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Kapitel 1

Einleitung

Die rasant zunehmende Datenflut hat in den letzten Jahren dazu gefiihrt, dass die
schnelle optische Dateniibertragung gegeniiber der relativ langsamen Ubermittlung
auf elektrischem Wege immer mehr an Bedeutung gewinnt. Damit einher geht der
Wunsch, die Signale auch mit optischen Methoden zu erzeugen, gezielt umzuwan-
deln und zu leiten. Neben den zur Signaliibertragung verwendeten Glasfasern wer-
den Komponenten zur Erzeugung und Steuerung des Lichtes, seiner Modifikation
und Detektion benétigt. Ein vor etwa 80 Jahren erstmals hergestelltes [Wen05b],
zuvor unbekanntes kristallines Material hat sich hierbei als gut geeignet erwiesen:
Lithiumniobat. Seitdem wurde das neue Material griindlich erforscht und wird heute
aufgrund seiner interessanten Eigenschaften und der verhéaltnisméfig kostengiinsti-
gen, grofitechnisch moglichen Herstellung vielfiltig genutzt. Beispiele sind die Er-
zeugung holographischer Speicher und optischer Wellenleiter, die Produktion von
Bauteilen zur Frequenzverdopplung und Phasenanpassung sowie integrierte Laser
und Interferometer [Cha87, Buc94]. Fiir den Bau derartiger optischer Komponenten
ist es haufig erforderlich, den Brechungsindex und die spontane Polarisierung des
Lithiumniobatkristalls gezielt zu verdndern.

Diese Materialeigenschaften lassen sich durch die Bestrahlung mit schnellen, leich-
ten Ionen beeinflussen [Tow94, Won(2]. Die Verwendung von *He-Ionen mit einer
Energie von gut 40 MeV in den letzten Jahren fiihrte so beispielsweise zu langzeitbe-
stdndigen und grofivolumigen Modifikationen des Brechungsindexes im Bereich von
1073 [And04, Pei06b] und der Erzeugung eines vergrabenen Wellenleiters [Pei06a).
Bisher ungeklart ist die Frage, ob vergleichbare Brechungsindexédnderungen auch in
mit Magnesium dotiertem Lithiumniobat, welches aufgrund des stark unterdriick-
ten photorefraktiven Effektes interessant fiir viele Anwendungen ist, erzeugt werden
kénnen und ob sich die ferroelektrischen Eigenschaften, insbesondere das Verhalten
beim Umpolen von Doménen, durch die Bestrahlung verédndern. Die Erzeugung einer
periodischen Brechungsindexmodulation in kongruent schmelzendem Lithiumniobat
wurde ebenfalls noch nicht realisiert. Diese zwei Aspekte werden in dieser Arbeit
verfolgt.

Der erste Teil der Messungen besteht aus einer Untersuchung von mit 5% Magne-
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sium dotiertem Lithiumniobat. Es soll zum einen ermittelt werden, wie durch eine
Bestrahlung mit gut 40 MeV 3He-Ionen der Brechungsindex, die Kristalldicke und
Féarbung veréndert werden - auch im Vergleich zum kongruent schmelzenden Ma-
terial - und welche radioaktiven Isotope im Kristall erzeugt werden. Zum anderen
werden bestrahlte LiNbOg3: Mg-Proben gepolt. Da die Nukleationskeime vorrangig
an Defekten im Kristall entstehen, besteht die Erwartung, dass eine Bestrahlung des
Kristalls und damit Erhohung der Defektdichte zu einer Verdnderung des Koerzitiv-
feldes fithrt. Diese Hypothese soll {iberpriift werden.

Der zweite Schwerpunkt liegt in der Erzeugung einer regelméfliigen Modulation des
Brechungsindexes in kongruent schmelzendem Lithiumniobat. Die verwendete Me-
thode besteht aus der Bestrahlung des Kristalls durch eine Schlitzblende mit einigen
Mikrometern Schlitzbreite und dem Verschieben des Kristalls in festen Zeitabstén-
den, um so eine periodische Abfolge bestrahlter und unbestrahlter Bereiche zu erhal-
ten. Bei einer Periode von wenigen Mikrometern kann eine derart erzeugte Struktur
als Beugungsgitter fiir sichtbares Licht dienen.
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Grundlagen

2.1 Lithiumniobat

2.1.1 Allgemeine Eigenschaften

Lithiumniobat ist ein relativ harter und fiir sichtbares Licht transparenter Ionen-
kristall, bestehend aus Sauerstoff- (O?7), Lithium- (Li*) und Niob-Tonen (Nb®T).
Die chemische Summenformel lautet LiNbO3 und die Dichte p betrigt 4,64 g/cm3
[Jaz02].

In der Regel wird Lithiumniobat mit Hilfe des so genannten Czochralski-Verfahrens
hergestellt. Hierbei wird der Kristall bei ca. 1253 °C, also knapp oberhalb der
Schmelztemperatur, direkt aus einer Schmelze von LisO und NbyO5 gezogen [Won02,
S. 25ff]. Das so erzeugte Lithiumniobat wird als kongruent schmelzend bezeichnet.
Es besitzt gegeniiber der stochiometrischen Summmenformel einen Mangel an ca.
6% Lithium, wobei fiir die Konzentrationen Ct; und Cyy, von Lithium und Niob gilt:
CLgLiCNb =48,5% [Jaz02]. Die richtige Summenformel fiir eine solche Zusammenset-
zung lautet also eigentlich Lig g405Nb1 011903. Aus Griinden der Vereinfachung wird
eine solche Verbindung jedoch im Allgemeinen als kongruent schmelzendes LiNbOj3
bezeichnet. Auf Lithiumfehlstellen werden teilweise Niobionen eingebaut, die jedoch
im Gegensatz zu den einfach geladenen Lithiumionen fiinffach positiv geladen sind.
Daher werden zur Ladungskompensation zusétzliche Niobfehlstellen erzeugt, so dass
der Kristall am Ende insgesamt etwa 4,7% Niobfehlstellen enthilt [Abr86, Won02,
S. 3-7]. Damit sind diese Fehlstellen die im Kristall vorherrschende Art an Defekten,
die beispielweise Diffusionsprozesse mafigeblich beeinflussen [Bir93]. Durch eine Ver-
anderung der Zusammensetzung der Schmelze, aus der das Lithiumniobat gezogen
wird, lasst sich auch stochiometrisch zusammengesetztes Material sowie LiINbO3 mit
einer anderen Lithiumkonzentration erzeugen. Bei der Herstellung von Lithiumnio-
bat nach dem Czochralski-Verfahren erhélt man zylindrische Boules, die in diinne
Wafer geschnitten werden konnen. Die fiir diese Diplomarbeit verwendeten, kom-
merziell bezogenen Proben wurden aus derart hergestellten Wafern geségt.
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2.1.2 Kristallstruktur und Polarisierung

Die Kristallstruktur von Lithiumniobat besteht aus ebenen Lagen von Sauerstoffio-
nen, die in einer verzerrten hcp-Struktur angeordnet sind. Dazwischen befinden sich
die Niob- und Lithiumionen. Bei Raumtemperatur bewirken die elastischen Kraf-
te im Kristall dabei, dass die Anionen gegeniiber dem Sauerstoff leicht aus ihren
symmetrischen Positionen verschoben sind. In eine Richtung des Kristalls entsteht
dadurch eine spontane Polarisierung Ps. Abbildung 2.1 zeigt dies schematisch. Nach

®  Nps

Abbildung 2.1: Spontane Polari-

+C sierung des Lithiumniobatkristalls

) Lit unterhalb der Curie- Temperatur
- To (nach [Wei85])

oLy

auflen bleibt der Kristall jedoch neutral, da frei bewegliche Ladungstriager fiir eine
Ladungskompensation an den Oberflachen sorgen. Lithiumniobat ist zudem ein fer-
roelektrisches Material, wobei sich dhnlich wie bei einem Ferromagneten Bereiche
gleicher Orientierung bilden koénnen, die als Doménen bezeichnet werden. Die Rich-
tung der Polarisierung wird hierbei durch die c-Achse angegeben. Um diese Achse
herum besitzt Lithiumniobat eine dreiziihlige Rotationssymmetrie, so dass das Mate-
rial zur Punktgruppe 3m gehort [Wei85]. Wird ein Koordinatensystem zur Beschrei-
bung eines Kristalls verwendet, so legt man die z-Achse im Allgemeinen parallel zur
c-Achse. Bei diinnen Proben, die aus Wafern geschnitten wurden, wird zur Kenn-
zeichnung die Achse, die senkrecht zu den groflen Oberflichen liegt, angegeben. Bei
einem z-cut Kristall zum Beispiel ist dies dann die z-Achse.

Die Kristallstruktur von Lithiumniobat ist temperaturabhéngig. Steigt die Tempe-
ratur néamlich, so besitzen die Kationen irgendwann geniigend Energie, um durch
die Sauerstofflagen durchzuschwingen. Im Mittel nehmen sie dadurch eine symme-
trische Position ein, was zu einem Verschwinden der Vorzugsrichtung ¢ und damit
der spontanen Polarisierung ﬁs fithrt. Der Lithiumniobatkristall ist nun nicht mehr
ferroelektrisch, sondern paraelektrisch. Die Ubergangstemperatur heiBt in Analogie
zum Ferrogmagnetismus Curie-Temperatur. Die Curie-Temperatur T'¢ ist abhéngig
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von der genauen Zusammensetzung des Kristalls und betréagt fiir kongruent schmel-
zendes LiNbOj3 etwa 1210 °C [Wei85].

In Lithiumniobat kann der piezoelektrische Effekt beobachtet werden, bei dem eine
Deformation des Kristalls eine zusétzliche Polarisierung erzeugt. Auch der umgekehr-
te piezoelektrische Effekt, der zu einer Verformung des Materials durch das Anlegen
eines elektrischen Feldes fiithrt, tritt auf. Zudem ist LiNbOj3 pyroelektrisch, d. h. die
Polarisierung des Kristalls ist temperaturabhéngig.

Bei Temperaturen unterhalb der Curie-Temperatur kann die spontane Polarisierung
um 180 ° gedreht werden. Man spricht dann vom Umpolen bzw. Polen des Kristalls.
Praktisch geschieht dies durch Anlegen eines elektrischen Feldes, das mindestens so
grofl wie das erforderliche Koerzitivfeld F¢ ist, welches fiir kongruent schmelzendes
LiNbO3 etwa 21 kV/mm betrigt [Wen04, Wen05a]. Dadurch werden die Lithiumio-
nen durch die Sauerstoffebenen gedriickt und auch die Niobionen werden nun zur
anderen Seite hin aus ihren symmetrischen Positionen verschoben. Das Umklappen
der spontanen Polarisierung fiihrt gleichzeitig zu einer Umverteilung der Kompensa-
tionsladungen, so dass sich der Polungsvorgang durch einen Stromfluss I bemerkbar
macht. Die insgesamt umverteilte Ladung () ergibt sich aus dem Betrag der sponta-
nen Polarisierung Pg und der Grofle der umgepolten Fliache A:

Q = 2PsA (2.1)
dA

— op 22 2.2

S (2.2)

Die Grofle des Stromes ist also abhingig von % und damit von der Geschwindig-
keit, mit der der Polungsprozess ablauft. Wird die Feldstéarke E' linear mit der Zeit
erhoht, so beginnt der Polungsvorgang bereits vor Erreichen der Koerzitivfeldstérke,
indem sich einzelne Nukleationskeime bestehend aus kleinen bereits umgeklappten
Doménen bilden. Bei steigender Feldstiarke wachsen diese Doménen und kénnen mit-
einander verschmelzen, bis schliefllich der gesamte Kristall umgepolt ist [Wen05b].
Im Allgemeinen kénnen die Proben mehrfach hin- und zuriickgepolt werden. Dabei
ergibt sich, dass die Koerzitivfelder fiir die Polung in Vorwértsrichtung EY, und die
Riickpolung E¢ unterschiedlich sind. Der Grund ist ein zusétzlich existierendes in-
neres Feld E; = 3(EY — Ef,), welches durch im Kristall bereits vorhandene Defekte
wie beispielsweise Fehlstellen entsteht [Gop98, Pat05]. Zudem ist das Koerzitivfeld
beim ersten Polungsvorgang in der Regel ebenfalls erh6ht und nimmt dann bei wei-
teren Polungszyklen noch leicht ab. Bei einer hheren Polungsgeschwindigkeit und
groferem %, also einem rascheren Erhchen der Spannung und damit des anliegen-
den elektrischen Feldes, misst man im Allgemeinen eine hchere Koerzitivfeldstérke,
da die Nukleation und das Wachstum der Doménen eine gewisse Zeit benotigt. Bei
einer langsameren Polungsgeschwindigkeit invertieren viele Doménen dagegen schon
bei einer niedrigeren Feldstdrke und Unterschiede im Polungsverhalten einzelner
Bereiche des Kristalls werden deutlicher. Die Nukleationskeime entstehen hierbei

vorrangig an Defekten im Kristall.
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2.1.3 Optisches Verhalten

Aufgrund seiner Kristallstruktur ist Lithiumniobat doppelbrechend, d. h. der Bre-
chungsindex n ist abhéngig von der Polarisation des einfallenden Lichtes. Fiir Licht
eines HeNe-Lasers mit einer Wellenldnge von A=632,8 nm betriagt der Brechungs-
index nach [Wei85] fiir ordentliche Polarisation, d. h. Polarisation senkrecht zur c-
Achse, n,=2,2866. Ist das Licht dagegen parallel zur c-Achse polarisiert, so betriagt
der auflerordentliche Brechungsindex n, nur 2,2028. Die Doppelbrechung n, — n, ist
somit negativ, wobei der absolute Wert nicht nur von der Wellenlénge des Lichtes,
sondern auch von der Temperatur abhéngig ist [Wei85].

Der Brechungsindex n von Lithiumniobat kann iiber den so genannten elektroopti-
schen Effekt beeinflusst werden. Dabei édndert sich n durch das Anlegen eines elek-
trischen Feldes. Eine Anderung des Brechungsindexes ist auch mittels des photo-
refraktiven Effektes moglich [Ash66, Che68]. Dieser tritt in LiNbOjs-Kristallen auf,
die z. B. mit Eisen oder Kupfer dotiert bzw. verunreinigt sind. Eine punktuelle Be-
leuchtung des Kristalls erzeugt bewegliche Ladungstréiger, die durch den Kristall
wandern und an einer anderen Stelle eingefangen werden kénnen [Kuk76, Kuk79].
Durch die resultierende Verlagerung von Ladungstridgern entstehen Raumladungs-
felder, die iiber den elektrooptischen Effekt zu einer Anderung des Brechungsindexes
fithren, was auch als optischer Schaden bezeichnet wird. Dieser kann auf verschiedene
Weisen eliminiert werden [Pei00]. Eine Methode stellt die Dotierung des Lithiumnio-
batkristalls mit Fremdionen wie beispielsweise Magnesium, Zink oder Indium dar.
Dabei verhindert die resultierende Erhéhung der Leitfahigkeit den Bestand statischer
Raumladungsfelder. Allerdings muss zur wirksamen Reduktion des optischen Scha-
dens die Dotierung eine bestimmmte Schwelle {iberschreiten [Swe84]. Diese hingt
vom Lithiumgehalt des Kristalls ab und liegt bei kongruent schmelzendem LiNbOg3
fiir Magnesium bei etwa 4,6%-4,9% [Wen05b]. Bei der Dotierung besetzen die Ma-
gnesiumionen zuerst vorrangig die Lithiumfehlstellen und verdréngen daher die sonst
dort als Fremdatome eingebauten Niobionen. Da die Magnesiumionen Mg?™ weniger
stark als die Niobionen Nb°* geladen sind, muss die Ladungskompensation durch
die Erzeugung weiterer Fehlstellen nicht so stark ausfallen, so dass die Zahl der
Niobfehlstellen abnimmt. Bei der Schwelldotierung sind alle vorherigen Nby; mit
Magnesium besetzt, so dass bei steigender Dotierung auch die normalen Niobplét-
ze mit Magnesium gefiillt werden [Swe84, Che05]. Eine Dotierung von kongruent
schmelzendem LiNbOj mit Magnesium verdndert einige weitere Materialeigenschaf-
ten. So sinkt beispielsweise bei einer 5 prozentigen Dotierung die fiir das Polen notige
Koerzitivfeldstérke von 21 auf 6,5 kV/mm deutlich ab, da die Mgp;-Ionen einfacher
durch die Sauerstoffebenen zu driicken sind als die Nbps-Ionen [Wen05b]. Ein Teil
der fiir diese Arbeit verwendeten Lithiumniobatproben wurde mit 5% Magnesium
dotiert und befindet sich daher oberhalb des Schwellwertes.

Desweiteren ist Lithiumniobat optisch nichtlinear, d. h. das bei Anlegen eines du-
Beren elektrischen Feldes E im Kristall entstehende D-Feld héngt nicht nur linear
von E, sondern auch von Termen hoherer Ordnung von E ab [Wei85]. Dieses Ver-
halten ermdglicht viele Anwendungen, insbesondere die Frequenzverdopplung durch
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Quasiphasenanpassung in periodisch gepoltem LiNbOjs. Auflerdem ist das Material
photoelastisch und besitzt gute akustische und akustooptische Eigenschaften.

2.2 Strahlenschiaden

Bei der Bestrahlung von Lithiumniobat mit hochenergetischen leichten Ionen wie
z. B. He?T kommt es zu langfristig stabilen Schiden im Kristall und messbaren
Anderungen des Brechungsindexes.

Wenn die Ionen in den Kristall eindringen, so verlieren sie zu Beginn ihre Energie
hauptséchlich iiber elektronische Wechselwirkungen. Die Energieabgabe iiber die
Eindringtiefe kann deshalb durch die Bethe-Bloch-Gleichung beschrieben werden
[Tow94, S. 32f]. Mit steigender Flugstrecke nimmt dabei die Energieabgabe zu, wo-
bei sie kurz vor Erreichen der Stopptiefe im so genannten Braggpeak maximal wird.
Entlang der Flugbahn der Ionen entsteht dadurch eine Ionisierung der Targetato-
me (s. Abb. 2.2), die aufgrund der Coulombabstoung zu Verzerrungen im Kristall
fithren kann, bevor es zu einer teilweisen Relaxation kommt. Entlang der Flugbahn

IONIZATION

IONS RECOILS

24

3 Abbildung 2.2: Mit dem Pro-

gramm SRIM 2006 erzugte Si-
16 mulation der entstehenden Ioni-
sierung im LiNbOs-Kristall ent-
lang der Eindringtiefe von Heli-
umionen mit einer Energie von
40,5 MeV

12

Energy Loss (eV/Angstrom)

0A - Target Depth - 600 um

bleibt jedoch eine erhohte Fehlstellendichte zuriick, wéhrend in der umgebenden Zo-
ne die Zahl der Zwischengitteratome steigt [Kas05, S. 257ff]. Je langsamer die Ionen
werden, desto grofier wird der Anteil an Sté8en mit den Kernen des Targets. Dadurch
entsteht am Ende der Ionenbahn ein deutlich stérkerer struktureller Schaden [Hu01,
Ben02], der stark von der Ionensorte und -dosis abhéngt [Oli06]. Abhéngig von der
Ionendosis ist auch die Starke der Aktivierung der Lithiumniobatprobe durch Kern-
reaktionen der *He-Ionen mit den Kernen der Targetatome. Zusétzlich zum direkten
Energieiibertrag der Projektile auf die Targetatome und -elektronen kann es zu wei-
teren Kollisionskaskaden kommen, wenn diese ihre iiberschiissige Energie an andere
Atome im Gitter abgeben [Tow94, S. 12ff]. Nachdem so die kristalline Ordnung des
Lithiumniobats stark gestort wurde, kommt es zu einer teilweisen Restrukturierung
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[Cha87]. Die Bestrahlung von Lithiumniobat mit schnellen leichten Ionen wird daher
mathematisch relativ komplex, kann aber mit Hilfe des Programms SRIM 2006 (Ver-
sion 2006.01, [Zie85, Zie06]) simuliert werden. Abbildung 2.2 zeigt so beispielsweise
eine Simulation der Ionisierung im Kristall.

Die nach der Bestrahlung des LiNbO3-Kristalls bleibenden Schéden sind noch nicht
genau bekannt. Vorgeschlagen werden eine Verlagerung von Lithium Li* [Gla88], ins-
besondere eine Diffusion in den durchstrahlten Bereich hinein [Zha91], die Erzeugung
von Sauerstofffehlstellen [Hod88, Ubi00], sowie trotz teilweiser Relaxation eine Git-
terverzerrung und damit einhergehende Spannungsfelder im Kristall [Zha91]. Durch
die Verringerung der kristallinen Ordnung kann sich der Kristall ebenfalls etwas
ausdehnen [Alm05] sowie die spontane Polarisierung des Kristalls gesenkt werden.
Die strukturellen Modifikationen im Kristall fithren zu einer Anderung des Bre-
chungsindexes An. Diese Anderung ist in der Zone des Braggpeaks kurz vor Errei-
chen der Stopptiefe am grofiten, wihrend der durchflogene Bereich davor eine deut-
lich geringere, nahezu konstante Anderung aufweist. Durch eine Bestrahlung mit
3He-Ionen mit einer Energie von ca. 40 MeV lésst sich aber auch hier eine Anderung
in der Grélenordnung von etwa 3-107% erreichen [And04]. Diese Brechungsindexiin-
derung wird jedoch stark von der Ionendosis beeinflusst, wie Abbildung 2.3 zeigt. Die

3 [ T LI I T 1T I T LI I T ]
ema An, b
[ ]
ﬁl;\ Tr mae B . .
o . s s ag 4, Abbildung 2.3: Brechungsindex-
T O a3 g~ Bao 7 dnderung in kongruent schmel-
S 1L © pgao | zendem Lithiumniobat vor Errei-
< chen des Braggpeaks in Abhdngig-
-2 ° o o 1 keit von der Ionendosis [Pei06b]
-3 [ | [ | [ | 0, 7]
1018 1019 1020 1021

Ionendosis (Ionen m~2)

Ionendosis oder kurz Dosis D gibt die Zahl der auftreffenden Ionen pro Fléache an.
Sie hiingt stark von der Bestrahlungsdosis und der Gréfle des bestrahlten Bereiches
ab. Der ordentliche Brechungsindex n, wird durch die Bestrahlung verringert, wéah-
rend sich der auBlerordentliche Brechungsindex n. vergroflert [Pei06b]. Der Betrag
der Doppelbrechung n, — n, verkleinert sich dadurch, was ebenfalls anzeigt, dass
sich die Ordnung im Kristall verringert. Bei Raumtemperatur bleibt die erzeugte
Brechungsindexénderung lange stabil.

Durch die Ionenbestrahlung kommt es bei einer geniigend hohen Dosis neben der
Anderung des Brechungsindexes auch zu einer Braunfirbung des LiNbO3-Kristalls.
Diese Verfarbung des Kristalls verschwindet bei einer Lagerung bei Raumtemperatur
innerhalb weniger Monate von allein, sie kann aber auch durch leichtes Tempern
rasch beseitigt werden [And04]. Als Ursache fiir die Verfarbung gelten elektronische
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Defekte, wie die Bildung von Lochpolaronen, d. h. Elektronen werden fortgerissen,
und von Farbzentren an Sauerstofffehlstellen [And05, Mat03].
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Kapitel 3

Experimentelle Methoden

3.1 Bestrahlung am Zyklotron

Die Materialeigenschaften von Lithiumniobatkristallen kénnen durch die Bestrah-
lung mit hochenergetischen Ionen gezielt verdndert werden. Die in dieser Arbeit ver-
wendeten Proben werden hierzu mit 3He?*-Ionen bestrahlt, die im Bonner Isochron-
Zyklotron des Helmholtz-Institutes fiir Strahlen- und Kernphysik auf eine Energie
von 40 bis 41 MeV beschleunigt wurden.

Die Dicke der verwendeten Proben ist so gewéhlt, dass bei dieser Teilchenenergie
die Ionen nicht im Kristall steckenbleiben, sondern durch die Probe hindurchtreten.
Somit befindet sich der Braggpeak der Energieabgabe nicht oder hochstens teilweise
innerhalb des Kristalls, um grofle mechanische Spannungen in dieser Zone, die zu
einer erhohten Briichigkeit der Probe fithren konnen, zu vermeiden. Eine Abschét-
zung der optimalen Probendicke kann vor der Bestrahlung durch eine Simulation mit
dem Programm SRIM 2006 gewonnen werden. Sowohl fiir kongruent schmelzendes
LiNbOj3 als auch fiir mit 5% Magnesium dotiertes Lithiumniobat ergibt sich, dass
500 um dicke Proben gut geeignet sind (sieche Abb. 3.1). Alle verwendeten Kristalle
weisen daher diese Dicke auf.

Prinzipiell ist auch eine Bestrahlung mit anderen leichten Ionen, z. B. Deutero-
nen oder a-Teilchen, moglich [And04]. Bei der verwendeten Strahlenergie von {iber
13 MeV /Nukleon kommt es jedoch aufgrund von Kernreaktionen immer auch zu
einer Aktivierung der LiNbOs-Probe. Dabei sollte die Entstehung langlebiger radio-
aktiver Isotope moglichst vermieden werden, damit die Probe ziigig ausgebaut und
untersucht werden kann. 3He?"-Ionen haben sich hierbei als giinstig erwiesen.

Die Bestrahlung der Lithiumniobatkristalle erfolgt am Bonner Isochron-Zyklotron
am Strahlplatz 8 (siehe Abb. 3.2). Die Proben werden in einem Probenhalter aus
Aluminium direkt in eine Vakuumkammer am Ende des Strahlrohres eingebaut. Der
Kontakt zwischen Probenriickseite und Probenhalter wird durch Warmeleitpaste
hergestellt, um wéhrend der Bestrahlung entstehende Wéarme sofort abzufiihren.
Dadurch werden Spannungen im Kristall aufgrund inhomogener Bestrahlung und
daraus resultierender ungleichméfliger Temperaturverteilung vermieden. Ein even-
tueller Einfluss durch den Channeling-Effekt wird nicht ndher beriicksichtigt. Wenn

11
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Abbildung 3.1: SRIM-Simulation der Reichweite von 40,5 MeV 3He-Ionen in Li-
thiumniobat, (a): von der Seite betrachtet, (b): als Verteilung.

der Ionenstrahl sehr parallel ausgerichtet ist, betrdgt sein Durchmesser etwa 4 mm.
Durch den Einsatz zusétzlicher Quadrupolmagnete und eines Steerer-Feldes direkt
vor dem Strahlplatz 8 kann er jedoch noch stérker fokussiert werden, so dass der

verwendeter Strahlplatz letzter strahlformender Magnet
EH
Hﬂ%m L L ‘ Experimentier-Halle

> Isochron-Zyklotron

ECR4lonenquelle

Zyklotron-Bunker

5m

Abbildung 3.2: Strahlfiihrung am Bonner Zyklotron (nach [Zyk06]). Die Bestrahlung

der fiir diese Diplomarbeit verwendeten Proben geschieht am Strahlplatz 8.
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Durchmesser unter 3 mm betrégt. Da die Strahlposition wahrend einer Strahlzeit
wandern kann und h&ufiger korrigiert werden muss, befindet sich in knapp 1 cm Ab-
stand vor der LiNbO3-Probe eine Schlitzblende aus Graphit, wie in Abb. 3.3 gezeigt.
Sie sorgt dafiir, dass auch bei unruhiger Strahllage nur ein ausgewéhlter Bereich des

Graphitblende
Probenhalter
aus Aluminium
40,5 MeV
*He-lonen ==
Graphitbacke
zur Strom- Warmeleit-
messung LiNbO, paste

oder LiNbO,:Mg
Glimmerscheibe

Abbildung 3.3: Bestrahlung mit *He am Zyklotron: Die Probe wird in einem Alu-
mantumhalter direkt ins Vakuum eingebaut, wober der Wéirmekontakt durch Warme-
leitpaste hergestellt wird. Fine Schlitzblende aus Graphit dient der Abschirmung und
Bestimmung der Strahllage, indem tiber zwei isolierte Graphitbacken oberhalb und
unterhalb des Schlitzes der auftreffende Strom gemessen wird.

Kristalls bestrahlt wird. Die Gréfie des Schlitzes betrigt dabei etwa 1,6x6,4 mm?.

Die grobe Positionierung des Strahls erfolgt vor der eigentlichen Bestrahlung, indem
die Lage des Strahlflecks auf einem vor die Graphitblende gedrehten Leuchtschirm
sichtbar gemacht und der Strahl auf den zuvor markierten Zielbereich justiert wird.
Der Schirm wird anschliefend aus dem Strahl herausgedreht und die Feineinstel-
lung erfolgt dann wéhrend der Bestrahlung selbst. Dazu ist auf der Graphitblende
oberhalb und unterhalb des Schlitzes jeweils eine kleine Backe aus Graphit mit einer
Fliche von circa 0,5%x1,0 cm? mit 2-Komponentenkleber aufgeklebt. Dieser Kleb-
stoff hat den Vorteil, dass er Erwdrmungen bis iiber 200 °C problemlos aushélt und
beim Einsatz im Vakuum nicht ausdampft. Ferner wird er unter Strahlenbelastung
nicht zersetzt. Zur elektrischen Isolierung befindet sich zwischen der Blende und den
beiden Backen je eine diinne Glimmerscheibe. Somit kann der auf die Backen auftref-
fende Strom iiber aufgeklebte Elektroden gemessen werden. In horizontaler Richtung
wird die Strahlposition nun so optimiert, dass der Strom auf beiden Backen maximal
wird. Fiir die vertikale Ausrichtung erfolgt die Einstellung des Strahles derart, dass
der Strom auf beide Backen gleich grof3 wird. Der gesamte zur Verfiigung stehende
Strom kann durch Einfahren eines Stoppers in das Strahlrohr in 7 m Entfernung vor
dem Strahlplatz 8 gemessen werden, es besteht jedoch leider keine Méglichkeit, den
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direkt auf die Probe auftreffenden Strom zu ermitteln. Der Gesamtstrom wéahrend
der Bestrahlungen betriagt etwa 150 nA, so dass auf der Probe geschétzte 40-60 nA
auftreffen.

3.2 Interferometrische Messung der Brechungsin-
dexidnderung

Durch die Bestrahlung mit 3He-Ionen erzeugte Brechungsindexinderungen im Li-
thiumniobat kénnen mit Hilfe interferometrischer Methoden gemessen werden.

Wenn Licht mit der Wellenldnge A durch einen Kristall hindurchtritt, dndert sich
die Phase ® des Lichtes in Abhéngigkeit von der Dicke d und dem Brechungsindex

n der Probe geméaf

2
o= ;nd (3.1)

Die Brechungsindexénderung in Folge der Bestrahlungen wird im Folgenden mit An
bezeichnet. Zusétzlich kann es zu einer leichten Verformung des Kristalls im durch-
strahlten Bereich, insbesondere einem Verbiegen in oder gegen die Strahlrichtung
[And04], und damit lokal zu einer Anderung seiner Dicke Ad kommen. Auch eine
bereits zuvor vorhandene ungleichméflige Kristalldicke kann hier eine Rolle spielen;
dieser Effekt ist jedoch relativ klein, was dadurch iiberpriift wird, dass bei der Unter-
suchung einer unbestrahlten Probe mit dem Interferometer die Fabry-Perot-Streifen,
die durch Interferenz von mehrfach an den Kristalloberflichen reflektierten Licht-
strahlen entstehen, deutlich ausgepréigt sind. Darauf fuflend wird im Folgenden die
Annahme gemacht, dass die zwei groflen Flichen des Kristalls parallel zueinander
sind. Sowohl An als auch Ad sind lokal im Kristall unterschiedlich und beeinflus-
sen die Phase des Lichtes (siehe Abb. 3.4). Die Strahlrichtung des Lichtes wird im

_ _ bestrahlter
LiINbO,-Kristall Bereich

Abbildung 3.4: Abhdngigkeit der Phase ®
des ejnfallenden Laserlichts von der loka-
len Anderung von Brechungsindex n und

Kristalldicke d

D,(n,,d;)

®,(n,,d,)

yL d

z

Folgenden mit der z-Richtung identifiziert, wéhrend die grolen Oberflachen des Kris-
talls in der z-y-Ebene liegen. Obwohl An von allen drei Raumrichtungen abhéngt,
erméglicht der vorhandene interferometrische Aufbau nur die Auflosung in x- und



3.2. Messung der Brechungsindexdnderung 15

y-Richtung, wihrend {iber die Brechungsindexénderung in z-Richtung, also {iber die
Probendicke, gemittelt wird. Daher gilt fiir eine mogliche lokale Phasendnderung

0D 0D
A(z,y) = —-An(z,y) + - Ad(z,y) (3.2)
= Q;dOAn(w, y) + 27%(710 —np)Ad(z,y) (3.3)

wobei dy die urspriingliche Probendicke von 0,5 mm ist, n;, = 1 der Brechungsindex
von Luft und n,=2,2866 [Wei85] der ordentliche Brechungsindex von Lithiumniobat.
Fiir die Brechungsindexdnderung ergibt sich somit:

o—1
AD(z,y) — =

A pr—
n(z,y) o i

Ad(z,y) (3.4)
Um die Anderung des Brechungsindexes An bestimmen zu kiénnen, muss der ver-
wendete experimentelle Aufbau also die Moglichkeit bieten, sowohl die Gesamtpha-
sendnderung A® als auch die Dickendnderung Ad zu messen. Dies geschieht wie in
[And05a, And05b] beschrieben mit Hilfe einer Kombination aus Mach-Zehnder- und
Michelson-Interferometer.

Mit Hilfe des Mach-Zehnder-Interferometers lésst sich die Gesamtphasendnderung
eines Lichtstrahls beim Durchtritt durch den Kristall bestimmen. Abb. 3.5 zeigt den
experimentellen Aufbau. Der aufgeweitete Strahl eines HeNe-Lasers mit einer Wel-

Spiegel() Spiegel

L 4

Spiegel mit
Piezoantrieb auf
Verschiebetisch

Probe auf
Drehtisch

Spiegel Strahlteiler

Linse

HeNe- %
Laser Strahlteiler 1 . ' CCD-
632,8 nm Spiegel  Spiegel Kamera

Abbildung 3.5: Mach-Zehnder-Interferometer zur Messung der Gesamtphasendnde-
rung (nach [And05a])

lenldnge A=632,8 nm wird mit Hilfe des Strahlteilerwiirfels 1 geteilt. Ein Teilstrahl
wird mit Hilfe von Spiegeln auf die Riickseite der Probe gelenkt und tritt durch den
Kristall sowie einen zweiten Strahlteilerwiirfel hindurch. Das Licht wird mit Hilfe
einer Sammellinse und eines Spiegels auf die CCD-Kamera gebiindelt. Der zweite
Teilstrahl wird {iber feste Spiegel so umgelenkt, dass er durch den zweiten Strahltei-
lerwiirfel hindurchtritt und auf einen beweglichen Spiegel trifft. Dieser befindet sich
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auf einem Verschiebetisch, der mittels eines Schrittmotors verfahren werden kann.
Auflerdem kann der Spiegel selbst noch durch einen Piezoantrieb bewegt werden.
Der reflektierte Strahl wird anschliefend im Strahlteilerwiirfel umgelenkt, durch die
Linse gebiindelt und iiber den letzten Spiegel ins Kameraobjektiv gelenkt. Dort
interferieren beide Teilstrahlen miteinander. Die Kamera verfiigt iiber eine 8-Bit-
Intensitdtsauflosung und erzeugt ein Bild mit der Gréfle von 1280x1024 Pixeln,
wobei ein Pixel einer Fliche von 12,6 um? auf der Probenoberfliche entspricht. Das
Kamerabild kann live auf einem Computer betrachtet werden. Damit die Position der
LiNbO3-Probe im Laserstrahl verandert werden kann, befindet sich die Probe in ei-
nem Halter, der auf einem dreh- und kippbaren Sockel befestigt ist. Die Schrittweite
betrigt dabei in horizontaler wie vertikaler Richtung 1,6x1073 °. Falls beispielwei-
se im Interferogramm zusétzliche Fabry-Perot-Interferenzen durch Licht auftreten,
welches mehrfach in der Probe reflektiert wurde, so kann der Kristall leicht verdreht
werden. Den transmittierten Strahl beeinflusst dies kaum, wiahrend die Storreflexe
wegfallen.

Die Messung erfolgt nun dadurch, dass der bewegliche Spiegel iiber den Piezoantrieb
schrittweise verfahren wird und fiir 20 verschiedene Positionen jeweils ein Interfe-
rogramm aufgenommen wird. Durch die Verschiebung des Spiegels wird die Phase
des reflektierten Strahls um den Betrag © verédndert. Jedes Interferogramm besitzt
so eine Intensitéitsverteilung I;(x,y, (i — 1)©). Von den 20 aufgenommenen Bildern
werden drei ausgewahlt. Man erhélt damit die drei Intensitétsverteilungen

I, = a+bcos(Ad) 3.5)
Iy = a+bcos(AP + O) (3.6)
Is = a+bcos(AD +20) 3.7)

wobei a die Hintergrundintensitit und b die Amplitude des interferierenden Laser-
lichts ist. Hieraus ergibt sich fiir die Gesamtphasenénderung [And0b5al:

(I3 —1I1)[cos(© —1)] = (I — I1)[cos(20 — 1)])
Sin@(]3 - ]1) — SiHQG(IQ - ]1)

A® = arctan ( (3.8)

Um den Einfluss des Grundjustagefehlers eliminieren zu koénnen, wird die Messung
einmal ohne die Probe als so genannte Nullmessung wiederholt.

Eine Dickenénderung kann durch die Verwendung eines Michelson-Interferometers
bestimmt werden (Abb. 3.6). Dazu wird statt des HeNe-Lasers eine LED mit ei-
ner Wellenldnge von 650 nm und einer Kohérenzliange von nur ca. 15 um [Bre04]
verwendet. Der Lichtstrahl wird mit einem Strahlteilerwiirfel geteilt und der ers-
te Teilstrahl fallt auf die Vorderseite der Probe, wo er teilweise reflektiert wird.
Der zweite Teilstrahl wird vom beweglichen Spiegel auf dem Piezotranslator reflek-
tiert und im Strahlteilerwiirfel so umgelenkt, dass beide Teilstrahlen wieder auf der
CCD-Kamera interferieren. Eine Verformung der Oberfliche Ad, erzeugt im ersten
Teilstrahl eine Phasendifferenz von

2
AD, = Q;Adv (3.9)
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Spiegel mit
Probe auf Piezoantrieb auf
. Drehtisch Verschiebetisch
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Strahlteiler
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N
Spiegel Kamera

Abbildung 3.6: Michelson-Interferometer zur Messung der Oberflichendeformation
(nach [And05a])

wobei der Faktor 2 dadurch zu Stande kommt, dass das Licht den Weg von der
Probenvorderseite bis zum Strahlteilerwiirfel zweimal zuriicklegen muss. Der Vorteil
der LED gegeniiber einem herkémmlichen Laser bei dieser Messung besteht hierbei
darin, dass Licht, welches an der Riickseite der Probe reflektiert wird, aufgrund der
geringen Kohérenzldnge nicht mit dem an der Vorderseite reflektierten Licht interfe-
riert und daher die Messung nicht beeinflussen kann. Die Messung selbst besteht wie
zuvor aus der Aufnahme von Interferogrammen fiir unterschiedliche Positionen des
verschiebbaren Spiegels. Nachdem so die Phasenénderung aufgrund der Deformation
der Vorderseite ermittelt wurde, wird die Probe um 180 ° gedreht und die Messung
wiederholt. Man erhélt dadurch auch eine Information iiber die Deformation der
Riickseite Ad,.

Die drei Interferogramme, die bei jeder Messung erzeugt werden, miissen nun zu ei-
nem Phasenbild verarbeitet werden. Dies geschieht mit Hilfe des Programmes FRAN
von T. R. Judge [Jud02]. Da der Arkustangens nur Werte innerhalb des Intervalls
von —7 und 7 annimmt, muss das Programm die resultierende Phasenverteilung
noch verstetigen. Abbildung 3.7 zeigt ein typisches Interferogramm und ein daraus
und aus zwei weiteren Intensitétsverteilungen erzeugtes verstetigtes Phasenbild.

Man erhélt somit am Ende vier verstetigte Phasenbilder:
e Gesamtphasenédnderung in Transmission
e Gesamtphasenénderung wahrend der Nullmessung in Transmission
e Phasenénderung bei Reflexion an der Vorderseite (LED)
e Phasenédnderung bei Reflexion an der Riickseite (LED)

Mit Hilfe des Programms Matlab kann nun aus den vier Phasenbildern die Ande-
rung des Brechungsindexes sowie der Probendicke ermittelt werden. Dazu miissen
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(a) (b)

Abbildung 3.7: Typisches Interferogramm. (a) und mit dem Programm Fran erzeugtes
verstetigtes Phasenbild A® (x,y) (b). Die Phasenverschiebung vom oberen Rand zur
Mitte betrigt etwa 4.

der ordentliche Brechungsindex n,=2,2866 und die urspriingliche Dicke der Probe
dp=0,5 mm angegeben werden. Nun berechnet das Programm Werte An und Ad,
aus denen sich die tatsdchliche Brechungsindexidnderung An und die Dickenénde-
rung Ad als Differenz der Werte fiir An und Ad im bestrahlten und unbestrahlten
Bereich ergibt. Absolute Werte fiir n und d kénnen nicht bestimmt werden, da nur
A® und nicht & gemessen wird. Zusétzlich erhélt man ein Interferogramm, welches
die Phasenunterschiede der zwei interferierenden Laserstrahlen in der Transmissi-
onsmessung abziiglich des Untergrundes enthélt.

Die Genauigkeit der Methode betrigt fiir die An-Messung etwa 1-10% bis 2-107*
und fiir Ad ca. 1 pum bei einer Kristalldicke von 0,5 mm. Mdogliche Fehlerquellen
sind Abweichungen des urspriinglichen Brechungsindexes sowie der Ausgangsdicke
der Probe, ungleichméfliges Verfahren des Piezotranslators und Drift des Interfero-
meters zwischen den einzelnen Messungen z. B. aufgrund von Temperaturschwan-
kungen. Auflerdem kann es zu Problemen beim Verstetigen der Phasenbilder kom-
men, insbesondere durch Kratzer oder Schmutz auf der Probe, wobei letzteres durch
griindliches Reinigen des Kristalls vor der Messung mit Aceton weitestgehend ver-
mieden werden kann. (Hierzu auch: [Bre04, And05])

3.3 Polen der Kristalle

Die spontane Polarisierung der Lithiumniobatkristalle kann durch das Anlegen ei-
nes dufleren elektrischen Feldes umgekehrt werden. In dieser Arbeit werden hierfiir
ausschlieflich mit 5% Magnesium dotierte Proben verwendet, da bei ihnen die Koer-
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zitivfeldstérke von 21 kV/mm auf 6,5 kV/mm reduziert ist [Wen05b]. Auch wenn
die Feldstarke gegeniiber dem undotierten Material bereits stark verringert ist, ist
es wichtig, dass die experimentelle Methode Spannungsdurchschlédge verhindert. Fiir
den bestrahlten Bereich des Kristalls ist aufgrund der erhéhten Defektdichte zu
erwarten, dass sich leichter Nukleationskeime bilden und die Koerzitivfeldstiarke da-
durch sinkt. Der verwendete Aufbau muss es also erméglichen, die Koerzitivfeld-
starken des bestrahlten und unbestrahlten Gebietes im Kristall zu bestimmen, was
durch ein langsames Erhohen des anliegenden elektrischen Feldes und gleichzeitiger
Messung des flieBenden Stromes gelingt.

Abbildung 3.8 zeigt den verwendeten Aufbau fiir das Umpolen der LiNbOj:Mg-
Proben. Die zuvor mit Aceton griindlich gereinigte Probe wird in einem zweiteiligen

Amperemeter
(mit Uberspannungsschutz)

EE T nal

Kunststoff/ T O-Ring
LiNbO,;Mg  3US Silikon

Wasser

Abbildung 3.8: Aufbau zum Polen der Kristalle (nach [Wen05b])

Halter aus transparentem Kunststoff eingeklemmt. Als Elektroden werden nun Was-
serelektroden benutzt. Dabei ist normales Leitungswasser ausreichend leitfahig, um
die hohe Feldstérke zu gewéhrleisten. Fliissigkeitselektroden haben den Vorteil, iiber
eine relativ grofie Fléche eine homogene Feldverteilung zu ermoglichen. Auf jeder Sei-
te bildet ein O-Ring aus Silikon die duflere Begrenzung der Wasserelektroden. Auf
der Auflenseite werden die Ringe mit etwas Silikonol benetzt, um einen besseren Kon-
takt zum Kunststoff zu erzeugen. Im nicht zusammengedriickten Zustand betragt
die Dicke der Ringe 2 mm bei einem Innendurchmesser von 8 mm. Da die O-Ringe
im Halter etwas flach gedriickt werden, kann sich der Durchmesser etwas vergro-
Bern bis auf etwa 8,2 mm. Der Kristall wird daher auf einer Fldche von ca. 50 bis
52 mm? umgepolt. Bei den bestrahlten Kristallen wird dabei darauf geachtet, dass
sich der bestrahlte Bereich weitestgehend innerhalb des O-Ringdurchmessers befin-
det. Durch die senkrechten Offnungen in den Kunststoffteilen wird das Wasser in
die Elektroden gefiillt und die Hochspannung angelegt, die iiber ein PC-Programm
gesteuert werden kann. Um den Kristall langsam umzupolen und somit auch den
Prozess des Polens beobachten und die Koerzitvfeldstirke messen zu kénnen, wird
die Spannung linear mit der Zeit erhoht. Die Geschwindigkeit, mit der die Span-
nung steigt, kann dabei variiert werden, wobei in dieser Arbeit sowohl 50 V/s als



20 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE METHODEN

auch eine niedrige Geschwindigkeit mit 5 V/s verwendet werden. Wihrend des ge-
samten Polungsvorgangs wird gleichzeitig der Polungsstrom gemessen, der aus einer
Umverteilung der Kompensationsladungstriager herriihrt. Das verwendete Ampeére-
meter ist dabei mittels eines Uberspannungsschutzes vor zu hohen Spannungsspitzen
geschiitzt (s. Abb. 3.8).

Normalerweise ist die Koerzitivfeldstarke Fq als die Feldstiarke definiert, bei der die
Hilfte des Kristalls bereits umgepolt ist. Da dieser Punkt sich nur schwer bestim-
men ldsst, verwende ich stattdessen wie in [Wen05b] eine etwas andere Definition des
Koerzitivfeldes, die mit dem Polungsstrom verkniipft ist. Das Koerzitivfeld sei im-
mer dann erreicht, wenn der Polungsstrom einen Schwellwert von 1 pA erreicht. Die
Hohe der Schwelle ist dabei so gewihlt, dass der Polungsvorgang gerade erst beginnt,
aber eine klare Unterscheidung vom Untergrund bereits moglich ist. Man muss bei
einem solchen Vorgehen beriicksichtigen, dass das solcherart bestimmte Koerzitiv-
feld abhéngig von der Grofle des verwendeten O-Ringes und der Polungsgeschwin-
digkeit ist. Der Fehler bei einer solchen Bestimmung des Koerzitivfeldes liegt bei
mindestens 0,2 kV/mm. Neben Messfehlern bei der Strom- und Spannungsmessung
aufgrund von geréteinternen Limitierungen spielt die Genauigkeit der Korrektur ei-
ner bei der Strommessung auftretenden Nullverschiebung eine Rolle. Desweiteren
ist die Koerzitivfeldstérke eine relativ weiche Grofe, die bei verschiedenen Polungen
durchaus leicht unterschiedlich auftreten kann, da sowohl die Nukleation als auch
das anschliefende Doménenwachstum jedes Mal anders ablaufen. Der Polungsstrom
iiberschreitet den Schwellwert daher unterschiedlich friih, so dass zur Bestimmung
der Koerzitivfeldstéirke {iber mehrere Polungszyklen gemittelt werden sollte.

prc

CCD-
Kamera
Linse Abbildung 3.9: Visualisierung
der  Spannungsdoppelbrechung
wéhrend des Polungsvorgangs
Analysator mittels zweier gekreuzter Polari-
Probe satoren
aufgeweiteter
Spiegel = HeNe-Laserstrahl

Polarisator 632,8 nm

Der Vorgang des Polens und das Umklappen einzelner Doménen kann zeitgleich
ortsaufgelost sichtbar gemacht werden. Dies ist moglich, da an den Domé&nenwén-
den eine erhohte Spannung herrscht und dadurch Spannungsdoppelbrechung ent-
steht. Zur Visualisierung wird experimentell ein Aufbau mit zwei gekreuzten Pola-
risatoren verwendet, wie in Abbildung 3.9 dargestellt. Der aufgeweitete Strahl eines
HeNe-Lasers wird mittels eines Polarisators polarisiert und trifft auf den Kristall.
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Das durchgehende Licht wird vom Analysator, der um 90 ° gegeniiber dem ersten
Polarisator gedreht ist, analysiert. Die Kristallriickseite wird dann iiber eine Lin-
se auf eine CCD-Kamera abgebildet. Wenn nun an Doménenwinden aufgrund von
Spannungsdoppelbrechung die Polarisationsrichtung des Lichtes verdndert wurde, so
ist dies im Kamerabild sichtbar. Der obere Abschnitt des gepolten Bereiches wird
dabei allerdings aufgrund der mit Wasser gefiillten senkrechten Offnungen im Pro-
benhalter verdeckt. Man kann mit dieser Methode also feststellen, an welcher Stelle
im Kristall der Polungsvorgang wihrend der Erhchung der Spannung beginnt und
beobachten, wie sich die bereits umgepolten Doménen vergrofiern und die Doménen-
wénde durch die Probe wandern. Insbesondere ist es bei einem teilweise bestrahlten
Kristall moglich, direkt zu sehen, ob der bestrahlte Bereich bei einer anderen Grofie
des elektrischen Feldes umpolt als der unbestrahlte.
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Kapitel 4

Untersuchung von LiNbOg: Mg

Der erste praktische Teil dieser Arbeit besteht aus einer Untersuchung von mit
5 mol % Magnesium dotiertem Lithiumniobat. Dieses Material ist aufgrund des
stark unterdriickten photorefraktiven Effektes interessant fiir viele Anwendungen,
wie z. B. der Erzeugung von Hologrammen. Es wird der Frage nachgegangen, ob
auch in LiNbOj3: Mg nach einer Bestrahlung mit hochenergetischen Heliumionen ei-
ne Anderung des Brechungsindexes An zu beobachten ist und ob diese Anderung
in derselben Groflenordnung liegt wie beim kongruent schmelzenden LiNbOj3. Au-
Berdem wird das Gammaspektrum einer bestrahlten LiNbOj3: Mg-Probe analysiert,
um Aufschluss iiber die durch Kernreaktionen erzeugten radioaktiven Isotope zu
erhalten; ferner wird die Polbarkeit von bestrahlten Kristallen untersucht.

4.1 Bestrahlung mit 3He

Insgesamt vier Bestrahlungen von LiNbQOj: Mg-Kristallen mit *He-Ionen werden am
Zyklotron durchgefiihrt. Dabei werden als Probenmaterial (x xyxz) = 14,5x 15,5 %
0,5 mm? groBe, aus Wafern gesigte z-cut Kristalle verwendet, die von der Firma Ya-
maju Ceramics Co. Ltd., Japan, hergestellt wurden und mit 5% Magnesium dotiert
sind. Die Bestrahlung der Kristalle erfolgt jeweils in Richtung der kurzen Achse,
also hier in z-Richtung. Zweimal werden zudem kommerziell erhéltliche Proben aus
kongruent schmelzendem, undotiertem Lithiumniobat bestrahlt. Bei Bestrahlung 2
wird ein z-cut Kristall der GroBe 0,5 x 10 x 10 mm? verwendet, bei Bestrahlung 3
eine z-cut Probe mit den Abmessungen 15,5 x 16,5 x 0,5 mm?.

Tabelle 4.1 enthilt im Uberblick die durchgefithrten Bestrahlungen. Nacheinander
werden bei jeder Bestrahlung jeweils zwei Kristalle bestrahlt, wobei zwischen dem
Ausbau der ersten Probe aus dem Strahlrohr und dem Einbau der zweiten Probe bis
zu drei Stunden gewartet wird, um ein Abklingen der kurzlebigen radioaktiven Strah-
lung zu gewdahrleisten. Die Energie der Heliumionen liegt bei allen Bestrahlungen
zwischen 40,6 und 40,8 MeV. Dagegen wird die Dauer der Bestrahlungen gesteigert,
um auch die Abhéngigkeit der Brechungsindexénderung hiervon zu sehen. Eine zu-
satzliche Fokussierung des Ionenstrahls wird in den ersten zwei Bestrahlungen nicht
verwendet, so dass die Ionen hier in einem schon parallelen Strahl auftreffen. In
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Bestrahlung | Proben- Dauer Dosis Energie | Strahlfokussierung

material [min] | [Tonen/mm?] | [MeV]

1 LiNbO3: Mg 10 1-10%3 40,6 nein
LiNbO3: Mg 20 2-1013 40,6 nein

2 LiNbO3: Mg 50 4-1013 40,6 nein
LiNbOg3 40 4-10%3 40,6 nein

3 LiNbO3:Mg | 120 3-1014 40,8 stark
LiNbO3 120 1-10% 40,8 grofiteils nein

4 LiNbO3:Mg | 120 1-10% 40,6 in Blendenform
LiNbO3:Mg | 120 1-10* 40,6 in Blendenform

Tabelle 4.1: Bestrahlungen von LiNbOs: Mg und zum Vergleich LiNbOs mit 3 He?™

Bestrahlung 3 wird der Strahl dagegen kreisformig fokussiert und in der vierten Be-
strahlung wird die Form des Strahls der langlich, ovalen Form der Graphitblende
angepasst. Wahrend bei Bestrahlung 1 und 4 jeweils zwei mit Magnesium dotier-
te Proben verwendet werden, wird bei Bestrahlung 2 und 3 je eine dotierte Probe
und eine Probe aus kongruent schmelzendem Lithiumniobat eingesetzt. Um eine
bessere Vergleichbarkeit der Ergebnisse zu erhalten, ist die Bestrahlungsdauer bei
Bestrahlung 3 fiir beide Proben identisch, allerdings verschwindet die zusétzliche
Strahlfokussierung wihrend der Bestrahlung der kongruent schmelzenden Lithium-
niobatprobe. Wahrend Bestrahlung 2 sinkt bei der mit Magnesium dotierten Probe
der urspriingliche Strahlstrom von 150 nA zwischenzeitlich, so dass daher die Dau-
er um 10 Minuten verléngert wird, um auch hier eine vergleichbare Ionendosis auf
beiden Kristallen zu erhalten.

Nach der Bestrahlung werden die Proben einige Tage bei Raumtemperatur gelagert,
bis ihre Aktivierung so weit abgeklungen ist, dass eine gefahrlose Untersuchung der
Kristalle moglich ist.

4.2 Messungen und Ergebnisse

4.2.1 Gammaspektrum
Aufnahme des Spektrums

Um zu ermitteln, welche radioaktiven Isotope duch die Bestrahlung mit hochenerge-
tischen *He-Ionen im mit Magnesium dotierten Lithiumniobatkristall erzeugt wer-
den, wird das Gammaspektrum der in Bestrahlung 1 fiir 20 Minuten bestrahlten
Probe aufgenommen. Die Messung mit einem Germaniumdetektor dauert 15 Stun-
den und beginnt 8 Tage nach der Bestrahlung. Folglich werden kurzlebige Isotope,
deren Halbwertszeit nur Minuten oder noch weniger betrédgt, nicht mehr nachgewie-
sen. Am néchsten Tag erfolgt eine ebenfalls 15-stiindige Untergrundmessung. Nach
Abzug des Untergrundes wird das Spektrum mit Hilfe des Programmes MSPEC
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von M. Haaks [Haa06] geeicht. Hierzu werden die drei in Tabelle 4.2 aufgefiihrten ~-
Energien verwendet. Die Energieeichung erfolgt mit einer Genauigkeit von 40,2 keV.

Energie [keV] | Isotop
204,1170 B Te Tabelle 4.2: Fichung des Gammaspek-
477.5950 "Be trums mittels des Programms MSPEC und
934,4600 92mN} diesen drei Energien

Neben den klar zu erkennenden Gammalinien ermoglicht des Programm MSPEC die
Ermittlung weiterer, weniger intensiver Linien. Den bestimmten Energien werden
dann die im Kristall erzeugten radioaktiven Isotope zugeordnet. Hierzu verwende
ich die Datenbank der Lunds Universitet, Schweden [Eks99].

Ergebnis

Das resultierende Energiespektrum zeigt Abbildung 4.1, wiahrend die identifizierten
Isotope in Tabelle 4.3 enthalten sind.
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Abbildung 4.1: Gammaspektrum von LiNbOs: Mg 8 Tage nach der Bestrahlung mit
40,6 MeV 2He-Ionen
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| Isotop | Ty | E, (Literaturwert) [keV] | E, (Messwert) [keV] |
Be | 10,15 d 912.6 912.8
034,44 934.4
2Na | 2,6019 v 1274 53 1274 4
et 510,99906 510,9
8IRb | 4,576 h 190,46 190,6
446,15 445,8
8Kr | 76,3 min 402,589 401,6
% 79,8 h 388,531 388,5
484,805 4848
Y | 106,65 d 898,042 898,0
89%7r | 78,41 h 908,96 909,0
OND | 14,60 h 132,716 132.9
141,178 141,1
1129,224 1129,1
9ImNb | 60,86 d 104,62 104,4
20N, | 10,15 d 912.6 912.8
934,44 934,4
%T¢ | 293 min 702,622 703,6
849,74 849,8
9T 61 d 204117 204.0
582,082 5819
835,149 835,2
9mTe 20 h 204,12 204,0
765,789 765,8
%Tc 4,28 d 316,50 317,1
778,22 T
849,86 849,8

Tabelle 4.3: Identifizierte Isotope aus dem Gammaspektrum von LiNbOs: Mg

Es fallt auf, dass von den bestimmten Isotopen der Grofteil auf Kernreaktionen
des Niobs mit dem Helium zuriickzufiihren ist. Neben mehreren Technetium- und
Niobisotopen entstehen beispielsweise auch 87Y und 8Zr. Reaktionen mit Sauerstoff
erzeugen keine langlebigen radioaktiven Isotope und aus dem "Li entsteht nur "Be
mit einer Halbwertszeit von gut 10 Tagen. Die Dotierung des Lithiumniobatkristalls
mit Magnesium trégt lediglich zu einer einzigen Linie im Gammaspektrum bei, ndm-
lich durch das entstandene *Na. Da mehrere der produzierten radioaktiven Isotope
wie z. B. 8Zr und #?Na einen 37-Zerfall erleben, wird auch die fiir Positronenanni-
hilation typische Linie von 511 keV nachgewiesen.
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4.2.2 Verfarbung der Kristalle

Bei den zwei mit Magnesium dotierten Lithiumniobatkristallen, die in Bestrahlung 1
verwendet wurden, ldsst sich nach der Bestrahlung keine Verfarbung beobachten.
Ebenso ist auch bei beiden Proben aus Bestrahlung 2 - sowohl bei dem kongru-
ent schmelzenden Material als auch bei der dotierten Probe - keine Farbdnderung
sichtbar. Dagegen sind die vier in Bestrahlung 3 und 4 eingesetzten Proben hinter-
her im bestrahlten Bereich braun verfarbt. Diese Verfarbung verblasst mit der Zeit
und ist nach einigen Wochen nur noch schwach zu erahnen. Abbildung 4.2 zeigt
die Braunfarbung einer der LiNbOj3:Mg-Proben, die in Bestrahlung 4 fiir 2 h be-
strahlt wurden. Die Aufnahme wurde eine Woche nach der Bestrahlung gemacht.
Man erkennt deutlich die Form der linglichen Schlitzblende.

Abbildung 4.2: Brdaunliche Verfdarbung eines LiNbOs: M g-Kristalls nach zweistin-
diger Bestrahlung mit 40,6 MeV 3He-Ionen

4.2.3 Anderung von Brechungsindex und Probendicke

Je nach Starke der Aktivierung werden die Proben etwa 1-3 Wochen nach der Be-
strahlung interferometrisch auf Anderungen im Brechungsindex untersucht.

Bestrahlung 1

Die Untersuchung der fiir 10 bzw. 20 Minuten bestrahlten LiNbOs-Proben ergibt
keine messbare Anderung des Brechungsindexes oder der Probendicke. Ebenso ist
im Interferogramm der bestrahlte Bereich nicht zu sehen.

Bestrahlung 2

Auch die zweite Bestrahlung fiihrt zu keiner messbaren Verédnderung des Brechungs-
indexes oder der Probendicke. Dafiir ldsst sich sowohl im Interferogramm der kon-
gruent schmelzenden Probe als auch ganz schwach im Interferogramm der dotierten
Probe der bestrahlte Bereich erkennen.



28 Kapitel 4. Untersuchung von LiNbO3: Mg

Bestrahlung 3

Die dritte, jeweils zweistiindige Bestrahlung fiithrt zu einer Verdnderung des Bre-
chungsindexes bei beiden Proben. Abbildung 4.3 zeigt An der mit Magnesium do-
tierten Probe, wobei der Strahlfleck in der Mitte deutlich zu sehen ist. Der Bereich
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der Brechungsindexénderung ist aufgrund der starken Strahlfokussierung kleiner als
die Fliche der Schlitzblende und betrigt etwa 3,5 mm?2. Da es sich um eine z-cut
Probe handelt und bei der interferometrischen Untersuchung das Laserlicht auch
parallel zur z-Achse eingestrahlt wird, ist diese Anderung eine Modifikation des
ordentlichen Brechungsindexes. Insgesamt lésst sich in der Mitte des bestrahlten
Bereichs ein maximales An, von (—2,540,2)-107% ermitteln. In Abb. 4.4 ist die Bre-
chungsindexidnderung entlang eines Schnitts durch den bestrahlten Bereich zu sehen.

Durch die Bestrahlung dndert sich die Dicke des Kristalls nur sehr geringfiigig. Die
Abweichung der Dicke in Metern von den eigentlichen 0,5 mm ist in Abb. 4.5 dar-
gestellt. Zwar ist im Bereich des Strahlflecks die Dicke um ca. (0,240,1) pm erhoht,
doch scheint der Kristall bereits zuvor eine recht ungleichméfiige Stérke gehabt zu
haben. So variiert die Dicke insgesamt um etwa 2 pym und insbesondere der unterste
Bereich der Probe, der mit dem Rand des urspriinglichen Wafers iibereinstimmt,
erscheint diinner als der Rest.

Fiir die kongruent schmelzende Lithiumniobatprobe ergibt sich eine deutlich gerin-
gere Anderung des Brechungsindexes. Insgesamt erhiilt man ein maximales An von
etwa (—0,34:0,1)-1073, also eine gegeniiber der dotierten Probe um eine Gréfienord-
nung kleinere Modifikation. Dafiir ist der Bereich mit verdndertem Brechungsindex
vermutlich aufgrund der wiahrend der Bestrahlung verlorengegangenen Fokussierung
des Strahls mit rund 8,8 mm? etwa so groB wie die Fliche der Schlitzblende. Eine An-
derung der Probendicke kann nicht sicher festgestellt werden, sie liegt unter 0,2 pm.
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Da die bei der Bestrahlung der LiNbOj3:Mg-Probe eingesetzte Strahlfokussierung
bei der anschlieBenden Bestrahlung der kongruent schmelzenden Probe nachlieff und
sich der Ionenstrahl stark verbreiterte, sind die beiden Proben vermutlich mit unter-
schiedlicher Dosis D bestrahlt worden. Um dies zu iiberpriifen, wird die Aktivierung
A der zwei Kristalle untersucht. Wenn man davon ausgeht, dass die Aktivierung
proportional zur Zahl der einfallenden Ionen ist, so sollte das Verhéltnis der Akti-
vierungen pro bestrahltem Bereich der zwei Proben etwa dem Verhéltnis der Be-
strahlungsdosen entsprechen. Als bestrahlte Fliche F' wird dabei der Bereich mit
einer messbaren Anderung des Brechungsindexes angenommen.

Von beiden bestrahlten Proben wird zur Bestimmung der Aktivitit ein Gamma-
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spektrum aufgenommen. Dann wird die Anzahl der registrierten Gammaquanten
N(t) in den drei folgenden Peaks bestimmt: ™ T¢ mit E,=204,12 keV, ™Nb mit
E,=934,44 keV und "Be mit F,=912,6 keV. Da die beiden Proben nicht zeitgleich
sondern mit einem Tag Unterschied ausgemessen werden, miissen die Halbwerts-
zeiten T'/; der drei radioaktiven Isotope berticksichtigt werden. Folglich wird so
die Aktivitat Ay der Proben direkt nach der Bestrahlung berechnet und auf die
bestrahlte Flache F' normiert.
AQ In2 tln2

20— ZEN()e 4.1
7=, N0 (4.1)

Tabelle 4.4 zeigt die Ergebnisse. Das Verhéltnis von 42 (LiNbO3) und 42 (LiNbOs : Mg)
liegt bei etwa 11 und damit in der selben Groflenordnung wie das Verhéltnis der Bre-
chungsindexédnderungen.

Probe % (95mTC) [smlrnQ] % (7B6) [sm1rn2 % (gszb) [sm11112]
LiNbO3 7,54-107% 229 - 1074 1.973 1074
LiNbO3:Mg 83,3-1071 2.457 - 1074 21.782- 1074

| Verhiiltnis | 11,0 | 10,7 | 11,0 |

Tabelle 4.4: Bestimmung der relativen Dosis der zwei Proben aus Bestrahlung 3

Bestrahlung 4

Die zwei dotierten Proben aus Bestrahlung 4 zeigen beide eine messbare Anderung
des Brechungsindexes. Der bestrahlte Bereich entspricht relativ genau der Form der
Schlitzblende wie in Abbildung 4.6 fiir die zweite Probe zu sehen ist. Die maximale
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Brechungsindexéinderung An, betriigt fiir die erste Probe etwa (—0,34-0,1)-107% und
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fiir die zweite Probe (—0,6+0,1)-1073. Der Unterschied in der Brechungsindexiinde-
rung der zwei Proben aus Bestrahlung 4 liegt wahrscheinlich daran, dass die Héhe
des Strahlstroms wéihrend der Bestrahlung schwankte und die Position des Strahls
etwas variierte.

Die Brechungsindexénderung erscheint im bestrahlten Bereich relativ gleichméfig.
Abbildung 4.7 zeigt An, entlang eines Schnitts quer durch den bestrahlten Bereich.
Eine Anderung der Kristalldicke kann bei beiden Proben nicht festgestellt werden.
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4.2.4 Polen der Kristalle

Um zu ermitteln, ob sich durch die Bestrahlung und die einhergehende Defekter-
hohung im bestrahlten Bereich des Kristalls das Koerzitivfeld verdndert, werden
mehrere mit Magnesium dotierte Proben gepolt. In einer ersten Messung wird ei-
ne Polungsgeschwindigkeit von 50 V /s verwendet und eine unbestrahlte Probe, die
fiir 20 Minuten in Bestrahlung 1 bestrahlte Probe sowie die LiNbOjs:Mg-Proben
aus Bestrahlung 2 und 3 untersucht und bis zu siebenmal umgepolt. Die erhalte-
nen Strom-Spannungskurven dhneln sich stark, wobei jeweils nur ein Strompeak zu
erkennen ist. Auch bei den bestrahlten Kristallen enthélt die Stromkennlinie kein
zusitzliches Maximum bei einer anderen Spannung. Abbildung 4.8 zeigt dies bei-
spielhaft fiir die in Bestrahlung 3 fiir 2 Stunden bestrahlte LiNbO3: Mg-Probe.

Uber die Grenzstrom-Methode (siche Kapitel 3.3) wird nun die Koerzitivfeldstérke
ermittelt. Tabelle 4.5 enthélt die Ergebnisse fiir den ersten Polungsvorgang, der ja
in der Regel etwas abweicht, sowie die Mittelwerte der Koerzitvfelder £, und Eg
fiir die weiteren Vorwérts- und Riickpolungen. Die Genauigkeit der so bestimmten
Koerzitvfelder liegt bei £0,2 kV/mm. Man erkennt, dass die Werte alle nicht stark
voneinander abweichen. Zwar nehmen die Koerzitivfelder der bestrahlten Proben je
nach Grad der Bestrahlung ab, doch liegen die Mittelwerte der unbestrahlten Probe
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Probe E¢ 1. Polung [kV/mm)] | Mittel EY, [kV/mm] | Mittel Ef, [kV/mm]
unbestrahlt 1 9,2 6,6 -5,8
B1 7,1 6,9 —6,0
B2 8,0 6,8 —5,8
B3 8,0 6,1 —5.5

Tabelle 4.5: Polen von LiNbO3 : M g-Kristallen mit einer Geschwindigkeit von
50 V/s

mit 6,6 kV/mm bzw. —5,8 kV/mm zwischen denen fiir die Proben aus Bestrahlung 2
und 3. Ein klarer Zusammenhang zwischen Bestrahlung und Koerzitivfeld ergibt sich
also bei dieser Messung nicht.

Da das Polungsverhalten stark von der Geschwindigkeit, mit der die Spannung er-
hoht wird, abhéngt, wird die Polungsmessung noch einmal mit einem langsameren
Spannungsanstieg einige Male wiederholt. Nun wird eine Polungsgeschwindigkeit
von 5 V/s verwendet. Zusitzlich wird der Polungsvorgang iiber Ausnutzung der
Spannungsdoppelbrechung in situ visualisiert. Neben den bereits in der ersten Mes-
sung untersuchten Proben wird noch eine weitere unbestrahlte Probe gepolt, um zu
iiberpriifen, ob die Ergebnisse in Messung 1 nicht von den speziellen Eigenarten der
anderen unbestrahlten Probe herriihren, sowie die zwei in Bestrahlung 4 bestrahlten
LiNbOj3-Kristalle eingesetzt.

Wihrend die erhaltenen Stromkurven der unbestrahlten Proben und der Proben aus
den Bestrahlungen 1, 2 und 3 wieder nur aus einem einzelnen Strompeak je Polungs-
vorgang bestehen, lassen sich bei den in Bestrahlung 4 bestrahlten Proben klar zwei
Peaks erkennen. Abbildung 4.9 zeigt beispielhaft eine Polungskurve. Man erkennt
ein frithes kleines Strommaximum, welches vom bestrahlten Abschnitt des Kristalls
herriihrt, sowie einen grofleren Peak aufgrund des Umklappens des unbestrahlten
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Die aus den Stromkurven ermittelten Koerzitivfeldstirken enthélt Tabelle 4.6, wobei
der Fehler 0,2 kV/mm betriagt. Gegeniiber den Ergebnissen aus Messung 1 nimmt
die Koerzitivfeldstdrke im unbestrahlten Bereich aufgrund der geringeren Polungs-
geschwindigkeit wie erwartet generell ab. Bis auf die Proben aus Bestrahlung 4 lasst

Probe E¢ der 1. Polung | Mittel £, | Mittel Ef
[kV/mm)] kV/mm] | [kV/mm]
unbestrahlt 1 - 6,0 —5,1
unbestrahlt 2 7,2 6,1 —49
B1 - 5,9 -5,3
B2 - 5,8 -5,1
B3 - 5,9 -5,0
B ja bestrahlt 5,7 5,6 —5,0
B 4a unbestrahlt 6,7 6,0 —5,3
B 4b bestrahlt 5,6 5,5 —4,6
B 4b unbestrahlt 6,8 6,0 —5,0

Tabelle 4.6: Polen von LiNbOs: M g-Kristallen mit einer Geschwindigkeit von 5 V/s

sich wiederum nur eine Koerzitivfeldstédrke fiir den gesamten Kristall bestimmen,
wobei die Streuung der Werte sehr gering ist. Bei den zwei Proben aus Bestrah-
lung 4 ergibt sich jedoch ein Unterschied der Koerzitivfeldstdrken des bestrahlten
und unbestrahlten Bereiches von etwa 0,4 kV/mm. Das innere Feld, also 1 (E%— Ef),
bleibt jedoch in beiden Fillen gleich. Dagegen liegt die Koerzitivfeldstéirke beim ers-
ten Polungsvorgangt im unbestrahlten Bereich wie zuvor deutlich iiber den Werten
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fiir nachfolgende Polungen in Vorwirtsrichtung, wiahrend sie im bestrahlten Bereich
etwa genauso grofl wie bei den spéteren Polungen ist.

bestrahlter
. Bereich

Doméanen-
bildung

bereits
gepolt

Sagap s

wandernde
Domanenwande

Abbildung 4.10: Polung einer Probe aus Bestrahlung 4, wobei sich der bestrahlte
Bereich senkrecht in der Mitte befindet.

(1) Kristall vor Polungsbeginn, (2) Keimbildung und erste Domdnen am Rand
des bestrahlten Bereichs, (3) bestrahlter Bereich teilweise umgepolt, (4) vollstin-
dige Umpolung des bestrahlten Bereiches, (5) Umpolen des unbestrahlten Bereiches
durch Domdnenwachstum, (6) nach vollstindiger Umpolung: An den Rdindern des
bestrahlten Bereichs herrscht weiterhin eine hohe mechanische Spannung im Kris-
tall.
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Dass bei den Proben aus Bestrahlung 4 der bestrahlte Bereich des Kristalls und
nicht der unbestrahlte Abschnitt frither umpolt und die niedrigere Koerzitivfeld-
stiarke besitzt, lasst sich anhand der Videoaufnahmen des Polungsvorgangs belegen.
Abbildung 4.10 enthélt Fotos einzelner Abschnitte eines Polungsvorgangs.

Der bestrahlte Bereich befindet sich senkrecht in der Mitte des O-Rings. Man er-
kennt, dass sich zuerst an den Réndern des bestrahlten Bereiches einzelne Keime
bilden (Bild 2), die dann wachsen und zu einem Umpolen des bestrahlten Abschnitts
fithren (Bild 3&4). Dies verursacht den ersten Peak in der Stromkurve. Erst nach-
dem der gesamte bestrahlte Bereich umgepolt wurde, wandern die Doménenwénde
langsam von den Réndern dieses Bezirkes ausgehend in den unbestrahlten Bereich
hinein (Bild 5), bis schliefllich der gesamte Kristall umgepolt ist (Bild 6). Das Um-
polen des unbestrahlten Kristallbereiches, der deutlich grofier als der bestrahlte Be-
reich ist, fiilhrt nun zum zweiten, gréofferen Strommaximum. Solange das duflere Feld
weiterhin anliegt, herrscht nach Beendigung des Polungsvorgangs an den Réndern
des bestrahlten Bereiches eine hohe mechanische Spannung, was sich in den hellen
Streifen im Kamerabild zeigt. Diese werden ja durch Spannungsdoppelbrechung er-
zeugt. Wird das duflere elektrische Feld langsam wieder gesenkt, so verschwindet
diese Spannungsdoppelbrechung wieder.

Bei den unbestrahlten und den nur schwach bestrahlten Proben aus Bestrahlung 1
und 2 beginnt der Polungsvorgang dagegen am Rand der Wasserelektroden. Die
dort entstehenden Doménen breiten sich dann iiber den gesamten Kristall aus. Eine
Sonderstellung nimmt der Kristall aus Bestrahlung 3 ein: Hier findet Keimbildung
am O-Ring sowie gleichzeitig im bestrahlten Bereich statt. Da jedoch der Einfluss
des Randes dominiert, ist in der Stromkurve trotzdem nur ein Peak enthalten.

4.3 Diskussion der Ergebnisse

Die erhaltenen Ergebnisse zeigen zum einen, dass die Magnesiumdotierung die Ei-
genschaften des Lithiumniobats bei der Bestrahlung gegeniiber denen des kongruent
schmelzenden Materials beziiglich des Gammaspektrums, der Verfarbung und der
Brechungsindexdnderung wenig verdndert. Zum anderen kann durch die Bestrah-
lung das Polungsverhalten beeinflusst werden.

Gammaspektrum

Das Gammaspektrum ergibt, dass aus dem zur Dotierung verwendeten Magnesium
bei der Bestrahlung mit 40,6 MeV 3He-Ionen nur ein langlebiges radioaktives Isotop,
némlich 2?Na mit einer Halbwertszeit von gut 2,6 Jahren, entsteht. Es wird vermut-
lich noch eine Reihe kurzlebiger Isotope erzeugt, die jedoch in der durchgefiihrten
Messung nicht mehr nachgewiesen werden konnen. Bei einer Verwendung des be-
strahlten Kristalls frithestens einige Tage nach der Bestrahlung triagt die Dotierung
so jedoch nur geringfiigig zur Gesamtaktivitdt der Probe bei.
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Brechungsindex- und Dickeninderung

Ein wichtiges Ergebnis ist die Beobachtung, dass auch im dotierten Material die
Bestrahlung zu einer erheblichen Anderung des Brechungsindexes fithrt. Ebenso wie
die Verfiarbung ist An abhéngig von der Ionendosis. Die unterschiedlich grofie Bre-
chungsindexidnderung der zwei Proben aus Bestrahlung 3 ist vermutlich auf das
Nachlassen der Strahlfokussierung wéhrend der Bestrahlung der kongruent schmel-
zenden Probe zuriickzufithren. Die erhaltenen Ionendosen unterscheiden sich um
etwa den Faktor 11, was deutlich zeigt, dass die dotierte Probe stérker bestrahlt
wurde. Ein genauer quantitativer Vergleich fiir An zwischen kongruent schmelzen-
dem Lithiumniobat und mit Magnesium dotiertem Material steht so zwar noch aus,
doch scheint sich das dotierte Lithiumniobat bei Bestrahlung mit hochenergetischen
Heliumionen qualitativ dhnlich zu verhalten. Die messbaren Anderungen des Bre-
chungsindexes liegen auch etwa in den schon aus fritheren Versuchen bekannten
GroBenordnungen [And04, Pei06]. Dies deutet darauf hin, dass die fiir die Anderung
des Brechungsindexes verantwortlichen Schidden im Kristall nicht von den vielen
intrinsischen Fehlstellen im kongruent schmelzenden Lithiumniobat abhéngen.
Eine Anderung der Kristalldicke kann nur bei dem LiNbO3 : Mg-Kristall aus Bestrah-
lung 3 festgestellt werden, der fiir zwei Stunden mit einem stark fokussierten Strahl
bestrahlt wurde. Doch auch hier bleibt der Effekt sehr klein. Fiir eine deutliche
Dickendnderung wird also eine kréftige lonendosis benotigt.

Polung der Kristalle

Bei der Polung der Kristalle liegen die Ergebnisse fiir die Koerzitivfeldstéarke bei
den unbestrahlten LiNbOj: Mg-Proben mit Ec=(6,040,2) kV/mm bei einer linea-
ren Erhohung der Spannung um 5 V/s im erwarteten Bereich fritherer Ergebnisse
(sieche [Wen0ba, Wen05b] mit einem Koerzitiveld Ec=(6,5+£0,2) kV/mm bei einer
Spannungserhhung um 30 V/s). Dass die Umpolung am Rand des O-Rings anfingt,
ldsst sich damit erklédren, dass hier leicht Inhomogenitéten im anliegenden elektri-
schen Feld auftreten. Fiir die stéarker bestrahlten Proben zeigt sich, dass in der Tat
der bestrahlte Kristallabschnitt rascher umpolt als der unbestrahlte. Allerdings ist
der Unterschied der Koerzitivfeldstiarken mit 0,4 kV /mm relativ klein, so dass er bei
groflen Polungsgeschwindigkeiten leicht {ibersehen werden kann. Interessanterweise
beginnt die Doméneninversion nicht in der Mitte des bestrahlten Bereiches, wo die
Brechungsindexdnderung und damit vermutlich die Defekthohe am gréfiten ist, son-
dern im Ubergangsbereich zwischen dem bestrahlten und unbestrahlten Abschnitt.
Eine Ursache hierfiir konnte sein, dass neu entstehende Doménen iiblicherweise eine
streng hexagonale Form aufweisen [Wen05b]. Diese Form lisst sich in der Ubergangs-
zone, wo einerseits im unbestrahlten Bereich eine grofie Ordnung im Kristall herrscht
und andererseits im bestrahlten Bereich viele Defekte vorliegen, vermutlich einfacher
erzeugen als in der Mitte des bestrahlten Bereiches, wo die Ausgangsstruktur des
Kristalls starker zerstort ist. Dafiir spricht auch, dass der Effekt besonders gut in
den zwei Proben aus Bestrahlung 4 zu beobachten ist. Bei ihnen wurde ein relativ
groBer Bereich nahezu homogen bestrahlt, wobei der Ubergang zum unbestrahlten
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Teil des Kristalls recht scharf verlduft. An diesen Réndern beginnt die Doménenin-
version. Im Gegensatz dazu wurde die gleich lang bestrahlte LiNbOg3: Mg-Probe aus
Bestrahlung 3 von einem fokussierten Strahl getroffen, wobei der Ubergangsbereich
vom Strahlfleck zum unbestrahlten Teil des Kristalls weiter ist. Dies konnte erklaren,
warum sich im bestrahlten Bereich erst spat und zeitgleich mit der Zone am Rand
des O-Rings Keime bilden. Eine andere mdogliche Erkldarung besteht darin, dass die
Art der Defekte entscheidend ist und dass am Rand des bestrahlten Bereiches ein
anderer, fiir die Keimbildung giinstigerer Defekttyp als in der Mitte iiberwiegt.

Die nach Beendigung des Polungsvorgangs vorhandene Doppelbrechung und damit
mechanische Spannung an den Réndern des bestrahlten Bereiches deutet darauf hin,
dass es im bestrahlten Bereich unter dem Einfluss des &ufleren elektrischen Feldes
zu einer zumindest teilweisen Neuordnung kommt. Im Ubergangsbereich zum unbe-
strahlten und dadurch nicht modifizierten Abschnitt kénnten so Spannungsfelder im
Kristall entstehen.
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Kapitel 5

Erzeugung eines Beugungsgitters
in LiNbOj

Der zweite Schwerpunkt dieser Arbeit besteht aus der Erzeugung einer periodischen
Brechungsindexmodulation in kongruent schmelzendem Lithiumniobat, die als Beu-
gungsgitter fiir sichtbares Licht dienen kann, was eine Periode von nur wenigen
Mikrometern erfordert. Das Ziel der hier beschriebenen Experimente liegt daher in
der Herstellung von Brechungsgittern mit einigen Mikrometern Periodenlénge.

5.1 Praktische Durchfiihrung

Die verwendete Methode zur Produktion des Beugungsgitters besteht aus der Be-
strahlung eines Lithiumniobatkristalls mit hochenergetischen 3He-Ionen durch eine
Schlitzblende mit einigen Mikrometern Schlitzbreite. Regelméfig wird der Kristall
dabei um eine feste Strecke automatisch verschoben, so dass sich ein Muster aus
bestrahlten und unbestrahlten Streifen bildet.

5.1.1 Bestrahlungsaufbau und Konstruktion der Blende

Der Aufbau zur Erzeugung des Gitters besteht aus drei Komponenten: Einem Ver-
schiebetisch, auf dem der Lithiumniobatkristall befestigt ist, einer davor eingebau-
ten Schlitzblende aus Tantal und wie in Kapitel 4 einer Blende aus Graphit. Alle
Bauelemente werden auf einem Flansch befestigt, der direkt in das Vakuum des
Zyklotron-Strahlrohres eingebaut werden kann. Abbildung 5.1 zeigt die Anordnung
schematisch. Im Folgenden sollen die einzelnen Komponenten des Aufbaus nun ndher
beschrieben werden.

Probe und Verschiebetisch

Die verwendeten Kristalle bestehen aus kongruent schmelzendem z-cut Lithiumnio-
bat mit den MaBen z xy x z=0,5x15x 10 mm?. Die jeweilige Probe wird mit Hilfe von
zwei Haltebacken aus Aluminium auf einem vakuumtauglichen Verschiebetisch der
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Verschiebetisch mit
Graphitblende Tantalblende Lithiumniobatkristall

40,4 MeV
3He-Ionen

Graphitbacke
zur Strom-
messung

Gllmmerschelbe wenige Mikrometer LiNbO,
breiter Schlitz

Abbildung 5.1: Aufbau zur Erzeugung einer periodischen Brechungsindezmodulation:
Der LiNbO3-Kristall wird durch eine Tantalblende mit einigen Mikrometern Schlitz-
breite bestrahlt, wobei er regelmdf$ig verschoben wird. Die Graphitblende dient zur
Abschirmung der Strahlung und der Kontrolle der Strahlposition.

Firma Newport befestigt. Der Warmekontakt zwischen dem LiNbOj-Kristall und
dem Tisch wird durch Warmeleitpaste erreicht. Der Verschiebetisch kann mittels
einer Stellschraube bewegt werden. Dazu ist die Schraube {iber eine Schnecke mit
einer Welle verbunden, die von einem auflen am Flansch angebrachtem Schrittmotor
angetrieben wird. Dieser kann automatisch mit Hilfe eines PC-Programms gesteuert
werden. Eine Verschiebung des Tisches und somit der Probe um 1 pum entspricht
dabei einem Weiterdrehen des Motors um 16 Schritte.

Schlitzblende aus Tantal

Als Material fiir die Schlitzblende wird Tantal gewéhlt. Neben grofler Héarte und
Temperaturbestéindigkeit hat es den Vorteil, hochenergetische Heliumionen relativ
gut zu absorbieren. Nur etwa 300 pum Stérke reichen aus, um Ionen mit einer Energie
von 40,4 MeV vollstédndig zu stoppen. Ferner kann durch mechanisches Bearbeiten
eine gute Kanten- und Oberflichenbeschaffenheit erreicht werden. Damit eine kurze
Gitterperiode erreicht werden kann, ist es sehr wichtig, dass der Schlitz der Tan-
talblende selbst nur einige Mikrometer breit ist. Fiir diese Arbeit werden insgesamt
zwei Blenden hergestellt.

Der Bau einer Blende erfolgt in mehreren Schritten. Als Ausgangsbasis dient ein etwa
900 pm dickes, 1 cm breites und 3 cm langes Tantalpléttchen. In dieses wird mittig
ein gut 3x3 mm? grofies Loch sowie lings eine 4 mm breite und etwa 150 pum tiefe
Nut gefrist, wie in Abb. 5.2(a) gezeigt. In die Nut werden mit 2-Komponentenkleber
zwei 3x10x0,3 mm? grofe Tantalbacken geklebt, deren Abstand nur einige Mikro-
meter betrdgt und die somit den Schlitz bilden (Abb. 5.2(b)). Um diesen geringen
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Tantalplattchen
Dicke: 900 um

Spalt

-
Schlitz /

Tantalbacken
Dicke: 300 pm

Loch

—

Nut
Tiefe: 150 um

(a) (b)

Abbildung 5.2: Bau der Schlitzblende aus Tantal: (a) In ein 900 pm dickes Pldttchen
werden ein gut 3x 8 mm? grofies Loch und eine etwa 150 pm tiefe Nut gefrdst. (b) In
die Nut werden zwei 300 um dicke Tantalbacken geklebt, die zusammen den einige
Mikrometer breiten Schlitz formen.

Abstand zu erreichen, wird bei den zwei gebauten Blenden leicht unterschiedlich
vorgegangen. Beim Bau der ersten Blende wird zuerst eine Backe in der Nut mit
2-Komponentenkleber so festgeklebt, dass das Loch zur Hélfte iiberdeckt ist. Nach
Aushérten des Klebstoffs wird die zweite Backe dicht daneben ebenfalls festgeklebt,
wobei sie mit einer Klemme stabilisiert wird. Zwischen die beiden Backen wird dabei
ein 3 um dickes Stiick Tantalfolie als Abstandshalter geklemmt, das nach dem Trock-
nen des Klebers wieder herausgezogen wird. Die Untersuchung mit dem Mikroskop
ergibt, dass sich die zweite Backe wahrend des Trocknens leicht verschoben hat und
somit ein dreieckiger Schlitz mit einer von 0 auf 15 pm zunehmenden Breite und
insgesamt etwa 3 mm Lénge erzeugt wurde. Beim Bau der zweiten Blende wird das
Verfahren daher dahingehend modifiziert, dass die zweite Backe wiahrend des Hér-
tens des 2-Komponentenklebers nicht nur festgeklemmt, sondern zusétzlich noch mit
Schnellfest-Klebstoff fixiert wird. Zudem werden statt eines Tantalfolienschnipsels
nun zwei Stiicke der 3 um dicken Folie jeweils oben und unten im Schlitz als Ab-
standshalter eingefiigt. Nach Aushérten des 2-Komponentenklebers lassen sich diese
nicht mehr entfernen, so dass der resultierende Schlitz lediglich eine Lénge von gut
1 mm, aber eine Breite von nur ca. 3-4 um aufweist. Da der Schnellfest-Klebstoff im
Vakuum ausdampfen kann, wird er vorsichtig wieder abgekratzt. Bei beiden Blenden
sind die zwei Tantalbacken etwas schmaler als das in das Ausgangspléttchen gefriste
Loch, wodurch sich links und rechts der Backen noch zwei senkrechte, freie Spalten
befinden (siehe Abb. 5.2(b)). Bei einer Bestrahlung gelangen die Ionen somit nicht
nur durch den Schlitz, sondern auch durch diese zwei breiten Randspalten.

Damit die gewiinschte Blende am Flansch montiert werden kann, wird sie an beiden
Langsenden auf einen Aluminiumhalter geklebt, welcher dann festgeschraubt wird.
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Die zwei Tantalbacken befinden sich hierbei auf der Seite des Lithiumniobatkristalls,
wobei darauf geachtet wird, dass der Abstand zwischen Probe und Blende weniger
als 0,1 mm betragt, um die Aufstreuung der Ionen hinter der Schlitzblende moglichst
gering zu halten. Abbildung 5.3 zeigt den Flansch mit eingebauter Tantalblende und
dem dahinter befindlichen Lithiumniobatkristall.

Abbildung 5.3: Montage des Flan-
sches: Die Tantalblende und der
Kristall sind bereits eingebaut.

Graphitblende

Da sich der Durchmesser des Ionenstrahls am Strahlplatz 8 bei parallelem Strahl
nicht wesentlich kleiner als 4 mm einstellen lédsst, muss ein Grofiteil der Ionen durch
eine vorgeschaltete Blende abgefangen werden, um eine zu starke Aktivierung der
Tantalblende zu vermeiden. Somit wird in gut 1 cm Abstand zur Tantalblende eine
Blende aus Graphit eingebaut. Diese entspricht vom Bauprinzip der in Kapitel 3.1
fiir die Bestrahlung der mit Magnesium dotierten LiNbOjs-Proben beschriebenen
Blende. Die MaBe des Schlitzes betragen nun 1x3 mm?, wobei oberhalb und unter-
halb des Schlitzes wieder jeweils eine Backe zur Messung des auftreffenden Stroms
angebracht ist.

Justierung des Aufbaus

Nachdem alle Komponenten auf dem Flansch befestigt wurden, wird der Aufbau
justiert. Hierbei wird zuerst iiberpriift, ob die zwei Blenden exakt hintereinander
liegen. Dies geschieht, indem mit einem HeNe-Laser Licht durch den Schlitz der
Graphitblende gesandt wird. Die Blende wird nun gegebenenfalls noch so verriickt,
bis die Mitte des durchgelassenen Laserstrahls genau den Schlitz der Tantalblende
trifft. Danach wird der Flansch ins Strahlrohr des Zyklotrons eingebaut. Die exakt
senkrechte Ausrichtung der Probe wird ebenfalls mit einem Laser iiberpriift. Dazu
wird auf die Riickseite des Verschiebetisches ein kleines Stiick Lithiumniobat geklebt,
welches im Folgenden als sehr planparalleler Spiegel dient. Ein von hinten kommen-
der Laserstrahl, der genau in der Mitte des Strahlrohres und entgegen der spéteren
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[onenflugrichtung ausgerichtet ist, wird mit Hilfe dieses Spiegels in sich selbst reflek-
tiert, wenn der Flansch richtig ausgerichtet ist. Vorausgesetzt wird dabei, dass der
Verschiebetisch und die Tantalblende hinreichend planparallel sind.

5.1.2 Bestrahlung mit 3He

Die Durchfiihrung der Bestrahlung erfolgt wieder am Strahlplatz 8 des Bonner
Isochron-Zyklotrons unter Verwendung von He?*-Ionen mit einer Energie von etwa
40,4 MeV bei einer Gesamtstromstirke von 150 nA und einem Strom auf die beiden
Graphitbacken von jeweils etwa 30 nA. Die zuerst konstruierte Tantalblende wird
einmal eingesetzt, die zweite zweimal.

Mit der ersten Blende mit dem 0...15 pum breiten Schlitz werden insgesamt 70 be-
strahlte Streifen in der Probe senkrecht zur c-Achse erzeugt, d. h. der Kristall wird
70 Mal verschoben. Die Bestrahlungsdauer pro Streifen betrdgt 8 Minuten, wobei
der Kristall jeweils um 12 um verschoben wird. Dies entspricht einem Weiterdrehen
des Motors und damit einer Verschiebung des Lithiumniobats um 192 Schritte.

In zwei weiteren Bestrahlungen wird die Blende mit dem schmalen Schlitz mit einer
Breite von 3 bis 4 pum verwendet. Hierbei betrigt die Dauer der Bestrahlung pro
Streifen nur zwei Minuten und die regelméfiige Verschiebung des Kristalls 7 pm,
was einer Verdnderung der Position des Verschiebetisches um 112 Schritte bedeutet.
Insgesamt wird die erste bestrahlte Probe dabei 300 Mal verschoben, wéhrend bei
der zweiten Bestrahlung durch diese Tantalblende 200 Verschiebungen des Kristalls
erfolgen.

Die bestrahlten Proben werden nach einigen Tagen Abklingzeit aus dem Strahlplatz
ausgebaut und kénnen knapp eine Woche nach der Bestrahlung néher untersucht
werden.

5.1.3 Messung des Beugungswirkungsgrades

Um das durch die Bestrahlung erzeugte optische Phasengitter ndher zu untersuchen,
wird der Beugungswirkungsgrad gemessen. Er gibt an, wie effizient das Gitter ein-
gestrahltes Licht beugt. Bei Vernachlassigung von Absorption und Fresnel-Reflexion
ist der Beugungswirkungsgrad n als Verhéltnis der Intensitéit des abgebeugten Strah-
les I, zur Summe der Intensitidten I, + I; des abgebeugten und des transmittierten

Strahles definiert (siche Abb. 5.4).

I+

U (5.1)

Hierbei ist 7 fiir ein ideales, sinusférmiges, dickes Phasengitter durch folgende Be-
ziehung gegeben [Kog69]:

v? 4 &2 (5.2)
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Die Groflen v und € héngen von der Periode g, der Dicke d und der Brechungsindex-

anderung An des Gitters sowie von der Vakuumwellenldnge ), des eingestrahlten
Lichtes ab.

Anmd

£ = “h©-0p) (5.4
27

K= = (5.5)

Hierbei ist © der Winkel zwischen dem eingestrahlten Licht und der Gitternormalen
innerhalb des Kristalls. Wird die Braggbedingung

A
sin @B = j:mg (56)

fiir ein Beugungsmaximum mit der Ordnung m erfiillt, so vereinfacht sich die Bezie-

hung fiir n zu
Anmd
— ain2
= (/\ Cos @B) (5.7)

Dabei ist ©p der Braggwinkel [Kog69, Pei00]. Fiir ein Gitter mit einer sehr grofien
Brechungsindexédnderung An kann hierbei das Argument der Sinusfunktion auch
grofer als m werden.

Die Messung des Beugungswirkungsgrades erfolgt iiber eine Messung der Intensité-
ten [, und /; mit Hilfe von zwei Photodioden (Abb. 5.4). Dazu wird der LiNbOj;-
Kristall senkrecht auf einem Drehtisch befestigt und der Gitterbereich mit einem
polarisierten, unaufgeweiteten Laserstrahl eines HeNe-Lasers mit der Wellenlénge
A=632,8 nm beleuchtet. Die erste Photodiode misst dann die Intensitét des trans-
mittierten Laserlichtes Iy, wihrend die zweite Photodiode die Intensitédt I, eines
abgebeugten Strahles, z. B. eines Strahls des 1. Beugungsmaximums, misst. Die

PC
Photodiode 2
~— /. Einfallswinkel
O ) HeNe-Laserlicht
/| 632,8 nm

Photodiode 1 ‘

Probe auf

Drehtisch

Abbildung 5.4: Aufbau zur Messung des Beugungswirkungsgrades

Probe wird nun iiber einen Winkelbereich © von typischerweise —10 ° bis +10 °
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gedreht. Man erhélt so  in Abhéingigkeit des Winkels ©. Da Lithiumniobat doppel-
brechend ist, hingt An und damit auch 7 von der Polarisation des eingestrahlten
Laserlichtes ab. Der Beugungswirkungsgrad n wird daher sowohl fiir Licht, welches
parallel zur c-Achse polarisiert ist, als auch fiir Licht, welches senkrecht zur c-Achse
polarisiert ist, gemessen.

5.2 Ergebnisse

5.2.1 Untersuchung mit dem Lichtmikroskop

Eine Untersuchung der verwendeten LiNbOj3-Kristalle auf eine mégliche Verfarbung
im bestrahlten Bereich kann einen ersten Hinweis liefern, ob eine periodische Struk-
tur erzeugt wurde.

4 Tage nach der Bestrahlung wird die erste Probe, die durch die Tantalblende mit
dem 0...15 pm breiten Schlitz bestrahlt wurde, untersucht. Schon mit bloSem Auge
ist eine braune Verfirbung zu erkennen (siche Abbildung 5.5), wobei der direkt durch
den Schlitz bestrahlte Bereich teilweise verfirbt ist und links und rechts davon jeweils
ein senkrechter ,Randstreifen” zu sehen ist. Letztere sind entstanden aufgrund einer
Bestrahlung durch die Zwischenrdume neben den zwei Tantalbacken, die den Schlitz
bilden.

Abbildung 5.5: Durch die Tantalblende
mit 0...15 pm Schlitzbreite bestrahlter
Kristall: Der bestrahlte Bereich ist braun
verfarbt, wobei der mittlere Abschnitt das
eigentliche Gitter darstellt, wdihrend die
vertikalen Streifen links und rechts durch
eine Bestrahlung durch die Spalte neben
dem Schlitz entstanden sind.

Von eigentlichem Interesse ist aber der periodisch bestrahlte Bereich. Bei ndherer
Untersuchung mit dem Lichtmikroskop weist dieser auch eine periodische Braun-
farbung auf, die aus horizontalen, parallelen Streifen besteht. Abbildung 5.6 zeigt
eine mit Hilfe des Mikroskops gemachte Aufnahme. Die Hohe der Streifen nimmt
von links nach rechts ab, wihrend die Periode durchgéngig etwa 12 pym betragt. Die
Form der Streifen entspricht dabei etwa der Form des dreieckigen Schlitzes, wobei
die Verfarbung relativ scharfe Kanten aufweist. Die Intensitédt der Braunfirbung
ist nicht konstant. Teile des periodisch bestrahlten Bereiches weisen sogar keinerlei
erkennbare Verfarbung auf.

Der erste durch die 2. Tantalblende mit einer Schlitzbreite von 3 bis 4 ym bestrahl-
te Lithiumniobatkristall wird eine Woche nach der Bestrahlung ebenfalls mit dem
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Abbildung 5.6: Aufnahme des ersten periodisch bestrahlten Lithiumniobatkristalls
mit dem Lichtmikroskop. Man erkennt im bestrahlten Bereich eine Braunfirbung
bestehend aus parallelen Streifen.

Lichtmikroskop untersucht. Eine periodische Braunfarbung bzw. generell eine Ver-
farbung im Bereich des zu erwartenden Gitters ist nicht zu beobachten. Dagegen ist
senkrecht zum eigentlich durch den Schlitz bestrahlten Gebiet ein dunkel verfarbter
,Randstreifen“ zu erkennen. Die zweite Probe, die durch den 3 bis 4 pum breiten
Schlitz bestrahlt wurde, weist dagegen keinerlei erkennbare Verfarbung auf. Sie ist
zudem nur duflerst schwach aktiviert.

5.2.2 Brechungsindex- und Dickenénderung

Ebenso wie bei der Untersuchung der dotierten Kristalle in Kapitel 4 erfolgt auch
nun die Messung der erzeugten Brechungsindexédnderung An und Dickendnderung
Ad mit dem Interferometer. Da nun jedoch z-cut Kristalle vermessen werden und
der Laserstrahl parallel zur z-Achse polarisiert ist, ist die resultierende gemessene
Brechungsindexénderung eine Modifikation des auflerordentlichen Brechungsindexes
ne und damit positiv. Zuerst wird das durch die erste Tantalblende mit dem Schlitz
der Breite 0...15 pum bestrahlte Lithiumniobat untersucht. Abbildung 5.7 zeigt die
resultierende Brechungsindexénderung. Sowohl im periodisch bestrahlten Bereich als
auch in den zwei Randstreifen senkrecht dazu auf beiden Seiten ist eine Erh6hung
von 7, zu beobachten. In den Randstreifen erreicht diese bis zu (2,240,2)-1073, wiih-
rend sie im Gitterbereich stark schwankt und einen Maximalwert von (2,04:0,1)-1073
besitzt. Das mittlere n, liegt bei etwa 1,0 - 1073, Zu der Seite, bei der der Schlitz
geschlossen war (im Bild links), geht An, dabei komplett auf Null zuriick. Eine
periodische Struktur kann mit dieser Messmethode aufgrund des begrenzten Auflo-
sungsvermogens des Interferometers nicht mehr aufgelost werden. Stattdessen ist das
Ergebnis fiir An, eine Mittelung iiber die bestrahlten und unbestrahlten Streifen.
Abbildung 5.8 stellt einen Schnitt durch den periodisch bestrahlten Bereich parallel
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zur Gitternormalen dar. Man erkennt, dass An, nicht homogen ist, sondern iiber
der Hohe des Gitters kriftig schwankt.

Neben einer Verdnderung des Brechungsindexes lésst sich in dem Bereich mit grofliem
An, auch eine geringfiigige Erhohung der Probendicke ermitteln. Insgesamt betragt
die Dickenénderung durch die Bestrahlung bis zu (1,04£0,1) pm und ist damit etwa
genauso grofl wie bereits zuvor vorhandene Unterschiede in der Kristallstérke.
Auch die durch die zweite Schlitzblende mit einer Schlitzbreite von 3-4 pm bestrahl-
ten Lithiumniobatkristalle werden mit dem Interferometer untersucht. Bei der zuerst
bestrahlten Probe ist im eigentlichen Gitterbereich jedoch keine Brechungsindexén-
derung An, bzw. Dickendnderung Ad messbar. Ebenso wie bei der Untersuchung
mit dem Lichtmikroskop ist nur eine Modifikation in einem Streifen senkrecht dazu
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festzustellen. Dabei betrigt An, etwa (1,040,2)-1073 und Ad maximal 0,1 um. Bei
der zweiten bestrahlten Probe ist mit dem Interferometer keinerlei Anderung des
Brechungsindexes oder der Kristalldicke messbar.

5.2.3 Beugungswirkungsgrad

Wird der durch die Blende mit 0...15 pum Schlitzbreite bestrahlte Lithiumniobat-
kristall mit einem fokussierten HeNe-Laserstrahl der Wellenldnge A=632,8 nm be-
leuchtet, so erzeugt er ein Beugungsmuster. Dabei sind symmetrische Maxima 1.
und 2. Ordnung klar zu erkennen. Um die Beugungseffizienz nidher zu bestimmen,
wird der Beugungswirkungsgrad 1 gemessen. Da der Durchmesser des Laserstrahls
grofer als der Bereich des erzeugten Gitters ist, kann 7 allerdings nur qualitativ und
nicht in absoluten Werten ermittelt werden.

Zuerst wird der Beugungswirkungsgrad fiir die beiden ersten Beugungsmaxima be-
stimmt, wobei die Ergebnisse fiir das linke und das rechte Maximum etwa gleich sind.
Bei beiden Messungen wird das Licht einmal parallel zur ¢-Achse und einmal senk-
recht dazu polarisiert. Abbildung 5.9 zeigt n fiir das rechte erste Beugungsmaximum
und parallel zur c-Achse polarisiertes Licht in Abhéngigkeit vom Drehwinkel ©. Die
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Kurve enthilt ein Hauptmaximum, welches bei einem Winkel ©4=3.2 ° liegt. Wird
der Winkel ©f in die Braggbedingung eingesetzt, so kann die dazugehérige Git-
terperiode g berechnet werden. Fiir den gemessenen Winkel ergibt sich ¢ ~11 pm.
Dies ist nur geringfiigig kleiner als die einzelnen Verschiebestrecken von 12 pm der
Probe wihrend der Bestrahlung. Zudem enthélt der Peak noch einen Abfall bei ei-
nem Winkel von etwa 4 °. Dies ist ein Hinweis darauf, dass die Modifikation des
Brechungsindexes n, recht grof3 ist.

Fiir senkrecht zur c-Achse polarisiertes Licht ergibt sich die in Abbildung 5.10 ent-
haltene Kurve. Das maximale 7 liegt wieder bei einem Winkel von etwa 3,2 °. Die
Form dieser Kurve entspricht hierbei eher einem einzelnen Peak als bei dem mit dem
parallel zur c-Achse polarisierten Laserstrahl gemessenen 7.



5.3. DISKUSSION 49

0,0018
—— Messwerte
0,0016+ — Anpassung mit
0,0014- |An_|=0,00092 Abbildung 5.10: Beugungs-
0,0012

wirkungsgrad n in Abhdngig-
keit vom Drehwinkel © fiir
das rechte 1. Beugungsma-
ximum und senkrecht zur c-
Achse bzw. parallel zum Git-
ter polarisiertes Licht

0,0010 1
0,0008
0,0006
0,0004 4
0,0002 4
0,000+———F—F—T—7T T T T T 7T

Beugungswirkungsgrad n
[willkUrliche Einheit]

Winkel 6 [°]

Zum Schluss wird der Beugungswirkungsgrad noch einmal fiir ein zweites Beugungs-
maximum jeweils fiir beide Polarisationsrichtungen gemessen. Das resultierende ma-
ximale 7 liegt um zwei GroBenordnungen unter den Werten fiir das erste Maximum.
Der Winkel ©%, unter dem das zweite Beugungsmaximum erscheint, betriigt etwa
5,4 °. Setzt man diesen Wert in die Braggbedingung ein und bestimmt die dazuge-
horige Gitterperiode g, so ergibt sich g ~13 pm.

Die zwei LiNbOg3-Kristalle, die durch den 3-4 pum breiten Schlitz bestrahlt wurden,
erzeugen im Laserstrahl keinerlei Beugungseffekte.

5.3 Diskussion

Fiir die erste LiNbOj3-Probe, die durch den 0...15 pym breiten Schlitz bestrahlt wur-
de, zeigen die periodische Verfiarbung und das Auftreten von Beugungseffekten klar,
dass die periodische Bestrahlung gegliickt ist. Die Heliumionen scheinen im Kristall
nicht zu stark aufzustreuen, wofiir insbesondere auch spricht, dass die sichtbaren
braunen Streifen die zu einer Seite zulaufende Form des Schlitzes der Tantalblen-
de besitzen und deutlich erkennbare Réander aufweisen. Allerdings ist nicht klar, ob
die Periodizitdt durch die gesamte Probe reicht oder nur teilweise. Die Messung
der Brechungsindexénderung An, im periodisch bestrahlten Bereich mit dem In-
terferometer zeigt, dass An, mit bis zu (2,040,1)-1072 relativ grof§ werden kann.
Die Schwankungen {iber der Hohe des Gitters sind vermutlich auf Schwankungen
der Stérke des Strahlstromes wahrend der Bestrahlung zuriickzufiihren. Die Bestim-
mung des Beugungswirkungsgrades n liefert ebenfalls Hinweise auf eine relativ grofe
Anderung des Brechungsindexes. Die leicht unterschiedliche Kurvenform deutet dar-
auf hin, dass der ordentliche und der auflerordentliche Brechungsindex dabei durch
die Bestrahlung unterschiedlich stark verdndert wurden.

Durch eine Anpassung der Messkurven fiir 7 entsprechend Gleichung 5.2 (multi-
pliziert mit einer Konstante zur Anpassung der Amplitude) kann die Brechungs-



50 Kapitel 5. Erzeugung eines Beugungsgitters in LiNbOs

indexénderung niaher bestimmt werden. Im Allgemeinen setzt ein solches Vorgehen
voraus, dass das zu untersuchende Phasengitter einem idealen, sinusformigen, dicken
Gitter sehr nahe kommt. In wieweit diese Annahme hier gerechtfertigt ist, ist nicht
bekannt. Die Anpassung stellt somit nur einen ersten Versuch der Interpretation der
Daten dar. Man erhélt die in Abb. 5.9 und 5.10 eingezeichneten roten Kurven. Thre
Form entspricht etwa dem Verlauf der Messwerte. Fiir den aulerordentlichen Bre-
chungsindex ergibt sich ein Wert fiir |An,| von 1,04-107 und fiir den ordentlichen
Brechungsindex von |An,|=0,92-1072. Dieses Ergebnis liegt etwa in der Gréfenord-
nung des mit dem Interferometers gemessenen Wertes und bestétigt die Erwartung,
dass An, stirker modifiziert wurde. Ein dhnlicher Unterschied fiir An, und An,
wurde bereits in fritheren Untersuchungen beobachtet (sieche Abb. 2.3, [Pei06b]).
Aufgrund des insgesamt grofien An war die Bestrahlungsdauer von 8 Minuten pro
Streifen sehr grofiziigig gewéhlt und sollte bei weiteren Bestrahlungen verkiirzt wer-
den.

Beim ersten der zwei Lithiumniobatkristalle, die durch die Tantalblende mit der
Schlitzbreite von 3-4 pum bestrahlt wurden, zeigen die Ergebnisse, dass durch den
Schlitz der Tantalblende selbst keine nennenswerte Bestrahlung erfolgte. Stattdes-
sen gelangten die Heliumionen nur durch den senkrechten Spalt daneben. Ein Grund
hierfiir konnte sein, dass beim Einbau des fertig montierten Flansches ins Strahlrohr
am Zyklotron der Aufbau nicht griindlich genug justiert wurde und die Tantalblen-
de so keine vollig aufrechte Position einnahm, sondern gegeniiber dem einfallenden
Strahl leicht verkippt war. Eine weitere mogliche Ursache konnte der Einsatz des
letzten Steerer-Feldes vor dem Strahlplatz 8 zur Strahlformung und -positionierung
sein. Eventuell hat dies dazu gefiihrt, dass der Ionenstrahl nicht senkrecht zur Tan-
talblende verlief, sondern in vertikaler Richtung unter einem anderen Winkel auftraf
und daher den Schlitz nicht passieren konnte. Beim zweiten Kristall, der durch diese
Blende bestrahlt wurde, legen die nicht auftretende Verfarbung und Brechungsin-
dexédnderung sowie die geringe Aktivierung nahe, dass der Kristall insgesamt kaum
bestrahlt wurde und insbesondere auch durch die Randspalten der Blende kaum Io-
nen die Probe erreichten. Dies deutet darauf hin, dass die Graphitblende vermutlich
so ungiinstig platziert war, dass die durchgelassenen Ionen sowohl den Schlitz der
Tantalblende als auch die Randspalten nicht passieren konnten.
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Ausblick

Die in dieser Arbeit erfolgte Untersuchung von zwei Aspekten zur Modifikation der
Materialeigenschaften von Lithiumniobat durch Bestrahlung mit 3He-Ionen bietet
vielfaltige Ankniipfungspunkte fiir weitere Messungen.

Beim mit Magnesium dotiertem Lithiumniobat steht ein genauer quantitativer Ver-
gleich der beobachteten Brechungsindexénderung mit dem kongruent schmelzenden
Material noch aus. Ebenso sollte der genaue Ablauf der Polung des teilweise bestrahl-
ten Kristalls ebenfalls nédher analysiert werden. Ein fritheres Umpolen des bestrahl-
ten Bereiches ldsst sich auch dadurch verifizieren, dass der Polungsvorgang nach
dem Umklappen der Doménen im bestrahlten Gebiet beendet wird. Die Probe kann
dann mit Flusssdure geétzt werden, wodurch bereits gepolte Zonen sichtbar gemacht
werden, da die Kristalloberfliche je nach Richtung der jeweiligen Polarisierung un-
terschiedlich stark durch die Séure angegriffen wird. Auflerdem koénnten Unterschie-
de in der Koerzitivfeldstirke im bestrahlten und unbestrahlten Bereich auch durch
das Polen einer teilweise bestrahlten und diinn geschliffenen LiNbOj3: Mg-Probe mit
dem Rasterkraftmikroskop nachgewiesen werden. Interessant wére ferner die Polung
eines periodisch bestrahlten Kristalls. Da hier viele Uberginge von bestrahlten zu
unbestrahlten Bereichen vorliegen, ist zu erwarten, dass eine solche Probe besonders
schnell umgepolt werden kann. Eventuell ldsst sich so auch mit Hilfe von nur zwei
homogenen Elektroden ein periodisch gepolter Kristall erzeugen, wenn der Polungs-
vorgang rechtzeitig unterbrochen wird. Ansonsten wére auch die periodische Polung
eines homogen bestrahlten Kristalls interessant. Wenn sich herausstellt, dass durch
ein Absinken der Koerzitivfeldstérke ein solcher Kristall leichter gepolt werden kann
als ein unbestrahlter, so liegt hier ein Bereich fiir eine mégliche spéatere Anwendung,
da periodisch gepoltes Lithiumniobat beispielsweise zur Frequenzverdopplung und
Phasenanpassung verwendet werden kann.

Die Erzeugung der periodischen Brechungsindexmodulation mit Hilfe der Tantalblen-
de mit dem 3-4 pm breiten Schlitz sollte noch einmal wiederholt werden. Wenn so
eine Gitterstruktur mit einer Periode von etwa 6 pum erzeugt wird, bietet sich ei-
ne Messung des Beugungswirkungsgrades im Vergleich zu einem photorefraktiven
Gitter mit gleicher Periode an. Desweiteren kann statt einer Tantalblende, die nach
einer Bestrahlung stark mit langlebigen Isotopen aktiviert und zudem teuer und

o1
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aufwéndig herzustellen ist, auch eine Blende aus anderen Materialien wie z. B. Stahl
verwendet werden. Bei dieser miissen zwar die zwei Plédttchen, die den Spalt formen,
eine Starke von mindestens 400 yum aufweisen, was die Justierung erschwert, doch ist
ein solches Material kostengiinstiger und einfacher zu verarbeiten. Allerdings miisste
zuvor iiberpriift werden, wie stark eine solche Blende durch die Bestrahlung mit 3He-
Ionen mit einer Energie von 40 MeV aktiviert wird und ob langlebige radioaktive
Isotope entstehen.

Prinzipiell wére der verwendeten Methode zur Gittererzeugung durch Bestrahlung
des Lithiumniobats durch eine Schlitzblende und dem regelméfligen Verschieben des
Kristalls eine Bestrahlung durch eine periodische Maske vorzuziehen, da so lan-
ge Strahlzeiten vermieden werden kénnen. Bisher waren Versuche, dies durch die
Bestrahlung einer LiNbO3-Probe durch einen Folienstapel aus alternierend Alumi-
nium, welches die Heliumionen durchlédsst, und Tantal, welches die Ionen absor-
biert, jedoch noch nicht erfolgreich [Hau06]. Generell bietet die Erzeugung einer pe-
riodischen Brechungsindexmodulation in Lithiumniobat durch die Bestrahlung mit
schnellen, hochenergetischen Tonen die Moglichkeit, bei geniigend kleiner Periode als
Wellenléngenfilter fiir sichtbares Licht zu dienen. Gegeniiber einem herkémmlichen,
photorefraktiven Gitter hétte eine solcherart hergestellte Struktur den Vorteil der
groeren Bestandigkeit.
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Zusammenfassung

Lithiumniobat wird heute in der optischen Nachrichtentechnik und in Bauteilen
der integrierten Optik vielfiltig verwendet. Dabei werden hiufig stabile Anderun-
gen des Brechungsindexes An bendétigt. Diese konnen zum Beispiel durch die Be-
strahlung mit hochenergetischen, leichten Ionen gut erzielt werden. In dieser Arbeit
werden Lithiumniobatkristalle mit *He-Ionen mit einer Energie von iiber 40 MeV,
die in einem Zyklotron beschleunigt wurden, bestrahlt und dadurch die Materialei-
genschaften verandert. Dotiertes Material mit 5% Magnesiumgehalt zeigt dabei ein
dhnliches Verhalten wie kongruent schmelzendes LiNbOj: Bei einer geniigend star-
ken Bestrahlung, d. h. ausreichender Dosis, tritt wie beim kongruent schmelzenden
Material eine braunliche Kristallverfirbung, eine Anderung des Brechungsindexes
An und eventuell auch eine leichte Anderung der Probendicke Ad auf. Das mit ei-
nem interferometrischen Aufbau gemessene maximale An betriagt fiir LINbO3: Mg
(—2,5+0,2)-107% und liegt damit in einer dhnlichen GréBenordnung wie frithere Er-
gebnisse fiir kongruent schmelzendes LiNbOs. Die Anderung des Brechungsindexes
héngt also nicht von den vielen intrinsischen Fehlstellen ab, die im kongruent schmel-
zenden Lithiumniobat auftreten.

Der Einfluss der Bestrahlung auf das Polen ferroelektrischer Doménen wird unter-
sucht: Bei der Polung teilweise bestrahlter LiNbO3: Mg-Proben mit Hilfe eines lang-
sam und linear mit der Zeit ansteigenden &ufleren elektrischen Feldes wird durch
Messung des Polungsstromes und der Visualisierung der Doméneninversion iiber
zwei gekreuzte Polarisatoren beobachtet, dass der bestrahlte Bereich des Kristalls
bereits bei einem kleineren Koerzitivfeldeld Ec umpolt als der unbestrahlte. Bei ei-
ner Erhohung der anliegenden Spannung um 5 V/s ergibt sich ein Unterschied der
Koerzitivfeldstérken von etwa (0,440,1) kV/mm. Dabei beginnt die Keimbildung,
d. h. die Bildung von Bereichen mit bereits umgekehrter Polarisierung, und die Do-
méneninversion an den Réndern des bestrahlten Gebietes. Eine mogliche Ursache
konnte darin liegen, dass in der Mitte des bestrahlten Bereiches die strukturelle
Unordnung bereits zu grof§ ist oder dass dort ein fiir die Keimbildung ungiinsti-
gerer Defekttyp vorherrscht. Fiir die Zukunft bieten sich insbesondere die Polung
periodisch bestrahlter Kristalle oder die Herstellung von periodisch gepoltem, be-
strahltem LiNbOj3:Mg an.
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In kongruent schmelzendem Lithiumniobat lédsst sich durch eine periodische Be-
strahlung mit 40,4 MeV 3He-Ionen eine regelméifige Variation des Brechungsinde-
xes und eine streifenférmige Braunfarbung erzielen. Die periodische Bestrahlung
wird erreicht, indem ein Kristall durch eine Tantalblende mit einer Schlitzbreite von
0...15 pm bestrahlt und regelméflig um 12 pm verschoben wird. Die so entstande-
ne Brechungsindexmodulation mit einer Periode von 12 pum beugt HeNe-Laserlicht
der Wellenldnge A=632,8 nm. Auflerdem wurde bereits eine Tantalblende mit 3-
4 pm breitem Schlitz hergestellt, wobei die Erzeugung eines periodisch bestrahlten
Kristalls hiermit noch aussteht. Beugungsgitter mit noch kleinerer Periode kénnten
beispielsweise als Wellenlangenfilter fiir sichtbares Licht dienen.

Die durch die Bestrahlung von Lithiumniobat mit schnellen Heliumionen erzielten
Verdnderungen der Materialeigenschaften, wie z. B. die verbesserte Polbarkeit von
mit Magnesium dotierten Kristallen oder eine auch periodisch mogliche Variation
des Brechungsindexes im kongruent schmelzenden LiNbOj3, kénnten somit zukiinftig
zu einer Verbesserung der Einsatzmoglichkeiten von Lithiumniobat als optischem
Bauteil fithren.
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