 source_func_fwhm_nm = -1.0000E+0

30 use_source_func_data = .FALSE.

31 source_func_file_name = "default"

32 calculate_intensity_thresholds = .FALSE.
33 $END

3¢ $DETECTOR
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35 scattering_angle = 1.23E+2

36 number_of_points = 750

37 min_scat_energy = 7.000E+3

38 max_scat_energy = 8.500E+3

39 min_scat_wavelength = -1.000E+0
40 max_scat_wavelength = -1.000E+0
41 number_of_angles = 1

42 min_scat_angle = -1.00E+0

43 max_scat_angle = -1.00E+0

44 angle_dist_fwhm = -1.00E+0
45 angle_dist_power = 2.00E+0
46 use_angle_dist_data = .FALSE.

47 angle_dist_file_name = "default"
48 include_background = .FALSE.

49 $END

so  $MODELS

51 ee_pol_func_model = "BORN_MERMIN"

52 user_defined_vei = (-1.00E+0, 0.00E+0)
53 ee_lfc_model = "STATIC_INTERP"

54 user_defined_Gee = ( 0.00E+0, 0.00E+0)
55 bf_dsf_model = "IMPULSE_SCHUMACHER"

56 calculate_rk_factor = .TRUE.

57 user_defined_rk = 1.00E+0

58 ipd_model = "STEWART_PYATT"

59 user_defined_ipd = -1.00E+®

60 use_ideal_wr = .FALSE.

61 ideal_peak_ratio = -1.00E+0

62 calibration_energy = -1.000E+0
63 user_defined_wr = 0.92
64 ii_potential_model = "DEBYE_HUCKEL"

65 srr_sigma_parameter = -1.00E+4, -1.00E+4, -1.00E+4, -1.00E+4
66 srr_core_power = -1.00E+0, -1.00E+0, -1.00E+0, -1.00E+0

67 ion_core_radius = -1.00E+0, -1.00E+0, -1.00E+0, -1.00E+0

68 csd_gamma_parameter = -1.00E+0, -1.00E+0, -1.00E+0, -1.00E+0
69 csd_core_charge = -1.00E+0, -1.00E+0, -1.00E+0, -1.00E+0

70 screen_cloud_model "FINITE_WAVELENGTH"

71 ei_potential_model "EFFECTIVE_COULOMB"

72 gaunt_factor_model "NONE"

73 user_defined_gff = -1.00E+0

74 sec_core_power = 6.00E+0, 6.00E+0, -1.00E+0, -1.00E+0®

75 $END
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A.2 Tabellierte Ergebnisse

In Tabelle A.1 sind zu den verwendeten Datensadtzen der Messzeitpunkt t, der gemessene
Schockausbruch tg sowie die Laserintensitdten I; und I, der ersten und zweiten Kompressi-
onsstufe aufgelistet. Der Schockausbruch konnte nicht bei allen Datensitzen gemessen werden.
Tabelle A.2 enthélt die aus die aus den Messdaten bestimmten Ergebnisse. Dies sind der ver-
bliebene ungestorte Materialanteil p,,.q» die Rayleigh-Streuungen Wy und Wy’ in Riickwiérts-
und Vorwartsrichtung sowie die Entmischung p, . .....- Fehlende Werte in beiden Tabellen (—)
konnten nicht gemessen werden oder sind aufgrund einer Messung nach dem Schockausbruch
(t, > 8ns) physikalisch nicht sinnvoll und wurden nicht bestimmt.

# t, tq I I,
ns ns 102 W/cm? 102 W/cm?

119 7,1 7,58=%+0,13 2,55 7,77
128 7,1 7,44+£0,06 2,51 7,81
132 6,6 7,99+0,09 2,16 7,65
133 6,8 7,87£0,10 2,40 7,36
139 6,2 7,65+0,12 2,76 7,77
140 7,0 7,73£0,19 2,81 7,98
141 74 7,42£0,11 2,36 7,65
142 7,8 7,22%£0,13 2,77 7,83
143 8,2 7,14%+0,22 2,90 8,27
144 8,6 7,09+0,21 2,76 7,88
173 9,4 — 2,44 7,66
174 14,4 — 2,36 7,74
208 7,7 — 2,82 7,14
210 7,7 7,44+£0,10 3,03 7,25
211 7,3 7,34£0,09 2,91 7,03
212 8,3 — 2,87 7,36
214 10,3 — 2,30 6,38
215 11,3 6,94+0,11 2,95 6,88
216 14,3 — 2,48 7,03
217 12,8 7,43£0,10 2,69 7,05
227 7,5 — 2,76 6,78
233 7,7 — 2,82 7,75

Tabelle A.1.: t, ist der Messzeitpunkt mit einer Unsicherheit von 0,15ns, t; der gemessene
Schockausbruch, I, die Laserintensitat der ersten und I, die Laserintensitat der zweiten Kom-
pressionsstufe
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# p ungestort WPl: ng Dentmischt
% %
119 8,78+0,08 0,95+0,01 2,160 28,12"7°
128 5,56£0,05 0,91+0,01 2,281 21,52%5%
132 17,16£0,04 0,89+0,01 2,743 —2,32'%°,
133 23,03£0,07 1,00+£0,01 2427018 1435755
139 22,66+0,06 0,99+0,01 2,56">1%  7,447078
140  9,34£0,07 0,92+0,01 2,22°01° 24,75*77
141 — 0,96+0,01 2,907%2! —
142 — 1,05+0,01 3,39°0% —
143 — — — —
144 = — — —
173 — — — —
174 = — — —
208 — 0,98+0,01 3,387 —
210 — 1,00£0,01 2,992 —
+0,18 +8,98
211 — 0,93+0,01 24677 12,2170
212 — — — —
214 — — — —
215 — — — _
216 — — — —
217 — — — —
+0,20 +9,73
227 — 1,02+0,02 2,63%7  3,63°773,
233 — 1,00+£0,01 3,347 —

Tabelle A.2.: p,... ISt der verbliebene ungestorte Probenanteil, Wy die Rayleigh-Streuung in
Rickwartsrichtung, Wy die Rayleigh-Streuung in Vorwartsrichtung und p.,ich: di€ prozentuale

Entmischung
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