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1 Einleitung

1.1 Einfiihrung und Motivation

Wichtige Elementarprozesse in der Natur finden auf einer charakteristischen Zeit-
skala, welche durch die Schwingungsperiode eines Molekiils von ca. 100 fs vorgegeben
ist, statt. Im optischen Bereich sind Experimente mit einer Zeitauflésung von eini-
gen 10 fs (Femtosekunde, 1 fs = 10715 s) als attraktive Technik zur Untersuchung
schneller Vorgénge in der Physik, Chemie und Biologie seit den 80ger Jahren eta-
bliert [25, 69, 70]. Mit dieser hohen Zeitauflosung ist es moglich, optische Eigen-
schaften einer Probe — auf der natiirlichen Zeitskala von atomaren Vorgingen — zu
beobachten.

Zur Durchfithrung der optischen Experimente mit fs-Zeitauflosung wurde die Me-
thode der Anrege-Abfrage Technik entwickelt. Bei dieser Technik wird ein kurzer
Laserimpuls in zwei Impulse, einen Anregeimpuls und einen schwachen Abfrageim-
puls, aufgeteilt. Der Anregeimpuls 16st eine gewiinschte photoinduzierte Reaktion
auf einer Probenoberflache aus, der zweite Laserimpuls trifft zeitlich verzogert auf
die Probe und testet die Anderung der optischen Eigenschaften, wie zum Beispiel
die Anderung der Reflektivitit oder nichtlineare optische Eigenschaften.

Die Stérke dieser Technik liegt in der natiirlichen Synchronisation der beiden Laser-
impulse; die Zeitverzogerung wird einfach iiber eine Laufzeitdifferenz zwischen den
Laserimpulsen eingestellt. Ein weiterer Vorteil ist die erreichbare zeitliche Auflésung,
die im wesentlichen durch die Impulsdauer des verwendeten Lasersystems gegeben
ist. Es werden heute ultrakurze! Laserimpulse mit einer Zeitdauer von nur 5 fs
erzeugt [81].

Da der optische Abfrageimpuls mit den Valenz- und Leitungsbandelektronen der
Probe wechselwirkt, werden nur elektronische Eigenschaften untersucht; es werden
aber keine direkten Informationen iiber Strukturédnderungen gewonnen. Struktur-
empfindliche Aussagen kénnen nur indirekt iiber die haufig nicht eindeutige Inter-
pretation der Mefergebnisse gemacht werden [75, 76].

Ein wichtiges Ziel ist daher die Erweiterung dieser bekannten Technik in den Ront-
genbereich [63]. Die kurzen Wellenléngen der harten Rontgenstrahlung im A-Bereich

(Aongstr()'m, 1A=1010 m) erlauben eine direkte Untersuchung der Materie auf

!Unter dem Begriff ,,ultrakurz® werden im weiteren Vorgiinge auf einer Zeitskala unterhalb von
1 ps (Pikosekunde, 1 ps = 1072 s) bezeichnet.
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der Langenskala der Atome. Die charakteristische Léangenskala der atomaren Struk-
tur wird durch den Bohrradius von 0,5 A wiedergegeben. Typische Atomabstédnde
in Kristallen liegen bei einigen /fngstr(')'m. Wird der atomare Aufbau durch Streu-
experimente untersucht, so braucht man zur atomaren Auflosung Wellenléngen in
der GroBenordnung der Atomdurchmesser. Da Rontgenstrahlung primér mit kern-
nahen Elektronen wechselwirkt, erhélt man direkt struktursensitive Informationen.
Beugungsexperimente liefern zum Beispiel die Positionen der Atome in einem Kris-
tall (Fernordnung). Absorptionsmessungen an den charakteristischen Absoptions-
kanten (z.B. EXAFS (engl.: extended X-ray absorption fine structure), XANES
(engl.: X-ray absorption near edge structure), NEXAFS (engl.: near edge X-ray ab-
sorption fine structure)) liefern Informationen tiber die chemische Zusammensetzung
einer Probe sowie Bindungsabsténde, Bindungswinkel und Bindungsenergien (Nah-
ordnung).

Kombiniert man folglich die Rontgenstrahlung mit einer hohen zeitlichen Auflésung
im subps-Bereich (Sub-Pikosekunde) durch ultrakurze Rontgenimpulse oder schnelle
Detektoren, so wird die faszinierende Moglichkeit realisierbar, extrem schnelle chemi-
sche Reaktionen, Phaseniibergidnge, Oberflichenreaktionen und schnelle biologische
Prozesse in Echtzeit zu verfolgen ?. Kurze Rontgenimpulse im ps-Bereich sind bis
heute die Doméne von Grofiforschungseinrichtungen, wie die Synchrotronquelle an
der Advanced Photon Source?, die European Synchrotron Radiation Facility 4, das
Stanford Linear Accelerator Center® und das Deutsche Elektronen Synchrotron ®.
Auch die geplanten Freien-Elektronen-Laser (FEL), die Rontgenblitze im fs-Bereich
erzeugen werden, sind auf Grund der notwendigen mehrere km-langen Beschleuni-

gerstrecken sowie den hohen Kosten zu den Grofiforschungseinrichtungen zu zéhlen.

Aber bereits heute ist es moglich, Rontgenimpulse im subps-Bereich mit Hilfe von
hochintensiven fs-Laserimpulsen in kleineren Laboratorien herzustellen. Die Hoch-
temperaturplasmen, die bei der Wechselwirkung von fs-Laserimpulsen mit Festkorper-
oberfldchen entstehen, emittieren kurze inkohérente Rontgenblitze [47]. Da die Ei-
genschaften des entstehenden Plasmas wesentlich von den Laserparametern (Impuls-
dauer 7, Intensitét I und Laserwellenlédnge \) abhéngen, konnte durch die ,,Chirped
Pulse Amplification* Technik (CPA 1985) — ein neuer Bereich der Laser-Plasma-

2Ist wiederum die Reaktion schneller als die Dauer der Réntgenimpulse, so ist es moglich, eine
obere Schranke fiir die Impulsdauer der erzeugten Rontgenblitze zu geben.

3APS, Argonne, Illinois, USA

4ESRF, Grenoble, Frankreich

5SLAC, Menlo Park, Kalifornien, USA

SDESY, Hamburg, Deutschland
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Wechselwirkung — erschlossen werden [3, 87]. Solche Systeme sind imstande, ultra-
kurze Lichtimpulse mit Impulsdauern unter 100 fs zu erzeugen und zu verstéarken.
Im Laserfokus wird eine Intensitét von bis zu 10** W/cm? und Impulsleistung bis zu
100 TW (Terrawatt, 1 TW = 102 W) erreicht [50]. Die verstéirkten fs-Laserimpulse
eroffnen einen ganz neuen Bereich der Wechselwirkung. Sie konnen die Energie in ein
Festkorpertarget transferieren, bevor eine signifikante Ausdehnung der entstehenden
Plasmawolke stattfindet. Dies steht im Gegensatz zur Wechselwirkung mit Impuls-
dauern im ns-Bereich (Nanosekunde, 1 ns = 107 s), bei denen der Hauptteil des
Laserimpulses mit einer expandierten Plasmawolke wechselwirkt. Es entstehen neue
nichtlineare Absorptionsmechanismen, die zu einer Beschleunigung der Elektronen
in Richtung des kalten Targetmaterials hinter dem Plasma fiithren. Diese beschleu-
nigten Elektronen kénnen dann im kalten Material Ka-Strahlung erzeugen, analog
zu den Erzeugungsmechanismen in einer konventionellen Rontgenrohre. Da die Me-
chanismen, die den ,,Elektronenjet® in das Material bewirken, nur so lange existieren
wie der Laser wirkt, liegt die Impulsdauer des Rontgen-Ka-Blitzes in der Groéflen-
ordnung der Impulsdauer des Lasers. Die Erzeugung dieser heiflen Elektronen und
die Optimierung der Quellen sind Gegenstand aktueller Forschung.

In dieser Arbeit wird mittels zeitaufgeloster Rontgenbeugungsexperimente gezeigt,
daf} die verwendete Laser-Plasma-Rontgenquelle eine Impulsdauern von unter 300
fs besitzt. Zum Vergleich sei hier angefiihrt, dafl schnelle Rontgen-Schmierbild-

Kameras (engl.: streak camera) eine Zeitauflésung von 2 ps erreichen [36].

Mit Laser-Plasma-Rontgenquellen ist es moglich, die Vorteile der optischen Anrege-
Abfrage-Experimente in den Rontgenbereich zu iibertragen. Dazu wird ein starker
Laserimpuls in zwei Impulse aufgeteilt: ein schwacher Anregeimpuls, der wieder die
gewiinschte photoinduzierte Anderung auf der Probenoberfléiche hervorruft, und ein
zweiter starker Laserimpuls, der auf einer Festkorperoberfliche ein rontgenemittie-
rendes Plasma erzeugt. Durch geeignete Rontgenoptiken wird die inkohdrente Ront-
genstrahlung aus einem bestimmten Raumwinkelbereich auf die Probe fokussiert.
Die zeitliche Verzégerung wird — wie im optischen Experiment — durch eine Lauf-
zeitdifferenz zwischen den beiden Laserimpulsen erzeugt. Folglich ist auch die pho-
toinduzierte Reaktion wieder zeitlich exakt zum Rontgenimpuls synchronisiert. Die
Ka-Energie der Strahlung kann durch Wechsel des Targetmaterials beliebig gewahlt

werden.
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1.2 Gliederung

In dem Kapitel 1.3 Zusammenfassung der Ergebnisse wird ein Uberblick iiber die
erzielten MeBergebnisse und die erreichte Zeitauflosung in den Experimenten ge-
boten. Die daraus resultierenden Veroffentlichungen werden am Ende des Kapitels
zusammengestellt. Die Veroffentlichungen informieren in verkiirzter Form iiber die
erreichten Resultate.

In dem Kapitel 1.4 Erzeugung kurzer Rintgenimpulse folgt ein kurzer Uberblick
iiber die einzelnen Forschungsaktivititen zur Erzeugung kurzer Rontgenimpulse.
Dadurch wird zum einen der Stand der Technik, insbesondere in den Grof3for-
schungseinrichtungen erklart, zum anderen ist es moglich, die hier entwickelte Laser-
Plasma-Rontgenquelle in ihrer Leistungsfahigkeit einzuordnen. Hierbei beschrénkt
sich die Zusammenfassung auf Roéntgenquellen, deren Impulsdauern unter einigen
10 ps liegen. Im Kontrast zu den Grofiforschungseinrichtungen gibt es eine Anzahl
kleiner, effizienter Laboratorien an Universitdten, welche Rontgenquellen entwickelt
haben, die bereits heute zeitaufgeloste Experimente im subps-Bereich demonstrie-
ren. Diese Quellen basieren hauptsdchlich auf Laserplasmen. Die einzelnen Grup-
pen favorisieren verschiedene Targetmaterialien und arbeiten mit unterschiedlichen
Konstruktionsentwiirfen fiir die Quelle.

In dem Kapitel 2.1 Aufbau und Konstruktion der Riontgenquelle wird die selbst-
entwickelte Titan-Ka-Quelle genauer beschrieben. Die zur Detektion der Roéntgen-
strahlung verwendete wassergekiihlte Rontgenkamera wird im Anhang unter 5.1
Rontgendetektion vorgestellt. Um den Rontgenflul auf der Probe zu erhéhen, werden
im Kapitel 2.2 Torisch gebogener Rontgenspiegel und im Kapitel 4 Zusammenfas-
sung und Ausblick Moglichkeiten zur Fokussierung von inkohédrenter Rontgenstrah-
lung vorgestellt. Im Kapitel 2.3 Charakterisierung der Rontgenquelle werden ver-
schiedene Parameter zur Optimierung der Quelle vorgestellt. Die Optimierung der
Rontgenquelle konnte nicht simultan zu den zeitaufgelosten Messungen betrieben
werden, da zum einen nicht geniigend Experimentatoren, zum anderen eine zweite
vollstdndig ausgestattete Experimentier-Vakuumkammer mit Detektoren nicht zur
Verfiigung standen. Nachdem der Rontgenflul der Quelle intensiv genug war, wurde
die Entscheidung getroffen, den Schwerpunkt dieser Arbeit auf die Demonstration
zeitaufgeloster Experimente zu legen. Dazu werden zwei Experimente durchgefiihrt,

die im Kapitel 3 FExperimente mit hoher Zeitauflosung nédher vorgestellt werden.
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Im Kapitel 3.1 Erweiterung des Versuchsaufbaus werden die Anderungen des experi-
mentellen Aufbaus — von den statischen Experimenten zur Erzeugung der Rontgen-
strahlung zu den zeitaufgelosten Experimenten — beschrieben. Es werden ebenfalls
die notwendigen Justageprozeduren sowie die Auswertung an Hand der Beugungs-
linie von Germanium (Ge) erklart. Auf weitere Erklarungen technischer Natur wird
dann in den folgenden Kapiteln verzichtet, diese konzentrieren sich auf die experi-
mentellen Resultate und auf die Physik.

Bei dem im Kapitel 3.2 Experimente an dinnen Germaniumschichten beschriebenen
ersten Experiment handelt es sich um einen Beitrag zum Themenkomplex ,nicht-
thermisches Schmelzen von Halbleitern®. In dieser Arbeit wird der Phaseniibergang
von der Fest- in die Fliissigphase von hochangeregten Ge-Schichten mit der Methode
der Rontgenbeugung zeitaufgelost verfolgt und anschliefend diskutiert. Im Kapitel
3.8 Fxperimente an dinnen Wismutschichten wird das zweite Experiment beschrie-
ben. Es demonstriert erstmals Rontgenbeugung an einer optischen Phononenmode
(Alg-Mode) in Wismut (Bi) mit einer Zeitauflosung von deutlich unter 500 fs. Da
der geometrische Strukturfaktor durch die Phononenauslenkung moduliert wird, ist
es moglich, die Gitterschwingung durch Abnahme und Zunahme der Rontgenreflek-
tivitéat zu verfolgen.

Im Anhang ist neben der Charakterisierung der réontgenempfindlichen CCD-Kamera
eine kurze Beschreibung der selbstgeschriebenen Auswertungssoftware fiir die Ka-
merabilder unter 5.2 Auswertungssoftware zu finden. Die fiir einige Abschétzungen
verwendeten Materialdaten von Germanium und Silizium (Si) sind im Anhang unter

5.4 Materialdaten zusammengestellt.
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1.3 Zusammenfassung der Ergebnisse

Es konnte eine Laser-Plasma basierte Rontgenquelle mit einer Photonenenergie von
4,5 keV (Kiloelektronenvolt, 1 keV = 103 eV), die der Titan-Ka-Linie entspricht,
realisiert werden. Diese Rontgenquelle kann Mefzeiten von einigen Tagen ohne Un-
terbrechung zur Verfiigung stellen. Die durchgefiihrten zeitaufgeldsten Experimente
weisen auf eine obere Schranke der Impulsdauer der Réntgenstrahlung von ca. 300 fs
hin. Durch einen torisch gebogenen Réntgenspiegel kann die inkohérente Rontgen-
strahlung — aus dem vor dem Target liegenden Halbraum — auf einen Fokusdurch-
messer von ca. 80 ym (Mikrometer, 1 pm = 1075 m) fokussiert werden. Im Fokus
wird ein RontgenfluB von ca. 2 - 10* Photonen pro Laserimpuls gemessen.

Im ersten Teil der Experimente wurden diinne einkristalline Ge (111)-Oberflichen
auf einem Si-Substrat (111) mit intensiven Laserimpulsen von 120 fs Dauer bestrahlt.
Erfolgt die Anregung unterhalb einer bestimmten Energieschwelle, so kann der Laser-
impuls als schnelle Warmequelle betrachtet werden. Oberhalb dieser Schwelle findet
eine neue Art der Umwandlung statt. Die Zeitdauer, in der der Phaseniibergang in
die metallisch-fliissige Phase stattfindet, wurde bisher mit optischen Methoden auf
einer Zeitskala von wenigen 100 fs beobachtet. In der vorliegenden Arbeit wird die
Dynamik der ausgelosten Strukturdnderung mit Hilfe zeitaufgeloster Rontgenbeu-
gung verfolgt. Es konnte fiir Anregefluenzen zwischen 0,1-0,4 J/cm? ein schneller
Phaseniibergang von der Fest- in die Fliissigphase — welche durch ein geringeres
Beugungsvermogen ausgezeichnet ist — auf einer 300 fs Zeitskala nachgewiesen wer-
den. Diese Zeitskala 148t bereits auf ein nichtthermisches Schmelzen schliefen. Die
Zeitskala des thermischen Schmelzens wird mafigeblich durch den Austausch von
Energie zwischen dem angeregten elektronischen System und den Gitterphononen
bestimmt, diese findet typischerweise auf einer ps-Zeitskala statt. Wiirde das gemes-
sene, reduzierte Beugungsvermoégen durch den Debye- Waller-Faktor erklart werden,
so liegt die benotige Temperatur um einen Faktor zwei iiber der Temperatur, die
aus der eingestrahlten Laserenergie abgeschétzt wird.

Eine detaillierte Auswertung der MeBdaten ergibt bei einer Anregung mit 0,2 J/cm?,
dafl der Film auf der kurzen Zeitskala von 300 fs iiber eine Tiefe von ca. 40 nm
geschmolzen ist. Die daraus resultierende notige Schmelzfrontgeschwindigkeit von
ca. 105 m/s ist nicht vereinbar mit der maximal mdoglichen Geschwindigkeit, die
durch die Schallgeschwindigkeit von einigen 1000 m/s gegeben ist. Dies 148t die
Vermutung zu, daf} es sich um einen homogenen Schmelzprozefl handelt.

Nach dem nichtthermischen Schmelzen breitet sich eine Schmelzfront mit der Ge-

schwindigkeit von ca. 850 m/s aus. Aus den Winkelverschiebungen der Réntgen-
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beugungskurven lassen sich Temperaturen und Driicke in der fliissigen Ge-Schicht,
in der darunterliegenden festen, angeregten Ge-Schicht und in dem Si-Substrat ab-
schétzen. Teile dieser Arbeit sind in den Referenzen [7, 14, 78, 41] veroffentlicht

worden.

In einem weiteren Experiment ist durch einen kurzen Laserimpuls die Alg-Phononen-
mode in einer diinnen, einkristallinen Wismutschicht angeregt worden. Da die Gitter-
schwingung zur Modulation der Beugungseffizienz der Bi-Schicht fiihrt, kann mit
zeitaufgeloster Rontgenbeugung die zeitliche Auslenkung verfolgt und mit dem theo-
retisch berechneten Strukturfaktor als Funktion der Phononenamplitude verglichen
werden. Daraus folgten Phononenamplituden — in Abhéngigkeit der Anregefluenz —
bis zu ca. 10% des ndchsten Nachbarabstandes. Die aus den Mefidaten gewonnene
Phononenfrequenz von 2,65 THz zeigt eine deutliche Rotverschiebung im Vergleich
zur Phononenfrequenz im nicht angeregten Wismut von 2,92 THz. Ebenfalls gaben
die Winkelverschiebungen der Beugungskurven wieder Aufschluf§ iiber den Druck
und die Temperatur in dem angeregten Film. Teile dieser Arbeit sind in [77] publi-

ziert worden.
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1.4 Erzeugung kurzer Rontgenimpulse
1.4.1 Laser-Plasma-Roéntgenquellen

Wenn ein Laserimpuls auf eine Metalloberfldche fokussiert wird, absorbiert das Tar-
get die Laserenergie innerhalb einer Skintiefe von ca. 10 nm [8]. Uberschreitet die
Energiedichte im Fokus die Ionisationsschwelle, so entsteht ein Plasma, von dem aus
ein inkohérenter ,,Rontgenblitz* in den vor dem Target liegenden Halbraum emit-
tiert wird. Typische Werte fiir die lonisationsschwelle von Festkorpern liegen bei
102 — 10" W /cm? [40, 26].

Abb. 1 zeigt ein hochaufgeltstes Rontgenspektrum eines lasererzeugten Plasmas auf
einer Aluminiumoberfliche (Kernladungszahl Z = 13). Die Aufnahme entstand vor
einigen Jahren an einem Farbstofflasersystem am Institut fiir Laser- und Plasma-
physik der Universitdt Essen. Die Wellenldnge des Lasers betrug 620 nm, die Im-
pulsdauer 80 fs. Der Laser stellte moderate 3 mJ an Energie zur Verfiigung. Zur Auf-
16sung der einzelnen spektralen Komponenten wurde ein von-Hamos-Spektrometer

eingesetzt [96].

Aluminum
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Abb. 1: Hochaufgelostes Rontgenspektrum, aufgenommen mit einem wvon-Hamos-
Spektrometer. Als Targetmaterial wurde eine Al-Oberflache verwendet. Die Laserenergie
betrug ca. 3 mJ und die Impulsdauer 80 fs bei einer Wellenldnge von 620 nm.
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Es ist eine Anzahl von Linien zu erkennen, welche identifiziert werden konnten als
Linienstrahlung von hochangeregten Ionen aus dem Plasma. Die im Spektrum domi-
nierende Al-Ka-Linie kann nur durch nichtangeregte Atome auflerhalb der Plasma-
schicht emittiert werden. Die Al-Ka-Photonen besitzen eine Energie von 1,49 keV,
was einer Wellenldnge von 8,34 A entspricht [94].

Die Impulsdauer der Plasmastrahlung hiangt von der Lebensdauer des Plasmas ab.
Die Lebensdauer wird bestimmt durch das Ansteigen der Elektronentemperatur im
Plasma, welche im Zeitbereich der Laserimpulsdauer liegt, und durch die Abkiihl-
zeit, d. h. wie schnell die Elektronen ihre Energie an die Umgebung abgeben kénnen.
Der Energieverlust wird durch die Warmeleitung und durch die Expansion des Plas-
mas in die Umgebung bestimmt. Die Abkiihlung ist ein langsamer Prozef auf einer
Zeitskala im ps-Bereich. Beeinflut wird die Zeitdauer durch die Stérke des Dichte-
und Temperaturgradienten. Diese Strahlungsart ist somit fiir Rontgenexperimente
mit fs-Zeitauflosung nicht geeignet [1].

Die Ka-Strahlung entsteht nicht im heiflen Plasma, sondern entsteht hinter der Plas-
maschicht und wird durch Elektronen erzeugt, welche durch das Laserfeld beschleu-
nigt werden. Ubersteigt die Laserintensitéit die Schwelle von 10'® W /cm?, werden
im Plasma Elektronentemperaturen von einigen 100 eV erreicht. Die Energiedis-
sipation der Laserstrahlung durch Elektron-lon-St68e kann vernachléssigt werden,
da die Stofifrequenz mit der Elektronentemperatur abnimmt [26]. In Experimenten
wird trotzdem ein Absorptionsgrad von iiber 50 % gemessen, die damit verbunde-
ne ,stoffreie Absorption* wird in verschiedenen alternativen Theorien zu erkléiren
versucht. Dabei unterscheiden sich die Theorien durch verschiedene experimentelle

Ausgangssituationen. Die wichtigsten Modelle sind:

e Resonanzabsorption: Dieses Modell ist giiltig fiir p-polarisierte Laserstrahlung

und Plasmaskalenldngen von L > Ap.s-. Die Plasmaskalenldnge L ist iiber die
Plasmadichte n. definiert: L = n./(Vn.) [91, 4].

e Vakuumheizen oder Brunel-Absorption: Dieses Modell ist giiltig fiir steile

Dichtegradienten [9, 91, 4], im Gegensatz zur Resonanzabsorption.

Die Modelle haben die Gemeinsamkeit, dafl wahrend der Wechselwirkung des Lasers
mit der Plasmaoberfliche hochenergetische Elektronen entstehen. Diese Elektronen
werden in das Plasma hineinbeschleunigt und kénnen dort in Analogie zu einer
konventionellen Roéntgenrchre Linienstrahlung erzeugen. Diese Strahlung existiert
nur fiir die Zeitdauer des Laserimpulses und einer zeitlichen Verldngerung, welche

durch die Flugdauer der schnellen Elektronen durch das Targetmaterial gegeben ist.
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Ein weiterer Vorteil ist die rdumliche Auflosung der Rontgenquelle, welche von der
Grofle der emittierenden Oberfliche abhéngt. Die emittierende Fléache wird in der
Groflenordnung des Laserfokusses von ca. 10 pm liegen. Auflerdem ist der Rontgen-
impuls exakt synchronisiert mit photoinduzierten Vorgéngen, welche durch densel-
ben Laserstrahl ausgelost werden koénnen.

Das Interesse an diesen kurzen Ka-Roéntgenimpulsen hat dazu gefiihrt, daf§ die un-
terschiedlichsten Targetmaterialien verwendet wurden. So wurden beispielsweise in
Arbeiten der Laser-Gruppe am Laboratoire d’Optique Appliquée” die Materialien
Kalzium, Aluminium und Eisen untersucht [4, 60, 62]. Die gemessenen Quelldurch-
messer betrugen um die 10 pm; bei einer Laserwiederholrate von 10 Hz wurden pro
Impuls 3 - 108 Ka-Photonen erzeugt.

In der Arbeit von Rischel et al. [56] wird erstmals von einem zeitaufgelosten Ront-
genbeugungsexperiment mit einer fs-Plasmaquelle berichtet. Als Rontgenlinie wurde
Si-Ka verwendet. Das Target wurde mit einem Laserimpuls von 130 fs Impulsdau-
er und 15,5 mJ ionisiert. Durch einen zweiten zeitverzogerten Laserimpuls wurde
ein Langmuir-Blodgett-Film angeregt. Vergleicht man die Rontgenbeugungskurven
mit und ohne Anregung, so sind bereits nach 500 fs deutliche Anderungen in der
Struktur der Kurven zu beobachten.

Die Arbeitsgruppe von Wilson et al. an der Universitdat Kalifornien, San Diego hat
eine Kupferréntgenquelle entwickelt. Ein Laserimpuls von 30 fs Impulsdauer und mit
einer Energie von 75 mJ wird auf einen umlaufenden Kupferdraht fokussiert. Dies hat
gegeniiber den sonst iiblichen Planartargetkonzepten den Vorteil, dafi Mefizeiten von
mehreren Stunden realisierbar werden. Die Quelle emittiert 4 - 10° Cu-Ka Photonen
pro Impuls und sr. Diese Arbeitsgruppe hat zeitaufgeloste Messungen mit einer
Zeitauflosung von einigen 10 ps bei verschiedenen Fragestellungen realisiert [13, 59,
73].

"Laboratoire d’Optique Appliquée, LOA, Palaiseau, Frankreich
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1.4.2 Alternative Methoden

Zur Zeit werden verschiedene Methoden diskutiert, um aus langen Synchrotron-
rontgenimpulsen kurze Stiicke , herauszuschneiden®. Bei einer Technik wird der lange
Impuls an zwei Kristallen nacheinander gebeugt. Wahrenddessen werden durch kur-
ze Laserimpulse in den Kristallen zeitlich versetzte, reversible Phasendnderungen
ausgelost, welche die Effizienz der Rontgenbeugung beeinfluit [37]. Eine dhnliche
Methode ist die Modulation des langen Impulses durch Beugung an kohérenten,
akustischen Phononen [10]. Die Phononen fithren zu einer zeitlichen Modulation
des Rontgenimpulses. Es wurde bereits gezeigt, dafl Phononen in InSb durch einen

kurzen Laserimpuls eingeschaltet werden koénnen [42].

Andere Ideen basieren auf der direkten Wechselwirkung von relativistischen Elek-
tronenpaketen mit kurzen Laserimpulsen. Im wesentlichen wirkt dabei das Laserfeld
wie ein periodisch wechselndes Magnetfeld (Wiggler). Die Wigglerperiode entspricht
dabei der Laserwellenldnge. Von Schoenlein et al. wurden durch Thomsonstreuung
harte Rontgenimpulse erzeugt [39, 66, 68]. Dazu wurde ein Laserimpuls mit einer
zeitlichen Dauer von 100 fs und einer Energie von 100 mJ unter 90° in einen re-
lativistischen Elektronenstrahl (50 MeV) fokussiert. Es entstand ein 300 fs langer
Réntgenimpuls bei einer Wellenlinge von 30 keV (0,4 A). Der Photonenfluf be-
trug 5 - 10* Photonen. Die Quelle kann bei einer Wiederholrate von 2 Hz arbeiten,
die Abstrahlrichtung ist kolliminiert in einen Winkel von 7,9 mrad (Milliradiant,
1 mrad = 1073 rad). Ein Vorteil der Quelle ist, da8 die Réntgenwellenliinge durch

die Elektronenenergie direkt einstellbar ist.

Ein weiterer Vorschlag aus dieser Arbeitsgruppe besteht darin, einem relativisti-
schen Elektronenpaket (Bunchliange 30 ps, Elektronenenergie 1,5 GeV, (Gigaelek-
tronenvolt, 1 GeV = 10° eV)) eine Zeitstruktur auf einer fs-Zeitskala aufzuprigen
(66, 67, 102]. Das Elektronenpaket bewegt sich dabei durch einen Wiggler und wech-
selwirkt mit einem kurzen Laserimpuls (bisherige Versuche mit 100 fs, 400 pJ), der
kolinear zum Elektronenpaket in den Wiggler eingeschossen wird. Anschaulich be-
steht die Wechselwirkung durch die Beschleunigung bzw. Verzogerung der Elektro-
nen je nach Phasenlage des elektrischen Feldes am Eingang des Wigglers. Damit die
Wechselwirkung stattfinden kann, miissen spezielle Bedingungen erfiillt sein. Unter
der richtigen Voraussetzung wird eine Energiemodulation der Elektronen auf einem
Teilstiick des langen Elektronenpakets bewirkt. Das Teilstiick besitzt eine Lénge in
der GroBenordnung des Laserimpulses. Die energiemodulierten Elektronen koénnen
durch eine dispersive Anordnung von Magneten von den restlichen Elektronen raum-

lich getrennt werden. Die kurzen Elektronenimpulse werden nochmals abgelenkt und
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erzeugen dabei Synchrotronstrahlung. Die Quelle arbeitet bei einer Wiederholrate
mit bis zu 100 kHz. Die Eigenschaften der Quelle sind abhéngig von den verwen-
deten Eigenschaften des Wigglers, des Lasers und der Ablenkmagnete. So ergeben
Berechnungen mit einem Laser von 25 fs Impulsdauer, 100 nJ Energie bei einer Wie-
derholrate von 20 kHz einen Rontgenflul bei einer Photonenenergie von 2 keV von
10° Photonen/s in 0,1% der Bandbreite in einem Abstrahlwinkel von 1 mrad. Die
beschriebene Methode ist unter dem Namen , Electron Slicing” bekannt geworden

(66, 67).

Alle Bemiihungen, effiziente Rontgenquellen bereit zu stellen, gipfeln in den Aus-
gaben fiir die Entwicklung des Freien-Elektronen-Lasers (FEL) [17]. Da fiir einen
Rontgenlaser keine Spiegel existieren, die eine Riickkopplung des Rontgenlichts in
den Laser bewirken, wird der Freie-Elektronen-Laser ein ,single-pass® System sein.
Die Verstarkung im FEL basiert auf dem SASE (engl.: self amplification of spon-
taneous emission) Prinzip. Ahnlich wie beim ,Electron Slicing® wird ein relativi-
stisches, langes Elektronenpaket in einen Undulator geschickt. Das einzelne Elek-
tron wechselwirkt mit der anfanglich spontanen Emission anderer Elektronen. Diese
Wechselwirkung bewirkt wiederum ein Beschleunigen oder Verzogern des Elektrons.
Ist der Undulator lang genug, werden aus den anfénglich rdumlich statistisch ver-
teilten Elektronen kleine Pakete in dquidistanten Absténden geformt. Unter den
richtigen Voraussetzungen entspricht dieser Abstand der Wellenlénge, die die Elek-
tronenpakete emittieren. Die Wellenziige superponieren bei jeder Undulatorperiode
in Phase, was zu einem intensiven Rontgenblitz fithrt. Durch den relativistischen
Dopplereftekt ist zudem die Strahlrichtung in Vorwéartsrichtung stark gebiindelt. In
der letzten Ausbauphase soll beispielsweise der FEL am TESLA-Projekt Photonen-
energien zwischen 200 eV und 12,4 keV erzeugen konnen [55]. Der Rontgenflufl wird
dabei 10'2 — 10** Photonen pro Impuls betragen, die Pulsdauer betrigt um die 100
fs. Die geplante Wiederholrate liegt bei 510 Hz. Theoretische Berechnungen zeigen
eine Divergenz des XFEL-Strahls von ca. 1 prad.

Um diese vollig unterschiedlichen Quellen vergleichen zu kénnen, wurde die Brillanz
b eingefiihrt [43]. Diese ist definiert durch

_ dn(),l%(ﬂf, Y, 6, w, hy)

b . 1
dxdydQdt (1)

Durch dng % werden die emittierten Photonen innerhalb der Bandbreite von 0,1 %,
zentriert um die Photonenenergie hr angegeben. Diese Anzahl wird normiert auf

die Fliche der Quelle dxdy im Punkt (z,y) und normiert auf den Raumwinkel
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Abb. 2: Brillanz unterschiedlicher Quellen.

dQ), welcher durch die Winkel (0,v) aufgespannt wird, sowie auf das Zeitintervall
dt. Die Definition der Brillanz ist jedoch mit Vorsicht zu behandeln. Es werden
Quellen bevorzugt, welche eine moglichst kurzen Rontgenimpuls abstrahlen. Wer-
den allerdings schnelle Detektoren verwendet, welche den zu beobachtenden Prozef3
in einem Durchgang zeitlich auflésen, wird ein langer Rontgenimpuls gebraucht.
Ebenfalls werden Quellen mit kleiner Abstrahlfliche und moglichst kleinem Ab-
strahlwinkel favorisiert, dies bedeutet eine hohe raumliche Auflésung. Es hat jedoch
keinen Sinn, Experimente mit hoherer Auflosung als die der Detektoren durchzufiih-
ren. Abb. 2 zeigt die Brillanz fiir unterschiedliche Quellen. Die roten Datenpunkte
sind mit der Laserplasmaquelle am LOA gemessen worden. Es wurde nur die Ka-
Strahlung der unterschiedlichen Materialien beriicksichtigt. Der blaue Datenpunkt
wurde aus den Daten der Titan-Ka-Rontgenquelle am Institut fiir Laser- und Plas-
maphysik der Universitit Essen errechnet. Die griinen Datenpunkte sind die Werte
fiir Thomsonstreuung und die Methode des Electron Slicing. Die verschiedenen ge-
nannten Institute benutzen alle Titan-Saphir-Lasersysteme mit unterschiedlichen
Parametern (Impulsléinge, maximale Energie), daher ist ein direkter Vergleich sehr
schwierig. Hinzu kommt, daf§ die Laserplasmaquellen durch verschiedene Prozedu-
ren (Defokussierung, Vorimpulse), welche spater beschrieben werden, optimiert wer-
den koénnen. Die Brillanzen der Laserplasmaquellen liegen trotzdem alle im Bereich
von zwei Groflenordnungen. Unter der Voraussetzung, dal die drei Datenpunkte

am LOA unter dhnlichen Laserbedingungen entstanden sind, ist die Tendenz zu
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erkennen, dafl mit hoherer Kernladungszahl die Réntgenemission abnimmt. Theo-
retische Berechnungen unterstiitzen diese Tendenz [53]. In [53] werden Rechnungen
durchgefiihrt, die zeigen, daf§ die optimale Laserintensitdt I,, fiir die Erzeugung
von Ka-Photonen mit der Kernladungszahl Z wie I, = 7 - 10°Z%* W /ecm? ska-
liert. In einem weiteren Schritt wird auch gezeigt, dafl trotz optimaler Intensitét der
RontgenfluB mit der Kernladungszahl abnimmt. Die theoretischen Berechnungen
werden in zwei Schritten durchgefiihrt. Der erste Schritt simuliert die Laserplasma-
wechselwirkung und ergibt die Elektronengeschwindigkeitsverteilung als Funktion
der Zeit. Diese Berechnung wird mit einem PIC-Programm (engl.: particle in cell
simulation) durchgefiihrt. Im zweiten Schritt wird die Geschwindigkeitsverteilung
dazu benutzt, um mit einer Monte-Carlo-Simulation die Anzahl der Rontgenphoto-
nen als Funktion der Zeit zu berechnen. Das Ergebnis der Berechnungen ist somit
nicht nur die Gesamtzahl der Photonen pro Laserimpuls, sondern auch der zeitliche
Verlauf ihrer Entstehung. Eine weiteres Ergebnis der Simulationen ist, dafl subps-
Rontgenimpulse nur bei Folientargets mit Stéarken von etwa 2 pm entstehen konnen.
Folientargets haben den Vorteil, dafl die Elektronenreichweite im Target beschrénkt
ist. Nach dem Hindurchtreten der schnellen Elektronen durch die Folie entsteht
keine weitere Rontgenstrahlung, und die Emission ist somit zeitlich eingeschrankt.
Bei den bisher durchgefiihrten Réntgenbeugungsexperimenten wurde die Strahlung
aber immer mit Hilfe von Festkorpertargets erzeugt. Nahezu alle Gruppen konn-
ten subps-Zeitauflosungen bei ihren Experimenten nachweisen. Arbeiten mit einer
Si-Quelle haben die Gruppen [23, 24, 61] durchgefiihrt. Die hier verwendete Titan-
quelle fithrte zu den Veroffentlichungen [14, 78]. Mit Hilfe der Thomsonstreuung
wurden zeitaufgeloste Experimente an InSb durchgefiihrt [16]. Resultate von Beu-
gungsexperimenten mit einer Kupferquelle mit einer Zeitaufloésung von einigen ps
wurden in [13, 73] veroffentlicht.
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2 Rontgenquelle der Universitit Essen

2.1 Aufbau und Konstruktion der Rontgenquelle

Die ersten Schritte zur Entwicklung einer fs-Rontgenquelle am Institut fiir Laser-
und Plasmaphysik an der Universitét Essen wurden vom Autor durchgefiihrt [6]. Da
Ti-Ka eine Wellenlédnge von 4,5 keV bzw. 2,75 A besitzt, wurde es als Targetmaterial

verwendet. Mit dieser Wellenlénge ist es nach der Bragggleichung
2 Ghkl sin 93 = A (2)

noch moglich, Braggbeugungen an Halbleitern wie Si, Ge, GaAs und auch an Bi
durchzufiihren. In (2) ist gpg, der Abstand der beugenden Ebenen, das Tupel (hkl) die
Miller’schen Indizes der Netzebenenschar, 85 der Braggwinkel und A die Wellenlédnge
der Rontgenstrahlung. Geht man zu kleineren Gitterabstdnden iiber, so muf§ eine
kiirzere Wellenlédnge gewéhlt werden, damit die aus der Bragggleichung abgeleitete
Bedingung A\ < 2 gy erfiillt ist.

Eine systematische Untersuchung anderer Materialien mit hoherer Kernladungszahl
und somit mit kiirzerer Wellenldnge wurde an der entwickelten Quelle noch nicht
durchgefiihrt 8.

Die Titanoberfliche wird im Fokus des Lasers bei jedem Impuls irreversibel zerstort
und muf} daher kontinuierlich durch eine intakte Oberfliche ersetzt werden. Bei dem
,planaren Targetkonzept“ wird eine Metallschicht auf einem XY-Verschieber durch
den Fokus bewegt. Die realisierbare Mef3zeit ist abhéngig von der Grofle der verwen-
deten Verschieber und von der Wiederholrate des Lasers. Steht eine Oberfldche von
5 x5 cm zur Verfiigung, ergeben sich Mefzeiten von wenigen Stunden bei einer Wie-
derholrate des Lasers von 10 Hz [6]. Ein weiterer Nachteil ergibt sich dadurch, daf§ die
Mechanik der XY-Verschieber sehr grof ist und dadurch nicht alle Bragggeometrien
im Experiment realisierbar sind. Um Mefizeiten von mehreren Stunden bis zu eini-
gen Tagen zu ermoglichen, ist im Rahmen dieser Arbeit ein ,,Drahttarget® entwickelt
und in der universitéitseigenen Werkstatt angefertigt worden. Bei diesem Konzept
wird ein Metalldraht kontinuierlich durch den Fokus des Lasers bewegt. Die Mefzeit
ist abhéingig von der Lénge des Drahtes und betrdgt bei 500 m typischerweise eine

Woche. Die Idee, einen Draht als Target zu verwenden, wurde [59] entnommen.

8 Ausnahme ist hier das Material Kupfer [6, 32].
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Abb. 3: Aufbau und Konstruktion der Rontgenquelle.

Das obere linke Bild in Abb. 3 zeigt eine bereits verbesserte Version des Drahttar-
gets. Der Draht wird iiber zwei konische Rollen gefiihrt, jede Rolle ist durch vier
Kugellager stabilisiert. Die Kugellager werden durch Schutzkappen vor Staub ge-
schiitzt. Dies hat sich als notwendig herausgestellt, da bei der Laserwechselwirkung
feiner Titanstaub (ablatiertes Material, engl.: debris) erzeugt wird. Die erzielte Po-
sitionsgenauigkeit des Drahtes im Fokus wurde mit Hilfe eines Mikroskopobjektivs
ausgemessen. Der im Durchmesser 250 pm starke Titandraht wird mit einer Prizi-

sion von 5 pm durch den Fokus gefiihrt.
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Im linken unteren Bild wird die rontgenemittierende Fliche durch den Rontgenspie-
gel im Verhaltnis 1:1 auf die Kamera abgebildet. Der abbildende Rontgenspiegel
ist auf einem Rotationstisch montiert und in einer optischen Spiegelhalterung be-
festigt. Das Dreieck zwischen Drahttarget, Rontgenspiegel und Detektor entspricht
einem 2 f-Aufbau, wobei f die Brennweite des Rontgenspiegels ist. Dies bedeutet, dafl
der Quellpunkt 1:1 in die Detektorebene abgebildet wird. Die Physik des Rontgen-
spiegels wird in dem folgenden Kapitel 2.2 Torisch gebogener Rdntgenspiegel ndher
erldutert. Auflerdem ist die Quarzlinse mit der Brennweite von 150 mm zur Fokus-
sierung der Laserstrahlung zu sehen. Diese wird durch eine 8 pm diinne Mylarfolie
vor dem ablatierten Titanstaub geschiitzt.

Der Titandraht wird von aulen in die Vakuumkammer eingefadelt. Rechts unten ist
die Drahtdurchfiithrung in die Vakuumkammer zu erkennen. Der Draht verlauft durch
kleine Bohrungen in Teflonbuchsen. Die Bohrungen haben einen Durchmesser von
300 pm, die Teflonbuchsen werden durch Platten zusammengedriickt und dichten den
Zwischenraum ab. Die Experimente finden alle im Grobvakuum bei 1073 mbar statt,
da zum einen die Reichweite der Ka-Strahlung in Luft nur wenige cm betrégt [38],
zum anderen weil der fokussierte Laserimpuls in Luft einen Durchbruch erzeugen
wiirde. Das Bild rechts oben zeigt die Bremse und den Motor des Drahttargets. Mit
der Bremse wird die Spannung des Drahts stufenweise fein dosiert. Ist der Draht zu
schwach gebremst, ist die Position des Drahts im Fokus nicht stabil.

Da bei den spéteren Beugungsexperimenten mehrere Winkel sehr exakt eingestellt
werden mufiten, ist die Experementierplattform innerhalb der Vakuumkammer voll-
stdndig von dieser entkoppelt worden. Die Plattform ist direkt mit dem optischen
Tisch verbunden. Wird die Kammer abgepumpt und verformt sich dabei, kann sich
die Plattform nicht mitbewegen.

Die Experimentatoren werden vor der Rontgenstrahlung durch eine geschlossene
Bleihaube, welche iiber die Mimik gestiilpt wird, geschiitzt. Die Bleihaube besitzt
jeweils fiir den Laserimpuls und als Ausgang fiir die Rontgenstrahlung ein geeignet
dimensioniertes Loch. Zur weiteren Abschirmung werden Bleirohre an den Ausgén-
gen der Bleikammer verwendet. Uber und unter den Rohren sitzen starke Perma-
nentmagnete, welche schnelle Elektronen am Austreten aus der Bleikammer hin-
dern. Diese Mafinahmen reduzieren sekundére Strahlung, welche sich beim Expe-
riment als storender Untergrund bemerkbar machen wiirde. Die Experimentato-
ren tragen zur Dosisiiberwachung Rontgenfilme, auch ein traghbares Dosimeter zur

Online-Uberwachung wurde angeschafft.
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2.2 Torisch gebogener Rontgenspiegel

Zur Fokussierung der inkohérenten Rontgenstrahlung — aus dem Halbraum vor dem
Target — wird ein torisch gebogener Si-Spiegel verwendet. Diese Art von Spiegel
wird von der Arbeitsgruppe um Prof. Forster an der Universitdt Jena gefertigt
[46, 92, 93]. Gebogene Kristalle haben den Vorteil gegeniiber anderen Methoden der
Fokussierung von keV-Rontgenstrahlung (z. B. Zonenplatten oder Geriite, die un-
ter streifendem Einfall funktionieren), dafl sie groe Raumwinkelbereiche abdecken
kénnen und eine hohe Effizienz besitzen. In diesem Kapitel sollen die Eigenschaften
des im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Spiegels vorgestellt werden. Im Kapi-
tel 4 Zusammenfassung und Ausblick wird dies nocheinmal kurz aufgegriffen, da es
Bemiihungen gibt, einen effizienteren und fiir das Einsatzgebiet flexibleren Spiegel
herzustellen.

Die Oberfliche des gebogenen Si-Wafers ist in (311)-Richtung orientiert ®. Damit
der Wafer gebogen und in der entsprechend gewiinschten Form fixiert werden kann,
wird dieser zuvor auf 70 pm gediinnt. Der Spiegel besitzt eine benutzbare Hohe von
16 mm und eine Ausdehnung in der horizontalen Dispersionsebene von 5 mm. Die
Funktionsweise des Rontgenspiegels beruht darauf, durch Biegen der Kristallebenen
die Braggbedingung (2) auf einer moglichst grofen Fliche zu erfiillen und gleichzeitig
die Strahlung zu fokussieren. Bei dem hier verwendeten Si(311)-Spiegel sind die
Kristallebenen parallel zur torisch gebogenen Oberflache. Die torische Form wird
beschrieben durch einen horizontalen Kriimmungsradius R, und einen vertikalen
Kriimmungsradius R,,.

Im folgenden wollen wir uns auf die Verwendung des Rontgenspiegels in der Geome-
trie fiir eine 1:1-Abbildung beschrénken. Es sind auch Geometrien zur VergroBerung
und Verkleinerung moglich [46]. Um eine 1:1-Abbildung der Oberfliche der Quelle zu
erhalten, wird die Quelle, der Detektor und der Kristall auf dem Rowlandkreis an-
geordnet. Der Durchmesser des Rowlandkreises entspricht dem horizontalen Kriim-
mungsradius, wie es in Abb. 4 dargestellt ist. Wie in der Optik beim ,,2 f-Aufbau”
miissen die Abstéande Quelle-Spiegel und Spiegel-Detektor gerade 2f betragen, wo-
bei f der Brennweite entspricht. Jeder Kriimmungsradius ist mit je einer Brennweite
verkniipft, d. h. fiir die vertikale Richtung ergibt sich eine Brennweite f, und fiir die

horizontale Richtung eine Brennweite fj,.

9Ein Dreitupel stellt im weiteren Text immer die Millerschen Indizes dar.
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Abb. 4: Aufbau zur 1:1-Abbildung der Quelloberfliche mit einem Rontgenspiegel. Quelle,
Rontgenspiegel und CCD-Kamera sind auf dem Rowlandkreis angeordnet.

Die Abhéngigkeit der Brennweiten von den Kriimmungsradien und dem Braggwinkel

0p des verwendeten Materials ergibt sich aus Abb. 4:

fo = %smeg g = o

~ 2sinfpg

(3)

Werden die Kriimmungsradien so angepafit, dafl die Foki zusammenfallen, ergibt sich
eine Brennweite f und eine eindeutige Punkt-zu-Punkt Abbildung. Ist die Bedingung
nicht erfiillt, erhédlt man einen horizontalen und vertikalen Fokus und in folgedessen
liegen die Abbildungsebenen raumlich getrennt hintereinander. Folgende Tabelle fafit

die Eigenschaften des Spiegels zusammen:

Titan-Kay | 4,51 keV | [57]
05 57,084° |[65, 64]
Ry, 149,79 mm| [95]

R, |106,39 mm| [95]

fn 62,87 mm

fo 63,37 mm

Tab. 1: Eigenschaften des Si(311)-Spiegels, hergestellt durch die Arbeitsgruppe von Prof.
Férster, Universitdt Jena. In der rechten Spalte stehen die Referenzen aus denen die Kon-
stanten entnommen wurden. Der Braggwinkel ist mit dem Softwareprogramm XOP (engl.:
x-ray oriented programs) berechnet worden.
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Abb. 5: Fokus des Si(311)-Spiegels aus Jena, aufgenommen mit Ti-Ka-Strahlung.

Im Experiment wird die 1:1-Abbildung mit Hilfe einer Schablone justiert. Die Ab-
stdande konnen auf £0, 5 mm eingehalten werden. Dafl die Foki nicht perfekt aufein-
ander abgestimmt sind (siehe Tab. 1), ist auf Grund der Justagegenauigkeit nicht
weiter von Belang. Zur Justage des Braggwinkels wird vom Draht gestreutes Laser-
licht verwendet. Der Rontgenspiegel wird so gedreht, daf§ das Licht zuriick auf die
Quelle fallt. Wird der Rontgenspiegel nun um 90° — 5 gedreht, so steht der Spiegel
im Braggwinkel. Der Winkel wird wihrend des Betriebs der Quelle nachjustiert bis
der Rontgenflul maximal ist. Hierzu ist der Spiegel auf einem Drehteller mit Schritt-
motor montiert. Die Aufléssung des Motors betrigt 1072°. Die Rontgenkamera kann
an die Stelle des optischen Fokus gestellt werden und ist in Richtung des Ront-
genspiegels motorisiert. Mit der Freiheit, die Kamera durch den Fokus bewegen zu
konnen, kann der kleinste Fokusdurchmesser gesucht werden. Damit keine Strahlen-
schédden in dem CCD-Chip der Kamera entstehen, wird zur Aufnahme des Fokus der
Rontgenflul erniedrigt (siehe: Strahlenschaden auf der Kamera im Anhang 5.1 Ront-
gendetektion). Abb. 5 zeigt den aufgenommenen Rontgenfokus, die Halbwertsbreite
betragt ca. 70 pm FWHM (engl.: full with half maximum). Durch die Motorisierung
der Kamera ist es moglich zu bestimmen, wie sich die Rayleighlinge (Fokalléinge)
verhélt. Der Fokusdurchmesser ist innerhalb von £0,5 mm unempfindlich gegen

Verschiebung.
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Abb. 6: Linke Seite: Variation des Braggwinkels iiber die torische Oberfliche des Si (311)-
Spiegels — in der Geometrie fiir die 1:1-Abbildung.
Rechte Seite: Zum Vergleich ist der Torus durch eine Ebene ersetzt worden.

Um einen moglichst effizienten Spiegel zu erhalten, sollte die Variation des Winkels
iiber die Oberfliche Af,, kleiner sein als die natiirliche Linienbreite der verwen-
deten Rontgenstrahlung AFE. Ist die Variation des Winkels lokal stéarker, ist die
Braggbedingung fiir andere Wellenléngen erfiillt. Sind diese aber im einfallenden
Spektrum nicht vorhanden, so tragen diese Stellen nicht zur Beugung bei. Die na-
tiirliche Linienbreite kann mit Hilfe des totalen Differentials der Bragggleichung (2)

in Winkeleinheiten umgerechnet werden:

Al

tanfpg

S @

Die natiirliche Linienbreite der Titan-Ka-Strahlung liegt im Bereich von |AE/E| ~
41074 [57], es ergibt sich eine Winkelvariation von Afp;p;. = 6,2-10"* rad. Es wurde
ein Matlabprogramm geschrieben, welches die Variation des Braggwinkels iiber die
Oberflache beliebig gekriimmter Kristallspiegel in verschiedenen Geometrien berech-
nen kann. Fiir die folgenden Berechnungen und Abschétzungen wird eine gemittelte
Brennweite von f = 63,12 mm verwendet. Fiir den Fall der 1:1-Abbildung mit dem
Torus zeigt die Abb. 6 links die Abweichung vom Braggwinkel iiber der Oberfléiche,
rechts ist zum Vergleich der Torus durch eine Ebene ausgetauscht worden. Im Falle
des Torus betrigt die maximale geometrische Abweichung Ay, ~ 1,5 - 107* rad,
im Falle der Ebene betriagt die Abweichung zwei GroBlenordnungen mehr.

Aus dieser Betrachtung folgt, daf die geometrische Variation Afy., um einen Faktor

4 kleiner als die natiirliche Linienbreite Afp;,;. ist. Die Bedingung, dafl die Ande-
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rung des Braggwinkels iiber der Oberfliche klein sein soll, ist somit erfiillt. Aus der
Ti-Ka-Linie schneidet der Kristall einen spektralen Bereich von AE ~ 0,5 eV her-

aus.

Spater wird gezeigt, dafl der Rontgenspiegel als Spektrometer benutzt werden kann.
In einem untersuchten Winkelbereich von 15 min ist nur die Kaj- und Kas-Linie
messbar. Wird die Kamera idealisierter Weise direkt hinter dem Rontgenspiegel
aufgestellt, bedeuten belichtete Bereiche des Kamerabildes die Erfiillung der Bragg-
bedingung (2) fiir die Ti-Ka-Linie. Unbelichtete Fldchen hingegen weisen auf Berei-
che des Spiegels hin, welche fehlerhaft gekriimmt sind. Die Homogenitét des Bildes
spiegelt die Topografie des Spiegels wider. In Abb. 7 ist die Topografie des Si(311)

gemessen worden. Bemerkenswert ist die sehr homogene Intensitétsverteilung.
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Abb. 7: Aufnahme der Topografie des Si(311)-Spiegels aus Jena.
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Abb. 8: Rontgenbeugungskurve von Si(311) berechnet mit XOP. Der Kristall besitzt eine
Stérke von 50 pm

Da die Ka-Photonen auf eine grofiere Fliche verteilt werden, kann der Rontgenflufl
ohne Gefahr fiir die CCD-Kamera erhoht werden. Mit der Kalibrierung der Ront-
genkamera, die im Anhang 5.1 Rdntgendetektion vorgestellt wird, kann die Anzahl
der detektierten Photonen berechnet werden. Der Rontgenflufl betrug in der Abb. 7
typische 2-10* Photonen /Laserimpuls. Das Bild wurde nach den Optimiermethoden,
die im Kapitel 2.3 Charakterisierung der Rontgenquelle vorgestellt werden, aufge-

nommen. Die Intensitéit des Lasers betrug im Fokus einige 101¢ W /cm?.

Betrachtet man eine Drehung des Rontgenspiegels um einen Winkel Afg, so erhilt
man bei fester Wellenlédnge die Beugungskurve des Spiegels. Eine zusétzliche experi-
mentelle Bedingung ist, dal der Spiegel nur auf einem kleinen Stiick ausgeleuchtet
wird, so dafl die Variation des Braggwinkels iiber die Oberfliche keine Rolle spielt.
Der gebogene Si-Wafer hat eine Stérke von 70 pm und kann im gebogenen Zustand
mit einem ebenen dicken Kristall verglichen werden [88]. Abb. 8 zeigt die berechne-
te Beugungskurve eines 50 pm starken ebenen Si(311)-Kristalls. XOP (engl.: x-ray
oriented programs) [65, 64] ist in der Lage, die Eindringtiefen von beliebigen Pho-
tonenenergien in verschiedene ebene Kristalle zu berechnen. Die Eindringtiefe von

Ti-Ka in einen ebenen Si(311)-Kristall betragt ca. 15 pm.
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Die Halbwertsbreite Ogc der s-polarisierten Rontgenbeugungskurve (engl.: rocking
curve) betriagt 46,38 urad, die der p-polarisierten Kurve 20,22 prad. Die geometrische
Variation des Braggwinkels iiber der Oberflache bei festem Winkel ist somit um einen
Faktor ~ 5 grofler als die Beugungskurve des Spiegels. Aus diesen Daten 148t sich

zusammenfassen:

e Fiir einen effizienteren Rontgenspiegel ist es besser, wenn die Breite der Ront-
genbeugungskurve grofler ist als die Variation des Braggwinkels iiber der Ober-
flache.

e Da die Rontgenbeugungskurve eine stéarkere Reflektivitét fiir s-Polarisation be-
sitzt, ist die Strahlung im Fokus teilweise polarisiert. Mafigebend fiir die Reflek-
tivitat ist die integrierte Reflektivitét, da durch die Variation des Braggwinkels
iiber der Oberfliache alle Winkel angeboten werden. Die integrierte Reflektivi-
tét erhélt man durch Integration der Beugungskurven in Abb. 8. Die integrierte
Reflektivitét fiir s-Polarisation betragt 43,74 prad, die fiir p-Polarisation be-
tragt 12,62 prad. Das Verhéaltnis von s- zu p-Polarisation ist 1:0,3.

Wird der Spiegel gedreht, arbeitet dieser als Spektrometer. Als obere Abschét-
zung fiir die Energieauflosung kann die Halbwertsbreite der s-polarisierten Réntgen-
beugungskurven verwendet werden. Die Halbwertsbreite entspricht einer Energie-
auflésung von |AE/FE| ~ 3 -107°. Die Spin-Bahn-Aufspaltung der Linien Ka; und
Kas haben folgende Eigenschaften:

Linie |Energie [keV]|FWHM [eV]
Ti-Kay 4,51084 1,87
Ti-Kag | 4,504486 2,34

Tab. 2: Aufspaltung der Ka-Energien [57].

Durch Drehen des Rontgenspiegels kann das Spektrum durchgefahren werden. Die
Kamera steht dabei aulerhalb des Fokus. Jeder MeBpunkt in Abb. 9 ist eine Mit-
telung tiber 20 Aufnahmen. Sehr gut ist die Aufspaltung der Linien zu sehen (die
grobe Methode der Pulshchenanalyse vgl. Abb. 55 im Anhang konnte dies nicht lei-
sten). Rechnet man die Energien der Ka-Linien aus Tab. 2 in die entsprechenden
Braggwinkel um, so besitzen die Linien einen Abstand von 7,5 min. Die Interpolati-
on in Abb. 9 weist denselben Abstand auf.
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Abb. 9: Hochaufgelsstes Spektrum der Ti-Ka-Quelle. Die MeBdaten sind durch Anderung
des Einfallswinkels auf den Si (311)-Spiegel entstanden. Deutlich ist die Aufspaltung in die
Koq und Kas-Linie zu erkennen.

Aus einer Pulshéhenanalyse ist bekannt, daff die Réntgenquelle ~ 10® Photonen /sr
bei einer Laserenergie von 30 mJ emittiert [6]. Mit der folgenden Abschitzung kann
aus diesem Rontgenflul auf die Anzahl der zu erwartenden Photonen im Fokus des

Rontgenspiegels geschlossen werden [46].

Asinfg AR (5)
(21)2 Altanfp

Nref = NL

In dieser Gleichung bedeutet N,.; die Anzahl der gebeugten Photonen vom Rént-
genspiegel. Der Wert Ny, ist die Anzahl der Photonen, die von der Quelle in einem
Raumwinkel von 1 sr emittiert werden. Der erste Multiplikant in der Gleichung
stellt den Raumwinkel dar, den der Rontgenspiegel in der 1:1 Geometrie abdeckt.
Dabei ist A die Fliche des Rontgenspiegels und A sin 6g die effektive Fliche, die in
den Raumwinkel eingeht. Im zweiten Multiplikant steht die integrierte Reflektivitét
Ry, die Wellenléinge der Strahlung A sowie ihre natiirliche Breite AX. Wird die
integrierte Reflektivitéit iiber s- und p- Polarisation gemittelt, so erhélt man fiir die
Ti-Ka-Linie N,y & 5 107°N. Mit dem zuvor gemessenen Rontgenflul ergibt dies
5-10? theoretisch gebeugte Photonen vom Réntgenspiegel. In Abb. 11 (Kapitel 2.3)
wird bei einer Laserenergie von ebenfalls 30 mJ eine Anzahl von ~ 7-10? gebeugten

Photonen vom Rontgenspiegel gemessen.
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Die Anzahl der gemessenen Photonen liegt in derselben Groflenordnung wie die der

theoretisch abgeschétzten.

Wird im Fokus des Rontgenspiegels eine kristalline Probe plaziert, so ist im allge-
meinen die Rontgenbeugungskurve der Probe wesentlich schmaler als der angebo-
tene Winkelbereich von ~ 2,5° der vom Rontgenspiegel angeboten wird. Da die
Beugungkurve des Spiegels Abb. 8 aulerdem wesentlich schmaler ist als die der
hier verwendeten Proben Abb. 19 und 35, ergibt sich, dafi der gebeugte Strahl der
Beugungskurve der Probe entspricht.
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2.3 Charakterisierung der Rontgenquelle

Die Betrachtung der Eigenschaften der Rontgenquelle stellt eine Arbeit fiir sich
dar. Dieses Kapitel ist eine kurze Zusammenfassung der Themen, die spéter wei-
ter bearbeitet werden konnten. Sobald feststand, daf§ der Rontgenflufl hoch genug
fiir zeitaufgeloste Experimente war, wurde die Charakterisierung und die Verbes-
serung der Rontgenquelle eingestellt und der Umbau fiir die Beugungsexperimente
durchgefiihrt. Fiir die Mefldaten in diesem Kapitel wurde die Kamera in der Auf-

nahmeposition fiir eine Topografie belassen.

Eine wichtige Problemstellung bei der Laser-Plasmawechselwirkung ist der Einflufl
von Vorplasmen. Entsteht im Lasersystem ein unkontrollierter Vorimpuls und wird
dieser im Verstédrkersystem iiber die lonisationsschwelle des Targetmaterials ver-
starkt, so wechselwirkt der Hauptimpuls des Lasers mit einem expandierten Plasma.
Die Wechselwirkung zwischen einem intensiven Laserimpuls mit einer Oberfliche mit
Festkorperdichte unterscheidet sich aber grundlegend von der Wechselwirkung eines
Laserimpulses mit einem expandierten Plasma. Dies konnte in Experimenten mit

kiinstlich erzeugten Vorimpulsen nachgewiesen werden [60, 4, 101].

Bei der Entstehung von Vorimpulsen in fs-Lasersystemen ist die ASE (engl.: ampli-
flied spontaneous emission) von entscheidender Bedeutung [20]. Die ASE entsteht
beim Verstirkungsprozef im Lasersystem 1°. Der zu verstirkende 120 fs lange Laser-
impuls bei der Wellenldnge von 800 nm wird vor der ersten Verstarkung auf eine
Zeitdauer von ~ 200 ps gestreckt. In der ersten Verstérkerstufe wird die Energie des
Laserimpulses um 6 Groenordnungen vom nJ-Bereich (Nanojoule, 1 nJ = 107 J) in
den mJ-Bereich verstérkt. Das Verstirkermedium Ti:Saphir wird mit einem Nd:Yag
Lasersystem, dem ,,Pumplaser”, bei einer Wellenlénge von 532 nm angeregt. Die Im-
pulsdauer des Pumplasers betrdagt 10 ns. Bei jedem Pumpimpuls wird das angeregte
Material von dem zu verstidrkenden Impuls achtmal durchlaufen. Da der Pumpim-
puls um zwei Gréfenordnungen lénger ist, ist das aktive Medium bereits vor und
noch nach dem eigentlichen Verstiarkungsprozefl invertiert. Auf der ns-Zeitskala wird
die spontane Emission, die das invertierte Material durchlduft, effektiv verstéarkt.

Im Leistungsverstarker — die zweite Verstéirkerstufe — wird der Laserimpuls nochmals

10Djie hier beschriebene Entstehungsweise der ASE ist von allgemeiner Natur und nicht spezifisch
fiir das verwendete Lasersystem. Werden jedoch im weiteren Zahlenwerte angegeben, so beziehen
sich diese auf das verwendete 10 Hz Ti:Sa-Lasersystem am Institut fiir Laser- und Plasmaphysik
der Universitdt Essen. Da wihrend dieser Arbeit die Laserenergie nach Kompression von 30 mJ
auf 200 mJ vergroBert worden ist, beziehen sich die Zahlenwerte auf die letzte Ausbaustufe.
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Abb. 10: Rontgenemission der Ka-Photonen und der harten Untergrundstrahlung als Funk-
tion der Zeitverzogerung zwischen dem 800 nm Laserimpuls aus dem Laseroszillator und
dem 532 nm Pumpstrahl aus dem Nd:Yag Laser im ersten Vorverstérker.

um einen Faktor 100 verstérkt.

Die mitverstédrkte spontane Emission macht sich als langer ns-Impuls bemerkbar.
Ist die Verstdarkung grof§ genug, kann die fithrende Flanke der ASE im Experiment
bereits zu einem Plasma fiithren. Erreicht der Hauptimpuls einige Zeit spéter das
Target, wechselwirkt der Hauptimpuls mit einem ausgedehnten Plasma. Es ist also
wichtig, dal der Hauptimpuls zeitlich der ASE vorauslduft oder die ASE erst gar

nicht entsteht. Die ASE wird durch verschiedene Mafinahmen minimiert:

e Durch eine geschickte Anordnung von Pockelszellen und Polarisatoren zwi-

schen den Verstéirkerstufen (Pulsselektion).

e Durch Einsetzen von Blenden. Da die ASE eine andere Divergenz als der

Hauptimpuls aufweist, ist es moglich die spontane Emission auszublenden.

e Durch die kontrollierte zeitliche Verschiebung des Hauptimpulses zu den Pum-

pimpulen im Vor- und Hauptverstéarker.

Die beiden ersten Methoden sind fest im Lasersystem eingebaut, die zeitliche Verzo-
gerung mufl wihrend des Experiments kontrolliert werden. Im Idealfall erreicht der
800 nm Hauptimpuls das aktive Medium bereits wihrend die Besetzungsinversion

entsteht und fragt diese nahezu vollstéindig ab. Der Pumplaser ist elektronisch mit
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dem 800 nm Hauptimpuls synchronisiert; es besteht die Moglichkeit, die Synchroni-
sation zeitlich zu verschieben. Indem der zeitliche Verlauf der Impulse mittels einer
schnellen Diode auf einem Oszilloskop dargestellt wird, kann die zeitliche Verzo-
gerung kontrolliert werden. In Abb. 10 wurde der Pumpimpuls zum Hauptimpuls
verzogert. Mit Hilfe des Rontgenspiegels wurde die Ka-Emission gemessen. Da der
Ka-Emissionskegel vom Rontgenspiegel raumlich begrenzt ist, konnte auf der CCD-
Kamera zusétzlich der Untergrund, welcher durch Sekundérstrahlung entsteht, be-
stimmt werden. Bei einer Zeitverzogerung von 4 ns auf dem Oszilloskop ist eine
deutliche Abnahme der Untergrundstrahlung zu erkennen, hingegen bildet die Ka-

Emission ein Maximum aus. Jeder Meflpunkt wurde bis zu 20 mal gemittelt.

Im Gegensatz zu den beschriebenen unkontrollierten Vorimpulsen, kann aber auch
kiinstlich ein Vorimpuls erzeugt werden. Dazu wird aus dem verstédrkten Laserim-
puls ein Teil rdumlich getrennt und zeitlich zum Hauptimpuls verschoben. In der
Diplomarbeit des Autors [6] wurde ein Experiment realisiert mit solch einem defi-
nierten Vorimpuls. Ein kleiner Spiegel im Strahlengang spaltete den Laserstrahl in
zwei Strahlen auf. Die beiden Strahlen wurden auf den Draht fokussiert und rdumlich
iibereinandergelegt. Gemessen wurde die Ka-Ausbeute gegen die Zeitverzogerung. In
dem Hauptstrahl war eine Energie von 25 mJ, in dem Vorimpuls betrug die Energie
2 mJ. Bei einer Zeitverzégerung von 5 ps trat ein um den Faktor 7 groflerer Ront-
genfluf} auf. Dieses Resultat favorisiert das Modell der Resonanzabsorption [91, 4],
da kein steiler Dichtegradient mehr existiert. Fiir Si-Ka wird von einem &hnlichen
Ergebnis berichtet [4]. Es trat bei einer Zeitverzogerung von 9 ps ein um den Fak-
tor 7 groflerer Rontgenflufl auf. Da fiir die spéteren Beugungsexperimente ebenfalls
eine Verzogerungsstrecke aufgebaut werden mufite, und es wéhrend der zeitaufgelo-
sten Experimente nicht moéglich war, in einer angemessenen Zeit zwei Strecken zu
justieren und zu kontrollieren, wurde die Verzogerungsstrecke fiir die Plasmaerzeu-
gung durch eine Quarzplatte ersetzt. Die Platte ist in der Mitte durchbohrt, so daf§
der Laserimpuls dort ungehindert hindurchtreten kann. Der Hauptteil des Strahls
jedoch mufl durch die Platte hindurch und erféhrt eine zeitliche Verzégerung. Die
Verzogerung ist abhéngig von der Stédrke der Platte und vom Brechungsindex. Das

Loch in der Mitte bestimmt, wieviel Energie im Vorimpuls enthalten ist.

Eine weitere einfache Methode zur Optimierung der Quelle ist das Verschieben der
Linse und somit eine Anderung der Intensitiit. Befindet sich der Draht exakt im Fo-

kus, wird mehr harte Strahlung und stérender Untergrund erzeugt. Die Linse wird
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Abb. 11: Auf der linke Seite ist die Anzahl der Ti-Ka-Photonen und der Untergrund gegen
die Position der Linse aufgetragen. Die optimale Arbeitsposition der Linse ist nicht die
optimale Fokussierung des Lasers auf den Draht.

Die rechte Seite zeigt die Abhéngigkeit des Rdingenflufles von der Laserenergie.

in Richtung des Drahtes motorisiert und wéhrend des Experiments definiert ver-
schoben. Die linke Darstellung in Abb. 11 zeigt die Abhéngigkeit der Ka-Ausbeute
von der Linsenposition. Das Experiment wurde bei einer Laserenergie von 60 mJ
durchgefiihrt; die einzelnen Datenpunkte wurden mehrmals gemittelt. Gleichzeitig
wird auf jedem Bild der Anteil der Untergrundstrahlung ausgemessen. Fiir die Un-
tergrundstrahlung ist die Kurve nahezu symmetrisch. Im Fokus ergibt sich ein maxi-
maler Untergrund, auflerhalb des Fokus fillt dieser schnell ab. Die MefSkurve fiir die
Ka-Erzeugung zeigt eine maximale Photonenausbeute, wenn der Fokus 1 mm hinter
dem Draht (negative Linsenposition) liegt. Zu beiden Seiten féllt die Kurve wiederum
ab. Ahnliche Ergebnisse wurden in [22] publiziert. Bei der optimalen Linsenposition
fiir 60 mJ wurde im Anschluff daran die Laserenergie variiert. Ausgewertet wurde
der RontgenfluBl der Ka-Emission. Die Meflkurve ist in Abb. 11 rechts dargestellt.
Es fand keine Mittelung der Mewerte stand. Die Impuls-zu-Impuls Schwankungen
werden im néchsten Experiment untersucht. Die Ka-Emission nimmt monoton mit
der Laserenergie zu. Der Laser liefert aktuell bis zu 200 mJ . Wird die MeSkurve

linear extrapoliert, ergibt sich ein Ka-Flufl von ~ 4 - 10* Photonen pro Laserimpuls.

Um eine Statistik {iber die Impuls-zu-Impuls Schwankungen zu erhalten, wurde ein
ein Verfahren angewandt, das mehrere Rontgenblitze gleichzeitig mit der Kamera
aufnimmt und auswertet. Dazu wurde die Kamera mit dem Laser synchronisiert

und mit 0,01 s belichtet. Wihrend die Kamera zum Verschieben und Auslesen der

HUStand Juli 2003
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Abb. 12: Das obere Bild zeigt einen Ausschnitt der Rontgenkamera. Dargestellt ist die
Topografie des Rontgenkristalls aus Si(311). Da die Kamera wéhrend des Auslesens mit
10 Hz belichtet wurde, sind mehrere Spots auf einem Bild zu erkennen. Diese Technik
wurde bei Statistikproblemen angewandt, um mehrere Schiisse hintereinander aufnehmen
zu kénnen. Im unteren Bild links sind die Pixelwerte vertikal aufsummiert. Die blaue Kurve
zeigt das Integral iiber die rote Kurve. Auf der rechten Seite ist ein vergroflerter Ausschnitt
der Funktion dargestellt.

Pixel ungefdhr 2 s braucht, erzeugt der Laser kontinuierlich mit 10 Hz Rontgen-
strahlung. In der linken Darstellung von Abb. 12 ist zu sehen, dafl eine scheinbar
raumlich getrennte Mehrfachbelichtung in der Ausleserichtung der Kamera stattfin-
det. Zu sehen ist wieder die Topografie. Da die Kamera getriggert ist, liegen die
einzelnen ,Spots” bei jeder Belichtung an denselben Stellen. Jeder einzelne Spot in
der Abbildung enthélt wiederum 2-10* Photonen. Im unteren Bild von Abb. 12 zeigt
die rote Kurve die vertikale Aufsummierung iiber das Kamerabild. Die blaue Kurve
ist das Integral {iber die rote Kurve. Auf der rechten Seite ist ein Teilstiick vergrofiert
dargestellt. Die blaue Kurve besteht aus dquidistanten Treppen, diese sind propor-
tional zur Anzahl der detektierten Photonen. Das Histogramm Abb. 13 zeigt die
Auswertung 2 von 350 einzelnen Topografien. Zu sehen ist wiederum ein Maximum

bei 2 - 10* Photonen/Laserimpuls. Die Breite der Kurve betriigt ca. £25%.

12 Automatisiert durch ein Matlabprogramm.
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Abb. 13: Auswertung von einigen hundert Aufnahmen, wie sie in Abb. 12 zu sehen sind.
Das entstandene Histogramm zeigt eine mittlere Rontgenausbeute von ca. 2-10* Photonen
pro Impuls. Die Halbwertsbreite der Kurve betrigt ca. 425 %.

Es wurde mit verschiedenen Methoden versucht, eine Normierung zwischen dem
RontgenfluB und einer anderen physikalischen Grofie herzustellen. Die Ka-Emission

wurde auf folgende Eigenschaften normiert:
e Laserenergie bei 800 nm (sieche Abb. 11).
e Laserenergie der zweiten Harmonischen bei 400 nm.

e mittels einem rontgenempfindlichen Phosphor auf die globale Réntgenemissi-

on.

Leider sind diese Versuche bisher nicht zur Zufriedenheit verlaufen. Weitere Versuche
zur Normierung erfolgen in der Diplomarbeit [32].

Da bei dem ersten Teil der ,,Experimente an diinnen Germaniumschichten® sich
eine natiirliche Normierungsmoglichkeit ergab, ist die Schwankungsbreite in diesem
Experiment nicht von Interesse. Bei den Experimenten auf Bi-Schichten féllt diese
natiirliche Normierung leider weg, und die MeSpunkte miissen, um den Fehler niedrig
zu halten, entsprechend oft gemittelt werden. Im Anhang unter 5.4 Fehleranalyse
befindet sich eine entsprechende Diskussion der Meflgenauigkeit fiir die Experimente
an den Bi-Schichten.
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3 Experimente mit hoher Zeitauflésung

3.1 Erweiterung des Versuchsaufbaus

Fiir die Experimente wird die Rontgenquelle, wie sie in Kapitel 2.1 beschrieben wur-
de, verwendet. Es folgt eine genauere Beschreibung der Erweiterung des Versuchsauf-
baus fiir zeitaufgeloste Messungen sowie der Justageprozedur und der Auswertung
der Beugungslinien. In den Kapiteln 3.2 Experimente an dinnen Germaniumschich-
ten und 3.3 Experimente an dinnen Wismutschichten wird dann auf eine genauere

Beschreibung der Umbauten verzichtet.

Die Eindringtiefe der Ti-Ka Strahlung betragt fiir Ge und Bi in der (111) Geome-
trie einige pm [65]. Da die Absorptionstiefe des optischen Anregeimpulses fiir Ge
ca. 200 nm und fir Bi ca. 20 nm betrigt [73, 33], ergibt sich die Schwierigkeit bei
der Untersuchung von laserinduzierten Phasenumwandlungen mit Rontgenimpulsen,
dafl die angeregte Schichtstérke viel kleiner als die Eindringtiefe der Rontgenstrah-
lung ist. Dies bedeutet, dafl die Signaldnderung auf Grund der Phasenumwandlung
extrem klein ist und das stdrkere Signal vom nicht angeregten Material stammt.
Um das Signal von angeregtem und nicht angeregtem Material unterscheiden zu
kénnen, werden spezielle Proben verwendet * [29, 30]. Bei diesen Proben wiichst
eine diinne einkristalline Schicht Ge bzw. Bi mit einer speziellen Technik auf ei-
nem Si-Substrat. Die Oberflachenorientierung der Schichten stimmt mit der Orien-
tierung des Si-Substrats (111) iiberein. Es wird auf dem Si-Wafer zuerst eine Art
»opiilmittel“ (engl.: surfactant) aufgetragen, welches die Oberflichenspannung her-
absetzt. Dieses ,,Spiilmittel hat die besondere Eigenschaft, immer auf der zuletzt
aufgewachsenen Kristallschicht zu schwimmen. Mit dieser Methode konnen grofifla-
chige perfekte Kristallscheiben erzeugt werden (Oberflichenrauhigkeit rms 0,3 nm,
Dichte der Versetzungen < 10% cm™ [29, 30]). Bereits nach wenigen Atomlagen
wichst die Kristallschicht mit ihrer natiirlichen Gitterkonstanten. Die Proben sind
eine Schliisselkomponente fiir die Rontgenexperimente. Sie ermoglichen die gleiche
Schichtstédrke mit Rontgenstrahlung abzufragen, welche auch nur tatséchlich optisch
angeregt wird. Fiir die Experimente an den Ge-Schichten besitzt die Schicht eine
Stéarke von 170 nm, fiir die Experimente an den Bi-Schichten wird eine Stérke von
50 nm verwendet. Fiir die Experimente stehen Kristallscheiben von 2 und 3 Zoll

Durchmesser zur Verfiigung.

13Diese Proben wurden von der Arbeitsgruppe um Herrn Prof. Horn-von Hoegen, Universitit
Essen, und Herrn Dr. Kammler, Universitdt Hannover, zur Verfiigung gestellt.
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Ein weiterer Vorteil der diinnen Kristallschichten ist, dafi die Ndherung fiir kinema-
tische Rontgenbeugung benutzt werden kann [98]. Die Niherung besagt, wenn der
Kristall mit der Schichtdicke d wesentlich diinner als die Eindringtiefe § der Ront-
genstrahlung ist, dann ist die Anzahl der gebeugten Photonen Ip, .. ndherungsweise

proportional zur Stérke des Kristalls:
d<<f = Iprope xd. (6)

Von dieser Naherung wird in den Experimenten fiir verschiedene Abschitzungen
Gebrauch gemacht.

Der optische Anregeimpuls wird vor der Vakuumkammer iiber einen 5% Teilerspie-
gel ausgekoppelt. Da der Laserstrahl einen 1/e-Durchmesser von 45 mm besitzt,
gibt es nach dem Teilerspiegel die Mdoglichkeit, unter Verwendung eines Teleskops
den Strahldurchmesser des Anregeimpulses um einen Faktor drei zu verkleinern.
Bei Experimenten, die nicht soviel Energie benotigen, wird das Teleskop durch eine
Blende ersetzt. Uber einen Retroreflektor auf einer motorisierten Verschiebebiihne
wird der Anregeimpuls durch eine zusétzliche Wegstrecke zeitlich zum Rontgenim-
puls verzogert. Eine zusétzliche Wegstrecke von 1 pm bedeutet eine Zeitverzogerung
von 3,33 fs. Die Energie im Anregeimpuls kann durch eine Kombination von A/2
Platte und Polarisator kontinuierlich geregelt werden. Der Anregeimpuls ist auf der
Probe wieder p-polarisiert. Der Strahl wird mit einer Linse mit der Brennweite f=1
m, die vor dem Eingangsfenster der Vakuumkammer steht, auf die Probe fokussiert.
In einem Diagnosestrahl wird die Energie des Anregeimpulses durch eine kalibrierte
Photodiode iiberwacht. Ebenso wird im Diagnosestrahl die Strahllage kontrolliert.
Die Grofle des Fokus wird durch eine acht Bit CCD-Kamera in einer Referenzebene
zur Probe wihrend des Experiments kontrolliert. Die Strahlengénge vor der Vaku-

umkammer werden in Abb. 14 schematisch wiedergegeben.

Das eigentliche Experiment befindet sich in der Vakuumkammer, in der auch die
Rontgenstrahlung erzeugt wird. Dies ist notwendig, da die Transmission von Titan-
Ka durch 10 em Luft unter Normalbedingung etwa 0,5 betréigt [38].

Da je nach Anregungsintensitéit, die spater beobachteten Effekte nicht vollstandig
reversibel sind, d. h. die Probenoberfldche nach jedem Laserimpuls beschédigt wird,
wird die Probe auf einen motorisierten XY-Verschieber befestigt. Zur Einstellung
des genauen Braggwinkels wird der gesamte Probenmanipulator zusétzlich auf einen

motorisierten Rotationstisch mit Skala gestellt.
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Abb. 14: zeigt den Strahlenverlauf vor der Vakuumkammer. Aus dem Laserimpuls (rot
markiert) wird ein Teil zur Anregung abgespaltet. Uber die Retroreflektorstrecke wird
eine variable zusitzliche Wegstrecke eingefithrt. Uber einen Glasplattenreflex (GP) wird
ein Teil des Anregeimpulses in die Diagnosestrecke eingekoppelt.
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Die Probe befindet sich exakt iiber dem Rotationsmittelpunkt, damit beim Drehen
der Probe die Entfernung zwischen Probe und Rontgenspiegel nicht geéndert wird.
Der Weg der Rontgenstrahlung wird optisch vorjustiert; dazu wird das gestreute
Laserlicht vom Titandraht ausgenutzt. Das gestreute Licht wird iiber den Ront-
genspiegel fokussiert. Durch optische Abbildungen wird die Probe in den optischen
Fokus gestellt und fixiert. Durch Drehen der Probe wird das gestreute Licht iiber
den Rontgenspiegel auf die Quelle zuriickreflektiert. Durch Drehen des Rotationsti-
sches um den Winkel 90° — 0 wird der Braggwinkel 05 der Probe eingestellt. Tab. 3
gibt die Braggwinkel fir Ge(111) und fiir das Substrat Si(111) an. In der Tab. 9
im Kapitel 3.3.1 Struktureigenschaften und optische Phononen sind die Braggwinkel

fiir die Bi-Probe zusammengefaflt.

Linie |Energie [keV]|Ge (111) 05 [°]|Si(111) 05 [°]

Titan-Kay 4,51 24,884 25,999

Tab. 3: Braggwinkel fiir Ge und Si in der Beugungsrichtung (111) [65].

Da der Rontgenkristall einen horizontalen Offnungswinkel von ca. 2, 5° anbietet, sind
bei exakter Justage sowohl die Si(111) als auch die Ge (111) Linie in der Roéntgen-
beugungskurve zu sehen (Abb. 18). Dies ist bei den Bi-Proben nicht mehr der Fall,
da der Winkelunterschied zwischen Bi(111) und Si(111) zu gro8 ist. Die Réntgen-
kamera wird so positioniert, dafl das gestreute Licht von der Probe auf den Eingang
der Rontgenkamera fallt. Damit der divergente Rontgenkonus von der CCD-Kamera
ganz erfafit wird, wird der Abstand zwischen Probe und Rontgenkamera klein ge-

halten. Abb. 15 zeigt einen Blick in die geoffnete Vakuumkammer.

Wihrend einer Belichtung fahrt der Probenverschieber ein Rechteck méaanderfor-
mig ab, so dal immer eine frische Stelle zur Anregung zur Verfiigung steht. Damit
es an den Umkehrpunkten und am Ende des Rechtecks nicht zu Mehrfachbeschufl
der Probe kommt, wird dort jeweils der Laser ausgeschaltet 4. Durch einen Steuer-
impuls wird die Belichtung der Kamera zu Beginn eines Rechtecks ausgelost. Der
Computer merkt sich die Startkoordinaten des Rechtecks, so dafl es moglich ist, das
gleiche Areal mehrfach abzutasten. Mit dieser Moglichkeit wird vor jeder transient

angeregten Belichtung die gleiche Fliche ohne Anregung als Normierungsbild auf-

1Dazu wird die Steuerung der Pockelszellen manipuliert. Die Pockelszellen trennen optisch den
Vorverstirker vom Hauptverstérker.
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Abb. 15: Aufbau innerhalb der Vakuumkammer fiir das Anrege-Abfrage-Experiment. Zu
sehen ist die Strahlfithrung des Anregeimpulses (rote Linie). Der gelb markierte Pfeil, der
iiber der Bleihaube endet, zeigt den Weg des intensiven Laserimpulses, der die Rontgen-
strahlung erzeugt. Die blauen Pfeile, die iiber der Bleikammer beginnen, zeigen den Weg
der Rontgenstrahlung. Im unteren Teil des Bildes ist der Probenmanipulator mit Rotati-
onstisch zu sehen. Nicht auf dem Bild ist das Objektiv, daf§ die Probenoberfliche abbildet.
Dies ist normalerweise auf dem kleinen Verschieber, welcher unter dem Titandraht steht,
befestigt. Hinter dem Verschieber steht eine CCD-Kamera zur Aufnahme des Bildes der
Oberfldche.

genommen. Das hat den Sinn, dafl die Oberflachenqualitdat an Hand der Ge- bzw.
Bi-Rontgenlinie vor jedem Mefpunkt iiberpriift werden kann.

Zum anderen konnen bei den Ge-Experimenten durch Normierung auf die Si-Linie
des nicht angeregten Bildes Schwankungen im Rontgenflul unterdriickt werden. Dies
ist moglich, da die Reflektivitéit der Si-Linie auch wiahrend der Anregung kaum geén-
dert wird. Sind Ige ungep, IBiungep die detektierten Photonen in der nicht angeregten
Ge bzw. Bi-Linie, Lg; yngep die Photonen in der nicht angeregten Si-Linie und Ige gep,
Lsi gep und Ip; 4ep die Photonen in den angeregten Linien, dann ergibt sich die nor-

mierte Reflektivitat R aus:

Ige Ig; Ig;
;gEp L,ungep Bi,gep
RGe = RBi = (7)

IGe,ungep ISi,gep IBi,ungep
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Da bei den Bi-Experimenten die Moglichkeit zur Normierung nicht gegeben ist, wird
im Anhang 5.4 Fehleranalyse eine gesonderte Diskussion der Mefligenauigkeit gege-

ben.

Die gesamte Datenerfassung (Méaander abfahren, Anfangsposition merken, Grofie
des Rechtecks, Laser ein- und ausschalten, Kamera starten) wird zentral von einem
Computer mit der Laborsoftware ,,Labview” von National Instruments gesteuert. Die
Kamera wird von einem weiteren Rechner ausgelesen. Die aufgenommenen Bilder
werden sofort an einem separaten Computer ausgewertet und die Photonenanzahl in
den Rontgenlinien sowie die Reflektivitdtsinderung bestimmt. Hierzu wurde unter
dem Programm ,Matlab“ der Firma MathWorks Inc. eine auf das Problem mafige-
schneiderte Software entworfen. Abb. 16 zeigt schematisch die Kommunikationswege
der benutzten Computer. Die sofortige Auswertung ist zwingend notwendig, da die
Reflektivitédtsinderungen in der Néhe der Zeitverzogerung ,,0“ klein werden koénnen
und somit die Gefahr besteht, den Zeitnullpunkt auf einer Skala von wenigen 10 fs

nicht exakt bestimmen zu konnen.

Computer 1
Steuerung des Lasersystems
Ein- und Ausgabe von Steuersignale

Signal zum Starten

Signal zum Ausschalte der Kamera

des Lasers

Computer 2 Computer 3
Steuerung des XY-Verschiebers Starten und Auslesen der Kamer:

A

A

Kommunikation mit
der CCD Kamera

Kommunikation mit
dem Verschieber
\ 4

Peripherie:
Verschieber und Kontrollbox

Computer 4
Auswertung der Bilddaten
mit Matlab

\ 4

Peripherie:
CCD Kamera und Kontrollbox

Abb. 16: Schematische Darstellung der Kommunikationswege der eingesetzten Computer.
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Der Anregeimpuls sollte mit dem Rontgenimpuls einen moglichst kleinen Winkel
bilden, da sonst die Zeitverzogerung zwischen den Impulsen zu einer Funktion des
Ortes iiber den Strahlquerschnitt wird. In Abb. 17 ist dieser Sachverhalt dargestellt.
Der blaue Strahl stellt den Abfrageimpuls (Rontgenimpuls) und der rote den Anre-
geimpuls dar, beide schlielen den Winkel v ein. Der Winkel 6 in der Skizze entspricht

dem Braggwinkel fg im Experiment.

e ~
‘ 7d Probenoberfliche

Abb. 17: Zeitverschmierung zwischen Anrege- und Abfrageimpuls auf Grund eines Winkels
zwischen den beiden Impulsen.

Die Zeitverschmierung iiber der angeregten Probenoberfliche ergibt sich aus der
Differenz der unterschiedlichen Wegstrecken ds der Strahlen bis zur Probenoberfla-
che. Auf der linken Seite der Skizze Abb. 17 erreichen beide Strahlen die Oberfliche
gleichzeitig, auf der rechten Seite kommt der Anregeimpuls vor dem Abfrageimpuls.
Die Laufzeitdifferenz At betragt:

4s

dcos(@) — cos(0 + )
c c

At (8)
wobei d der Durchmesser des Abfrageimpulses und ¢ die Lichtgeschwindigkeit ist.
Der realisierte Winkel zwischen den beiden Impulsen betrug bei den Experimenten
ca. 5°, der Durchmesser des Rontgenimpulses betrug 80 pm, der Anregeimpuls hatte
einen Durchmesser von ca. 250 pm. Auf Grund des Braggwinkels sind die beiden
Foki auf der Probe elliptisch verzerrt (die lange Achse um einen Faktor 1/sin(fg)).

Dies entspricht einer Zeitverschmierung fiir alle Experimente von ca. 25 fs.

Fiir die Planung von spéteren Experimenten sei hier auf die Méglichkeit hingewiesen,
bei einer festen Zeitverzogerung mit einer einzigen Aufnahme eine Zeitabhéngigkeit
iiber einige 100 fs aufzunehmen. Mit einem Spiegel oder Beugungsgitter werden die
Wellenfronten des optischen Anregeimpulses gekippt. Die Probenoberfliche wird —
senkrecht zur Dispersionsebene — grofifliichig mittels einer Zylinderlinse angeregt.

Senkrecht zur Dispersionsebene entsteht durch die Wellenfrontverkippung eine zeit-
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liche Verzogerung entlang der Probenoberfliche. Diese kann mit dem divergenten
Rontgenimpuls (ohne Rontgenoptik) abgefragt werden. Diese Methode wurde von
Synnergren et al. zur zeitaufgelosten Rontgenbeugung ausgenutzt [86].

Der Uberlapp des Anregeimpulses mit dem Réntgenimpuls wird optisch vorjustiert.
Dazu wird der Anregeimpuls mit Hilfe einer Abbildung der Probenoberfliche mit
dem optischen Fokus des Rontgenspiegels iibereinandergelegt. Zur Einstellung des
Zeitnullpunkts wird die Probe aus dem Strahlengang herausgefahren und ein nicht-
linearer Kristall am Ort des Uberlapps plaziert. Wird die Verzogerungszeit durch-
gefahren, entsteht bei der Verzdgerungszeit ,,0¢ ein Maximum an zweiter Harmoni-
schen in der Kreuzkorrelation. Der Zeitnullpunkt kann in Abhéngigkeit der Dicke
des nichlinearen Kristalls auf ca. 200 fs vorjustiert werden. Da die Kristallebenen
des Rontgenspiegels nicht exakt parallel zur Oberflache des Spiegels verlaufen, liegen
der optische Fokus des Rontgenspiegels und der Rontgenfokus nicht perfekt iiber-
einander; somit ist eine Nachjustage mit Rontgenstrahlung unumgéinglich. Durch
Erhohen der Energie im Anregeimpuls wird ein Loch in der diinnen Kristallschicht
erzeugt, dieses ist in der optischen Abbildung der Probenoberfliche zu erkennen.
Ist der Uberlapp gut justiert und liegen Rontgenfokus und Anregeimpuls iiberein-
ander, so verschwindet die Roéntgenbeugungskurve der Kristallschicht vollstindig.
Bleibt ein Teil der Beugungskurve iibrig, so mufl der Anregeimpuls entsprechend
verschoben werden. Eine Nachjustage des Anregeimpulses ist bei geschlossener Va-
kuumkammer méoglich, da der letzte Spiegel des Anregeimpulses mit Piezomotoren
verstellbar ist. Diese Nachjustage hat sich als recht miithsam erwiesen, und es wird
vorgeschlagen, den letzten Spiegel gegen einen absolut positionierbaren auszutau-
schen. Ist der Versatz zwischen optischem Fokus und Rontgenfokus bekannt, so ist
durch die absolute Positonierbarkeit garantiert, dafl diese Stellung spéter immer wie-
der angefahren werden kann. Das Loch in der Kristallschicht kann durch Abtasten
der Probenoberfliche mit Rontgenstrahlung ausgemessen werden, indem der XY-
Verschieber absolut verschoben wird. Somit ergibt sich eine natiirliche Skalierung
der Abbildung der Probenoberfliche. Ebenso kann durch das Vermessen eines Lochs
die Grole des Rontgenfokusses bestimmt werden, ohne die Probe gegen die Kamera
austauschen zu miissen.

Im weiteren wird die Bestimmung der integrierten Reflektivitdt aus den Kamera-
bildern erlautert. Wie bereits bei der Berechnung der Reflektivitiat aus (7) erklért
wurde, existieren zu jeder Zeitverzogerung zwei Aufnahmen, eine bei nicht angereg-
ter und eine bei angeregter Probe. Die linke Seite von Abb. 18 zeigt einen Ausschnitt

einer Aufnahme einer Ge-Beugungslinie bei nicht angeregter Probe.
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Abb. 18: Auswertung einer Réntgenbeugungskurve von 170 nm Ge (111) auf Si(111). Die
linke Seite zeigt einen Ausschnitt der CCD-Kamera. Die breite Linie ist die Ge-Linie,
die schmale Linie erhédlt man vom Si-Substrat. Die rote Kurve rechts im Bild erh&lt man
nach vertikalem Aufaddieren der Pixelwerte. Die blaue Kurve ist das Integral iiber die
Beugungskurve. Die Aufnahme entstand mit einer Belichtungszeit von 70 s, bei einer La-
serwiederholfrequenz von 10 Hz. Die Energie des Laserimpulses zur Erzeugung der Ront-
genstrahlung betrug 80 mJ.

Deutlich zu erkennen ist die breite Ge-Linie und die schmale Si-Linie. Die Breiten
der Beugungskurven werden durch die Filmstédrken bestimmt. Tragen viele Kristall-
ebenen zum Beugungssignal bei, wird die Linie schmaler. Auf der rechten Seite von
Abb. 18 sind die Werte der Pixel vertikal aufaddiert. Die griine Kurve ist das Inte-
gral iiber die rote Kurve. Die Hohe der Stufen in dieser Funktion ist proportional
zu der Anzahl der gebeugten Photonen pro Laserimpuls. Die Proportionalitétskon-
stante setzt sich aus der Belichtungszeit des Bildes, der Wiederholrate des Lasers
und dem Kalibrierfaktor (siche Anhang 5.1) zusammen. Somit ist eine Umrech-
nung in eine Anzahl von detektierten Rontgenphotonen moglich. In Abb. 18 wurde
die Anzahl der Photonen pro Laserimpuls in der Ge-Linie mit 9,4 bestimmt; die
schmale Si-Linie wird aus 10,4 Photonen pro Laserimpuls gebildet. Mit dem bereits
vorgestellten Software-Paket XOP [65, 64] ist es moglich, Rontgenbeugungskurven
in Abhéngigkeit der Schichtdicke zu berechnen. Abb. 19 zeigt die berechnete Ront-
genbeugungskurve mit Titan-Ka von einer 170 nm starken Ge-Schicht in der Beu-
gungsrichtung (111). Aus dieser Kurve lassen sich einige Abschidtzungen herleiten.
Die Halbwertsbreite (FWHM) ist sofort ablesbar, diese ist fiir p- und s-polarisierte

Rontgenstrahlung nahezu gleich.



42 3 Ezxperimente mit hoher Zeitauflosung

6x10°

4x10°

Reflektivitat

2x10%

0= 1 1
-1500 -1000 -500 0 500 1000 1500
6-0, [urad]

Abb. 19: Berechnete Rontgenbeugungskurve fiir eine 170 nm starke Ge (111)-Schicht bei
der Wellenléange fiir Ti-Ka.

Fiir die Beugungsexperimente ist es wichtiger, die integrierte Reflektivitat R;,; zu

ermitteln. Aus der Berechnung ergibt sich folgende Tabelle:

Ge (111) | Ry [prad]

s-pol 55,44
p-pol 23,44

Tab. 4: Integrierte Reflektivitéten fiir eine 170 nm starke Ge-Schicht in (111)-Richtung.

Werden 2-10* Photonen im Réntgenfokus gleichmiiBig iiber den horizontalen Off-
nungswinkel des Rontgenspiegels von 2,5° verteilt und wird das Verhéltnis 1:0,3 von
s- zu p-polarisiertem Anteil im Rontgenfokus beriicksichtigt, kann die Anzahl der
gebeugten Photonen auf ca. 20 pro Laserimpuls abgeschéitzt werden. Im Experiment
mufite der Abstand Kamera-Probe auf Grund des grofien XY-Verschiebers so grof3
gewihlt werden, dafl die gebeugte Linie nicht mehr komplett vom CCD-Chip erfafit
wurde. Um alle gebeugte Photonen zu erhalten, mufl die Zahl der detektierten Pho-
tonen von 9,4 (Abb. 18) mit dem Faktor ~ 1,7 multipliziert werden. Dieser Faktor
ergibt sich aus dem Abstand zwischen Probe und CCD-Chip sowie dem vertikalen
Offnungswinkel des Rontgenspiegels. Die Gesamtzahl gebeugter Photonen ist somit
ca. 16, dieser Wert liegt in der Groflenordnung der abgeschéitzten gebeugten Pho-

tonen von 20. Um die Anzahl der Photonen bereits wihrend der Messung schnell
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berechnen zu konnen, wurde in der programmierten Auswertungssoftware die Be-
rechnung der Hohe der Stufen automatisiert. Die einzelnen Meniipunkte der Software
sind im Anhang 5.2 Auswertungssoftware beschrieben.

Nach Fertigstellung dieser Arbeit konnte von der Firma Roperscientific eine neue
CCD-Kamera PIeLCX1300 erworben werden, welche eine lichtempfindliche Flache
von 27 X 26 mm besitzt. Mit dieser sollte es moglich sein, sémtliche Photonen zu

detektieren. Ein weiterer Vorteil der neuen Kamera ist die hohe QE von ca. 80 % [58].
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3.2 Experimente an diinnen Germaniumschichten
3.2.1 Laserinduziertes Schmelzen von Halbleitern

Um den spéter experimentell beobachteten Effekt des ultraschnellen Schmelzens the-
matisch einordnen zu konnen, wird vorab eine kurze Darstellung der Resultate von
bereits durchgefiihrten Experimenten und theoretischen Arbeiten gegeben. Fiir eine

Vertiefung in die Thematik wird auf die angegebenen Referenzen verwiesen.

Wenn die Photonenenergie des optischen Anregeimpulses grofier ist als die Bandliicke
des Halbleiters, ist der priméare Effekt der Bestrahlung mit Laserlicht die Anregung
von Elektronen ins Leitungsband. Die Erzeugung eines solchen Elektron-Loch Plas-
mas (angeregte Festphase) ist verantwortlich fiir die Gitterinstabilitidten, die zum
ultraschnellen Schmelzen (Phasendnderung) fithren. Die massive Anregung von Elek-
tronen aus bindenden Valenzbandzusténden in antibindende Leitungsbandzustédnde
— durch einen kurzen intensiven Laserimpuls — fiihrt zu einer Minderung der kovalen-
ten Bindungskrifte. Uberschreitet die angeregte Festphase die kritische Ladungstr-
gerdichte von Ny, &~ 10?2 cm ™3, verhilt sich das Material wie eine Fliissigkeit [15].
Der Phaseniibergang ist dann auf der Zeitskala von typischen Phononenfrequenzen

(einige 100 fs) zu beobachten.
Erreicht die Dichte des Elektron-Loch Plasmas nicht die kritische Dichte fiir das

ultraschnelle Schmelzen, so finden verschiedene Elementarprozesse auf unterschied-
lichen Zeitskalen statt [85]. Nach der Anregung des Elektron-Loch Plasmas wird die
Energieverteilung der Ladungstriger durch Streuprozefe der Ladungstrager unter-
einander und der Anregung von Phononen bestimmt. Innerhalb von einigen weni-
gen ps geben die Ladungstrager durch Anregung von Phononen ihre Energie an das
Kristallgitter ab [12]. Im letzten Schritt thermalisieren die unterschiedlichen Phono-

nenmoden auf einer ps-Zeitskala und fithren zur Erwarmung des Gitters.

Die Wechselwirkung von ps-Laserimpulsen mit Festkorpern kann durch ein solch
thermisches Modell beschrieben werden; die Laserimpulse wirken im wesentlichen
als schnelle Heizquelle. Im Gegensatz dazu konnen fs-Laserimpulse das elektronische
System massiv anregen, ohne dafl wiahrend der Laserwechselwirkung ein merkliches
Aufheizen des Gitters stattfindet. In dieser Situation sagt das thermische Modell wie-
derum einen Phaseniibergang auf einer ps-Skala voraus. Durch optische Methoden
konnen die elektronischen Eigenschaften der angeregten Probe zeitaufgelost auf ei-
ner fs-Skala gemessen werden. Die Resultate mit fs-Laserimpulse legen nahe, dafl das

Schmelzen auf einer subps-Zeitskala stattfindet. Die benttigte hohe Zeitauflosung im
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fs-Bereich wurde bisher nur durch optische und somit fiir die Strukturaufkédrung in-
direkte Verfahren erreicht. Abb. 20 und 21 zeigen Beispiele optischer Methoden und
sind den Referenzen [75, 76] entnommen. Abb. 20 zeigt eine optisch vergrofierte Ab-
bildung einer Si-Oberfldche. Der Laserimpuls wird in einen Anrege- und Abfrageim-
puls geteilt. Durch eine kontrollierbare Zeitverzogerung zwischen den Impulsen kann
mit Hilfe des optischen Abfrageimpulses die Reflektvitdat der Probe zu verschiedenen
Zeiten gemessen werden. Mittels der Abbildung ist es moglich, die Reflektivitiat auch

ortsaufgelost zu beobachten.

Abb. 20: Zeitaufgeloste Mikroskopie einer Si-Oberflache wihrend des Schmelzens.

Der Abfrageimpuls féllt unter einem Winkel auf die Probenoberfliche, so daf} es
zu einer Zeitverschmierung entlang der Horizontalen kommt. Dies ist der Grund,
warum in der Abb. 20 fiir 300 fs nur ein Teil der Probe angeregt ist, erkennbar an
der erhohten Reflektivitit. Die stéirkere Reflektivitat kann interpretiert werden als
Phaseniibergang des Materials in eine metallische Fliissigkeit. Der Phaseniibergang

findet auf einer Zeitskala von wenigen 100 fs statt.

Das linke Bild in Abb. 21 zeigt die Reflektivitéit einer angeregten Si-Schicht als Funk-
tion der Wellenlédnge zu verschiedenen Zeiten. Das verwendete spektrale Kontinuum
wurde dabei durch Selbstphasenmodulation des Anregeimpulses erzeugt. Das gemes-
sene Spektrum bei der Verzogerungszeit -120 fs stimmt mit dem theoretischen Spek-
trum der Festphase (gekennzeichnet mit ,s0l.“) iiberein. Fiir spite Verzogerungszei-
ten dhnelt der Verlauf des gemessenen Spektrums dem Spektrum der Fliissigphase
(Kurve gekennzeichnet mit ,liq.“). Dieser Ubergang findet ebenfalls innerhalb von
300 fs statt.

Das rechte obere Bild in Abb. 21 zeigt das Verschwinden der zweiten Harmonischen
von einem GaAs Kristall . Die Quelle der zweiten Harmonischen ist die induzier-

te nichtlineare Polarisation. Die Erzeugung ist eine strukturempfindliche Metho-

15Beleuchtet man einen geeigneten Kristall mit einem intensiven kurzen Laserimpuls, so kann in
Reflektionsrichtung ein frequenzverdoppelter optischer Impuls — die zweite Harmonische — beob-
achtet werden.
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Abb. 21: Die linke Seite zeigt die zeitaufgeloste Reflektivitit eines spektralen Kontinuums
auf einem Si-Kristall.

Rechts ist das Verschwinden der zweiten Harmonischen bei Anregung eines GaAs Kristalls
zu sehen.

de, da sich die Struktur- und Symmetrieeigenschaften des Materials im Tensor der
nichtlinearen Suszeptibilitdt widerspiegeln. Fiir nicht inversionssymmetrische Kri-
stalle (z. B. GaAs) verschwindet der Volumenbeitrag der nichtlinearen Suszeptibilitét
nicht, jedoch verschwindet diese beim Ubergang zu inversionssymmetrischen Geo-
metrien (z. B. isotrope Fliissigkeiten). Der Ubergang zur Fliissigkeit ist also gekenn-
zeichnet durch eine Abnahme der Erzeugung der zweiten Harmonischen. Simultan
war es moglich, die Reflektivitdt der Probe bei der Wellenlénge der Fundamentalen
des Lasers zu messen (Abb. 21 unteres Bild). Die Zeitskala der Phasenénderung zeigt
hier ein dhnliches Verhalten wie bei Si. Die Schwelle fiir das ultraschnelle Schmelzen
auf GaAs wurde mit einer Fluenz von 150 mJ/cm? bestimmt '®. Unterhalb dieser
Schwelle findet das normale thermische Schmelzen auf einer Zeitskala von einigen
10 ps statt. Auch fiir die Kristalle Indiumantimonid und Germaniumantimonid [80],
Graphit [74] und Diamant [31] wird von dhnlichen experimentellen Resultaten be-
richtet.

Theoretische Arbeiten von Stampfli und Bennemann [82, 83] haben in Rechnungen
den Zusammenhang zwischen Gitterstabilitdt und Ladungstragerkonzentration fiir

Si untersucht. Thre Theorie fiihrt zu einer notwendigen Schwellenkonzentration von

16Dje Stiirke der Anregung wird durch die Flichendichte der eingestrahlten Energie charakteri-
siert (Fluenz). Die SI-Einheit der Fluenz ist [J/mQ].
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Abb. 22: Bindungsenergie Fj pro Atom in Si vs. Phononenauslenkung ¢; berechnet von
Stampfli et al. [82, 83]. Das linke Bild zeigt die Bindungsenergie ohne Anregung eines
Elektron-Loch Plasmas. Die ideale Diamantstruktur (keine Auslenkung) besitzt ein Mi-
nimum der anziehenden Energie. Das rechte Bild zeigt die Energieverteilung bei existie-
rendem Elektron-Loch Plasma. In dieser Rechnung sind 15% der Valenzelektronen ins
Leitungsband angeregt. Das vorher stabile Minimum ist nun ein Sattelpunkt.

1,5 - 10* Elektron-Loch Paare/cm?®. Diese Konzentration reicht aus, um Instabi-
lititen zu induzieren, die zum ultraschnellen Schmelzen fiihren. Den Autoren war
es moglich, die Bindungsenergie pro Atom als Funktion der transversalen und lon-
gitudinalen Phononenamplitude und als Funktion der Plasmadichte zu berechnen.
Das Ergebnis dieser Rechnungen ist in Abb. 22 zu sehen. Das linke Bild zeigt die
Bindungsenergie F}, im nicht angeregten Zustand als Funktion der Phononenampli-
tude. Im rechten Bild ist die Energie bei einer Elektron-Loch Konzentration von
3-10% 1/cm? berechnet worden. Die Rechnung ohne Anregung zeigt erwartungs-
geméaf, dal die Atome in ihrer Ruhelage im Kristallgitter ein stabiles Minimum im
effektiven Potential bei §; = 0 und §; = 0 annehmen. Bei der massiven Anregung
zeigt die Rechnung aber, daf} sich die Ursprungslage in einen instabilen Sattelpunkt
verwandelt. Dadurch verwandeln sich die zuvor bindenden Kréfte in antibindende,
sich abstoflende Kréfte. Stampfli und Bennemann zeigen, dafl unter dem Einfluss der
abstofenden Kriifte die Atome nach 100 fs eine Versetzung von 1 A durchfiithren (bei
einem Bindungsabstand von 2,35 A) Dies bedeutet, dafl auf Grund des abstolenden
Potentials die Atome kinetische Energie gewinnen. Dies kann als direkte Aufheizung
des Gitters interpretiert werden, ohne daf3 Elektron-Phonon-Stée Energie an das

Gitter iibertragen miissen.
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3.2.2 Zeitaufgeloste Messungen

Als Vorbereitung auf die Beugungsexperimente wurde in einem optischen Anrege-
Abfrage-Experiment die Schmelzschwelle von Ge bestimmt. Es wurde eine Schwelle
fir die Fluenz von Fs.,=0,050 J/cm? fiir p-polarisiertes Licht bei einem Einfalls-
winkel von 80° gemessen'”. Dieser Winkel entspricht dem des Anregeimpulses im
Rontgenexperiment. Um in den Bereich des extrem schnellen, nicht thermischen
Schmelzens zu gelangen, wurden die Experimente bei Fluenzen von mindestens
2 Fg.p, durchgefiihrt. Bei dem optischen Vorexperiment konnte durch Reflexions-
messung die Zeitskala der Phasenumwandlung bestimmt werden. Die Anderung der
Reflektivitdt durch die Umwandlung von der Festphase in die Fliissigphase, welche
eine hohere Reflektivitiat besitzt, findet innerhalb von 250 fs statt. Wird die Ener-
gie im Ge-Film schnell gleichverteilt, kann die gemessene Schmelzschwelle durch die
Materialdaten verifiziert werden. Fiir diese und folgende Abschétzungen werden die

Abkiirzungen aus Tab. 5 durchgehend verwendet.

Materialdaten Germanium Symbol
Schmelztemperatur Ty,ce
spezifische Wiarme (sol) Csol,Ge
Absorptionskoeffizient (sol @ 800 nm) |1/aserce
Schallgeschwindigkeit (sol) Usol Ge
Dichte (sol) Psol,Ge
Kompressionsmodul (sol) BioiGe
lin. Ausdehnungskoeffizient (sol) Bsol Ge
latente Wirme Lce
spezifische Warme (liq) Clig,Ge
Schallgeschwindigkeit (liq) Vlig,Ge
Kompressionsmodul (liq) Blig.ce
lin. Ausdehnungskoeffizient (liq) Blig,Ge
Warmeleitfahigkeit Nsol,Ge

Tab. 5: Zusammenfassung der verwendeten Abkiirzungen physikalischer Eigenschaften von
Ge in verschiedenen Phasenzusténden (sol — Festkorper, liq — Fliissigkeit).

17die optischen Daten wurden von Herrn Dr. Sokolowski- Tinten, Universitit Essen bestimmt.
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Die Werte fiir die Materialdaten sind im Anhang in Tab. 13 zusammengefafit. Die
temperaturabhéngigen Werte von v, ge, Bsot,ge Und Bso1,ce sind im Anhang in den
Abb. 64, 65 und 66 dargestellt. Die Schallgeschwindigkeit v, e bezieht sich im wei-
teren Text immer auf eine longitudinale Welle mit Ausbreitungsrichtung senkrecht
zu den (111)-Ebenen. Sei F.;, die einfallende Fléchenenergiedichte, Fy,, die absor-
bierte Energiedichte, d die Ge-Filmdicke und R die Reflektivitét der Ge-Schicht, so
gilt folgende einfache Abschéitzung:

Fiep = (1 — e %01Ge) (1 — R)F, . (9)

Der Term (1 — R)F.;, beschreibt die Nettoenergiedichte, die nach Reflexion an der
Oberfliiche im Material verbleibt. Der erste Term (1 — e~9@set.Ge) beschreibt nach
dem Beerschen Gesetz, welcher Anteil der Energie bis zur Tiefe d absorbiert worden
ist. Die Reflektivitdt bei einer Wellenlénge von 800 nm und einem Einfallswinkel
von 80° betragt ca. 0,03. An der Schmelzschwelle gilt:

Fdep = dcsol,Ge<TM - TR) (1())

wobei T = 300 K die Raumtemperatur ist. Setzt man (9) in (10) ein, erhélt man
eine Gleichung fiir die einfallende Energiedichte F.;,, die bendttigt wird, um die
Schmelzschwelle zu erreichen. Mit den angegebenen Materialdaten aus dem Anhang
und der Filmdicke von 170 nm ergibt sich F.;, = 0,056 J/cm?. Dieser Wert stimmt

mit dem gemessenen nahezu iiberein.

Abb. 23 zeigt die gemessene Anderung der Reflektivitit der Réntgenstrahlung fiir
drei verschiedene Anregefluenzen. Das obere Bild zeigt den Verlauf auf einer Zeitska-
la bis zu 30 ps, wihrend das untere Bild die Anderung innerhalb der ersten ps zeigt.
Jeder Mefipunkt konnte auf Grund des nichtreversiblen Charakters des Experiments
und der beschrinkten Oberfliche nur einmal gemessen werden. Die Belichtungszeit
betrug fiir ein Bild 70 s, bei einer Laserwiederholfrequenz von 10 Hz. Die Anzahl der
Photonen pro Laserimpuls betrug ca. 9. Die Fehlerbalken von 4 3 % wurden dadurch
ermittelt, dal exemplarisch ein Mepunkt wiederholt gemessen und die Standard-
abweichung berechnet wurde. Der Fehler ist trotz der hohen Schwankungsbreite der
einzelnen Rontgenimpulse (siehe Abb. 13) sehr moderat ausgefallen, da die Si-Linie
zur Normierung ausgenutzt werden konnte. Die erste Auffélligkeit bei allen Kurven

ist die schnelle Abnahme der Beugungseffizienz in den ersten 100 fs.
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Abb. 23: Das obere Bild zeigt die gemessene Abnahme der Beugungseffizienz als Funktion
der Verzogerungszeit zwischen Rontgenimpuls und Anregeimpuls. Die Daten sind fiir drei
verschiedene Anregefluenzen 0,1, 0,2 und 0,4 J/cm? aufgenommen worden. Die gestrichel-
te schwarze Linie zeigt die Schmelzfrontgeschwindigkeit von 850 m/s fiir das thermische
Schmelzen. Das untere Bild zeigt die extrem schnelle Abnahme auf einer fs-Zeitskala fiir
die beiden hoheren Energiedichten. Eine signifikante Reduktion der Reflektivitit um 20 %

findet unterhalb von 300 fs statt.
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Fiir die MeSkurve bei einer mittleren Anregefluenz von 0,2 J/cm? fillt die Beu-
gungseffizienz innerhalb der ersten 300 fs auf ca. 80 % ab. Nach diesem schnellen
Abfall folgt eine langsame Abnahme, die auf einer Zeitskala bis iiber 100 ps hinaus
mit Rontgenbeugung verfolgt wurde. Die Beugungseffizienz nimmt bei sehr spéten
Zeitpunkten wieder zu. Indem ein zuvor angeregtes Gebiet noch einmal ohne Anre-
geimpuls mit Rontgenstrahlung abgetastet wird, wurde exemplarisch fiir jede Fluenz
ein Meflpunkt bestimmt, der in Abb. 23 mit ,,00“ gekennzeichnet ist. Es wird eine Er-
holung der Effizienz bei allen Fluenzen gemessen, das bedeutet, daf§ die Ge-Schicht
teilweise wieder epitaktisch (d.h. einkristallin) aufwéchst.

Die beobachtete schnelle Abnahme ist ein Indiz dafiir, dafi ein Teil des Kristall-
films nicht-thermisch schmilzt. Das geschmolzene Volumen kann nicht mehr zur
Beugung beitragen. Mit der kinematischen Naherung fiir Rontgenbeugung (6) kann
die aufgeschmolzene Schichttiefe abgeschétzt werden '®. Ist d;, die aufgeschmolzene
Schichtdicke, die nicht mehr zur Rontgenbeugung beitréigt, so ergibt sich aus der
Proportionalitit (6) die integrierte Reflektivitét:

d — diig
d

R ~ : (11)
Die gemessene reduzierte Reflektivitdat von R;,; = 0, 8 bedeutet somit, dafl eine nicht
thermisch geschmolzene Schicht von ca. 40 nm existiert. Die erforderliche Schmelz-
frontgeschwindigkeit (unter der Voraussetzung, dal die Oberfliche einen bevorzug-
ten Nukleationskeim darstellt) wire somit ca. 10° m/s und damit mehr als eine
Groflenordnung iiber der Schallgeschwindigkeit von Ge. Da die Schallgeschwindig-
keit aber die Geschwindigkeit der Phasengrenze limitiert, ist dies ein Indiz dafiir, dafl
es sich nicht um einen heterogenen Schmelzprozefl mit einer propagierenden Phasen-
grenze handeln kann [54]. Die spétere langsame Abnahme der Reflektivitidt wird mit
dem klassischen thermischen Schmelzen erklirt. Die Schmelzfront (d.h. die Phasen-
grenze fliissig-fest) bewegt sich in die noch feste Ge-Schicht hinein. Mit dem Wachsen
der fliissigen Schicht wird die Beugung weiter reduziert. Die Schmelzfrontgeschwin-
digkeit kann aus der Steigung der MefBdaten zu spéten Zeitpunkten abgeschétzt
werden. Dazu wird die gemessene Reflektivitdtsidnderung — mit Hilfe der kinemati-
schen Néherung fiir Rontgenbeugung — in eine Schichtdickenéinderung umgerechnet.
Beispielsweise zeigt die eingezeichnete Tangente im oberen Bild von Abb. 23 eine

Schmelzfrontgeschwindigkeit von ca. 850 m/s fiir die Fluenz von 0,2 J/cm?.

18Djie Niherung ist giiltig, da die Eindringtiefe von Ti-Ka in der Geometrie fiir Braggbeugung
an Ge (111) 0,66 pm fiir den s-polarisierten und 1,02 um fiir den p-polarisierten Anteil betréigt [84].
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Setzt man einen gaufformigen Rontgenimpuls in der Zeit und eine instantane Ant-
wort des Materials auf die Anregung ( Heavysidefunktion) voraus, so 148t sich aus der
Faltung der beiden Funktionen eine obere Grenze fiir die Dauer der Rontgenimpul-
se abschétzen. Hierzu wird die Halbwertsbreite des gaufiformigen Impulses auf den
schnellen Abfall der Me3daten in Abb. 23 angepaflt. In Abb. 24 sind als Beispiel die
MeBdaten fiir die Anregefluenz 0,4 J/cm? bis zur Zeitverzégerung von 1 ps vergro-
Bert dargestellt. Die blaue und griine Funktion sind numerisch berechnete Faltungen
einer Gauffkurve mit den Halbwertsbreiten von FWHM 250 fs bzw. 350 fs mit einer
modifizierten Heavysidefunktion. Die Modifizierung besteht lediglich darin, dafl die
Heavysidefunktion am Zeitnullpunkt von der Reflektivitdt 1 auf 0,6 (und nicht wie
tiblich auf 0) springt. Diese Mainahme ist notwendig, damit die Reflektivitéat der
Mefidaten im langsamen Bereich anschlieen. Die angepafiten Funktionen geben den
Abfall der Mefidaten in diesem Bereich gut wieder — bis auf einen Ausreifler bei ca.

0,5 ps.

250 fs

1.0 E i

0,8F

Reflektivitat

0’6 1 1 1
-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0

Zeitverzogerung [ps]

Abb. 24: Faltung einer Gaufifunktion mit einer modifizierten Sprungfunktion. Die rote
Kurve entsteht bei der Faltung mit einer Halbwertsbreite FWHM von 250 fs, die griine
mit einer Halbwertsbreite FWHM von 350 fs. Die gemessenen Daten sind aus Abb. 23
entnommen mit der Fluenz 0,4 J/cm?.
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Beugungssignal [normiert]

Beugungssignal [normiert]

Braggwinkel [grad]

Braggwinkel [grad]

Abb. 25: Exemplarisch werden hier zeitaufgeloste Rontgenbeugungskurven fiir die Ener-
giedichte von 0,2 J/cm? gezeigt. Die gestrichelte schwarze Linie ist jeweils das Normie-
rungsbild. Die rot eingezeichnete Linie ist die gemessene Beugungskurve mit transienter
Anregung.

Abb. 25 zeigt exemplarisch einige Rontgenbeugungsprofile bei verschiedenen Verzo-
gerungszeiten At fiir die Fluenz 0,2 J/cm?. Die schwarzen Kurven sind jeweils die
aufgenommenen Rontgenbeugungskurven ohne Anregung der Probe und die roten
Kurven mit Anregung der Probe. Die erste Auffélligkeit ist, dafl die angeregte Ront-
genbeugungskurve bei At = 0,8 ps keine Winkelverschiebung und keine Anderung
in der Form im Vergleich zur Normierungskurve aufweist, aber bereits eine Redu-
zierung der Beugungseffizienz auf ca. 70 % stattgefunden hat. Hieraus ergibt sich
ein weiteres Indiz fiir das nichtthermische Schmelzen zu frithen Zeiten. Wiirde diese
Reduzierung durch thermisches Aufheizen des Gitters erklédrt werden, so konnte die
Reduktion durch den klassischen Debye- Waller-Faktor beschrieben werden [98]. Dafl
dies nicht der Fall ist, liegt zum einen an der Zeit, die die Elektronen brauchen, um

ihre Energie an das Gitter weiterzugeben. Die typische Zeitskala fiir die Anregung
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Abb. 26: Reduzierung des Beugungsvermogens durch den Debye- Waller-Faktor fiir die
Reflexe von Ge (111) und (400).

von Phononen betriagt einige ps. Zum anderen ist die Stiarke der beobachteten Ab-
nahme fiir einen klassische Debye- Waller-Faktor zu grof. Der Debye- Waller-Faktor
kann nach den Referenzen [34, 98] abgeschitzt werden. In Abb. 26 ist die Reduzie-
rung des Beugungsvermogens auf Grund des Debye- Waller-Faktors als Funktion der
Temperatur fiir unterschiedliche Ge-Reflexe berechnet worden!®. In die Abschiit-
zung geht die Debye-Temperatur Tp, die Wellenlénge der Rontgenstrahlung, der
Braggwinkel und die Atommasse ein. Die Materialkonstanten sind in Tab. 13 zu-
sammengefafit. Fiir die gemessene Beugungseffizienz des Ge (111)-Reflex von 70 %
miifite die Temperatur iiber 6700 K betragen. Diese Temperatur ist um einen Faktor
2 grofler als die Temperaturerhohung, die aus der deponierten Laserenergie berech-
net werden kann. Um diese Temperatur abzuschétzen, werden die Abkiirzungen aus

Tab. 5 weiterverwendet. In die Abschétzung gehen folgende Vereinfachungen ein:
e Wirmeleitung wird vernachléssigt.

e Wihrend der Laserwechselwirkung entsteht ein stark absorbierendes Elektronen-
Loch-Plasma. Die dadurch begriindete Anderung der Absorptionskonstante
withrend der Laserbestrahlung wird nicht beriicksichtigt [79].

Der Debye- Waller-Faktor fiir die anderen Ge-Reflexe wird nocheinmal in dem Kapitel 4 Zu-
sammenfassung und Ausblick benotigt.
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e Die in den einzelnen Phasen (fliissige Ge-Schicht, feste Ge-Schicht, feste Si-

Schicht) deponierte Energie soll sich gleichméfig in diesen verteilen.

Die Energiedichte F;, sei wieder die einfallende Energiedichte, Fj;, und F,; seien die
Energiedichten, die in der fliissigen Ge-Schicht und im festen Ge deponiert worden

sind. Analog zu (9) ergibt sich hier:

Fig = (1= R)F,,(1 — em ol Gedlia) (12)
FSOl — (1 _ R)Fein(e_asol,Gedliq _ e_asol,Ged) . (13)

Die Temperaturen in der Fliissigphase 7}, und in der Festphase T, ergeben sich in

Analogie zu Gleichung 10:

1 (Fy
ﬂiq = s (dl'q - Csol,Ge(TM - TR) - LM,Ge) + TM (14)
liq,Ge lig
1 Fsol
Tso = +Th. 15
l Csol,Ge <d - dhq) f (15)

Das Einsetzen der Schichtdicken dj;, = 40 nm und d = 170 nm, der Materialkon-
stanten und einer Fluenz von 0,2 J/cm? ergibt eine Temperatur in der Fliissigphase
von Tj;, = 3370 K und eine stark tiberhitzte Festphase von T, = 3250 K. Wie
bereits vermerkt, sind diese Temperaturen um einen Faktor 2 kleiner als die aus
der Debye-Waller Abschatzung. Vollstandigkeitshalber soll an dieser Stelle auch die
Temperatur im Si-Substrat abgeschétzt werden. Die Materialdaten, die hierzu be-
notigt werden, sind im Anhang in Tab. 14 zusammengefaflt. Es werden folgende

Abkiirzungen fiir die Materialeigenschaften von Si verwendet:

Materialdaten Silizium Symbol

spezifische Warme (sol) Csol,Si

Absorptionskoeffizient (sol @ 800 nm) |1/ae si

Schallgeschwindigkeit (sol) Vsol,Si
Kompressionsmodul (sol) Bioi,si
lin. Ausdehnungskoeffizient (sol) Bsol,si

Tab. 6: Zusammenfassung der verwendeten Abkiirzungen physikalischer Eigenschaften von
Si in verschiedenen Phasenzusténden (sol — Festkorper, liq — Fliissigkeit).
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Die deponierte Energie im Si-Substrat Fs; wird analog zu den vorherigen Gleichun-

gen beschrieben durch:

Fg; = (1 _ RGe)e—asoz,ced(l _ RGe—Si)Fein(l _ e_asol,SidSi) (16)
~ (1 - RGe)e_aSOl’Ged(l - RGe—Si)Fein . (17)

Die Naherung der letzten Exponentialfunktion ergibt sich aus der Groflenordnung
der Argumente. Rg._g; ~ 0,11 ist die Reflektivitit am Ubergang von Ge-Si. Die

Temperatur Tg; ergibt sich aus:

Qsol,Si

TSZ' == FSZ' _'_TR (18)

Csol,Si
Die Rolle der absorbierenden Schichtstirke ibernimmt hier wegen 1/as, 5 << dg;
der Absorptionskoeffizient. Durch Einsetzten der Materialparameter ergibt sich eine

Temperatur von Tg; ~ 550 K.

Die einzelnen Schichten stehen unter hohem Druck. Unter der fliissigen Ge-Schicht
befindet sich eine intakte, heifle, unter Druck stehende kristalline Schicht aus Ge.
Aus den Temperaturen ist es ebenso moglich, die Driicke in den einzelnen Schich-
ten abzuschéitzen. Dazu wird im folgenden ein Modell verwendet, was in Abb. 27
skizziert ist. Da die Zeit wihrend der Laserwechselwirkung fiir eine Expansion des
Materials nicht ausreicht, wird das Material isochor, d. h. bei konstantem Volumen
dV = 0 aufgeheizt. Im pV-Diagramm ist dieser Vorgang durch die vertikale Isochore
verdeutlicht 2°. Der Volumenausdehnungskoeffizient ~y ist mit dem linearen Ausdeh-
nungskoeffizient 3 durch die Gleichung v ~ 33 verkniipft 2!. Das totale Differential
des Druckes p(T, V) lautet:

op op
A _ 1
I (aT)Vd *(aV>TdV (19)

20Die nachfolgende Entspannung des Materials ist in Abb. 27 als Adiabate gezeichnet worden. Der
adiabatische Charakter wird in den folgenden Abschéitzungen nicht benotigt. Es sei jedoch noch
eine Begriindung fiir die nahezu adiabatische Expansion, d. h. ohne Wirmeaustausch gegeben: Das

Temperaturgefille, das sich iiber eine Lénge von [, erstreckt baut sich auf einer typischen Zeitskala
lzpsol,Gevsol,Ge
MNsol,Ge
Relaxationszeit fiir Ge von 7 ~ 5 ns. Folglich ist der Wérmeaustausch auf der hier untersuchten

Zeitskala von ~ 100 ps vorerst nicht entscheidend.

2Dehnt sich ein Wiirfel mit der Kantenliinge L auf die neue Kantenlinge L + § aus, so dndert
sich das Volumen um AV. Es ergibt sich (L + §)% = V + AV. Ist die Ausdehnung § << L, so
konnen Terme in hoherer Ordnung von § vernachlissigt werden. Mit dem linearen Ausdehnungs-
koeffizienten 8 wird § zu: § = BLAT. Es ergibt sich AV/V = 38AT + O(6%) ~ yAT.

von 7 = ab. Fiir eine typische Skalenldnge von 100 nm ergibt sich eine thermische
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Abb. 27: Isochores Heizen bei der Laserwechselwirkung und anschliefende adiabatische
Entspannung des Materials.

Die Indizes an den partiellen Ableitungen bedeuten jeweils, daf die Variable konstant
zu belassen ist. Kann die Volumenausdehnung vernachléssigt werden, so fillt der
zweite Term in (19) weg. Mit der Definition des Volumenausdehnungskoeffizienten

bei konstantem Druck p und der isothermen Kompressibilitit x:

1 [oV 1 1 [0V
v-v(or), 5w (5), -

wird in Standardwerken der Thermodynamik die Beziehung zwischen hydrostati-
schem Druck und Temperaturerhhung bei konstantem Volumen aus (19) und (20)
hergeleitet [100]:

ap— (22 ar = sppar (21)

P=\or), " ~

Zur Integration werden die Interpolationen der Materialparameter B und [ aus den
Abb. 65 und 66 (im Anhang) verwendet. Die Materialkonstanten sind in Abhéngig-
keit der Temperatur im expandierten Zustand (also bei p = 0) gemessen worden, so
daB die Druckabhéngigkeit bei der Integration vernachlissigt werden muf ?2. Die In-

tegration wird vom Druck p = 0 bei Rautemperatur Tx ~ 300 K bis zum gesuchten

22Da die intakte Ge-Schicht in einem extrem iiberhitzten Phasenzustand vorliegt, gibt es fiir
diesen Bereich keine gesicherten Mefdaten fiir 3, B und die Schallgeschwindigkeit. Die Werte
konnen nur aus den bekannten Mefidaten extrapoliert werden. Die Funktionen, die die genéherten
Werte beschreiben, haben keinen Anspruch auf Richtigkeit in diesem Extrembereich der Materie;
so sind die hier berechneten Driicke nur Richtwerte.
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Druck p(7T) bei der Tempertatur 7' durchgefiihrt:

T
=p(T) = / 36BdT . (22)
Tr
Der Druck in der fliissigen Ge-Schicht kann unter Verwendung der Materialparame-
ter By, und ;4 in der Fliissigphase aus Tab. 13 abgeschétzt werden. Die numerisch
ausgewertete Integration ist in Abb. 67 im Anhang abgebildet. Tab. 7 fafit die abge-

schéitzten Temperaturen und Driicke zusammen.

Schicht Temperatur | Druck

fliissiges Ge|3370 K ~ 10 GPa
festes Ge 3250 K ~ 5 GPa
festes Si 550 K ~ 0,3 GPa

Tab. 7: Abgeschitzte Temperaturen und Driicke, die sich ergeben, wenn die eingestrahlte
Fluenz von 0,2 J/cm? zu Grunde gelegt wird.

Das Druckprofil ist schematisch in Abb. 28 dargestellt. Aus diesem anfénglichen
Druck- und Spannungsprofil entwickelt sich eine Vielzahl von verschiedenen akusti-
schen Storungen. Um die Druckunterschiede in den einzelnen Schichten auszuglei-
chen, mufl von den Grenzflachen Gej;q_sor Und Gegg-Sise €ine Kompressionswelle in
den Bereich mit niedrigerem Druck und eine Expansionswelle in den Bereich mit
hoherem Druck propagieren. Da sich das Material an der Oberfliche Geyqc—1i4 auch
zur Vakuumseite ausdehnt, entsteht an der Oberflache eine Verdiinnungswelle, die
in das Material hineinlduft. Das untere Bild in Abb. 28 verdeutlicht die unterschied-
lichen akustischen Wellen. Effekte senkrecht zur Oberflichennormalen kénnen auf
Grund der Dimensionen vernachléssigt werden. Die mit Rontgenstrahlung abgefrag-
te Flache ist wesentlich kleiner als die angeregte. Die Verdiinnungswellen — welche
senkrecht zum Normalenvektor (lateral) propagieren — beeinflussen das abgefragte
Gebiet erst zu Zeiten von t = s/v, wobei v die Schallgeschwindigkeit parallel zu den
(111)-Ebenen ist und s die Wegstrecke bis zum abgefragten Gebiet. Bei der Weg-
strecke s ist zu beachten, dafl die Flecken auf der Probe durch den Braggwinkel in
der Horizontalen gestreckt sind. Fiir die kiirzere vertikale Achse betrégt s ungefihr
80 pm 2. Die Schallgeschwindigkeit betrigt einige 1000 m/s. Es ergeben sich somit

Laufzeiten von einigen 10 ns. Fiir die ldngere Achse sind die Laufzeiten entspre-

23(250 — 80) /2 pm, 250 pm ist der Durchmesser des Anregeimpulses, 80 pm der Durchmesser des
Rontgenfokusses.
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Abb. 28: Entstehung von verschiedenen akustischen Stérungen nach Thermalisierung der
optischen Energie. Die Propagationsrichtung der Welle ist parallel zur Oberflachennorma-
len. Die blauen Amplituden besitzen eine positive Dehnung und sind somit Expansions-
wellen; die roten Amplituden stellen Kompressionswellen dar. Die eingezeichneten Pfeile
verdeutlichen die Ausbreitungsrichtung der Wellen. dj;, ist die ultraschnell aufgeschmol-
zene Ge-Schicht von 40 nm und d die Stéirke der Ge-Schicht von 170 nm.

chend lédnger. Abb. 29 verdeutlicht diesen Sachverhalt noch einmal. Auf Grund der
Laufzeitdifferenzen ist nicht zu erwarten, dafl in dem hier betrachteten Zeitbereich
laterale Effekte auftreten. Zudem werden laterale Effekte nach dieser Laufstrecke ab-
gedampft sein, so daf diese nicht mehr das abgefragte Volumen beeinflussen kénnen.
Auf Grund der Braggbedingung ist es nur moglich, Effekte in Richtung des Norma-
lenvektors der beugenden Ebenen (hkl) zu vermessen 24. Der wichtigste Punkt dieser
Betrachtung ist, daf§ die ,,Seitenwénde® des abgefragten Volumens starr sind, und ei-
ne Ausdehnung (engl.: strain) nur in Richtung der Oberflichennormalen stattfinden
kann (uniaxiale Dehnung).

Die einzelnen akustischen Stérungen beeinflussen sich nicht fiir Zeiten, die kiirzer

24in dieser Arbeit also immer in Richtung der Oberflichennormalen.
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Abb. 29: Effekte senkrecht zur Oberflichennormalen kénnen auf Grund der Dimensionen
vernachléssigt werden. Das angeregte Volumen, hier rot gezeichnet, soll sich gleichm&flig zu
allen Seiten ausdehnen. Die Verdiinnungswellen — mit der Propagationsrichtung senkrecht
zur Oberflache — treffen wegen der Absténde in den mit Rontgenstrahlung abgefragten Be-
reich (blau markiert) viel spéter auf als die Wellen, welche an der Oberfléiche entstehen und
in das Material hineinlaufen. Da das Material an der Seite des abgefragten Gebiets vor-
erst unbeeinflufit bleibt, kann eine Ausdehnung nur in Richtung der Oberfléchennormalen
stattfinden.

sind, als die, die die Storung benétigt, um eine Phasenschicht zu durchlaufen (fiir die
intakte Ge-Schicht von 130 nm und der Schallgeschwindigkeit fiir die Festphase be-
tragt die Zeit ca. 23 ps). Da die akustische Impedanz an der Grenzfliche Gegy-Sige
nicht angepafit ist, werden die akustischen Wellen an dieser Grenzflache reflektiert.
Durch die Superposition von einfallender Welle und reflektierter Welle wird die Si-
tuation mit zunehmender Zeit komplizierter. Im weiteren zeitlichen Verlauf werden

die Wellen gedampft, bis sie zum Stillstand kommen.

Die ersten mefibaren Effekte sollten also eine Kompression der heiflen aber noch
intakten Ge-Schicht sowie schwéchere Kompression der Si-Schicht sein. Durch die
Anderung des Netzebenenabstandes wird sich die Réntgenbeugungskurve zu anderen
Braggwinkeln verschieben. Bildet man das Differential d/dg auf beiden Seiten der
Bragggleichung (2), so entsteht:

Ag 1
= AD . 2
g tan g 0 (23)

Dies bedeutet, daf eine gemessene Anderung des Braggwinkels Af die Folge eines ge-
anderten Netzebenenabstandes Ag ist. Aus den verschobenen Beugungskurven lafit

sich die relative Anderung des Netzebenenabstandes (bzw. die Dehnung) e = Ag/g
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berechnen. Folgende Vorzeichenkonventionen werden durchgehend verwendet:

<0— A > (0 Expansion
N 9/9 p 24)
>0 — Ag/g <0 Kompression.

Die Rontgenbeugungskurve fiir die frithe Verzogerungszeit von 13 ps in Abb. 25 zeigt
in der Tat eine Kompression?®. Im Vergleich zum Normierungsbild ist deutlich zu
erkennen, dafl die Ge-Linie zu grofleren Braggwinkeln verschoben ist. In der Si-Linie
ist ebenfalls eine schwéchere Schulter in derselben Richtung zu erkennen. Die un-
terschiedlichen Stérken der Effekte sind dadurch zu erkldaren, dafi der Druck in den
vorderen Schichten wesentlich grofler ist, da die optische Energie bis zu einer Tiefe
von ca. 40 bis 50 nm deponiert wurde. Zu erwarten ist, dal die Verdiinnungswelle
von der Oberfliche die intakte Ge-Schicht nach einer Zeit t > dj;q/viiqy = 15 ps be-
einflufit. Die Verdiinnungswelle ist in der Beugungskurve fiir 27 ps zu beobachten
(blauer Pfeil in Abb. 25). Es entsteht bei kleineren Braggwinkeln ein neues Seiten-
band in Koexistenz mit dem bereits bestehenden bei hoheren Braggwinkeln. Die
Form der Beugungskurve bedeutet, dal im Ge komprimierte wie expandierte Berei-

che gleichzeitig existieren.

Es folgt eine qualitativere Auswertung der Verschiebung der Beugungskurven in
Abb. 25 bei 27 ps. In den folgenden Abschéitzungen werden fiir die einzelnen Schichten
die Indizes aus Abb. 28 verwendet.

Die transiente Spannung o (die Druckamplitude der Welle) ergibt sich aus der De-
finition der Schallgeschwindigkeit fiir Festkorper und dem Hookschen Gesetz (im

weiteren wird auf die Millerschen Indizes verzichtet):

Schallgeschwindigkeit: v = Hooksches Gesetz: o = Be (25)

NE

—0o = pie. (26)

™

Der schwarze Pfeil iiber der Si-Linie in Abb. 25 kennzeichnet eine gemessene Deh-
nung von £; = —0,005 im Si. Mit den Materialparametern von Si aus dem Anhang
und (26) ergibt sich eine Druckamplitude von oy = 1 GPa. Der zweite schwarze Pfeil

iiber der Ge-Linie kennzeichnet eine Dehnung von é = —0, 02, dies entspricht einer

25Fs sei darauf hingewiesen, dafl hier ein rein akustischer Effekt gemessen wird. Wiirde es sich
um einen thermischen Effekt handeln, wiirde dies bedeuten, dafl eine Temperaturerhthung eine
Kompression zur Folge hitte.
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Druckamplitude von ¢ = 3,3 GPa. Da das Beugungsprofil von Ge bereits aus ex-
pansiven und kompressiven Anteilen besteht, wird die anféingliche Druckamplitude

grofler gewesen sein, als die hier gemessene.

Im néchsten Schritt wird der absolute Druck in den einzelnen Schichten berechnet.
Fiir eine Kompressions- bzw. Verdiinnungswelle die von einem Gebiet [ nach k lauft

gilt allgemein:

1
PrVE + o) vk

€1k = (Pk — Pl)( (27)
Angenommen, daf§ das Si-Substrat unter dem anfanglichen Druck p = 0 steht, 146t
sich mit (27) und der gemessenen Kompression €; der absolute Druck in der fe-
sten Ge-Schicht auf p; = 2,4 GPa abschétzen. Danach 148t sich mit (27) ebenso
die Dehnung der Verdiinnungswelle 5, die von der Si-Ge Grenzfliche in das feste
Ge propagiert, berechnen. Es ergibt sich e, = 8,4 - 1073, Mit Hilfe der gemessenen
Kompression € = —0,02 — die bereits eine Uberlagerung von expansiven und kom-
pressiven Anteilen ist — 148t sich die Dehnung der anfinglichen Kompressionswelle

€3, die von der fliissigen Ge-Schicht in das feste Ge hineinlduft, abschétzen:
E=¢e9+e¢3. (28)

Mit €3 = —28,4-1073 und dem bekannten Druck p; im festen Ge, ergibt sich mittels
(27) der anfiangliche Druck im fliissigen Ge-Film von 9,4 GPa.

Da hier das anféngliche Druckprofil abgeschétzt wurde, kénnen mit Hilfe von (21)
die Temperaturen im Ge berechnet werden (siehe Integration Abb. 67 im Anhang).
Es ergibt sich folgende zusammenfassende Tabelle der gemessenen Driicke und Tem-

peraturen:

Schicht Temperatur | Druck

fliissiges Ge|3240 K 9,4 GPa
festes Ge  |1800 K 2,4 GPa

Tab. 8: Abgeschitzte Temperaturen und Driicke mit Hilfe der Verschiebungen in den Ront-
genbeugungskurven fiir die Fluenz von 0,2 J/cm?2.

Der Vergleich zwischen den Tab. 8 und 7 zeigt, dafl die Werte in der Groflenordnung

iibereinstimmen. Der Temperaturunterschied zwischen gemessenen und mit Hilfe der
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Laserfluenz abgeschitzten Werten betrigt fiir die fliisssige Ge-Schicht lediglich 4%.
Fiir die feste Ge-Schicht ergibt sich jedoch, dafl die abgeschétzten Werte um einen
Faktor 2 grofler sind als der aus der Messung der Dehnung. Eine Fehlerquelle hierbei
ist die Nichtbeachtung der Warmeleitung bei der Abschitzung mit Hilfe der Laser-
fluenz. Auf Grund der extremen Temperaturgradienten, kann es zu einer nicht zu

vernachléssigenden Aufheizung der Si-Schicht kommen.

In der Beugungskurve fiir 123 ps in Abb. 25 sind die akustischen Stérungen ausge-
klungen, und es wird angenommen, dafl die Ge-Schicht im thermisch expandierten
Zustand (also bei p = 0) vorliegt. Das bedeutet die Verschiebung der Beugungskurve
zu kleineren Braggwinkeln, wie es in der gemessenen Kurve auch zu sehen ist. Die
Verschiebung der Beugungskurve von Ge zeigt eine Anderung der Gitterkonstanten
von €, ~ 0,008. Eine uniaxiale, thermische Ausdehnung in der (111)-Richtung eines

kubischen Kristalls ist wie folgt mit der Temperatur verkniipft [34]:

3B3

2
V111P

dey, = dr. (29)
Die Integration erstreckt sich hier von der Dehnung €;, = 0 bei der Raumtemperatur
Tr = 300 K bis zur gemessenen thermischen Ausdehnung e, (7) bei der gesuchten
Temperatur T. Die duchgefiihrte Integration ist im Anhang in Abb. 68 abgebildet.
Es ergibt sich fiir die gemessene Dehnung in der Ge-Schicht eine Temperatur von
ca. 1100 bis 1200 K. Dieser Wert liegt in der Ndhe der Schmelztemperatur. Daraus
folgt, daf3 fliissiges und festes Ge sich im Gleichgewicht befinden. In der Si-Linie sind

deutlich expansive und kompressive Anteile zu erkennen.
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3.3 Experimente an diinnen Wismutschichten
3.3.1 Struktureigenschaften und optische Phononen

Ziel der durchgefiihrten Experimente an Wismutschichten ist die erste zeitaufgeltste
Messung einer kohédrenten Gitterschwingung (,,optische A;,-Mode*) mit der Metho-
de der zeitaufgelosten Rontgenbeugung mit subps-Zeitauflosung. Die Methode der
Rontgenbeugung ist fiir dieses Experiment geeignet, da die Gitterschwingung die
Beugungseffizienz als Funktion der Phononenamplitude — und somit in der Zeit —
moduliert. Zu Beginn dieses Kapitels wird die Struktur von Bi diskutiert. Das ist
notwendig, um die Braggwinkel berechnen und die Anderung der Beugungseffizienz
durch die optische A;,-Mode abschétzen zu kénnen. Im Anschluf§ daran wird be-
schrieben, durch welche Mechanismen die Schwingung angeregt wird. An dieser Stelle
wird auf die sogenannte DECP-Theorie zuriickgegriffen (engl.: displacive excitation
of coherent phonons). Diese ist fiir Halbmetalle und Halbleiter mit A;-Symmetrie
entwickelt worden [44, 99]. Im Rahmen dieser Arbeit werden die Ideen der Theo-
rie beschrieben, fiir tiefergehende Betrachtungen sei auf die angegebenen Referenzen
verwiesen. Da das Phononenfeld auch die Reflektivitét in optischen Anrege-Abfrage-
Experimenten moduliert, werden Resultate dieser Experimente, durchgefiihrt von
anderen Arbeitsgruppen [19, 27, 99|, zusammengefafit. Das ermdoglicht einen Ver-
gleich der gemessenen Phononenamplituden und Phononenfrequenzen zwischen op-

tischem Experiment und Rontgenexperiment.

In kristalliner Form kommt Bi in der A7 oder a-Arsen Struktur vor. Die Bravais
Einheitszelle von Bi kann durch eine leichte rhomboedrische Verformung der fecc-
Struktur (engl.: face-centered-cubic) abgeleitet werden. Abb. 30 zeigt die Struktur
mit einigen Details, die wie folgt erldutert werden. Die geometrischen Daten wur-
den mit Hilfe der Literaturwerte [33] berechnet: Die Winkel zwischen den primitiven
Vektoren (rot eingezeichnet) wiirden bei einem echten fee-Gitter jeweils 60° betra-
gen. Durch die rhomboedrische Storung betrégt der Winkel 57,23°, und die Vektoren
haben eine Lénge von 4,746 A. Die Verbindungslinien, die den Kubus beschreiben
(schwarz gestrichelte Linien), stehen nicht exakt rechtwinklig aufeinander wie in der
fce-Struktur, sondern der Winkel ist 87,53°. Die Kantenldnge des Kubus betragt
6,572 A, die Raumdiagonale betrigt R = 11,862 A. Tn Abb. 30 symbolisieren die
schwarzen Punkte Gitterpunkte, die zur Bravais Zelle gehtren, und die blauen Punk-
te Gitterpunkte, welche zur primitiven rhomboedrischen Zelle gehoren. Die primiti-

ve Basis des Gitters besteht aus je zwei Wismutatomen, die fast um die Hélfte der
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Abb. 30: fce-Struktur von Bi. Die roten Vektoren spannen die primitive rhomboedrische
Einheitszelle auf.

Raumdiagonale (0, 468 R) gegeneinander versetzt sind. Beispielsweise stellen die grii-
nen Punkte zwei Atome dar, deren Gitterpunkt sich im Ursprung des Koordinaten-
systems befindet. Der nédchste Nachbarabstand ist z. B. gegeben durch den Abstand
zwischen dem zweiten Atom in der Basis, das sich auf der Hélfte der Raumdiagona-
le befindet, und einem Atom, das sich im Zentrum einer der unteren Seitenflichen
des Kubus befindet. Der ndchste Nachbarabstand betragt 3,072 A. Die Beschreibung
der (111)-Ebenen ist in den beiden Systemen fce-Zelle oder rhomboedrische primitive
Einheitszelle dquivalent. Der (111)-Ebenenabstand betragt dy;; = 3,954 A. Um die
Struktureigenschaften zu {iberpriifen, wurde eine Réntgenbeugungskurve mit einer
kommerziellen Cu-Rontgenrohre Abb. 31 aufgenommen. Mit den bisher gegebenen
Daten ist es moglich, aus der Bragggleichung (2) die Beugungswinkel zu bestimmen.
Tab. 9 ergibt sich fiir die Ti- Ka- und Cu-Ka-Energien. Die berechneten Zahlenwerte
aus Tab. 9 fir Cu-Ka und den gemessenen Winkeln aus Abb. 31 stimmen iiberein.
Hier sei bereits auf das Problem hingewiesen, dafl der angebotene Winkelbereich des
Rontgenspiegels nicht mehr ausreicht, um die Si-Linie und die Bi-Linie gleichzeitig
zu beugen. Damit ist eine Normierung des Rontgenflules nicht mehr méglich, wie

das bei den Schmelzexperimenten auf den Si-Ge Proben der Fall war.
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Abb. 31: Rontgenbeugungskurve von Bi, aufgenommen mit einer Cu-Ka-Rontgenrchre.
Das Maximum des Si(111)-Peaks ist auf 1 normiert.

Linie |Energie [keV]|Si(111) [°]|Si(222) [°]|Bi(111) [?]|Bi(222) 7]
Ti-Ka, 4,510 26,000 | 61,251 | 20,342 | 44,047
Ti-Ka 4,504 26,040 | 61,403 | 20,373 | 44,127
Cu-Kay| 8,048 14,221 | 29428 | 11,234 | 22,931
Cu-Kas| 8,028 14,257 | 29,509 | 11,262 | 22,991

Tab. 9: Berechnete Braggwinkel 6p fiir Bi und Si in der Beugungsrichtung (111) und (222).

Als optische A;,-Mode wird eine longitudinale Gitterschwingung entlang der Raum-
diagonale (in Abb. 30 die z-Achse) bezeichnet. Bei der Oszillation dndert sich der
Abstand der beiden Atome in der Basis. Eine besondere Eigenschaft der Mode ist,
dafl die Schwingung die Kristallsymmetrie nicht beeinflufit. Die rhomboedrische Ver-
zerrung der fece-Struktur wird stabilisiert durch den Peierls-Jones-Mechanismus [49].
Die Abweichung von der perfekten fce-Struktur ist fiir den Kristall energetisch giin-
stiger. Durch die Verzerrung 6ffnet sich eine Energieliicke unterhalb der Fermiflache.
Die Energieliicke hat ein Absenken der Elektronenenergien unterhalb der Energie-
liicke zur Folge, was wiederum die Gesamtenergie des Kristalls absenkt. Dieser Me-
chanismus kann durch duflere Einfliisse wie Druck, Temperatur oder durch optische

Anregung des elektronischen Systems leicht gestort werden [71, 99].
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Abb. 32: Skizze zur Erkldrung der DECP-Theorie. Das Atom ruht vor der Anregung in
einer Potentialmulde. Durch die Anregung verschiebt sich die Gleichgewichtslage, und die
vorherige Position wird zu einem Umkehrpunkt einer Oszillation.

Durch diese Storung dndert sich insbesondere der Gleichgewichtsabstand der beiden
Wismutatome in der Basis. Ahnlich wie beim ultraschnellen Schmelzen ist auch in
dem DECP-Modell die Quelle der Instabilitdt die Beeinflussung des elektronischen
Systems. Das durch einen kurzen Laserimpuls angeregte elektronische System kommt
auf einer Zeitskala in ein Gleichgewicht, die kurz ist, verglichen mit der Zeit, die
die Atome brauchen, um durch Bewegung auf die neuen Potentiale zu reagieren.
Aus diesem Grunde verschieben sich die Gleichgewichtskoordinaten als Funktion
der Zeit, ohne dafl die trigen Atome darauf reagieren konnen. Folgen die Atome der
neuen Gleichgewichtskoordinate, findet ein , senkrechter Ubergang im Potentialbild,
dhnlich wie bei dem Franck-Condon-Prinzip statt? [99]. Abb. 32 skizziert diesen
Sachverhalt, die Richtung der Auslenkung entspricht der z-Achse in Abb. 30. Vor
der Anregung ruht das Atom in einer Potentialmulde. Die Gleichgewichtskoordinate
Ay (t = 0) fallt mit der Auslenkung X = 0 zusammen. Andert sich das Potential,
verschiebt sich die Gleichgewichtslage, so dafl die vorherige Gleichgewichtslage zu

einem Umkehrpunkt einer Oszillation wird.

26Ein wichtiger Unterschied zum Franck-Condon-Prinzip bei der Molekiilanregung sei noch her-
ausgestellt: Bei dem Franck-Condon-Prinzip ist die Amplitude der Schwingung durch das Prinzip
selbst festgelegt. Eine stéirkere Anregung bedeutet somit eine gréfiere Anzahl an Molekiilen, die an
einer Schwingung teilnehmen. In der DECP-Theorie hingegen bedeutet eine stidrkere Anregung, daf3
die Schwingungsamplitude zunimmt. Das konnte durch die optischen Anrege-Abfrage Experimente
verifiziert werden.
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Wird das Potential harmonisch genéhert, so 18t sich die Auslenkung durch eine
einfache Differentialgleichung (DGL) beschreiben:

2
d 2 2
ﬁX(t) +2- ’an(t) + wi X (t) = wy A (1) (30)
d
Anfangsbedingungen: X(t=0)=0 aX(t =0)=0. (31)

Die linke Seite der DGL beschreibt die freie Schwingung mit Dampfung, die rechte
Seite ist eine duflere Kraft, die das Phonon treibt. Im nicht angeregten Bi ist die-
se Kraft nicht vorhanden. Die pl6tzliche Verdnderung der Gleichgewichtskoordinate
A (t) bedeutet, daB eine zeitabhingige Kraft sprunghaft eingeschaltet wird. Eine
der Aufgaben der DECP-Theorie ist die korrekte Beschreibung der zeitabhéngigen
Anderung der Gleichgewichtskoordinate und somit der &uBeren Kraft. VernachlaBigt
man die Zeitabhéngigkeit der Koordinate A;(t), so ist die wirkende Kraft konstant
und die DGL 148t sich analytisch 16sen. Ohne Reibung, d.h. v = 0, ist die Lésung
duBerst einfach. Sie lautet fiir ¢ > 0: X () oc 1—cos(wpt). Losungen mit zeitlich verén-
derlicher Gleichgewichtskoordinate sind wesentlich aufwendiger [28]. Beispielsweise
findet man in [99] eine Diskussion der Losung, wenn die Gleichgewichtskoordinate
durch A;(t) o n(t) beschrieben wird. Wobei n(t) die Anzahl der Elektronen be-
schreibt, die optisch in das Leitungsband angeregt worden sind. Die Funktion n(t)
ist wiederum abhéngig von der Laserleistung sowie der zeitlichen Form des optischen
Anregeimpulses.

Bei optischen zeitaufgelosten Messungen wird die Reflektivitéit durch die Mode mo-
duliert. Unter der stark vereinfachenden Annahme 2?7, dal nur die Phononenbewe-
gung X (t) zur Reflektivitdtsmodulation AR/ R beitrégt, kann dies mittels der realen

und der imaginédren Dielektrizitatskonstate €; o ausgedriickt werden [99, 19]:

D1 OX (1) ' Dey OX (1)

%_{8]% Doy OR Oe }@ (52)

R
Um aus einer gemessenen optischen Reflektionsmodulation die Amplitude einer Git-
terschwingung abschétzen zu kénnen, gehen somit viele unbekannte Funktionen ein,

welche im folgenden nocheinmal zusammengefafit werden:

e Annahme iiber das Potential in der die Schwingung der Atome stattfindet

(harmonische Ndherung, anharmonische Potentiale, ...).

2TTragen weitere Effekte zur Reflektionsmodulation bei, wie z. B. Anderung der Elektronendichte
n(t) im Leitungsband oder dafl die Elektronen der oszillatorischen Bewegung der Kerne folgen, so
muf} (32) entsprechend gedndert werden.
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Beschreibung der Dampfung der Schwingung (in (30) ist diese beispielsweise

proportional zur Geschwindigkeit)

Beschreibung der externen Krifte als Funktion der Zeit

Losung der DGL (30) zur Bestimmung von X (¢)

Messung der Dielektrizitdtskonstanten

Somit sind optische Methoden zur Bestimmung der Phononenamplitude indirekt
und nur bedingt geeignet. Rontgenexperimente benotigen diese Annahmen nicht und
erlauben daher eine direkte Bestimmung der Amplitude. Optische Anrege-Abfrage-
Experimente an Bi mit fs-Zeitauflosung wurden von zahlreichen Arbeitsgruppen
durchgefithrt [19, 27, 99]. Die Energiedichten zur Anregung wurden dabei im Be-
reich von einigen pJ/cm? bis zu einigen mJ/cm? variiert. Die Modulation der Re-
flektivitat konnte bei allen Arbeiten mit einer Frequenz von ca. 3 THz beobachtet
werden. Dabei traten Variationen der Reflektivitdt AR/R in der Gréfienordnung
von maximal 1072 auf. Eine sehr ausfiihrliche Arbeit, die einen grofien Bereich an
Anregungsenergien abdeckt, stammt von M. Hase et al. [27]; dieser Arbeit wur-
de Abb. 33 entnommen. Die optischen Messungen sind auf polykristallinen Proben
durchgefiihrt worden. Auf der linken Seite sind die beobachteten Modulationen der
Reflektivitit zu sehen. Es sei nochmal auf die Zunahme der Modulationsamplitude

bei stiarkerer Anregung hingewiesen.
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Abb. 33: Optisches Anrege-Abfrage-Experiment an Bi. Die Daten stammen von Hase et
al. [27].
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Auf der rechten Seite der Abb. 33 ist das Frequenzspektrum zu sehen. Die Pho-
nonenfrequenz in nichtangeregtem Bi betrdgt v, = 2,92 THz. Die Anderung der
Frequenz bei stéirkerer Anregung ist darauf zuriickzufiithren, dafl das Potential, in
dem die Schwingung stattfindet, ,,aufweicht“, und die Frequenz dadurch abnimmt,
wie es in Abb. 32 fiir die Potentialkurve unter Anregung dargestellt ist. Die maxima-
le gemessene Reflektionsdnderung entspricht einer Phononenamplitude von 0,13 A.
Ahnliche Resultate auf einkristallinem Bi werden von DeCamp et al. vorgestellt [19].
Es wurde eine Reflektivitdtsmodulation um 1 % beobachtet, was auf eine Phononen-
amplitude von 0,1 A schlieBen 1:8t. DeCamp et al. konnten nachweisen, dafl die
Modulationsamplitude der Reflektivitéit in einem grofien Bereich linear mit der Flu-
enz ist. Ebenso war es moglich, die Aufweichung der Frequenz in Abhéngigkeit der

Fluenz zu messen.

Da die Anzahl der gebeugten Photonen im Rontgenexperiment vom geometrischen
Strukturfaktor Sy abhéngt, ist das néchste Ziel, diesen Faktor als Funktion der
Auslenkung X aus der Ruhelage der beiden Atome in der Basis zu berechnen. Zur
Beschreibung wird die gebrauchlichere fce-Einheitszelle benutzt. Die drei Vektoren
t; (i = 1,2, 3) spannen die primitive rhomboedrische Einheitszelle auf. Benutzt man
diese Vektoren, um die Positionen a@; (j=1...8) aller Atome innerhalb der fcc-Zelle

zu beschreiben, so sind diese durch:

a = (0,0,0) Gy = a3 =ty Gy = t3 (33)
65 = 6:14‘71, _»6:{1"’_}_{' 67:1?24—71, _»8:%4_77: (34)

gegeben. Der Vektor h ist ein Hilfsvektor, der die Position des zweiten Atoms in
der Basis beschreibt. Der Vektor  hat die Richtung der z-Achse und die Lange
1=(0, 468 + X) R, daraus folgt:

h = (0,468 4+ X) (£ + 15 + 1) . (35)

Die Abstandséinderung X wird dabei in Einheiten der Raumdiagonalen gemessen.
Die Vorzeichenkonvention ist so beschaffen, dal X < 0 bedeutet, daf§ der Abstand
der Basisatome kleiner als der Gleichgewichtsabstand ist. Der Strukturfaktor ist

gegeben durch die Summe [89, 98]:

8
Shit = [Bi Z e~ ihbikbortibs)d; (36)

J=1
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In dieser Gleichung ist fg; der Atomformfaktor, tabelliert in [2]. Die Vektoren b;
spannen den reziproken Gitterraum auf. Die Vektoren Z;Z und #; stehen senkrecht
aufeinander und sind auf bekannte Weise normiert 52 t = 2161 (i, k =1,2,3). Das
Symbol 0; ;, steht fiir das Kronecker-Symbol. Durch Einsetzen der bereits angegebe-
nen Atompositionen a@; wird der Strukturfaktor zu einer Funktion der Millerschen
Indizes h, k,l und des Abstandes X. Die Anzahl der gebeugten Photonen ist propor-
tional zum Quadrat des Strukturfaktors |Sp|?. Durch einfaches Ausmultiplizieren
konnen analytische Ausdriicke fiir den (111)- und (222)-Reflex gewonnen werden.
Zur einfacheren Interpretation werden diese Ausdriicke im Gleichgewichtsabstand

X = 0 auf 1 normiert:

1+ cos(67 (0,468 + X))
1 + cos(6m 0, 468)

1 + cos(127 (0,468 + X))
1+ cos(127 0, 468)

S |* o | Sa20|? o (37)
Abb. 34 zeigt die grafische Darstellung des normierten Strukturfaktors als Funktion

der Auslenkung fiir den (111)- und (222)-Reflex ?®.

14F
hkl=222
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hkl=111
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|Strukturfaktor|* [normiert]
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Abb. 34: |Spp|? berechnet fiir die Wismutstruktur in den Beugungsrichtungen (111) und
(222) als Funktion der Phononenamplitude. Die Abszisse ist in Bruchteilen der Raumdia-
gonalen von R = 11,862 A unterteilt. Die Auslenkung 0 ist der Gleichgewichtszustand der
Elementarzelle ohne Anregung.

28Im weiteren wird der quadrierte Strukturfaktor |Syx;|? immer in der normierten Form, wie in
Abb. 34 dargestellt, verwendet.
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Die DECP-Theorie kann die Phase der Oszillation vorhersagen. Beim Anschwingen
des Phonons wird der Abstand zwischen den beiden Basisatomen zuerst vergrofert,
d.h. X > 0. Die Abb. 34 148t erkennen, dafl der Reflex in (222)-Richtung mit zu-
nehmender Phononenamplitude an Intensitét gewinnt, wohingegen der (111)-Reflex
abnimmt. Die Auslenkung X = 0,032 ist besonders ausgezeichnet, da in dieser Posi-
tion der Abstand zwischen den Basisatomen gerade die Hélfte der Raumdiagonalen
betriagt. Fiir diese Auslenkung nimmt der Reflex in (222)-Richtung ein Maximum
an, wohingegen der Reflex in (111)-Richtung vollstédndig verboten ist. Im weiteren
ist interessant, dafl die GroBe der zu erwartenden Effekte in den beiden Beugungs-
richtungen erheblich unterschiedlich sind. Aus energetischen Griinden wird der Fall

X < 0 im Experiment nicht vorkommen.
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3.3.2 Zeitaufgeloste Messungen

Zu Beginn des Kapitels wird der experimentellen Aufbau sowie die Auswertung fiir
die Experimente an Bi kurz erldutert. Es werden zuerst die Resultate bei niedri-
ger und dann bei hoher Anregungsenergie dargestellt und jeweils die zeitaufgelosten
Reflexionskurven in den Beugungsrichtungen (111) und (222) bei dhnlichen Anre-
gungsenergien gegeniibergestellt. Im Anschluf folgt jeweils eine Diskussion der Mef3-
daten. Aus diesen lassen sich, dhnlich wie bei dem Schmelzexperiment, Temperatu-
ren, Driicke und Phononenamplituden abschéitzen. Eine Fehleranalyse der Mef3daten
befindet sich im Anhang.

In Vorexperimenten hat sich gezeigt, daf§ die maximal verwendete Energiedichte von
20 mJ/cm? erst nach einigen 1000 Laserimpulsen zur Zerstérung der Wismutschicht
fithrt. Es wurde beobachtet, daf} sich die Defekte mit der Zeit akkumulieren und da-
durch die Beugungseffizienz verringert wird. Es wurde beschlossen, das Target nicht
mehr kontinuierlich abzufahren, sondern eine frische Oberflache erst dann anzufah-
ren, wenn eine Zerstorung der Oberfliche anhand einer optischen Abbildung sowie
durch eine verringerte Beugungseffizienz erkennbar war. Durch dieses Verfahren wird
die bendétigte Probenoberfliche kleiner, und die bisher verwendete grofle drei-Zoll-
Verschiebebiihne konnte gegen eine kleinere, handlichere ausgetauscht werden.

Die Kontrolle der Oberfliche mit Rontgenstrahlung bedeutet keinen zusétzlichen
Aufwand, da wieder vor jedem transient angeregten Bild ein Normierungsbild auf-
genommen wurde. FEine Normierung des RontgenfluBes ist nicht mehr moglich, da
der angebotene Winkelbereich des Rontgenspiegels nicht mehr ausreicht, um die
Bi- und die Si-Linie gleichzeitig zu beugen. Zur Berechnung der Reflektivitit wird
Gleichung (7) benutzt.

Um die Anzahl der gebeugten Photonen im Experiment abschitzen zu koénnen,
wurde mit XOP die Beugungskurve Abb. 35 einer 50 nm starken Wismutschicht
berechnet. Diese Schichtstéirke fand auch in den Experimenten Verwendung. Die

integrierten Reflektivitdten ergeben sich aus folgender Tabelle:

Bi(111)| Ry [urad] |[FWHM [°] Bi(222) | Ry [urad] [FWHM [°]
s-pol 13,22 0,15 s-pol 21,91 0,2
p-pol 7.6 0,15 p-pol | 0,024 0,2

Tab. 10: Integrierte Reflektivitét einer 50 nm starken Bi-Schicht.
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Abb. 35: Berechnete Rontgenbeugungskurven fiir eine 50 nm starke Wismutschicht in (111)
und (222)-Beugungsrichtung.

Die extrem niedrige Reflektivitét fiir den p-polarisierten Anteil in der (222)-Richtung
kann anschaulich durch den fast rechten Winkel zwischen dem Einfalls- und Aus-
fallswinkel des Rontgenimpulses erklart werden (Tab. 9). Diese Geometrie entspricht
dem Brewsterwinkel fiir Rontgenstrahlung: Féllt ein p-polarisierter Rontgenstrahl
unter einem Braggwinkel von 45° auf den Kristall, werden die Elektronen auf Trajek-
torien parallel zur Richtung des gebeugten Strahls gezwungen. Die Abstrahlrichtung
der bewegten Ladung ist jedoch senkrecht zur Bewegungsrichtung, das reduziert die
Intensitét des gebeugten Strahls.

Auf Grund des kleineren Probenverschiebers konnte die Entfernung zwischen der
Bi-Probe und der CCD-Kamera so klein gewahlt werden, dal die Beugungslinie den
Chip der Kamera gerade ausfiillt. Im Gegensatz zu den Experimenten mit den Ge-
Proben konnen alle gebeugte Photonen direkt detektiert werden. Wird das Verhélt-
nis von s- zu p-Polarisation im Rontgenfokus von 1:1,3 beriicksichtigt, und werden
die 2-10* Photonen im Fokus gleichméBig auf den Offnungswinkel des Réntgenspie-
gels verteilt, ergeben sich fiir den (111)-Reflex der Bi-Probe 6 gebeugte Photonen
pro Laserimpuls. Fiir die (222)-Richtung ergeben sich 9 gebeugte Photonen. Die
Experimente in (111)-Richtung wurden im Mittel mit ca. 7 Photonen durchgefiihrt.
Dieser Wert lag erwartungsgeméfl in der Nédhe des theoretisch abgeschéitzten. Die
Experimente in (222)-Richtung wurden mit ca. 10 Photonen durchgefiihrt, auch hier
lag der gemessene Wert sehr nahe am abgeschétzten. Die Belichtungszeit betrug bei
den Beugungsexperimenten zwischen 120 und 150 s, bei einer Wiederholrate des

Lasers von 10 Hz.
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Da die Phononen direkt durch die Anregung des elektronischen Systems getrieben
werden, wird eine Schichtdicke zur Anderung der Rontgenbeugung beitragen, die
durch die Eindringtiefe des Lichts bestimmt ist. Die verbleibende Schicht liefert einen
konstanten Beitrag zur Reflektivitit. Die Eindringtiefe wird ungefdhr dem inversen
Extinktionskoeffizienten a~! des linearen Absorptionsgesetzes entsprechen®. Fiir
eine Wellenliinge von 800 nm werden Werte fiir die Eindringtiefe zwischen o' = 16
und 22 nm angegeben [33]. Zur Vereinfachung soll im weiteren das Absorptionsprofil
in der Tiefe als homogen angenommen werden, das bedeutet insbesondere, daf} die
Phononenamplitude im angeregten Bereich iiberall gleich sein soll. Es ergibt sich mit

der kinematischen N&herung fiir Rontgenbeugung die integrierte Reflektivitat zu

- 1 2 (d— ot
Rint _ Bi,gep _ « |Shkl| +( Q ) ) (38)

IBi ungep d

Der Zéhler ist proportional zu der Anzahl der gebeugten Photonen von der Wis-
mutschicht wiahrend der Anregung. Wobei der erste Summand im Zéahler sich auf
die Schichtstdarke bezieht, die durch die Modulation des Strukturfaktors beeinflufit
wird. Der zweite Summand kommt durch die ungestorte Beugung der verbleibenden
Schicht (d — a™') zustande. Der Nenner ist proportional zu der Anzahl der Photo-
nen von der Wismutschicht ohne Anregung. Der Bruch entspricht somit (7). Fiir die
Beugungsrichtung (111) betréagt die Eindringtiefe fiir s- bzw. p-polarisierte Titan-
Ka Strahlung 6 pm bzw. 8 um, fiir die Beugungsrichtung (222) ergibt sich 2 pm
bzw. 60 pm [84]. In den hier vorgestellten Experimenten betrigt die Stirke der Wis-
mutschicht d = 50 nm. Somit ist die Bedingung fiir kinematische Rontgenbeugung
nach (6) erfiillt. Ohne Auslenkung, d.h. |Syu|? = 1 ergibt (38) eine Reflektivitiit
von 1. Wird eine Reflektivititsinderung AR auf Grund einer Phononenbewegung
im Experiment gemessen, so liefert nur der erste Summand aus (38) einen Beitrag
zur Anderung:

-1

AR="A(Swl") = A(lSwl’) ~2,27..3,13- AR. (39)

In diesen Gleichungen bedeutet A(|Sxu|?) die Abweichung von |Spx|?* von 1. Wird
im Experiment die Reflektivitidtsidnderung AR bestimmt, so ist es moglich, mit (39)
die Anderung von |Spu|? zu berechnen. Durch Vergleich mit Abb. 34 kann dann

die zugehorige Amplitude bestimmt werden. Die hier diskutierte theoretische Re-

29Die angeregte Schichtstirke wird voraussichtlich durch die Absorptionskonstante unterschitzt.
Bei der massiven Anregung durch fs-Impulse sind Diffusionseffekte nicht vernachléssighar.
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Abb. 36: Das Bild a) zeigt den Verlauf der Phononenoszillation als Funktion der Zeit. Die
rote Kurve in Bild b) ist der berechnete Verlauf der Reflektivitét in (111)-Richtung. Bild
c) zeigt den Verlauf in (222)-Richtung. Die blaue Kurve ist jeweils die Faltung eines 200 fs
Gaufsimpulses mit der berechneten Reflektivitit.

flektivitat erhdlt man im Experiment nur mit einem idealisierten infinitesimal kur-
zen Rontgenimpuls. Die beobachtete Reflektivitdt im realen Experiment ist eine
Faltung aus der hier diskutierten theoretischen Reflektivitdt mit dem Rontgenim-
puls. Die diskutierten Formeln kénnen als Beispiel auf die statische Losung der
DGL (30) angewendet werden. Abb. 36 a) zeigt die Auslenkung, beschrieben durch
X(t) = A/2 (1 — cos(2my,t)). Die Amplitude von A = 0, 0323 wurde gewihlt, weil
so die maximale Modulation des Strukturfaktors im weiteren eingeht. Die Frequenz
betragt v, = 3 THz. Mit der Bewegungsgleichung X (¢) 148t sich zu jedem Zeit-
punkt der normierte Strukturfaktor mit (37) berechnen. Hieraus 148t sich wiederum
die theoretische Reflektivitit als Funktion der Zeit mit (38) ableiten. Die rote Kurve
in Abb. 36 b) zeigt die Reflektivitét in (111)-Richtung, die Funktion in Abb. 36 c) die

30In Einheiten der Raumdiagonalen von 11,862 A.
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Reflektivitit in (222)-Richtung. Als angeregte Schichtstirke wurde a~! = 20 nm und
d = 50 nm eingesetzt. In Abb. 34 ist zu erkennen, daf |Sy|* bei den Extremwerten
der Amplitude flacher verlauft, das spiegelt sich in den Kurven fiir die theoretische
Reflektivitdt in Abb. 36 in den Umkehrpunkten wider. Die Reflektivitit mufl dann
allerdings noch mit dem Réntgenimpuls gefaltet werden. Dies fiihrt zu einer Minde-
rung der Reflexionsmodulation und der zeitlichen Auflésung, wie die blauen Kurven
in Abb. 36 b) und c) zeigen. Als zeitlicher Verlauf des Rontgenimpulses wurde ein
Gaufimpuls mit einer vollen Halbwertsbreite von FWHM=200 fs gew&hlt. Ein kur-
zer Rontgenimpuls fiihrt im Gegensatz dazu, dafl die Oszillationen besser aufgelost

und somit die Amplituden grofler werden.

Die erste zeitaufgeloste Messung wurde in der (222)-Richtung durchgefiihrt. Die
Energiedichte zur Anregung betrug 6 mJ/cm?, die MeBkurve zeigt Abb. 37. Jeder
MeBpunkt wurde mehrmals wiederholt und gemittelt (siehe Anhang 5.4 Fehlerana-
lyse), die Belichtungszeit betrug 2,5 min bei einer Laserwiederholrate von 10 Hz. In
dem oberen Bild ist die Reflektivitéit auf einer langen Zeitskala zu sehen (rote Kurve).
Die blauen Datenpunkte représentieren die Dehnung, welche sich aus der Winkelver-
schiebung der Beugungskuve ergibt (sieche Gleichung 23) 3!. Die Hauptfehlerquelle
bei der Berechnung der Dehnung ist die Bestimmung der Schwerpunkte der Ront-
genbeugungskurven. Auf Grundlage der Diskussion des Strukturfaktors (Abb. 34)
wird ein Anwachsen der Reflektivitdt erwartet. In der Tat ist die erste Auffallig-
keit, dafl die Reflektivitdt im Zeitintervall zwischen 0 und 2 ps grofler als 1 ist. Das
gemessene Reflektivitdtsmaximum betrdgt 1,7. Eine signifikante Dehnung setzt ab
einer Zeitverzdgerung von 4 ps ein, verbunden mit einer Reduktion der Beugungs-
effizienz um 5 %. Die Reflektivitit nimmt ab einer Verzogerung von ca. 25 ps einen
nahezu konstanten Wert von R ~ 0,85 an. Die gemessene maximale Dehnung von
Ag/g ~ 0,75 % laBt sich nach (29) in eine Temperatur umrechnen. Hier kann jedoch
die Temperaturabhéngigkeit der Materialkonstanten nicht beriicksichtigt werden, da
keine Literaturwerte vorliegen. Die Integration (29) zur Bestimmung der Temperatur

wird somit zu einer Geradengleichung

2
T— DB Ty 4Ty, (40)
3Bsol,Biﬁsol,Bi

31Hinweis: Skala fiir Ag/g befindet sich jeweils auf der rechten Seite der Abbildungen, Vorzei-
chenkonvention Ag/g > 0 bedeutet Expansion.
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Abb. 37: Zeitaufgeloste Rontgenreflexionsmessung an einer Wismutprobe in (222)-Richtung
bei einer Anregung von 6 mJ/cm?. Die blauen MeBpunkte ergeben sich bei einer Auswer-

tung der Verschiebung der Réntgenbeugungskurven.
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Tab. 11 fafit die Materialkonstanten bei einer Temperatur von 300 K zusammen. Es
kann davon ausgegangen werden, dafl die abgeschéitzte Temperatur bei gemessener
Ausdehnung eine obere Schranke bildet, wenn die Materialkonstanten bei Raum-
temperatur in (40) verwendet werden. Die Begriindung kann nur phadnomenologisch
durch eine Analyse der Steigung (Koeffizient vor der Dehnung ¢(7")) gegeben werden.
Mit steigender Temperatur wird der Kristall ,,weicher”. Alle Arten von Kompressi-
bilitdten (v, B, usw.) werden kleiner. Daher wird weniger Druck benotigt, um eine
bestimmte Volumenénderung herbeizufiihren. Der Bruch v?/B ist somit in erster
Néherung konstant. Gleichzeitig wird 3 bei steigender Temperatur gréfler. Die noti-
ge Temperaturerh6hung, um eine bestimmte Volumenénderung durchzufithren, wird

dadurch geringer.

Materialdaten Wismut Symbol

Schmelztemperatur T |945 K

Schallgeschwindigkeit (sol) (111) |vge i |1,97 - 10° m/s

Dichte (sol) pso.Bi 9,810 kg/m?
Kompressionsmodul (sol) Bsopi |3,26- 10" Pa
lin. Ausdehnungskoeff. (sol) BsorBi |1,685-107° 1/K
Eindringtiefe @800 nm a ! 14...22 nm

Tab. 11: Zusammenfassung der verwendeten Materialparameter fiir Bi. Die Daten sind der
Referenz [33] entnommen.

Werden in der Steigung temperaturabhéngige Materialkonstanten eingesetzt, wird
die Steigung mit zunehmender Temperatur kleiner 2. Die gemessene maximale Deh-
nung von Ag/g ~ 0,75% entspricht nach (40) einer absoluten Temperatur von
475 K. Die abgeschéitzte obere Grenze der Temperatur liegt deutlich unter dem
Schmelzwert von Bi. Dies bedeutet, dafl die Reflexionsreduzierung zu spéten Zeiten
nicht mehr durch einen Schmelzvorgang gedeutet werden kann. Eine mogliche Erkla-
rung beruht auf der Erwarmung des Kristallgitters. Die Beugungseffizienz in Abhéan-
gigkeit der Temperatur wird durch den Debye- Waller-Effekt beschrieben. In Abb. 38
ist die Reduktion durch den Debye-Waller-Faktor als Funktion der Temperatur be-
rechnet worden [34, 98]. Wird die gemessene Reduktion des Beugungsvermdogens

von 15% mit dem Debye- Waller-Faktor aus Abb. 38 verglichen, so erhélt man eine

32Vergleiche hierzu auch das Verhalten von Ge und Si, Abb. 66 im Anhang.
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Temperatur von 470 K. Diese Temperatur stimmt sehr gut mit der abgeschétzten

Temperatur aus der gemessenen Dehnung von 475 K iiberein.
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Abb. 38: Reduzierung des Beugungsvermogens durch den Debye- Waller-Faktor fir die
Reflexe von Bi (111) und (222).

Das untere Bild in Abb. 37 zeigt einen vergroflerten Ausschnitt von dem interessan-
ten Zeitbereich, in welchem die Reflektivitéit grofer als 1 ist. Auffallend ist, daf die
Datenpunkte als Funktion der Zeit eine Oszillation beschreiben. Wird eine Interpo-
lation (blaue Kurve) durch die Messpunkte gelegt, so sind deutlich 6 vollstandige
Perioden einer Oszillation innerhalb der Fehlerbalken zu erkennen. Die Frequenz der
Interpolation betréagt 2,1 THz; die Frequenz im nichtangeregten Bi betrigt 2,92 THz
(Kapitel 3.3.1). Die Rotverschiebung kann mit dem ,, Aufweichen“ des Potentials,
in dem die Atome die Oszillationen durchfiihren, erkliart werden. Bei starker opti-
scher Anregung verlauft das Potential flacher als im Fall ohne Anregung (siehe auch
Abb. 32). Die gemessene Frequenz entspricht einer Periodendauer von ca. 470 fs. Die
Verschiebung der Frequenz konnte auch in optischen Anrege-Abfrage Experimenten
nachgewiesen werden. Die optischen Daten aus Abb. 33 zeigen eine Frequenz von
2,65 THz bei einer Energiedichte von 8 mJ/cm?. Die hier festgestellte Frequenzver-
schiebung ist wesentlich grofler. Die Umrechnung der ersten Reflexionsmodulation
von AR ~ 7% in eine Anderung des Strukturfaktors ergibt mit (39):

A(]S9|?) = 2,27...3,13-0,07 ~ 0, 16...0, 22.. (41)

Diese Werte bedeuten nach Abb. 34 eine Phononenamplitude zwischen 0,077 und
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0,11 A. Da die bereits im Kapitel 3.2.2 abgeschétzte Rontgenimpulsdauer von ca.
300 fs in der Groflenordnung der Periodendauer liegt, mufl der Wert fiir die Phono-
nenamplitude noch entfaltet werden. Die Null-Lage der Oszillation wird durch den
neuen Gleichgewichtsabstand bestimmt (siche Abb. 39 links). Bei der Abtastung der
Reflektivitdt mit einem idealisierten deltaférmigen Rontgenimpuls, wiirde die Re-
flektivitédt nach jeder Periode wieder auf 1 zuriickgehen. Wird die Amplitude der
Reflektivitdt von der Null-Lage aus gemessen, so ist die Amplitude in negativer

Richtung genauso gro wie die Amplitude in positiver Richtung 3.
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Abb. 39: Modulationstiefe der Faltung zwischen einer cos-Funktion und einem Gaufimpuls
mit der Halbwertsbreite FWHM.

Dieser Fall ist in Abb. 39 links durch die rote Kurve dargestellt. Die Messung der
Reflektivitdt mit einem zeitlich ausgedehnten Rontgenimpuls fiithrt zu einer Ver-
schlechterung des Kontrastverhéltnisses, dies ist in Abb. 39 im linken Bild durch die
blaue Kurve dargestellt. Das Niveau der gemessenen Null-Lage aus Abb. 37 bei der
ersten Periode befindet sich bei ca. 1,053. Da die entfaltete Reflektivitat zur Null-
Lage symmetrisch ist, betrdgt die entfaltete Reflektivitdt ca. 1,11. Dies bedeutet

eine Anderung des Strukturfaktors von
A(]Sa9s|?) = 2,27...3,13- 0,11 ~ 0,25...0, 34 . (42)

Die Anderung des Strukturfaktors resultiert in eine Amplitude zwischen 0,13 und
und 0,19 A. Aus der Verschlechterung des Kontrastverhéltnisses kann ebenso durch
eine einfache Rechnung die Impulsdauer des Rontgenimpulses abgeschétzt werden.

Wird eine Kosinusfunktion mit einem infinitesimal kurzen Gaufimpuls gefaltet, ent-

33Djies gilt fiir kleine Amplituden, d.h. in einem Bereich, wo die Funktion |Shkl|2 Abb. 34 linea-
risiert werden kann.
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Abb. 40: Zeitaufgeloste Rontgenreflexionsmessung an einer Wismutprobe in (111)-Richtung
bei einer Anregung von 6 mJ/cm?. Die Anregung wurde so gering gewihlt, daf sich 2
Perioden der Phononenschwingung ausbreiten kénnen.

steht wieder dieselbe Kosinusfunktion mit der Modulationstiefe von 1 (von 0 nach
1, bzw. von 0 nach -1). Wird die Halbwertsbreite des Gaufimpulses kontinuier-
lich vergrofert und jeweils die Modulationstiefe der Faltung berechnet, entsteht die
Funktion in Abb. 39 rechts. Dargestellt ist die Modulationstiefe in Abhéngigkeit der
Halbwertsbreite des Gauffimpulses. Die Kosinusfunktion, die zur Faltung verwendet
wurde, hat dabei die gemessene Frequenz von 2,1 THz. Wird die gemessene Modu-
lationstiefe von ca. 0,014 (Abb. 37) ins Verhéltnis zur Null-Lage gesetzt, ergibt sich
ein Wert von 0,014/0,053 = 0,26. Dies entspricht nach Abb. 39 einer Impulsdauer
von 290 fs.

Um die Interpretation der vorherigen Messung zu stérken, wurde eine weitere Mes-
sung mit der Anregeenergiedichte von 6 mJ/cm? in (111)-Richtung durchgefiihrt.
Abb. 40 zeigt das Verhalten auf der kurzen Zeitskala bis zu einer Zeitverzogerung
von 2 ps. Zu sehen sind zwei Perioden der Oszillation; die Interpolation besitzt eine
Frequenz von 2,05 THz. Dieser Wert zeigt gute Ubereinstimmung mit der Messung
in (222)-Richtung. Die Reflexionsmodulation von AR ~ —0, 19 entspricht einer An-

derung von:

A(|S111]?) = 2,27...3,13 - (=0,19) = —0,43... — 0,6.. (43)
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Das bedeutet eine Phononenamplitude von etwa 0,1-0,14 A. Die Null-Lage der Os-
zillation liegt bei R & 0, 85. Die entfaltete Reflektivitéit betrigt somit ca. 0,7.
Mit der Entfaltung ergibt sich eine Anderung des Strukturfaktors um

A(|S111?) = 2,27...3,13 - (=0,3) = —0,68... — 0,94 . (44)

Dies entspricht einer Phononenamplitude von 0,17 bis 0,29 A. Wenn auf eine Ent-
faltung der Reflektivitéiten verzichtet wird, wird die Phononenamplitude um einen
Faktor von ca. 2 unterschétzt. Wird die gemessene Modulationstiefe von 0,041 ins
Verhéltnis zur Null-Lage der Oszillation gesetzt, ergibt sich 0,28. Das entspricht
nach Abb. 39 einer Rontgenimpulsdauer von 285 fs. Die abgeschétzten Rontgenim-
pulsdauern aus den Messungen in (111) sowie in (222)-Richtung stimmen sehr gut
iiberein. Auch sind die berechneten Werte der Phononenamplituden im Rahmen der

Genauigkeit konsistent.

Im weiteren stellt sich die Frage nach dem Verhalten der Amplitude und der Fre-
quenz bei stirkerer Anregung. Auch soll das Verhalten bei massiver Anregung iiber
der Schmelzschwelle hinaus untersucht werden. Fiir die folgende Messung in (111)-
Richtung wurde eine Fluenz von 10 mJ/cm? verwendet. Die zeitaufgelste MeBkurve
zeigt Abb. 41. Die roten Melpunkte zeigen wieder das Verhalten der gemessenen Re-
flektivitét, im oberen Bild Abb. 41 fiir den langen Zeitbereich bis zu 40 ps; im unteren
Bild ist diese Mekurve noch einmal vergroflert dargestellt fiir den Zeitbereich bis
zu 2 ps. Im oberen Bild wurde zusétzlich die relative Dehnung Ag/g nach (23) fiir
jeden MeBpunkt berechnet. Ahnlich wie bei der Messung mit niedriger Energiedichte
in (111)-Richtung ist auch hier ein schneller Abfall der Reflektivitét zu beobachten.
Die Reflektivitat fallt innerhalb von 500 fs auf R~0,53. Dann steigt die Reflektivitét
innerhalb von 5 ps auf R ~ 0,75. Dieses Verhalten bildet auf der langen Zeitskala
ein aperiodisches Verhalten dem keine Oszillationen in der Reflektivitét folgen. Nach
dieser Spitze in der Reflektivitit fangt die Dehnung bei einer Zeitverzogerung von
7 ps an; vorher ist keine thermische Ausdehnung festzustellen. Das Maximum der
Dehnung betrégt ca. 1,5 %, was nach (40) einer maximalen Temperatur von ca. 640
K entspricht. Die Temperatur liegt iiber dem Schmelzpunkt von Bi. Die Reflektivitét
bleibt ab einer Zeitverzogerung von ca. 10 ps nahezu konstant bei R ~ 0,83, dieses
entspricht nach (11) einer durchgeschmolzenen Schicht von 10 nm. Der Mepunkt,
welcher mit ,,00¢ gekennzeichnet ist, wurde durch Uberpriifung der Reflektivitit nach

optischer Anregung der Schicht bestimmt;
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Abb. 41: Zeitaufgeloste Rontgenreflexionsmessung an einer Wismutprobe in (111)-Richtung
bei einer Anregung von 10 mJ/cm?. Die blauen Mefipunkte ergeben sich bei einer Aus-
wertung der Verschiebung der Réntgenbeugungskurven.
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die Reflektivitdt betrdgt dort wieder 1. Dies bedeutet, daf§ die Wismutschicht epi-
taktisch vollstdndig wieder aufwachst.
Wird die erste schnelle Reflektivitdtsabnahme auf R = 0,53 zu frithen Zeiten durch

eine Phononbewegung hervorgerufen, ergibt sich mit (39):
A(1Sin]?) ~ 2,27..3,13- (0,53 — 1) &~ —1,07... — 1,47. (45)

Die Anderung von -1,07 liegt im Bereich der maximal moglichen Anderung von —1
(siehe Abb. 34)3%. Die damit verbundene maximale Phononenamplitude betriigt ca.
0,4 A. Ein Entfalten der MeBdaten ist nicht notig, da im Vergleich zu der Rontgen-
impulsdauer die Reflektivitdtsdnderung auf einer langen Zeitskala stattfindet.

Fiir das Anwachsen der Reflektvitdt um 30 % ab einer Zeitverzogerung von 3 ps
schlagt der Autor folgende Interpretation vor: Der erste Teil des Anstieges bis zur
Einsetzung der Dehnung (gekennzeichnet durch die gestrichelte Linie), kann durch
die Relaxation der Elektronen und die damit verbundene Riickkehr der gestorten
Gleichgewichtslage zur Urspungslage erklart werden. Die Reflektivitat wachst in
diesem Bereich von R ~ 0,53 um ca. 20 % auf R ~ 0,75. Wenn die Dehnung
einsetzt, wird die Reflektivitit weiter erhoht, jedoch geschieht dies nun wesentlich
langsamer. Dieser neue Bereich 148t sich mit der thermischen Expansion des Git-
ters erkldren. Die Expansion iibt einen zusétzlichen Einflufl auf den Strukturfaktor
aus. Wie bereits (Kapitel 3.2.2) in den Experimenten zum Schmelzen von Germa-
nium erortert, kann die thermische Ausdehnung senkrecht zum Normalenvektor der
Oberflache vernachléBigt werden (siehe Abb. 29). In dem hier vorgeschlagenen Mo-
dell wird die Ausdehnung des Gitters durch eine Streckung der Elementarzelle von
Bi (Abb. 30) in Richtung der Raumdiagonalen bzw. z-Achse beschrieben, wobei aller-
dings der Abstand der 2-atomigen Basis selbst konstant belassen wird. Unter dieser
Annahme kann — analog zu den Gleichungen (34) bis (36) — der normierte Struktur-
faktor als Funktion der thermischen Ausdehnung berechnet werden. Die Berechnung
fithrt zu Abb. 42. Die beschriebene Streckung fithrt dazu, dafl das zweite Atom der
Basis (welches sich in der Nihe der Hélfte der Raumdiagonalen befindet) sich im-
mer weiter vom Zentrum der fce-Zelle entfernt. Dies fithrt zu einem gegensétzlichen
Verhalten des Stukturfaktors, der aus der Phononbewegung berechnet wurde (sie-
he Abb. 34). Bei der hier beschriebenen thermischen Ausdehnung wird der Reflex in
(222)-Richtung schwicher, und der Reflex in (111)-Richtung nimmt zu. Die gemesse-

34Werte von A(]S111]?) auBerhalb von [-1;1,4] bedeuten, daf die angeregte Schichtstirke in (39)
unterschétzt wurde.
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Abb. 42: Anderung des Beugungsvermogens auf Grund der thermischen Ausdehnung.

ne maximale Dehnung von Ag/g von 1,5 % bedeutet einen Anstieg der Reflektivitét
nach Abb. 42 um ca. 10 %. Die Reflektivitat nimmt ab Einsetzen der Dehnung um
ca. 8 % von R~ 0,75 auf R ~ 0,83 zu.

Eine weitere MefSkurve entstand bei einer Energiedichte von 15 mJ/cm? in der Beu-
gungsrichtung (222). Erwartet wurde nun ein gegenldufiges Verhalten zur zuvor ge-
messenen Kurve in (111)-Richtung, also eine positive Spitze zu frithen Zeiten. Abb. 43
oben zeigt die gemessene Kurve bis zu einer Verzégerung von 40 ps, das untere Bild
ist wieder ein vergroflerter Ausschnitt bis zu 3 ps. In der Tat wird wieder ein aperi-
odisches Verhalten beobachtet, diesmal jedoch mit einer Reflektivitéat > 1 iiber ein
Zeitintervall von 2 ps. Die maximale Zunahme in der Reflektivitit um AR = 0,11
entspricht nach (39) einer Phononenamplitude zwischen 0,1 und 0,18 A. Die gemes-
sene Dehnung von mehr als einem Prozent entspricht einer maximalen Temperatur
von 540 K. Dieser Wert ist identisch mit der Schmelztemperatur von Bi. Die Reflek-
tivitit zu spéten Zeiten ist wieder konstant und betrdgt R ~ 0,65. Dies entspricht
nach (11) einer geschmolzenen Schichtstérke von ca. 17 nm. Dieser Wert liegt im
Bereich der Absorptionstiefe des Lichts. Wenige ps nachdem die Reflektivitat auf der
absteigenden Flanke wieder R=1 erreicht hat, setzt die Dehung ein. Tragt diese zur
Modifikation des Strukturfaktors bei, wird der Reflex bei einer gemessenen Dehnung
von 1 % nach Abb. 42 um 5 % schwiéicher.
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Abb. 43: Zeitaufgeloste Rontgenreflexionsmessung an einer Wismutprobe in (222)-Richtung
bei einer Anregung von 15 mJ/cm?. Die blauen Mefipunkte ergeben sich bei einer Aus-

wertung der Verschiebung der Réntgenbeugungskurven.
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Die Energiedichte zur Anregung wurde auf 15 mJ/cm? vergroBert und eine zeitauf-
geloste MeBlkurve in (111)-Richtung aufgenommen. Abb. 44 fafit die MeBergebnisse
zusammen: Das obere Bild zeigt den Zeitbereich bis zu 50 ps, im unteren Bild ist
diese MeBkurve noch einmal fiir den Zeitbereich bis zu 4 ps vergrofiert dargestellt.
Es wird dasgleiche globale Verhalten wie bei der (111)-Messung mit 10 mJ/cm? fest-
gestellt. Es ist ein schneller Abfall der Reflektivitidt auf R ~ 0,43 zu beobachten.
Im unteren Bild ist zu erkennen, dafl diese Abnahme innerhalb von 2 ps stattfin-
det, dann steigt die Reflektivitdt innerhalb von 4 ps auf R ~ 0,57. Die Dehnung
wird messbar, und die Zunahme der Reflektivitdt verlangsamt sich. Dieses Verhal-
ten bildet auf der langen Zeitskala wieder die bereits bekannte ,negative Spitze zu
frithen Zeiten. Die thermische Expansion fangt bei einer Zeitverzogerung von 8 ps
an, vorher ist keine Ausdehnung festzustellen. Ab einer Zeitverzogerung von 20 ps
ist die Reflektivitdt bei R ~ 0, 65 nahezu konstant. Auf der kurzen Zeitskala erkennt
man Details der negativen Spitze. So ist ein kurzes Plateau von 300 fs in der Néhe
der Zeitverschiebung um 1 ps zu erkennen, gefolgt von einem weiteren Abfall auf
R =~ 0,45. Bei einer Zeitverschiebung von 2 ps steigt die Reflektivitdat um 10 % an,
bis sich die Zunahme bei der Zeitverzégerung von 4 ps verlangsamt 3°.

Der MeBpunkt, welcher mit ,,00“ gekennzeichnet ist, wurde durch Uberpriifung der
Reflektivitdt nach optischer Anregung der Schicht bestimmt; die Reflektivitéit be-
trigt dort wieder 1. Bei einer Verzogerungszeit von ca. 50 ps steigt die relative
Dehnung auf einen Wert von ca. 1,3 %. Schétzt man mit (40) und Tab. 11 die Tem-
peratur ab, so ergibt sich eine maximale Temperatur von T' ~ 600 K. Diese liegt iiber
der Wismut Schmelztemperatur von 545 K, somit kann das langgestrecke Plateau
wieder als Schmelzen gedeutet werden. Mit dieser Interpretation 148t sich die gemes-
sene Reflektivitdt von R = 0,65 zu spéten Zeiten in eine geschmolzene Schichtdicke
umrechnen. Mit (11) ergibt sich eine geschmolzene Schichtdicke von ca. 18 nm, dieser
Wert liegt im Bereich der Eindringtiefe des Lichts. Wird die erste schnelle Reflek-
tivitdtsabnahme auf R = 0,45 zu frithen Zeiten durch ein Phonon hervorgerufen,
ergibt sich mit (39):

A(|S111]?) = 2,27..3,13- (0,45 — 1) ~ —1,25... — 1,72. (46)

Die Anderung von -1,25 ist signifikant kleiner als die maximal mogliche Anderung
von —1 (Abb. 34). Eine Anderung von |Spy|? um einen Wert < —1 kann durch

35Da die Datenpunkte auf der kurzen Zeitskala alle sehr nahe beieinaderliegen und es keine
Ausreifler gibt, werden die Details in der Spitze als ,,echt angesehen.



3.3  FExperimente an dinnen Wismutschichten

89

Reflektivitat

Reflektivitat

1,0

0,8

0,6

0,4

1,0

0,8

0,6

0,4

I L) L) L) L) L)
|
\ |
o ! _e® -
] | { ] ( }
T |
| A
. | /
| : ‘— /C\l~./ 4
toy
- | / —0— Reflektivitat ]
| —e— Ag/
I . g/9 |
| [l [l [l [l [l
0 10 20 30 40 50

Zeitverzogerung [ps]

Zeitverzogerung [ps]

2,0

1,0

0,5

0,0

Ag/g [%]

Abb. 44: Zeitaufgeloste Rontgenreflexionsmessung an einer Wismutschicht in (111)-
Richtung bei einer Anregung von 15 mJ/cm?. Die blauen Mefpunkte ergeben sich bei
einer Auswertung der Verschiebung der Réntgenbeugungskurven.
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die Unterschitzung der angeregten Schichtstirke o' erklirt werden. Die maximale
Anderung des Strukturfaktors it auf eine Phononenamplitude von ca. 0,4 A schlie-
Ben. Ein Entfalten der Mefldaten mit der Rontgenimpulsdauer ist wiederum nicht
notwendig, da die Reflektivitéit in der Umgebung von R = 0,45 nur langsamen An-
derungen unterworfen ist im Vergleich zur abgeschétzten Rontgenimpulsdauer von
300 fs (Kapitel 3.2.2). Die abgeschitzte Amplitude ist wesentlich grofler als die in
den optischen Experimenten nachgewiesene von ca. 0,13 A.

Wird das Anwachsen der Reflektivitat in der Spitze von R =~ 0,43 auf R ~ 0,57 bis
zum Einsetzen der Dehnung wieder durch die Relaxation des Gleichgewichtspunk-
tes erklart, so 148t sich der weitere Anstieg wieder durch die thermische Expansion
interpretieren. Nach Beginn der Dehnung wichst die Reflektivitdt um 8 % auf den
konstanten Wert von R ~ 0,65. Nach Abb. 42 bedeutet die gemessene Dehnung von
1,5 % einen Anstieg der Reflektivitdt um 10 %.

Eine weitere Meflkurve wurde in der (222)-Richtung bei einer Energiedichte von 20
mJ/cm? aufgenommen. Abb. 45 zeigt das zeitliche Verhalten der Reflektivitit. Das
obere Bild stellt einen langen Zeitbereich bis zu 80 ps dar, das untere zeigt einen
Ausschnitt auf einer kurzen Zeitskala. Erwartet wird wieder ein starkes Anwachsen
der Reflektivitdt und ein aperiodisches Verhalten. Das grobe Verhalten der Reflek-
tivitdt wurde bereits vorhergesagt. Die Reflektivitdt nimmt zu frithen Zeiten stark
zu, das Maximum liegt bei einer Erhohung um etwa 20 %. Die Reflektivitit ist {iber
einen Zeitbereich von etwa 1,5 ps grofler als 1. Auf der absteigenden Flanke — bei
einer Zeitverzogerung von ca. 1 ps — bildet sich ein kurzes Plateau aus. Ab einer Zeit-
verschiebung von 1,5 ps nimmt die Reflektivitdt innerhalb von 15 ps auf R = 0,4
stetig ab. Dort bleibt die Reflektivitédt iiber einen sehr langen Zeitraum konstant.
Die geschmolzene Schicht, die sich auf Grund dieser Reflektivitét ergibt, betrigt ca.
30 nm. Wieder wurde die Reflektivitdt nach Anregung der Schicht iiberpriift, der
MeBpunkt ist mit ,,00“ gekennzeichnet, das Ergebnis ist mit der vorherigen Messung
konsistent, und die Reflektivitdt geht auf 1 zuriick. Mit der maximalen Reflektivi-

titsinderung von AR = 0,2 ergibt sich eine Anderung nach (39) von A(|Sa[?):
A(]Sa2]?) = 2,27...3,13-0,2 ~ 0,45...0,63 . (47)

Die Phononenamplitude liegt diesmal im Bereich der maximalen Anderung von
|5222|2. Aus Abb. 34 kann eine Phononenamplitude von etwa 0,3 A bis 0,4 A ent-
nommen werden. Die thermische Dehnung féngt bei ca. 5 ps an, also nach der
Uberhohung der Reflektivitit. Die maximale Dehnung betrigt ca. 1,25 %.
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Abb. 45: Zeitaufgeloste Rontgenreflexionsmessung an einer Wismutprobe in (222)-Richtung
bei einer Anregung von 20 mJ/cm?. Die blauen Mefipunkte ergeben sich bei einer Aus-

wertung der Verschiebung der Réntgenbeugungskurven.
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Die damit verbundene absolute Temperatur betriagt nach (40) 7' = 590 K und besté-
tigt noch einmal die Idee des Schmelzens zu spiten Verzogerungszeiten. Ein direkter
Vergleich der Meflkurven in den Beugungsrichtungen (111) und (222) bei verschie-
denen Energiedichten kann nicht durchgefiihrt werden, da bisher die Absorption der

Laserstrahlung in Abhéngigkeit des Einfallswinkels noch nicht bestimmt wurde.

Das Lindemann-Kriterium [11] sagt den Phaseniibergang Fest-Fliissig vorher, wenn
die rms-Amplitude (engl.: root-mean-square) der thermischen Oszillation ca. 10 %
des Néachsten-Nachbarabstandes iiberschreitet. Der Néchste-Nachbarabstand in Bi
wurde bereits in der Darstellung der Kristallstruktur erwéhnt und betragt ca. 3,1 A.
Die abgeschiitzten Amplituden bei hohen Energiedichten (15 bzw. 20 mJ/cm?) sind
demnach > 10% des Nachsten-Nachbarabstandes. Allerdings sei angemerkt, daf
es sich hier um eine kollektive Bewegung handelt, in dem alle Atome in Phase an
der Oszillation teilnehmen. Bei der Herleitung des Lindemann-Kriteriums wird ei-
ne ungeodnete Bewegung betrachtet. Ebenso ist darauf hinzuweisen, dafl bei den
abgeschitzten Phononamplituden bei starker Anregung ein Ubergang von der de-

formierten fcc-artigen Struktur in die fce-Struktur stattfindet.

Zur Illustration werden Beugungskurven der Experimente in (111) und (222)-Richtung
bei hoher Energiedichte gegeniibergestellt. In Abb. 46 sind zu jedem der Experimen-
te je zwei Beugungskurven zu frithen und zu spéiten Zeitverzogerungen exempla-
risch dargestellt. Die roten Kurven sind gemessene Beugungsprofile wihrend der
transienten Anregung. Die schwarz-gestrichelten Kurven sind die zugehorigen Nor-
mierungsbilder, deren Maxima jeweils auf 1 normiert wurden. Auf der linken Seite
sind die Beugungsbilder der (222)-Reflexion abgebildet. Bei der kleinen Zeitverzoge-
rung von 0,53 ps ist zu beobachten, dafl die Reflektivitét bei transienter Anregung
im Vergleich zum Normierungsbild zunimmt, wohingegen auf der rechten Seite die
(111)-Reflexion zu frithen Zeiten stark abnimmt. Man beachte insbesondere, daf
beide Kurven im Vergleich zu ihrer Normierungskurve keinerlei Winkelverschiebung
aufweisen; zu spéaten Zeiten jedoch treten Winkelverschiebungen auf. In den unte-
ren Bildern betrdgt die Dehnung fiir die (111)-Kurve Ag/g ~ 1,3 %, und fiir die
(222)-Kurve wird eine Dehnung von Ag/g ~ 1,2 % berechnet.

Eine weitere Frage ist, wie weit die erste Reflektivitdtsdnderung zu frithen Zeiten und
somit die Phononamplitude getrieben werden kann. Um die Abhéngigkeit zwischen
Phononenamplitude und Fluenz zu erhalten, wurde eine Kalibrierkurve in (222)-
Richtung aufgenommen. Hierzu wurde die Zeitverzégerung auf das zuvor gemessene

Maximum von Abb. 45 eingestellt. Durch leichte Verénderung der Zeitverschiebung
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Abb. 46: Auf der linken Seite sind Réntgenbeugungskurven von Bi in der (222)-Richtung
bei einer Anregung von 20 mJ/cm? dargestellt. Auf der rechten Seite sind gemessene Beu-
gungskurven von Bi in der (111)-Richtung bei einer Anregung von 15 m.J/cm? abgebildet.
Die roten Beugungskurven sind wéihrend der transienten Anregung aufgenommen, wih-
rend die schwarzen Kurven die zugehorigen Normierungsbilder darstellen.

wurde grob iiberpriift, ob das Maximum noch an derselben Stelle lag und leichte
Korrekturen vorgenommen. Abb. 47 zeigt die Meflkurve. Die maximale Reflektivi-
tét von etwa 1,2 aus Abb. 45 konnte nicht mehr verifiziert werden. Die Abweichung
ist darin begriindet, dafl zum einen der Uberlapp zwischen Roéntgenimpuls und An-
regungsimpuls zwischen den beiden Mefitagen nicht perfekt iibereinstimmten, zum
anderen verschiebt sich auch die Zeitskala durch Nachjustage der Strahlengénge. Die

MeBkurve zeigt ein fast lineares Verhalten zwischen den Fluenzen 5 und 11 mJ/cm?.

Bei niedrigeren Fluenzen geht die Reflektivitit auf 1 zuriick, bei héheren Fluenzen
gehen die Mefipunkte in eine Séttigung {iber. Die maximale Reflektivitéit betragt
R ~ 1,12. Wahrend der Messung blieb die Zeitverzogerung konstant. Wenn sich das

Maximum fiir unterschiedliche Fluenzen zeitlich verschiebt, ist dies ebenfalls eine
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Abb. 47: Messung der Phononenamplitude in Abhéngigkeit der Fluenz des Anregeimpulses.
Die Messung wurde bei einer Zeitverzogerung von ca. 0,7 ps durchgefiihrt.

Fehlerquelle und kann hier nicht beriicksichtigt werden. Die Reflektivitatszunahme

von AR =~ 0,12 entspricht nach (38) einer Anderung von |Sh|?:
A(|Sa2|?) = 2,27...3,13- 0,12 ~ 0,27...0, 38 . (48)

Dies entspricht nach Abb. 34 einer Phononenauslenkung von etwa 0,14 — 0,22 A.
Mit dergleichen Methode wurde eine Eichung in der Beugungsrichtung (111) durch-
gefiihrt, das Resultat zeigt Abb. 48. Aus historischen Griinden wurde eine Schicht-
starke von 90 nm verwendet. Um die Zeitverzogerung des absoluten Minimums zu
bestimmen, erfolgte zuvor ein Anrege-Abfrage-Experiment (ohne Abbildung). Bei
der Verzogerung des Minimums wurde die Kalibrierung durchgefiihrt. Die Melkur-
ve zeigt ein dhnliches Verhalten wie in der (222)-Beugungsrichtung. Die Reflektivitat
nimmt in einem Bereich zwischen 3 und 8 mJ/cm? nahezu linear ab. Bei hoheren
Energiedichten geht die Kurve in eine Sattigung iiber, dort betréigt die Reflektivitat
R = 0,67. Auf Grund der gednderten Schichtstirke mufl bei der Abschétzung der

maximalen Amplitude der Multiplikant in (39) entsprechend gedndert werden.
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Abb. 48: Reflektivititsabnahme der Réntgenbeugung an Bi (111) vs. Fluenz bei einer festen
Zeitverzogerung von ca. 600 fs. Die Filmdicke im Experiment betrug 90 nm.

Die Reflexionsinderung auf R ~ 0,67 bedeutet eine Anderung des Strukturfaktors

um:
A(|S111]?) = 4,09...5,63 - (0,67 — 1) = —1,35... — 1,9. (49)

Auch hier wird wieder die Anregetiefe unterschétzt. Wird die maximal mégliche

Anderung zu Grunde gelegt, ergibt sich durch Vergleich mit Abb. 34 eine Amplitude

von ca. 0,4 A.
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4 Zusammenfassung und Awusblick

Zusammenfassung

Im ersten Teil dieser Arbeit wird der Aufbau einer Rontgenquelle diskutiert, ba-
sierend auf einem Laserplasma. Die Quelle wurde entwickelt, um zeitaufgeloste
Rontgenbeugungsexperimente mit fs-Zeitauflosung durchfithren zu kénnen. Aus der
Anwendung heraus ergeben sich eine Vielzahl von Konstruktionskriterien, die die
Quelle zu erfiillen hat. Das Laserplasma wird auf einem umlaufenden Titandraht
erzeugt, und zwar mit Hilfe des 10-Hz-Titan-Saphir-Lasersystems des Instituts fiir
Laser- und Plasmaphysik der Universitdt Essen. Durch die Verwendung eines belie-
big langen Drahts konnen Mefzeiten von mehreren Stunden realisiert werden. Der
Laser lieferte in der letzten Ausbauphase dieser Arbeit eine Energie von 200 mJ
nach Kompression, bei einer Impulsdauer von 100 fs und einer Wellenldnge von
800 nm. Zur Erzeugung der Ti-Ka-Rontgenstrahlung bei einer Energie von 4,5 keV
werden die Laserimpulse auf den Draht fokussiert und Intensitéiten von maximal
10'® W/cm? erzielt. Die Elektronen werden im Fokus direkt vom Laserfeld beschleu-
nigt und erzeugen bei der Wechselwirkung mit dem Material charakteristische, inko-
hédrente Rontgenstrahlung in Form von sehr kurzen Rontgenblitzen. Die Impulsdau-
er der so erzeugten Strahlung liegt weit unterhalb einer Pikosekunde. Die hértere
Strahlung wird durch geeignete Bleiabschirmungen soweit unschédlich gemacht, dafl
eine gekiihlte, rontgenempfindliche CCD-Kamera in der Ndhe der Quelle betrieben

werden kann. Elektronenstrahlen werden durch starke Magnetfelder abgelenkt.

Im zweiten Teil der Arbeit wird demonstriert, wie die inkohdrente Rontgenstrah-
lung mittels eines torisch gebogenen Rontgenspiegels — bestehend aus Si(311) — auf
eine zu untersuchenden Probe fokussiert werden kann. Mit dem gebogenen Kristall
konnte die Strahlung der Ti-Ka-Quelle auf ca. 80 pm fokussiert werden [41]. Gegen-
iiber Experimenten mit unfokussierter Strahlung wird dadurch eine Verbesserung
des RontgenfluBes um zwei GroBlenordnungen erreicht.

Die fokussierten Rontgenimpulse stehen dann den eigentlichen Anwendungen zur
Verfiigung. So konnten Anrege- Abfrage-Experimente realisiert werden, die zeitaufge-
16ste Braggbeugung auf einer fs-Zeitskala demonstrieren. Bei dieser Technik wird ein
Teil des Laserimpulses zur optischen Anregung einer Probe abgespalten und zeitlich
zum rontgenerzeugenden Laserimpuls verzogert. Mit der zeitlich exakt synchroni-
sierten Rontgenstrahlung kann der zeitliche Verlauf der Beugungsintensitéat verfolgt

werden. Mit dieser Methode konnte der direkte Ubergang eines laserbestrahlten Ma-
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terials von der Fest- in die Fliissigphase auf einer fs-Zeitskala beobachtet werden.
Als Proben wurden diinne, einkristalline Ge-Schichten (111) auf einem Si-Substrat
(111) verwendet. Es wurde nachgewiesen, dafi es sich bei dem beobachteten Schmelz-
vorgang um einen nicht-thermischen, durch elektronische Hochanregung ausgelosten
Phaseniibergang handelt [78], und beobachtet, dafl der Phaseniibergang von der Fest-
in die Fliissigphase innerhalb von 300 fs stattfindet. Durch Entfalten der Mefidaten
kann die Lange des Rontgenimpulses auf ca. 250-300 fs abgeschétzt werden. Aus der
Winkelverschiebung der Beugungsprofile lassen sich Driicke, Temperaturen sowie die
thermische Expansion des Materials abschétzen.

In einem weiteren zeitaufgelosten Experiment wurde die kohdrente Alg-Phononen-
mode durch Rontgenbeugung verfolgt. Die Kristallschwingung 148t sich durch einen
kurzen Laserimpuls anregen. Die Effizienz der Braggbeugung wird durch das Phonon
moduliert. Durch Berechnung des Strukturfaktors als Funktion der Auslenkung des
Phonons lassen sich die Amplituden durch die Braggbeugung messen. Es wurden
Experimente in den Beugungsrichtungen (111) und (222) durchgefiihrt. Beide Rich-
tungen zeigen iibereinstimmend eine Phononenfrequenz von ungefahr 2,1 THz. Bei
massiver Anregung entstehen Amplituden von 10 % des néchsten Nachbarabstandes.
Die Starke der Amplitude erfiillt das Lindemann-Kriterium fiir die Schmelzschwelle
[11]. Aus den Winkelverschiebungen konnte eine Temperatur abgeschiitzt werden,
die iiber dem Schmelzpunkt von Bi liegt.

Die Mefidaten beider Experimente dokumentieren erstmals die Beobachtung schnel-
ler Strukturdnderungen mit Hilfe zeitaufgeloster Rontgenbeugungsexperimente mit
subfs-Zeitauflosung. Die hier vorgestellten Mefldaten und Interpretationen fiithrten
zu folgenden Verdffentlichung [7, 14, 78, 41].

Ausblick

Zu Beginn werden technische Verbesserungsvorschlage zusammengefaflt, darauf folgt
eine Beschreibung zukiinftiger Forschungsvorhaben, die auf der Methode der zeitauf-
gelosten Rontgenspektroskopie aufbauen.

Bei den vorgestellten zeitaufgelosten Experimenten wurde die Zeitskala so verscho-
ben, dafl der eintretende Effekt den Zeitnullpunkt markiert. Ein stdndiges Umbauen,
um mit einer Kreuzkorrelation vor jeder Messung den absoluten Zeitnullpunkt zu
bestimmen, war durch die limitierte Kapazitit von Mefizeit und Experimentato-
ren nicht mdéglich. Durch einen hereinklappbaren Spiegel in den Rontgenstrahlen-
gang kann der Umbau umgangen werden. Der Spiegel wiirde den Anregestrahl sowie

das gestreute Licht vom Rontgenspiegel zu einem nichtlinearen Kristall reflektie-
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ren. Dazu miifite ein Rontgenspiegel mit langer Brennweite entwickelt werden, um
den Platz zwischen Rontgenspiegel und Probenverschieber hinreichend zu vergro-
Bern. Fiir die Rontgenexperimente wiirde der Spiegel einfach aus dem Strahlengang
herausgeklappt. Ein weiterer Vorteil, der sich aus einem langbrennweitigen Ront-
genspiegel ergibe, wire die Modularisierung des Versuchsaufbaus. In einer kleinen,
handlichen und schnell abpumpbaren Vakuumkammer wiirde die Réntgenerzeugung
durchgefiithrt und die erzeugte Rontgenstrahlung iiber Helium gefiillte Ballons zu
dem langbrennweitigen Rontgenspiegel gefithrt. Der Rontgenspiegel kann somit in
der Luft stehen und kann einfach justiert werden. Auch die Rontgenbeugung an
der Probe kann dann in Luft durchgefiihrt werden. Die Rontgenkamera verfiigt be-
reits iiber die Option eines Vakuumaufsatzes mit einem Berylliumfenster, so daf die
Strahlung detektiert werden kann. Ein Vorteil wire das geringere Volumen, das zur
Erzeugung der Rontgenstrahlung abgepumpt werden miiite. Ein weiterer Vorteil
wire, dal die Kamera nicht mehr aufgewédrmt werden miiffite, wenn die Vakuum-
kammer zur Strahlerzeugung gedffnet wird. Die Geometrie des zur Zeit verwendeten
Si (311)-Spiegels (Tab. 1 und Abb. 4) 148t dies auf Grund der relativ kleinen Abstén-
de zwischen den einzelnen Komponenten nicht zu. Wenn mehr Platz zwischen den
einzelnen Komponenten vorhanden wéire, konnten auch bessere Moglichkeiten zur
Strahliiberwachung, wie z. B. Objektive mit CCD-Kameras in den Aufbau integriert
werden.

In Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe von Prof. Forster, Universitat Jena, sind
zwei langbrennweitige Ge-Spiegel entwickelt worden (im weiteren bezeichnet mit
Ge A und GeB). Der gebogene Ge-Wafer besitzt die Orientierung (100), wobei der
Braggreflex der (400)-Ebenen fiir die Beugung verwendet wird.

Ge (400)-Spiegel GeA | GeB

Ry, [mm] 296,9 | 541,6

R, [mm] 278,2 511,13

fr [mm] 144,26|263,15

£, [mm] 143,14]262,99
vertikale Abmessung [mm] 30 40
horizontale Abmessung [mm]| 6 20

Tab. 12: Eigenschaften der Ge (400)-Spiegel, hergestellt durch die Arbeitsgruppe von
Prof. Férster, Universitéit Jena.
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Abb. 49: Rontgenbeugungskurve eines ebenen Ge (400)-Kristalls, berechnet mit XOP [65,
64]. Die Berechnung wurde fiir einen Kristall mit einer Stirke von 50 pm durchgefiihrt.

Der Braggwinkel fiir Ti-Ka-Strahlung betrégt 76, 35°. Die Eigenschaften der Spiegel
sind in Tab. 12 zusammengefaflt, die Abkiirzungen wurden in Kapitel 2.2 eingefiihrt.
Der Arbeitsabstand 2f des Spiegels Ge A ist ungefihr zweimal so grof§ wie der des
Si(311)-Spiegels, der Arbeitsabstand des Spiegels Ge B ist viermal so groB. Beide
Ge-Spiegel besitzen eine wesentlich groflere Fléche als der Si-Spiegel. Auf Grund des
groferen Arbeitsabstandes macht sich dies im Raumwinkel allerdings nicht bemerk-
bar. Die Vorteile der Spiegel sind nicht nur die lingeren Arbeitsabsténde, sondern
auch die groBere integrierte Reflektivitéit. Fiir einen flachen Ge-Kristall zeigt Abb. 49
die Beugungskurve. Die integrierte Reflektivitdt von Ge fiir die s-Polarisation be-
tragt 277,87 prad und ist somit mehr als 40mal so stark verglichen mit der Reflek-
tivitédt von Si(311). Fiir den p-polarisierten Anteil ergibt sich eine Reflektivitiat von
239 prad, die 20mal stérker ist als die von Si(311). Fiir den Fall der 1:1-Abbildung
ist die Variation des Braggwinkels iiber der Oberflache fiir beide Spiegel in Abb. 50
berechnet worden. Hier ist anzumerken, dafl die Halbwertsbreite von ca. 240 prad
der Beugungskurve breiter ist — im Gegensatz zum Si (311)-Spiegel — als die Variati-
on des Braggwinkels iiber der Oberfliche. Das bedeutet, daf§ bei festem Winkel die
gesamte Flache der Spiegel zur Beugung beitragt. Werden die Ge-Spiegel als Spektro-
meter verwendet, ist die Auflosung auf Grund der breiteren Réntgenbeugungskurve
schlechter als bei dem Si (311)-Spiegel.
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Abb. 50: Links: Variation des Braggwinkels iiber die torische Oberfliche des Ge-Spiegels A
in der Geometrie fiir die 1:1-Abbildung.

Rechts: Variation des Braggwinkels iiber die torische Oberfliche des Ge-Spiegels B in der
Geometrie fiir die 1:1-Abbildung.

Die ersten Prototypen weisen noch schwerwiegende Probleme auf. Beispielsweise
zeigt Abb. 51 die Topographie des kleineren Spiegels Ge A. Im Vergleich zur Topo-
graphie des Si(311)-Spiegels (Abb. 7) ist die Verteilung nicht homogen. Es bilden
sich zwei Gebiete (dunkelblaue Fldchen) mit besonders starker Reflektivitét heraus.
Um diese Gebiete bilden sich Stellen, die nicht zur Beugung beitragen. Am Rand
ist die Flédche ausgefranst. Die Topographie spiegelt die unzureichende Oberflichen-
qualitdt wider. Die Ursache wird im Herstellungsprozefl der Spiegel vermutet. Die

momentane klassische Prozedur ist:
1. Orientieren und Schneiden des zu biegenden Wafers.
2. Mechanisches Diinnen und Polieren der Waferscheibe auf ca. 70 pm.

3. Ansprengen der Waferscheibe auf einem torisch geformten Glassubstrat. Das

Glassubstrat ist ein Negativ der spéteren torischen Fléche.

4. Aufkleben des angesprengten Wafers auf eine Metallform. Die Metallform ist

ein Positiv des Glassubstrats und ist mit einem Epoxykleber gefiillt.

5. Nach Aushérten des Klebers wird das formgebende Glassubstrat gelost, und
der Wafer behélt die Form bei. Das torische Glassubstrat kann wiederverwen-

det werden.

Fiir die Qualitédt der Spiegel ist insbesondere die Oberflichenqualitéit nach dem Her-

unterdiinnen sowie das Ubertragen des angesprengten Wafers auf die Metallform
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Abb. 51: Aufnahme der Topographie des Ge A Spiegels. Die Topographie ist mit der Ti-
Ka-Quelle entstanden und stark kontrastverstarkt.

von Bedeutung. Das bisherige mechanische Diinnen kann durch neuere Methoden
aus der Halbleiterindustrie ersetzt werden (Plasmaétzen, chemisch-mechanisches Po-
lieren). Es wurden bereits gediinnte hochwertige GaAs-Wafer erworben, allerdings
ist noch nicht bekannt, wie genau die Netzebenen orientiert sind. Das Ubertragen
des gebogenen Wafers auf die Metallform kann iibergangen werden, indem der Wa-
fer direkt an ein positiv-geformtes Glassubstrat angesprengt wird. Die Realisierung
dieser Idee ist aktueller Stand der Forschung. Abb. 52 zeigt den Fokus des Spiegels
Ge A. Der Fokusdurchmesser ist 2-3mal groler als beim Si (311)-Spiegel. Zudem sind
die , Fiile* wesentlich ausgepégter als bei dem Si-Spiegel. Die Form des Fokus ist
— trotz der schlechten Topographie — bereits fiir Experimente geeignet. Ein kleines
Nebenmaxima ist in Abb. 52 rechts oben vom Hauptmaximum zu erkennen. Fiir den
Spiegel Ge B sind die Topographie und der Fokus unzureichend (ohne Abbildung),

der Spiegel ist fiir Experimente nicht verwendbar.

Die neuen Moglichkeiten, die die zeitaufgeloste Rontgenspektroskopie bietet, wer-
den zu einer Vielzahl von neuen, wegweisenden Experimenten fithren. Neben der
Weiterfithrung der bereits erfolgreichen Untersuchungen an den Bi-Schichten, sollen
hier zusétzlich geplante Experimente vorgestellt und skizziert werden. Diese Experi-
mente werden innerhalb des neu gegriindeten Sonderforschungsbereichs 1884 , Ener-
giedissipation an Oberflachen” sowie im Schwerpunktsbereich 1134 der Deutschen

Forschungsgemeinschaft gefordert.

Bei der Weiterfithrung der Experimente an Bi-Schichten konnte eine Anderung

der verwendeten Wellenldnge der Rontgenstrahlung in Erwigung gezogen werden.
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Abb. 52: Fokus des Rontgenspiegels Ge A aus Jena. Die Aufnahme wurde mit der Ti-Ka-
Quelle durchgefiihrt.

Abb. 53 zeigt den normierten Strukturfaktor fiir héhere Beugungsordnungen, analog
zur Berechnung in Abb. 34. Aus Abb. 53 ist erkenntlich, dafl die hoheren Ordnungen
wesentlich empfindlicher auf die Phononauslenkung reagieren. Um das Bragggesetz
(2) fiir die gegebenen Ebenenabstinde zu erfiillen, muf die Strahlung entsprechend
hart sein. Fiir die Beugung an den (666)-Ebenen wird Rontgenstrahlung mit einer
Photonenenergie von ca. 9,5 keV benétigt. Fiir die Beugung an den (444)-Ebenen
nur 6,5 keV, dies wire mit Cu-Ka-Strahlung von ca. 8 keV moglich.

Wie bereits in Kapitel 3.2.2 angedeutet, ist es mit der zeitaufgelosten Rontgen-
beugung moglich, die zeitliche Anderung des Debye- Waller-Faktors zu messen und
daraus die momentane mittlere Auslenkung der Gitterbausteine zu bestimmen. Der
Debye-Waller-Faktor beschreibt die Erniedrigung der Beugungseffizienz, bei Erwiér-
mung eines Kristalls. Diese Grofle ist ein Maf fiir den Austausch von Energie zwi-
schen den Elektronen und dem Kristallgitter. In Abb. 26 (Kapitel 3.2.2 Zeitauf-
geloste Messungen) wurde der Debye- Waller-Faktor fiir die Reflexe von Ge (111),
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Abb. 53: |Spii|? berechnet fiir die Wismutstruktur in hoheren Ordnungen der Beugungs-
richtung (111) als Funktion der Phononenamplitude. Die Abszisse ist in Bruchteilen der
Raumdiagonale von R = 11,862 A unterteilt. Die Auslenkung 0 ist der Gleichgewichtszu-
stand der Elementarzelle ohne Anregung.

Ge (311) und Ge (400) unter Verwendung der Ti-Ka-Linie berechnet [34, 98]. Die
Ge (400) Beugungsrichtung zeigt eine besonders starke Abhéngigkeit von der Tem-
peratur des Kristalls. Um von den zur Verfiigung stehenden Ge (111)-Schichten
einen (400)-Reflex zu erhalten, wird auf die asymmetrische Braggbeugung zuriick-
gegriffen. Dadurch wird es moglich, dal es moglich ist, durch geschicktes Wah-
len des Braggwinkels sowie die Orientierung des Wafers um die Oberflichennorma-
len die Netzebenen fiir die Beugungsrichtung (400) auszurichten. Erste asymme-
trische Braggreflexe sind im Rahmen einer Diplomarbeit [32] an der Ti-Ka-Quelle
bereits beobachtet worden. Der (311)-Reflex ist ebenso durch geschicktes Wihlen
der Orientierung verwendbar. Hier ergibt sich noch ein weiterer Vorteil: mit dem
Winkelbereich, der von dem Ge-A Spiegel angeboten wird, lassen sich die beiden
Braggreflexe Ge (111) und Ge (311) gleichzeitig detektieren. Ein weiteres Projekt
ist die Bestimmung des Beitrags zur inelastischen Roéntgenbeugung verschiedener
Phononenmoden. Da die inelastische Réntgenbeugung wesentlich schwécher ist als
die elastische, muf} hierzu der Rontgenflufl und die Mefigenauigkeit noch erheblich
verbessert werden. Die Streuung von Rontgenphotonen hat wesentliche Vorteile ge-
geniiber der Ramanstreuung, d.h. der inelastischen Streuung von sichtbarem Licht

an Phononen. Fiir den Frequenzbereich des sichtbaren Lichts ergibt sich der maxi-
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male Wellenzahliibertrag durch 2 ky ~ 10~3 A, wobei kg = 2m/\ die Wellenzahl des
einfallenden Lichts ist. Der Wellenzahliibertrag entspricht ca. 1/1000 eines rezipro-
ken Gittervektors. Mit der Ramanstreuung werden nur Gitterschwingungen in der
Néhe des Zentrums der Brillouin-Zone erfafit. Mit der inelastischen Streuung von
Rontgenphotonen im keV-Bereich konnen Wellenzahlen in der Grofenordnung der
Gittervektoren {ibertragen werden. Somit ergibt sich die Moglichkeit, auch kurzwel-

lige Phononen zu beobachten.

In der konventionellen Phononenspektroskopie mit Synchrotronstrahlung ergeben
sich durch die Linienbreite der Rontgenstrahlung weitreichende Probleme. Die ty-
pischen Energien von Phononen liegen im Bereich von AE = 1 meV bis eini-
ge 10 meV. Um die Energien der Phononen auflésen zu kénnen, mufl die Band-
breite der Strahlung durch Monochromatoren entsprechend eingeschréankt werden
(AE/E =1 meV/keV = 1079). Die Anforderungen an die Monochromatoren (bzgl.
Verspannungsfreiheit und Bandbreite) ist entsprechend hoch. Auch 148t der Ront-
genflul durch die Dispersion um einige Groflenordnungen nach. Mit den neuen ul-
trakurzen Rontgenimpulsen lassen sich — rein theoretisch — auf eine sehr interessante
Weise die Phononen untersuchen [35, 42]. Statt energieaufgelost zu messen, wird die
inelastisch gestreute Intensitét zeitaufgelost beobachtet. Das bedeutet eine Messsung
auferhalb des eigentlichen Braggpeaks. Beobachtet werden Oszillationen in der Re-
flektivitat. Dabei entspricht die Fouriertransformation dem Frequenzspektrum der

Phononen.

Ein weiteres spannendes Gebiet der Physik — das durch zeitaufgeloste Rontgen-
beugung zugénglich wird — ist die Beobachtung von Schockwellen. Um die Struktur
der Materie unter extremen Hochdruckbedingungen zu studieren, wird mit Hilfe
eines kurzen, intensiven Laserimpulses eine Schockwelle erzeugt. Diese Schockwelle
komprimiert das Material fiir eine sehr kurze Zeitspanne auf einen Druck von einigen
Gigapascal. Das Material kann dabei seine Struktur und seine Eigenschaften dndern,
so nimmt beispielsweise Diamant unter hohem Druck metallische Eigenschaften an.
Die zeitaufgeldste Rontgenbeugung ergibt noch die zusétzliche Information, mit wel-
cher Geschwindigkeit die Schockwelle in das Material hineinpropagiert und auf ihrem
Weg geddampft wird. Auch wird im Rahmen der Solitonwellen-Theorie die Entwick-
lung von Intensitétsprofilen von Schockwellen untersucht. Die bisher verwendeten
Ge- und Bi-Schichten werden fiir diese Experimente mit einem stark absorbieren-
den, wenige Nanometer diinnen Metallfilm versehen. Der fokussierte Laserimpuls
erzeugt ein Mikroplasma, und durch die plotzlich ansteigende Temperatur kommt

es zu einer explosionsartigen Ausdehnung des Metallfilms. Am Ort des Fokus ent-
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steht eine Schockwelle, die in die einkristalline Schicht hineinpropagiert. Mittels der

zeitaufgelosten Rontgenbeugung kann diese Schockwelle untersucht werden.

Die herausragende Bedeutung ultrakurzer Rontgenimpulse und ihre Anwendung
wird durch die zahlreichen finanziellen Forderungen durch die Deutsche Forschungs-

gemeinschaft und internationale Kooperationen deutlich.

Der Autor beweist mit diese Arbeit, daf§ ultrakurze Rontgenimpulse aus lasererzeug-
ten Plasmen schon heute zeitaufgeloste Rontgenbeugung im fs-Bereich zulafit. Der
freie Elektronenlaser wird in ferner Zukunft zu weiteren Entwicklungen und neuar-
tigen Experimenten in den Naturwissenschaften — inbesondere auf dem Gebiet der
Physik — fiihren.
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5 Anhang

5.1 Rontgendetektion

Zur Detektion der Rontgenstrahlung stand eine réontgenempfindliche CCD-Kamera
(engl.: charge coupled device) zur Verfiigung. Die Funktionsweise einer CCD-Kamera
vereint die Vorteile der Fotodiode mit denen des Films. Das Auslesen der zweidimen-
sionalen Informationen kann sofort im Labor geschehen. Die Weiterverarbeitung und
Auswertung der Daten kann parallel zum Experiment stattfinden. Weiterer Vorteil
von CCD-Kameras ist die Kombination von guter rdumlicher Auflésung, niedrigem
thermischen Rauschen, guter Linearitdt und hoher Quanteneffizienz (QE).

Zur Detektion der Rontgenstrahlung wird eine fiir den Rontgenbereich von 0,2
bis 30 keV empfindliche CCD-Kamera®® eingesetzt. Die QE des Chips (Tektronix
TK512 B) wird im spektralen Bereich von A = 260-1080 nm spezifiziert [52]. Fiir
den keV-Bereich (Titan-Ka entspricht 4,5 keV bzw. 0,27 nm [21, 94]) existieren
keine Herstellerangaben. In der Literatur findet man Angaben fiir das Nachfolge-
modell (Tektronix TK1024 B) [5]. Fiir diesen Chip betrigt die QE 65 % bei einer
Rontgenenergie von 4,5 keV. Die Modelle unterscheiden sich im wesentlichen in der
Pixelgrofle. Der Chip der hier verwendeten Kamera besteht aus einer Matrix von
512x512 Pixel, wobei jedes Pixel eine Grofle von 27x27 pm hat. Das Nachfolgemo-
dell hat eine Pixelgrofle von 24x24 pm.

Licht Kontakt
Kontakt L
G —__—_ S - 5
ate 3 2
Sio, 1 ! Silizium — [ eeeeErEREeReRe ]
Silizium — SiO, ‘ :
Potentialtopf Licht  Potentialtopf

Abb. 54: Links ist ein frontseitig belichtetes Pixel abgebildet. Das einfallende Photon mufl
erst die Gatestruktur und die Siliziumdioxidschicht durchqueren, bevor es zur Detektion
gelangt. Dieses Verfahren fiihrt zu hoheren Verlusten durch Reflexion und Absorption.
Rechts: Bei einem riickseitig belichteten Pixel 143t sich dies durch einen gediinnten Chip
verhindern. Abbildungen nach [90].

36Hersteller: Princeton Instruments
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Jedes einzelne Pixel ist ein lichtempfindlicher Metall-Isolator-Halbleiter-Kondensator.
Der Chip wird riickseitig beleuchtet. Bei frontseitig belichteten Chips muf3 auf Grund
der Bauweise der Lichtstrahl die Gatestruktur des Chips und eine Siliziumdioxid-
schicht durchqueren. Der Siliziumdioxidschicht folgt die eigentliche Siliziumschicht,
in der die ausgelosten Elektronen in Potentialtopfen gesammelt und gehalten werden.
Die Potentialtopfe werden durch Anlegen einer Spannung an das Gate geformt. Um
Verluste der Photonen durch Absorption und Reflexion an der Siliziumdioxidschicht
zu vermindern, werden gediinnte Chips verwendet. Diese werden riickseitig durch
eine gediinnte Siliziumschicht belichtet. In Abb. 54 sind die beiden unterschiedlichen
Funktionsweisen skizziert. Die Siliziumschicht wird durch Atzen auf Dicken von 10
bis 15 pm heruntergediinnt. Die Photonen miissen nur noch die natiirliche Silizi-
umdioxidschicht mit einer Dicke von ca. 10 nm durchdringen. Fiir den UV-Bereich
wird diese mit einer Antireflexschicht versehen. Die gesammelten Ladungen werden
sukzessiv durch lokale Verédnderungen der Potentiale in benachbarte Pixel weiterge-
schoben und letztendlich einem Ausgangsverstiarker zugefiihrt und ausgelesen.

Zur Minimierung des Dunkelstroms kann der Chip durch ein Peltier-Element bis auf
—30 °C heruntergekiihlt werden; die Abwéarme wird durch stédndige Wasserzufuhr
abgefiihrt. Das bedeutet, dafl die Umgebung des Chips evakuiert werden muf}; um
die Bildung von Eiskristallen (bzw. Kondenswasser) auf dem Chip zu verhindern.
Vor dem Beliiften der Vakuumkammer ist darauf zu achten, dafi die Kamera die
Umgebungstemperatur angenommen hat, da eindringende Feuchtigkeit aus der Luft
ebenfalls zu Eiskristallen auf dem Chip fithren wiirde. Die Glasabdeckung, die den
CCD-Chip schiitzt, wurde gegen eine 30 pm diinne Berylliumfolie ausgetauscht. Die
Folie absorbiert gestreutes Laser- und Laborlicht, die Ka-Strahlung kann jedoch un-
gehindert hindurchtreten. Die Transmission von Photonen mit 4,5 keV durch 30 pm
Beryllium betriagt T = 0,97 [38].

Die Kamera wurde iiber einen 16-bit-Analog-Digital-Wandler ausgelesen. Gesteu-
ert wurde das System von einem PC, welcher auch die grafische Darstellung der
aufgenommenen Daten iibernimmt. Den einzelnen Pixeln werden je nach Belich-
tungsstiarke Zahlenwerte zwischen 0 und 64000 zugeordnet. Da die mitgelieferte

37 38 yom Autor

Software °* nur bedingt funktionsfdhig war, wurden viele Funktionen
programmiert. Das hatte den Vorteil, dafl die selbstgeschriebene Software auf die

Problemstellung der Experimente zugeschnitten werden konnte.

3TWinview
38in Matlab
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Ein einzelnes Photon erzeugt eine bestimmte Anzahl von Elektron-Loch-Paaren im
Chip. Die Anzahl hingt von der Energie Ep; des Photons und von der mittleren
Energie Eg; ab, welche aufgebracht werden mufl, um ein Elektron-Loch-Paar zu
erzeugen. Der Literaturwert Fgj, fiir Si betrigt Fr;, = 3,62 eV [45]. Somit ist die
Gesamtzahl der erzeugten Ladungstriger fiir ein detektiertes Photon gegeben durch
N. = Epp/FEgr. Der Analog-Digital-Wandler gibt fiir ein belichtetes Pixel einen
Wert k£ an den Computer weiter, der proportional zur Anzahl der erzeugten Elek-
tronen ist. Der Hersteller spezifiziert, daBl k& = 1 gerade 6,3 Elektronen entspricht.
Somit ist die Gesamtzahl der detektierten Ladungstriger N, = 6, 3k. Durch Gleich-
setzen ergibt sich eine Kalibrierung der Kamera, die den , k-Wert“ mit der Energie

eines einzelnen Photons verkniipft:
k6,3-3,62-10%keV] = Epy, . (50)

Fiir die Photonenenergie von 4,5 keV ergibt sich & ~ 197. Diese Kalibrierung

ermoglicht nun zwei Moglichkeiten:

e Wird die Kamera so kurz belichtet bzw. einer so schwachen Strahlungsquelle
ausgesetzt, dafl jedes Pixel hochstens einmal von einem Photon getroffen wird,
kann (50) direkt angewendet werden. Jedes einzelne Pixel stellt einen kleinen
Detektor dar, der dieser Gleichung gehorcht. Wird dann das Histogramm iiber
den gesamten Chip erstellt, d.h. wird die Haufigkeit ausgezihlt, wie oft ein
bestimmter k-Wert bzw. Ep, vorkommt, so erhédlt man das Spektrum der
Quelle. Die Statistik wird umso besser, je mehr Pixel zur Verfiigung stehen. Bei
der hier verwendeten Kamera stehen bereits 262 144 kleine Photodetektoren
auf einem Chip zur Verfiigung. Diese einfache und preiswerte Methode ist unter

dem Begriff ,,Pulshohenanalyse® verbreitet.

e Ist die zu detektierende Rontgenstrahlung monochromatisch (wie es im Experi-
ment der Fall war), kann die Gesamtzahl der detektierten Photonen bestimmt
werden, auch wenn die Pixel mehrfach von einigen Photonen belichtet werden.
Wird die Summe ¥ iiber alle belichteten Pixel bestimmt, so erhélt man die
Gesamtzahl der detektierten Photonen durch die Division ¥/k.
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Abb. 55: Beispiel zur beschriebenen Methode des Photocounting.

Abb. 55 zeigt ein Beispiel fiir den Fall des Photocounting [6]. Die Quelle der Rontgen-
strahlung ist in diesem Fall ein Laserplasma, welches auf einem mit Titan beschichte-
ten planaren Glastréiger erzeugt wurde. Die Anzahl der emittierten Photonen wurde
bei einer Laserenergie von 15 mJ/cm? mit ca. 2-107 Photonen pro Laserschuff und
st bestimmt. Zur Verwendung der Kamera soll noch ein Warnhinweis gegeben wer-
den: Nach zahlreichen Justagearbeiten am Rontgenspiegel (Kapitel 2.2) traten die
ersten Strahlendefekte auf dem CCD-Chip auf. Die Strahlenschiden akkumulierten
sich mit der Zeit, bis sie deutlich als lokal erhchter Dunkelstrom erkennbar waren.
Abb. 56 ist ein aktuelles Bild ohne Beleuchtung, welches sich bei einer Belichtungs-
zeit von 5 min und einer Temperatur von —30 °C ergibt. Der Dunkelstrom ist an

den hellen Stellen um den Faktor 3 bis 5 gegeniiber dem Hintergrund erhoht.
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Abb. 56: Akkumulierter Strahlenschaden auf der CCD-Kamera. Die Belichtungszeit betrug
5 min, der Chip wurde heruntergekiihlt auf —30 °C.
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5.2 Auswertungssoftware

Die Auswertungssoftware wurde in der Programmiersprache Matlab 6.0 Release 12
der Firma MathWorks erstellt. Da Matlab eine Interpretersprache ist, mufl zur Aus-
fithrung der Auswertungssoftware Matlab selbst auf dem Rechner installiert sein.
Matlab ist erhéltlich fiir alle gdngigen Betriebssysteme wie Windows und Linuz.

Abb. 57 zeigt das Hauptfenster der Anwendung. Mit den Schaltern ,,Parameter alte
Kamera“ bzw. ,Parameter neue Kamera’™ kann der Kameratyp TEK 512 B (alte
Kamera), die in dieser Arbeit verwendet wurde, oder PIeLCX1300 (neue Kame-
ra) gewéhlt werden. Die beiden Kameras unterscheiden sich insbesondere in den
Konstanten die zur Normierung (50) bendtigt werden. Zuséatzlich lassen sich fiir
beide Kameratypen unterschiedliche Auswertungsbereiche auf dem Chip definieren.
Die Auswertungsbereiche sowie die Normierungsfaktoren werden in einem separa-
ten File abgespeichert. Mit dem Schalter ,lade spe” wird ein abgespeichertes Bild
im spe-Format geladen. Informationen zum Aufbau des Bildformats finden sich in
[51]. Das geladene Bild zeigt einen Reflex von einer Wismutschicht mit einer Belich-
tungszeit von 10 Minuten. In der Mitte des Bildes und am linken Bildrand sind die
Strahlenschéden zu erkennen. Je nach Geometrie des Experiments kénnen die ge-
messenen Beugungslinien stark verbogen sein (Kosselkegel [24]) oder verlaufen leicht
schriag durch das Bild. Mit den Schaltern ,,Untergrund“ 148t sich ein Untergrundbild
von dem bereits geladenen Bild subtrahieren, und mit dem Schalter ,, gerade biegen*
lassen sich die Beugungslinien verbiegen. In der Abb. 57 wurden beide Optionen
verwendet. Wie zu erkennen ist, sind die Strahlenschiden verschwunden, und die
Beugungslinie verlduft vertikal durch das Bild. Der Schalter , entferne cosmic* dient
zur Entfernung von kosmischer Strahlung mittels einer Filterfunktion. Die Funktion
,Bild Info“ liest aus der spe-Datei die Belichtungszeit aus. Die restlichen Funktionen
dienen zur spaltenweise Aufsummierung der Pixelwerte, um dann die Anzahl der
Photonen mit dem Schalter , Integration” und den Schwerpunkt der Beugungskurve

mit dem Schalter “Schwerpunkt® zu bestimmen.
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Abb. 57: Hauptfenster Auswertungsprogramm.
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Abb. 59: Beugungslinie, erstellt mit dem Auswertungsprogramm.

In der Abb. 59 ist beispielsweise das Fenster zur Berechnung der Anzahl der Photonen
abgebildet. Die blaue Funktion ist die Beugungskurve, die sich durch spaltenweises
Aufsummieren der Kamerabilder ergibt. Die Beugungskurve im unteren Fenster ist
auf 1 normiert, und die Linie ist in Ganzen zu sehen. Im oberen Fenster ist die
Linie vergrofert dargestellt, gleichzeitig ist das Integral iiber diese Kurve berechnet
worden und als griine Kurve abgebildet. Das Integral ist einfachheitshalber auf 1

normiert, der Sprung im Integral ist proportional zur Anzahl der Photonen.
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5.3 Winkelkalibrierung der Wismutexperimente

Bei den Beugungsexperimenten an den Bi-Schichten stehen zur Winkelkalibrierung
der Beugungsprofile gleichzeitig keine zwei gebeugte Linien auf den Kamerabildern
zur Verfiigung. Fiir die Berechnung der Dehnung unter der Verwendung von (23)
ist es somit notwendig, eine Winkelkalibrierung durchzufiithren. Wird die Bi-Probe
um einen bekannten Winkel gedreht, so verschiebt sich das Maximum der gebeugten
Rontgenstrahlung auf der CCD-Kamera um denselben Winkel. Dabei ist darauf zu
achten, dafl nur Winkel sinnvoll sind, die in dem vom Rontgenspiegel angebotenen
Konus liegen. Abb. 60 zeigt ein Beispiel fiir eine Kalibrierung des (111)-Reflexes von
Bi. Da die Kalibrierung abhéngig ist von dem Abstand zwischen Probenoberfliche
und CCD-Kamera, ist es notwendig, nach jedem Umbau zwischen (111)- und (222)-

Reflex eine neue Kalibrierung durchzufiihren.
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Abb. 60: Winkelkalibrierung der Kamerabilder fiir einen Bi(111)-Reflex. Aufgetragen ist
die Drehung der Probe um einen festen Winkel gegen die Verschiebung der Linie auf dem

CCD-Chip.
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5.4 Fehleranalyse

Die Fehleranalyse fiir die Experimente an diinnen Wismutschichten besteht aus zwei
Teilen. Im ersten Teil wird nach einer sinnvollen Belichtungszeit gesucht, um den
Fehler der Reflektivitat auf einen Wert von < 42 % zu beschrianken. Im zweiten Teil
wird versucht, den Fehler auf eine Verteilungsfunktion zuriickzufiihren.

Wird die Belichtungszeit vergrofiert, bewirkt dies eine lingere Mittelung iiber die
Schwankungen, die in Abb. 13 gemessen worden sind. Zur Untersuchung der Aus-
wirkung der Mittelung auf den Fehler wurden bei verschiedenen Belichtungszeiten
Beugungskurven von Bi aufgenommen. Bei jeder festen Belichtungszeit wurden bis
zu n = 20 Aufnahmen durchgefiihrt und innerhalb dieser Gruppe jeweils der arith-
metische Mittelwert u der gebeugten Photonen, die Varianz o2 bzw. die Standardab-
weichung o, der relative Fehler o/u und der Fehler von Spitzenwert-zu-Spitzenwert
bestimmt. Sei I; die Gesamtanzahl der gebeugten Photonen in der i-ten Aufnahme,

so sind die statistischen Gréfen wie folgt definiert:

1 n
AN 51
[ n; (51)

n

1
2 _ I — )2 2
o — ;( i = H) (52)
o g
— = =100 [% o3
© _ i (53
Peak—z;—Peak _ Maximum(]i)l;Minimum(]i) 100 [%] (54)

Abb. 61 zeigt als Beispiel den relativen Fehler sowie den Fehler von Peak-zu-Peak in
Abhéngigkeit der Belichtungszeit fiir ein Experiment in (222)-Richtung. Der relative
Fehler nimmt erwartungsgeméf bei ldngerer Integration schnell ab, bis der Fehler
gegen einen Grenzwert konvergiert. Ab einer Belichtungszeit von 120 s fillt der Feh-
ler auf ca. 2%. Ab dieser Belichtungszeit ist keine Verdnderung des Fehlers mehr
feststellbar. Der Peak zu Peak Fehler weist dort einen Wert von 7% auf und andert
sich zu ldngeren Belichtungszeiten ebenfalls nicht mehr. Bei dem Peak zu Peak Feh-
ler wurde eigentlich erwartet, dafl dieser fiir alle Belichtungszeiten konstant bleibt.
Eine wiederholte Auswertung der Medaten brachte leider keine Klarungnder grofien
Fehler bei kleinen Belichtungszeiten. Aus dieser Beobachtung ergibt sich, daf} lan-
gere Belichtungszeiten nicht sinnvoll sind und zu keiner wesentlichen Verbesserung

der Meflergebnisse fiihren.
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Abb. 61: Fehleranalyse fiir die Experimente an Wismutschichten.

Im weiteren wird diskutiert, wie sich der Fehler fiir ein einzelnes Bild von ca. 2%

bei der festen Belichtungszeit von 120 s auf die Reflektivitdt R auswirkt. Der Fehler
in der Reflektivitéit o(R) wird nach dem Fehlerfortpflanzungsgesetz bestimmt:

oR

o(R) = ‘7

aIBi,gep

OR

ar I i, unge 95
FT— o (1Bi ungep) (55)

o (Lpsgep) + \

Die Reflektivitét als Funktion von Ip; gep und Ip; yngep wurde bereits in (7) eingefiihrt

und lautete

[Bz',gep
R=—"——.
[Bi,ungep

Die Schwankung der Anzahl der detektierten Photonen im Bild mit optischer An-
regung und ohne optischer Anregung ist mit o(Ip; gep) bzw. 0(1piungep) bezeichnet.

Werden die Ableitungen in (55) ausgefiihrt, ergibt sich mit Hilfe der Partiellen Ab-
leitungen:

) OR | _ 1 ‘ OR | _ Iogw _ p | (56)
8IBZ',gep [Bi,ungep aIBZ',ungep [%i,ungep [Bi,ungep

der Fehler zu:

o(R) = < ! ) o(Igigep) + R (

IBi,ungep

) 0 (Iiungep) - (57)

IBi,ungep

Die Anzahl der Photonen in den Aufnahmen ohne optischer Anregung Ip; yngep kann
durch den Mittelwert 1 und der Fehler o(Ip;ungep) kann durch die Standardab-

weichung o aus der obigen Messung ersetzt werden. Auch der Fehler in dem Bild



118 5  Anhang

withrend der optischen Anregung o(Ip; 4¢,) wird dem Fehler o entsprechen, da in den
Gleichungen (51) und (52) die Anzahl der detektierten Photonen I; jeweils durch RI;
zu ersetzen ist. Somit kann aber in der Gleichung fiir die Standardabweichung (54)

die Reflektivitat wieder herauskiirzt werden. Der Fehler wird somit zu:
o o
U(R)={1+R};§2,2;%4,5% (58)

Im letzten Schritt wurde R durch 1,2 nach oben abgeschétzt. Dies ist der maxi-
mal gemessene Wert in den Beugungsexperimenten in (222)-Richtung. Die obere
Grenze des Fehlers liegt also bei ca. 4,5 % und kann durch lédngere Integration nicht
verbessert werden. Eine Moglichkeit, die Fehlergrenze weiter zu reduzieren, ist die
mehrmalige Bestimmung der Reflektivitdat. Wird die Reflektivitdat n-mal durch un-
abhéngige Experimente bestimmt, so fillt der Fehler mit 1/4/n.

Bei den Experimenten wurde jede Belichtung bei einer festen Zeitverzégerung mehr-
mals wiederholt. Steht der Buchstabe n; fiir das i-te Normierungsbild und p; fiir ein
angeregtes Bild, so ergibt sich folgende Abfolge der Bilder bei einer festen Zeitver-

zogerung 7 (also fiir einen Mefipunkt):

[
n5\ 1P| N [P [ N[ Ps | Ny Py nS\nl

/

A

Abb. 62: Abfolge der Aufnahmen bei den Experimenten an Bi-Schichten. Das Symbol n;
steht fiir das i-te Normierungsbild, p; fiir das i-te angeregte Bild. Aus den 8 Werten fiir
die Reflektivitdt R; — bei einer festen Zeitverzogerung 7 — wird ein Mittelwert berechnet.

Wie aus der Abfolge zu erkennen ist, entsteht mit dieser Methode ein Mittelwert
aus 8 unterschiedlichen Werten fiir die Reflektivitét. Der bereits abgeschétzte Fehler
von ca. 4,5% fallt somit um 1/4/8 auf 1,6 %.

Nun soll noch einmal, mit Hilfe der gemessenen Verteilung aus Abb. 13, der gemes-
sene Fehler verifiziert werden. Die Verteilung aus Abb. 13 wird mit Hilfe der statisti-
schen Funktionen, die in (51) bis (53) definiert sind, beschrieben. Die Auswertung
der Daten ergibt eine mittlere Photonenzahl im Réntgenfokus von p = 1,9-10* pro
Laserimpuls, bei einer Standardabweichung von o = 3953. Es entsteht ein relati-

ver Fehler von o/p & 21%. Fiir statistisch unabhéngige Ereignisse addieren sich die
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Mittelwerte und Varianzen. Werden ,,theoretische Bilder mit der festen Belichtungs-
zeit T aus Einzelimpulsmessungen zusammengesetzt, wobei jeder einzelne Impuls der
Verteilung in Abb. 13 gehorcht, ergibt sich eine neue Verteilung mit einem Mittelwert

w1 und einer Varianz o? von:

70
M1 = 107'/1 (Rznt?) 1/rad (59)
2 2 70 2
o; = 1070 Rmt? 1/rad (60)

Die Belichtungszeit wurde mit 10 multipliziert, da die Belichtungen im Experiment
bei einer Laserwiederholrate von 10 Hz durchgefiihrt worden sind. Die Anzahl der
Photonen wird um die Reflektivitat R;,; vermindert, wobei die Photonen wieder ho-

mogen iiber den Offnungswinkel von 2,5° verteilt werden. Der relative Fehler ergibt:

o 1 o 1

Z:ﬁﬁlm%:ﬁﬂ% (61)
Wird eine Belichtungszeit von 120 s eingesetzt, ergibt sich ein Fehler von 0,6 %.
Der gemessene Fehler, der durch eine 120 s lange Integration entsteht, betréigt nach
Abb. 61 2% und ist um einen Faktor 3 grofler als der zuvor abgeschitzte aus den
Einzelimpulsen. Bei der Abschétzung wurde jedoch nicht beriicksichtigt, daf3 die ge-
ringe Reflektivitdt von R;,; &~ 10 prad die Photonenzahlen auf unter 10 pro Impuls
erniedrigt; somit kann eine weitere Wahrscheinlichkeitsverteilung mafigebend sein.
Die Poissonverteilung beschreibt die Verteilung seltener Ereignisse, sie ist durch ih-
ren Mittelwert po vollstindig bestimmt. Die Varianz der Poissonverteilung o3 ist
gleich dem Mittelwert der Verteilung. Bei den Bi-Experimenten aus Abb. 61 wur-
den bei einer Belichtungszeit von 120 s im Mittel puy = 8000 Photonen detektiert.
Der relative Fehler betrédgt oo/ps = 100//fz = 1,1%. Da die Einzelschufivertei-
lung und die Poissonverteilung unabhéngig sind, werden sich die Varianzen und die

Mittelwerte wiederum addieren:

o3 =1\/0% + 03 (62)

fis = p + o (63)

Fiir beide Verteilungen zusammen ergibt sich ein Fehler von o3/u3 = 0,7%. Es
148t sich somit zusammenfassen, dafl keine der Verteilungen den festgestellten und

gemessenen Fehler von 2 % reproduzieren kann.

Um die Langzeitstabilitdt der Quelle zu beobachten und um Fehlmessungen zu ver-
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meiden, wurde wihrend der Experimente auch die Abfolge der Anzahl der Photonen

in den Normierungsbildern grafisch dargestellt und beobachtet.
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Abb. 63: Aufgetragen ist die Anzahl der detektierten Photonen in den Normierungsbildern
in chronologischer Reihenfolge wihrend eines Beugungsexperiments an Bi (222).

In Abb. 63 ist die chronologische Abfolge der Photonenanzahl in den Normierungsbil-
dern aufgetragen. Die Daten wurden einem Experiment in (222)-Richtung entnom-
men und sind auf den Mittelwert normiert. Eindeutige ,, Ausreifler”, die als Fehlmes-
sung aussortiert wurden und nicht in die Auswertung fiir die Reflektivitit eingehen,
liegen auferhalb von +10 %. Eine Langzeitdrift ist nicht zu erkennen, jedoch ist ein
Sprung in der Emission bei Bildnummer 140 auszumachen. Nach diesem Sprung ist
die Emission um etwa 5% erniedrigt. Da die Emission jedoch auf diesem Niveau
verbleibt, kénnen die Meldaten weiter verwendet werden. Diese Anomalie fand bis-
her keine Klirung. Eine mogliche Erklirung konnte eine plotzliche Anderung der
Position des Drahts sein. Daher wurde fiir spéitere Experimente eine verbesserte
Mechanik des Drahttargets entwickelt [32]. Zusétzlich wurde der Schrittmotor gegen
einen Synchronmotor ausgetauscht, der eine kontinuierlichere Bewegung des Drahts

durch den Fokus verspricht.
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5.5 Materialdaten

Materialdaten fiir Germanium Symbol |Wert Ref.
Schmelztemperatur Tuee (1210 K [33]
spezifische Wirme (sol) Csol.ge 1,98 J/(em3K) | [33]
Absorptionskoeffizient (bei 800 nm, sol) |1/as.ce|200 nm [48]
Schallgeschwindigkeit (sol 300 K) Vsol.Ge |D D55 m/s [33]
Dichte (sol) psol.Ge |5323 kg/m? [33]
Dichte (liq) pigge |5510 kg/m? [33]
Kompressionsmodul (sol 300 K) Bsorge |70 GPa [33]
lin. Ausdehnungskoeff. (sol 300 K) Bsolge [5,9-107% 1/K | [33]
lin. Ausdehnungskoeff. (sol 1000 K) Bsorge [8,5-107% 1/K | [33]
latente Warme Large |2,71kJ/em?® | [33]
spezifische Warme (liq) Cligge 1,98 J/(em?K) | [72]
Schallgeschwindigkeit (liq) Viigge |2660 m/s [97]
Kompressionsmodul (liq) Biigce |40 GPa [72]
lin. Ausdehnungskoeffizient (liq) Biigce 13,3-107° 1/K | [18]
Debye-Temperatur Tp 374 K [33]
Atommasse Mg 72,61 [33]
Wirmeleitfihigkeit (sol) Nsot.ge |60 W/m/K [33]

Tab. 13: Zusammenfassung der Materialdaten und Referenzen fiir Ge in verschiedenen
Phasenzusténden (sol: Festkorper, liq: Fliissigkeit). Die Schallgeschwindigkeit vgo; e be-
zieht sich auf eine longitudinale Welle in der Ausbreitungsrichtung (111), d. h. V?OLG . =
1/(3 psot,ge) (C11 + 2C12 + 4 Cyy). Die Materialdaten fiir vgo ge, Bsor,ge und Bsorge sind
eigentlich temperaturabhéngige Konstanten (Abb. 64, 65, 66). Eine Auflistung von Mef}-
daten bis T = 1200 K findet sich in [33]. Werden Temperaturen iiber 1200 K erreicht,
werden die Daten aus den bekannten Daten genéhert.
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Abb. 64: Schallgeschwindigkeit in Ge und Si senkrecht zu den (111) Ebenen in Abhé#ngigkeit
von der Temperatur [33].

.

90F 9
g \V\N\“ﬂ\
(a2}

3 gof  —silizium .
o Germanium

=

()]

5

‘m (O0F .
7))

o

3

o 60F

X

200 400 600 800 1000 1200
Temperatur [K]

Abb. 65: Kompressionsmodul in Ge und Si in Abh#ngigkeit von der Temperatur [33].
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Abb. 66: Linearer Ausdehnungskoeffizient in Ge und Si in Abhéngigkeit von der Tempera-
tur [33].

Materialdaten fiir Silizium Symbol | Wert Ref.
spezifische Wérme (sol) Csolsi 0,296 J/(cm®K) |[33]
Absorptionskoeffizient (bei 800 nm, sol) |1/ae,si |10 pm 48]
Dichte (sol) psolsi 2329 kg/m? [33]
Schallgeschwindigkeit (sol) Vsolsi 9360 m/s 33]
Kompressionsmodul (sol 570 K) Bsorsi |90 GPa 33]
lin. Ausdehnungskoeffizient (sol 550 K) | Bsor.5: 3,73 1075 1/K [[33]

Tab. 14: Zusammenfassung der Materialdaten fiir Si in der Festphase.
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Abb. 67: Druckerhthung vs. Temperatur bei konstantem Volumen in Ge und Silizium. Der
Druck ergibt sich aus der Gleichung dp = 33 BdT. Die Integration wurde mit Hilfe der
Interpolationen aus Abb. 65 und 66 durchgefiihrt. Die gestrichelte Linie ergibt sich, wenn
nicht die Interpolation fiir festes Germanium verwendet wird, sondern die Materialdaten
der Fliissigkeit aus Tabelle 13.
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Abb. 68: Uniaxiale thermische Ausdehnung vs. Temperatur fiir Ge und Si. Die Ausdehnung
kann nur in (111)-Richtung stattfinden [34].
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