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Zusammenfassung

Die drei Elemente Eisen, Cobalt und Nickel sind aufergewthnlich in ihrem ma-
gnetischen Eigenschaften. Sie sind die einzigen bei Raumtemperatur ferroma-
gnetischen Elemente. Zudem besitzen sie untereinander grofere Ahnlichkeit als
zu ihren Homologen, den Platinmetallen. Dies lédsst sich dadurch begriinden,
dass die Atome dieser Elemente unaufgefiillte innere Elektronenschalen besit-
zen, was zu stark delokalisierten Elektronen im 3d Orbital bei diesen Metallen
fiihrt. Thre besonderen magnetischen Eigenschaften machen sie sowohl fiir die
Industrie als auch fiir die Forschung hoch interessant. So ist es nicht verwun-
derlich, dass erhebliche Anstrengungen unternommen werden, um die Prozesse
in diesem Metallen genau zu untersuchen.

Der Fokus dieser Arbeit besteht darin, dass zeitliche Verhalten von Nickel inner-
halb der ersten 5 bis 30 Picosekunden nach der laserinduzierten Anregung mit
der Transmissionselektronenbeugung zu beobachten und zu analysieren. Diese
Messungen wurden mit dem bestehendem Pump-Probe Aufbau aufgenommen.
An dem einige Verbesserungen vorgenommen wurden. Hier wird die Probe mit
sehr kurzen Laserpulsen angeregt und anschlieffend mit kurzen Elektronenpul-
sen abgefragt. Die thermische Entwicklung von diinnen polykristallinen Filmen
wurde bereist mit dieser Methode von einer anderen Arbeitsgruppe untersucht,
wodurch der nachste logische Schritt darin besteht die Experimente mit mo-
nokristallinen Proben durchzufiihren. Dafiir musste im ersten Schritt eine Me-
thode gefunden werden diese diinnen monokristallinen Filme herzustellen. Als
néchstes mussten die geeigneten Parameter gefunden werden, unter denen eine
zeitliche Anderung der Intensitét der auftretenden Beugungsmaxima beobachtet
werden kann. Daran schliefsen sich Messungen unter verschiedenen Anregungs-
bedingungen an. Dazu gehort eine Variation der eingestrahlten Energiedichte
und Polarisationsrichtung, sowie Messungen iiber unterschiedliche Zeitinterval-
le und zeitlichen Schrittweiten.

Auf diese Weise wurde erfolgreich der Debye-Waller-Effekt in diinnen Nickelfil-
men untersucht, der eine Reduzierung der Intensitat der Beugungsmaxima bei
einer Zunahme der Gittertemperatur vorhersagt. Ebenso konnte die zeitliche An-
derung der Gittertemperatur ermittelt werden. So zeigt die zeitliche Intensitéts-
anderung, dass der Einfluss der Polarisationsrichtung sich hauptséichlich durch
das unterschiedliche Reflexionsvermogen unter einem schrigen Einfallswinkel
der Anregepulse erklaren ldsst. Die Messungen bei variierender Energiedichte
der Laserpulse deuten auf ein anormales Verhalten des Temperaturanstiegs in
Nickel, gegeniiber nicht ferromagnetischen Metallen wie Kupfer oder Gold, hin.
Im Gegensatz zu Gold und Kupfer nimmt die Gittertemperatur von Nickel nicht
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linear mit der eingestrahlten Energiedichte zu, und es deutet sich ein Zusam-
menhang zwischen diesem anormalen Verhalten der Gitteraufheitzung und dem
Verlauf der Warmekapazitiat von Nickel an. Diese Erkenntnis liefert eine sehr
interessante Fragestellung fiir zukiinftige zeitaufgeloste Elektronenbeugungsex-
perimente.

Weitere Untersuchungen der Intensitéat von verschiedenen Beugungsmaxima, bei
einer zu den Elektronenpulsen schriaggestellten Probe, zeigten eine sehr unter-
schiedliche Reaktion auf die Anregung. Ebenso lassen sich bei einer Neigung der
Probe gegeniiber den Elektronenpulsen mehr Gitterebenen untersuchen als bei
senkrechtem Einfall. So lassen sich die Gitterschwingungn in Nickel vollstédndiger
analysieren.

Eine weitere Aufgabe besteht darin die Methode der zeitaufgeldsten Elektronen-
beugung zu optimieren, um genauere Messergebnisse zu erzielen. Dafiir wurde
ein zweiter Experimentierstand mit Vakuumkammer und Elektronenquelle fiir
die Elektronenbeugung aufgebaut. Im Rahmen dieser Arbeit wurde der optische
Weg fiir die Anrege- und Abfragepulse aufgebaut und eine neue Elektronenquelle
entwickelt. Erste Test der neuen Kammer wurden durchgefiihrt und Verbesse-
rungen in der Stabilitdt des Elektronensignals beobachtet. Ebenso wurde der
Aufwand eine Messung Vorzubereiten erheblich reduziert. Die neue Elektronen-
quelle befindet sich noch in der Testphase, doch es wurden bereits Fortschritt
in der Spannungsfestigkeit bei einzelnen Komponenten und im Zusammenbau
dieser erzielt.
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Summary

The three elements iron, cobalt and nickel are extraordinary in their magnetic
attributes. They are the only ferromagnetic elements at room temperature. In
addition they share more similarities among each other then between their ho-
mologue, the platinum metals. This can be explained through their unoccupied
inner electron shells , which leads to strongly delocalized 3d electron orbitals
for these metals. Due to this attribute, they are called the 3d metals. Their spe-
cial magnetic properties are the reason why these metals are highly interesting
for industrial applications and fundamental research. So it is not astonishing
that great effort is put into the investigation of the inner processes within those
metals.

This work focusses on the observation of the temporal behavior with transmis-
sion electron diffraction of nickel during the first few picoseconds (5 to 30) after
laser induced excitation. Those measurements were made with the already exis-
ting pump/ probe setup. Also some improvements were made on this chamber.
Here the sample was exited with a very short intensive laser pulse and then
probed by a short electron pulse. The thermal evolution of thin polycrystalline
films were already studied with this method by another work group, so the next
logical step was was to analyze monocrystalline samples. To do so we needed
to find a way to grow such thin monocrystalline samples. The next task was to
find the proper parameters to measure the temporal change of intensity of the
diffraction spots. Then the measurements were made under different excitati-
on conditions. Those conditions are a varying fluency and polarization of the
excitation pulses.

With this concept we successfully observed the Debye-Waller-Effect in thin ni-
ckel films, which predicts a decrease in the diffraction intensity, if the lattice
temperature increases. In addition the temporal change of the lattice tempera-
ture could be observed. So it seems, that the polarization only influenced the
diffraction intensity by the difference in reflectivity, because the pump pulses
have an incidence angle of 40°. The measurements with varying fluency hint
towards an abnormal behaviour of the increase of the lattice temperature in ni-
ckel, in comparison with other non ferromagnetic metals like copper or gold. In
contrast to gold and copper the lattice temperature of nickel increases non-linear
with the increase of the fluency. Also it seems likely that there is a connection
between this abnormal behavior and the heat capacity of nickel in the obser-
ved temperature region. This result gives an interresting question for further
experiments. The newest experiments show, that additional information on the
Phononsystem could be gained by tilting the sample against the electron pulses.



Another task was to optimize the experimental setup for time resolved electron
diffraction, to optain better results with our measurements. With this goal in
mind a second experimental chamber for the electron diffraction was assembled.
In the course of this work the optical path for the pump and probe pulses
was arranged and a new electron source was designed. First test with the new
chamber were performed and some improvements in stability of the electron
signal were observed. There was also a significant improvement in the needed
effort to prepare a measurement. The new electron source is still in beta testing,
but there was a big step forward to a better high voltage resistivity and an easier
was to assemble the new source.
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1 Einfihrung

1.1 Wie kann man Atome sehen?

Hiermit beginnen wir die Reise durch meine Diplomarbeit. Eins vorweg, ich bin
auf das Ende genauso gespannt wie Sie!

Da es in dieser Arbeit um die Dynamik von Atomen in diinnen kristallinen Fil-
men geht, stellen wir uns doch als erstes die Frage, wie man {iberhaupt Atome
sichtbar machen kann?

Obwohl alle Materie aus Atomen besteht, konnen wir diese mit dem blofem
Auge nicht sehen. Sie sind so klein, dass unsere Augen diese nicht mehr auf-
losen konnen. Machen wir uns erst einmal klar, in welchen Dimensionen wir
uns bewegen, wenn wir iiber Atome sprechen. Ein Wasserstoffatom hat einen
Durchmesser von ungefiihr 0,5 Angstrom (A—=10719 m). Um eine Vorstellung zu
bekommen wie klein 107% m sind, betrachten wir ein menschliches Haar. Dieses
ist mehr oder weniger 0,1 mm dick oder auch 10~ m. Daraus folgt das man
auf den Durchmesser dieses Haares eine Millionen Wasserstoffatome aneinander
legen kann, wenn man dies so einfach konnte.

-J“‘;ﬂr\"\d q
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=

Abbildung 1.1: Detailansicht eines menschlichen Haares: Bearbeitet mit einem
fokussiertem Ionenstrahl (FIB) vom Cenide Zentrum, und abge-
bildet mit einem Elektronenmikroskop. Entnommen aus [al]



In Abb. (1.1) sieht man ein mit Hilfe eines Elektronenmikroskops aufgenom-
menes menschliches Haar. In der Gravur, welche mit einem fokussiertem Io-
nenstrahl (FIB: Focused Ion Beam) vom Cenide Zentrum hergestellt wurde,
erkennt man eine Reihe von immer kleiner werdenden Punkten. Der kleinste
dieser Punkt misst im Durchmesser nur noch ein Hundertstel des Haares. Und
selbst dieser ist noch 10.000 mal grofer als ein Atom.

Da wir uns nun verdeutlicht haben wie klein Atome sind, gehen wir der Frage auf
den Grund, woran es liegt, dass wir sie nicht sehen kénnen. Die kleinste Struktur,
welche unter idealen Bedingungen von einem optischen Instrument, wie dem
Auge, noch zu erkennen ist, wird durch das Rayleigh-Kriterium bestimmt.

Smin = 1,22-A/D (1.1)

X ist die Wellenléinge des Lichts und D ist die Offnung der Blende oder der abbil-
denden Optik. Im Fall des Auges ist das die Pupille. In dieses fliefst nur ein, dass
Licht aus elektromagnetischen Wellen besteht und einzelne Teilwellen miteinan-
der interferieren. Hierdurch wird der kleinste Winkel ,,,;, bestimmt, unter dem
zwei Wellen, ausgesendet von unterschiedlichen Punkten (S1, S2) einer Oberflé-
che, interferieren, und die Intensitétsverteilung der nullten Beugungsordungen
noch zwei unterscheidbare Maxima besitzt. Abb. (1.2) zeigt die Intensitétsver-
teilung fiir ein paralleles Strahlenbiindel, das durch eine Linse hindurch tritt
und fiir zwei Strahlen, die von S1 und S2 ausgesendet werden.
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Abbildung 1.2: Rayleigh-Kriterium. [a2]

Mit Hilfe des Rayleigh-Kriteriums kann man nun bestimmen, unter welchen Be-
dingungen ein Objekt noch scharf abgebildet werden kann. Fiir das menschliche
Auge nehmen wir an, dass die Pupille einen Durchmesser von etwa 5 mm hat.
Zudem ist es fiir Licht mit einer Wellenlinge von etwa A = 550 nm = 5,5-10~" m



am empfindlichsten. Nun nehmen wir weiter an, dass wir ein Objekt dann deut-
lich sehen kénnen, wenn wir die Lichtstrahlen, die von seinem Rand ausgehen
noch getrennt wahrnehmen kénnen. Somit folgt:

Omin = 1,22-5.5-107" m/5-1073 m
=1,34-10"* rad = 7,7-1073 Grad

Daraus ergibt sich fiir einen Abstand a von 100 Metern zwischen Objekt und
Linse:

6min

Ax =2 a-tan

= 13,4 mm

Was ungeféhr der Gréfe einer 1 Euro Miinze entspricht. Wie gesagt unter idealen
Bedingungen. Nun stellt sich sofort die Frage, wie nah miissen wir an ein Objekt
heran, um theoretisch Atome sehen zu kénnen?

In diesem Fall betrigt Azineo = 0,5 - 10719 m und dafiir erhalten wir:

Ax

a=—=1,87-107"m =1,87-10"*mm
2 - tan dmin

Um bei dem Beispiel mit dem Haar zu bleiben, miisste der Abstand der Optik
(unserem Auge) zum Gegenstand eintausend mal kleiner sein als ein Haar dick
ist. Nach der zuvor beschriebenen Theorie ware dies moglich. Praktisch und na-
tiirlich auch in einer korrekten Theorie hingegen muss man bedenken, dass zum
Rayleigh-Kriterium gewisse Annahmen gehoren. Eine wichtige Annahme ist,
dass dieses nur gilt, wenn man weit von dem zu betrachtenden Objekt entfernt
ist. Weit bedeutet hier ungefdhr 100 mal die Wellenldnge des Lichtes, welches
wir beobachten mochten. Schon sehen wir, dass es selbst dann nicht moéglich ist
Atome zu sehen, wenn man nah genug heran geht.

Nun stellt sich als néchste Frage, wie grofs oder besser wie klein muss die Wellen-

lange des Lichtes sein, damit wir Atome sehen kénnen. Legen wir zum Beispiel

fest, dass ein Atom vom Detektor auf einer Distanz von 1 ¢m aufgelést werden

soll. Zudem soll die Blende des Detektors einen Durchmesser von 1 mm haben.
D

z —10
= . —=2-1
A 122 arctan 7. 0 m

Bei dieser Wellenlénge befinden wir uns im Bereich des Rontgenlichtes, dass ein
Teil des Spektrums der elektromagnetischen Wellen darstellt. Dadurch ergeben
sich einige Schwierigkeiten. Zum einen gibt es kaum geeignete Materialien, um
flir Rontgenlicht optische Elemente herzustellen. Zum anderen handelt es sich
hierbei um hoch energetische Strahlung, die in der Lage ist Atome zu ionisieren.
Dadurch kénnen Stoffe beschédigt werden, wie zum Beispiel menschliche Zellen.
Das kann im Extremfall zu Krebs fithren. Zudem unterscheidet sich ein Atom
von seinem Ion in der Groke und in gewisser Weise auch in seiner Form, wodurch
unsere Beobachtung des Atoms verfilscht werden kann. Trotzdem wird Ront-
genstrahlung genutzt, um atomare Strukturen zu untersuchen. Darauf werden
wir in einem spéteren Abschnitt genauer eingehen.
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Abbildung 1.3: Spektrum der elektromagnetischen Wellen [a3]

In dem oberen Bild (1.3) sechen wir das elektromagnetische Spektrum. Hier ist
gut zu erkennen, dass die Energie mit geringer werdender Wellenldnge zunimmt.
Auflerdem ist zu erkennen, dass der Teil, den wir Menschen wahrnehmen kénnen,
nur einen kleinen Teil des Spektrums umfasst. In diesem Zusammenhang bietet
es sich an, noch eine wichtige Relation zu nennen, und zwar den Zusammenhang
zwischen Energie E und Wellenlédnge A einer elektromagnetischen Welle:

C
E=h-v=h-— 1.2
v=h- (12)

Hier ist h das Planksche Wirkungsquantum und v die Frequenz der Welle.

Mit diesem Wissen kommen wir zu dem Schluss, dass Atome nur schwer, viel-
leicht sogar gar nicht, beobachtet werden konnen. Ende des 18ten Jahrhunderts
kam Ernst Abbe, ein Meister im Bereich der Mikroskopie, zu dem Schluss:

Lt is poor comfort to hope that human ingenuity will find ways and means of
overcoming this limit.“ [17]

Abbe starb 1905 etwas 20 Jahre bevor De Broglie einen Weg aufzeigte, mit
dem man die Grenzen der Lichtoptik iiberwinden konnte. Um zu zeigen, mit
welchen Methoden Atome sichtbar werden, welche sich unserer Wahrnehmung
so vehement entziehen, befassen wir uns in den néchsten Kapiteln. Hier gehen
wir zunéchst auf einige nicht optischen Methoden ein, und kehre dann zu den
elektromagnetischen Wellen und Materiewellen zuriick.

1.1.1 AFM und STM

Kommen wir nun zu einigen der heutzutage gdngigen Methoden, um Strukturen
mit einer Grofe von Atomen aufzulésen und fiir uns Menschen beobachtbar zu
machen. Da wir bereits wissen, dass wir mit der Optik im sichtbaren Spektrum
keinen Erfolg haben werden, schauen wir uns an welche Alternativen zu Verfi-
gung stehen.

Lernen wir doch zuerst das Raster-Kraft-Mikroskop (AFM, Atomic Force Mi-
croscopy) kennen. Bei diesem wird die gegenseitige Wechselwirkung von Atomen



zueinander ausgenutzt, um ein Bild von der Topographie der Oberfliche einer
Probe zu erzeugen. In Abb. (1.4) ist der schematische Aufbau eines AFM gezeigt.
Richten wir unser Augenmerk zuerst auf das Kernstiick eines AFMs, den Can-
tilever. Ein Cantilever ist im Prinzip eine sehr feine Stimmgabel, an deren Ende
eine diinne Spitze angebracht ist. Die entscheidenden Merkmale eines Cantile-
vers sind seine Lénge (um die | = 150 um), Federkonstante (etwa D = 40 N/m)
und Eigenfrequenz (v = 300 kHz [6]). Gelegentlich werden auch die Quarz-
Stimmgabeln aus Armbanduhren verwendet (I = 2000 um, D = 1800 N/m,
v =~ 20 kHz). Die Spitze sollte sich auf wenige Atome, im Idealfall ein Atom,
verjiingen und wird dann bis auf etwa 1 A an die Oberfliche der Probe ange-
néhert. Dafiir befindet sich die Probe auf einer Halterung, welche durch einen
Piezokristall gesteuert werden kann. Ab diesem Abstand bewirkt die Van-der-
Waals Wechselwirkung, dass die Spitze durch die Probe ausgelenkt wird. Diese
Auslenkung kann nun mit einem Laserstrahl leicht registriert werden, welcher
von dem Cantilever reflektiert wird. Uber eine Vierquadrantendiode kann nun
die Anderung der Position des Laserstrahls aufgezeichnet werden. Dadurch er-
halten wir Informationen iiber die Topographie der Probe, und zusétzlich iiber
Krifte die lateral zur Probenoberflache auf die Spitze wirken.

Viersegment- Lateralkraft

Photodicdew}\

Laserdiode
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—Cantilever

Spitze
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Abbildung 1.4: Prinzip eines Rasterkraftmikroskops [a4]

Die Van-der-Waals Wechselwirkung E,,; beschreibt die anziehende Kraft zwi-
schen zwei neutralen Atomen (A, B), welche sich in geringem Abstand (r) zu-
einander befinden. Die Kraft hat nur eine sehr kurze Reichweite, und hdngt von
der Polarisierbarkeit a4 g der wechselwirkenden Atome ab.

A B

Epot(R) =-Cy (13)

6
r
Wir sehen, dass die Van-der-Waals Wechselwirkung anziehend wirkt, wobei
(Cy =~ 1/7? - €3) eine positive Konstante ist. Bei hinreichend kleinem Abstand



spiiren die Atome aber auch eine abstokende Kraft, aufgrund der Uberlage-
rung der Elektronenhiillen. Insgesamt ergibt sich das Lennard-Jones-Potential
V', welches in Abb. (1.5) gezeigt wird:

a b

V(R)= 5 — (1.4)

Wobei a und b Material abhéngige Parameter sind.

Abbildung 1.5: Lennard Jones Potential [a5]

Da die Auslenkung des Cantilevers durch die Van-der-Walls Wechselwirkung
ist nicht viel grofser als die Auslenkung durch Stérungen im der Umgebung ist,
messen wir die Frequenz v des Cantilevers mit der dieser schwingt und nicht
dessen Auslenkung alleine. Ungehindert schwingt er mit seiner Eigenfrequenz
vy, welche durch die Federkonstante Dy und der effektiven Masse m. s gegeben

ist.
V():27T'1/D0/meff (15)

Wenn sich nun die Spitze des Cantilevers einem Atom néhert, so dndert sich
dessen Frequenz in Abh#ngigkeit vom Abstand. Die Anderung dieser Frequenz
wird nun an einer Stelle der Probe gemessen und anschliefend fahrt man die
Probe um eine definiert Schrittweite Az weiter und misst wieder die Anderung
der Frequenz an der neuen Position. So kénnen kleine Unterschiede im Abstand
zwischen Probe und Spitze registriert werden. Auf diese Art rastert man den
gewlnschten Bereich der Probe ab und kann ein Bild von der Oberfliache erzeu-
gen, welches Grofe und Position der Atome in der Probe verrédt. Zudem koénnen
mit dem AFM einzelne Atome aufgehoben und an einer anderen Stelle abgelegt
werden, wodurch zum Beispiel IBM [1] bereits Schriftziige und Bilder in der
Grofkenordnung von wenigen Atomen erschaffen hat. Weiter sollten wir auf die-
se Methode aber nicht eingehen, denn allein die Eigenschaften des Cantilevers
reichen aus, um ein Buch zu fiillen.



Das AFM und das Raster Tunnel Mikroskop (STM = Scanning Tunneling Mi-
croscope) haben einige Ahnlichkeiten miteinander, dennoch sind ihre grundle-
genden Prinzipien vollig anders. Wahrend das AFM die Van-der-Waals Wech-
selwirkung ausnutzt und dadurch einen Zugang zu vielen Proben, auch organi-
schen Stoffen, ermdglicht, basiert das STM wie der Name schon sagt, auf dem
Tunnelstrom zwischen zwei sehr nah beieinander liegenden Stoffen. Dafiir ist
es aber entscheidend, dass die Probe und die Sonde leitend sind, wodurch sich
fast ausschlieflich Metalle mit dem STM untersuchen lassen. Die grundlegen-
den Elemente eines STMs sind die Spitze, welche wie beim AFM moglichst nur
ein Atom an ihrem Ende haben sollte, ein Piezokristall, um die Spitze prézise
iiber die Probe zu bewegen, und ein Regelwerk, dass den Piezo steuert, damit
der Abstand zwischen Spitze und Probe reguliert werden kann. Diese Elemen-
te werden in Abb. (1.6) schematisch dargestellt. Ahnlich wie beim AFM wird
die Spitze bis auf einige Angstrom an die Probe herangebracht und der Tun-
nelstrom ist abhéngig vom Abstand der Spitze zur Probe. So kénnen dieselben
Informationen tiber die Probenoberfliche gesammelt werden wie mit dem AFM.
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Abbildung 1.6: Schematischer Aufbau eines Raster Tunnel Mikroskops [a6]

Aber wenn wir die Dynamik von Atomen in Kristallen untersuchen wollen, sind
AFM und STM ungeeignet. Denn diese Methoden bendtigen zu viel zeit um
ein Bild aufzunehmen. Darum bewegen wir uns nun einen Schritt ndher an die
Technik heran, welche in dieser Diplomarbeit verwendet wurde.

1.1.2 TEM

TEM steht fiir Transmissions Elektronen Mikroskop und benutzt, wie ihr Name
schon sagt, Elektronen um eine Probe zu untersuchen. Das erste TEM wur-
de von Ernst Ruska 1932 in Betrieb genommen. Der Aufbau eines TEMs ist



schon deutlich komplexer als die zuvor beschriebenen Techniken. In Abb. (1.7)
ist ein schematischer Aufbau skizziert. Genauso wie bei den vorherigen Geréten
auch, beginnt alles mit einer feinen Spitze. Diese wird iiber einen elektrischen
Strom geheizt, so dass durch Glithemission Elektronen aus dieser austreten. Die
Spitze (Kathode) befindet sich zudem auf einem negativem Potential gegeniiber
einer Anode. Die freien Elektronen werden nun im Feld beschleunigt und treten
durch ein Nadelloch in der Anode hindurch. Als Beschleunigungsspannung wer-
den bis iiber 500 kV verwendet. Auch in diesem Fall sollte die Spitze sehr fein
sein, da man so eine nahezu punktférmige Elektronenquelle erzeugt. Dadurch
kann eine hohere rdumliche Auflésung erzielt werden. Hinter der Anode haben
wir nun einen Elektronenstrahl, welcher durch eine Reihe von elektrostatischen
oder magnetischen Linsen auf die Probe fokussiert und anschliefsend vergrofiert
abgebildet wird.

Wolframdraht
/ (Kathode)

Anode
Elektronenstrahl

——Kondensorlinse

Probe

Elektromagnetische
Obijektivlinsen

Brennebene der
Objektivlinsen

- _—Projektorlinse

Bildschirm (oder
_———photographischer Film

Abbildung 1.7: Schematischer Aufbau eines TEMs [a8]



Das TEM basiert auf dem von De Broglie entdecktem Prinzip, dass Elektronen
Welleneigenschaften besitzen. Daher auch die Bezeichnung Materiewelle. Der
Wellen Charakter von Teilchen wurde von Young in seinem beriithmten Dop-
pelspaltexperiment nachgewiesen. Demnach kénnen wir einem Elektron mit der
kinetischen Energie E};, eine feste Wellenldnge Ay, zuordnen.

Adb = ho b " (1.6)

P Me-V 2 Mg By

In Formel (1.6) ist p der Impuls des Elektrons, h das Planksche Wirkungsquan-
tum, m, die Elektronenmasse und v die Geschwindigkeit. Ist die Geschwindigkeit
des Elektrons sehr klein gegeniiber der Lichtgeschwindigkeit v < ¢, gilt in einem
Feld mit der Beschleunigungsspannung U:

___h
V2-me-e-U

Hier ist e die Elementarladung. Um eine erste Abschéitzung fiir die Wellenlénge
von Elektronen zu erhalten, nehmen wir eine Spannung von U = 30 kV an. Wir
behalten im Hinterkopf, dass in einem TEM die Elektronen mit mehr als 100
kV beschleunigt werden kénnen, dann gilt aber v < ¢ nicht mehr. Fiir 30 £V
erhalten wir eine De-Broglie Wellenlédnge von A\g, = 7,1 pm.

Diese ist vollig ausreichend um Strukturen mit einer Gréfe von Atome aufzulo-
sen, wir sind sogar um 2 Grofenordnungen darunter. Dieses ideale Auflésungs-
vermdogen wird aber bei weitem nicht erreicht, da die Optik fiir Elektronen weit
grofere Fehler verursacht.

Adp = (1.7)

Das TEM ist also bestens geeignet um die Position der Atome in einer Pro-
be zu untersuchen, aber fiir die Experimente in dieser Arbeit hat das TEM
einen entscheidenden Nachteil. Falls sie sich erinnern, wir wollen die Dyna-
mik von Atomen untersuchen, und die Zeitskala auf der diese sich abspielt
ist sehr klein. Typische Lebensdauern angeregter Atome sind zum Beispiel fiir
H(22P;j5) = 1,5-107% 5 und Na(325;/5) = 16 - 107 s [1]. Die Frequenz von
Phononen befindet sich in der Gréfenordnung von 10'2-1/s. Also spielen sich die
interessanten Effekte innerhalb von 1 ps ab. Das TEM erzeugt aber einen konti-
nuierlichen Elektronenstrahl. Mit einem solchen Strahl ist es aber nicht moglich
solch schnelle Prozesse zu untersuchen. Wir benétigen etwas, das Bilder in einer
vergleichbaren Zeitspanne aufnehmen kann, mit der zu beobachtende Prozess
ablauft. Das fiihrt zu der Frage, womit kénnen wir solche kurzen Zeitskalen
erreichen? Die Antwort lautet: Mit einem Laser der hinreichend kurze Pulse
liefert, und das fiihrt uns zum néchsten Abschnitt.

1.1.3 Rontgen und Elektronenbeugung

In diesem Kapitel beschéftigen wir uns mit zwei Methoden, mit deren Hilfe wir
Anderungen eines Ensembles von Atomen untersuchen kénnen, die in nur we-
nigen Pikosekunden ablaufen. Wie im Detail mit Hilfe der Elektronenbeugung
diese Aufgabe bewéltigt wird, erfahren wir aber erst in einem spaterem Kapitel.



Hier lernen wir nur das grundlegende Prinzip der Rontgen und Elektronenbeu-
gung kennen. Beide Methoden erzeugen keine Abbildung des realen Kristalls,
sondern liefern eine Beugungsfigur aufgrund der Interferenz einzelner Teilstrah-
len, die von an den Atomen im Kristall gestreut werden. Damit lassen sich die
Absténde der einzelnen Atome in einem Festkorper untersuchen.

In Abb. (1.8) kénnen wir uns den Aufbau eines Rontgenspektrometers anschau-
en. Dieses besteht aus einer Rontgenrohre, welche die Rontgenstrahlung emit-
tiert, einen Kristall und einem Detektor. Wir sehen, dass man sich jegliche
abbildende Optik erspart hat.

Heizspannung

Detektor

Kathode

Kristall

Blende

Molybdéan-
Anode Réntgenrdhre

Abbildung 1.8: Skizze eines Réntgenspektrometers [a9]

In Abschnitt 1.1 haben wir festgestellt, dass man mit Rontgenstrahlung Atome
sichtbar machen kann. Um die Anschauung einfach zu halten, betrachten wir
einen kubischen Einkristall, bei dem die Atome auf den Ecken eines Wiirfels
liegen. Der Abstand er Atome ist also gleich der Kantenldnge d des Wiirfels.
Fiir Rontgenstrahlung mit der Wellenldnge A gilt nun die Bragg Bedingung,
welche sagt, dass nur unter bestimmten Winkel ¢ Rontgenlicht reflektiert wird,
sieche Abb. (1.9).

Wenn Roéntgenstrahlung auf einen Kristall trifft, so wird sie nicht nur an des-
sen Oberflache reflektiert, sondern an vielen Atomen innerhalb dieses Kristalls
gestreut. Bei einem Einkristall sind diese Atome periodisch angeordnet und lie-
gen auf den Gitterebenen, mit einem festen Abstand. Damit Rontgenstrahlung
reflektiert werden kann, miissen die Teilstrahlen, die von den einzelnen Gittere-
bene ausgesendet werden, einen Gangunterschied As von einem Vielfachen der
Wellenlénge des Lichtes As = m- A zueinander besitzen. Ansonsten 16schen diese
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sich durch destruktive Interferenz aus. Dieser Gangunterschied héngt von dem
Winkel ¢ zwischen dem einfallendem Rontgenlicht und der Gitterebene ab. Sind
sowohl Wellenldnge als auch Reflexionswinkel bekannt, kénnen wir mit diesen
Informationen den Gitterabstand bestimmen.

Phasen-
ebenen

Gitter-

ebenen
° . o \I
d-sin®
As=2d-sin?

Abbildung 1.9: Herleitung der Bragg Bedingung an einem Einkristall [a2]

Bei dieser Methode sind wir nicht auf Rontgenstrahlung begrenzt. 1927 hat der
franzosische Physiker De Broglie theoretisch gezeigt, dass auch Materie behaf-
tete Teilchen eine Wellenlénge besitzen, die sich nach Formel 8 berechnen l&sst.
Somit ist es moglich mit allem was eine ausreichend kleine Wellenldnge be-
sitzt Beugungsexperimente durchzufiithren. Damit ein Teilchen eine De Broglie
Wellenlénge von 1 A( =1071% m) besitzt, muss es im Falle von Réntgenphoto-
nen auf eine Energie von 12.35 keV gebracht werden. Fiir Elektronen reichen
145 eV, Neutronen kommen mit 80 meV aus und Heliumatome begniigen sich
mit 20 meV. Heliumatome und Neutronen erlauben aufgrund ihrer geringen
Eindringtiefe nur Untersuchungen der Oberflache einer Probe, wohingegen mit
Rontgen- und Elektronenpulsen auch Informationen aus dem Volumen einer
Probe verfiigbar sind. Mit Hilfe von Kurzpulslasern lassen sich Réntgen- und
Elektronenpulse mit einer dhnlich geringen zeitlichen Ausdehnung der Pulse er-
zeugen wie die Laserpulse.

Zwischen Elektronen- und Roéntgenbeugung gibt es trotz einiger Gemeinsam-
keiten einige wichtige Unterschiede. Zum einen ist die Eindringtiefe von Elek-
tronen kleiner als von Rontgenphotonen, wodurch im allgemeinen die Proben
diinner sein miissen. Auch die Wechselwirkung der Probe mit den Teilchen ist
unterschiedlich. Dadurch kénnen nicht alle Proben, welche mit der Elektronen-
beugung untersucht werden konnen auch mit der Rontgenbeugung analysiert
werden. Des Weiteren kann man die Wellenlénge der Elektronen leicht variie-
ren, indem man die Beschleunigungsspannung dndert. So erhalten wir Zugang
zu verschiedenen Techniken wie dem LEED (Low Energy Electron Diffracti-
on), RHEED (Reflection Hight Energy Electron Diffraction), und dem TED
(Transmission Electron Diffraction), welches in dieser Arbeit verwendet wurde.
Beim TED werden die Elektronen mit 30 bis 100 £V beschleunigt, was zu Wel-
lenldngen im Pikometer Bereich fiihrt. Das ist 2 Grofenordnungen unter der
von Rontgenlicht. Durch die kleine Wellenlénge lassen sich gleichzeitig mehrere
Beugungsmaxima untersuchen, und wir erhalten bei einer Messung mehr Infor-
mationen. Zudem lassen sich Elektronen leicht manipulieren. Mit zusétzlichen
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magnetischen oder elektrischen Feldern kann der Elektronenstrahl (Puls) leicht
abgelenkt, aufgeweitet oder fokussiert werden, was uns bei Réntgenpulsen nur
schwer gelingt.

1.2 Motivation

Bis jetzt haben wir nur statische Methoden zur Untersuchung atomarer Struktu-
ren kennen gelernt. Dabei liegen viele spannende Fragestellungen in dem zeitli-
chen Verhalten der Materie. Gerade die ersten Femto- und Picosekunden nach-
dem Energie in einen Kristall, eine Fliissigkeit oder ein Gas deponiert wurde
sind entscheidend fiir den Energietransfer zwischen Elektronen und Gitterato-
men. Auch die Interaktion der Atome untereinander lduft auf dieser Zeitska-
la ab. Die zeitaufgeloste Transmissionselektronenbeugung (TED: Transmission
Electron Diffraction) ist eine von zwei Methoden diese Zusammenhénge zeitlich
zu verfolgen. Neben der TED gibt es nur noch die Rontgenbeugung, die nach
einem sehr dhnlichem Prinzip arbeitet. Bei dieser gibt es nur zwei Wege kurze
Rontgenpulse zu erzeugen. Die eine ist in einem Synchrotron. Bei diesen Grof-
anlagen ist es oft schwierig Strahlzeit (Messzeit) fiir die eigenen Experimente zu
bekommen, wodurch ein grofses Mafs an Planung und Sorgfalt bei den Vorberei-
tungen einer solchen Messung nétig ist. Der andere Weg fiihrt {iber so genannte
Plasmaquellen, die sehr intensive Laser zur Erzeugung der Rontgenpulse an ei-
ner Metalloberflache benutzen. Diese Quellen kénnen in einem normalen Labor
aufgebaut werden, doch die Ausbeute an generierten Réntgenquanten ist recht
gering.

Die zeitaufgeloste Elektronenbeugung ist noch eine recht junge Methode, um
die schnellen Prozesse in Festkorpern zu untersuchen. Diese wurde als erstes
von Williamson und Mourou [24] genutzt um das laserinduzierte Schmelzen von
Aluminiumfilmen zu beobachten. Seitdem wurde die zeitaufgeloste Elektronen-
beugung mit grofem Erfolg weiterentwickelt. Dabei haben B.J. Siwik aus der
Miller Group [25] (Univ. of Toronto) und Zewail und Mitarbeiter [26] einen
entscheidenden Beitrag geleistet. Dennoch bleiben viele Fragestellungen im Be-
reich der Optimierung und Anwendbarkeit dieser noch jungen Messmethode zu
ergriinden.

In dieser Arbeit beschiftigt uns die Frage nach dem thermischen Aufheizver-
halten von diinnen Nickelfilmen. Dabei liegt ein besonderes Augenmerk auf den
Temperaturverlauf des Gitters in den ersten 5 ps nach der Anregung. Damit
wir Zugang zu diesen kleinen Zeitskalen bekommen, nutzen wir das bewéhrte
Pump- Probeverfahren (Anrege- Abfrageverfahren). Bei diesem nutzen wir einen
gepulsten Laser mit einer Pulsdauer von 50 fs, mit dem zum einen die Probe
angeregt und zum anderem kurze Elektronenpulse (~ 700 fs) erzeugt werden,
mit denen die Probe abgefragt wird. Zwischen diesen Pulsen kénnen wir die
zeitliche Verzogerung mit der diese auf die Probe treffen kontrollieren und so in
zeitlichen Abstdnden von weniger als 100 fs den aktuellen Zustand des Gitters
unserer Probe untersuchen.
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Nickel ist als eines der drei ferromagnetischen elementaren Metalle von beson-
derem Interesse. Zum einen liegt seine Curie Temperatur T¢ mit 627 K [4]
am niedrigsten von den 3d-Metallen Eisen, Cobalt und Nickel. Zum anderen
ist Nickel chemisch sehr resistent, was es zu einem geeignetem Material macht,
um diinne und reine Proben herzustellen, welche wir mit der TED untersuchen
koénnen.

Diese Arbeit ist wie folgt aufgebaut.

In Kapitel 2 werden die nétigen Grundlagen zur Beugung von Wellen
und zeitaufgelosten Messungen behandelt. Hier erfahren wir auch, welche
Effekte wir in diesen Experimenten zu sehen erhoffen.

Anschlielend folgt in Kapitel 3 eine detaillierte Beschreibung des experi-
mentellen Aufbaus. Dabei wird erklart wie die Messungen durchgefiihrt
wurden und worauf besonders zu achten ist, um eine erfolgreiche Messung
durchzufiihren.

Die Daten der Messungen und ihre Interpretation wird dann in Kapitel 4
prasentiert.

Kapitel 5 fasst darauthin die Ergebnisse zusammen und liefert weitere
Fragestellungen, die sich zu beantworten lohnen, und einige Vorschlage
fiir eine Optimierung der Anlage.
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2 Grundlage

2.1 Beugungstheorie

Nachdem wir nun einen Uberblick iiber die verschiedenen Techniken zur Un-
tersuchung atomarer Strukturen in dem ersten Kapitel gewonnen haben, gehen
wir jetzt tiefer in die Theorie. Da sich diese Arbeit mit der Elektronenbeugung
beschiftigt wollen wir zunédchst wissen, was Beugung eigentlich ist und wie wir
diese mathematisch beschreiben kénnen.

2.1.1 Beugung von Wellen

Unabhéngig ob wir uns die Materiewelle eines Elektrons oder eine Schallwel-
le anschauen, die Beugung an Hindernissen wird mit derselben Mathematik
beschrieben. Von der Beugung einer Welle sprechen wir, wenn sich ihre radumli-
che Amplitudenverteilung aufgrund von Hindernissen in ihre Ausbreitungsrich-
tung andert, und diese Anderung durch die Uberlagerung von vielen Teilwellen
(Elementarwellen) mit einer festen Phasenbeziehung zueinander und gleicher
Ausbreitungsgeschwindigkeit hervorgerufen wird. Dieser Prozess wird durch das
grundlegende Huygenssche Prinzip erklért.

Die Ausbreitung von Wellen im Raum lésst sich dadurch beschreiben, dass man
jeden Punkt P auf einer Phasenfliche der Welle als Ausgangspunkt einer neu-
en Kugelwelle (Elementarwelle) auffasst. Diese Elementarwellen breiten sich in
alle Richtungen aus und iiberlagern sich. Nehmen wir nun an, dass zur Zeit tg
alle von einer Phasenflache ®(rg,tp) ausgehenden Kugelwellen erzeugt werden.
Dann legen sie wihrend der Zeit At den Weg r = vpy - At zuriick. Die Tan-
gentenflache an den Kugelwellenfronten zum Zeitpunkt ¢t = tg + At bilden dann
wieder eine Phasenfliche der Primérwelle, die gegeniiber der ersten Flache im
Raum um r = vpy, - At verschoben ist. Bei Schallwellen sind die Ausgangspunkte
der Elementarwellen die in Schwingung versetzten Atome im Ausbreitungsme-
dium. Bei Licht sind die Schwingungen des elektromagnetischen Feldes selbst
die Erreger der Elementarwellen.

Da die Ausgangspunkte der Elementarwellen alle auf derselben Phasenfléche lie-
gen, sind ihre Quellen phasenstargekoppelt. Die Phasendifferenz zwischen den
Kugelwellen im Punkt P héngt von der Richtung o des Ortsvektors 7 zum Punkt
P gegen die Ausbreitungsrichtung der Primérwelle ab.
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1/2(N-1)8sina

Abbildung 2.1: Schema zur Herleitung der Intensitiit bei der Uberlagerung von
N Kugelwellen im Punkte P [a2]

In Abb. (2.1) betrachten wir die Phasenebene einer ebenen Welle im Punkt
z = zp, die sich in z-Richtung ausbreitet, mit dem wir das Phianomen der
Beugung verdeutlichen. Von N Quellpunkten @1 bis Qn werden im Abstand
0 kohérente Elementarwellen ausgesendet. Wir erwarten Interferenzeffekte bei
ihrer Uberlagerung zu beobachten. In der Richtung o gegen die Normale k
der Phasenfldche ist die Wegdifferenz zwischen benachbarten Elementarwellen
As = § - sin «, und die entsprechende Phasendifferenz ist

2
Agb:%As:k-d-sina (2.1)

mit k = 27” Wir beobachten die Uberlagerung aller Kugelwellen, die von den
Quellen @, auf der Strecke d = N - § ausgesandt werden, im Punkt P, der
den Abstand r > d vom Mittelpunkt der linearen Quellanordnung hat. Wenn
alle Amplituden a,, der Kugelwellen gleich sind (a, = a), dann erhalten wir
fir die Gesamtamplitude der im Winkelbereich a@ + Aa/2 (Ao = d/r < 1)
ausgesandten Uberlagerungswelle:

N
() = Z a - elkrn=wt) (2.2)
n=1

Setzen wir r, = r + (% —n)d - sina, was sich aus der Geometrie von Abb.

(2.1) und Formel (2.1) ein, so ergibt sich mit Formel (2.2)

N
fa)=a- AN Z oG i(kr—wt)

n=1

(2.3)
—A. ei(lm‘fwt)
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Den Bruch kénnen wir umschreiben zu sin (%Agb) /sin (§A¢), wodurch wir fiir
die Amplitude der Welle folgenden Ausdruck bekommen:

in (X
0 s (FA0)

Ala) =a- € 24
(o) =a-e sin (3A¢) (2.4)
Fiir die Intensitit gilt I(a) o< |A(a)|?, und mit |a - e7*A?|? = I erhalten wir:
in2 (YA in2 (¥k.§-si
Ia) = - S (ZAY) s (k0 sina) (25)
sin® (5A¢) sin® (k-6 -sina)

Das Ergebnis schauen wir uns in Abb. (2.2) an, und erkennen deutliche Unter-
schiede fiir die Félle 6§ < A < dund A < § < d.

A2(e) N=10
5= 3
N=100 I! i'! I'|
[l &=03xr | i |
) 1 | |
1) | (1 |
|- !
Wl 1I b ,l ! A l.‘
T T —Ct I I
—n /20 /20 -n/2 /2
a) b) c)

Abbildung 2.2: Intensitdtsverteilung fiir den Raumwinkel o [a2]

Wir erhalten nur dann mehrere Beugungsmaxima, wenn A < ¢ ist, und zwar

p = [§/A] Stiick, fiir die gilt:

sin oy, = n% (2.6)
In Formel (2.6) ist ay, der Winkel unter dem das n-te Maxima zu beobachten
ist, wobei fiir n gilt:
n=0,1,2..p<d/\
Bis jetzt haben wir eine feste Anzahl N an Quellen betrachtet. Aber was passiert,
wenn wir N gegen unendlich gehen lassen?
Die Breite d = N - § unserer Anordnung von Quellen, lassen wir dabei konstant.
Ebenso bleibt die gesamte Intensitdt Ip, konstant mit Iy, = N? . Iy, daraus
folgt:

e

1 sin?(ZEsina)

9 N2 gin? (Qd—N sin «v)

(2.7)

Ea

1 = lim I(a) = lim I
g(Oé) N1—1>noo (Oé) NE)noo 0
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Fir N — oo kénnen wir den Sinus durch sein Argument ersetzen und erhalten

dadurch:
sin? (4X sin )
Iy(a) = Iog - NCTT - (2.8)

& sin av)

Formel (2.8) beschreibt die Intensitatsverteilung iber den Winkel « fiir den Fall,
dass eine ebene Welle auf einen Spalt trifft. Der Verlauf der Funktion Sizz L ist in
Abb. (2.3) gezeigt. Wir sehen, dass man nur einen merklichen Beitrag der Beu-
gung erhélt, wenn A\ < d aber nicht A < d ist. Wir halten fest, bei einem Spalt
geht die meiste Intensitét gerade aus (o = 0°). In dem Bereich zwischen den
ersten Beugungsminima (von — bis 7) geht sogar 90% der gesamten Intensitét,

wie folgendermafen berechnet werden kann:

T2 R 2
sin? x sin?
5 5 =0,9
x x
—T —0oQ

b sin’x
1’”\-. 2
Jost |
a) / \
/ Ill‘ﬂ
I e i I-/ \\ I/ —
2n T 0 i 2n x
¥ Al
,'.'II‘. TTeel_dek
| A} “a
I Y da= A
T %
ol Ld=3A
| ‘//f =
(1 d=a2
Ll =
.II III
. ; ; I o
4] ni4 ni2

Abbildung 2.3: Intensitétsverteilung fiir den Raumwinkel bei der Beugung am
Spalt fiir unterschiedliche Werte von \/d « [a2]

Wir haben nun die Intensitatsverteilung fiir einen Spalt. Was passiert aber, wenn
wir viele Spalte nebeneinander platzieren?

Schauen wir es uns an. Mehrere identische, periodisch angeordnete Spalte nennt
man ein Beugungsgitter. Den Abstand der Spalte voneinander nennen wir b.
In diesem Fall interferieren zum einen die einzelnen Teilwellen, die von einem
einigen Spalten ausgesendet werden, miteinander. Hierdurch erhalten wir das
gleiche Ergebnis wie in Formel (2.8). Zum anderem interferiert die Wellen aus
den verschiedenen Spalten mit einander, was dem Fall in Formel (2.5) entspricht
fiir N einzelne Quellen. Ersetzt man in Formel (2.5) den Senderabstand ¢ durch
den Spaltabstand b und den Wellenvektor k£ mit der Wellenldnge \ = 27 /k,
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so erhalten wir durch kombinieren von Formel (2.5) mit Formel (2.8) fiir die
Intensitétsverteilung I5(0) eines Gitters:

2 0dm s 02 (Nbm s
& ¢in 6 £ sin 6
IB(G) = 1079 ’ Slnd.fr >\ San ) ’ SHT 2( b->7\r .Sln ) (2'9)
(T Sin 9) Sin (T Sin 9)

Breitet sich die Welle vor dem Gitter in z-Richtung aus, so ist 8 der Winkel
zwischen z-Achse und dem k-Vektor der gebeugten Welle. In Abb. (2.4) wird
der Graph der Funktion (2.9) dargestellt. Die Funktion wird maximal, wenn fiir
die Wegdifferenz As von dquivalenten Teilbiindeln folgende Beziehung gilt:

As=0b-sinf =m- A (2.10)

Formel (2.10) folgt aus dem dritten Faktor in Formel (2.9), d.h von der Anord-
nung der einzelnen Spalte und beschreibt den Winkel unter dem die Hauptmaxi-
ma auftreten. Die Intensitdt der Hauptmaxima wird durch den zweiten Faktor
aus Formel (2.9) bestimmt. Es konnen bis zu m,, Hauptmaxima auftreten,
wobei fir mumq, gilt:

Mumaz = [0/ ]

Daher nennt man die einzelnen Hauptmaxima auch Beugungsmaxima m-ter
Ordnung, da es sich dabei um das m-te Hauptmaximum handelt.

| ‘\ Beugungsverteilung
| | ;
; I ', Interferenzmaximum
A ||| 0.Ordnung ;\ 1. COrdnung
A . T
I i (1
/1 | !
| |
.| | | |
I 1 % : )
|l 1] | b \ sin 8 = A
|5 ] | 1 kY
a; 2 1. 0. 1. 2. 3.Ordnung SN @

Abbildung 2.4: Intensitétsverteilung fiir den Raumwinkel 6 bei der Beugung am
Gitter mit N Spalten [a2]

Fiir ein Gitter mit N Spalten existieren noch N —2 Nebenmaxima zwischen den
jeweiligen Hauptmaxima. Fiir Gitter mit grofsem N ist deren Intensitdt aber so
klein, dass sie nicht mehr beobachtet werden kénnen.

Da wir nun die wichtigsten Grundlagen zur Beugung von Wellen hergeleitet ha-
ben, soll nochmal betont werden, dass alle Formeln und Gesetze in diesem Kapi-
tel fiir beliebige Wellen gelten. Egal ob wir mechanische Wellen (z.B. Wasserwel-
len), elektromagnetische Wellen (z.B. Licht) oder Materiewellen (z.B. Elektro-
nen) behandeln. Alle zeigen das gleiche Verhalten, wenn sie auf ein Hindernis
treffen, solange nur das Verhéltnis zwischen Wellenldnge A und den Abmes-
sungen des Hindernisses gleich bleiben. Bei der Elektronenbeugung sind wir in
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diesem Fall aber nicht so sehr an der Beugung an einem Spalt interessiert, son-
dern an einen Festkorper, dessen Atome periodisch angeordnet sind. Bis jetzt
haben wir uns nur die Beugung an Offnungen (Spalten) verdeutlicht. Dies stellt
aber auch kein weiteres Problem dar, da der franzdsische Physiker J. Babi-
net (1794-1872) herausfand, dass die Beugungsstrucktur von 2 komplementéaren
Flachen dieselbe Intensitétsverteilung liefert. Folglich kénnen wir anhand eines
Beugungsbildes nicht erkennen, ob eine Welle an einem Spalt in einer undurch-
ldssigen Wand oder an einem Draht gleichen Durchmessers gebeugt wird. Es
sei denn wir ziehen die durch Beugung hervorgerufene Intensititsverteilung von
beiden Bildern ab.

Ganz allgemein ldsst sich die Beugung an einer beliebigen Struktur mit Hilfe
des Fresnel-Kirchhoffschen Beungungsintegrals berechnen.

Ep://C-ES-de-dy (2.11)

Ep ist die Amplitude im Punkt P(z,y) hinter der Flache F', an der gebeugt
wird. Eg ist die gesamte Amplitude der Welle vor der Offnung. C' ist ein Pro-
portionalitatsfaktor fiir den gilt C' = cos ©/(i- A), mit A gleich der Wellenlénge,
1 der imaginédren Einheit und © dem Winkel zwischen der Flachennormalen von
der Oberfliiche von F und dem k-Vektor der Welle. r ist die Strecke, welche die
Welle von der Flache F' bis zum Punkt P zuriicklegen muss, und dx - dy = do
ist das zweidimensionale Flachenelement von F. Dieses Integral ist nur fir ei-
nige einfache Félle analytisch 16sbar. Ansonsten muss und kann es numerisch
gelost werden, solange die Randbedingungen der Offnung bekannt sind. Selbst
in den einfachen Féllen muss das Integral in verschiedene Bereiche eingeteilt
und separat ausgewertet werden. Diese Bereiche werden nach dem Abstand zg
des Detektors zur Offnung, an der gebeugt wird, wie folgt eingeteilt:

e Die Nahzone, falls zp < b?/\ gilt. Hier gilt die Fresnelbeugung.
e Die Ubergangszone, falls z =~ b/ gilt.

e Die Fehrnzone, fiir den Fall zo > b?/), bei dem die in diesem Abschnitt
hergeleitete Formeln gelten. In dieser Zone spricht man von Frauenhofer-
beugung.

In dieser Arbeit steht die Beugung an Kristallen, genauer an dem periodischen
Gitter, welches die Atome im Festkorper aufspannen, im Vordergrund. Sowohl
die Rontgen- als auch die Elektronenbeugung sind starke Werkzeuge zur Un-
tersuchung der Struktur von Kristallen, aber auch von amorphen Festkorpern,
Fliissigkeiten und Gasen. Die Details zur Behandlung der Beugung an Festkor-
pern, erwartet uns im néchsten Abschnitt.

2.1.2 Beugung an Atomen, Bragg und Laue-Bedingung

Eines der ersten Experimente zur Bestimmung der Atomabstédnde mit Hilfe von
Rontgenstrahlen in Kristallen wurde von W.L. Bragg (1890-1971) durchgefiihrt.
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In Abschnitt 1.1.3 wurde bereits die Réntgenbeugung angesprochen und wird
nun genauer behandelt.

Wir wissen, dass Wellen nur dann konstruktiv interferieren, wenn der Wegun-
terschied As zwischen kohédrenten Teilstrahlen gleich einem Vielfachen n der
Wellenlénge A entspricht. Anhand von Abb. (2.5) kann man leicht sehen, dass
unter streifendem Einfall dies genau fiir

As=2-d-sin=n-A (2.12)

erfiillt ist, wobei d der Abstand der Gitterebenen ist. Dies ist die Bragg Bedin-
gung. Sie sagt, unter welchen Winkel wir bei gegebener Wellenlénge eine Refle-
xion der Welle beobachten kénnen. Zudem ist zu beachten, dass der Winkel
nicht, wie sonst in der Optik iiblich, zum Lot hin gemessen wird, sondern zur
Oberflache. Um mit dieser Technik die Gitterkonstante, der Abstand der Git-
terebenen, zu vermessen nutzt man monochromatische Rontgenstrahlung mit
bekannter Wellenldnge. Im Fall von Elektronen benutzt man eine Quelle, die
Elektronen mit einer konstanten de Brogli Wellenlédnge emittiert, im ferneren
Sinne monochromatische Elektronen.

In einem allgemeinerem Ansatz wird die Beugung fiir Wellen beschrieben, die
ein breites kontinuierliches Spektrum besitzen. Max von Laue (1879-1960) hat
diese Technik zur Untersuchung von Festkorpern als erster angewendet. Auch
hier ldsst sich der Formalismus direkt auf die Materiewellen von Elektronen
ibertragen.

As=As{—As,

Abbildung 2.5: Schema zur Herleitung der Laue Beugung [a2]

Wir betrachten eine ebene Welle, die auf ein atomares Gitter trifft. Fiir die an
den Atomen elastisch gestreuten Wellen ergibt sich auch hier nur dann konstruk-
tive Interferenz, wenn der Wegunterschied As von zwei an beliebigen Atomen
des Gitters gestreuten Teilwellen As = m - A betragt. Fiir die k-Vektoren der
einfallenden Eo und gestreuten Welle Eg gilt:

ko=k-5, ky=k-3,

50 und 5, sind Einheitsvektoren in Richtung der einfallenden und gestreuten
Welle. Zudem gilt |ko| = ]Eg| = k, da wir nur die elastisch gebeugten Wellen
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anschauen. Greifen wir uns nun 2 beliebige Gitterpunkte P; und P, aus dem
Gitter heraus, die durch den Translationsvektor

T=mi-d+mg-b+ms-C

verkniipft sind. Hierbei sind my, ms und ms beliebige ganze Zahlen und a, b
und ¢ die Basisvektoren des Gitters parallel zu den Kristallachsen. Somit ergibt
sich:

—

As=T -5 —T- -5, =
= k[my - @(50 — ) 4+ ma - b(50 — 5y) +m3 - &30 — 5y)] = (2.13)
= mi1Aa + moAb+ m3Ac=m- \
Die Abkiirzungen Aa, Ab und Ac stehen fiir die Wegdifferenzen der einfallenden

und gestreuten Teilwellen zueinander, beziiglich der Basisvektoren @, bund & des
Gitters. Dadurch folgt sofort:

Aa=mq-d(5) — 55) =h-\
Ab=my-b(5y—5,) = k- X (2.14)
ACZM3‘5(§0—§9):Z‘/\

Wobei h, k und [ ganzzahlige Werte annehmen miissen.

Sind (g, Bo, 70) die Winkel der Einfallsrichungen gegen die (x, y, z)-Achsen
und (ag, By, v4) die der Streurichtung, so erhalten wir aus Formel (2.14) die
Laue-Gleichungen:

cosap —cosag =h-\a
cosffp —cos By =k -A/b (2.15)
cosyp —cosyg =1-A/c
Konstruktive Interferenz kann also nur fiir bestimmte Wellenldngen A in Rich-
tung von (ay, By, 74) erreicht werden, wenn die Einfallsrichtung fest vorgegeben

ist. In diesen Richtungen erscheinen die so genannten Laue Reflexe. Zudem gibt
es eine vierte Bedingung die erfiillt sein muss:

cos o + cos® f 4 cos®y = 1 (2.16)

Definieren wir den Ablenkwinkel ¥ der gebeugten Welle tiber (ag, Bo, 7o) und
(g, Bgs 7g), so gilt die Relation:

cos 210 = 5, - 5y = €OS (g - COS (g + €08 [y - cos By + cos 7y, - COS Yo (2.17)

Quadriert man die Laue Gleichung (2.15) und addiert sie zu Formel (2.17),
erhalten wir mit Formel (2.16)

2 k2 2

h l
2 [1 — cos29] = \? [a2+b2+62]=m2-,\2 (2.18)
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Des weiteren gilt (1—cos 29) = 2-sin? ¥ und mit der Definition des Gitterabstan-
des, auch Netzebenenabstand genannt, fiir eine orthorhombische Einheitszelle

h2 k‘2 l2 —-1/2
dpr = |:a2+b2+02:|

erhalten wir die uns schon bekannte Bragg Bedingung, fiir ein kubisches Gitter:
2-dhkl-sin19:m~)\ (2.19)

Hieran koénnen wir erkennen, das die Bragg Beugung nur ein Spezialfall der
allgemeineren Laue Beugung ist.

Schauen wir uns nochmal 2 Teilstrahlen mit der Wegdifferenz As an. Diese ha-
ben dann eine Phasendifferenz von Ay = (2/A)As = k-As. Aus der Bedingung
As =m - A wird dann Ap = 271 = k- As = m - 27. Damit ldsst sich Formel
(2.13) umschreiben zu:

T -Ak=m 21 =

- - o . (2.20)
=mqd - Akg + mab - Aky +msc - Ak,

Daraus ergibt sich fiir beliebige mq, meo, ms:

Ak, -@=h-2r, Aky-b=k-2r, Aky-@=h-2m, (2.21)
Finden wir nun einen Vektor dergestalt, dass gilt:

Gon 20 202 (2.22)

a b c

Dann lésst sich Formel (2.15) in eine einfache Form bringen:

Ak =Fky—k,=G (2.23)

Der Vektor G wird reziproker Gittervektor genannt. Dieser und der rezipro-
ke Raum, welcher durch die reziproken Basisvektoren aufgespannt wird, sind
niitzliche Hilfsmittel zur Beschreibung der Beugung in Festkorpern und vieler
anderer Phianomene. Die reziproken Basisvektoren sind wie folgt definiert:

. bx ¢ 2T -
a*=2n - =—-bxc¢
a-(bxe) Ve
- 2
b*:%-axa (2.24)
2T -
—)*:7'—»><b
Ve *

Mit den Millerschen Indizes (h, k, ), welche benutzt werden um die Netzebenen
in einem Kristallgitter zu indizieren, gilt:

G=h-@*+k-b*+1-&" (2.25)
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Fiir den Betrag des reziproken Gittervektors gilt:

G2 (2.26)
dpki

Im reziproken Raum gibt es eine sehr anschauliche grafische Darstellung der
Laue Bedingung, die Ewald Konstruktion. Bei der Ewald Konstruktion zeichnet
man den IZO—Vektor der einfallenden Welle in den reziproken Raum ein, so dass
dieser auf einem Gitterpunkt endet. Um den Ursprung von l;o zeichnet man eine
Kugel mit einem Radius r = |kg| = 27/A. Fiir alle Punkte, die den Rand dieser
Ewaldkugel, schneiden gibt es einen Vektor Eg, in dessen Richtung die Welle
gestreut werden kann. In Abb. (2.6) sehen wir sofort, dass dann die Bedingung
kg = G + ko erfiillt ist.

Bei dem in dieser Arbeit verwendetem Aufbau, ist der k-Vektor sehr grofs im
Vergleich mit dem reziproken Gittervektor G. Dadurch wird die Ewaldkugel
sehr grofs, was in Abb. (2.7) gezeigt wird. Zudem sehen wir in Abb. (2.7), dass
die Gitterpunkte Zigarrenformig verzerrt sind. Dieser Effekt, tritt bei diinnen
Filmen mit einer Dicke von wenigen Nanometern auf. Im reziproken Raum wer-
den die Gitterpunkt des Realraumes nur dann durch die Fourier Transformation
auf ideale Punkte abgebildet, wenn wir einen unendlich ausgedehnten Realraum
betrachten. Dieser Effekt und der grofse k-Vektor erlauben uns mehrere Beu-
gungsmaxima, die zu derselben Gitterebene gehdren auf einmal zu beobachten.
Dieselben Bedingungen fiihren dazu, dass wir blind in Bezug zu Verdnderungen
des Gitters parallel zu dem k-Vektor sind.

(040)
(030)
(020)

(010)

(000)

10 @)

Abbildung 2.6: Ewald Kugel im k-Raum, fiir kleine Wellenvektoren [al0]
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Abbildung 2.7: Ewald Konstruktion fiir schnelle Elektronen [all]

2.1.3 Strukturfaktor und Atomformfaktor

Im vorigen Abschnitt haben wir die Laue Gleichungen hergeleitet. Dabei haben
wir vorausgesetzt, dass der zu untersuchende Festkorper in ideales einatomiges
Punktgitter ist. Diese Annahme stellt eine starke Einschrinkung dar, die wir
jetzt erweitern werden.

In den meisten Féllen kann ein Korper leichter durch eine nicht primitive Ein-
heitszelle beschrieben werden, so dass mehr als ein Atom pro Elementarzelle
existiert. Das lasst sich durch eine mehratomige Basis realisieren. Eine solche
Basis kann nun auch unterschiedliche Atome beinhalten, wie es fiir Molekil-
kristalle notwendig ist. Auflerdem sind Atome, auch wenn sie sehr klein sind,
keine Punkte im Raum. Die Atome an den Gitterpunkten besitzen eine charak-
teristische Form, aufgrund ihrer Ladungsverteilung in der Atombhiille. Bei der
Elektronenbeugung, werden die Elektronen (Sonden) sowohl an der Atombhiil-
le als auch an dem Atomkern gestreut. Die Streuung an dem Atomkern folgt
der Rutherford Streuung und ist dominant fiir grofe Ablenkwinkel. Bei dieser
tritt oft inelastische Streuung auf, was wir in der Elektronenbeugung nicht un-
tersuchen wollen. Zudem koénnen wir nur Beugungsordnungen detektieren, die
zu kleinen Beugungswinkel gehoren (© < 10°). Denn unser Detektor hat einen
Durchmesser von 4 ¢m und befindet sich in einem Abstand von 30 ¢m von der
Probe. Darum interessiert uns besonders die Streuung an der Hiille. So ergeben
sich 3 Faktoren, welche die Intensitétsverteilung der gestreuten Welle bestim-
men.

e Die Position der Beugungsmaxima fiir das Punktgitter wird durch die
Laue Bedingung bestimmt.

e Durch die Anordnung mehrerer Atome in der Elementarzelle konnen ein-
zelne Maxima ausgeloscht werden, welche nach der Laue Bedingung be-
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obachtbar wéren. Dieser Faktor wird Strukturfaktor oder Streuamplitude
genannt.

e Zudem legt die Ladungsverteilung (Form) der Atome eine Verbreiterung
der Intensitdtsmaxima fest, was durch den atomaren Streufaktor beschrie-
ben wird.

Wir starten mit einer ebenen Welle E(7), die auf ein Streuzentrum P am Ort
7 trifft. Dabei wird der Bruchteil f der Amplitude A. als Kugelwelle in alle
Raumrichtungen gestreut, siche Abb. (2.8).

E(f)=Ac-expli-(k-7—w-t)] (2.27)
Wir definieren den Verbindungsvektor R = Ry — 7 wie in Abb. (2.8) und die
Konstante C' = A./R - ik Bo—wt) Qo ergibt sich fiir die Amplitude Ap der
gestreuten Welle im Beobachtungspunkt B(Ry) unter der Voraussetzung, dass
Ry > rist:

Ap=C . f. bk (2.28)

Abbildung 2.8: Skizze zur Herleitung des Strukturfaktors [a2]

Hieraus folgt fiir die gesamte Streuamplitude A; eines Kristall mit vielen Streu-
zentren and den Gitterplatzen

Tm =m1-d+mg-b+m3-C
aber immer noch einem Atom pro Elementarzelle:

Ar=C - f ) edRtmatmabime) (2.29)

my
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Gleichung (2.29) lasst sich nun leicht fiir eine mehratomige Basis erweitern,
wenn wir die Ortsvektoren 7; der Atome A; iiber eine Translation einfiihren:

1

o~
<

7 =T+
! (2.30)

uj)-d+(m2+vj)-5+(m3+wj)-8

_|_

t; = (uj,vj,w;) ist hier der Basisvektor des Atoms A;. Diesen Vektor setzen wir
in Gleichung (2.29) und erhalten:

A, =C- Z fi oAF-(uj-d+v;-btw;8) | Zemlzcﬁ
j m (2.31)
=C-SF- LG

Damit haben wir die gesamte Streuamplitude fiir einen Festkérper mit mehr
als ein Atom pro Einheitszelle. Diese setzt sich zusammen aus dem Faktor LG,
welcher die Beugung an dem einatomaren Punktgitter widerspiegelt, gemaf der
Laue Bedingung. Der Strukturfaktor SF beschreibt den Einfluss einer mehra-
tomigen Basis, auf das Beugungsbild. Mit Hilfe der reziproken Gittervektoren
(2.24) konnen wir den Strukturfaktor auch wie folgt schreiben:

SF =Y f; - ez tuioru kg (2.32)
J

Fiir die Intensitiit gilt wie {iblich: I oc A - A*  |SF|? - |LG|?

Der Faktor f; ist der atomare Streufaktor. Dieser gibt an, wie stark die einfallen-
de Welle gestreut wird, und hingt von der Ladungsdicht in der Elektronenhiille
des streuenden Atoms ab. Um diese Aussage in eine quantifizierbare Form zu
bringen, betrachten wir ein Volumenelement dV innerhalb der Atombhiille am
Ort 7. Darin ist eine vom Ort abhéingige Anzahl Elektronen n(7')dV enthal-
ten. Damit lasst sich der Streufaktor wie folgt schreiben:

f= / n(7 ) kT qy (2.33)

Des Weiteren nehmen wir eine kugelsymmetrische Ladungsverteilung an. So
konnen wir iiber den Winkel «, der zwischen Ak und 7’ aufgespannt wird,
von 0 bis 7 integrieren. Zudem benutzen wir dV = 277’2 - dr’ - sina - do und

Ak -7 = Ak -7 - cosa:

s
f= % / ik U7 (TT/ Ak) () - dr’ (2.34)

Aus Formel (2.34) folgt fiir eine punktformige Ladungsverteilung:
f= 271'/7"/2 n(r')-dr' =Z (2.35)
Z ist die Kernladungszahl. Der atomare Streufaktor f beschreibt das Verhéltnis

zwischen der Amplitude einer Welle, die an einem realen Atom gestreut wurde,
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zu einer Welle, die an einer punktféormigen Ladungsverteilung gestreut wurde.
Daher kann man iiber die Intensitatsverteilung innerhalb eines Beugungsmaxi-
mums Informationen iiber die Ladungsverteilung in einem Kristall erhalten. Bis
jetzt haben wir uns nur mit der statischen Vermessung von Festkdrpern mittels
der Elektronenbeugung beschéftigt. Die zeitaufgeloste Beugung von Elektronen
ermoglicht uns aber die Dynamik eines Kristalls zu untersuchen, worum es im
néchsten Abschnitt geht.

Nickel kristallisiert in der fcc Struktur. Fiir diese ergibt sich, dass nur dann
konstruktive Interferenz auftritt, wenn h, k, und 1 alle gerade oder alle ungera-
de sind. Fiir alle anderen Kombinationen kéonnen wir kein Beugungsmaximum
beobachten.

2.2 Zeitaufgel6ste Messungen

Sowohl Rontgen- als auch Elektronenbeugungsexperimente erlauben uns Bewe-
gungen der Atome des Kristallgitters und strukturelle Anderungen eines Fest-
korpers auf einer Zeitskala von piko/femto-Sekunden zu untersuchen. Dadurch
stellt sich uns doch sofort die Frage, wie schnell laufen diese Verdnderungen im
Festkorpern ab?

Wenn wir einen Festkorper mit einen Laser anregen, dann kann die Energie
des Lasers auf verschiedene Arten absorbiert werden. Welche diese sind héngt
stark von dem Festkorper und der Wellenldnge des eingestrahlten Lichtes ab.
Hauptséchlich wird Licht von den Elektronen im Festkorper absorbiert. Dieser
Vorgang, bei dem ein Elektron von seinem Grundzustand in einen angeregten
Zustand hoherer Energie {ibergeht, geschieht innerhalb von Attosekunden und
schneller. Dies lasst sich grob aus der Zeit abschétzen, die ein Photon benétigt
um an einem Atom vorbeizufliegen. Die Lebensdauer eines angeregten Zustandes
kann sehr unterschiedlich sein. Instabile Zustédnde, mit einem direkten optischen
Ubergang in einen niedrigeren Zustand, zerfallen durch Emission von Licht in-
nerhalb von weniger als 100 Femtosekunden [1.2 (S. 208)|. Metastabile Zusténde,
bei denen der direkte Ubergang durch die Auswahlregeln verboten ist, kénnen
mehr als eine Sekunde lang bestehen bleiben. Zudem koénnen die angeregten
Elektronen ihre Energie in andere Quasiteilchen ab geben, wie z.B. Phononen,
Molekiilschwingungen oder Plasmonen. Von diesen sind Phononen die Hauptur-
sache fiir Anderungen in der Gitterkonstanten. Die Zeitskala in der Elektronen
ihre Energie an das Kristallgitter, das phononische System, abgeben liegt im
Bereich von 0,1 bis 5 Pikosekunden. Die Zeitkonstante dieses Energieiibertrags
fiir diinne Nickelfilme zu ermitteln ist ein Schwerpunkt dieser Arbeit.

2.2.1 Dynamik in Kristallen, Phononen

Anderungen am Kristallgitter konnen eine Vielzahl an Ursachen haben. Eine da-
von sind Phononen. Um genau zu sein spricht man von Phononen, wenn es sich
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um quantisierte Gitterschwingungen handelt. Diese haben Auswirkungen auf die
thermischen, elektrischen und elastischen Eigenschaften eines Festkorpers. Ein
einfaches Modell zur Beschreibung solcher Gitterschwingungen ist die lineare
zweiatomige Kette. Damit wir Phononen besser von Materiewellen und elek-
tromagnetischen Wellen unterscheiden kénnen, werden wir den Wellenvektor K
und die Frequenz O mit grofsen Buchstaben versehen. Die Bewegungsgleichung
fiir eine solche Kette aus 2 Atomen mit den Massen M7 und My, die mit der
Riickstellkraft C' aneinander gekoppelt sind, lautet:

d? s
My flizﬂ =C - (25 + 2512 — 2§2541) (2.36)
d2§23
My A2 =C- (525—1 + 5234—1 - 2523) (237)

In den Bewegungsgleichungen sind die &; die Auslenkungen der Atome aus ihrer
Ruhelage. Mit folgendem Losungsansatz

Eavir = A- (K00

528 — B. ei(s~K~x—Q-t)

erhalten wir ein lineares Gleichungssystem in Abhéngigkeit von dem Gleichge-
wichtsabstand = der Atome zu einander.

(Q2M; —2C)A + (20 - COS K2 $> B =
(2.38)

K- -x

(20 - CoS > A+ (Q*M, —2C)B =0

Wir 16sen dessen Koeffizientendeterminante und setzten diese gleich Null. Auf
diese Weise erhalten wir die Amplituden A und B fiir eine stehende Welle mit
der Frequenz ).

1 1 1 1)\? 4 K-z
P=C-(—+—)+ — 4+ —) - in 2 2.39
e c¢<M1+M2) T

Fiir kleine Werte von K (K < 1) erhalten wir als Losungen, einmal den akus-
tischen Zweig:

C
Q_~ K- —_— 2.40
v 2(My + My) ( )

Dieser ist linear zum Gleichgewichtsabstand. Das entspricht der Dispersionrela-

tion einer akustischen Welle. Zudem erhalten wir als weitere Losung den opti-
schen Zweig:

1 1
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Wenn wir nun festlegen, dass My > M ist, so erhalten wir fiir K = +7/x, das
dem Rand der ersten Brillouinzone im Festkorper entspricht:

O_ = \/2C/M —2, O, = /2C/M, (2.42)

Des Weiteren ergibt sich aus dem Amplitudenverhaltnis A/B aus Formel (2.38)
fiir den akustischen Zweig:

A/B=1 (2.43)
Fiir den optischen Zweig:
A/B = —My/M; (2.44)

Jetzt konnen wir erkennen, dass fiir die akustischen Zweige die Atome A und
B in Phase schwingen und fiir die optischen Zweige gegenphasig. Deshalb kann
bei den optischen Phononen eine Anderung des Dipolmomentes auftreten. In
diesem Fall konnen sie direkt durch elektromagnetische Strahlung angeregt wer-
den. Wenn wir das Model der linearen Kette auf ein Kristallgitter erweitern,
so konnen die Atome nicht nur in einer Richtung = schwingen, sondern in alle
3 Raumrichtungen (@, b, ¢). Dadurch kommen noch zwei transversale Moden,
zu der longitudinalen der Kette, hinzu. In Abb. (2.9) ist die Dispersionsrelation
Q(k) und das Amplitudenverhéltnis dargestellt.

a) ¥
F

optischer Zweig :

1 J2CcIM,

akustischer Zweig

b) AlB

akustischer Zweig

0 K
Madl T optischer Zweig
My

Abbildung 2.9: (a) Dispersionsrelation, (b) Amplitudenverhéltnis der Phononen
Zweige [a2]
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Als Beispiel wird in Abb. (2.10) eine gemessene Dispersionsrelation von Silizium
gezeigt, da es im Gegensatz zu Nickel hier auch optische Phononenzweige gibt.
Der Nullpunkt der Brillouinzone wird mit I" bezeichnet, K, X und L sind Punkte
hoher Symmetrie auf den Fermiflachen der ersten Brillouinzone. Wir sehen, dass
die Frequenzen der Phononen in Silizium im Bereich von 1 — 16 - 1012% liegen,
was einer Schwingungsdauer von Pikosekunden entspricht.

Frequenz (10%s™)

Abbildung 2.10: Dispersionsrelation fiir Silizium. Die Abzisse ist in vielfachen
des reduzierten Wellenvektors unterteilt ¢ = £:2. [a12)

2.2.2 Debye-Waller-Faktor

Die fiir diese Arbeit interessante Frage ist nun, wie wirken sich Schwingungen
des Gitters auf die Beugung aus. In Abschnitt 2.1 haben wir uns ausfiihrlich
mit der Beugung an einem starren Gitter beschéftigt. Die Position der Atome
in der Einheitszelle ist iiber den Strukturfaktor (2.32) mit der Intensitét der
Beugungsmaxima verkniipft.

I |SF|2 _ |Zf] . ei27r~(u]-~h+vj~k+w]-~l) |2 _

J
_ ‘ij . oAk ’2
J

Bei Raumtemperatur sind in einer Probe immer einige Gitterschwingungen an-
geregt, wodurch wir den Ortsvektor 7 um eine zeitabhéngige Komponente erwei-
tern miissen 7(t) = o+ A7(t) = 7o+(t). Eine zeitabhéangige Positionsanderung
Af7(t) der Atome fassen wir hier als eine Auslenkung aus ihrer Ruhelage (t),
als Resultat einer Schwingung, auf. In den durchgefiihrten Experimenten befand
die Probe sich zu Beginn der Messung auf Raumtemperatur und wurde anschlie-
fend mit einem kurzem Laserpuls angeregt, dass zu einer Aufheizung der Probe
fithrt. Darum kénnen wir nur eine Anderung der Auslenkung Ad(t) = i, — i

(2.45)
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von der grundsétzlich vorhandenen Auslenkung #y in der Probe beobachten. So
ergibt sich, dass durch die Bewegung der Atome eine zusétzliche Phasendifferenz
an den gebeugten Wellen entsteht. Um die Rechnung zu vereinfachen nehmen
wir an, es handele sich um einen kubisch primitiven Kristall. Dann erhalten wir
im zeitlichen Mittel fiir die Amplitude (A) des Strukturfaktors.

<A> — AO . efiAE-F'o . (efiAE-Aﬂ> (246)

Das zeitliche Mittel der Exponentialfunktion kénnen wir nun in eine Reihe ent-
wickeln:

<e—m1€-m> =1—i (Ak-AG) — =((Ak - AD)?) + - - (2.47)

N |

Der lineare Term spiegelt hier den Einfluss der Phononen im Kristall wieder.
Er fiihrt zu einer Verschiebung der Beugungsmaxima. Aufgrund der groften Fre-
quenz der Phononen kommt es zu einer Verbreiterung der Intensitétsvertei-
lung. Dies verdeutlichen wir uns auf folgende Weise. Machen wir eine Reihe von
Schnappschiissen vom Gitter mit einem zeitliche Abstand der Schwingungsdauer
der Angeregten Phononen, so sind die Abstdnde der Atome zu jedem Schnapp-
schuss dieselben. Was bedeutet, dass die Braggbedingung zu jedem Zeitpunkt
scharf erfiillt ist. Daraus folgt, dass die gesamte Intensitat in einem Beugungs-
maxima sich nicht &ndert.

Bei thermischen Gitterschwingungen, die nicht in Phase zueinander sind, gilt
(AE- Aty = 0. Zu jedem Zeitpunkt ist die Braggbedingung gestort, da sich die
Gitterkonstante willkiirlich von einem Atom zum néchsten dndert. Daraus ergibt
sich, dass der quadratische Term dominiert. Fiir diesen gilt, da die Auslenkung
in alle drei Raumrichtungen gleich wahrscheinlich ist:

o o 1 -
(Ak - AD)?) = AE* - (A1 ?){(cos?0) = gAkQ (AT ?) (2.48)
Des Weiteren gilt fiir die Exponentialfunktion.
-, » 1 =
e S ARN(AT) o GAR - (A %) (2.49)

Setzen wir das Ergebnis von (2.48) und (2.47) in Formel (2.49) ein, so erhalten
wir:

I = Iy e~ 3G%(8T %) (2.50)

Daraus ergibt sich eine Abnahme der Intensitdt I; der Beugungsmaxima, wenn
die Temperatur erhoht wird. Dies wird als der Debye-Waller-Effekt bezeichnet.

Nun bleibt zu kldren, wie sich eine Temperaturdnderung auf den Bewegungs-
zustand der Atome im Kristallgitter auswirkt. Dafiir ziehen wir die Debye’sche
Approximation der spezifischen Warme hinzu. In dieser Approximation wird
angenommen, dass die Zustandsdichte der Phononen durch die stationéren Lo-
sungen der Gitterschwingungen in einem Kristall gegeben ist. Dabei wird eine
lineare Dispersionsrelation fiir die Schwingungen vorausgesetzt. Anschlieftend
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wird iiber alle méglichen Schwingungsmoden integriert, bis zu der materialspe-
zifischen Debyeschen Grenzfrequenz.

3 67T2'N
\%

In Formel (2.51) ist (vs) = % die Schallgeschwindigkeit, N die Anzahl der
Schwingungsmoden und V' das Volumen des Kristalls. Uber die Debyesche Grenz-
frequenz lasst sich dann die Debye Temperatur © p fiir einen Kristall berechnen.

h-Q
Op=—2> (2.52)
kp
kp ist die Boltzmann Konstante und A ist die reduzierte Plancksche Konstante
und wir erhalten die Zustandsdichte D(€):
IN - Q
D(Q) = ——
0

Qp = (vs) -

(2.51)

(2.53)

In diesem Model ergibt sich fiir die mittlere quadratische Auslenkung (u?) der
Atome mit der Atommasse mg;:

9h? T; e 1
Ay = — " (L2, / v d — 2.54
@A) = (g e ) (250
0
Die Debye Funktion (2.54)
op. 1 1"
D l x
P(—) = — d 2.
(Pr=g- [ Zyde (255)
0
lasst sich folgendermafen Néahern [8]:
1.624 2 4 ©p , 90 545
(D(%) = {1 @?}D +é§l 2 1 Op\4 @TZD 4 (256)
l _TTZ_’—(G*TZ) —m(f) ’Tl< .D

Es lasst sich nun fiir nicht allzu kleine Temperaturen (7; ~ Op) eine Naherung
fiir die Schwingungséinderung (Au?) machen aus der sich folgendes ergibt:

3h?

Au?) = ——— AT] 2.57
< u > kg - ma,t®2D l ( )
Setzen wir nun Formel (2.57) in Formel (2.50) ein und nutzen |G| = %, SO
erhalten wir den Debye Waller Faktor DW F':
I(AT)) h? AT,
DWF = =exp(— 2.58

Der Debye Waller Faktor gibt also die Abnahme der Intensitat I(A7T;) der Beu-
gungsmaxima bei erwarmen eines Kristalls gegeniiber der Intensitit Iy im Aus-
gangszustand an. Dieser Effekt nimmt mit groffer werdenden dpi; zu. Durch die
inkohérente thermische Schwingung der Atome, &ndert sich weder die Position
der Beugungsmaxima, noch deren Breite. Die Verluste an Intensitdt gehen in
den Untergrund des Messsignals iiber.
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2.2.3 Erzeugung kurzer Laserpulse

Die Anderungen im Kristallgitter laufen im Bereich von Pikosekunden ab. Des-
halb bendétigen wir eine Moglichkeit diese schnellen Prozesse, nach der Fem-
tosekunden Laseranregung, messen zu konnen. Elektrische und mechanische
Schaltungen sind dafiir viel zu langsam. Ein geeignetes Instrument, um diese
Zeitauflosung zu erreichen, ist der Laser. Mit diesen kénnen Lichtpulse erzeugt
werden die im Subpikosekundenbereich liegen. Im folgendem werden wir einige
Methoden kennenlernen, mit denen man kurze Laserpulse erzeugen kann.

Zu den wichtigsten Komponenten eines Laser gehoren:
e Im aktiven Medium findet die stimulierte Emission statt.

e Die Energiepumpe fiihrt dem aktiven Medium Energie zu und erzeugt in
diesem eine Besetzungsinversion.

e Im Resonator bauen sich stehende Wellen, des vom aktiven Mediums emit-
tiertem Lichtes, auf. Dadurch wird die Laserleistung auf ,wenige“ Moden
konzentriert, so dass die induzierte Emission wahrscheinlicher als die spon-
tane wird.

Bei einem Dauerstrichlaser wird das aktive Medium kontinuierlich gepumpt bis
die Laserschwelle iiberschritten wird und ein Gleichgewicht, zwischen der Erzeu-
gung der Besetzungsinversion AN (¢) und der stimulierten Emission des Laser-
lichtes (hv) entsteht. Bei einem gepulsten Laser werden zeitabhéngig die Verlus-
te v(t) im Resonator gesteuert, so dass die Besetzungsinversion nicht durch die
stimulierte Emission abgebaut wird. Werden zu einem bestimmten Zeitpunkt
T die Verluste spontan reduziert, damit die Laserschwelle {iberschritten wird,
so baut sich die Besetzungsinversion lawinenartig ab. So erhélt man kurze und
intensive Laserpulse. Damit die Besetzungsinversion sich aber nicht durch spon-
tane Emission abbaut, darf das aktive Medium nicht zu lange gepumpt werden,
so dass eine Synchronisation zwischen der Energiezufuhr und den Verlusten no-
tig ist. Die zeitliche Variation der Verluste werden als Resonatorgiite Qj fiir
die k-te Resonatormode bezeichnet. Daher kommt der Name Giiteschaltung fiir
diese Technik.

Wy w

@ =w- AWe/dt —

-Tg (2.59)
Die Resonatorgiite entspricht dem Verhéaltnis der in der k-ten Mode gespeicher-
ten Energie Wi zum Energieverlust pro Schwingungsperiode der Resonatorei-
genfrequenz w. Oder anders Formuliert, die Resonatorgiite ist proportional zu
den gesamten Verlusten v pro Umlaufzeit Tr = 2d/c der Lichtwelle im Reso-
nator der Lange d.

Eine Moglichkeit diese Giiteschaltung zu realisieren, ist eine Pockelszelle und
einen Polarisationsstrahlteiler in den Resonator einzubringen. Geben wir einen
kurzen Spannungpuls auf eine Pockelszelle, so wird der Kristall in der Pockels-
zelle doppelbrechend und dreht die Polarisationsrichtung des Laserlichtes. In
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dieser Zeit kann das Licht durch den Strahlteiler hindurch und eine stehende
Welle kann sich im Resonator aufbauen. Dadurch lassen sich Laserpulse mit
einer Pulsdauer von wenigen Nanosekunden und einer Ausgangsleistung von
10° — 109 W [1] erzeugen.

Eine weitere Technik um kurze Pulse zu erzeugen ist die Modenkopplung. Hier
werden die Phasen einiger einzelner Moden im Laser durch einen optischen Mo-
dulator miteinander gekoppelt. Wodurch diese beim Durchlauf durch das aktive
Medium verstéirkt werden und sich, aufgrund der festen Phasenbeziehung zuein-
ander, iiberlagern. Dadurch ergibt sich eine Welle, die in periodischen Abstén-
den, maximale Intensitdt besitzt und sich ansonsten durch destruktive Interfe-
renz ausloscht. Fiir die Pulsdauer A7 einer solchen elektromagnetischen Welle
mit der Frequenzbreite Av gilt:

1

A= Ry

(2.60)

Mit der aktiven Modenkopplung, wie sie oben beschrieben ist, lassen sich Puls-
dauern von 10712 s [1] erreichen. Da wir fiir unsere Experimente noch kiirzere
Pulse benétigen, wenden wir eine weitere Technik an, um die Pulsdauer zu ver-
kiirzen. Dieses Verfahren wird Kerr-Linsen-Modenkopplung genannt und ist eine
Form der passiven Modenkopplung. Hier wird der Effekt ausgenutzt, dass der
Brechungsindex bei hohen Intensitdten von der Intensitdt der Laserstrahlung
abhingt. Dieser besitzt eine gewisse Ahnlichkeit zum Kerr-Effekt, bei dem der
Brechungsindex bestimmter Stoffe von einem &ufieren elektrischen Feld verén-
dert werden kann. Fiir einen Laserstrahl mit einem anndhernd gaufférmigen
Strahlprofil wirkt die Anderung des Brechungsindexes wie eine Linse, deren
Fokus von der Intensitdat des Lasers abhangt. In den Fokus innerhalb des Re-
sonators wird nun eine Blende gestellt, die nur den intensivsten Teil der Laser-
strahlung durchldsst. Die Flanken werden abgeschnitten und dadurch verkiirzt
sich die Pulsdauer von selbst bei jedem Resonatordurchlauf. Dieser Effekt wird
auch Selbstfokussierung genannt. Im Idealfall sind dadurch Impulsdauern von
einigen Femtosekunden moglich.

2.2.4 Erzeugung kurzer Elektronenpulse

Da wir jetzt wissen, wie wir kurze Laserpulse erzeugen. Stellt sich die Frage, wie
wir kurze Elektronenpulse erzeugen?

Bei einer Elektronenquelle zu Erzeugung kurzer Pulse handelt es sich im Prinzip
um nicht anderes als einen Plattenkondensator. Die Kathode besteht aus einem
fiir Laserlicht transparentem Material und ist auf der zur Anode gelegenen Seite
mit einem Metallfilm {iberzogen. Trifft ein Laserpuls auf diesen Metallfilm, so
werden durch den Photoeffekt aus diesem Elektronen herausgelost. Diese Elek-
tronen werden in einem elektrischem Feld zur Anode hin beschleunigt und treten
dann durch ein kleines Loch in der Anode durch diese hindurch. Dies ist in Abb.
(2.11) dargestellt.
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Abbildung 2.11: Schematische Funktionsweise einer gepulsten Elektronenquelle
[al1]

Bei dem Photoeffekt treffen Photonen mit der Energie E,;, = h-v auf eine Me-
tallschicht. Ist die Energie E,), grofer als die Austrittsarbeit ® der Elektronen in
der Metallschicht, so werden diese aus ihrem Material herausgelést und besitzen
eine mittlere kinetische Energie Ey = Ep, — ®. Zum Zeitpunkt der Erzeugung
des Elektronenpulses hat dieser eine dhnliche zeitliche und rdumliche Ausdeh-
nung wie der Laserpuls, welcher die Elektronen iiber das Vakuumniveau anhebt.
Abhéngig von der Wahl der Metallschicht, aus der die Elektronen herausgelost
werden, und der Wellenldnge des Lichtes kommt es beim Erzeugungsvorgang zu
einer energetischen Verbreiterung AFE des Elektronenpulses. Diese wird in Abb.
(2.12) gezeigt.

Anzahl emittierter Elektronen

1(E)

Energie

Abbildung 2.12: Energiediagramm fiir die Photoemission [all]

Diese anfiangliche energetische Verbreiterung fithrt zu einer Geschwindigkeits-
verteilung Av o der Elektronen, mit der Masse m, und der Ladung e.

2 AE AE
AUG,O = mie <\/E0 + 7 — \/E[) - 2) (261)
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Nachdem die Elektronen die Beschleunigungsregion mit der Lénge d durchlaufen
haben, hat sich deren Pulsdauer Atg.., wie folgt erhoht.

(2.62)

Hier ist [ = Awvge - t die réumliche Lénge des Elektronenpulses an der Anode

nach der Flugzeit ¢. Die Flugzeit ist gegeben durch t = %. v = ,/% ist die

Geschwindigkeit eines Elektrons nach Durchqueren einer Potentialdifferenz U,
solange die Geschwindigkeiten der Elektronen deutlich kleiner als die Lichtge-
schwindigkeit ist. Setzen wir nun Gleichung (2.62) in (2.61) ein, ergibt sich mit
der Feldstédrke in der Beschleunigungsregion Eg = %:

2y (y Eo+ 32 — /By — 8F)
Atgee = /= - (2.63)
B

Wenn wir jetzt annehmen, dass fiir die energetische Breite der Geschwindig-
keitsverteilung AEy = 2Fy gilt, dann folgt:

2m.AE 1
Atgee = . En (2.64)
Hierbei wird nicht beriicksichtigt, dass die Elektronen sich gegenseitig aufgrund
der Coulombwechselwirkung abstoften. Die so verursachte Verbreiterung der
Elektronenpulse kann mit dem Mean Field Model berechnet werden. Dieses
wird in der Arbeit von Siwick [9] ausfiihrlich erklért, und liefert als Ergebnis
eine homogene Differentialgleichung 2-ter Ordnung, die sich numerisch 16sen
lasst.

2 2

L S —— (2.65)

dt?  meegmr? VI2 + 4r2
Im Mean Field Model nimmt man an, dass eine feste Anzahl N an Elektronen
gleichméfig in einem Volumen verteilt sind, welches von einer Kreisscheibe um-
schlossen werden kann. Die Kreisscheibe hat anféanglich den Radius r und dehnt
sich mit der Zeit in Flugrichtung (z-Achse) weiter aus, wodurch ihre Lénge [
zunimmt. Der Grund dafiir ist, das die Elektronen an der Vorderseite des Pulses
von der Coulombwechselwirkung beschleunigt werden und am Ende abgebremst.
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3 Der Aufbau des Experiments

Auf den folgenden Seiten widmen wir uns der Messapparatur fiir die zeitaufge-
losten Elektronenbeugungsexperimente und der Praparation der Nickelproben.
Dabei lernen wir die Komponenten des Experiments kennen und die nétigen
Prozeduren und Vorbereitungen fiir eine Messung. Zudem werden einige Mog-
lichkeiten, Schwierigkeiten und Grenzen bei diesen Experimenten angesprochen
und Methoden zur Uberwindung dieser diskutiert. Denn auch wenn wir jetzt
wissen, wie die Theorie zur Elektronenbeugung aussieht, so ist die Umsetzung
der Theorie im Experiment nicht immer ganz offensichtlich.

3.1 Das Lasersystem

Fiir die Experimente steht ein ,Chirped Pulse Amplifier* Lasersystem zu Ver-
fiigung, welches das Herz der gesamten Anlage darstellt. In Abb. (3.1) sind die
einzelnen Elemente dargestellt. Der Titan Saphir Oszillator wird von einem dau-
erstrich Nd : YV Oy Festkorperlaser mit einer Zentralwellenlinge von 532 nm
gepumpt. So wird der Oszillator mit einer Leistung von 3,6 W gespeist.

800 nm

- Ti:Sa 20 f
Nd: YVO, Oszilator ]\ ’

532 nm, cw

y 0,1 nJ, 80 MHz

Stretcher I /\ 170fs

A 4
Regenerativer
Verstarker

532 nm, 1 kHz

Multipass
Verstérker

I Kompressor I ]\ 50 fs

Diagnostik (¢———

1,6 mJ, 1 kHz

v

Abbildung 3.1: Schema von den Komponenten des Lasersystems
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Der Ostzillator emittiert gepulstes Laserlicht auf einer Zentralwellenldnge von 800
nm. Durch die in Abschnitt 2.2.3 erklarte Kerr-Linsen-Modenkopplung wird hier
bei einer Repetitionsrate von 80 M H z eine Pulsdauer von 20 fs erreicht. An-
schliefsend werden die Pulse mit einer Energie von 0,1 nJ in einem Stretcher auf
170 ps gedehnt, damit sie die optischen Elemente bei der weiteren Verstarkung
nicht zerstéren. In 2 Verstérkerstufen, die mit einem zusétzlichen Nd : Y AG
Laser gepumpt werden, wird die Leistung um das 107 fache erhoht. Dadurch
wird die Repetitionsrate auf 1 kHz reduziert. Jetzt werden die Pulse in einem
Gitterkompressor auf 50 fs komprimiert und mit einer Ausgangsleistung von
1,6 mJ iiber Strahlteiler zu den verschiedenen Experimentierstationen geschickt.
An verschiedenen Stellen werden die wichtigsten Laserdaten aufgenommen. Die-
se sind die Ausgangsleistung des Oszillators und des fundamentalen, verstarken
Ausgangsstrahles, sowie die Strahlposition, das Strahlprofil und die Pulsdauer
am Ausgang des Lasersystems. Zusétzlich werden die Raumtemperatur an ver-
schiedenen stellen des Labors und die Luftfeuchtigkeit gemessen und gespeichert.
Fiir die meisten Elektronenbeugungsexperimente die im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrt wurden, standen 0,5 m.J von dem Lasersystem zur Verfligung.

3.2 Pump-Probe-Setup

Bis jetzt wurde gesagt, dass man mit Hilfe von Lasern kurze Pulse zur zeitauf-
gelosten Untersuchung atomarer Dynamik erzeugen kann. In diesem Abschnitt
erfahren wir, wie dies im Experiment umgesetzt wird.

Wollen wir einen schnellen Vorgang beobachten, so gibt es grundsétzlich zwei
Methoden. Bei der ersten werden der Detektor und das zu untersuchende Ob-
jekt kontinuierlich beleuchtet und ein Blende steuert die Belichtungszeit. So ldsst
sich eine Abfolge von Bildern aufnehmen, deren zeitliche Auflésung durch die
Schlieffzeiten der Blende begrenzt ist. Mit dieser Methode erreichen heutzutage
Hochgeschwindigkeitskammeras eine Zeitauflosung von einer Microsecunde [10].
Die andere Moglichkeit besteht in einer Variante der stroboskopischen Aufnah-
me. Hierbei befinden sich das Objekt und der Detektor im Dunkeln und werden
nur in kurzen periodischen Abstdnden beleuchtet. Hier héngt die erreichbare
Zeitauflosung von der Dauer des Lichtpulses ab, also bis zu einigen Femtosekun-
den. Diese Technik wird in der zeitaufgelosten Elektronenbeugung verwendet,
nur dass wir hier kein Licht verwenden, um die Probe zu beobachten, sondern
Elektronen.

Um mit der Elektronenbeugung einen schnellen Prozess beobachten zu kénnen,
miissen wir diesen auch hervorrufen kénnen. Dafiir benutzen wir ebenfalls einen
Laser mit kurzen Pulsen, der die Probe in einem kurzen Zeitintervall anregt.
Anschliefend zeichnen wir die dadurch hervorgerufenen Anderungen mit den
kurzen Elektronenpulsen auf. In Abb. (3.2) ist das Schema eines solchen Pump-
Probe (in unserem Fall: Laseranrege-Elektronenabfrage) Setups dargestellt.
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Abbildung 3.2: Pump-Probe Setup [all]

Eine Schwierigkeit bei solchen Experimenten ist die Synchronisation zwischen
dem Pump- und dem Probepuls, da die zu beobachtenden Prozesse innerhalb
von einigen Pikosekunden ablaufen. Die Synchronisation kann, unter erheblichen
Aufwand, mit zwel separaten Lasersystemen erreicht werden. Wir verwenden
hier nur ein Lasersystem und iiber einen Strahlteiler (ST) spalten wir die ein-
zelnen Pulse in Pump- und Probepulse auf. Dabei geht 70% der Leistung in den
Pumppuls und 30% in den Probepuls. Von nun an miissen wir nur noch darauf
achten, das die optischen Wege fiir beide Pulse gleich lang sind. Wir behal-
ten im Kopf, dass die Elektronen langsamer sind als das Licht, und passen den
optischen Weg entsprechend an. Dann erreichen wir automatische die Synchroni-
sation zwischen den Elektronen- und Laserpulsen. In den Pumpstrahlgang wird
eine Verzogerungsstrecke eingebaut. Diese besteht aus einem Linearverschieber
und einem darauf montiertem Retroreflektor. Uber diese Verzogerungsstrecke
kann der optische Weg des Pumppulse veréindert werden. Eine Anderung von
einem Mikrometer entspricht einer Zeitdifferenz der beiden Pulse von 33,3 Fem-
tosekunden. Das bedeutet, dass die zeitliche Auflésung unserer Experimente
tatsachlich durch die Lange unserer Elektronenpulse begrenzt ist. Der nicht-
lineare optische Kristall zur Frequenzverdoppelung (BBO: Beta Bariumborat)
kann optional in den Strahlgang eingebaut werden, um die Probe wahlweise mit
einer Wellenldnge (A = 5-2—) von 400 anstatt 800 nm anzuregen.

Im Probestrahlgang befinden sich zwei BBOs zur Erzeugung der dritten Har-
monischen mit einer Wellenldnge von 266 nm. Diese koppeln wir in die Va-
kuummesskammer ein, in der sich die Elektronenquelle befindet. Hier werden
die Elektronenpulse erzeugt, mit einer Magnetlinse (ML) fokussiert und auf die
Probe geschossen. Das Beugungsbild wird mittels eines Vielkanalplattendetek-
tors (Multichannelplate: MCP) verstérkt. Ein Phosphorschirm hinter dem MCP
wandelt die Elektronen durch Lumineszenz in ein von einer CCD Kamera rezep-
tibles Bild um. Nachdem wir ein Beugungsbild aufgenommen haben, verringern
wir den optischen Weg fiir den Pumppuls und machen eine weitere Aufnah-
me von der Probe. Dieses Mal ist mehr Zeit zwischen Anregung und Abfrage
der Probe vergangen, als bei der vorherigen Aufnahme. Dieser Vorgang wird
bis zu 20 mal wiederholt, so dass wir anschlieffend einen kurzen Film von den
Vorgéngen in der Probe erstellt haben, welche durch die Anregung verursacht
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wurden. Ein wichtiges Kriterium fiir diese Messungen ist, dass alle Vorgidnge in
der Probe reversibel ablaufen und die Probe bevor der néchste Probepuls ein-
trifft (103 s) in ihren urspriinglichen Zustand zuriickgekehrt ist. Diese grobe
Beschreibung der Pump-Probe-Technik wird im n#chsten Abschnitt im Detail
mit den einzelnen Komponenten beschrieben.

3.3 Der Strahlgang

0 : Spiegel /\ : Prisma
@ [ : Stahlteiler
f : M2-Platte
A 4
f : Spiegel El
PD 3 : CCD Kamera
& O : Spiegel

: Photo-
Diode

STc

A 4

Linse <>

3w

Prismenkompressor
o7 i |

T >

Kammer 2

A 4

N2- Platte
oo

<> Teleskop > PD 2

Kammer 1

& sTd

Verzdgerungs- CCD 1
strecke

Abbildung 3.3: Detaillierter Strahlgang fiir die Elektronenbeugung
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Im Rahmen dieser Arbeit wurden nicht nur Experimente an Nickel durchgefiihrt,
sondern auch der Strahlgang fiir eine neue Elektronenbeugungskammer aufge-
baut. In Abb. (3.3) ist der Strahlgang mit den wichtigsten Elementen sowohl
fiir die schon bestehende Kammer (Kammer 1), als auch fiir die neue Kammer
(Kammer 2) dargestellt. Kammer 1 und deren Strahlgang auf der rechten Sei-
te wurde im Rahmen von zwei Doktorarbeiten (11|, [12]) aufgebaut. Mit ihr
wurden erfolgreich Experimente an diinnen Metallfilmen durchgefiihrt. In die-
ser Diplomarbeit und einer friiheren [13] wurden Anderungen vorgenommen, um
den Aufbau weiter zu optimieren.

Im Lasersystem befindet sich ein Kompressor vor dem optischen Tisch, auf dem
die optischen Komponenten fiir die Elektronenbeugung aufgebaut sind. Dieser
Kompressor wird zur Optimierung der Pulsdauer fiir die Erzeugung der dritten
Harmonischen benétigt. Der Tisch misst 1,2 mal 2,4 Meter und ist von drei
Seiten zugénglich, um den Strahlgang zu justieren. Hinter den ersten beiden
Spiegeln, die zur Grundjustage des Strahlganges verwendet werden, befindet
sich ein Strahlteiler (ST). Dieser teilt die Pulse vom Lasersystem, welche auch
als die Fundamentale (800 nm) bezeichnet wird, in Pump- und Probestrahl-
gang auf. Das Intensitatsverhaltnis ist hier 70 % in den Pump- und 30% in den
Probestrahlgang.

Im Probestrahlgang hinter dem Strahlteiler befindet sich ein Teleskop, die Fokal-
lange der Linsen betragt Fy = +300 mm und F> = —100 mm. Damit wird die
Strahltaille auf den Durchmesser der folgenden beiden BBOs reduziert, und so
die Konversionseffizienz der Fundamentalen zur dritten Harmonischen (THG,
266 nm) optimiert. Im ersten BBO wird die zweite Harmonische der Funda-
mentalen erzeugt, und im zweiten BBO durch Summenfrequenzgenerierung die
THG. Die Spiegel hinter den BBOs sind fiir die THG hoch reflektierend. Da-
durch werden die Fundamentale und die zweite Harmonische von der THG ge-
trennt. Der erste Strahlteiler (ST) hinter der THG Erzeugung trennt diese in
zwei Wege fiir Kammer 1 und 2. Fiir beide Wege (1 und 2) wird die Intensitét
der THG mit jeweils einer Photodiode (PD) gemessen. Das Prisma sorgt dafiir,
dass die Reste der Fundamentalen und zweiten Harmonische aus der THG her-
ausgefiltert werden, so dass nur die THG auf den Detektor trifft. Der Strahlweg
1 fiihrt iiber einen kleinen Umweg, um die Laufzeit von Pump- und Probestrahl
identisch zu halten, zu Kammer 1. Uber eine CaF Linse mit einem Fokus von
400 mm wird die THG in die Kammer, in der sich die 30 kV Elektronenquelle
der ersten Generation befindet, eingekoppelt, in welcher dann die Elektronen-
pulse generiert werden. Im zweiten Strahlgang befindet sich zusétzlich eine CCD
Kamera, um die Position und das Strahlprofil der THG zu tiberwachen. Diese
Kamera ist so aufgestellt, dass der Lichtlaufweg vom Strahlteiler (ST a) zur
CCD genauso lang ist, wie der Weg vom Strahlteiler (ST a) zur Elektronenquel-
le in Kammer 2. Aus technischen Griinden befindet sich die Linse, mit der die
THG auf die Elektronenquelle fokussiert wird hinter dem Strahlteiler. Dies ist
unglinstig, denn so stimmt das Strahlprofil auf der CCD nicht mit dem in der
Quelle iiberein. Dies sollte noch in einem weiteren Schritt optimiert werden.

Um die Probe mit unterschiedlichen Energiedichten anregen zu kénnen befindet
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sich im Pumpstrahlgang eine \/2-Platte, gefolgt von zwei Diinschichtpolarisa-
toren (DSP). So kénnen wir die Energiedichte von 0 bis 30% variieren. Zudem
benutzen wir den Diinnschichtpolarisator um die Pumppulse zwischen den bei-
den Kammern aufzuteilen. Hinter dem DSP verlassen die Pulse fiir Kammer 1
diesen S-Polarisiert, zur Kammer 2 hingegen P-Polarisiert. Da die Probe in der
Kammer senkrecht zur Oberfliche des optischen Tisches fixiert wird, libertrégt
sich diese Polarisationsrichtung auf die Probe. Hierbei sollte man beachten, dass
die Polarisationsrichtung sich beim Durchgang des Lichtes durch optische Me-
dien noch verdndern kann.

In beiden Strahlwegen befindet sich hinter dem DSP je eine Verzogerungsstrecke.
Diese bestehen aus einem motorisieren Verschiebetisch und einem darauf mon-
tiertem Retroreflektor. Fiir Kammer 2 wurde ein Model mit einem Verfahrweg
von 500 mm verwendet, bei Kammer 1 nur 350 mm. Die Lénge des Verschie-
bertisches gibt das maximale Zeitintervall von Pump- zu Probepuls vor, die uns
im Experiment zur Verfiigung steht. Damit wir dieses Zeitintervall voll nutzen
konnen, miissen die Verzogerungsstrecken prézise ausgerichtet sein. Nur wenn
der einfallende und reflektierte Puls und die Achse des Verschiebertisches ge-
nau parallel zueinander verlaufen, ist die Position der Anregung auf der Probe
wohldefiniert. Ansonsten wandern die Pumppulse beim Durchfahren der Verzo-
gerungsstrecke iiber die Probe und wir fragen mit dem Probepuls nicht einen
kontinuierlich angeregten Ort auf der Probe ab. Dies ist aber eine entscheidende
Voraussetzung, damit wir eine erfolgreiche Messung aufnehmen kénnen. Aus die-
sem Grund wird in regelméfigen Abstédnden mit einer CCD Kamera tiberpriift,
wie stark sich die Position des Pumppulses beim Durchfahren der Verzogeruns-
strecke dndert. Fir Kammer 1 gilt, wenn bei einem Verfahrweg von 60 mm
sich die Position auf der CCD um nicht mehr als 70 ym &dndern, kann mit den
Messungen angefangen werden. Ist die Positionsénderung grofer, so muss mit
Hilfe der Spiegel vor der Verzogerungsstrecke der Strahl nachjustiert werden.
Ist die Positionsdnderung grofer als 700 um, so muss der Verschiebertisch neu
ausgerichtet werden. Dies sollte nur beim Aufbau eines neuen Strahlganges der
Fall sein, oder nach groferen Umbauten eines bestehenden Strahlganges. Unter
idealen Bedingungen ist in dieser Kammer eine Positionsdnderung von 14 bis
21 pm auf 60 mm moglich, bei einer Halbwertsbreite (FWHM) von 700 pum
der Pumppulse. Bei der zweiten Kammer betréigt die Positionsdnderung unter
optimalen Bedingungen 30 pum auf 200 mm Verfahrweg.

Auf beiden Strahlwegen befindet sich ein Teleskop hinter der Verzogerungsstre-
cke. Hiermit wird der Durchmesser der Pumppulse halbiert, von 1,4 mm auf
0,7 mm. Wenn in dieser Arbeit von Strahl- oder Pulsdurchmesser gesprochen
wird, so ist damit die Halbwertsbreite (FWHM: Full Width at Half Maximum)
gemeint. Dies ist auf keinem Fall mit der Pulsdauer zu verwechseln. Die Puls-
dauer entspricht der raumliche Breite der Puls in Propagationsrichtung. Der
Durchmesser (FWHM) gibt die Ausdehnung der Pulse senkrecht zur Ausbrei-
tungsrichtung an. Je nach Justierung des Strahlganges, ist das Strahlprofil mal
mehr oder weniger Rund, wie in Abb. (3.4) gezeigt.

Je nach Form des Profils wird es als Ellipse oder Rechteck genéhert, um die
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Flache zu bestimmen, die von den Pulsen auf der Probe angeregt wird. Mit dem
Teleskop kann die FWHM leicht variiert werden, um das Strahlprofil zu opti-
mieren oder die eingestrahlte Energiedichte auf der Probe anzupassen. Davon
wird aber nur Gebrauch gemacht, wenn die Moglichkeiten von A/2-Platte und
Diinnschichtpolarisator ausgereizt sind.

Abbildung 3.4: Falschfarbenbild der Intensitétsverteilung der Pumppulse
(Strahlprofil)

Im Pumpstrahlgang von Kammer 1 befindet sich ein Prismenkompressor. Dieser
dient dazu die zeitliche Ausdehnung der Pumppulse zu variieren. Auf diese Art
ist es moglich die Probe alternativ mit einer Wellenlénge von 400 nm anstatt 800
nm anzuregen, indem wir einen BBO in den Pumpstrahlgang einzubauenen, und
zudem die Pulslange moglichst klein zu halten. Dadurch wird die Konversions-
effizienz und die Intensitdtsschwankung der zweiten Harmonischen verbessert.
Zusétzlich konnen wir iiber den Prismenkompressor die Pulsdauer der Funda-
mentalen auf der Probe einstellen. Da die Zeitauflosung unserer Messung von
der Dauer der Elektronenpulse abhéngt, welche um einen Faktor 20 grofer ist
als die Pulsdauer der Fundamentalen, ist dies aber nur von geringer Bedeutung.
Vor und hinter dem Prismenkompressor befindet sich je eine Lambdahalbeplat-
te. Mit der Ersten werden die Pulse zur Oberflache der Prismen P-polarisiert,
um Reflexionsverluste zu minimieren. Mit der Zweiten kann die Polarisations-
richtung fiir die Messung frei eingestellt werden.

Hinter dem Einkoppelspiegel befindet sich bei beiden Kammern ein Strahltei-
ler, der etwas 1 Prozent der Leistung zur Diagnostik umleitet. Diese besteht in
beiden Féllen aus einer CCD Kamera zur Uberwachung des Strahlprofils und
einer Photodiode zur Messung der Pulsenergie. In Kammer 1 treffen die Pump-
pulse von hinten auf die Probe unter einem Winkel von ungeféhr 40 Grad. Bei
Kammer 2 treffen die Pulse ebenfalls von hinten auf die Probe, aber unter ei-
nem Winkel von 10 Grad. So wird die Probe zum einen homogener angeregt,
und zum anderem ist die Schrigstellung der Pulsfronten geringer. Die Grofe des
Einfallswinkels vergréfert die effektive Pulsdauer, was dem Zeitraum iiber den
die Probe angeregt wird entspricht.
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3.4 Der Aufbau der Elektronenquellen

Nachdem wir nun einen Uberblick iiber den optischen Aufbau und den Strahl-
gang haben, kommen wir in diesem Abschnitt zu der wohl entscheidendsten
Komponente eines Elektronenbeugungsexperimentes, die Elektronenquelle. Im
Rahmen dieser Arbeit wurde nicht nur der Strahlgang fiir die neue Experimen-
tierkammer aufgebaut, sondern auch eine neue Elektronenquelle entworfen und
erste Tests vorgenommen. Zuerst werden wir die alte Quelle kennenlernen, die in
der alten Kammer eingesetzt ist und dort zuverléssig arbeitet. Die beiden neuen
Versionen der Elektronenquelle schauen wir uns in separaten Unterabschnitten
an und diskutieren dort ihre Vor- und Nachteile.

Die Elektronenquelle kénnen wir uns grob, wie bereits gesagt, als einen Plat-
tenkondensator vorstellen. Die in der alten Kammer verwendete Kathode ist in
Abb. (3.5) gezeigt. Diese besteht aus einem poliertem Edelstahlhalter, der auf
der zur Anode hin gelegenen Seite ein Rogowski Profil aufweist. In der Mitte be-
findet sich ein Loch, durch das die dritte Harmonische eingekoppelt wird und auf
ein Saphirplédttchen trifft, das mit Leitsilber in eine Senkung der Halterung ein-
geklebt ist. Saphir ist fiir die dritte Harmonische (266 nm) transparent. Dieses
Saphirplattchen ist in mehreren Lagen beschichtet. Beidseitig ist es mit Wolfram
beschichtet, um den elektrischen Kontakt mit der Halterung herzustellen und
ein homogenes Potential auf der gesamten Kathode aufzubauen. In der Mitte
des Pléttchens ist eine freie stelle, damit das Laserlicht ungehindert passieren
kann. Auf der zur Anode zugewandten Seite ist es zusatzlich deckend mit Silber
beschichtet (40 nm). In dieser Metallschicht 16st die dritte harmonische Pho-
toelektronen heraus, aus denen die Elektronenpulse zum Untersuchen unserer
Proben bestehen. Silber wird verwendet, weil seine Austrittsarbeit (4,26 eV; [5])
in der Ndhe der Photonenenergie der dritten Harmonischen (4,66 eV') liegt. Die
Kathode liegt auf einem negativem Potential von -30 kV. Sie wird von einem
Isolator aus Macor gehalten, und wird so gegeniiber der Kammer und anderen
Komponenten elektrisch isoliert, welche auf Erdungspotential liegen. Mit diesen
-30kV werden die Elektronen zur Anode hin beschleunigt.

40 nm Silber

/
’ Photoemissions-Schicht

2 nm Wolfram-Haftschicht —— T AI203-Substrat

100 nm Womam-Leltschlcm/(,

Rogowski-Profil =—wH —_

Abbildung 3.5: Schematischer Aufbau der Photokathode
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Die Anode ist eine polierte Edelstahlplatte mit einem 100 pm Loch in der Mitte,
welches gegeniiber der Kathode zentriert ist. Durch dieses Loch, auch als Pinhole
bezeichnet, treten die Elektronen hindurch und gelangen zur Magnetlinse, von
der sie auf die Probe fokussiert werden. Die Anode befindet sich in einem Ab-
stand von 3 mm zu Kathode, was der Durchschlagsfestigkeit des Vakuums bei
10~® mbar entspricht. Wir gehen hier deshalb an die Grenze des machbaren,
da wir so die zeitliche Verbreiterung der Pulse in der Beschleunigungsregion
klein halten kénnen. Die Magnetlinse ist an einer separaten Halterung in der
Vakuumkammer angebracht, wodurch die Ausrichtung der Magnetlinse zu der
Elektronenquelle nicht ganz optimal ist.

3.4.1 Dritte Generation

Bei der Elektronenquelle der dritten Generation handelt es sich um eine modifi-
zierte Version der Ersten. Der grundlegende Aufbau ist derselbe und ist in Abb.
(3.6) dargestellt.

G i
— |l L
Magnet-
f linse
4+——— __Macor
Isolator

- v

il
90 mm

Kathode Gap

- i -

Abbildung 3.6: Elektronenquelle der dritten Generation, technische Zeichnung

Auch wenn das Prinzip das Gleiche ist, so gibt es doch einige wichtige Anderun-
gen. Der Abstand zwischen Anode und Kathode ist grofer als im Vorgidngermo-
del, ndmlich 6 mm. Dies soll uns ermoglichen gréfsere Beschleunigungsspannun-
gen anzulegen. Dementsprechend sind die Abmessungen der Macorisolation an-
gepasst. Die Kathode wurde durch eine monolytische Variante aus Quarz ersetzt.
Dies bedeutet, dass der Kathodenkdrper aus einem zusammenhédngenden Stiick
gefertigt ist, so entstehen keine Rillen und Vorspriinge an Verbindungsstellen
verschiedener Bauteile in der Beschleunigungsregion von der Elektronenquelle.
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Quarz ist ebenfalls fiir die dritte Harmonische transparent. Diese Kathode ist mit
Ausnahme von zwei Kreisflichen auf der Vorderseite und Riickseite mit Kupfer
beschichte, um den elektrischen Kontakt mit einer polierten Edelstahlplatte, die
als Halterung dient, herzustellen. Zur Anode hin ist die monolytische Kathode
mit einer 10 nm diinnen Goldschicht iiberzogen, aus der die Photoelektronen
herausgelost werden. Die Austrittsarbeit von Gold ist grofier als die von Silber,
5,1 eV zu 4,25 eV [5]. Diese liegt leicht oberhalb der Photonenenergie, dieser
Wert ist jedoch stark von der Beschaffenheit der Oberfliche der Goldschicht
abhéngig. So erhoffen wir uns das Energieintervall, in dem die Elektronen aus
der Goldschicht herausgelost werden, zu verringern. In der neuen Version ist
die Magnetlinse direkt an der Anode befestigt. Auf diesem Wege ist die Achse
der Magnetlinse bereits durch die Fertigung parallel zur Bewegungsrichtung der
Elektronen ausgerichtet, wodurch Abbildungsfehler minimiert werden. Gehalten
wird die Elektronenquelle von einer, mit der Magnetlinse verbunden, Edelstahl-
halterung, die auf dem Kammerboden festgeschraubt wird. Diese Methode gibt
uns mehr Flexibilitdt in der Positionierung der Elektronenquelle in der Kammer
und einen besseren thermischen Kontakt der Magnetlinse zur Kammer. Doch
die Ausrichtung der gesamten Elektronenquelle zum k-Vektor der dritten Har-
monischen und zum Detektor ist nicht leicht zu optimieren, da dies per Hand
gemacht werden muss ohne das Elektronensignal auf dem Detektor sehen zu
konnen.

Eine spéitere Modifikation dieses Models bestand darin die Macorisolation an
den Kontaktstellen zu den Metallflichen mit einer Graphitschicht zu {iberzie-
hen, wie in Abb. (3.7) gezeigt. Liegt eine Hochspannung an einem Isolator, so
wandern trotzdem Elektronen iiber dessen Oberfléche dem Potentialgefille ent-
lang. Diese Elektronen sammeln sich in Ritzen und Vertiefungen in dem Isolator
und erzeugen dort so eine Uberschussladung. Gerade in der Nithe von geerdeten
Metallfldchen, kann es so zu leichten lokalen Entladungen kommen. Hierdurch
werden die verbleibenden Gasmolekiile ionisiert und es bildet sich ein leitender
Kanal im Vakuum. Durch diesen kénnen weitere Ladungsiiberschlége an ande-
ren stellen der Elektronenquelle hervorrufen werden. Auf diesem Wege kann sich
lawinenartig die Kathode entladen und bei geniigend hohen Spannungen (ab 30
kV'), kann die Elektronenquelle beschiddigt werden. Diese Beschidigungen ge-
hen von eingebrannten Spuren auf dem Isolator, bis hin zu Metallablagerung
auf dem Isolator und Verfarbungen auf der Anode oder Kathode. In den ersten
beiden Fallen ist der Isolator héchst wahrscheinlich irreparable beschédigt, zu-
mindest leidet dessen Spannungsfestigkeit permanent. Schiden an der Kathode
sind ebenfalls irreparable. In einem solchen Fall muss die Kathode ausgetauscht
werden. Beschiddigungen an der Anode konnen meistens durch Polieren beho-
ben werden. Die Behandlung mit Graphit fiihrte nicht zum erhofften Erfolg.
Vor der Modifikation konnten 35 kV iiber einen léngeren Zeitraum mit nur ge-
legentlichen Entladungen gehalten werden. Nachher nur noch 18 £V, wodurch
wir diesen Weg nicht weiter verfolgt haben. Ein moéglich Grund fiir diese Ver-
schlechterung kann darin liegen, dass die Graphitschicht nicht gleichméfig genug
aufgetragen wurde. Nach einigen Korrekturen konnten ohne Graphit wieder 30
kV gehalten werden, ohne dass nach einer kurzen Zeit ein messbarer und auch
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auf dem Detektor sichtbarer Elektronenstrom floss. Gelegentliche Entladungen,
im Mittel alle 15 Minuten, machten eine erfolgreiche Messung aber weiterhin
unmoglich. Darum wurde die Elektronenquelle der 4-ten Generation konstru-
iert.

Abbildung 3.7: Mit einer Graphitemulsion iiberzogene Macorkeramiken

3.4.2 Vierte Generation

Fiir die Elektronenquelle der 4-ten Generation wurde ein grundlegend neu-
es Konzept erstellt. Denn hohere Beschleunigungsspannungen bringen fiir die
Elektronenbeugung einige Vorteile, weswegen sich dieser erhebliche Aufwand
lohnt. Durch eine grofere Beschleunigungsspannung erhoht sich zunéchst die Ge-
schwindigkeit der Elektronen. Fiir 60 £V ergibt sich eine Elektronengeschwindin-
digkeit von v = 1,34 * 10% . Dadurch wird die Geschwindigkeit um 27% ge-
geniiber 30 £V erhoht. Wie wir sehen, werden bei dieser Beschleunigungsspan-
nung relativistische Effekte bedeutend. Die grofere Geschwindigkeit verkiirzt
die Flugzeit der Elektronenpulse, so dass denen weniger Zeit bleidt aufgrund
ihrer repulsieven Wechselwirkung auseinander zu driften. Dadurch erhalten wir
eine bessere zeitliche Auflosung. Zudem haben Elektronen mit einer gréferen ki-
netischen Energie eine grofere Eindringtiefe in Materie. Auf diese Weise wéren
wir in der Lage dickere Filme zu untersuchen, die sich leichter herstellen lassen.
Ein weiterer Vorteil liegt in der kleineren Wellenlédnge von App = 4,85 pm. Die-
ser zeigt sich darin, dass die Beugungswinkel kleiner werden. Auf diese Weise
konnen mehr Beugungsmaxima gleichzeitig aufgezeichnet werden.

Die gesamte Quelle mitsamt Hochspannungsdurchfithrung und Magnetlinse wird
hier in einem Bauteil an einen CF100 Flansch der Kammer montiert. Um Pro-
bleme an Metal- /Isolatorkontaktstellen zu vermeiden, wird der Isolator direkt an
dem Flansch befestigt und besteht nur noch aus einem Stiick. Als Material wur-
de POM (PolyOxyMethylen), wegen seiner guten mechanischen Bearbeitbarkeit
und geeigneten elektrischen Eigenschaften verwendet. Dabei wurde besonders
auf die Durchschlagfestigkeit (32 kV/mm), Oberflichenwiederstand (10'6 Q)
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und die Kriechstromfestigkeit CTI (600) geachtet [14]. Die Kriechstromfestigkeit
wird in einem genormten Verfahren (CTI: Comparative Tracking Index) ermit-
telt. Das Testverfahren ist etwas kompliziert, aber als grobe Ndherung kann man
aus diesem Wert ablesen, bis zu welcher Spannung in Volt an 1 mm Material
kein messbarer Kriechstrom festzustellen ist. Folglich sollten wir erwarten kon-
nen, dass 100 mm ausreichen, um die gewiinschte Spannung von 60 kV stabiel zu
halten. Dieser Wert gilt, wenn die Isolatoroberfliche an Atmosphére liegt. Nach
Angaben von Friatec, einer Firma die Hochspannungsvakuumdurchfiihrungen
produziert, benétigt man im Vakuum bei einem Druck von 1076 mbar nur ein
drittel der Strecke, um die Kriechstromfestigkeit zu gewéhrleisten. In Abb. (3.8)
ist der Querschnitt des Isolators zu sehen. Vakuumseitig ist der Kriechweg 80
mm lang, was einer Spannungsfestigkeit von 144 kV entspricht. An Atmosphére
ist der Kriechweg 180 mm lang, was fiir 108 kV ausreicht. Tests haben gezeigt,
dass der Isolator 62 kV bei 10~7 mbar iiber 60 Minuten lang aushilt ohne eine
einzige Entladung oder einen messbarer Strom.

\\\\\\\\\\\\

Abbildung 3.8: Skizze vom Isolator der Elektronenquelle

Die Kathode ist wie bei der Elektronenquelle der dritten Generation monoly-
tisch aus Quarz gefertigt. Die Form der Kathode wurde weiter optimiert, um
scharfe Kanten und {iberstehende Rénder zu vermeiden. Auch diese Kathode ist
mit einer Goldschicht iiberzogen aus der die Photoelektronen herausgelost wer-
den. Die Befestigung der Kathode an der Edelstahlhalterung geschicht mittels
Leitsilber, so wird auch der elektrische Kontakt iiber eine Kupferbeschichtung
am Rand und der Riickseite der Kathode zur Goldschicht hergestellt. Die Halte-
rung der Kathode wird von einer Edelstahlschraube in den Isolator eingepresst
und mit einem O-Ring wird der Metall-Isolator-Ubergang abgedichtet. Ein Loch
in der Mitte der Anpressschraube und der Kathodenhalterung erlaubt die Ein-
kopplung des Lasers auf die Kathode. In Abb. (3.9) ist der Querschnitt dieser
beiden Elemente zusammen mit der Kathode dargestellt. In der Halterung ist ei-
ne zusatzliche Vertiefung in die eine diinne Quarzplatte und ein weiterer O-Ring
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eingesetzt werden. Diese Quarzplatte dient als Fenster zur Kathode und wird
von der Anpressschraube gegen den O-Ring gedriickt, um die Vakuumdichtigkeit
herzustellen.

Anpressschraube Halterung Kathode

|
17 mm

Abbildung 3.9: Skizze fiir die Kathode, Halterung und Anpressschraube

Da es bei den vorherigen Varianten gelegentlich Schwierigkeiten mit der Hoch-
spannungsdurchfiihrung in die Vakuumkammer gegeben hatte, wurde hier diese
direkt in die Quelle integriert. In der Riickseite der Anpressschraube befinden
sich 2 Bohrungen, in die ein handelsiiblicher Bananenstecker eingesetzt werden
kann. Dieser Stecker ist Bestandteil eines eigens fiir diese Quelle entworfenen
Hochspannungssteckers. Der Mantel des Steckers besteht wieder aus POM. Die
Hochspannungsleitung ist in dem Stecker eingebettet und iiber sechs 1 Giga-
ohm Dinnschichtwiderstinde mit dem Bananenstecker verbunden. Das Inne-
re des Steckers ist mit Vergussmasse (Polyurethan, Durchschlagsfestigkeit 25
kV/mm) aufgefiillt. Die verwendete Hochspannungsleitung mit dem Stecker fiir
die Hochspannungsquelle sind kommerzielle Produkte von Heinzinger und fiir
Spannungen bis 65 kV spezifiziert. Bei der Hochspannungsquelle handelt es sich
um eine hoch stabilisierte Quelle von Heinziger (Model: PNCcap-Serie) mit einer
angegebenen Spannungsfluktuation kleiner als 0,01% iiber 8 Stunden.

Die Magnetlinse wird auf der Innenseite eines Distanzflansches befestigt. Die-
ser Flansch verbindet den Isolator mit der Magnetlinse und der Kammer. Das
Joch in der Magnetlinse besitzt eine Liicke, so dass sich zwei Polschuhe ge-
geniiberstehen. So wird eine Inhomogenitat im Magnetfeld erzeugt, welche die
Elektronenpulse fokussiert. Die Anode wird von der Magnetlinse gehalten. Diese
besteht aus Edelstahl und wurde Elektropoliert, um kleinste Unebenheiten zu
beseitigen. Zudem wurde Edelstahl gewéhlt, da es nur schwer magnetisierbar
ist, auf diesem Wege vermeiden wir eine unnotige Fithrung des magnetischen
Flusses weg von den Polschuhen und dadurch stérende zusétzliche Inhomogeni-
tdten. Alle Kanten und Ecken in Richtung der Kathode sind abgerundet, und
die Senkungen fiir die Schrauben liegen am Rand, damit keine spitzen Winkel
in Richtung der Kathode zeigen. So versuchen wir Feldiiberh6hungen und Ent-
ladungen zu vermeiden. In der Mitte befindet sich auch in dieser Version ein
100 pm kleines Pinhole, durch welches die Elektronen hin durchtreten. In Abb.
(3.10) ist die Magnetlinse zusammen mit der Anode im Querschnitt dargestellt.
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Abbildung 3.10: Skizze der Magnetlinse und der Anode

Die gesamte Elektronenquelle ist von einem geerdetem Aluminiumgehduse um-
geben, um die Spannung im inneren der Quelle abzuschirmen. Dies dient nicht
nur zur Sicherheit aller Personen im Labor, sondern auch zum Auffangen von
Schockwellen (elektromagnetische Impulse), die bei Entladungen bei hohen Span-
nungen entstehen. Diese Schockwellen konnen ansonsten empfindliche elektri-
sche Geréte im Labor beschédigen.

= N

96 mm

AN\
iy
1p)

|

2% T
?yw

Abbildung 3.11: Skizze fiir den Zusammenbau der Elektronenquelle der vierten
Generation

Abb. (3.11) zeigt alle beschriebenen Teile der Elektronenquelle zusammen. Der
Abstand zwischen Kathode und Anode betrdgt 7 mm, was nahe der Vakuum-
durchschlagsfestigkeit liegt. Dieser Abstand sollte reichen, um die Quelle mit 60
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kV zu betreiben. Zudem ist er klein genug, um die Pulsdauer in der Beschleuni-
gungsregion nicht zu stark zu vergrofern. In Abb. (3.12) ist ein Photo von dem
Isolator und der Kathode gezeigt.

Abbildung 3.12: Photo von der Kathode und dem Isolator

Auch wenn in der neuen Version viele kritische Stellen der Vorldufermodelle
iiberarbeitet und einige Ziele erreicht wurden, wie z.B. die einfachere Instal-
lation der Elektronenquelle mitsamt Durchfiihrung an die Kammer. So gibt es
weitere Punkte die als Ursache fiir Entladungen und anschlieftend einem bestén-
digen Stromfluss in Frage kommen. Im vollstdndig zusammen gesetzten Zustand
konnten leider keine Spannungen iiber 30 kV stabil gehalten werden. Ab 28 kV
gab es regelméfig Entladungen in der Quelle. Dies ist im Allgemeinem normal
bei einer neuen Quelle, da Staub auf der Kathode und Anode, ebenso wie Ver-
unreinigungen (Wasser, Fett) des Isolators weggebrannt werden. Die hierdurch
verursachten Entladungen sollten aber mit ihrer Frequenz und Stérke abneh-
men, was im hier beschriebenen Fall nicht eintrat.

Zu den kritischen Stellen gehort besonders der Ubergang von der Kathode zur
Halterung. Da diese mit Leitsilber festgeklebt ist, kann es nicht verhindert wer-
den, dass eine kleine Menge an Leitsilber aus der Grenzflache zwischen Kathode
und Halterung herausfliefst. Diese Reste kénnen spitze Kanten bilden, an denen
durch Feldiiberhohungen Elektronen heraussprithen und so eine Quelle von Ent-
ladungen sind. Zudem sind die Anforderungen an die Oberflichenbeschaffenheit
der Kathode sehr hoch. Besonders der Rand der Kathode kann nur schlecht po-
liert werden. Dies zeigt sich darin, dass der sichtbare Rand matt und rau nach
der Beschichtung mit Kupfer wirkt. Auf einer rauen Oberflache befinden sich
wieder viele Spitzen und Kanten, die fiir die Hochspannungsfestigkeit schidlich
sind. Eine weiter Problemzone ist der Ubergang von der Kupferbeschichtung
zum Goldfilm, welcher nach dem Kupfer auf die Kathode aufgedampft wird und
sich mit der Kupferschicht iiberschneidet. Die Goldschicht ist 10 nm dick, wohin-
gegen die Kupferschicht 40 nm stark ist. Je nach Homogenitét dieser Grenzregi-
on, die direkt gegeniiber der Anode liegt, kénnen auch hier Stufen oder Kanten
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entstehen. In einem spéteren Model, sollte nur die Riickseite der Kathode mit
Kupfer beschichtet werden, um diesen Ubergang zweier Metalle in dem Bereich
grofter Feldstdarke zu vermeiden. Die Kupferschicht ist trotzdem notwendig, da
Gold nicht stark genug auf Quarz haftet, um die Kathode an einer mit Gold
beschichteten Fléache mit der Halterung zu verbinden. Generell wiirde es sich
empfehlen einen Dummy aus Edelstahl anzufertigen, um einige der mogliche
Fehlerquellen zu eliminieren, bevor weitere Test durchgefiihrt werden.

Abgesehen von der Kathode, kann die Anode zu Schwierigkeiten fiihren. Hier
kommt fast nur das Pinhole als Fehlerquelle infrage. Obwohl die Anode po-
liert ist, kann an dem Pinhole ein Grat zuriickbleiben, wenn bei dem Polieren
Materialreste vom Rand des Pinholes in dieses hinein gedriickt werden. Diese
Moglichkeit konnte dadurch iiberpriift werden, indem man die Quelle mit einer
Anode ohne Pinhole testet. Die bestehenden Moglichkeiten wurden noch nicht
erschopft und weitere Tests und Variationen werden durchgefiihrt.

3.5 Die Experimentierkammern

Nachdem wir einen genaueren Blick auf die Elektronenquellen geworfen haben,
schauen wir uns nun das Innenleben der Vakuumkammern an, in denen die
Experimente durchgefiihrt werden. Da die beiden Kammern vom Innenleben
her recht ahnlich sind, betrachten wir zunichst Kammer 1 an der auch die
Experimente durchgefiihrt wurden, und im Anschluss werden die Unterschiede
und Verbesserungen an der neuen Kammer genannt.

Bis jetzt wurde immer nur von Detektor gesprochen, wenn es darum ging das
Elektronenbeugungssignal aufzunehmen. Diese Verallgemeinerung wird nun be-
hoben. Gegeniiber von der Elektronenquelle, auf der Riickseite der Kammer, ist
ein Mehrkanalplattendetektor (MCP, MultiChannelPlatedetector) an einem CF
100 Flansch angebracht. Ein MCP funktioniert recht dhnlich wie ein Channel-
tron und ist ein Elektronenvervielfacher. Ein MCP besteht aus 2 Platten, die
parallel zueinander ausgerichtet sind und einen kleinen Abstand zueinander auf-
weisen. In jeder Platte sind winzige Locher, die Kanéle. Eine Potenzialdifferenz
von +1,3 kV zwischen den Platten dient als Beschleunigungsspannung. Tritt ein
Elektron in einen Kanal ein, so wird es durch die Potenzialdifferenz beschleunigt,
damit es beim Aufprall auf eine Kanalwand sekundar Elektronen herauslost.
Das hier verwendete MCP benutzt eine Chevron Konfiguration. Das bedeutet,
dass die Kanéle leicht (8°) gegeniiber der Flidchennormalen gekippt sind und
der Spalt zwischen den Platten eine Spiegelebene darstellt. Dadurch wird der
Verstarkungsfaktor des MCPs erhoht. Hinter den beiden Platten ist ein Phos-
phorschirm angebracht, an diesem eine weitere Beschleunigungsspannung von
48 kV anliegt. Hier wird durch Lumineszenz Photonen erzeugt. Da sehr viele
von diesen Kanélen in dem MCP sind und diese alle denselben Verstarkungsfak-
tor besitzen, entspricht die Intensitdtsverteilung auf dem Phosphorschirm der
Elektronenverteilung, die auf das MCP trifft. Uber die Beschleunigungsspan-
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nung lésst sich die Verstarkung des MCPs regeln. In Abb. (3.13) ist das Schema
eines MCPs dargestellt.

Hinter dem MCP, auferhalb der Kammer, befindet sich eine CCD Kamera, mit
der das Bild vom Phosphorschirm aufgenommen wird. Diese Kamera besitzt
einen hohen dynamischen Bereich, und ihre Wiederholrate lasst sich von 12 us
bis zu 20 s einstellen. Sie wird {iber ein Labview Programm ausgelesen und die
Daten gespeichert. Mit diesem Programm werden auch die Strahlmonitorkame-
ras ausgelesen und die Schrittmotoren in dem Experiment gesteuert.

Elektronen Phosphor

Mikrokanale \ /

V. +1.3kV
+4.8kV

Abbildung 3.13: Schematische Zeichnung einer Multichannelplate mit Phos-
phorschirm [all]

Die Kammer wird {iber eine Turbomolekularpumpe abgepumpt, dabei wird ein
Druck von 8 - 10~8 mbar erreicht. Die Probe wird iiber zwei Schrittmotoren
bewegt (x-Achse und y-Achse). Zudem haben wir die Moglichkeit die Probe um
die Vertikale Achse (y-Achse) manuell zu Rotieren.

3.5.1 Uberlagerung der Anrege- und Abfragepulse

Eine der grofen Herausforderungen in der zeitaufgelosten Elektronenbeugung
besteht darin die Anrege- und Abfragepulse rdumlich und zeitlich zu iiberla-
gern. Die Elektronen kénnen wir nur mit dem MCP detektieren, deshalb ist eine
direkte Beobachtung der Elektronenpulse auf dem Probenhalter nicht maoglich.
Damit wir die Position der Elektronen auf dem Probenhalter verfolgen kénnen,
befinden sich im Probenhalter mehrere Locher an wohlbekannten Orten mit
unterschiedlichem Durchmesser. Auf dem MCP betrachten wir nun das Elek-
tronensignal und konnen anhand des Schattenbildes dieser Locher die Position
der Elektronenpulse markieren. Anschliefend richten wir die Elektronenpulse
auf das kleinste Loch (100 bis 200 pm) aus und sehen dabei, dass die Pulse
raumlich eingeschrinkt werde. Dadurch léasst sich der Durchmesser der Elektro-
nenpulse auf der Probe auf etwa 400 pm abschétzen. Mit einer weiteren CCD
Kamera beobachten wir den Probenhalter und achten auf das Streulicht der Ab-
fragepulse auf diesem. Die Kamera liefert aber nur ein recht unscharfes Bild des
Probenhalters und das Loch mit dem wir die Uberlappung verifizieren, ist nur
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schwer zu erkennen. Decken sich die Anregepulse mit dem Loch, so nimmt die
Intensitit des Streulichtes zu, da das Licht an den Réndern der Offnung stér-
ker gestreut wird. Dieser Effekt fithrt aber nicht zu einer gleichméfig verteilten
Intensitdt. So konnen wir die Struktur des Loches in der Intensitdtverteilung
nur erahnen. Deshalb justieren wir die Pumppulse so, dass ein lokales Minimum
im Zentrum der Intensitidt des Streulichtes auftritt. Dieser Punkt ist der Aus-
gangspunkt fiir die Justierung. Anschlieffend beobachten wir den Schwerpunkt
der Elektronenpulse. Uberlappen sich Elektronen- und Laserpulse, so kann man
eine kleine Verschiebung des Schwerpunktes beobachten, um etwa 0,1 Pixel.
Diese Anderung liegt in der Grofenordnung, oder unterhalb, der statistischen
Schwankungen des Messsignals. Darum liisst sich diese Anderung oft nur durch
mehrfache Mittlung und direktem Vergleich zwischen dem Signal vor und nach
der zeitlichen Uberlappung erkennen. So benétigt es ein sehr geiibtes Auge, um
diesen Effekt zur Optimierung der Uberlappung zu nutzen, und selbst das reicht
oft nicht aus. Hier sollte noch erwidhnt werden, dass der Bereich in dem sich die
Pulse Uberlagern miissen kleiner als 1 mm ist. Die Anregepulse haben nur einen
Durchmesser von etwa 700 um.

Nachdem wir die Pulse zur rdumlichen Uberlappung gebracht haben, suchen
wir die zeitliche Uberlagerung von Pump- und Probepulsen, auch Nulldelay
genannt. Auch wenn der Strahlgang fiir Pump- und Probepulse einen nahezu
gleichen optische Weg haben und sorgfiltig aufgebaut sind, so treffen die Pul-
se nicht automatisch zur gleichen Zeit auf die Probe. Diesen Zeitpunkt finden
wir dadurch, dass wir die Verzogerungstrecke iiber einen weiten Bereich ver-
schieben und withrend dessen die Anderung des Schwerpunktes der Elektronen-
pulse betrachten. Bei diesem Vorgang treffen die Elektronenpulse immer noch
auf des oben erwahnte Loch im Probenhalter. Die Intensitdt der Pumppulse
muss moglichst grof sein. Bei 20 m.J/cm? kénnen wir die genannte Anderung
des Schwerpunktes von 0,1 Pixel erkennen. Dieser Wert héngt zudem von dem
Durchmesser des verwendeten Loches ab, was wir bei der Verwendung von unter-
schiedlichen Probenhaltern bedenken miissen. Generell gilt, je grofer das Loch,
desto kleiner der Effekt. Diese Signaldnderung wird dadurch hervorgerufen, dass
die Pumppulse durch Mehrphotonenemission auf dem Probenhalter eine loka-
le Raumladung erzeugen, die unsere Probepulse ablenkt. Dabei werden an den
Kanten des Loches mehr Photoelektronen generiert als an der planen Fliche
des Probenhalters. Um diesen Effekt zuverléssig sehen zu konnen, verfahren wir
die Verzogerungsstrecke mehrfach iiber den selben Bereich und mitteln die Aus-
lenkung des Schwerpunktes iiber die verschiedenen Durchlédufe. Ein Durchlauf
wird als ein Scan bezeichnet und nach drei bis sieben Scans sollte die Ande-
rung sichtbar werden, falls die Pulse sich tatséchlich raumlich iiberlappen. Eine
solche Messung ist in Abb. (3.14) dargestellt. Nachdem die rdumliche und zeit-
liche Uberlagerung gefunden wurde, wird erst die Intensitit des Anregestrahls
reduziert und dieser anschliefsend blockiert, damit wir nicht versehentlich die
Probe beschéddigen. Anschlieffend bewegen wir den Probenhalter, so dass die
Elektronenpulse auf die Probe treffen und suchen eine Stelle auf der Probe, die
ein moglichst gleichméfiges und deutliches Beugungsbild liefert. Zu diesem Zeit-
punkt haben wir alle Vorbereitungen abgeschlossen, um eine Messung starten
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zu konnen. Wir stellen die Verzdgerung zwischen Anrege- und Abfragepuls so
ein, dass der Anregepuls nach dem Abfragepuls auf die Probe trifft. Die Mes-
sung lduft dann nach dem Rapit-Scanning Verfahren ab. Fiir eine feste Position
der Verzogerungsstrecke nehmen wir ein Beugungsbild auf, mit einer festen Be-
lichtungszeit fiir die CCD-Kamera. Die Belichtungszeit, typisch sind 0,5 bis 2
Sekunden, daher der Name Rapid-Scanning, wird wihrend der Messung nicht
mehr verdndert. In dieser Zeit wird die Intensitdt des Beugungsbildes aufin-
tegriert und abgespeichert. Anschlieffend wird die Verzogerungstrecke um eine
feste Distanz verkiirzt, welche unsere Schrittweite im Zeitintervall der Messung
festlegt. Danach wird ein weiteres Bild aufgenommen. Dieses Abfolge wird einige
male wiederholt, bis wir eine festgelegt Anzahl von Aufnahmen gemacht haben.
Eine solche Messung beinhaltet iiber 100 Schritte. Die Anzahl der Schritte und
die zuriickgelegte Distanz zwischen diesen entspricht der Lange des Zeitintervalls
fiir die Messung. Danach fahrt die Verzdgerungsstrecke auf ihre Ausgangspositi-
on zuriick und der Vorgang startet von neuem. Dieses mal werden die Bilder von
jedem Schritt mit dem vom vorherigen Durchgang gemittelt und das gemittelte
Bild wird abgespeichert. Zum Schluss haben wir eine Reihe von Beugungsbildern
aufgenommen, bei denen der Pumppuls immer frither im Vergleich zum Probe-
puls auf die Probe trifft. Am Anfang der aufgenommenen Serie ist die Probe
also nicht angeregt, da der Pumppuls zu spdt ankommt, und im Verlauf der
Messung treffen beide Pulse zum selben Zeitpunkt ein. Anschlieffend wird der
zeitliche Abstand wieder grofer und wir beobachten die zeitliche Entwicklung
des Beugungsbilds nachdem die Probe angeregt wurde. Bei dieser Messmethode
ist eine wichtige Voraussetzung, dass die Anregung eine reversible Anderung in
der Probe auslost. Zudem muss die Probe innerhalb von 10™* s wieder in ihren
Grundzustand zuriick gekehrt sein.
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Abbildung 3.14: Gezeigt ist der zeitliche Verlauf der Position des Elektronen-
signals auf dem MCP. So wird nach der zeitlichen Uberlage-
rung vom Elektronen- und Laserpulsen in der alten Kammer
gesucht. Ein Pixel entspricht 50 pm und einer Winkeldnderung
der Elektronen von 1,7 - 10~ rad
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3.5.2 Die neue Kammer

In der neuen Kammer wird die rdaumliche Uberlappung nach einem #hnlichem
Verfahren gefunden. Die Elektronenpulse werden auch hier durch ein kleines
Loch gefdadelt. Mit einer CCD Kamera betrachten wir den Probenhalter und
gleichzeitig die Riickseite der Magnetlinse, die sich direkt hinter dem Proben-
halter befindet. Eine Aufnahme des Probenhalters ist in Abb. (3.15) zu sehen.

Abbildung 3.15: Aufnahme des Probenhalters in der neuen Kammer. Knapp
auferhalb des griinen Késtchens, an der rechten oberen Ecke,
sieht man das transmittierte Streulicht des Pumpstrahls. Die
anderen Reflexionen stammen von verschiedenen Lochern im
Probenhalter und von Streulicht.

Zunéchst schauen wir uns wieder das Streulicht der Pumppulse auf dem Pro-
benhalter an (rotes Késtchen), bis diese mit dem Loch, durch welches die Elek-
tronen treten, iiberlappt. Danach lasst sich das transmittierte Licht, dass durch
das Loch im Probenhalter hindurchstrahlt auf der Magnetlinse sehen (blaues
Kastchen). Dieses Signal lasst sich leicht nach maximaler Intensitit optimieren.
Diese Methode ist in der neuen Kammer moglich, da hier die Pumppulse in ei-
nem Winkel von 10° auf den Probenhalter treffen anstelle von 40°. Zudem haben
wir hier mehrere Moglichkeiten die Kamera so zu positionieren, das wir in einem
geeignetem Winkel den Probenhalter und die Magnetlinse beobachten kénnen.
Bei der alten Kammer wird das transmittierte Licht einfach vom Probenhalter
verdeckt.

In Abb. (3.16) ist eine Messung zur Bestimmung der zeitlichen Uberlagerung
dargestellt. Im Vergleich mit Abb. (3.14) gibt es einige Unterschiede zu beach-
ten. Als erstes fallt uns auf, das in Abb. (3.14) der Signalunterschied vor und
nach der zeitlichen Uberlagerung nur 0,2 Pixel bei 30 kV Beschleunigungsspan-
nung betrigt. In Abb. (3.16) betrigt dieser 0,6 Pixel bei 20 kV. Die Messung aus
Kammer 1 wurde zudem iiber 40 mal gemittelt, was zu der geringen Schwan-
kung des Signals fiihrt, wohingegen die zweite Messung nur sieben mal gemittelt
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wurde. Als letztes sollte noch auf das drei mal grofsere abgescannte Zeitintervall
aufmerksam gemacht werden in Abb. (3.16).
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Abbildung 3.16: Gezeigt ist der zeitliche Verlauf der Position des Elektronensi-
gnals auf dem MCP. Im Vergleich zu Abb. (3.14) ist zu beach-
ten, das hier die Zeitachse grofser skaliert ist.

Ein weiterer Vorteil der neuen Kammer ist die Moglichkeit die Probe zusétzlich
um die beiden Translationsachsen (x- und y-Achse) definiert rotieren zu kon-
nen. Auf diese Weise kénnen wir das Verhalten der Probe in Abhéngigkeit vom
Einfallswinkel der Elektronen zur Probe untersuchen.

3.6 Die Probenpraparation

Bis jetzt wissen wir wie die Messung durchgefiihrt wird, wie die einzelnen Kom-
ponenten im Experiment arbeiten und was wir fiir Messergebnisse erwarten kon-
nen. In dieser Arbeit wurden Elektronenbeugungsexperimente an Nickel durch-
gefiihrt, und aus diesem Grund beschéftigen wir uns jetzt mit der Herstellung
und Préparation der Nickelproben. An diese werden spezielle Anforderungen
gestellt.

Da die Experimente in Transmissionsgeometrie durchgefiihrt werden, miissen
unsere Proben zum einem als diinne Filme vorliegen, zum anderem darf sich kein
Substrat hinter dem Film befinden. Selbst wenn dieses Substrat diinn genug wé-
re, um fiir die Elektronen transparent zu sein, so wiirden wir eine Uberlagerung
von den Beugungsbildern der Probe und dem Substrat aufnehmen. Eine weitere
Anforderung an die Probe bestand darin, dass wir monokristalline Nickelfilme
untersuchen wollten. In voraus gegangenen Messungen an Bismut wurde ein
anisotropes Verhalten der verschiedenen Beugungsmaxima in monokristallinen
Bismutfilmen beobachtet (siche [12] und [13]). Daher stellt sich die Frage, ob
dieses anisotrope Verhalten auch in anderen Materialien zu beobachten ist?

Die Proben wurden von T. Payer aus der AG Horn von Hoegen im Molekular-
strahlepitaxie (MBE: Molecular-Beam-Epitaxy) Verfahren hergestellt [15]. Bei
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diesem wird mit einem Elektronenstrahl das Rohmaterial stark erhitzt und zum
Verdampfen gebracht. Dieser Dampf, in unserem Fall Nickel, wird dann inner-
halb der Ultrahochvakuumkammer auf das Substrat abgeschieden. So lassen
sich diinne Filme wachsen. Um die Dicke der Filme zu bestimmen, befindet
sich neben dem Probenhalter ein Schwingquarz, der mit bedampft wird. Durch
die zunehmende Masse wihrend des Bedampfen, dndert sich die Eigenschwin-
gung des Quarzes. So kann in-situ die Schichtdicke bestimmt werden. Fiir Ni-
ckel entspricht eine Frequenzidnderung von Av = 991 Hz einer Filmdicke von
16 nm. Zur Kalibrierung des Schwingquarzes wurde ein Film hergestellt und
die Frequenzénderung notiert. Anschliefend wurde der Film mit einem Skal-
pell, bis zur Oberfliche des Substrats, geritzt und daraufhin mit einem AFM
untersucht. So wurde der Hohenunterschied von Substrat und Film gemessen,
was unserer Filmdicke entspricht. Als Substrat wurde NaCl gewéhlt,da bereits
Erfahrung im Bedampfen von NaCl Kristallen vorhanden war. Die Gitterkon-
tante von NaCl betragt 562 pm die von Nickel 352 pm, was ungefdhr einem
Faktor von 1,6 entspricht. Zudem kristallisieren beide Stoff in der fcc-Struktur,
so dass ein epitaktisches wachsen der Nickelfilme bevorzugt wird. Des Weiteren
wurden bereits monokristalline Nickelfilme auf NaCl von anderen Arbeitsgrup-
pen hergestellt [15]. Die NaCl Substrate sind polierte, 1 mm diinne und 13
mm durchmessende Scheiben, die urspriinglich als Grundlage fiir Kristallopti-
ken vorgesehen sind. Diese besitzen eine Oberflachenrauigkeit von A,.,s = 50
nm. Die Substrate werden einer speziellen Behandlung unterzogen, bevor sie
in die Ultrahochvakuumkammer transferiert werden. Zuerst wird ein Kristall
in eine Halterung eingespannt, so dass die zu bedampfende Seite nach oben
zeigt. Daraufhin wird die Probe um ihre Oberflachennormale mit 5000 U/min
gedreht. Nun wird das Substrat mit einigen Tropfen Wasser iiberzogen, welches
sofort durch die schnelle Rotation von dieser entfernt wird. Im Anschluss wer-
den einige Tropfen Propanol aufgetragen, um das verbleibende Wasser und den
restlichen Schmutz von der Oberfliche des Substrats zu entfernen. Zum Schluss
wird mit Druckluft das Substrat von dem restlichen Propanol gesdubert und so
schnell wie moglich in die Kammer iibergeben. So kann die Oberfliache fiir den
Aufdampfungsprozess verbessert werden.

Der erste Nickelfilm wurde bei Raumtemperatur gewachsen, und ist 20 nm diinn.
Abb. (3.17) zeigt das Elektronenbeugungsbild des Filmes in Transmission. Wir
sehen die, fiir eine polykristaline Probe, typischen Debye-Scherrer Ringe. In der
Abb. (3.17) sind die Millerschen Indizes fiir die ersten 5 deutlich sichtbaren
Beugungsringe eingetragen. Ebenso ist als Skalierung die Lénge des reziproken
Gittervektors fiir den ersten Ringe notiert und in griin der Radius r der ersten
Beugungsordnung auf dem MCP in mm eingetragen. Nickel kristallisiert in der
fce Struktur, fiir die nur Beugungsmaxima auftreten, wenn h, k und [ entweder
alle ungerade oder alle gerade sind. Zudem gilt fiir die Netzebenenabstande dp;
in Kristalle, mit einer kubischen Einheitszelle mit der Gitterkonstanten a:

Do — a
SN/ 2
Der Abstand b der Probe vom MCP betrigt 230 mm und r ist der Radius des

(3.1)
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jeweiligen Beugungsringes, so dass wir fiir den Beugungswinkel ©

r 7,6
tan© = 7= 930

=0,033°

erhalten. Benutzen wir nun Formel (2.19) so erhalten wir den Netzebenen-
abstand dp; und den reziproken Gittervektor Gpy;. Es wird die de-Broglie-
Wellenlédnge A fiir 30 £V Elektronen verwendet. Zudem wurde die Abschéatzung
sin® « O genutzt. Der Faktor 2 entfillt, da wir in Transmissionsgeometrie
messen.

. 6,96-10712 m

A
= == =211-1071°
dpir = di11 5 0.033° , 07 '%m
2 1
Gl = —— =29
dpki nm

In Abb. (3.17) ist Gi;; = 31 -L aus den Literaturwerten [4] fiir Nickel df, =
352,4 pm = diy; = 203,5 pm eingezeichnet. Dies passt sehr gut zur fcc Struk-
tur von Nickel. In der Tabelle (3.1) sind die gemessenen und die berechneten
Netzebenenabstande eingetragen.

(222)

Abbildung 3.17: Zu sehen ist ein Beugungsbild von einer polykristallinen Ni-
ckelprobe 30 £V Elektronen. In griin ist die Skalierung fiir das
MCP eingetragen, in schwarz als reziproker Gittervektor des
Nickel (111) Beugungsmaxima.

Wir sehen, dass mit Ausnahme der (222) Ordnung die gemessenen und berech-
neten Werte sehr gut iibereinstimmen. Es ist moglich, dass wir den (222) Ring
gar nicht sehen konnen, da dieser sehr dicht bei dem (311) Ring liegt und statt-
dessen das (400) Maximum beobachten. Zu diesem passt der gemessene Wert fiir
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(k1) | dpia [A] (gem) | dpia [A] (ber) | Abweichung [%]
(111) | 2,11£0,05 2,08 1,4
(200) | 1,82+£0,04 1,81 0,5
(220) | 1,25+0,03 1,28 2,3
(311) | 1,07+0,03 1,09 18
(222) | 0,85 £0,08 1,04 18,3
(400) 0,90 5,6

Tabelle 3.1: Vergleich von gemessenen und berechneten Netzebenenabstdnden

dpj; deutlich besser iiberein. Ebenfalls ist ein Abb. (3.17) gut zu erkennen, dass
in den Debye-Scherrer-Ringen eine gewisse Strukturierung vorhanden ist. Diese
lasst darauf schlieffen, dass in dieser Probe zum Teil kleine Bereiche vorhanden
sind, die epitaktisch gewachsen sind.

In einem zweiten Versuch wurde der Nickelfilm bei einer Substrattemperatur
von 350°C gewachsen, was nach [16] zu einem monokristallinem Film fiihrt. Ein
typisches Beugungsbild des zweiten Filmes ist in Abb. (3.18) zu sehen. Dieser
ist wieder 20 nm dick. Es lassen sich deutlich die einzelnen Beugungsmaxima
erkennen, bei einem Durchmesser der Elektronenpulse von etwa 400 pum auf der
Probe. Auf vielen Bereichen des Filmes lassen sich ganz dhnliche Beugungsbilder
aufnehmen. Die Struktur ist dabei meistens die gleiche, lediglich der Kontrast
zwischen den Maxima und dem Untergrund variiert.

In Tabelle (3.2) werden wieder die gemessenen dpx; mit den berechneten vergli-
chen. Die Indizierung ergibt sich unter der Annahme, dass der k-Vektor der Elek-
tronenpulse parallel zur (001)-Richtung des Kristallgitters eingestrahlt wird.
Anhand der Abweichung erkennen wir, dass diese Annahme gerechtfertigt ist.

Damit wir die oben gezeigten Aufnahmen machen kénnen, miissen die Nickel-
proben frei schwebend gehalten werden. Dafiir miissen wir die Filme von dem
NaCl-Substrat auf ein feinmaschiges Nickelnetz, mit einer Maschengrofie von
0,2 mm iibertragen. Im ersten Schritt spannen wir das Netz iiber eine Offnung

(hk1) | dpia [A] (gem) | dpig [A] (ber) | Abweichung [%]
(200) | 1,84+0,09 1,81 1,7
(220) | 1,31£0,07 1,28 2,3
(400) | 0,91+0,05 0,90 11
(420) | 0,82+0,05 0,81 1,2
(440) | 0,66 £ 0,05 0,64 3,1
(600) | 0,62=+0,06 0,60 3,3
(620) | 0,58 £ 0,06 0,57 18

Tabelle 3.2: Vergleich von gemessenen und berechneten Netzebenenabstinden
fiir die monokristalline Probe
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im Probenhalter und fixieren dieses mit Leitsilber. Die Groke der Offnung va-
riiert von einem Probenhalter zum Anderem, ist aber immer grofer als 1 em?.
Anschliefsend fiillen wir eine Wanne mit destilliertem Wasser, bis der Proben-
halter ungeféhr zu 2 mm mit Wasser {iberdeckt ist. Im néchsten Schritt wird die
Probe vorsichtig mit dem Substrat nach unten auf die Wasseroberflache, iiber
dem Probenhalter, gelegt und losgelassen. Zuerst schwimmt das Substrat fiir
eine Sekunde auf der Wasseroberfliche bis es anschliefend absinkt. Dabei 16st
sich der Nickelfilm von seinem Substrat aufgrund der Oberflichenspannung des
Wassers. Das Substrat fallt auf den Probenhalter und durch den kurzen Weg
durchs Wasser werden so kaum Wellen oder Wirbel hervorgerufen, die den Film
beschddigen konnten. Das Substrat 16st sich nun im Wasser auf. Anschliefend
kann der Film mit dem Netz auf dem Probenhalter aus dem Wasser gehoben
werden. Es hat sich gezeigt, dass es glinstig ist, den Film so schnell wie m&g-
lich abzul6sen, nachdem dieser gewachsen wurde. Altere Filme neigen dazu sich
beim Ablésevorgang in viele kleine Bruchstiicke zu zerteilen, die sich nur schlecht
auffangen lassen.

® (040)
- (240)
- (410)
(220)
(020)
*® . (220)
(420)
g B (620)
(200)
® 1/@ ) -
7,6 mm (400)
(000) . (€20)
L (220)
(020) (420)

Abbildung 3.18: Zu sehen ist ein Beugungsbild von einer monokristallinen Ni-
ckelprobe mit 30 kV Elektronen. Die bei 350°C Substrattem-
peratur gewachsen wurde.

Da das Netz auf dem der Film liegt nicht ganz eben ist, kann sich die Struktur
des Beugungsbildes deutlich mit dem untersuchtem Ort auf der Probe dndern.
Diese Anderung ist vergleichbar mit einer Drehung der Probe im Bezug zum
k-Vektor der Elektronen. In Abb. (3.19) wird ein Beugungsbild fiir eine solch
schraggestellte Probe gezeigt. Es wurden nur die Beugungsmaxima beschriftet,
deren Millersche Indexe bestimmt wurden.
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Abbildung 3.19: Zu sehen ist ein Beugungsbild von derselben monokristallinen
Nickelprobe wie in Abb. (3.18), dieses mal um etwa 10° gegen
den k-Vektor der Elektronen verdreht.
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4 Zeitaufgeloste Elektronenbeugung
an Nickel

Nachdem wir in den vorherigen Kapitel die Theorie und den Aufbau zur zeitauf-
gelosten Transmissionselektronenbeugung kennengelernt haben, kommen wir
nun zu dem Punkt an dem wir uns die Ergebnisse der Messungen betrachten
und auswerten. Im Rahmen dieser Arbeit wurden ausgiebige Untersuchungen an
diinnen Nickelfilmen durchgefiihrt. Dabei wurden zwei monokristalline Proben
mit einer Dicke von 20 und 25 nm zeitaufgelost untersucht, wobei die Mes-
sungen an der 20 nm Probe deutlich aussagekriftigere Ergebnisse lieferten. Da
eine Reihe von verschiedenen Schritten nétig ist, um die aufgenommenen Daten
auszuwerten, wird im ersten Abschnitt dieser Prozess transparent dargestellt.

4.1 Die Bearbeitung der Daten

Ein typisches Beugungsbild wurde in Abb. (3.18) gezeigt. Fiir jedes Inkrement
der Verzogerungsstrecke wird ein solches Bild mit der CCD-Kamera aufgenom-
men. Die Auswertung wird mit einem Labview Programm durchgefiihrt, in dem
die Serie an Bildern, die zu einer Messung gehoren, geladen wird. In diesem Pro-
gramm konnen wir dann wahlweise einen rechteckigen Bereich oder ein Kreis-
segment auswahlen, innerhalb dessen die Intensitédt aufintegriert wird. Diesen
Bereich nennen wir ROI fiir ,Region Of Interest”. Den ersten ROI legen wir mit-
tig iiber unser Beugungsmaximum, und wéahlen ihn grofs genug, dass man die
Flanken des Beugungsmaximums erkennen kann. Als eine weitere Bedingung
fiir dieses ROI beachten wir, dass in diesem keine Intensitit von benachbarten
Beugungsmaxima liegen darf. Anschliefend werden zwei weitere ROIs platziert,
die als Referenz dienen, deren Abmessungen nicht so entscheidend sind. Diese
diirfen lediglich nicht zu grofs sein, damit innerhalb dieser keine Intensitédt von
anderen Maxima oder Quellen von Streulicht liegen. Die Grofse spielt keine be-
deutende Rolle, da nur die gemittelte Intensitét innerhalb dieser ROIs fiir die
Auswertung verwendet wird. Zudem sollte beachtet werden, dass der Untergrund
nicht gleichméfig {iber die Fléche des MCPs verteilt ist. Von den transmittierten
Elektronenpulsen, dem (000) Signal, aus nimmt der Untergrund antiproportio-
nal mit dem Radius % ab. Die ROIs fiir die Referenz sollten dicht an dem fiir
das Messsignal liegen. Entweder liegen beide auf derselben radialen Achse oder
auf demselben Radius wie das ROI des Messsignals. In Abb. (4.1) sind in einem
Beugungsbild die ROIs fiir das (200) Beugungsmaximum als Rechteck und fiir
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das (400) Maximum als Segment markiert. Die in Abb. (4.1) verwendete falsch-
farben Farbskala ist diejenige, die wiahrend den Messungen verwendet wurde, da
sich so die Intensitatsverteilung der einzelnen Beugungsmaxima besser erkennen
lasst. Die Unterschiede in den Abb. (3.18) und Abb. (4.1) kommen dadurch zu-
stande, dass es sich um Aufnahmen an unterschiedlichen Orten derselben Probe
handelt. Im Allgemeinem kénnen wir daran sehen, dass die Probe sehr gleich-
miRig gewachsen ist. Auf diese Art und Weise, konnen wir die Anderung der
Intensitat des Beugungssignals, dessen Schwerpunkt (Position der maximalen
Intensitdt) und die Halbwertsbreite iiber das gemessene Zeitintervall ermitteln.
Zusétzlich haben wir die Moglichkeit die Intensititsverteilung mit einer Gauf-
schen Kurve zu fitten. Dariiber erhalten wir die Amplitude, die Halbwertsbreite
und den Schwerpunkt der Gaufischen Kurve, welche wir mit den Daten tiber die
aufintegrierte Intensitit vergleichen konnen. Die so gewonnenen Daten werden
als Textdatei gespeichert, welche mit Igor Pro, oder einem &hnlichem Daten-
analyseprogramm weiter verarbeitet werden kénnen.

100

— 80

60

20

Abbildung 4.1: Gezeigt ist ein falschfarben Beugungbild einer Nickelprobe mit
30 £V Elektronen. Die farbigen Rahmen sind die Bereiche iiber
welche die Intensitdt aufintegriert wird.

4.2 Die Auswertung der Messungen

4.2.1 Auswertung der Intensititsinderung

Gemessen wurde der Verlauf der Intensitét iiber die Verzogerungszeit zwischen
Pump- und Probepulsen fiir jedes Maximum. In der oberen linken Ecke von
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Abb. (4.2) sehen wir ein Beugungsbild zu dieser Messung. Die wichtigsten Beu-
gungsmaxima sind mit ihren zugehorigen Millerschen Indexen beschriftet. Eine
vollstandige Beschriftung der Maxima findet sich in Abb. (3.18).
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Abbildung 4.2: Datensatz einer Messung an Nickel, 20 nm Filmdicke. Gezeigt
sind die normierten Rohdaten der einzelnen Beugungsmaxima.

Die ersten vier Graphen zeigen dann die Anderung der Intensitit iiber die Zeit
fiir Beugungsmaxima mit demselben dpy;, aber in verschieden Richtungen. Im
letzten Graphen sind die Signale fiir (hkl)=(440), (600) und (620) gemeinsam
abgebildet, da von diesem jeweils nur ein Maximum mit demselben dpy; zu be-
obachten war. Die Messung wurde mit 45°-polarisierter Laserstrahlung bei einer
eingestrahlten Energiedichte von 5,5 ::Té durchgefiihrt. Die zentrale Wellenlén-
ge der Anregepulse betrug 800 nm, und traf unter einem Einfallswinkel von 40°
zur Oberflaichennormalen der Probe auf diese. Einige Signale, die zu nah am
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Rand des MCPs detektiert wurden, konnten nicht mehr zuverlassig ausgewer-
tet werden. Ebenso fehlt das (020) Signal in der Auswertung, da dieses von der
transmittierten dritten Harmonischen (THG) tiberstrahlt wird. Die direkt trans-
mittierten Elektronenpulse werden von einer Blende blockiert, um das MCP zu
schiitzen. Dies ist der helle Bereich links unten im Beugungsbild. An Hand von
Abb. (4.2) konnen wir bereits folgendes erkennen. Die Intensitét I(¢) aller Beu-
gungsmaxima nimmt nach der Anregung (¢ = 0) ab und nach 5 ps schwankt sie
um einem asymptotischen Wert I,5yp,. Zudem kénnen wir bereits erkennen, das
die Stufe im Intensitétsverlauf fiir Beugungsmaxima mit kleinerem dpy; grofser
wird. Dieses Verhalten wird nach dem Debye-Waller-Effekt auch erwartet.

Generell ist die Schwankung der Intensitét doch recht grof, besonders fiir kleine
dp. So lasst sich weder das zeitliche Verhalten noch der asymptotische Grenz-
wert der Intensitét erkennen. Da wihrend der Messung bereits iiber die einzelnen
Durchléufe der Messungen gemittelt wird, und fiir einen Messpunkt nur das ge-
mittelte Bild abgespeichert wird, stehen uns nicht die nétigen Informationen
zur Verfiigung, um die Abweichung oder die Schwankung der Messpunkte zu er-
mitteln. Aus diesem Grund berechnen wir die Schwankung des Signals iiber die
Varianz der benachbarten Datenpunkte. Dies kombinieren wir mit einer Glat-
tung unserer Daten. Dafiir bilden wir das arithmetische Mittel Z aus einer fest-
gelegten Anzahl n an aufeinander folgenden Datenpunkten x;, und berechnen
daraus die Standardabweichung o der Messpunkte, sieche Formel (4.1). Dieser
gemittelte Datenpunkt wird dann in dem Graphen dargestellt. Dieses Verfahren
wird im folgenden mit Binning bezeichnet. Dabei wird der generelle Verlauf der
Intensitét nicht beeinflusst. Mit der Standardabweichung des Mittelwertes o,
wird die Schwankung der Messwerte im asymptotischen Fall berechnet. Dies gilt
fiir den Grenzwert des Intensitétseinbruches Iy, und des Anstiegs der Gitter-
temperatur AT, die einem konstantem Wert anstreben. Hier ist p = m - n die
Anzahl aller Messpunkt im konstanten Bereich und m die Anzahl der gebinnten
Messpunkt. ¢ ist das arithmetische Mittel der Standardabweichungen aller m
gebinnten Datenpunkte im konstanten Bereich.

S (T —x;)? (4.1)

Omi = \/]3

Dieselbe Messung aus Abb. (4.2) wird diesem so genanntem Binning-Verfahren
mit n = 5 unterzogen und in Abb. (4.3) dargestellt. Die eingezeichneten Feh-
lerbalken sind durch das Binning gewonnen worden. Der Verlauf der Intensitét
mit der Zeit ist nun deutlicher zu erkennen, ebenso lassen sich die Unterschiede
in den einzelnen Signalen leichter vergleichen.

Als ein Beispiel rechnen wir o,,; fiir einen Messwerte des (200) Maximums aus.
Die Daten wurden mit einem Faktor von 5 gebinnt, darum ist n = 5. Fiir die
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Intensitdt I, vor der Anregung, stehen uns 10 gebinnte Messpunkt zur Verfii-
gung, wie wir Abb. (4.3) entnehmen konnen, so ist p = 50, und wir haben einen
Messwert von 1550 [w.E.|. Fiir 6 erhalten wir durchs Binning eine mittlere Ab-
weichung von 21 %. Damit ergibt sich eine Schwankung des Messwertes I von

3 % oder 46 |w.E.|.

(hkl) | Iy [w.E] | Elektronen Lisym g %] T [ps]

(200) | 1550 + 46 110+ 3,3 | 0,99+ 0,002 21 0,65 +£0,43
(220) | 912431 65 £2,2 0,98 £ 0,004 24 0,76 £0,45
(400) | 318 16 23+£1,2 0,97 £ 0,009 36 0,83+0,29
(420) | 229 + 18 16 +1,2 0,98 £ 0,009 95 0,92+0,31
(440) 767 5+0,5 0,95+ 0,029 69 1,01 £0,22
(600) 79+£8 6+0,6 0,96 £+ 0,024 70 0,34 +£ 0,68
(620) 40+ 11 3+0,8 0,97 +£0,051 | 200 | 0,27+0,59

Tabelle 4.1: Intensitit der Beugungsmaxima vor der Anregung Iy, Anzahl der
Elektronen pro Puls, auf Iy normierte Signalabnahme AI* und die
Standardabweichung der gemessenen Beugungssignale o. Zudem ist
die Zeitkonstante 7 der Anpassungsfunktion fiir die Intensitétsab-
nahme eingetragen.

Ein weiterer Effekt wird dadurch deutlich, wenn wir die Punkt zu Punkt Schwan-
kung in Abb. (4.2) mit den Fehlerbalken aus Abb. (4.3) vergleichen. So ist eins
leicht zu erkennen. Die Schwankung ist in den unmodifizierten Daten riesig, doch
nach dem Binning fiir die Maxima bis zur dritten Ordnung durchaus akzeptabel
mit 21 bis 36 Prozent. Leider nimmt die Schwankung fiir die h6heren Beugungs-
ordnungn merklich zu, was an dem schlechteren Signal zu Rausch Verhéltnis
liegt. Um die Zeitabhéngigkeit des Signals im Detail zu untersuchen, beschran-
ken wir uns auf die in Tabelle (4.1) eingetragenen Beugungsmaxima in einer
Richtung vom (000) zum (600) Maximum, was mehrere Griinde hat.

Zum einen kénnen wir in dieser Richtung die meisten Beugungsmaxima beob-
achten, was durch die Geometrie des Versuchsaufbaus und die Grofe des MCPs
gegeben ist. Mit Hilfe von 4 Permanentmagneten kénnen wir die Elektronen-
pulse auf jede beliebige Stelle des MCPs richten, doch dabei &ndert sich auch
die Position der Pulse auf der Probe, wodurch wir die Uberlappung von Pump-
und Probepulsen neu einstellen miissen. Ebenso wird so ein anderer Bereich der
Probe abgescannt. Dadurch gelten nicht dieselben Bedingungen fiir Messungen
vor und nach der Positionsédnderung, denn das Netz von dem der Nickelfilm ge-
halten wird, ist nicht glatt. Zudem fiihrt die Prozedur mit jener der Film auf das
Netz aufgebracht wird, zu einer ungleichméfigen Verteilung des Films. Bereits
das Beugungsbild ohne Anregung kann von der untersuchten Position auf dem
Film abhéngen. Um Ergebnisse miteinander Vergleichen zu kénnen sollten daher
alle Messungen an demselben Tag durchgefiihrt und die untersuchte Stelle nicht
gedndert werden. Zudem kann die Blende, um das (000) Signal abzublocken nur
linear verschoben werden. Dadurch kénnen wir die Elektronenpulse ebenfalls
nur in dieser Richtung versetzen.
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Ein weiterer Grund liegt darin, dass die Signale in dieser Richtung sich sowohl
innerhalb der ersten 5 ps als auch auch auf langeren Zeitskalen &hnlich verhal-
ten. Wir beobachten ein dhnlich schnelles Absinken der Intensitét innerhalb von
1 bis 2 ps, und einen geringen Anstieg des Signals innerhalb der néchsten 5 ps.
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Abbildung 4.3: Datensatz einer Messung an Nickel, mit einer Filmdicke von 20
nm. Die Daten wurden 5-fach gebinnt. Die eingestrahlte Ener-
giedichte betragt 5,5 gfn—‘é, die Polarisation ist 45°, bei einer Wel-
lenlénge von A = 800 nm.

Die Beugungsmaxima mit (hkl)=(200) und (220) verhalten sich anders als die
restlichen Signale mit demselben Netzebenenabstand. Zum einen ist ihre In-
tensitatsabnahme grofler, zum anderen ist auch die Schwankung grofer. Dieser
Trend ist im (040) Signal ebenfalls zu beobachten, aber nicht so ausgeprégt. Die-
ses Verhalten ist nach dem DWE nicht zu erwarten, weswegen von einer Mittlung

68



alle Beugungsmaxima mit demselben Netzebenenabtand djx; abgesehen wurde.
Dadurch vermeiden wir den Einfluss von eventuellen richtungsabhéngigen Ef-
fekten im Beugungssignal, die wir zu diesem Zeitpunkt weder ausschliefen noch
bestétigen kénnen. Auch wenn es Hinweise darauf gibt, stehen uns zu wenige
auswertbare Beugungssignale zur Verfiigung um eine aussagekriftige Schlussfol-
gerung zu ziehen.

In Abb. (4.4) sind die mit n=>5 gebinnten Beugungsintensititen iiber die Verzo-
gerungszeit aufgetragen. Diese wurden mit einer einfach exponentiell fallenden
Funktion (4.2) gefittet, um sowohl den asymptotischen Intensitatswert Iy, des
Signalabfalls, als auch die Zeitkonstante 7 zu ermitteln. Hier ist Iy = 1, da die
Daten bereits normiert sind. ¢y ist der Punkt der zeitliche Koinzidenz zwischen
Pump- und Probepulsen. Dieser ist gleich Null gesetzt.
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Abbildung 4.4: Vergleich der zeitlichen Anderung der einzelnen Beugungsinten-
sitdten, zur Ermittelung der Intensitdtsabnahme Iy, und der
Zeitkonstante 7.

Die so gewonnenen Daten sind in Tabelle (4.1) eingetragen. Durch dem Debye-
Waller-Effekt erwarten wir nach Formel (2.58), dass die Intensitétsabnahme
Iysym nach der Anregung mit zunehmendem Netzebenenabstand dpy; grofer
wird und innerhalb der nachsten 10 bis 100 Pikosekunden nahezu konstant
bleibt. Wir sehen, dass die Intensitét nach der Anregung abnimmt und sich dann
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einem konstantem Wert annahert, den wir mit I,y bezeichnen. Da in den Gra-
phen bereits die normierte Intensitidt aufgetragen ist, erhalten wir auch sofort
den normierten Intensitatsabfall I, ., welcher gleich dem Debye-Waller-Faktor
DWF = I, ist. Dieser Signaleinbruch ist auch fiir die meisten Beugungsma-
xima zu sehen, auch wenn die (420), (600) und (620) Signale nicht ganz dieser
Regel folgen. Die grofte Abweichung zeigt das (620) Signal, welches auch die
grofste Schwankung in seinen Messwerten aufweist. Da die Anzahl der Elektro-
nen pro Puls mit zunehmendem dj; stark abnimmt und die Standartabweichung
o steigt, werden die Signale mit groferem dpx; immer unzuverléssiger. Wir miis-
sen also mit einem groften Fehler bei den weiteren Auswertungen rechnen. Dieses
Verhalten lasst sich auch bei der Bestimmung der Zeitkonstanten 7 erkennen.
Diese ist ebenfalls fiir die einzelnen Beugungsmaxima sehr unterschiedlich, doch
liegt diese fiir (hkl) < (440) nahe an dem von X. Wang ermittelten Wert von
1,17 £ 0,074 ps [18]. Dies gilt besonders fiir das (440) Maximum welches mit
1,01 ps nur um 14 Prozent abweicht. Bleibt die Frage, warum 7 fiir die ersten
vier (hkl) ansteigt? Dies lésst sich durch keinen mir bekannten physikalischen
Effekt erkléaren. Stattdessen liegt es nahe, dass die Fitfunktion préziser an die
Daten angepasst werden kann, je starker der Signaleinbruch ist. Bei den Maxima
mit (hkl) = (600) und (620) ist dagegen die Schwankung der Werte einfach zu
groft, um genaue Resultate zu erhalten.

Wenn wir annehmen, dass der Signaleinbruch nur durch den Debye-Waller-
Effekt verursacht wird, so kénnen wir durch diesen direkt auf eine Zunahme
des mittleren Schwankungsquadrats (Au?) der Position der Atome im Kristall
zuriick schliefsen und so den Temperaturanstieg des Gitters AT; der Probe be-
stimmen. Dafiir benutzen wir die Formeln (2.51) und (2.58) aus Kapitel 2.2.2,
und erhalten:

3 3-d?
< Au? >= —In(DWF) - i In(DWF) - Tgkl (4.3)
kp-©2% - d>
ATy = —In(DWF) . -2 2D Thkl (4.4)

h2
Aus diesem Grund ist in Abb. (4.5) der negative, natiirliche Logarithmus vom
Debye-Waller-Faktor tiber 1/ d%kl flir die sieben untersuchten Beugungsmaxima
aufgetragen. Der Netzebenenabstand wurde aus der Gitterkonstante a = 3, 52A
[4] fiir Nickel und Formel (3.1) berechnet. Der Debye-Waller-Effekt sagt aus,
dass die Datenpunkte linear ansteigen und den Nullpunkt schneiden sollten.
Darum wurden die Daten mit einer linearen Funktion f(z) = a + b -z gefittet
und der Fit bis zum Nullpunkt extrapoliert. Die Fehlerbalken entsprechen dem
prozentualem Fehler der Signalschwankung aus Tabelle (4.1).

Fiir die Steigung b erhalten wir den Wert 1,14 + 0, 37 [1/A2] Dies entspricht
einer mittleren quadratischen Auslenkung von < Au? >= 8,7 4+ 2,8 pm?. Ver-
wenden wir die in Tabelle (4.2) aufgefithrten Konstanten, so erhalten wir fiir

den Temperaturanstieg der Probe:
AT, =72+ 23 K.
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Abbildung 4.5: Die Datenpunkte entsprechen dem Logarithmus von I5,,, und
wurden aus Tabelle (4.1) entnommen. Im semilogarithmischen
Plot des Intensitatseinbruchs iiber den inversen Netzebenenab-
stand, kénnen wir die lineare Steigung geméfs des Debye-Waller-

Effektes beobachten.

Den Temperaturanstieg der Probe konnen wir ebenfalls aus der eingestrahlten
Energiedichte berechnen und mit unserer Messung vergleichen. Dafiir betrachten
wir eine ganz grobe Néherung. Der Pumpstrahl besitzt eine Energiedichte von
w = 5,5 (%—Jz bei einer zentralen Wellenléinge von A\g = 800 nm und einem
Durchmesser d,, = 0,7 mm. Daraus erhalten wir fiir die eingestrahlte Energie,
mit der bestrahlten Probenfléche A:

s
1

Fiir Nickel finden wir die folgende Materialparameter in [4] und [19]. Die Dichte
pni betrigt 8,91 -5 bei 20°C, welche wir hier als konstant annehmen. Die spe-
zifische Warmekapazitat C), ist gleich 0,444 giK. Des Weiteren ist der komplexe
Brechungsindex bei A = 800 nm mit n’ = n+i-x = 2,37+1i-4,21 und das Refle-
xionvermogen mit R = 0,64 angegeben. Daraus ergibt sich eine transmittierte

Energie E; durch die erste Grenzfliche von

Ei=w-A=w-—-d;=2,1-10"%mJ (4.5)

E;=E;-(1-R)=17,6-10"%mJ (4.6)
h (] ks (3] mni [kg] | ©p [K]
1,055-1073% | 1,381-10723 | 9,749-10726 | 450

Tabelle 4.2: Die fiir die Berechnung der Temperatur bendtigten Konstanten, re-
duzierte planksche Konstante A, Boltzmannkonstante kg, atomare
Masse von Nickel mpy; und die Debye-Temperatur ©p. [4]
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Davon wird nach dem Beerschen Absorptionsgesetzt folgender Anteil von dem

Nickelfilm mit einer Dicke von Az = 20 nm absorbiert. Wobel o = 4';0'“ =

6,61 - 107 % der Absorptionskoeffizient ist.

E, = E(1 —exp(—a - Az))

4.7
=7,6-0,74-1072 mJ =5,6-1073 mJ (47)

Fiir die Temperaturerh6hung AT des Nickefilms ergibt sich mit einer erwérmten
Masse von my; = pni-V = pni-Az-A=8,7-1078 g

AT = Pk (4.8)

mmy; Cp

Selbst durch diese grobe Abschétzung, die weder die Mehrfachreflexion der
Pumppulse in der Nickelprobe, noch irgend welche Temperaturabhéngigkeiten
von Cy,, Az, pn; oder R berticksichtigt, erwarten wir eine deutlich gréfsere Tem-
peraturerhohung der Nickelprobe, als durch den Debye-Waller-Faktor ermittelt
wurde. Ebenfalls wurde hier nicht berticksichtigt, dass die Warme der angeregten
Stelle in das umgebende Probenmaterial diffundiert. Dies sollte aber auch keine
grofte Rolle spielen, da zum einen die zeitlich Ausdehnung der Elektronenpulse
und das abgescannte Zeitfenster von 40 ps sehr kurz im Vergleich zur Wérme-
diffusion ist. Zum anderem die Warmeleitung von der Schichtdicke abhéngt, so
dass bei einem Film von 20 nm Dicke nur wenig Wéarme ins benachbarte Mate-
rial hinein diffundiert. Die grofite Fehlerquelle liegt aber in der Bestimmung der
absorbierten Energiedichte an dem Ort der Probe, welcher von unseren Elektro-
nenpulsen abgefragt wird. Bisher haben wir angenommen, dass wir eine perfekte
Uberlappung von Pump- und Probepulsen haben. Davon kénnen wir aber nicht
mit Sicherheit ausgehen. Es ist durchaus mdoglich und sehr wahrscheinlich, dass
es einen raumlichen Versatz zwischen angeregtem und abgefragtem Probenma-
terial gibt. Dieser Umstand wurde bereits in Kapitel 3.5 beschrieben. So ist es
nicht allzu iiberraschend, dass die Abweichung zwischen der gemessenen und be-
rechneten Temperaturerhohung 50% betriagt. Damit konnen wir folgern, dass die
tatsachliche Temperaturerhéhung deutlich oberhalb unseres gemessenen Wertes
liegt.

Wir sehen aber auch, das die Ausgleichsgrade nicht durch den Nullpunkt ver-
lduft, sondern die Ordinatenachse im Punkt a = 0,83 + 0,74, im weiteren als
Achsenabschnitt bezeichnet, schneidet. Der Fehler bei der Bestimmung dieses
Wertes ist erheblich, doch wir kénnen dariiber abschétzen, das nicht der Debye-
Waller-Effekt alleine fiir unsere Signaldnderung verantwortlich ist. Um zu iiber-
priifen, welche anderen Effekte eine Rolle spielen, betrachten wir die Anderung
der Halbwertsbreite (FWHM) und der Position Az des Schwerpunktes der Beu-
gungsmaxima in den Abbildungen (4.6) und (4.7). Wenn wir uns die Anderung
des Halbwertsbreite (FWHM) anschauen, so kénnen wir keine eindeutige Zu-
oder Abnahme erkennen, was mit dem Debye-Waller-Effekt iibereinstimmt.

Fiir die Untersuchung des Schwerpunktes ist die Anderung der Position Az des
Schwerpunktes iiber die Zeit aufgetragen, wobei Ax in um auf dem MCP ange-
geben ist. Wir sehen bei allen Beugungsmaxima eine Verschiebung in dieselbe
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Richtung, zum rechten Rand des MCPs hin. Die Verschiebung erfolgt viel lang-
samer als die Intensitdtsabnahme und ist sehr klein (4 pm). Die Verschiebung
entspricht etwa 0,1 Promille vom Abstand des Beugungsmaximums vom Zen-
trum, welche das abgeblendete (000)-Signal ist. Dies dquivalent zu 0,1 Pixel auf
der CCD Kammera, was in derselben Grofenordnung liegt wie die Positionsén-
derung bei der Suche nach der Uberlagerung von Pump- und Probepulsen. Dies
liisst den Schluss zu, dass diese Anderung durch die Emission von Photoelek-
tronen an der Nickeloberfliche hervorgerufen wird. Dieser Effekt ist aber sehr
gering und wirkt sich nicht merkbar auf die Intensitdtsabnahme aus.

—e— Ni (400)
T 1 Ni (420)
Ni (440)

el
1.00 7'{1}1{ ".H;I} '

| JT A Jl i

0.98f L ¥ .

1.02

FWHM [norm.]

0 10 20
Verzodgerungszeit [ps]

Abbildung 4.6: Vergleich der Anderung der Halbwertsbreite (FWHM) von 3 aus-
gewihlten Beugungsmaxima, und zwar (400), (420) und (440).

Im néchsten Schritt versuchen wir die Temperaturabhéngigkeit genauer zu un-
tersuche, besonders das zeitliche verhalten dieser. Dies betrachten wir im néchs-
ten Abschnitt.

5F T T T T T ]
41 L]
= sl ' /\r ]
g f
 Se— 2 = i&'.. -
3 f
Un / - ]
e —o— Ni (400)
| W Ni (240)| ]
1 1 1 " 1
0 10 20

Verzodgerungszeit [ps]

Abbildung 4.7: Vergleich der Anderung der Schwerpunktsposition Az fiir die-
selben Beugungsmaxima wie in Abb. (4.6).
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4.2.2 Zeitverhalten der Temperatur

In einem weiteren Schritt bei der Analyse der Messdaten, untersuchen wir die
Anderung der Temperatur AT} des Gitters der Nickelprobe mit der Verzoge-
rungszeit ¢ und der Anderung der mittleren quadratischen Auslenkung (Au?)
der Nickelatome aus ihrer Ruhelage.

NE
g
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N:
=
\%
1 II ﬁ' 1
NE B T } H—120._|
S 1o T ﬁﬁ E}E J]LJ[ 3
— 60
V- { <
= — — 0
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~—— Sim, TTM
1 1 1 1
0 10 20

Verzogerungszeit [ps]

Abbildung 4.8: Dargestellt ist die Zeitabhingigkeit der Temperaturdnderung
AT und der Auslenkung (Au?). Die blaue durchgezogene Linie
ist eine angeglichene exponentielle Funktion mit einer Zeitkon-
stanten 7 = 1,28 ps. Die griine Linie ist eine Simulation mit
dem TTM.

Um die Zeitabhéngigkeit zu untersuchen, ermitteln wir die Steigung der Aus-
gleichsgeraden aus Abb. (4.5) fiir jeden gemessenen Zeitschritt. Dafiir mitteln
wir die Intensitit der ersten Datenpunkte bis zum Zeitpunkt ¢ = 0 und bestim-
men die Differenz Iy — I(t), wobei Iy der normierte Mittelwert aus den Daten ist
und somit gleich 1. Diese Differenz ist in Abb. (4.8) iiber die Verzogerungszeit t
aufgetragen, und mittels der Formeln (4.3) und (4.4) wurde anschliefend (Awu?)
und AT, berechnet. In dem oberen Graphen sind die unbehandelten Daten ge-
zeigt, an den eine exponentielle Funktion angeglichen wurde. Diese Funktion
wird dann im unteren Graphen zusammen mit den gebinnten (N = 5) Daten
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und den aus dem Binning gewonnenen Fehlerbalken gezeigt. Dadurch lésst sich
der zeitliche Verlauf der Datenpunkte besser mit der Exponentialfunktion und
der mit Hilfe des Zwei-Temperatur-Models berechneten Kurve vergleichen. Wir
konnen erkennen, dass nach 5 ps die Temperatur sich einem konstantem Wert
anndhert. Aus der so angepassten Exponentialfunktion erhalten wir die Zeit-
konstante und die asymptotischen Werte fiir (Au?)g5ym und AT} 4sym. Da an

<AU2>a8ym [me]

12,144

7 [ps] ATasym [K]

1,28 40,7

95,4 + 29

Tabelle 4.3: Dies sind die aus der Messung unter 45° Polarisation ermittelten
Werte fiir die Zeitkonstante 7 der exponentiellen Anpassungskur-
ve, der die mittlere quadratische Auslenkung <Au2>a5ym und der
Temperatur AT} 4eym

der Florida State University dhnliche Experimente an polykristalienem Nickel
durchgefiihrt wurden, kénnen wir diese Messdaten miteinander vergleichen. Bei
einer eingestrahlten Energiedichte w; von 0,8 % ermittelte die Arbeitsgruppe
von Prof. Cao ein 7 von 1,17 £ 0,017 ps und eine Temperaturerhhung von
AT; = 35 K. Bei w; gleich 24 % wurde eine Temperaturerhéhung von 85 K
gemessen. Die von uns nach dieser Methode bestimmte Zeitkonstante weicht um
nur noch 9 % ab. Zu der Abweichung der Zeitkonstanten lasst sich noch anmer-
ken, dass bei den Messungen die in der Gruppe von Prof. J. Cao durchgefiihrt
wurden, die Probe vorgeheizt wurde (500 bis 700 K), um in den Bereich der Cu-
rie Temperatur zu gelangen. Dabei wurde eine Abhéngigkeit der Zeitkonstanten
von der anfanglichen Temperatur der Probe beobachtet. Unsere Messung wurde
bei einer Probentemperatur von 300 K durchgefiihrt. Was eine der Ursachen fiir

die Abweichung ist.

4.2.3 Vergleich mit dem Zweitemperaturmodell

Zur weiteren Auswertung unserer Messungen, simulieren wir den zeitlichen Ver-
lauf der Gittertemperatur mit dem Zweitemperaturmodel (TTM: Two Tem-
perature Model). Das TTM stellt eine starke Vereinfachung der Realitét dar,
da hier nur der Energietransfer zwischen den Elektronen und den Phononen
des Festkorpers berticksichtigt wird. Eine vollstdndige Beschreibung der mikro-
skopischen Vorgéinge in Materie innerhalb einer Picosecunden Zeitskala nach
Energiezufuhr ist zur Zeit noch nicht moglich.

Bei dem TTM wird ein System von 2 gekoppelten Differentialgleichungen ge-
16st um die Temperatur des Elektronensystems und des Phononensystems zu
ermitteln.

(1) 2L = (o1, TYVTL) — (T, — T)) + S(.1)
g% (4.9)
a(Ti) 5 = V(s(T)VT) +g(Te —Ty)
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Die erste Gleichung bezieht sich auf das Elektronensystem des Kristalls, dem
durch die Laserstrahlung Energie zugefiihrt wird. Dies wird durch den so genann-
ten Quellterm S(7,t) implementiert. Die resultierende Temperaturerhthung 887;5 ,
wird durch die spezifische Warmekapazitit ¢, der Elektronen, die Warmeleitfa-
higkeit k¢ (Te,T;) und der Elektronen-Phononen Kopplungskonstanten g(7. —17)
bestimmt. Der zweite Term beschreibt die zeitlichen Temperaturdnderung %
des Gitters. Die Groflen ¢; und k; nehmen die dquivalente Rolle wie ihrer Pen-
dants vom Elektronensystem ein. Das positive Vorzeichen bei der Kopplungskon-
stante g(T. —1;) sagt aus, dass dem Gitter Energie von den Elektronen zugefiihrt
wird, wohingegen diese dem Gitter Energie abgeben. In unserem Fall betrachten
wir diinne Filme mit einer Starke von 20 nm, die {iber einen Laserpuls angeregt
werden, welcher die Proben durchdringt. Darum kénnen wir annehmen, dass die
Probe parallel zur Flachennormalen homogen angeregt wird und eine einheitli-
che Temperatur besitzt. Zudem ist das Zeitintervall der Messung mit 40 ps sehr
kurz. Aus diesen Griinden ist V(k.(T.1;)VT.) und V(k;(1;)VT}) gleich Null,
denn diese Terme beschreiben den raumlichen Temperaturtransport in der Pro-
be. Die Warmekapazititen konnen fiir das Gitter als konstant ¢;(7;) = ¢; und
fiir die Elektronen als linear abhéngig von der Temperatur c.(7) = A, - T an-
genommen werden, mit dem Sommerfeld-Parameter A. [——]. Des Weiteren
schitzen wir den Quellterm durch die absorbierte Laserenergie E, ab. So lasst
sich das TTM deutlich vereinfachen und aus Formel (4.9) folgt:

oTe

Ae . Tei = _g(Te - ﬂ) +Ea
g% (4.10)
Claitl = g(Te - Tl)

Die verbleibenden Parameter wurden aus [20] und [4] entnommen und sind in
Tabelle (4.4) zusammengefasst. Der Simulierte Temperaturverlauf ist mit diesen
Parametern in dem unterem Bild von Abb. (4.8) eingetragen.

m3K m3K

1,1 | 444 | 8 31 | 3

A0 ] | alo™® ] | o107 Sl | Eaf10 ) | w(z24]

Tabelle 4.4: Parameter fiir die Simulation mit dem TTM.

In Abb. (4.9) sind die simulierten Temperaturen iiber einen fiir unsere Messun-
gen typischen Zeitraum dargestellt. Wir sehen, dass die Temperatur der Elek-
tronen deutlich grofer ist als die des Gitters, was auch nicht anders zu erwarten
war. Zur besseren Ubersicht wurde deshalb nur die Gittertemperatur 7} in dem
unteren Graphen in Abb. (4.8) eingezeichnet. Die mit dem Zwei-Temperatur-
Modell simulierte Kurve gibt den Verlauf der gemessenen Daten besser wieder,
als die einfach exponentielle Kurve. So ldsst sich erkennen, das die gemesse-
ne Temperaturdnderung nach 5 ps ein Maximum annimmt und anschliefend
langsam abfallt. Die Zeitkonstante des T'TMs fiir den Anstieg der Temperatur-
anderung betrégt 0,84 ps. Damit ist die Zeitkonstante wohl merklich kleiner als
die der angepassten exponentiellen Kurve, doch das lédsst sich dadurch erklaren,
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dass im TTM die Temperatur nach einigen Picosekunden wieder sinkt. Um die
Abnahme der Temperatur nach 5 ps zu verifizieren, sind die Messdaten zu un-
genau. Qualitativ lasst sich eine Abnahme der Temperatur erkennen, doch eine
lineare Ausgleichsgerade lieferte eine Steigung von Null. Das wiirde bedeuten,
dass die Temperatur in dem beobachtetem Zeitintervall nicht singt.
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Abbildung 4.9: Gezeigt wird der mit dem TTM simulierte Temperaturanstieg
AT, ; der Elektronen und des Gitters in unserer Nickelprobe

In diesem Abschnitt haben wir gezeigt, dass wir in der Lage sind einen Tem-
peraturanstieg AT} 45ym von 91 K nach Laserinduzierter Anregung in unserer
Nickelprobe zu ermitteln. Dabei erhalten wir mit der zeitaufgelosten Elektronen-
beugung auch Informationen iiber das zeitliche Verhalten dieser Temperaturer-
hohung. Ein Vorteil von monokristallinen Proben gegeniiber polykristallinen ist,
dass wir einzelne definierte Punkte als Beugungsmaxima beobachten. Dies er-
moglicht uns die Reaktion der einzelnen Beugungsmaxima auf unterschiedliche
Anregungsbedingungen, wie zum Beispiel unterschiedliche Polarisationsrichtun-
gen der anregenden Laserpulse, zu studieren. Genau darum werden wir uns im
néchsten Abschnitt kiimmern.

4.2.4 Polarisationsabhangigkeit

Im letztem Abschnitt 4.2 wurde im Detail die Reaktion der Nickelprobe auf die
laserinduzierte Anregung untersucht. Dabei hatte es sich um Laserpulse mit ei-
ner Polarisationsrichtung von 45° gehandelt. Jetzt betrachten wir die Anderung
der Intensitdt von ausgewédhlten Beugungsmaxima und der Temperatur fiir S-
und P-polarisiertes Laserlicht und vergleichen die Ergebnisse mit der Messung
aus dem vorherigem Abschnitt.

Zuerst vergleichen wir die Intensitdt der Beugungsmaxima mit (hkl) = (200),
(020) und (200) von P- und S-polarisierten Anregepulsen in Abb. (4.10). Auch
wenn die Signalschwankungen sich anders verhalten, so kénnen wir einen dhn-
liche Verlauf der Intensitdt iiber die Zeit feststellen. Das (020) Maxima ldsst
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sich nicht zuverlassig auswerten, da es wieder von der Dritten Harmonischen
iiberstrahlt wird.
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Abbildung 4.10: Intensitdtséinderung der Beugungsmaxima iiber die Zeit bei
a) P-polarisierten und b) S-polarisierten Laserpulsen. Erste
Ordnung.

Nun betrachten wir in Abb. (4.11) die Maxima mit (hkl) = (220), (220) und
(220) fiir P- und S-polarisierte Laserpulse. Das (220) Maximum wird von der
Blende verdeckt und kann nicht ausgewertet werden. Auch in diesem Fall ldsst
sich eine kleine Anderung in Verhalten der Intensitit feststellen. Auffillig ist
der Anstieg der Intensitit nach 5 ps bei P-polarisierten Pulsen, welcher bei S-
Polarisation nicht zu beobachten ist. Ebenso ist der Intensitétseinbruch beim
(220) Signal stdrker bei S-Polarisation. Doch es bleibt als Resultat, dass am
generellem Verlauf im Rahmen der Messgenauigkeit keine signifikanten Ande-
rungen auftreten. Die Daten wurden mit einem Faktor von 5 gebinnt.

Nun betrachten wir den Temperaturverlauf {iber die Verzégerungszeit. Die Tem-
peraturdnderung AT; wird wie zuvor im Abschnitt 4.2.2 ermittelt und in Abb.
(4.12) aufgetragen. In Graph a) waren die Pulse P-polarisiert und in Graph
b) S-polarisiert. Die eingestrahlte Energiedichte w ist wie im Abschnitt (4.2.1)
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w=295,9

mJ
cm?”

Alle anderen Parameter der Pumppulse sind ebenfalls dieselben

wie in 4.2.1.

— I e
£ ool N
é ‘,\L ” 1\ I‘T'l\/" I\r"’ il MY,I-
= ool W FWFITCTIYTELC
:(_.E b/ l |
‘»
G 0.96f )
i<
- ] ; ] ’ ] "
0 10 20
a v .
) Verzogerungszeit [ps]
J 1 v 1 ' 1
T ookt —uE |
£ 1.00f ﬁ‘ AT Ni Eizo; ~
o S 1 ) ]
= ;
= 098F i .
:(-oE F‘rr “}ﬁv-:‘i}; 4 T
2 A M A
3 0.96F 4
[
- - 1 1 1 L 1 1 .
0 10 20
b)

Verzogerungszeit [ps]

Abbildung 4.11: Intensitdtsdnderung der Beugungsmaxima iiber die Zeit bei

a) P-polarisierten und b) S-polarisierten Laserpulsen. Zweite
Ordnung.

Diese drei Messungen wurden am selben Tag, in direkter Abfolge aufeinan-
der, und auf derselben Stelle der Probe durchgefiihrt. In Tabelle (4.5) werden
die Ergebnisse aus der Messung zusammenfassend prisentiert. So lasst sich die

Polarisation | AT [K] T [ps] & (%] | wrra [25]
S-Pol 57+1.6 |0,96+03 | 15 2.0
P-Pol 99+2.4 | 1,42+0,4| 14 3.5
45° 95,4+£4,6 | 1,28+0,7 | 28 3,0

Tabelle 4.5: Ergebnisse aus den Messungen fiir unterschiedliche Polarisations-
richtungen. Aufgelistet sind die Temperaturdanderung ATj, die Zeit-
konstante 7, die Schwankung der Temperaturmessung & und die
eingestrahlte Energiedichte wppys fiir das TTM.
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Temperaturerhohung des Gitters AT; und die Zeitkonstante 7, die {iber die ex-
ponentielle Anpassungsfunktion ermittelt wurde, leicht vergleichen. Zusétzlich
ist die Schwankung der Messwerte ¢ in Prozent von AT; angegeben, welche
aus dem Binning gewonnen wurde. Die Messungen wurden mit einer Simulation
des TTM verglichen. Die in der Simulation benutzte eingestrahlte Energiedichte
wrrs ist ebenfalls eingetragen.
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Abbildung 4.12: Temperaturanderung AT; der Beugungsmaxima iiber die Zeit
bei a) P-polarisierten und b) S-polarisierten Laserpulsen

Auffillig ist die grofe Temperaturdifferenz zwischen S- und P-polarisierter La-
serstrahlung von 42 Prozent. Dagegen ist der Temperaturanstieg bei P- und 45°-
polarisierten Pulsen sehr &hnlich, mit einer Abweichung von 3,6 Prozent. Aber
auch hier ist AT; fiir 45°-Polarisation kleiner. Dies lasst sich zum Teil durch
die unterschiedlichen Reflexions- und Transmissionskoeffizienten p, , erklaren.
Diese lassen sich durch die Fresnel-Formeln fiir unterschiedliche Einfallswinkel
o und Brechungswinkel 3, sowie den Bechungsindizies nj o fiir die optischen
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Medien 1 und 2 berechnen.

o = nil cos o — n:Q cosf _ _s%n(oz —B)

n} cos a + n, cos sin(a + ) (411)
0, — n:2 cosa — nil cos 3 _ _ tan(a — )

N4 cos a 4 nf cos 3 tan(a + )

Mit Hilfe des komplexen Brechungsindexes nf, = ng +1i - ky = 2.37 + i - 4,21
fiir Nickel bei einer Lichtwellenlinge von A=800 nm und einem Einfallswinkel
von a=40° lésst sich nun der Brechungswinkel 3 fiir die Grenzfliche zwischen
Vakuum n} = 1 und Nickel berechnen. Hierfiir benutzen wir das Snelliussche
Brechungsgesetz:
!/

sin 8 = n—,l sin o (4.12)
)
Da wir hier den komplexen Brechungsindex benutzten, greifen wir auf einen
Trick zuriick. Es gilt:

1 —sin? 8 = cos 8 (4.13)

\/m:nécosﬁ:n.e_i’y:n(cosfy_i.sinry) (414)

Formel (4.14) werden wir nun quadrieren und vergleichen anschliefiend Realteil
und Imaginéarteil miteinander.

n% - /{% — sin?

und

2
o =mn"cos(2-
772 . (2-7) (4.15)
2 ng - kg = n”sin(2y)
Mit Formel (4.15) und (4.14) kénnen wir das Snelliussche Brechungsgesetzt jetzt
ein wenig umschreiben:

sin 8 = pna (4.16)
V/sin? a + 0?2 cos?
Die Grofen n und «y erhalten wir ebenfals aus Formel (4.14):
n = \/(ng — K3 —sin?a)2+4-n? K3 (4.17)
und
1 2.y -
7= L avcsin <n) (1.18)

So erhalten wir, wenn wir die entsprechenden Parameter einsetzen, ein Refle-
xionsvermogen Ry = s - 0 von 73,4% fiir S-Polarisation und 60,7% fiir P-
Polarisation. Der Verlauf des Reflexionsvermogens fiir Nickel iiber den Einfalls-
winkel ist in Abb. (4.13) dargestellt. Mit den Formeln (4.5) bis (4.8) gewinnen
wir das Transmissionsvermdgen T'r, die absorbierte Energie F, und die berech-
nete Temperaturerhéhung ATy, fiir die drei unterschiedlichen Polarisationsrich-
tungen. Die Daten fiir 45° Polarisation wurden fiir den Einfallswinkel von 40°
korrigiert, was in Abschnitt 4.2.1 nicht beriicksichtigt wurde. Diese werden in
Tabelle (4.6) gezeigt.
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Pol. | ATy [K] | Tr [%] | E, [uJ] | ATy [K] | AT,/AT, AT,
SPol | 138 26,6 5.5 80 0,41 57+1,6
PPol | 213 39,3 8,1 114 0,46 99 £ 2,4
45° 171 32,9 6,8 76,5 0,56 | 95,4+4,6

Tabelle 4.6: Vergleich der berechneten Temperaturerh6hung ATy, fiir S-, P- und
45° polarisiertes Licht. Zudem sind das Transmissionsvermogen 1'r,
die absorbierte Energie E,, die Differenz ATy aus AT, — AT; und
der Quotient aus AT;/AT, aufgelistet.

100 r I T T
—— R(Ni): P-Pol
" | — R(Ni): S-Pol

80

R [%]

60

40
0 20 40 60 80
Winkel [Grad]

Abbildung 4.13: Simulation des Reflexionsvermogens von einer Nickel-Vakuum
Grenzschicht fiir S- und P-polarisiertes Licht.

Wir erkennen einen deutlichen Unterschied in der Temperaturerhohung ATy
zwischen S- und P-Polarisation von 32 %, was schon recht nahe an den gemesse-
nen Unterschied von 42 % herankommt. Die verbleibende Abweichung von 10 %
liegt vollig im Rahmen der Messgenauigkeit. Zu beachten ist der erhebliche Un-
terschied zwischen berechnetem Temperaturanstieg AT}, und gemessenem ATj.
Die Differenz ATy = AT, — AT; und der Quotient AT;/ATy sind ebenfalls in
Tabelle (4.6) aufgefiihrt. Eine solche Abweichung lasst darauf schliefen, dass die
Uberlappung von Pump- und Probepulsen nur zum Teil hergestellt wurde.

4.2.5 Abweichung vom Debye-Waller-Effekt: Der Achsenabschnitt

In Abb. (4.5) hatten wir bei der Auswertung des asymptotischen Debye-Waller-
Effektes gesehen, dass es neben der Steigung, die proportional zum Temperatur-
anstieg AT ist, noch einen weiteren Effekt gibt. Die Ausgleichsgerade schnitt
nicht den Nullpunkt der Temperaturachse, sondern bei dem Achsen-Abschnitt
(—=In(DWF) = 0,83). Nach dem Debye-Waller-Effekt sollte die Gerade durch
Null gehen. Diese Abweichung wurde bereits in einer fritheren Arbeit beobachtet
[11], und wurde mit der Zunahme der inelastischen Streuung der Elektronen bei
groferen Temperaturen begriindet.
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Die Zeitabhéngigkeit wird in Abb. (4.14) mit der Steigung verglichen. Dabei kén-
nen wir sehen, dass sich die Kurven im Rahmen der Schwankung sehr dhnlich
verhalten. Beide zeigen zum Zeitpunkt ¢ = 0 einen deutlichen Sprung und neh-
men anschliefend einen nahezu konstanten Wert an. Die Daten in Abb. (4.14)
wurden mit einem Faktor von 3 gebinnt.

Steigung [K]

122 H ?A; 1l M i

50 & ﬂ I{ : P(“ :ﬁ/ Y T

0 fl : ]

50 ﬁl&? | =
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Verzogerungszeit [ps]

150
100

Abschnitt

Abbildung 4.14: Vergleich des zeitlichen Verhaltens der Steigung und des Ach-
senabschnittes aus Abb. (4.5)

Ein @hnliches Verhalten konnen wir auch bei den anderen Polarisationsrichtun-
gen, in den Abbildungen (4.15) fiir P-Polarisation und (4.16) fiir S-Polarisation,

erkennen.
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Vergleich der Steigung und des Achsenabschnittes bei P-
polarisierten Anregepulsen. Die Daten der beiden Kurven wur-
den mit demselben Faktor fiir die Umrechnung auf den Tempe-
raturanstieg multipliziert, wodurch die Skalierung der Ordinate

festgelegt wurde.

In beiden Fiéllen sehen wir zuerst eine sprunghafte Zunahme des Achsenabschnit-
tes, doch dann weicht der Verlauf der Kurven fiir den Achsenabschnitt (rot) und
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Steigung (gelb) ab. Besonders das Verhalten auf grofen Zeitskalen (t>5 ps) lasst
keinen Zusammenhang erkennen. Bei P-Polarisation sinkt der Achsenabschnitt
nach 5 ps rapide, wohingegen dieser fiir 45°- und S-Polarisation leicht steigt oder
konstant bleibt. Auch die Relation zur Steigung variiert in allen Fallen. Fiir 45°
verhélt sich Abschnitt und Steigung dhnlich, bei P-Polarisation bleibt die Stei-
gung nach 5 ps konstant im Gegensatz zum Abschnitt und fiir S-Polarisation
wird der Unterschied mit der Zeit immer grofer. Die einzige Gemeinsamkeit
liegt darin, dass innerhalb der ersten 5 ps nach der Anregung fiir alle drei Pola-
risationsrichtungen der Abschnitt auf einen Wert von 100 ansteigt. Dieser Wert
ist in willkiirlichen Einheiten angegeben, da der Abschnitt keine Einheit hat
und aufgrund unvollstdndigen theoretischen Grundlagen auch keiner Grofse di-
rekt zugeordnet werden kann. Ansonsten wurde der Abschnitt mit demselben
Umrechnungsfaktor fiir die Temperatur versehen wie die Steigung, so dass ein
besserer Vergleich von beiden moglich ist. Wenn wir uns nochmal Abbildungen
(4.10) a), (4.11) a) anschauen und mit Abbildung (4.15) vergleichen, so stel-
len wir fest, dass sowohl die Intensitdt als auch der Achsenabschnitt nach 5
ps eine dhnliche Anderung zeigen. Diese Zunahme der Intensitit in den Beu-
gungsmaxima spiegelt sich entgegen der Erwartung nicht in der Steigung, welche
proportional zur Gittertemperatur ist, wieder. Einen vergleichbaren Zusammen-
hang wurde bei 45° und S-Polarisation nicht beobachtet. Ob sich hierbei um eine
Artefakt handelt oder das Gitter auf P-polarisiertes Licht anders reagiert, kann
jetzt noch nicht mit Sicherheit gesagt werden.

150 ' ' M 150
100} /ﬁ\ 4100
A 2 .
1

3 =
o c
S sof {50 %
- — I Q
& ok ;t 1 0=
.«'ﬁ? —e— Abschnitt
1 Steigung
I L I L I L
0 10 20

Verzogerungszeit [ps]

Abbildung 4.16: Vergleich der Steigung und des Achsenabschnitt bei S-
polarisierten Anregepulsen.

4.3 Fluenzabhangigkeit

Im vorherigem Abschnitt haben wir gesehen, dass die Polarisation nur auf-
grund des unterschiedlichen Absorbtionsvermogens von Nickel Auswirkungen
auf die Beugungsmaxima hat. In diesem Abschnitt widmen wir uns der Unter-
suchung des Beugungssignals fiir unterschiedliche eingestrahlte Energiedichten,
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bei S-polarisierten Anregepulsen. Ansonsten bleiben die restlichen Parameter
wie Wellenlénge, Pulsdauer und Form dieselben, wie in den vorherigen Messun-
gen.
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Abbildung 4.17: Temperaturdnderung AT; des Gitters {iber die Zeit bei einer

eingestrahlten Energiedichte w; von 5 :;1‘]2
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Abbildung 4.18: Temperaturdnderung AT; des Gitters iiber die Zeit bei einer
eingestrahlten Energiedichte w; von 3 cT:LTJQ

Als erstes ermitteln wir die Anderung der Gittertemperatur AT} in Abhéingigkeit
von der Verzogerungszeit ¢ zwischen Anrege- und Abfragepulsen. Dabei verglei-
chen wir die Daten mit der durchs TTM simulierten Temperaturdanderung AT
und der fiir die Simulation verwendeten eingestrahlten Energiedichte w; ;. Die
Datenpunkte wurden mit einer einfach exponentiellen Funktion angepasst, um
die Zeitkonstante 7 fiir die Temperaturdnderung zu ermitteln. Diese Daten wer-
den in den Graphen (4.17), (4.18), (4.19) und (4.20) gezeigt, wobei Abb. (4.20)
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eine Zusammenfassung der ersten drei Graphen darstellt. So konnen die Daten-
satze zu den unterschiedlichen w; von 5, 3 und 2 :;”n—‘]g besser verglichen werden.
Wie in den vorherigen Abschnitten wurde auch hier der Fehlerbalken iiber das
Binning ermittelt, und kann nur als eine Abschétzung fiir die Schwankung der
Messwerte angesehen werden. Der Faktor mit dem die jeweiligen Daten gebinnt
wurden, ist in den zugehorigen Graphen angegeben, z.B. Ni Bin 7 bedeutet das
sieben Datenpunkt zu einem zusammengefasst und gemittelt wurden.
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Abbildung 4.19: Temperaturdnderung AT; des Gitters {iber die Zeit bei einer
eingestrahlten Energiedichte w; von 2 :;1—‘]2

Ni20 2011.06.29 S567

: J " | o Ni5miem?
200F NiSmJ/cmz -

® Ni2md/icm
g 150 -
— 100F ROSCEI
< 50- I ..Oo.-.” 0...'0 '.’_-
o—if ' -

o 1 1 1 ]

0 10 20 30 40
Verzogerungszeit [ps]

Abbildung 4.20: Vergleich der Temperaturanderung A7; des Gitters fiir eine ein-
gestrahlte Energiedichte w; von 5, 3 und 2 % Die exponen-
tielle Anpassungskurven wurden fiir 5 und 3 ::Té als konstant
extrapoliert.
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In Tabelle (4.7) sind die aus den Messungen gewonnenen Werte aufgelistet. Als
erstes fillt uns auf, dass die Temperaturdifferenz etwa 50 Kelvin betrégt fiir
die unterschiedlichen Energiedichten. Ein linearer Zusammenhang ist nicht so
deutlich erkennbar, was aber bei konstant angenommener Warmekapazitit der
Fall sein sollte. Dies lésst sich deutlich in Abb. (4.20) erkennen. Hier sind die
Messpunkte ohne Fehlerbalken und die zugehorigen exponentiellen Anpassungs-
kurven dargestellt. Fiir 5 und 3 %—‘é sind die Anpassungskurven nach dem letz-
ten Messpunkt als konstant extrapoliert worden, da diese Messungen iiber ein
kiirzeres Zeitintervall verliefen als die bei 2 CTH—‘Q Hier sehen wir leicht die Tem-
peraturdifferenz von 50 Kelvin zwischen den drei Anpassungskurven fiir grofte
Zeiten. Die Simulation ergibt ein vergleichbares Ergebnis wie die Messung. Dies
kann dariiber begriindet werden, dass die Simulation keinen konstanten Wert
fiir die Warmekapazitét c, verwendet, sondern die spezifische Wéarmekapazitat
nach dem Debye-Model berechnet und den Literaturwert von ¢, ;;; = 0,444 7K
als einen Fixpunkt bei 20°C benutzt. In Abb. (4.21) ist die spezifische Warmeka-
pazitét ¢, (T") fiir Nickel bei hohen Temperaturen 7" (250 bis 700 K) aufgetragen.
Die Daten fiir die spezifische Warme wurden von P. J. Meschter et al [21] mit
Hilfe der Pulskaloremetrie gewonnen. Die Daten fiir ¢,(7") wurden mit einer Ge-
nauigkeit von 2% angegeben. Es lésst sich eine starke Abweichung von ¢,(T) in
der Nidhe der Curie-Temperatur T vom Debye-Modell erkennen, dass fiir ho-
he Temperaturen dem Dulong-Petitsches Gesetz entsprechen sollte. Eine solche
Singularitdt wiirde dazu fiihren, dass ein Teil der deponierten Energie nicht zur
Temperaturerhohung beitritt.

Nun schitzen wir ab, wie viel Energie in diesen Sprung der Warmekapazitat
eingetragen werden kann. Wir Straten mit einer ganz groben Annahme, das
cp(Tl) = Konsty bei der Temperatur T den konstanten Wert Konst; annimmt
und fiir 75 den Wert ¢,(T2) = Konsty. Solange ¢, konstant ist, gilt fiir die
inneren Energie U:

U(T) =

ep(T)-my; - T

(4.19)

my; ist die Masse unserer erwérmten Probe und wurde bereits fiir Formel (4.8)
zu 8,7 -107% g bestimmt. Aus [21] entnehmen wir die Werte ¢,(633 K) =

wi [25] | AT, [K] Tlps] | 6 (%] | AT [K] | 7 [ps] | ws [22F]
50+1 | 158+4,5] 1,5+0,4 | 20 170 0,9 5.8
3,1+0,6 | 1084£5,1]0,93+£0,5 | 23 125 0,8 3,8
2,1+0,4| 61+£9,3 | 1,6+0,9 | 48 79 0,6 2,3

Tabelle 4.7: Ergebnisse aus den Messungen fiir unterschiedliche Energiedichten
w;. Aufgelistet sind die Temperaturanderung ATj, die Zeitkonstante
7 und die Schwankung der Temperaturmessung 6. Ebenso sind die
Daten fiir die Simulation mit dem TTM aufgelistet, darunter sind
die eingestrahlte Energiedichte ws, die Zeitkonstante 75 und die
maximale Temperaturerhohung ATj.
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0,702 g.iK und ¢,(635 K) = 0,57 g.iK. So kénnen wir nun die Differenz der
inneren Energie AU = U(T1)— U (T3) fiir diese beiden Temperaturen berechnen,
und erhalten:

AU =7,01-10"% mJ

1 1 1 1 1
40
X 35}
o
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S, 30F
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300 400 500 600 700
Temperatur [K]

Abbildung 4.21: Wérmekapazitiat ¢, von Nickel iiber die Temperatur T'. Die
Daten wurden [21] entnommen

In Abschnitt (4.2.1) hatten wir mit Formel (4.7) die vom Film absorbierte Ener-
gie auf 5,6 - 1072 mJ bestimmt, bei einer eingestrahlten Energiedichte von
5,5 g;]g . Wir sehen, dass nach dieser einfachen Abschétzung ein erheblicher Teil
der absorbierten Energie in diesen Sprung der Warmekapazitit gehen konnte.
Nach der von uns berechneten Temperaturerh6hung gelangen wir aber nicht in
die Néhe dieser Singularitdt. Doch es muss bedacht werden, dass sowohl die
Bestimmung der eingestrahlten Energiedichte, als auch der Temperaturanstieg
einer groffen Ungenauigkeit unterliegt. Anhand der gemessenen Temperaturer-
hoéhungen bei drei unterschiedlichen Energiedichten lésst sich leider kein hinrei-
chender Vergleich mit den Messungen der Warmekapazitét herstellen. Um diesen
Zusammenhang nachzuvollziehen, wiirde es sich anbieten mehrere Messungen
bei verschiedenen Energiedichten durchzufiihren. Zudem koénnte es sich lohnen
die Probe vorzuheizen, damit wir bereits in der Nahe der Curie-Temperatur die
Messung starten. Ansonsten konnte die benotige Energiedichte, um die Probe
stark genug anzuregen, so grof werden, dass die Probe zerstort wird. Des Wei-
teren sollte noch bemerkt werden, dass die ermittelte Kurve aus Abb. (4.21)
aus einer statischen Messung im thermodynamischen Gleichgewicht gewonnen
wurde. Wie sich dieser Effekt auf der Picosekunden Zeitskala auswirkt ist nicht
bekannt.

Im Anschluss wird nochmal die Steigung und der Achsenabschnitt miteinander
verglichen. In Abb. (4.22) ist dieser iiber die Verzogerungszeit fiir die Messung
bei 3,1 % aufgetragen. Aufgrund der hier extrem grofen Schwankung sind
diese Daten kaum miteinander Vergleichbar. Auch die Messungen bei 2,1 und 5
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CTn‘é ergaben kein besseres Ergebnis. Die einzige Aussage hier ist, dass kein ge-
meinsames Verhalten zwischen Achsenabschnitt und Steigung bestétigt werden

kann.
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Abbildung 4.22: Vergleich der Steigung und des Achsenabschnitt bei 3,1 gln—‘é
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5 Resultate und Ausblick

Langsam kommen wir zum Ende dieser Arbeit, darum wird es Zeit einen Blick
auf die erreichten Ziele und Erfolge zu werfen. Dies beinhaltet auch eine Reflexi-
on und Beurteilung der Ergebnisse unserer Experimente. Auf diese Weise fassen
wir die gewonnenen Erkenntnisse zusammen und erstellen einen Ausblick auf
weiterfilhrende Aufgaben, um unser Wissen iiber die Vorgénge in Festkorpern,
die innerhalb weniger Picosekunden ablaufen, zu erweitern. Dabei bleibt es nicht
aus die Messergebnisse kritisch zu betrachten und Vorschlidge zur Optimierung
des bestehenden Aufbaus anzusprechen.

5.1 Ergebnisse der Messungen

Im Verlauf der Messungen in dieser Arbeit wurde gezeigt, dass die Intensitét der
Beugungsmaxima nach Anregung der Probe mittels eines intensiven, kurzen La-
serpulses abnahm. Diese Verhalten wird durch den Debye-Waller-Faktor (DWF')
beschrieben, und im Rahmen der Messgenauigkeit sind die Ergebnisse vergleich-
bar mit fritheren Messungen an anderen Metallfilmen (Gold, Kupfer und Bismut
[11]). Ebenso konnten Messungen von der Cao Groupe in Florida [18] an Nickel
bestéatigt werden. Zudem konnte eine signifikante Abweichung des Aufheizver-
halten vom Debye-Waller-Faktor gezeigt werden. Diese besteht zum einen in
der Messung deutlich zu niedrig bestimmten Temperatur des Nickelfilmes. Zum
anderem Schneidet die Ausgleichsgerade fiir die Temperaturbestimmung nicht
den Nullpunkt der Ordinate. Nach dem DWE wird der ungebeugte Elektronen-
puls, das (000) Intensitdtsmaximum, nicht durch die Temperaturerh6hung des
Gitters beeinflusst. Dieses (000) Maximum wiirde auf der Abszisse von Abb.
(4.5) im Nullpunkt liegen. Auch wenn nicht bei allen Messungen, die Abwei-
chung des Achsenabschnittes von der Theorie, nachgewiesen werden konnte, so
zeigt sich bei den meisten Messungen dieses ungewohnliche Verhalten. Diese
Abweichung von der Theorie wurde bereits bei Gold, Kupfer und Bismut beob-
achtet [22]. Dabei haben die Messungen des (000) Maximums gezeigt, dass es
einen Zusammenhang in dem Verhalten der Intensitéit des (000) Maximums und
dem Achsenabschnitt gibt. Es bleibt weiterhin zu klaren, wodurch dieser Effekt
zustande kommt und welche Auswirkungen dieser auf unsere Messergebnisse
hat.

In Abschnitt (4.2.4) haben wir gesehen, dass die Polarisation der Anregepul-
se sich auf unsere gemessene Intensititsinderung auswirkt. Diese Anderung
kann durch das unterschiedliche Reflexions- und Absorptionsvermogen fiir die
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verschiedenen Polarisationsrichtungen hinreichend genau erkldrt werden. Ein
anisotropes Verhalten der einzelnen Beugungsmaxima liefs sich nicht eindeu-
tig nachweisen. Fiir denselben Netzebenenabstand verhalten sich die meisten
Beugungsmaxima gleich und zeigen auch keine Abhéngigkeit von der Polari-
sationsrichtung. Im Falle eines anisotropen Verhaltens von Nickel wére zu er-
warten, dass die Beugungsmaxima die zum selben dpj; gehoren unterschiedlich
auf verschiedene Polarisationsrichtungen reagieren [13|. Dennoch gibt es verein-
zelte Beugungsmaxima, mit einem andersartigem Intensitédtsverhalten, so dass
es nicht Sinnvoll ist iiber alle zusammengehérigen Signale zu mitteln, um die
Messgenauigkeit zu verbessern. Dadurch wiirde die Messung an sich verfalscht
werden, denn nicht fiir alle Netzebenenabsténde, fiir die Beugungsmaxima beob-
achtete wurden, konnten alle zu dem jeweiligem Netzebenenabstand gehorigen
Signale aufgezeichnet werden.

In der Messung der Abhéngigkeit des Beugungssignales von der eingestrahlten
Energiedichte, konnen wir ein unerwartetes Verhalten der Temperatur beobach-
ten. Nach dem Debye-Waller-Effekt (DWE) erwarten wir einen linearen Anstieg
der Gittertemperatur mit der eingestrahlten Energiedichte. Wir beobachten aber
eine Abweichung von diesem Verhalten. Bei hinreichend hoher Energiedichte, ist
der Temperaturanstieg kleiner als nach dem DWE erwartet. In der Berechnung
der Temperatur nach dem DWE wurde aber eine konstanten Warmekapazitat
angenommen, so wie es bei Gold, Kupfer und Bismut gemacht wurde, was aber
hier nicht gilt. In der Tat gibt es eine Anomalie der Warmekapazitét in Nickel
bei der Curie-Temperatur T, die sich in einem Sprung bei 633 Kelvin zeigt.
Auch wenn die ermittelte Temperatur der angeregten Nickelprobe die Curie-
Temperatur T nicht erreicht, so ist es vorstellbar, dass der starke Anstieg der
Wiérmekapazitit vor T die Bestimmung der Temperatur bereits beeinflusst. Zu-
dem ist zu bedenken, dass die ermittelte Temperatur einen Durchschnittswert
iiber das gesamte Zeitintervall, welches nach 5 ps gemessen wurde, darstellt. So
konnen Details im Zeitverhalten verloren gehen. Besonders da in der Nahe der
Curie-Temperatur Nickel einige Besonderheiten aufweist, neben dem Phasen-
iibergang von dem ferro- zu paramagnetischen Zustand. Zum einen macht die
Wirmekapazitit hier einen Sprung, der nicht durch den magnetischen Phasen-
iibergang zweiter Ordnung erklart werden kann. Zum anderem zeigt der Nickel-
film, der bei 650 K gewachsen wurde ein deutliches monokristallines Beugungs-
muster, wohingegen der Film bei Raumtemperatur polykristallin gewachsen ist.
Bei Raumtemperatur kann Nickel sowohl in der ferromagnetischen fce Struk-
tur, als auch in der paramagnetischen hcp Struktur kristallisieren. Bei 550 K
[23] wandelt sich die hep in die fee Struktur um. Dieser Prozess ist nicht rever-
sible. Diese Vorgéange konnen interessante Effekte innerhalb kurzer Zeitskalen
hervorrufen, welche eine genauere Untersuchung verlangen.

Damit die oben genannten Messungen erfolgreich durchgefiihrt werden kon-
nen, gibt es mehrere Dinge zu beachten. Zum einen sollten wir die Messung
bei unterschiedlichem Einfallswinkel der Elektronenpulse zur Probenoberfléche
durchfiihren, da wir so eine vollstdndigere Strukturanalyse erstellen koénnen.
Denn die hier ausgewerteten Messungen wurden unter senkrechtem Einfallswin-
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kel aufgezeichnet, so dass wir nur die Netzebenen senkrecht zum k-Vektor der
Elektronen untersuchen kénnen. Dafiir ist es nétig die Probe in Relation zu den
Elektronenstrahlen drehen zu konnen. In Abb. (3.19) wurde bereits gezeigt, dass
wir durch eine Drehung der Probe um 10° fast alle Beugungsmaxima die nach
dem Strukturfaktor erlaubt sind, sichtbar machen konnen. Dafiir sollte aber
die Elektronenpuls- und Laserpulsfronten optimal angepasst werden, damit eine
Verlangerung der Pulsdauer vermieden werden kann.

Zum anderem muss die Stabilitdt der Intensitét der Elektronenpulse optimiert
werden. Ein erster Schritt wére eine Strahllagestabilisierung aufzubauen. So
koénnte das langsame zeitliche driften des Lasers unterbunden werden. Zur Zeit
sind Messungen von mehr als einer Stunde kaum moglich, da in dieser Zeit die
dritte Harmonische ihre Position um einige Micrometer auf der Kathode &n-
dert. Diese kleine Anderung reicht aus, damit nicht mehr geniigend Elektronen
fiir ein detektierbares Beugungssignal erzeugt werden. Zudem wirken sich einige
Faktoren negativ auf die Positionsstabilitdt des Lasers aus. Zum einen wird die
Temperatur im Labor durch iiber die Beliiftung reguliert. Die Schwankung der
Temperatur kann wiahrend der Messung betragt mehr als £0,5 °C'. Da die La-
serpulse iiber einen Tisch mit einer Lange von zwei Metern gefiithrt werden. Fiir
Eisen mit einem linearen Ausdehnungskoeffizienten ¢; von 12 - 1075 1/K ([1],
Band 1, S.: 274) betragt bei dieser Temperaturdifferenz die Léngendnderung
24 pm. Dies ist ein viertel des Durchmessers von dem Nadelloch, in welches
die dritte Harmonische eingekoppelt werden muss. Auch wenn die Stahlplatte
des optischen Tisches einen kleineres (; besitzt, so lasst sich daraus abschat-
zen, dass diese Temperaturschwankungen sich deutlich auf die Genauigkeit der
Messungen auswirken. Im Verlauf des Umbaus vom Labor wurden mehrere Kon-
trolleinheiten zur Regulierung der klimatischen Raumbedingungen unwirksam.
Diese Einheiten miissen an eine andere Stelle verlegt werden, damit das War-
tungspersonal wieder Zugang zu diesen erhilt und diese die Raumdaten erfassen
kénnen. Ein weiterer Schritt in der Optimierung der Stabilitdt des Elektronen-
signals, sollte auf die neue Kammer verwiesen werden, die im Abschnitt (5.2)
genauer diskutiert wird, denn bei dieser ist die Stabilitdt bereits deutlich ver-
bessert.

Als einen weiteren Punkt, um die Zuverldssigkeit der Messung zu erhéhen, soll-
te die Methode zur Uberschneidung von Elektronen- und Laserpulsen optimiert
werden. Die Methodik wurde in Kapitel (3.5) ausfiihrlich besprochen. Hier gibt
es zwei Aufgaben. Die Erste besteht darin die Abbildung des Probenhalters wei-
ter zu optimieren. Mit einer schirferen und detailreicheren Abbildung, wére die
Lokalisierung der Laserpulse auf dem Probenhalter einfacher und zuverlassiger.
Das wére ein grofser Fortschritt und wiirde den Prozess der Datengewinnung
erheblich verbessern. Als Zweites wére es sinnvoll verschiedenen Formen und
Durchmessern des Nadelloches, an dem die Pulse Uberlagert werden, zu testen,
wie sich dieses auf die Positionsdnderung des Schwerpunktes auswirkt. Damit
diese Test durchgefiihrt werden kénnen, wurde bereits ein Probenhalter mit ent-
sprechenden Offnungen angefertigt. Dieser ist in Abb. (5.1) gezeigt. Die spezielle
Form der Offnungen kénnte ebenfalls helfen den Durchmesser der Elektronen-
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pulse an der Probe genauer zu bestimmen.
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Abbildung 5.1: Konstruktionszeichnung fiir den neuen Probenhalter, mit
verschiedenen Blenden zur Uberlagerung der Anrege- und
Abfragepulse.

5.2 Stand des neuen Elektronenbeugungsaufbaues

Neben den Messungen an Nickel bestand ein Ziel darin, die neue Elektronen-
beugungskammer aufzubauen und in Betrieb zu nehmen. Hier wurde der opti-
sche Aufbau fiir die Anrege und Abfragestrecke fertiggestellt und demonstriert,
dass Pump-Probe-Experimente moglich sind indem die Pulse rdaumlich und zeit-
lich Uberlagert wurden. Eine neue Elektronenquelle der 4ten Generation wurde
entwickelt und eingebaut. Erste Test in der Erzeugung kurzer Elektronenpulse
wurden mit dieser Quelle durchgefiihrt. Nun folgen weitere Schritte, um die né-
tige Spannungsfestigkeit wihrend des Betrieb zu erreichen. Wie diese aussehen
wurde in Kapitel (3.4.2) vorgeschlagen. Die kritische Stelle befindet sich hochst
wahrscheinlich zwischen der Kathode und der Anode, so das diese Komponenten
genau untersucht werden sollten.

Mit der Elektronenquelle der 3ten Generation wurde bereits gezeigt, dass die
Stabilitdt der Elektronenpulse auf kurzer und langer Zeitskala um mindestens
einen Faktor zwei im Vergleich zur alten Kammer verbessert wurde. Weitere
Vorteile liegen im leichterem Zugang zur Probenhalterung, sowie besseren M&g-
lichkeiten die Probe in der Kammer zu Positionieren. Zudem bietet sie mehr
Moglichkeiten weitere Komponenten und Zubehér in und an der Kammer zu
montieren. Auch hier gibt es eine Reihe von Aufgaben die noch zu erledigen
sind. Die Vakuumfestigkeit sollte verbessert werden, denn ein Enddruck von
2. 1075 mbar lisst viel Raum nach unten offen. Das Ziel hier sollte ein End-
druck von 108 mbar sein. Eine geeignete Halterung fiir den schnellen Austausch
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von Proben sollte entworfen werden. Des Weiteren sollte die Probenpositionie-
rung optimiert werden. Hier sind einige Ubergangsstiicke unnotig lang, was zu
unerwiinschten Vibrationen der Probe wihrend der Messung fithren kann.

Da sich die Spannungsversorgung iiber eine digitale Schnittstelle ansteuern lasst,
kann die neue Elektronenquelle {iber einen PC gesteuert werden. Bei hohen
Spannungen ist es ntig die Spannung langsam in keinen Schritten bis zum End-
wert zu erhohen. Fiir diese Prozedur wurde eine vorlaufiges Programm geschrie-
ben, dass aber noch erweitert werden muss. Es fehlt noch eine automatische
Notabschaltung, die selbststdndig die Spannungsversorgung abschaltet, falls ein
zu grofer Strom flieft. Zudem sollten Einbriiche der Spannung registriert und
aufgezeichnet werden. Dasselbe gilt fiir Unregelméafigkeiten im Stromfluss. Ei-
ne weitere wichtige Funktion, die zu implementieren ist, wiare das automatische
Schrittweise hochfahren der Spannung. Zur Zeit lasst sich nur der gewiinschte
Endwert fiir die Spannung festlegen und der maximale Strom begrenzen. An-
schliefsend wird die Spannung kontinuierlich erhcht, wobei die Geschwindigkeit
mit der dies geschieht, von der Strombegrenzung abhéngt.

5.3 Experimente an anderen ferromagnetischen
Metallen

Die Ergebnisse aus den Messungen in dieser Arbeit habe einige unerwartete
Resultate gezeigt. Damit ist im besonderem die Verbindung zwischen der ge-
messenen Temperaturerh6hung, dem anomalen Verhalten der Warmekapazitat
von Nickel und der eingestrahlten Energie gemeine. Die anderen 3d Metalle
zeigen das gleiche auffillige Verhalten in ihrer Warmekapazitdt in der ndhe
der Curie-Temperatur wie Nickel. Aus diesem Grund wiére eine detaillierte Un-
tersuchung des zeitabhingigen Aufheizverhaltens von grofem Interesse. Da die
Curie-Temperaturen von Eisen (T¢ pe = 768°C') und Cobalt (T ¢, = 1121°C)
grofer sind als die von Nickel (Te n; = 357°C) ([23], S.: 817) wird es hier un-
vermeidlich die Probe vor zu heizen, da bei hinreichend starker Anregung bei
Raumtemperatur durch einen Laser die Probe zerstort werden wiirde. Es gibt
eine weitere Hiirde die es zu {iberwinden gilt, wenn wir Cobalt und Eisen un-
tersuchen wollen. Beide Elemente sind viel reaktionsfreudiger als Nickel, dies
gilt besonders fiir Eisen. Aus diesem Grund wird es nicht ganz einfach werden
die Filme von ihrem NaCl-Substrat abzulésen. Gerade Eisen oxidiert schnell in
einer Salzlosung zu Eisenoxid (FeaO3 oder FeO), die Reaktion von Cobalt lauft
langsamer ab.

Obwohl Cobalt eine sehr hohe Curie-Temperatur besitzt, gibt es gerade fiir
zeitaufgeloste Beugungsexperimente eine sehr interessante Eigenschaft. Die hep
Kristallstruktur von a-Cobalt wandelt sich bei einer Temperatur von 417°C in
eine fcc Struktur um (8-Cobalt) (23], S.: 817). Diese Umwandlung ist reversible,
was sie zugénglich fiir unsere Messmethode macht. Hier stellt sich die Frage, auf
welcher Zeitskala diese Umwandlung ablauft? Ebenso wére interessant zu kléaren,

94



ob ein Teil der eingestrahlten Energie durch den Laser in diesen Phaseniibergang
deponiert wird und wenn wie viel?

Wir sehen, es gibt noch einige spannende Fragen zu beantworten. Ebenso gibt
es noch viele Aufgaben zur Optimierung des bestehenden Experimentes durch-
zufiihren.
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