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1 Einleitung

"...s0 bedurften die vom Meere Heranschiffenden eines hohen und leuchtenden Zeichens,
um des Hafens Einfahrt genau zu treffen® so beschreibt der griechische Geschichtsschrei-
ber Strabon zu Zeiten Christi Geburt eines der sieben Weltwunder, den Pharos von Alex-
andria. Dieses Beispiel aus der Antike verdeutlicht die enorme Bedeutung eines uralten
Kommunikationsmittels fiir die Menschen - das Leuchtfeuer.

Die moderne optische Dateniibertragung wurde 1960 mit der Erfindung des Lasers einge-
lautet. Das sich durch eine hohe Monochromasie und Kohéarenz auszeichnende Laserlicht
fithrte in den folgenden Jahren und Jahrzenhnten zu einer revolutiondren Entwicklung
der Optik - das moderne Leuchtfeuer!

Neben zahlreichen Anwendungen in Wissenschaft, Medizin, Industrie und Alltag sind vor
allem Dateniibertragung und -speicherung von zentralem Interesse. Beispielsweise konnte
durch die Einfiihrung von Glasfaserkabeln die Ubertragungskapazitit von Kommunika-
tionsnetzwerken deutlich gesteigert und verbessert werden, wird allerdings oftmals durch
elektronische Bauteile begrenzt, die vor allem das Verschalten der Signale leisten miis-
sen. Wiinschenswert wére eine rein optische Dateniibertragung, fiir die integriert-optische

Komponenten zur Erzeugung, Steuerung, Schaltung und Umwandlung von Licht erforder-
lich sind.

Zur Realisierung derartiger Bauteile werden Materialien mit bestimmten phsyikalischen
Eigenschaften benotigt. Lithiumniobat-Kristalle haben sich in vielen Fallen als gut geeig-
net erwiesen und kommen in vielen Bereichen der angewandten Optik zum Einsatz. Durch
Modifizierung der Materialparameter wie z.B. dem Brechungsindex ist es Grundlage fiir
holographische Speicher [1] und holographische Wellenlangenfilter in telekommunikati-
ven Netzwerken [2]. Weitere Beispiele sind optische Wellenleiter, Modulatoren [3], inte-
grierte Laser [4] und Interferometer [, 6]. Von besonderem Interesse sind Kristalle mit
hohen nichtlinearen Koeffizienten, die sich zur Frequenzkonversion einsetzen lassen und
somit die Realisierung kurzwelliger Laserlichtquellen ermoglichen. In Lithiumniobat bie-
tet sich die Moglichkeit der Frequenzverdopplung [7, 8]. Bei dieser Methode wird eine
eingestrahlte Grundwelle der Frequenz w zur zweiten harmonischen Oberschwingung mit
der Frequenz 2w angeregt (,second harmonic generation®, SHG) [9]. Um einen effizienten
Energieiibertrag zu erzielen, muss der stetig anwachsende Phasenunterschied, der aus der
chromatischen Dispersion entsteht, kompensiert werden. Ein besonders effektives Verfah-
ren wurde bereits vor iiber 30 Jahren vorgeschlagen: die Quasi-Phasenanpassung (,,quasi-
phase-matching“, QPM) [9, 10]. Hierbei wird bei einer Phasendifferenz von 7 zwischen
den beiden Wellen der nichtlineare Koeffizient des Materials umgekehrt, was zu einem
Phasensprung um 7 in der erzeugten Oberschwingung fithrt und somit wieder einen reso-
nanten Energieiibertrag in die frequenzverdoppelte Oberschwingung ermoglicht. Besitzt
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die Invertierung der nichtlinearen Koeffizienten genau die richtige Periodenlénge ist ein
resonanter Energietibertrag iiber lange Strecken moglich.

In ferroelektrischen Kristallen wie Lithiumniobat kann der Vorzeichenwechsel der nichtli-
nearen Koeffizienten durch eine Anderung der spontanen Polarisierung erzielt werden, die
aus einer Ladungsverschiebung im Kristall herrithrt. Aufgrund der Symmetrien existie-
ren zwei antiparallele Orientierungen T und |, durch die eine Erzeugung von periodisch
gepoltem Lithiumniobat (,,periodically-poled lithium niobate“, PPLN) ermoglicht wird.
Die géngige Methode zur Herstellung dieser periodischen Strukturen nutzt ein aufleres
elektrisches Feld, das beim Uberschreiten der sogenannten Koerzitivfeldstirke zu einer
Umkehrung der Orientierung fithrt. Der Kristall ist dabei mit einer lithographisch her-
gestellten strukturierten Elektrode kontaktiert, die zu einer periodischen Polung fiihrt.
Die Herstellung lithographischer Elektroden ist aufwéndig und besonders fiir dicke Kri-
stalle ist die Erzeugung kleiner Periodenlangen schwierig. Momentan sind PPLN-Kristalle
mit Periodenldngen bis etwa 4 pm [11] erhéltlich, fir viele Anwendungen werden aller-
dings noch kleinere Strukturen benotigt. Es wird also nach alternativen oder erweiterten
Methoden zur strukturierten Polung in diesem Material gesucht.

Im Rahmen dieser Arbeit werden Materialeigenschaften durch die Bestrahlung mit schnel-
len leichten Tonen beeinflusst [12]. Es werden die Auswirkungen auf das Polungsverhal-
ten untersucht, das eine zentrale Rolle bei der Herstellung von PPLN hat. Hierbei liegt
der Schwerpunkt auf Lithiumniobat, welches mit Magnesium dotiert ist. Ubersteigt die
Dotierung einen gewissen Schwellwert, kann der sogenannte optische Schaden unterdriickt
werden, was fiir viele Anwendungen erwiinscht ist; allerdings gestaltet sich die Herstel-
lung kleiner periodisch gepolter Strukturen in diesem Material als &uflerst schwierig, da
aufgrund der geringen Defektdichte weniger Nukleationskeime vorhanden sind, an denen
die Umpolung einsetzen kann. Bestrahlungen fithren zu einer erhohten Defektdichte im
Kristall, die das Polungsverhalten beeintrachtigen konnen und so im besten Fall zu einer
erleichterten PPLN Herstellung fithren konnen.

Der zweite Schwerpunkt liegt in der Untersuchung des Brechungsindex. Es wurde bereits
gezeigt, dass der Brechungsindex von Lithiumniobat durch Bestrahlung mit *He-Ionen mit
einer Energie von 40 MeV zu langzeitbestandigen, grofBvolumigen Brechungsindexanderun-
gen fiihrt. Es konnten Anderungen in der GroBenordnung 1073 [13, 14] erzielt werden, die
zur Erzeugung vergrabener Wellenleiter genutzt werden konnten [15]. Diese Untersuchun-
gen sollen in dieser Arbeit an magnesiumdotiertem Lithiumniobat durchgefithrt werden
und mit den Ergebnissen der undotierten Kristalle verglichen werden. Ein weiteres Thema
ist die Herstellung eines periodisch bestrahlten Kristalls. Durch einen wenige pum breiten,
verschiebbaren Schlitz lassen sich periodische Muster erzeugen. Auf diese Weise konn-
ten bereits Brechungsindexgitter [16] verwirklicht werden, die weiter untersucht werden.
Dariiberhinaus kann durch diese Art der Bestrahlung eventuell eine periodische Defekt-
struktur in den Kristall eingebracht werden, die Auswirkungen auf das Polungsverhalten
hat und somit eine Alternative zur Herstellung von PPLN mit lithographischen Masken
sein konnte.



2 Theoretische Grundlagen

Lithiumniobat ist ein seit 1928 bekanntes, kiinstlich hergestelltes Material [17] mit der
chemischen Summenformel LiNbOg3. Bei einer Temperatur von 1253°C wird es mit Hilfe
des Czochralski-Verfahrens direkt aus einer Schmelze von LioO und NbyO5 gezogen. Bei
der Herstellung nach diesem Verfahren erhalt man zylindrische Boules, die in diinne
Wafer geschnitten werden konnen. Dieser Diplomarbeit liegen auf diese Weise hergestellte
LiNbOs-Proben zugrunde, deren Eigenschaften in diesem Kapitel vorgestellt werden.

2.1 Physikalische Eigenschaften von Lithiumniobat

2.1.1 Kristallstruktur und Symmetrie

Bei Raumtemperatur befindet sich LiNbOg in der ferroelektrischen Phase, die in Abbil-
dung 2.1(a) dargestellt ist. Die Sauerstoffionen (O~2) bilden in hep-Struktur angeordnete
Ebenen, die entlang der z-Achse abwechselnd von Niob-Tonen (Nb°"), Leerstellen und
Lithium-Ionen (LiT) aufgefiillt werden. Die deutlich zu erkennende Verschiebung der Niob-
und Lithium-Tonen zu den Sauerstoffebenen fithrt zu einer Ladungsverschiebung innerhalb
des Kristalls. Aulerhalb sorgen frei bewegliche Ladungstriger fiir eine Ladungskompen-
sation an der Oberflache.

Durch die Ladungsverschiebung entsteht im Inneren eine Spontanpolarisierung Ps, die
mit der Richtung der z-Achse zusammenfallt. Um diese Achse besitzt Lithiumniobat eine
dreizdhlige Rotationssymmetrie sowie eine Spiegelsymmetrie, die in Abbildung 2.1(b) ver-
anschaulicht sind. Das Material gehort somit zur Punktgruppe 3m.

Die Ferroelektrika bilden eine Untergruppe der Pyroelektrika, welche wiederum eine
Untergruppe der Piezoelektrika sind. LiNbOj ist somit sowol pyro- als auch piezoelek-
trisch. Oberhalb einer kritischen Temperatur, der sogenannten Curie-Temperatur 7.,
durchlaufen Ferroelektrika einen Phasentiibergang, der zu einem Verschwinden der Spon-
tanpolarisierung fiihrt. Oberhalb dieser Temperatur, die fiir LiNbO3 bei T, = 1165 °C
liegt, ist der Kristall paraelektrisch.

2.1.2 Domaneninversion

Bereiche des Kristalls mit gleicher Polarisierungsrichtung Ps werden, in Analogie zum
Ferromagnetismus, als ferroelektrische Doméne bezeichnet. Anders als bei magnetischen
Doménen konnen sich ferroelektrische Doménen nur in Richtungen ausbreiten, die mit
dem Kristallgitter vertriglich sind. In Lithiumniobat sind nur zwei antiparallele Orien-

3



THEORETISCHE GRUNDLAGEN

P S
+ Z Ty
'0
S +
\‘ﬁ.\r}“ﬁ. X
oq) o +y = ty
o
002' O Ny o Li
(a) (b)

Abbildung 2.1: Kristallstruktur von LiNbO3 in der ferroelektrischen Phase: (a) zeigt die Posi-
tionen der Lithium- und Niob-Ionen im Verhéltnis zu den Sauerstoffebenen (nach [7]). Aufgrund
der Ladungsverschiebung kommt es zu einer spontanen Polarisierung Ps entlang der kristallo-
graphischen z-Achse. (b) veranschaulicht durch Projektion der Atome auf die z-Seite (nach [18])
die hexagonale Kristallsymmetrie, die in den Doméanenformen wiederzufinden ist.

tierungen entlang der z-Achse moglich, daher spricht man von 180°-Doménen. Wie man
sich an Abbildung 2.1.1(b) verdeutlichen kann, bilden sich die Doménen bevorzugt in
hexagonaler Form aus.

Die Richtung der Spontanpolarisierung Ps ldsst sich durch ein entgegen der z-Achse anlie-
gendes Feld invertieren. Diesen Vorgang bezeichnet man entsprechend als ,,Doméneninver-
sion“ oder ,,Umpolen®. Die Polungsrichtung eines unbehandelten Kristalls wird allgemein
als ,Vorwartspolung® bezeichnet, die entgegengesetzte Richtung entsprechend als , Riick-
wartspolung®. Im Kristall werden dabei ab einer bestimmten Feldstarke, dem sogenannten
Koerzitivfeld E., die Lithium-Ionen durch die Sauerstoffebenen gedriickt und die Niob-
Ionen zur anderen Seite, im Vergleich zur symmetrischen Position, verschoben. Diese heute
gangige Methode der Doméneninversion [19] gelang bei kongruent schmelzenden LiNbO3-
Kristallen aufgrund der extrem hohen Koerzitivfeldstérke von iiber 20 kVmm™" [20] erst
in den Neunzigern [21] und brachten dem Material die Bezeichnung ,frozen ferroelectric*
[22] ein. Durch die Doméneninversion missen sich auch die Kompensationsladungstrager
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auf den Kristalloberflichen umverteilen. Die dabei umverteilte Ladungsmenge () ergibt
sich aus der doppelten Polarisierung Ps und der umgepolten Fliche A und lasst sich als
,Polungsstrom® messen:

Q = 2PA (2.1)
dA

= 92P.— 2.2

s— (2:2)

Die Spontanpolarisierung von Lithiumniobat ist dabei mit Ps = 0.71 Cm ™2 gegeben [23].
Beim Umpolen der Kristalle ergeben sich unterschiedliche Feldstarken fiir die Polung in
Vorwarts- £ und die Polung in Riickwartsrichtung E?. Ursache ist ein zugrunde liegendes
internes elektrisches Feld, das von Defekten im Kristallinneren herriihrt:

1
By = §(E:_E£) (2.3)

Auflerdem unterscheiden sich die ersten beiden Polungsfeldstérken, Eél) in Vorwérts- und
ESY in Rickwartsrichtung im unbehandelten Kristall von allen Folgenden und werden
daher immer gesondert betrachtet.

Dynamik der Domaéaneninversion

Wird die Doméneninversion nicht unendlich langsam durchgefiihrt, spielt die Dynamik
dieses Prozesses eine wichtige Rolle. Beim Erhohen des elektrischen Feldes erreicht man
zundchst die Nukleationsfeldstiarke E,, bei der sich kleine Doménenkeime auf einer der
z-Seiten bilden, die nadelférmig in die Tiefe wachsen [24]. Die Ausdehnung dieser Nuklea-
tionskeime ist so gering, dass sie durch den Polungsstrom kaum messbar ist. Bei weiterem
Erhohen der Feldstarke wachsen die Keime weiter in die Tiefe, entlang der z-Achse, und
in die Breite, also in z- und y-Richtung. Von Volumendomaénen spricht man, wenn sich
der umgepolte Bereich bereits von der +z- bis zur —z-Achse erstreckt. In diesem Stadium
entstehen keine neuen Keime mehr und die Wande der Volumendoméne breiten sich aus.
An diesem Punkt beginnt die grofiflachige Inversion, die sich durch den stark ansteigenden
Polungsstrom bemerkbar macht. Die Geschwindigkeit, mit der das elektrische Feld erhoht
wird, wirkt sich auf den dynamischen Prozess aus. Bei einem langsamen Erhohen wer-
den die einzelnen Phasen der Inversion deutlicher, wiahrend die Effekte bei sehr schneller
Erhohung verschmieren.

2.1.3 Optisches Verhalten

Aufgrund seiner Kristallstruktur ist Lithiumniobat doppelbrechend. Entlang der z-
Achse polarisiertes Licht erfahrt den aulerordentlichen Brechungsindex n., senkrecht zur
z-Achse polarisiertes den ordentlichen Brechungsindex n,. Die Doppelbrechung

In(AT) =ne(\,T) —no(N\,T) (2.4)
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héngt von der Lichtwellenlange A und der Temperatur 7' ab. Fiir die Beleuchtung von
LiNbO3 mit einem HeNe-Laser der Wellenlénge A = 633 nm ergibt sich mit n, = 2.2028
und n, = 2.2866 cine negative Doppelbrechung dn [7].

Lithiumniobat besitzt elektro-optische Eigenschaften, was bedeutet, dass der Bre-
chungsindex durch ein elektrisches Feld verandert wird. Mit Fe, Cu oder Mn dotierte oder
verunreinigte LiNbOj3 Kristalle sind zudem photorefraktiv: Eine inhomogene Beleuch-
tung des Kristalls sorgt fiir einen lichtinduzierten Ladungstransport der Elektronen aus
‘hellen‘ in ‘dunkle’ Bereiche. Es entstehen Raumladungsfelder, die iiber den elektro-
optischen Effekt den Brechungsindex éndern. Dieses auch als ,optical damage® bezeich-
nete Phanomen kann unter anderem durch eine Dotierung mit Magnesium, Zink oder
Indium nahezu vollstandig unterdriickt werden und wird in Kapitel 2.2.2 naher erlautert.

Die Polarisierung eines Materials ergibt sich durch eine Entwicklung nach dem elektri-
schen Feld. In LiNbOj fithren die Terme hoherer Ordnung zu optisch nichtlinearen
Eigenschaften. Dieses Verhalten macht es unter anderem fiir die Frequenzverdopplung
interessant.

LiNbOj3 besitzt zudem photoelastische Eigenschaften, welche die Grundlage fiir akustische
und akustooptische Anwendungen bieten.

2.2 Defekte in Lithiumniobat

2.2.1 Intrinsische Defekte

Fiir Lithiumniobat mit idealer Kristallstruktur, sogenannte stochiometrische Kristalle,
betrigt das Verhéltnis [Li]/[Nb]=1. Die Herstellung nahezu stéchiometrischer Kristalle
ist mittlerweile moglich, im Allgemeinen wird jedoch ein Verhéltnis von [Li]/[Nb]=0.942
[25] genutzt und das so erzeugte Lithiumniobat als kongruent schmelzend bezeichnet. Auf-
grund dieses Verhaltnisses entsteht ein Lithium-Mangel. Die Fehlstellen des LiT werden
teilweise durch Nb®" besetzt. Die durch diese Antisite-Defekte (Nb-auf-Li) hervorgerufene
Umordnung fithrt dazu, dass sich Niob-Fehlstellen bilden um die Ladungskompensation
zu gewahrleisten. Fehlstellen sind somit die vorherrschende Defektart in LiNbOsj.

2.2.2 Extrinsische Defekte

Durch Dotierungen oder Verunreinigungen entstehen extrinsische Defekte in der Kristall-
struktur. Durch die vielen intrinsischen Defekte lasst sich LiNbOjs gut dotieren. Ver-
schiedene Dotierungsmaterialien sind moglich, im Rahmen dieser Arbeit wird ausschlief3-
lich Magnesium benutzt. Die Fehlstellen des Li* werden so durch Mg?* statt mit Nb>*
besetzt. Auf diese Weise wird die Ladungskompensation im Kristall kleiner und die Anzahl
der Niob-Fehlstellen sinkt. Ab einer bestimmten Magnesiumkonzentration M, sind alle
Antisite-Defekte (Niob-auf-Lithium) durch Magnesium ersetzt, ein Erhohen der Konzen-
tration bewirkt den Einbau von Magnesium auf normalen Niob-Plétzen. Das Verschwin-
den der Antisite-Defekte (Nb-auf-Li) fithrt zu kleineren Raumladungsfeldern aufgrund der
erhohten Photoleitfahigkeit und somit zu einer Reduktion des optischen Schadens (,,opti-
cal damage®). Fiir kongruent schmelzendes Lithiumniobat ergibt sich ein Wert von etwa
5 mol % fiir die Magnesiumkonzentration [26], der auch als ,optical damage threshold®
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bezeichnet wird. Bei stochiometrischem Material geniigt eine Konzentration von 1 mol %
um den optischen Schaden weitgehend zu unterdriicken [27].

2.2.3 Strahlenschaden

Dringen Ionen in Materie ein, verlieren sie auf ihrem Weg Energie. Am Anfang kommt
der Energieverlust hauptséchlich durch elektronische Wechselwirkung zustande und kann
durch die Bethe-Bloch-Gleichung beschrieben werden [12, 28, 29].Mit steigender Eindring-
tiefe nimmt die Geschwindigkeit der Ionen ab und der Anteil der elastischen Sto8e mit
den Targetkernen zu. Der Energieverlust, der von vielen Parametern wie dem Targetma-
terial, der Energie, der Ionensorte und der Ionendosis abhangt, kann mit dem Programm
SRIM 2006 [28-30] simuliert werden. Abbildung 2.2 zeigt den simulierten Energieverlust
von 40 MeV *He?"-Ionen in LiNbO3 entlang der Probentiefe. Es ist deutlich zu erkennen,
dass die Ionen entlang ihrer Flugbahn einen Energieverlust erleiden, der im Braggpeak
maximal wird. An dieser Stelle, die auch Stopptiefe genannt wird, besitzen die Ionen keine
Energie und somit auch keine Geschwindigkeit mehr und kénnen nicht weiter ins Material
eindringen.

[N\
S B~

Abbildung 2.2: Mit dem Pro-
gramm SRIM 2006 [30] erzeugte
Simulation des Energieverlustes
AE/Ax von 40 MeV 3He?*-Tonen
im LiNbOs-Kristall entlang der
Probentiefe.
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Neben den Defekten durch Stéfle kommt es aufgrund der Ionisation der Targetatome
entlang der Flugbahn zu Coulomb-AbstofSlung der positiv geladenen Riimpfe, was eine
Verlagerung im Kristall verursacht. Trotz der Relaxation kommt es zu Fehlstellen entlang
der Flugbahn sowie zu Zwischengitteratomen in der ndheren Umgebung.

Die nach der Bestrahlung des LiNbO3-Kristalls bleibenden Schéden sind noch nicht genau
bekannt. Fiir kleine Ionen-Energien werden in der Literatur bereits einige Ergebnisse vor-
gestellt. Vorgeschlagen werden eine Verlagerung von Lithium Li* [31], insbesondere eine
Diffusion in den durchstrahlten Bereich hinein [32], die Erzeugung von Sauerstofffehlstel-
len [33, 34] sowie, trotz teilweiser Relaxation, eine Gitterverzerrung und damit einherge-
hende Spannungsfelder im Kristall [32]. Durch die Verringerung der kristallinen Ordnung
kann sich der Kristall ebenfalls etwas ausdehnen [35] und seine spontane Polarisierung
gesenkt werden.

Als Konsequenz der Bestrahlung und den damit verbundenen Defekten lassen sich Bre-
chungsindexédnderungen sowie Verfirbungen der Kristalle beobachten.






3 Experimentelle Methoden

In diesem Kapitel werden zunéchst die verwendeten Proben vorgestellt, gefolgt von der
Beschreibung der Bestrahlung. Des Weiteren werden die verwendeten Methoden zur
Bestimmung des Beugungswirkungsgrades, der interferometrischen Messungen und der
Doméneninversion vorgestellt. Abschliefend werden Verfahren zur Visualisierung von
Domanenmustern beschrieben.

3.1 Proben

Die dieser Arbeit zugrunde liegenden Proben wurden aus Lithiumniobat-Wafern geschnit-
ten. Die Wafer liegen im ,,z-cut® mit einer Dicke von 0.5 mm vor und sind beidseitig in
optischer Qualitéit poliert. Bei der Auswahl der Probendicke wurde darauf geachtet, dass
die Stopptiefe der Tonen (Bragg-Peak) aulerhalb des Kristalls liegt. Auf diese Weise durch-
fliegen die Ionen den Kristall und grofie mechanische Spannungen in diesem Bereich, die
zu erhohter Briichigkeit fithren, werden vermieden. Abbildung 3.1 zeigt die Simulation der
Reichweite von 40 MeV *He-Ionen in Lithiumniobat. Eine Dotierung mit Magnesium lie-
fert annahernd gleiche Resultate, so dass eine Probendicke von 500 pum fiir alle benutzten
Kristalle gut geeignet ist. Ublicherweise wird ein Zuschnitt von (x x y) = 16 x 15 mm?
gewahlt. Durch Abschleifen einer Kante und die rechteckige Form koénnen die Achsen
spater eindeutig identifiziert werden.

Tabelle 3.1 gibt eine Ubersicht der verwendeten Proben. Alle werden von den Herstellern
Yamaju Ceramics Co. Ltd. (Japan) bzw. Deltronics Inc. (USA) bezogen und unterscheiden
sich in der Magnesium-Dotierung und der Stochiometrie.

600 Abbildung 3.1: Mit dem Pro-
gramm SRIM 2006 [30] erzeugte
Simulation der Reichweite von
40 MeV 3He?*-Tonen im LiNbOs3-
Kristall entlang der Probentiefe.

Dosis [lonen/cm’]
S
S

LiNbO,

O L L L L L 4
0 100 200 300 400 500 600 700
Tiefe der Probe [um]



EXPERIMENTELLE METHODEN

Probenname | Hersteller | Mg-Dotierung | Zusammensetzung
LNC-Serie YamCer | 5.0 mol % kongruent schmelzend
LNS-04 Del 1.0 mol % stochiometrisch
LNS-14 Del 1.0 mol % stochiometrisch
LNS-15 Del 1.0 mol % stochiometrisch

G-1 YamCer | 0 mol % kongruent schmelzend
G-2 YamCer | 5.0 mol % kongruent schmelzend
G-3 YamCer | 5.0 mol % kongruent schmelzend
G-4 YamCer | 5.0 mol % kongruent schmelzend

Tabelle 3.1: Alle Proben stammen von den Herstellern Yamaju Ceramics bzw. Deltronics und
weisen Unterschiede in Magnesium-Dotierung und der Zusammensetzung auf. Die LNC-Serie
umfasst 19 Proben, die aber alle gleiche Dotierung und Stochiometrie besitzen.

3.2 Bestrahlen der Proben am Zyklotron

Strahlplatz

Die Bestrahlung der Proben wird am Bonner Isochron-Zyklotron des Helmholtz-Institutes
fiir Strahlen- und Kernphysik durchgefiihrt [36]. Es werden >He*"-Tonen mit einer Energie
von 40 bis 41 MeV benutzt. Diese haben sich als besonders geeignet erwiesen, da sie
die Aktivierung der LiNbOs-Probe durch langlebige radioaktive Isotope weitestgehend
verhindern. Am Strahlplatz 8 werden die Proben ins Vakuum eingebaut. Aufgrund seiner
Strahlfithrung, die in Abbildung 3.2 zu sehen ist, eignet sich dieser Strahlplatz besonders
gut um einen nahezu parallelen ITonenstrahl auf die Probe zu fokussieren.

Experiment

Um die bei der Bestrahlung entstehende Warme abfithren zu konnen, werden die Pro-
ben mit Warmeleitpaste an den Probenhalter kontaktiert. Eine zusétzliche Fixierung mit
kleinen schraubbaren Klemmen sorgt fiir den nétigen Halt. Der Ionenstrahl wird an den
Strahlplatz gelenkt und auf einem Leuchtschirm sichtbar gemacht, auf diese Weise lassen
sich Position und Form des Strahls bestimmen. Hat der Strahl die gewiinschte Orientie-
rung, fihrt man den Leuchtschirm aus und der Strahl fillt auf eine Graphitblende mit
einer schlitzférmigen Offnung. Auf Abbildung 3.3 erkennt man oberhalb und unterhalb
dieser Offnung zwei kleine Graphit-Backen, die durch Glimmerscheiben elektrisch isoliert
zur Blende sind. Dadurch kann der Ionenstrom auf den beiden Backen gemessen werden
und die Strahllage symmetrisch eingestellt werden. Auch wahrend der Strahlzeit kann
so tberpriift werden, ob der Strahl stabil bleibt oder sich die Bedingungen dandern. Der
Gesamtstrom kann an einem Stopper in etwa 7 m Entfernung zum Experiment bestimmt
werden und kann durch zwischzeitliches Einfahren ebenfalls wéhrend der Bestrahlung
kontrolliert werden.

10
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letzter strahlformender Magnet
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Abbildung 3.2: Strahlfiihrung am Bonner Zyklotron (nach [36]). Im Rahmen der Diplomarbeit
wurde der Strahlplatz 8 genutzt.

Ionendosis

Bei den Bestrahlungen liegen auf dem Stopper lonenstrome von 100 —200 nA an. Auf dem
Weg bis zum Experiment ist mit einem Verlust von etwa 40 % zu rechnen. Abziglich der
Strome auf den beiden Graphitbacken lédsst sich so der Strom durch die Blendendffnung
bestimmen. Da je nach Strahleinstellung der bestrahlte Bereich in seiner Grofle variiert,
wird die Ionendosis auf die bestrahlte Flache normiert.

Bei Bestrahlungszeiten von wenigen Minuten bis zu einigen Stunden ergeben sich Ionen-
dosen von typischerweise 10'® bis 10?* m~2,

Fiir die Berechnung der Fehler wird eine Unsicherheit von 20 % fiir den Stromverlust
auf seinem Weg zum Experiment angenommen. Des Weiteren werden Schwankungen von
5 — 20 nA auf dem Stopper und den beiden Backen, Abweichungen bei der Zeitmessung
von einer Minute und Fehler bei der Flichenbestimmung bis zu 1 mm? beriicksichtigt.

3.2.1 Rondellbestrahlungen

Der Begriff Rondellbestrahlung wird im Rahmen dieser Arbeit fiir die Bestrahlungen
benutzt, bei denen die Proben auf einem drehbaren Teller befestigt sind. Der Aufbau
ist in Abbildung 3.3 dargestellt. Die Grole des Schlitzes in der Blende betragt etwa
1,8x11,5 mm?. Je nach Strahleinstellung variiert der bestrahlte Bereich auf der Probe von
der vollen SchlitzgroBe bis zu einem kleinen Fleck. Auf dem Teller hinter der Blende kénnen

11
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Glimmerscheiben Graphit-Backen

Abbildung 3.3: Bestrahlung mit 3He
Sl am Zyklotron: Die Proben werden mit
Warmeleitpaste an einem drehbaren
Probenteller befestigt, der durch eine
Steuerung verstellt werden kann. Auf
diese Weise konnen bis zu acht Pro-
ben innerhalb einer Bestrahlung pré-
pariert werden. Eine Graphitblende
sorgt fiir die Abschirmung des dahinter
befindlichen Aufbaus. Der Tonenstrahl
wird durch den Schlitz auf die Proben
gelenkt, seine Lage lasst sich wahrend
der Bestrahlung durch zwei isolierte
Graphitbacken oberhalb und unter-
halb des Schlitzes kontrolliern, indem
der auftreffende Ionenstrom gemessen
wird.

bis zu acht Proben befestigt werden. Wahrend der Strahlzeit kann der Teller (Rondell)
mithilfe eines Motors angetrieben und von einem PC-Programm gesteuert werden, so dass
eine Probe nach der anderen bestrahlt wird.

Der grofie Vorteil dieses Aufbaus sind die wiahrend einer Messung relativ konstanten Bedin-
gungen. Die absolute Ionendosis ist mit einem groflen Fehler behaftet, vergleicht man
allerdings die Proben, die innerhalb derselben Serie (Strahlzeit) entstanden sind, kann
der relative Fehler der Proben untereinander deutlich kleiner abgeschétzt werden.

3.2.2 Gitterbestrahlungen

Abbildung 3.4(a) zeigt den Aufbau fir periodisch modulierte Bestrahlungen (Gitterbe-
strahlungen). Einer Graphitblende folgt eine weitere Blende aus Tantal, direkt dahinter
eine mit Warmeleitpaste kontaktierte Probe auf einem Verschiebetisch.

Graphitblende

Die Graphitblende besitzt einen Schlitz mit den MaSlen von etwa 2 x 3 mm?. Um eine
Aktivierung der dahinter befindlichen Tantalblende moglichst gering zu halten wird die
Offnung nicht grofer gewihlt. Oberhalb und unterhalb befinden sich wieder zwei Graphit-
Backen zur Strommessung und Strahllagenbestimmung. Mit einem Hilfslaser wird gepriift,
ob die Offnungen der beiden Blenden beziiglich der Ionenstrahlrichtung fluchten.

12
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Tantalblende
Tantalpléttchen Nut
Dicke: 900 um Tiefe: 150 pm
‘He-lonen .
Referenzlocher
Schlitz
) LiNbO, .
Graphitblende auf Verschiebetisch Eigfi??ggzﬂzl
(a) (b)

Abbildung 3.4: Gitterbestrahlungen: (a) zeigt den schematischen Aufbau von Graphitblende,
Tantalblende und Probe. (b) verbildlicht die Details der Tantalblende.

Tantalblende

Die Schlitzblende ist aus Tantal gefertigt. Dieses Material lédsst sich noch relativ gut verar-
beiten, ist temperaturbestéindig und stark absorbierend fiir hochenergetische Heliumionen,
so dass eine Blendenstéarke von 300 pm ausreicht.

Da eine geringe Gitterperiode von nur einigen pum erreicht werden soll, gestaltet sich die
Herstellung und Justage der Blende als relativ schwierig. Grundgertist ist ein 900 pm
starkes Tantalplattchen mit den Maflen 1 x 3 cm wie es in Abbildung 3.4(b) gezeigt
ist. Entlang der Léngsseite verlauft mittig eine 4 mm breite und 150 pum tiefe Nut, in
deren Mitte sich ein 3 x 3 mm grofles Loch befindet. In die Nut und das Loch zur Hélfte
bedeckend wird ein Tantalpléttchen der Starke 300 pum geklebt. Als Klebstoff eignet sich
2-Komponentenkleber, der hitze- und vakuumbesténdig ist. Nach Aushérten des Klebstof-
fes wird die zweite Tantalbacke unter dem Mikroskop in die gewiinschte Position gebracht
und zunachst mit Schnellfest-Klebstoff fixiert. Da Schnellfest-Klebstoff nicht vakuumbe-
standig ist, erfolgt eine zusétzliche Fixierung mit 2-Komponentenkleber. Da die beiden
Tantalplattchen etwas schmaler als das Loch sind, befinden sich oberhalb und unterhalb
des entstandenen Schlitzes zwei Referenzldcher.

Die gewahlte Starke von 300 pm fiir die beiden Backen reicht aus, um die Ionen mit einer
Energie von 40 MeV vollstédndig zu absorbieren. Fiir die Ionen entsteht auf diese Weise ein
einige pum breiter und 300 pm langer Schlitz, den sie durchfliegen konnen. Um Aufstreuug
der Tonen hinter dem Schlitz zu verhindern, wird der Schlitz moglichst nahe an die Probe
gebracht.

Verschiebetisch und Justierung

Die Probe selber ist mit Warmeleitpaste an einen Verschiebetisch kontaktiert und wird
von kleinen Klemmen zusétzlich gehalten. Der Verschiebetisch wird von einem Motor
angetrieben und kann iiber ein PC-Programm gesteuert werden. Die gewahlte Verschie-
bestrecke ist auf die Schlitzbreite abgestimmt und bestimmt die spatere Gitterperiode.

13
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Auf der Riickseite des Verschiebetisches befindet sich ein kleiner Reflektor, auf den ein von
hinten kommender Laserstrahl fallt. Der Laser ist auf die Strahlfithrung des Zyklotron-
Strahlplatzes abgestimmt und zeigt den Verlauf der Ionen an. Die Anordnung aus den
beiden Blenden und dem Verschiebetisch wird nun so ausgerichtet, dass der Laserstrahl in
sich selbst reflektiert wird. Auf diese Weise ist gewéhrleistet, dass der lonenstrahl senkrecht
auf das Experiment trifft. Man nimmt dabei an, dass Verschiebetisch und Tantalschlitz
hinreichend planparallel sind. Dieser Aufwand ist nétig, da bei einem Aspektverhéaltnis
von beispielsweise [Schlitzbreite] /[Schlitzlange]=[12 pm]/[300 pm] bereits eine minimale
Winkelabweichung der Ionen ein Durchfliegen der Teilchen verhindert. An dieser Stelle
ist auch die Strahlplatzwahl aus Abbildung 3.2 ersichtlich, denn durch die lange, parallel
verlaufende Strahlfithrung kann der Laser mit sehr geringem Fehler auf diese einjustiert
werden.

3.3 Messung des Beugungswirkungsgrades

Zur ndheren Charakterisierung des durch die Bestrahlung erzeugten Phasengitters benutzt
man iiblicherweise die Beugung einer ebenen Welle an der induzierten Struktur. Dabei
werden die von der Probe in Richtung [i;.,s und I4g ausgehenden Intensitaten des trans-
mittierten und abgebeugten Lichtes als Funktion der Abweichung vom Braggwinkel 6 - 0g
bestimmt. Das Verhéltnis der abgebeugten Intensitat I zur Gesamtintensitat laig + Lirans
wird als Beugungswirkungsgrad bezeichnet:

Laigr
= 3.1
7 ]diff + Itrans ( )
Mit den in der Holographie tiblichen dimensionslosen Parametern
Anmd
= 2
. A cos(6) (32)
Kd
£ = 7(9 —0p) (3.3)
(34
lautet der Beugungswirkungsgrad n nach Kogelnik [37]:
sin? /12 + €2
n=r—— (3.5)

V2 + 52
Dabei ist K = 27A~! die Wellenzahl, d die Dicke und An der Brechungsindex des
Gitters. A entspricht der Wellenldnge des Referenzlichtes.

Der Winkel zwischen dem eingestrahlten Licht und der Normalen zur Kristalloberflache
wird durch € beschreibt, der Braggwinkel durch 6 . Stimmen 6 und g exakt tiberein,
wird die Braggbedingung

sinfg = j:m% (3.6)
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fiir ein Beugungsmaximum der Ordnung m erfiillt und Gleichung 3.5 vereinfacht sich zu:

n = sin’v (3.7)

Abbildung 3.5 zeigt den Aufbau zur Bestimmung des Beugungswirkungsgrades. Der Kri-
stall befindet sich auf einem Drehtisch und wird im Bereich des Gitters mit einem polari-
sierten, unaufgeweiteten HeNe-Laserstrahl der Wellenlénge 633 nm beleuchtet. Die Pola-
risation spielt aufgrund der Probengeometrie keine Rolle. Zwei Photodioden messen die
Intensitaten Ilqy¢ und Iians. Der Drehwinkel des Probentisches liegt im Bereich von —10 °
bis +10 °, so dass man den Beugungswirkungsgrad in Abhéngigkeit des Winkel 6 bestim-
men kann.

HeNe-Laser
A=633 nm

Drehtisch

PDA
N\

Abbildung 3.5: Aufbau zur Bestimmung des Beugungswirkungsgrades.

3.4 Interferometrische Messung der Brechungsindex-
und Dickenidnderung

Die Phase einer Welle der Wellenlénge A hangt ab von der im Medium zuriickgelegten
Strecke d und dem Brechungsindex n:
2
o= Tﬂnd (3.8)
Abbildung 3.6 verdeutlicht die Beitrage der Brechungsindexdanderung An und der Dicken-
anderung Ad. Es ergeben sich die Ausdriicke

A, (2,9) = - doAn(,y) (39
Ady(z,y) = 2;(710 —np)An(x,y) (3.10)

die sich zur Gesamtphasendnderung zusammensetzen lassen:

AD(z,y) = ?[dom(:p, y) + (no — nu)An(, y)]. (3.11)
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Dabei ist dy die urspriingliche Probendicke 0.5 mm, n;, = 1 der Brechungsindex in Luft
und ny = 2.2866 der ordentliche Brechungsindex von Lithiumniobat [7].

Abbildung 3.6: Die lokale Phasenédnderung A®(x,y) setzt sich zusammen aus den Phasenén-
derungen des Brechungsindex A®,(z,y) und der Kristalldicke A®q(x,y).

Ist es also moglich, die Gesamtphasenanderung A® und die Dickenanderung Ad getrennt
zu messen, lasst sich daraus die Brechungsindexanderung berechnen:

Ng — Ny,

An(z,y) = AD(z,y) — Ad(z,y) (3.12)

27Td0 do

Gesamtphasenanderung

Probe auf
Drehtisch

Verschiebe-

Linse <= tisch
Laserlicht [ u\ \

A=633 nm

ST-1 SP-1 SP-5 Kamera

Abbildung 3.7: Mach-Zehnder-Interferometer zur Messung der Gesamtphasenénderung.

Die Gesamtphasenénderung A® ldsst sich mit einem Mach-Zehnder-Aufbau, wie er
in Abbildung 3.7 gezeigt ist, bestimmen. Der aufgeweitete Strahl eines HeNe-Lasers
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(A = 633 nm) trifft auf einen Strahlteiler ST-1 und wird dort in zwei Teilstrahlen auf-
gespalten. Der abgebeugte Signalstrahl lauft tiber zwei Spiegel und tritt dann durch die
Probe und den Strahlteiler ST-2. Der Referenzstrahl erreicht iiber zwei Spiegel und den
Strahlteiler ST-2 einen piezoelektrisch verstellbaren Spiegel auf einem Verschiebetisch.
Der am Piezospiegel reflektierte Strahl wird am Strahlteiler ST-2 abgebeugt und wird
gemeinsam mit dem Signalstrahl durch eine Linse gebiindelt und iiber einen Spiegel ins
Kameraobjektiv einer CCD-Kamera mit 1280 x 1024 Pixeln und 8 Bit Intensitatsauflo-
sung gelenkt. Die interferierenden Teilstrahlen kénnen in Echtzeit auf einem Computer
dargestellt werden. Durch Mehrfachreflexionen in der Probe kann es zu stérenden Reflexen
(Fabry-Perot-Interferenz) kommen, die sich durch ein leichtes Verdrehen oder Verkippen
der Probe verhindern lassen. Zu diesem Zweck lésst sich der Probentisch sowohl vertikal
als auch horizontal bewegen. Fiir den durch die Probe transmittierten Signalstrahl ist
diese Versetzung vernachlassighar klein.

Dickenanderung

Die Dickendnderung Ad lasst sich iiber die aus der Deformation rithrende Phasenénderung
Ad, bestimmen. Abbildung 3.8 zeigt ein Michelson Interferometer, mit dem sich die
Phasenanderung bestimmen lésst.

Probe auf
Drehtisch ) )
. Piezospiegel
LED Linse

A=650 nm

Verschiebe-
tisch

5

Kamera

Linse

SP-5

Abbildung 3.8: Michelson-Interferometer zur Messung der Dickendnderung. Es werden die aus
Deformationen resultierenden Phasendnderungen der Vorder- und Riickseite separat gemessen
und zur Dickendnderung zusammengesetzt.

Der aufgeweitete Strahl einer LED (A = 650 nm) wird am Strahlteiler in zwei Teilstrah-
len aufgespalten. Der abgebeugte Signalstrahl trifft auf die Probenoberflache, wird an ihr
reflektiert und lauft gerade zuriick durch den Strahlteiler. Der Referenzstrahl lauft gera-
deaus auf den Piezospiegel, wird dort reflektiert und am Strahlteiler gebeugt. Die beiden
interferierenden Teilstrahlen werden durch eine Linse mittels eines Spiegels in das Kame-
raobjektiv gelenkt. Verformungen der Oberfliche Ad erzeugen dabei im Signalstrahl eine
Phasendifferenz:
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Ady = 227%01 (3.13)

In diesem Aufbau wurde der Laser durch eine LED ersetzt, um stérende Uberlagerun-
gen von Probenvorder- und -riickseite zu verhindern. Aufgrund der deutlich geringeren
Kohérenzlinge von nur ca. 15 um ist bei der LED eine Uberlagerung auszuschliefien, so
dass sich nur die Probenvorderseite im Interferenzbild bemerkbar macht. Die Deformation
der Vorderseite kann dann iiber die Phasendnderung bestimmt werden. Um die Deforma-
tion der Riickseite zu bestimmen, lasst sich der Probenteller um 180° drehen und die
Messung kann wiederholt werden. Unter Beriicksichtigung der Vorzeichen lassen sich die
Deformationen von Vorder- und Riickseite zur Gesamtdickendnderung zusammenfassen.
Eine zusétzliche Verformung durch eine Keiligkeit der Probe wird vernachléssigt, da die
in optischer Qualitit polierten Wafer im allgemeinen hinreichend planparallel sind.

Phasenbestimmung aus Interferenzbildern

Fir die eigentliche Messung wird der Piezospiegel bei beiden Verfahren um einen festen
Betrag verschoben, so dass die Phase des Referenzstrahls sich um 6 verschiebt. Es werden
drei Interferogramme mit folgenden Intensitétsverteilungen aufgenommen:

Iy = a+bcos(Ad) (3.14)
Iy = a+bcos(AD +6) (3.15)
Is = a+bcos(AD + 20) (3.16)

Hierbei ist a die Hintergrundintensitat und b die Amplitude der Interferenzstreifen. Fiir
die Gesamtphasendnderung A® ergibt sich hieraus [38]:

(I3 —1I1)[cos(d —1)] — (I — I1)[cos(260 — 1)])
sinf(I3 —Iy) —sin20(Iy — I;)

AP = arctan ( (3.17)

Der Arcustangens ist nur im Intervall —7/2 bis +m/2 definiert, was zu Unstetigkeiten
fithren kann. Um die Phase zu berechnen und das Phasenbild zu verstetigen wurde das
Programm FRAN von T. R. Judge [39] benutzt. Um den Winkel 6 zwischen den drei
Interferogrammen zu bestimmen, misst man die Intensitit an einer Stelle im Interfero-
gramm, wahrend die Steuerspannung des Piezospiegels in Schritten von einem Volt erhéht
wird. Fir die beiden Lichtquellen ergibt sich:

e Orgp = 20.7° pro 1 V Spannungsanderung

e Oge_ne = 21.6° pro 1 V Spannungsanderung

Um Justagefehler zu berticksichtigen wird zuletzt noch eine Nullmessung im Mach-
Zehnder-Aufbau durchgefiihrt, so dass sich am Ende einer Messung vier verstetigte Pha-
senbilder ergeben:

o Gesamtphasenanderung in Transmission } A
o

o Gesamtphasenianderung der Nullmessung
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« Phasendnderung bei Reflexion an der Vorderseite } A
d

» Phasendnderung bei Reflexion an der Riickseite

Auf diesem Weg lassen sich also A® und Ad bestimmen und dadurch, wie in Gleichung
3.12 gezeigt wurde, auch die Brechungsindexdnderung An. Zu beachten ist, dass es sich bei
den Gréflen Ad und An nicht um absolute Werte handelt, sondern um relative Anderun-
gen, da nur eine Phasendnderung A® gemessen wird und keine absolute Phase. Abbildung
3.9 zeigt beispielhaft einen bestrahlten Kristall, bei dem die Brechungsindexdnderung
dargestellt ist. Auf den Phasensprung wird in der Fehlerabschétzung im nachfolgenden
Kapitel genauer eingegangen.

' An 107
Phasensprung (107
N . 6
Abdriicke der Blende 5

Abbildung 3.9: Typisches Bild
der Brechungsindexénderung An.
Im bestrahlten Bereich ergibt

A 4
F. ‘-‘-\ 3
< sich eine deutliche Absenkung des
- bestrahlter Bereich 2 Brechungsindex.
» 1
0

2 mm I
-1

Fehlerabschiatzung

S

Auf die Genauigkeit der Messungen wirken sich viele Komponenten aus. Mogliche Fehler-
quellen sind Anderungen im urspriinglichen Brechungsindex ng sowie der Probendicke dj.
Auch der Messaufbau selbst ist fehlerbehaftet; so kann es beispielsweise zu einer Drift des
Interferometers zwischen Transmissions- und Nullmessung kommen. Eine weitere Unsi-
cherheit ist das Verschieben des Piezospiegels, hier konnen groflie Abweichungen auftreten,
so dass der daraus bestimmte Winkel # mit einem Fehler von 4+ 20° angegeben werden
muss. Sein Einfluss auf die Anderungen der Dicke und der Gesamtphase ist allerdings
relativ gering. Die Messung der Dickendnderung Ad ist relativ genau, so dass der Fehler
mit etwa 0Ad = £1x 107 fiir einen 0.5 mm dicken Kristall angegeben werden kann. Als
Fehler fir die Gesamtphasendnderung wird ein Fehler JA® = +7/2 angenommen. Die
Brechungsindexéanderung An wird sowohl durch die Fehler der Gesamtphasenidnderung
als auch durch die Fehler der Dickenédnderung beeinflusst. Der Beitrag der Dickendnde-
rung ist vernachléssighar, so dass sich nach Fehlerfortpflanzung von Gleichung 3.12 ein
Fehler An = #£3 x 10~ fiir die Brechungsindexinderung ergibt.

Ein weiteres Fehlerkriterium entsteht durch Probleme beim Verstetigen der Phasenbilder.
Durch scharfkantige Anderungen im Brechungsindex oder auch Unreinheiten der Probe
kann das Phasenbild an einigen Stellen nicht verstetigt werden, es kommt zu Phasen-
sprilngen wie in Abbildung 3.9. Durch solche Phasenspriinge kann es zu Fehlern in der
GroBenordnung 0An = £1.2x 1073 kommen, was an den entsprechenden Stellen bertick-
sichtigt wird.
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3.5 Polen der Kristalle

Zur Doméneninversion wird ein Halter benutzt, wie man ihn in Abbildung 3.10(a) sehen
kann. Der Kristall wird zwischen zwei Silikon-O-Ringe geklemmt und in einem Plastik-
halter fixiert. Durch Bohrungen kann Wasser in den Raum zwischen Kristall und Pla-
stikhalter gespritzt werden. Leitungswasser ist hinreichend leitend und sorgt fiir eine
homogene Kontaktierung. Mit einer Hochspannungsquelle (Trek 20C Hochspannungsver-
starker) konnen in diesem Halter Spannungen bis 20 kV iiberschlagssicher angelegt wer-
den wéhrend mit einem empfindlichen Strommessgerét (Keithley 6514 Electrometer) der
Strom bestimmt wird. Ein Uberspannungsschutz schiitzt das Gerit vor Spannungsspitzen.
Gesteuert wird der Aufbau iiber ein PC-Programm.

Ublicherweise wird der positive Ausgang des Hochspannungsverstirkers an die +2-Seite
des Kristalls angeschlossen, wahrend auf der —z-Seite das Amperemeter anliegt. Eine posi-
tive Spannung erzeugt durch diese Anordnung ein entgegen der z-Achse gerichtetes Feld,
was beim Uberschreiten der Koerzitivfeldstirke zu einer Doméneninversion fithrt. Nega-
tive Spannungen wirken ,,doménenstabilisierend”, erzeugen demnach also keine Doméne-
ninversion. Mochte man mehrere Inversionen hintereinander durchfithren, muss die Span-
nung periodisch das Vorzeichen wechseln.

Beim Ausrichten der O-Ringe auf dem Kristall, wie in Abbildung 3.10(b), ist darauf zu
achten, dass sowohl bestrahlte als auch unbestrahlte Bereiche innerhalb der Kontaktie-
rung liegen. Der Innendurchmesser der O-Ringe betrigt 8 mm, der durch das Anpressen
auf etwa 8.2 mm vergroBert werden kann. Die Kontaktierungsfliche ergibt sich so zu

A, = 50 — 52 mm?.

O O
HV bestrahlter Bereich O-Ring
L pA L N

H,0 LiNbO,
Elektrom
PMMA — O-Ringe

M N
unbestrahlter Bereich LiNbO,

(a) (b)

Abbildung 3.10: Doméneninversion: (a) zeigt die schematische Darstellung des Probenhalters.
Der Kristall wird zwischen zwei O-Ringen in einen Plastikhalter eingebaut. Mittels Fliissigelek-
troden kénnen Spannungen bis 20 kV angelegt und die Polungsstrome gemessen werden. (b)
zeigt die Ausrichtung der O-Ringe auf dem Kristall. Sowohl bestrahlte als auch unbestrahlte
Bereiche liegen innerhalb der Kontaktierungsflache.
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3.5.1 Rampenpolen

Vom Rampenpolen spricht man, wenn die Spannung (bzw. die Feldstérke) linear erhoht
wird. In dieser Arbeit werden Geschwindigkeiten von 50 Vs™!, 5 Vs™! und 1 Vs=! benutzt.
Abbildung 3.11 zeigt exemplarisch eine Rampe bei mittlerer Geschwindigkeit. Bei ausrei-
chend hohen elektrischen Feldern kommt es zunachst zur Domanennukleation, bei weite-
rer Erhohung zu einer grofiflichigen Doméaneninversion wie in Kapitel 2.1.2 beschrieben.
Messbar ist die Doméaneninversion durch den Polungsstrom, der durch die Umverteilung
der Kompensationsladungstréager an den Oberflichen zustande kommt. In bestrahlten
LiNbO3:Mg-Proben lassen sich zwei Polungsintervalle erkennen. Das erste, bei EP begin-
nende Intervall ist auf den bestrahlten Bereich zuriickzufiihren, das zweite, bei £ einset-
zende, entspricht dem nicht bestrahlten Bereich des Kristalls [16]. Um die Koerzitivfeld-
starken zu definieren, wird, &hnlich wie in [40], eine Stromschwelle von 0.2 pA eingefiihrt,
bei deren Uberschreitung das Polungsintervall beginnt. Diese Definition ist nur sinnvoll,
wenn gleiche O-Ring-Grofien beim Polen der Proben benutzt werden, da der Polungsstrom
direkt von der umgepolten Flache abhangt (vgl. Gl. 2.2).

8 T T T T T T v 8

E C 4 Abbildung 3.11: Typische Strom-
16 kurve einer Domé&neninversion, bei
der Teile des Kristalls bestrahlt wur-
0 den. Das erste, bei EE beginnende,
g ¥ g Polungsintervall entsteht durch die
> = Bestrahlung, das zweite, bei FEY

4 ~
E beginnende, ist durch den wunbe-
12 strahlten Bereich festgelegt. Die grau

gepunktete Linie gibt den Schwell-
wert an, ab dem das Polungsintervall
8 einsetzt.

Fehlerabschatzung

Die Doméaneninversion ist ein dynamischer Prozess, daher kommt es zu unterschiedli-
chen Kurven des Polungsstromes. Bei der Bestimmung der Koerzitivfeldstarke werden
diese statistischen Schwankungen beriicksichtigt, so dass sich insgesamt ein Fehler von
+ 0.2 kVmm™? ergibt. Fehler aufgrund des apparativen Aufbaus sind vernachlissigbar
klein.

3.5.2 Messung der Leitfahigkeit

Um die Leitfahigkeit einer Probe zu bestimmen, wird die Feldstérke wie im Kapitel 3.5.1
linear erhoht. Der Unterschied besteht in der Richtung der Feldstarke, die ,,doménensta-
bilisierend“ angelegt wird. Auf diese Weise wird keine Doméneninversion erzeut, so dass
allein die Leitfahigkeit des Materials gemessen wird. Aufgrund ihres Ohmschen Verhaltens
kann sie durch eine lineare Anpassung an die Messwerte bestimmt werden. Eine weitere
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Messgrofle, die zur Beschreibung der Leitfahigkeit herangezogen wird, ist die geflossene

Ladung. Diese ergibt sich bei Integration iiber die Kurve des Polungsstromes (vgl. Glei-
chung 2.1, 2.2).

3.5.3 Pulspolen

Beim sogenannten Pulspolen wird die elektrische Feldstarke nicht linear erhéht, sondern
in Spannungspulsen wie in Abbildung 3.12 angelegt. Die Gesamtlinge eines Pulses betrigt
dabei typischerweise 500 bis 700 ms, die Amplitude ist variabel. Die ideale Pulsform wird
durch ein iteratives Verfahren angenédhert und unterscheidet sich fiir verschiedene Pro-
bensorten und Elektrodenmasken ( vgl. Kapitel 3.5.4). In dieser Arbeit werden zwei Pulse

benutzt, die fiir die Doméneninversion von unbestrahltem LiNbOj3 in der Arbeitsgruppe
von Prof. Buse entwickelt wurden.

10 1
- /AMW-»JLL
s \ 4
8 // H Abbildung 3.12: Pulspolen: Die
6l \ i elektrische Feldstarke wird in Pul-
g I // ‘] sen von typischerweise einigen hun-
2 4r /7 \ . dert ms Lénge angelegt. Die Pulsform
E I e \\ wird in aufwéndigen iterativen Ver-
2 i //’/ \ 1 fahren angenihert.
of — IR

-2000 0 200 400 600 800 1000
t [ms]

Bei einer vollstandigen Umpolung des gesamten kontaktierten Bereiches betréigt die geflos-
sene Ladung nach Gleichung 2.1 etwa 72 pC. Soll nur ein Teil der kontaktierten Fla-
che umgepolt werden, muss die entsprechende Ladungsmenge berechnet werden und der

Polungsvorgang nach ihrem DurchflieBen abgebrochen werden. Die Ladungsbestimmung
erfolgt wie in Kapitel 3.5.2.

3.5.4 Strukturiertes Polen

Ferroelektrische Doménenmuster konnen mithilfe eines strukturierten elekrischen Feldes
realisiert werden. Die praktische Umsetztung geschieht mittels metallischer Elektroden
aus Aluminium, Titan, Tantal, Nickel oder wie hier benutzt, Chrom. Das Metall wird
dabei auf eine Seite des mit Photolack beschichteten Kristalls in einem lithographischen
Verfahren aufgedampft, so dass ein periodisches Muster aus Metall und Photolack ent-
steht. Die andere Seite wird homogen kontaktiert. Mit diesem oder dhnlichen Verfahren
konnen verschiedene Periodenldngen hergestellt werden. Die Erzeugung kleiner Struktu-
ren ist allerdings sehr schwierig, da das Verhaltnis zwischen Kristalldicke d und Perioden-
lange A sehr hoch ist und st68t momentan bei etwa 4 pm Periodenlénge bei 0.5 mm

Kristalldicke an eine Grenze [11]. Kleinere Strukturen kénnen bislang ausschlieBlich als
Oberflaichendoménen realisiert werden [41].
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L

Abbildung 3.13: Herstellung von periodisch gepoltem Lithiumniobat (PPLN): (a) Der eindo-
maénige Kristall wird auf der einen z-Seite mit einer strukturierten Elektrode kontaktiert, auf
der anderen homogen. An den Elektroden geginnt die Nukleation. (b) Die Nukleationen sind zu
Volumendomaénen herangewachsen. (¢) Die Doménenwénde wachsen tiber die Elektroden hinaus
und es entsteht ein periodisch gepolter Kristall.

Abbildung 3.13 zeigt einen eindoménigen Kristall, der auf einer Seite mit einer struktu-
rierten Elektrode, auf der anderen homogen kontaktiert wird. Durch Anlegen der Hoch-
spannung kommt es zunachst zu Nukleation an den Elektrodenrandern. Wie in Kapitel
2.1.2 beschrieben, wachsen die Doméanen in Tiefe und Breite und bilden Volumendomaé-
nen. Diese wachsen iiber die Grenzen der Elektrode hinaus, bis sich ein stabiles Muster
gebildet hat. Eine wichtige Rolle spielt dabei das Tastverhéltnis I', das definiert ist tiber
das Verhéltnis von der Breite a des invertierten Bereichs (bzw. der Elektrode) zur Peri-
odenlénge A. Optimalerweise sollte das Tastverhéltnis im Kristall 0.5 betragen, was nicht
unbedingt mit einer Elektrodenmaske mit dem gleichen Tastverhéaltnis erzielt wird.

Die Masken werden tiblicherweise auf der +z-Achse aufgebracht, mit einem Gittervektor
parallel zur x-Achse. Auf diese Weise fallen die Doménenwénde mit den natiirlichen hexa-
gonalen Doménengrenzen (vgl. Kap. 2.1.2) zusammen und erleichtern die Bildung eines
scharfen Ubergangs.

3.6 Visualisierung von Doméanen

Zur Visualisierung von Doménen gibt es zahlreiche Methoden. In dieser Arbeit werden das
doménensensitive Atzen, die Spannungsdoppelbrechung sowie die Rasterkraftmikroskopie
genutzt, auf die in diesem Abschnitt kurz eingegangen wird.

3.6.1 Dominensensitives Atzen

Das Standardverfahren zur Doménenvisualisierung ist das doménensensitive Atzen [42].
Die z-Seiten der Lithiumniobat-Proben werden nacheinander mit 48% Flusssaure (HF)
betraufelt. Der chemische Prozess wird durch Protonen an der Oberfliche bestimmt, was
zu einer weitaus stirkeren Atzrate an der —z-Seite fithrt. Nach 15-20 miniitiger Einwirkzeit
entsteht ein Topographiemuster mit einem Hohenunterschied von etwa 100 nm zwischen
Bereichen mit +2z und —z Orientierung. Diese Art der Visualisierung bietet eine sehr gute
Auflésung, hat aber den Nachteil der Destruktivitat.
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3.6.2 Spannungsdoppelbrechung

Ein nicht destruktives Verfahren ist die Spannungsdoppelbrechung. Bei der Inversion
kommt es an den Grenzen benachbarter Doménen zu hohen mechanischen Spannungen, da
sich die Polarisationsrichtung innerhalb weniger Gitterkonstanten umkehrt. Diese Span-
nungen lassen sich durch gekreuzte Polarisatoren sichtbar machen [43]. Im Rahmen dieser
Arbeit wird ein Lichtmikroskop der Firma Zeiss benutzt, das iiber verstellbare Polarisa-
toren verfiigt und somit die Spannungsdoppelbrechung sichtbar machen kann. Auch die
Lichtbeugung an Doménenwénden lasst sich zur Doménenvisualisierung verwenden [44].

3.6.3 Rasterkraftmikroskopie

Ein weiteres nicht destruktives Verfahren mit sehr hoher Auflosung ist die Rasterkraft-
mikroskopie. Eine Messspitze, die sich auf einem elastisch biegsamen Hebelarm befindet,
tastet die zu untersuchende Oberflaiche ab. Die Verbiegung des Hebelarmes wird in ein
Messsignal tibersetzt, so dass die Topographie der Oberfliche bestimmt werden kann.

Eine Unterart der Rasterkraftmikroskopie ist die Piezokraftmikroskopie, bei der man sich
den inversen piezoelektrischen Effekt zunutze macht. An die Probe wird eine Spannung
angelegt, die zu einer Deformation der Oberfliche fithrt und mit dem Rasterkraftmikro-
skop detektiert werden kann [45].

In ferroelektrischen Materialien fiihrt eine unterschiedliche Orientierung der polaren z-
Achse zu einem Doménenkontrast in den Piezokraftmikroskopie-Messungen. In den auf-
genommenen Bildern erscheinen die Doméanen als helle oder dunkle Fléchen.
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4 Experimentelle Resultate

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse dargestellt, die durch die Bestrahlung von
LiNbOj3 entstehen. Zunachst werden die &uleren Erscheinungen in Form der Verfér-
bung vorgestellt, danach die Brechungsindex- und Dickendnderungen in Abhéngigkeit
von der Dosis und thermischen Behandlung. Fiir die hergestellten Gitter folgt eine Qua-
litatspriifung durch die Bestimmung des Beugungswirkunsgrades. Der Schwerpunkt liegt
in der Untersuchung des Polungsverhaltens der bestrahlten LiNbO3z-Proben. Im letzten
Abschnitt sind die Resultate der Leitfdhigkeitsuntersuchungen zu sehen.

4.1 Verfarbung und Dosis

Nach der Bestrahlung der Proben aus Tabelle 3.1 lasst sich eine braunliche Verfarbung im
bestrahlten Bereich erkennen. Abbildung 4.1 zeigt beispielhaft einige Proben der LNC-
Serie mit ihren Verfarbungen. Man erkennt unterschiedliche Auspriagungen der Form und
Farbstérke. Formanderungen sind dabei auf die Probenlage hinter der Blende zuriickzu-
fithren, die Farbintensitat ist dosisabhéngig.

Abbildung 4.1: Beispielhaft sind hier die Pro-
ben LNC-11 bis LNC-16 mit ihren braunlichen
Verfarbungen, die nach der Bestrahlung auf-
treten, dargestellt. Man erkennt Unterschiede
in der Farbausprigung, die von der Dosis
abhéngt.

Tabelle 4.1 zeigt die Proben der LNC-Serie sowie drei LNS-Proben. Bei allen wird
das in Kapitel 3.2.1 beschriebene Rondell benutzt, so dass jeweils mehrere Kristalle in
einer Strahlzeit erzeugt werden. Innerhalb einer Strahlzeit liegen weitestgehend konstante
Bedingungen vor, was sich beispielsweise in der bestrahlten Fléache Ay, bemerkbar macht.
Desweiteren werden im Laufe dieser Arbeit vier Gitter in den in Kapitel 3.2.2 beschriebe-
nen Gitterbestrahlungen produziert. Bei Gitter G-1 misslingt die Bestrahlung, bei allen
drei anderen Gittern lassen sich im Bereich des Gitters Verfarbungen erkennen.
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Bestrahlung | Probenname | Dosis [m™2] | Ap[mm?]
1 LNC-1 3,0 x 10 |3
LNC-2 9,0 x 10* |3
LNC-3 1,8 x 102 |3
LNC-H4 7,4x10% |3
LNC-5 1,8x 102 |3
2 LNC-6 5,2 x 101 |18
LNC-7 2,0 x 108 | 18
LNC-8 6,0 x 10* |18
LNC-9 2,0 x 109 | 18
LNC-10 8,0 x 10¥ |18
3 LNC-11 8,3 x 10 |18
LNC-12 7.1x10° |18
LNC-13 5,9 x 101 | 18
LNC-14 4,8 x 10* |18
LNC-15 3,6 x 10Y |18
LNC-16 7,1 x10Y |18
1 LNS-1 4,1x 107 |10
LNS-2 8,1x 10" |10
LNS-3 2,0 x 109 | 10

Tabelle 4.1: Es werden insgesamt vier Bestrahlungen mit dem Rondell durchgefiihrt: In oben-
stehender Tabelle sind die jeweiligen Proben, ihre Ionendosis sowie die bestrahlte Flache aufge-
listet.

4.2 Brechungsindex- und Dickenidnderungen

Jede der Proben wird nach der Bestrahlung einer interferometrischen Untersuchung unter-
zogen, bei der sich sowohl die Brechungsindex- als auch die Dickendnderungen gemafl
Kapitel 3.4 messen lassen. Durch die verstetigten Bilder der Dicken- und Brechungsin-
dexédnderung wird eine Linie durch den bestrahlten Bereich und seine Umgebung gelegt,
entlang der ein Profil erstellt werden kann. Abbildung 4.2 zeigt dies fiir die Dickenénde-
rung der Probe LNC-4. Hierbei zeigt Abbildung 4.2(a) das verstetigte Bild der Dicken-
anderung. Entlang der gestrichelten Linie wird das Profil erstellt, das man in Abbildung
4.2(b) sehen kann. In beiden Darstellungen léasst sich die Grofie der Anderung ablesen.
Fiir die Brechungsindexédnderungen wird genauso verfahren.

4.2.1 Dosisabhangigkeit

Fir die in Tabelle 4.1 aufgelisteten Proben der Rondellbestrahlungen wird sowohl die
Brechungsindexanderung An als auch die Dickenédnderung Ad interferometrisch bestimmt.

Abbildung 4.3 zeigt die Brechungsindexédnderung An in Abhéngigkeit von der Dosis D.
Die Dosis wird dabei, wie in Kapitel 3.2 beschrieben, ermittelt. Die meisten Proben liegen
in einem Dosisbereich von 2 x 10 bis 9 x 10! m~2 und zeigen einen leichten Anstieg der
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Abbildung 4.2: Deformation der Probe LNC-4: Es sind jeweils die Dickendnderungen gegen
die Probenabmessungen aufgetragen. In (a) sind die Anderungen fiir einen Probenausschnitt
zu sehen, in (b) wurde entlang der gestrichelten Linie aus (b) ein Profil erstellt, an dem die
Dickenénderungen ebenfalls ablesbar sind.

Anderung in diesem Bereich. Die stochiometrischen LNS-Proben der Bestrahlung 4 lassen
groBere Anderungen in diesem Intervall erkennen als die kongruent schmelzenden LNC-
Proben. Bereiche hoherer Dosen sind von Bestrahlung 1 abgedeckt und zeigen einen steilen
Anstieg im Bereich 2 x 10%° bis 8 x 10?° m~2. Die Fehler ergeben sich nach Kapitel 3.2
und sind hier exemplarisch an einem Punkt eingezeichnet. Nicht auszuwertende Proben
wurden in der Darstellung nicht beriicksichtigt.

Die Spanne der Brechungsindexénderungen reicht von nahezu 0 bei schwach bestrahlten
bis zu 6.4 x 1073 bei den stark bestrahlten Proben. Abbildung 4.4 zeigt die Dickendnderung

= BI,LNC

61 B 2. LNC i
¢ B3 LNC

44 A B4, LNS Abbildung 4.3: Dosisabhédngigkeit der

= Brechungsindexénderung: Aufgetragen ist
= An gegen die Dosis D fiir die Proben der
RN A 1 LNC-Serie aus Bestrahlung 1 bis 3 sowie
" die drei LNS-Proben aus Bestrahlung 4.
A u
L 2
0 - -””f-” T
1019 102() 1021

D [m”]

Ad in Abhéangigkeit von der Dosis. Das Erscheinungsbild dhnelt dem der Brechungsin-
dexdnderungen. Ein flache Steigung im Bereich niedriger Dosen gefolgt von einem steilen
Anstieg im Bereich 2 x 10%° bis 8 x 10?° m~2. Die LNS-Proben aus Bestrahlung 4 weisen
scheinbar bereits im Bereich niedriger Dosen von 4 x 10'? bis 8 x 10" m~2 einen steileren
Anstieg auf.
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Die Spanne der Dickendnderungen reicht von nahezu 0 bei schwach bestrahlten bis zu
0.7 x 1075 bei den stark bestrahlten Proben.
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0,21 7 aus Bestrahlung 1 bis 3, sowie die drei LNS-
1 Proben aus Bestrahlung 4.
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4.2.2 Thermische Behandlung

Die Proben LNC-1 bis LNC-5 werden fiir 30 min. bei 150° C getempert. Brechungsindex-
und Dickendnderungen werden nach dem Tempervorgang erneut bestimmt und in Abbil-
dung 4.5 exemplarisch fiir die Probe LNC-4 mit den Ergebnissen vor der thermischen
Behandlung verglichen. In Abbildung 4.5(a) ist die Anderung des Brechungsindex darge-
stellt, die eine Abschwéchung um etwa 20 % des Ausgangswertes erleidet. Die in Abbildung
4.5(b) dargestellte Dickendnderung zeigt keine Veranderung durch die thermische Behand-
lung. Die Probe LNC-3 wird nach einem zweiten Tempervorgang von 20 min. bei 200 °C
erneut vermessen, wobei sich allerdings keine deutlichen Anderungen mehr ergeben.

6 ) T T j ] 1.6 m T T T
| — getempert getempert
57— ungetempert ] 1.5 ungetempert g
— L4-
= ]
S 134
< <4
1,24
. , : . : 1,1 - . - . -
3 6 9 12 3 6 9 12
Abmessung [mm] Abmessung [mm]
(a) (b)

Abbildung 4.5: Einflisse der thermischen Behandlung bei der Probe LNC-4: (a) zeigt eine
Abschwichung der Brechungsindexédnderung um etwa 20%, wéhrend die in (b) abgebildete
Dickenéinderung keine Verdinderung zeigt. In beiden Fillen sind die Anderungen entlang der
Probenabmessungen aufgetragen.
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4.2.3 Gitterbestrahlungen

Auch bei den hergestellten Gittern wird eine interferometrische Untersuchung durchge-
fiihrt. Abbildung 4.6 zeigt exemplarisch fiir das Gitter G-2 die Anderungen im Brechungs-
index. Aufgrund der geringen Strahlungsdosis, die bei den Gittern in der Groflenordnung
3 x 10'® liegt, sind die Effekte sehr klein. Man erkennt die beiden Referenzlécher der Tan-
talblende. Im Bereich dazwischen, in dem das Gitter liegen miisste, sind keine Anderungen
sichtbar. Beim Demontieren der Probe vom Probentisch ist eine Kante abgebrochen, was
man im unteren, rechten Bildteil erkennt.

TR | 110
F 5 \_-ii{fife{el}zlt‘)‘cher.. . 1 Abbildung 4.6: Brechungsindexénderung
ot . ] I fiir das Gitter G-2: Die beiden Referenzlo-
b 2 cher der Tantalblende sind zu erkennen, im
. : Bereich des Gitters, der dazwischen liegt,
: . 3 sind keine Anderungen zu erkennen. Ver-
! | mutlich sind die Effekte zu gering, um
! mit dem Interferometer aufgeldst werden zu
/’ 4 kénnen.
" 3mm |
. 5

4.3 Beugungswirkungsgrad der Gitterbestrahlung

Um die Existenz eines Gitters zwischen den Referenzlochern nachzuweisen, bietet sich
die Messung des Beugungswirkungsgrades an. Wie in Kapitel 4.3 beschrieben, entsteht
ein Beugungsmuster, indem sich Maxima 1. und 2. Ordnung erkennen lassen, wodurch
eine Messung des Beugungswirkungsgrades moglich ist. Die Polarisation des Lichtes hat
aufgrund der Probengeometrie (2-Cut) keinen Einfluss, da sie immer senkrecht zur Pola-
risationsachse steht. Der Beugungswirkungsgrad wird jeweils fiir das erste Maximum zu
beiden Seiten ermittelt, eine Auswertung fiir die zweiten Maxima ist aufgrund der kleinen
Effekte schwierig. Abbildung 4.7 zeigt den Beugungswirkungsgrad 7 in Abhangigkeit des
Verstellwinkels 6 fiir das Gitter G-3.

16
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Abbildung 4.7: Beugungswirkungsgrad in
Abhéngigkeit vom Drehwinkel: Im Bragg-
winkel bei etwa 1.5° ist der Beugungs-
wirkungsgrad maximal. Daraus lasst sich
eine Gitterperiode von etwa 12 um berech-
nen, die der im Experiment benutzten ent-
spricht.
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Mit dem Braggwinkel 5=1.5° ergibt sich laut Gleichung 3.6 eine Gitterperiode g = 12 pm.
In allen Gittern kann auf diese Weise eine periodische Struktur mit einer Periode von etwa
12 pm zwischen den Referenzldchern nachgewiesen werden.

4.4 Polungsverhalten

Ein typisches Ergebnis einer zyklischen Doméneninversion ist in Abbildung 4.8 zu sehen.
Am Beispiel der Probe LNC-2 und einer Spannungsinderung von 5 Vs™! sind die Verldufe
der elektrischen Feldstédrke F und des Polungsstromes I gegen die Zeit aufgetragen.
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Abbildung 4.8: Zyklisches Polen der Probe LNC-2: Aufgetragen sind links die Feldstérke,
rechts der Polungsstrom jeweils gegen die Zeit. Die ersten beiden Polungsvorgéinge sowohl in
Vorwérts- als auch in Riickwértsrichtung unterscheiden sich jeweils von allen folgenden. Die
Koerzitivfeldstarken der beiden Richtungen weichen aufgrund eines internen elektrischen Feldes
voneinander ab. Charakteristisch fiir die Bestrahlung sind die zwei Polungsintervalle fiir den
bestrahlten und unbestrahlten Bereich.
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Die Doméneninversion erfolgt in jede Richtung dreimal, so dass man sechs Polungskurven
erhélt. Ab einer bestimmten Feldstarke beginnt die Doméneninversion, was sich durch
einen Anstieg im Polungsstrom bemerkbar macht. Abbildung 4.8(a) zeigt den ersten
Polungsvorgang mit den zwei charakteristischen Signalen: Das erste, kleinere wird durch
den bestrahlten Bereich verursacht, das zweite, grofiere durch den unbestrahlten Bereich.
Nach Umkehrung der Spannungsrichtung erfolgt eine weitere Inversion, die in Abbildung
4.8(b) dargestellt ist. Die Feldstéirke, bei der eine Doméaneninversion einsetzt, ist deut-
lich herabgesetzt. Alle folgenden Zyklen unterscheiden sich von diesen ersten beiden und
sind innerhalb der gleichen Spannungsrichtung beliebig oft (bis zum Bruch des Kristalls)
reproduzierbar, wie man in Abbildung 4.8(c)-(f) sehen kann. Die Werte fur die Feldstér-
ken, bei denen die Inversion einsetzt, sind in Tabelle 4.2 aufgelistet. Dabei wird zwischen
bestrahltem und unbestrahltem Bereich differenziert sowie zwischen den beiden ersten
Zyklen E(El), ESY und allen folgenden EY, ET.

Bereich H EY [kVmm™] ESY kVmm™'] EY [kVmm™'] Ef [kVmm™!] ‘
bestrahlt 4.8 -3.3 5.4 -4.1
unbestrahlt 6.8 -4.9 6.0 -5.0

Tabelle 4.2: Koerzitivieldstarke Eél) fir die erste Umkehrung, Eg_l) fiir die erste Umkehrung
in negativer Spannungsrichtung. Fiir alle folgenden Zyklen ergibt sich EY in Vorwérts- und Ef
in Riickwértsrichtung. Der Fehler fiir die Koerzitivfeldstirken betrigt etwa 0.2 kVmm™!.

Das gleiche Vorgehen fiithrt bei den stochiometrischen Proben LNS-1 bis LNS-3 zu keinem
Signalausschlag, der dem bestrahlten Bereich zugeordnet werden kann, wie Abbildung 4.9
zeigt. Auch ein Absenken der Polungsgeschwindigkeit auf 1 Vs™ liefert kein zusétzliches
Signal Ef,f. Die gemessenen Koerzitivfeldstirken liegen bei 2.5 kVmm™! und lassen im
Vergleich zu den Koerzitivfeldstarken unbehandelter Proben keine Abweichung erkennen
[20]. Mit 50 Vs~ ist sowohl bei den Proben der LNC-Serie als auch bei denen der LNS-

Serie kein Signal EP zu erkennen.

Abbildung 4.9: Fir die stéchiome-
trischen Proben, wie hier LNS-2 ist
nur ein Polungsintervall zu erkennen,
wenn man Feldstidrke und Polungs-
strom gegen die Zeit auftrigt. Ein
zweites, durch die Bestrahlung ent-
stehendes Signal, ist nicht zu erken-
nen. Die Groflenordnung der Koerzi-
tivfeldstdrke stimmt mit unbehandel-
ten Proben des gleichen Typs tiberein
[20].

[ [nA]

E[kVmm']

£[100 s]
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4.4.1 Dosisabhangigkeit

Variiert man die Ionendosis, beobachtet man, dass bereits bei geringen Dosen zwei klar
trennbare Signale im Polungsstrom auftreten. Dieses Verhalten wird in Abbildung 4.10

deutlich, in der jeweils die zweite Polung in Vorwartsrichtung fiir die Proben der ersten
Bestrahlung LNC-1 bis LNC-5 dargestellt ist.

In Abbildung 4.10(a) erkennt man eine leichte Absenkung der Koerzitivfeldstirke EP des
bestrahlten Bereichs im Vergleich zu hoheren Dosen. Im Bereich kleiner und mittlerer
Dosen sind zwei deutlich trennbare Signale des bestrahlten- und unbestrahlten Bereichs

erkennbar, wie in den Abbildungen 4.10(a)-(c) zu sehen ist. Fiir groBere Ionendosen, wie in
den Abbildungen 4.10(d),(e), liegt die Koerzitivfeldstarke zwar bei vergleichbaren Zahlen-

werten, die Signale sind aber nicht mehr so deutlich zu unterscheiden, eine klare Trennung
ist aufgrund der Verschmierung nicht moglich.

4.4.2 Thermische Stabilitat

Nach einem Tempervorgang werden die Proben erneut gepolt. Abbildung 4.11 zeigt den
Verlauf des Polungsstromes fiir die Probe LNC-3. Die rote Linie zeigt das Verhalten vor

dem Tempern, die blaue nach einem ersten Tempervorgang von 15 min. bei 150 °C und
die schwarze nach einem zweiten Tempervorgang von 15 min. bei 200 °C.

T E (t; I I 0 Abbildung 4.11: Thermische Sta-
g J—— LNC-3 . 48 bilitat der Polungseigenschaften: Vor
:Eggi EZEE ;;ngzx s '.‘ ] dem Tempern sind die zwei charak-
- 64 e v 46 teristischen Fingerabdriicke zu sehen
é . v 1 < (rot), die sich nach dem ersten Tem-
2 4 i \| {14 = pern (blau) zu einem Signal vermi-
: ] // ' schen und nach einem weiteren Tem-
2- e 142 pervorgang (schwarz) nahezu dem
{1 . . Signal eines unbestrahlten Kristalls
0 +— ’ . r , ; —0 entsprechen.
0 2 4 6 8

11100 s]

Die charakteristische Form der zwei voneinander getrennten Signale verschwindet. Bei
manchen Proben gibt es zwar noch ein Signal fiir den bestrahlten Bereich, allerdings ist
dieses dann deutlich schwiicher und der Ubergang zum Signal des unbestrahlten Bereichs
ist sehr verschwommen. Bei den meisten Proben gibt es nur noch ein Signal, wie in Abbil-
dung 4.11 deutlich wird. Die Koerzitivfeldstirke dieses Signals liegt zwischen der des
bestrahlten Bereiches EP und der des unbestrahlten Bereiches EY. Nach zweimaligem

Tempern sind Effekte aus der Bestrahlung nicht mehr zu erkennen, es gibt nur noch ein
Signal mit der Koerzitivfeldstarke E.

32



EXPERIMENTELLE RESULTATE

10 . . . — 10
(a) LNC-1
84 _ 19 -2 P 18
] D=3.0x10 m Lo
67 AT e
g . ] —
E .t L
2 41 ' 14 =
S8 1 ,/// ll
2 {2
0 // T i T T 1 ‘O
10 T T T T lO
o (b) LNC-2 .
| D=9.0x10"m" o
_I'_‘ 6_ P4 \_6
_E 4 14 S
S 1 . L
2 42
0 ad T T T L T 0
10 — T T 10
) (¢) LNC-3 .
1 D=18x10"m" R
T 6 z’/ “| 16
T 41 V14 =
= '
2+ e L V12
0+ ; . . —0
10 T T T T 10
(d) LNC-4
8+ _ 20 2 - 18
| D=7.4x10"m g
6 e IR
g A ,’,’ \ ’<_E‘
w 1 \
2 L V=l
0 2 T T T T g T l‘O
10 T  § T T lo
1 (e)LNC-5 ]
8 21 =2 - 18
] D=18x10"m ol
64 v 16
é 1 - |\ g
T 4 V4 2
LQ 4 ,’/ I‘ 4
2 v 42
0 - T T T T lO
0 2 4 6 8
£[100 s]

Abbildung 4.10: Polungsvorgénge der LNC-Proben fiir verschiedene Bestrahlungsdosen. Auf-
getragen sind Feldstérke und Polungsstrom gegen die Zeit.
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4.4.3 Mit periodischer Maske

Wie in Kapitel 3.5.4 beschrieben konnen periodisch strukturierte Elektrodenmasken zur
Erzeugung ferroelektrischer Doménenmuster benutzt werden. Im Rahmen dieser Arbeit
werden drei Proben mit solchen Masken belackt, deren Periodenlénge 18 ym bzw. 10 pm
betragt. Tabelle 4.3 gibt einen Uberblick iiber die verwendeten Proben und die Tast-
verhéltnisse I' ihrer Belackung. Anschliefend werden die Proben, wie in Kapitel 3.5.3

] Probe H Breite des Chrom-Streifen Breite des Chromfireien-Streifen Tastverhéltnis I' ‘

LNC-2 10 8 0.55
LNC-8 6 4 0.6
LNC-9 10 8 0.55

Tabelle 4.3: Tastverhéltnisse der verwendete Masken zur strukturierten Polung der Proben
LNC-2, LNC-8 und LNC-9.

beschrieben, mit Feldstarke-Pulsen gepolt. Aus der geflossenen Ladung lasst sich bestim-
men, welche Flache bereits umgepolt wurde. Ist die gewtinschte Ladungsmenge geflossen,
wird der Polungsvorgang abgebrochen.

LNC-2

Wie in Tabelle 4.4 zu sehen, werden insgesamt sieben Feldstarke-Pulse angelegt. Nach dem
sechsten Puls ist bereits eine Ladung von 2.25 uC geflossen, beim siebten Puls kommt es
zu einem Spannungseinbruch, der durch einen Durchschlag verursacht wird. Die geflossene
Ladung lasst sich daher nur sehr ungenau abschéatzen, da man nicht genau weif3, wie viel
Ladung bereits vor dem Spannungseinbruch geflossen ist. Der Kristall wird daher nach
siebenmaligem Pulspolen ausgebaut und untersucht.

Tabelle 4.4: Die Probe LNC-2

Amplitude [k\/'mm_l] Ladung [uC] wird insgesamt mit sieben Pulsen
3.9 0 gepolt: Die Tabelle zeigt die jewei-
3.7 0 ligen Amplituden und die geflos-
3.8 0 sene Ladung. Die Gesamtladung lasst
3.8 0.25 sich aufgrund eines Spannungsein-
3.9 0.6 bruch beim letzten Puls nicht genau
3.9 14 bestimmen und kann daher nur auf
38 15 einen Wert zwischen 2.25 pC und

17.25 pC geschétzt werden.

Abbildung 4.12 zeigt die Mikroskopaufnahme der Probe LNC-2, in der man nur innerhalb
des bestrahlten Bereiches gepolte Strukturen erkennen kann. Durch Spannungsdoppel-
brechung lassen sich besonders an den Ubergéingen zum unbestrahlten Bereich gepolte
Strukturen erkennen, so dass bestrahlter und unbestrahlter Bereich klar trennbar sind.
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Die gepolten Strukturen weisen das aufgebrachte Elektrodenmuster auf. Im Inneren des
bestrahlten Bereiches sind die gepolten Strukturen meist hexagonal, in den Randbereichen
links und rechts scheinen diese Strukturen kleiner zu werden und an Symmetriezwang zu
verlieren.

Abbildung 4.12: Mikroskopaufnahme der Probe LNC-2: Im linken Bild ist etwa die von den O-
Ringen umschlossene Flache zu sehen; die Blendenkanten oben und unten sind gut zu erkennen,
rechts und links lauft der bestrahlte Bereich langsam aus. Innerhalb des bestrahlten Bereiches
lassen sich gepolte Strukturen erkennen, die periodische Muster aufweisen. Das rechte Bild zeigt
eine Vergroflerung eines Teilbereiches in der die periodische Struktur der Elektrodenmaske zu
erkennen ist.

LNC-8

Wie in Tabelle 4.5 zu sehen, werden insgesamt sieben Feldstarke-Pulse angelegt. Insgesamt
flieBt dadurch eine Ladung von etwa 9.5 uC, was einer durchgepolten Flache von etwa
13% entspricht. Die bestrahlte Fliche innerhalb der Kontaktierung wurde auf 14.5 mm?
geschétzt, was bei einer kompletten Umpolung dieser Flache einen Ladungsfluss von etwa
20 pC bedeuten wiirde. Durch die Elektrodenmaske sollte jeweils nur die halbe Fliche
gepolt werden, was einen Ladungsfluss von etwa 10 uC erwarten lasst. Mit den hier geflos-
senen 9.5 pC sollte daher bereits ein beachtlicher Teil umgepolt sein. Der Kristall wird
daher nach siebenmaligem Pulspolen ausgebaut und untersucht.

Amplitude [kVmm™'| | Ladung [uC]
3.7 0.25 Tabelle 4.5: Die Probe LNC-8
3.5 0.125 wird insgesamt mit sieben Pulsen
3.5 0.8 gepolt: Die Tabelle zeigt die jewei-
4 0.75 ligen Amplituden und die geflossene
4 2 Ladung. Die Gesamtladung betrigt
4 2 9.5 uC.
4 3.5
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Unter dem Mikroskop lisst sich, wie in Abbildung 4.13, entlang des Ubergangs vom
bestrahlten zum unbestrahlten Bereich eine Umpolung erkennen, die keinerlei Elektroden-
induzierte Muster zeigt. Innerhalb des bestrahlten Streifens befinden sich unterschiedlich
grofle, meist hexagonale Strukturen, an deren Randern das periodische Elektrodenmu-
ster erkennbar ist. In den unbestrahlten Randbereichen sind kleine hexagonale umgepolte
Domaénen sichtbar, die allerdings keinerlei periodische Strukturierung aufweisen.

Abbildung 4.13: Mikroskopaufnahme der Probe LNC-8: Im linken Bild lésst sich der bestrahlte
Streifen in der Mitte sehr deutlich von den unbestrahlten Randbereichen trennen. Innerhalb des
bestrahlten Bereiches treten gepolte Strukturen mit periodischen Unterstrukturen auf, die auch
im vergroflerten Bildausschnitt rechts zu sehen sind. Im unbestrahlten Randbereich sind nur sehr
kleine Strukturen zu erkennen, die auflerdem keinerlei periodische Unterstrukturen erkennen
lassen.

Zur genaueren Untersuchung wird das Rasterkraftmikroskop genutzt. Abbildung 4.14 zeigt
die Piezo-Signale entlang zweier Linien, die iiber einen periodisch strukturierten Bereich
gelegt wurde. Es lasst sich in beiden Féllen eine Periodenlange von 10 pum ablesen, die mit
der verwendeten Maske iibereinstimmt. Das Tastverhaltnis ist bei den Linien sehr unter-
schiedlich und betrdgt in Abbildung 4.14(a) nahezu 0.5, in Abbildung 4.14(b) deutlich
mehr. Es besteht also kein einheitliches Tastverhéltnis fiir die gepolen Bereiche.

LNC-9

Wie in Tabelle 4.6 zu sehen, werden insgesamt fiinf Feldstirke-Pulse angelegt. Insge-
samt flieit dadurch eine Ladung von etwa 20.7 uC, was einer durchgepolten Flache von
etwa 30% entspricht. Die bestrahlte Flache innerhalb der Kontaktierung wurde wieder auf
14.5 mm? geschatzt, was bei einer kompletten Umpolung dieser Fliche einen Ladungsfluss
von etwa 20 C bedeuten wiirde. Durch die Elektrodenmaske ergébe sich ein Ladungsfluss
von etwa, 10 xC. Durch Uberschreiten der Ladung von 10 uC wird vermutet, den bestrahl-
ten Bereich diesmal nicht nur in Teilbereichen gepolt zu haben, sondern eine grofifiachigere
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Abbildung 4.14: An zwei unterschiedlichen Stellen der Probe LNC-8 wurde entlang einer
Linie das Signal des Rasterkraftmikroskopes aufgenommen. Es ergeben sich sehr unterschiedliche
Tastverhéltnisse, die allerdings immer die Periode der Elektrodenmaske aufweisen.

Polung erzielt zu haben. Nach diesen fiinf Pulsen wird der Kristall daher ausgebaut und

untersucht.

Aplitude [kVmm™!| | Ladung [uC]
35 0 Tabelle 4.6: Die Probe LNC-9 wird
1 1 insgesamt mit fiinf Pulsen gepolt: Die
1 - Tabelle zeigt die jeweiligen Amplitu-
den und die geflossene Ladung. Die
i : 573 Gesamtladung betragt 20.7 uC.

Im Gegensatz zu den Proben LNC-2 und LNC-8 wird diese Probe in Flusssédure geétzt
um die visuelle Untersuchung zu verbessern. Im Dunkelfeld des Mikroskops, das in Abbil-
dung 4.15 zu sehen ist, lésst sich sehr schon der bestrahlte Streifen in der Mitte von den
unbestrahlten Randbereichen differenzieren. Man erkennt in der gesamten kontaktierten
Flache das periodische Elektrodenmuster, im bestrahlten Bereich ist es allerdings viel
ausgeprégter zu erkennen. Hier sind die hellen Streifen fast immer durchgingig, wéhrend
im unbestrahlten Bereich die hellen Streifen nur bruchstiickhaft vorhanden sind und sich
bei weitem kein so ausgepragtes periodisches Muster ergibt.

Auch fir die Probe LNC-9 wird eine rasterkraftmikroskopische Untersuchung durchge-
fithrt um die Strukturierung qualitativ besser beschreiben zu kénnen. Es ergibt sich eine
Periode von 18 pm, die mit der Elektrodenmaske tibereinstimmt. Das Tastverhaltnis ist
unregelméfig, meist jedoch deutlich iiber 0.5. Abbildung 4.16(a) zeigt einen Ausschnitt aus
dem bestrahlten, periodisch gepolten Bereich. Es wird deutlich, dass die einzelnen Struk-
turen voneinander abweichen, insgesamt jedoch lisst sich ein Uberpolen klar erkennen.
In der nebenstehenden Abbildung 4.16(b) wurde eine Linie iiber eine dieser Strukturen
gelegt, aus der sich eine Halbwertsbreite von 500 nm ablesen lasst.
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Abbildung 4.15: Mikroskopaufnahme der Probe LNC-9: Im Dunkelfeld lésst sich im rechten
Bild der bestrahlte Streifen klar von den unbestrahlten Randbereichen trennen. Der Grund wird
im vergoBerten Bildausschnitt rechts deutlich: Im bestrahlten Bereich ist die periodische Struktur
weit stérker ausgeprégt, die Streifen sind tiber weite Teile durchgéngig und werden relativ selten
unterbrochen. Im unbestrahlten Bereich hingegen treten nur stellenweise periodische Strukturen

auf.
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Abbildung 4.16: Rasterkraftmikroskopische Aufnahme der Probe LNC-9: (a) zeigt die periodi-
sche Struktur, helle und dunkle Bereiche geben die unterschiedlichen Orientierungen der polaren
c-Achse an. In (b) wurde das Signal des Rasterkraftmikroskopes entlang einer Linie tiber eine
dieser hellen Strukturen aufgenommen. Aus der Halbwertsbreite ergeben sich 500 nm breite

Strukturen.
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4.4.4 Gitter

Grundsatzlich ist es moglich, einen Polungsvorgang zu unterbrechen und so nur einen Teil
der Doméanen zu invertieren. Bei den hergestellten Gittern wird der Versuch unternom-
men nur den bestrahlten Bereich umzupolen, so dass eine periodisch gepolte Struktur
entsteht. Durch die erniedrigte Koerzitivfeldstérke im bestrahlten Bereich sollte es mog-
lich sein, diese zu iiberschreiten und damit den bestrahlten Bereich umzupolen, wahrend
die Koerzitivfeldstarke des unbestrahlten Bereiches noch nicht erreicht ist und somit diese
Teile des Kristalls in ihrem urspriinglichen Zustand bleiben.

An allen hergestellten Gittern werden Polungsversuche sowohl mit Rampen als auch mit
Pulsen durchgefiihrt, die bislang jedoch alle nicht zu dem gewtinschten Ergebnis fithren.
So erhalt man entweder tiberpolte oder unterpolte Kristalle, eine periodische Struktur
wird in keiner Probe beobachtet.

4.5 Leitfahigkeitsbestimmung

Um die Leitfahigkeit der Proben zu iiberpriifen, wird nach einem Polungsvorgang erneut
in die gleiche Spannungsrichtung gepolt. In Abbildung 4.17 ist die Leitfadhigkeitsuntersu-
chung des Kristalls LNC-10 zu sehen, fiir den nach der Doméaneninversion in Vorwérts-
richtung 21 mal in die gleiche und somit doménenstabilisierende Richtung gepolt wurde.

ST T T T T T
. 140,02

61| 1 —
- < : :
TE = Abbildung 4.17: Langzeitmessung
g 441l ; ™ des Leitfahigkeitsverhaltens: Die
.Z -‘ H0.01 Leitféahigkeit ist aus dieser Art von
: i ' Messung nicht ersichtlich, da sie sich

2 TIFEEE &b § nach dem Polen nur langsam abbaut.

0 T 1 T T 0,00

Die geflossene Ladung wird bei jedem Vorgang geringer und endet in einer Sattigung. Die
Signalform des Polungsstromes nimmt dabei an Linearitat zu. Die Zeit, die vergeht, bis ein
annahernd stationdrer Zustand erreicht ist, variiert von Messung zu Messung. Grundséatz-
lich ist fiir die Proben allerdings zu beobachten, dass ein Abklingen in Vorwartsrichtung
langsamer ablauft als in Riickwértsrichtung. In beide Richtungen kann beobachtet wer-
den, wie der Strom annahernd linear bis etwa zu einem Wert von 2 nA ansteigt, wenn ein
stationédrer Zustand erreicht ist.

Eine andere Methode die Leitfahigkeit zu untersuchen wird mit zuvor ungepolten Pro-
ben durchgefithrt. Die Proben werden wie iiblich in den Halter eingebaut, allerdings wird
bereits der erste Polungsvorgang in Riickwértsrichtung, also doménenstabilisierend ange-
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legt. Auf diese Weise werden zwei unbehandelte Proben LNC-0 und LNC-00 sowie zwei
mit gleicher Dosis bestrahlte Proben LNC-12 und LNC-16 untersucht.

Fiir unbestrahlte Kristalle, wie die Probe LNC-0 in Abbildung 4.18 ergibt sich fiir den
ersten Vorgang ein ,,Polungssignal®, obwohl entgegen der Polungsrichtung gepolt wird.
Dieses Signal ist allerdings mit einem Maximalstrom von 6 nA deutlich geringer als die
Signale in Polungsrichtung. Weitere Polungsvorgéange in die gleiche Richtung weisen keine
,Polungssignale“ mehr auf, sondern zeigen einen linearen Anstieg des Polungsstromes bis

zu Werten von etwa 0.2 nA.

0 " ; T ' ' N 0 Abbildung /4.18: Bei einer unbe-
N handelten Probe wird entgegen der
s ] Polungsrichtung gepolt: Ein schwa-
h ches Polungssignal ist zu erkennen,
dass allerdings deutlich geringer aus-
| fallt als bei einer normalen Doméane-
. ninversion. Wird erneut doménensta-
-6 N 1-6 bilisierend gepolt, verschwindet das
~ schwache Signal und es stellt sich
NN ein anndhernd linearer Anstieg des
B ' > ' ' r Polungsstromes ein.
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Fiir bestrahlte Kristalle, wie die Probe LNC-12 in Abbildung 4.19, ist der erste Polungsvor-
gang ebenfalls nichtlinear, allerdings ist das Polungssignal bei weitem nicht so ausgeprigt
wie bei den unbestrahlten Kristallen. Der Polungsstrom steigt bis zu Werten von etwa
7 nA, was Signale in der Groflenordnung der unbestrahlten Proben iiberdecken wiirde.
Weitere Polungen in dieselbe Richtung zeigen ein lineareres Verhalten.

Abbildung /4.19: Bei einer bestrahl-
ten Probe wird entgegen der Polungs-
richtung gepolt: Es ist kein deutli-
ches Signal zu erkennen, wie bei den
unbestrahlten Proben. Generell ist
die Leitfahigkeit allerdings deutlich
erhoht, so dass ein Signal mit einer
Amplitude von 6 nA nicht zu erken-
nen ware.

E [kam'l]

£[100 5]
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5 Diskussion

5.1 Verfarbung

Verfarbungen im bestrahlten Bereich sind bereits bei einigen Materialien beobachtet wor-
den [46-48]. Als Ursache gelten elektronische Defekte, die durch lonisationsprozesse und
0-Elektronen zustande kommen. Zum einen bilden sich Lochpolaronen durch die fort-
gerissenen Elektronen, zum anderen entstehen Farbzentren, wenn die Elektronen auf
Sauerstoff-Leerstellen treffen [49].

Lagern die Proben bei Raumtemperatur, verschwinden die Verfarbungen langsam, tem-
pern kann diesen Vorgang beschleunigen [38, 48]. Diese Beobachtung untermauert die
vermuteten Ursachen, da elektronische Schaden bereits bei relativ kleinen Aktivierungs-
energien ausgeheilt werden konnen.

Bei den dieser Arbeit zugrundeliegenden Messungen kénnen die Verfarbungen als schneller
Indikator genutzt werden, ob der Ionenstrahl die Probe getroffen hat oder nicht. Auf diese
Weise lassen sich schon sehr kleine Dosen auf den Proben erkennen, die selbst mit dem
Interferometer nicht auflésbar sind.

5.2 Brechungsindex und Deformation

Anhand der Messungen aus Kapitel 4.2 wird deutlich, dass sowohl der Brechungsindex als
auch die Probendicke in magnesiumdotiertem Lithiumniobat deutlich verédndert werden.
Eine umfangreiche Messreihe (vgl. Abbildungen 4.3, 4.4) zeigt eine starke Dosisabhan-
gigkeit sowohl fiir den Brechungsindex als auch fiir die Dickenédnderungen der Proben.
Die Abhéangigkeit ist in beiden Féllen stark nichtlinear, die Verldufe der beiden Kurven
ahneln sich stark. Die hochste hier gemessene An-Anderung liegt bei etwa 6 x 1073, eine
Sattigung der Effekte ist dabei noch nicht zu erkennen, so dass durch stérkere lonendosen
vermutlich noch groBere Anderungen erzielt werden kénnen.

Ein Vergleich zwischen den stochiometrischen LNS-Proben und den kongruent schmel-
zenden LNC-Proben deutet auf stirkere Anderungen in den stochiometrischen Kristallen
hin. Da die Materialien allerdings in verschiedenen Strahlzeiten bestrahlt wurden, kénnen
die Abweichungen bei der Dosisbestimmung relativ grof§ werden. Durch einen Fehler in
der Dosisbestimmung mit dem Faktor 3 wiirden die Abweichungen der beiden Materialien
sowohl in den Brechungsindexanderungen als auch in den Dickenanderungen stark rela-
tiviert werden. Fehler dieser Groflenordnung sind durch die schwer zu kontrollierenden
Bedingungen bei den Bestrahlungen, wie z.B. die Strahlfleckgrofle, durchaus méglich, so
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dass ein qualitativer Vergleich der beiden Materialien noch aussteht. Bessere Vergleichbar-
keit wiirde man erzielen, wenn beide Kristallsorten innerhalb einer Strahlzeiten bestrahlt
wiirden, da die Fehler bei der Dosisbestimmung fiir diese Proben im Verhéltnis zueinander
dann wesentlich reduziert werden kénnen.

Ein Vergleich der erzielten Brechungsindexdnderungen mit undotiertem Material [50] zeigt
ein sehr ahnliches Verhalten. Die Kurvenform der Brechungsindexdnderung entlang der
TIonendosis ist in beiden Fallen etwa gleich, die GroBenordnung der Anderungen ebenfalls,
wenn man die Dosisfehler berticksichtigt [14].

Die fiir die Brechungsindexdanderungen verantwortlichen Defekte sind bislang nicht ein-
deutig erklérbar. Durch Aufnahmen mit einem Transmissions-Elektronen-Mikroskop [50]
konnten vor kurzem erstmals mikroskopische Bilder von Strahlenschéden in LiNbOg3 aufge-
nommen werden. Bei diesen Schiden handelt es sich um eine Folge von Stolkaskaden, die
durch zentrale StoBe der *He-Ionen mit Nb-Ionen ausgelost werden. Fiir undotiertes Mate-
rial wurden auflerdem Simulationen der Fehlstellendichten entlang der Probentiefe an die
Messdaten angepasst und gute Ubereinstimmungen erzielt [50]. Da das dotierte Material
ein ahnliches Verhalten in der Modifikation des Brechungsindex aufweist, ist anzunehmen,
dass hier ebenfalls die Fehlstellendichte ausschlaggebend fiir die An-Anderungen ist.

Die Deformationen der Proben erfolgte immer in Richtung der Bestrahlung, was die These
der Probenausdehnung aufgrund geringerer kristalliner Ordnung [35] unterstreicht.

5.2.1 Thermische Ausheilung

Die Auswirkungen der thermischen Ausheilung auf die Proben wurde in Kapitel 4.2.2
untersucht. Fiir moderates Tempern bei 150 °C fiir 15 min. ergibt sich eine Abschwé-
chung der Brechungsindexéanderungen von etwa 20%. Auch dieses Verhalten ist mit dem
undotierter Kristalle vergleichbar [50] und léasst sich prinzipiell iiber die Diffusion von
Ionen erklaren. Wann ein Ion beweglich wird hangt dabei im Wesentlichen von seiner
Aktivierungsenergie und der Temperatur ab. Der Veroffentlichung [51] kénnen die Akti-
vierungsenergien EM = 1.98 eV, ENP = 1.07 eV, EO = 1.27 eV entnommen werden, die bei
Temperaturen um 1000°C bestimmt wurden. Hieraus liefle sich folgern, dass zunachst das
Niob mobil werden wiirde, gefolgt vom Sauerstoff und mit einigem Abstand dem Lithium.
Da bei niedrigeren Temperaturen jedoch vollig andere Bedingungen gelten konnen sind
diese Folgerungen sehr fraglich. Vielmehr ist anzunehmen, dass bei tieferen Temperaturen
die ziemlich kleinen Lithium-Ionen als erstes beweglich werden [52], wie Untersuchungen
zum thermischen Fixieren von Brechungsindexgittern ergeben haben [53-55].

Die bei einer Temperatur von 150 °C ausgeheilten Defekte sind daher vermutlich auf eine
Diffusion des Lithium zuriickzufithren, wahrend eine Diffusion der Niob bzw. Sauerstoff-
Ionen eher unwahrscheinlich ist und erst bei deutlich héheren Temperaturen einsetzt.

Bei der Erhohung der Temperatur im zweiten Vorgang ergibt sich keine weitere, deutliche
Anderung im Brechungsindex. Es liegt daher nahe, dass die fiir den Brechungsindex rele-
vanten Defekte im Temperaturbereich von 150 °C bis 200 °C keine spiirbare Ausheilung
erfahren.
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5.2.2 Gitterherstellung

Durch die gitterformige Bestrahlung lassen sich Kristalle mit periodisch moduliertem Bre-
chungsindex erzeugen. Eine Gitterperiode von 12 pym konnte fiir drei Proben reproduziert
werden und tiber die Bestimmung des Beugungswirkungsgrades (vgl. Kapitel 4.3) besté-
tigt werden.

5.3 Polungsverhalten

Das Polungsverhalten der untersuchten Proben entspricht weitestgehend dem aus der Lite-
ratur bekannten Verhalten [56, 56]: Die ersten beiden Doméneninversionen (E! und E; ')
unterscheiden sich von allen folgenden Inversionen in Vorwérts- (E£Y) und Riickwértsrich-
tung (E.), die beliebig oft reproduzierbar sind.

Fiir die stochiometrischen LNS-Proben ist kein Einfluss der Bestrahlung auf das Polungs-
verhalten erkennbar. Mit Koerzitivfeldstirken von E, = (2.4 + 0.2) kVmm™! bei einer
linearen Erhohung von 5 Vs~ und einem Schwellwert von 0.2 A sind die Werte mit aus
der Literatur bekannten Koerzitivfeldstarken von E. = (2.5 £+ 0.2) kVmm™! bei einer
linearen Erhohung von 30 Vs~! und einem Schwellwert von 1 yA vergleichbar [40].

Die kongruent schmelzenden Proben der LNC-Serie zeigen im Vergleich zu unbestrahl-
ten einen deutlichen Unterschied: Es ergeben sich zwei charakteristische Polungsintervalle
fir den bestrahlten und unbestrahlten Bereich (vgl. Abbildung 4.10). Die Verminderung
der Koerzitivfeldstiarke durch die Bestrahlung liegt etwa bei 10% - 15%. Diese Reduk-
tion kann durch hohere Ionendosen bei der Bestrahlung nicht gesteigert werden, was auf
eine Séttigung des Effektes hinweist (vgl. Abbildung 4.10). Da bereits bei kleinen Dosen
die Koerzitivfeldstirke auf etwa den gleichen Wert abféllt, miissen isolierte Defekte der
elektronischen Umgebung vorliegen, die durch stirkere Bestrahlung nicht aufsummiert
werden. Im Gegensatz zu der Koerzitivfeldstérke dndert sich die Signalform durch die
Bestrahlungsdosis; so kommt es fiir lTonendosen im mittleren Bereich (1 x 10* m™2) zu
den deutlichst trennbaren Signalen, wihrend es bei hohen Dosen (1 x 10?! m™2) bereits
zu einem Verschwimmen der Signale kommt. Die Ursache hierfiir konnte ein Ubergreifen
der Doméneninversion auf unbestrahlte Bereiche bei zu hohen Dosen sein, das die beiden
Signale verschmelzen lésst.

Der Grund fiir die etwas starker verminderte Koerzitivfeldstérke des bestrahlten Bereiches
bei niedrigen Dosen (vgl. Abbildung 4.10(a)) konnen einerseits Messartefakte sein, zum
anderen besteht die Moglichkeit, dass die Richtung in der die Probe bestrahlt wurde eine
Rolle spielt. So wurden die Proben LNC-2 bis LNC-5 entlang der +2-Achse bestrahlt, die
Probe LNC-1 jedoch gegen die +2-Achse. Ein Einfluss der Bestrahlungsrichtung bleibt
daher noch zu untersuchen.

5.3.1 Physikalische Vorginge

Die Koerzitivfeldstarke hangt im Wesentlichen von der Defektstruktur des Materials ab.
In kongruent schmelzendem Lithiumniobat ist die Koerzitivfeldstérke deutlich hoher als in
stochiometrischem Material, was vermutlich daran liegt, dass die Li(auf-Li)-Tonen leichter
durch die Sauerstoffebenen zu driicken sind als Nb(auf-Li)-Ionen [22, 57]. Auch fir magne-
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siumdotierte Kristalle wird ein Absenken der Koerzitivfeldstirke beobachtet [58]. Bei einer
Dotierung mit Magnesium werden die Nb(auf-Li)-Plétze durch Mg(auf-Li) ersetzt, was zu
der Annahme fiithrt, dass auch Mg(auf-Li) leichter durch die Sauerstoffebenen zu driicken
ist als Nb(auf-Li).

Durch die Bestrahlungen konnte nur in kongruent schmelzendem Material mit einer
5 mol% Mg-Dotierung ein Absenken der Koerzitivfeldstarke fir den bestrahlten Bereich
beobachtet werden (vgl. Abbildung 4.8). Da bei den nahezu stochiometrischen Kristal-
len mit 1 mol% Mg-Dotierung kein Effekt ersichtlich ist (vgl. Abbildung 4.9), muss die
Bestrahlung Defekte in den LNC-Proben erzeugen, die in den LNS-Kristallen nicht ent-
stehen. Die LNS-Proben besitzen mehr Lithium und weniger Magnesium als die LNC-
Proben, so dass vermutlich eine dieser Abweichungen fiir das unterschiedliche Verhalten
der Koerzitivfeldstarke verantwortlich ist. Da bereits bei moderater Temperung von 150 °C
bzw. 200 °C die Verminderung der Koerzitivfeldstarke in den LNC-Proben verschwindet
(vgl. Abbildung 4.11), kommen am wahrscheinlichsten elektronische Defekte als Ursache
in Betracht. Diese These wird auch durch den Vergleich mit UV-beleuchteten Proben
(vgl. Abschnitt 5.5) gestiitzt, in denen ebenfalls ein Absenken der Koerzitivfeldstérke
beobachtet wird. Diese Verminderung in den beleuchteten Proben sollte ebenfalls elekro-
nisch hervorgerufen sein, da andere Defekte durch UV-Bestrahlung unwahrscheinlich sind.
Da im Gegensatz zu den beleuchteten Proben die Reduktion der Koerzitivfeldstirke bei
den bestrahlten Proben bestandig ist, missen allerdings noch weitere Prozesse eine Rolle
spielen. Wie diese Defekte im Einzelnen aussehen kann momentan noch nicht beantwortet
werden.

Eine weitere Moglichkeit ist, dass aufgrund der geringeren Koerzitivfeldstérke in den LNS-
Proben der durch die Bestrahlung induzierte Effekt unter dem Polungssignal verschwindet
und somit scheinbar nicht vorhanden ist. Auf diese Weise konnten die Defektarten, die
in den LNC-Proben zur Verminderung der Koerzitivfeldstéirke fithren auch in den LNS-
Proben auftreten, ohne sich auf das Polungssignal auszuwirken.

5.3.2 Symmetriezwang

Die Doménenform wurde im Rahmen dieser Arbeit nicht ndher untersucht, es scheint
jedoch eine Reduzierung im Symmetriezwang vorzuliegen. Wie man in der Abbildung
4.12 sehen kann, liegen vor allem in den Randbereichen der Bestrahlung sehr kleine,
nicht zwingend hexagonale Doménen vor. Jingere Arbeiten [18] zeigen, dass mechanische
Verspannungen und die Energie der Doménenwand mafigeblich die Form der Doménen
beeinflussen. Vor allem Ersteres wird im Falle einer Bestrahlung im Kristall erzeugt, was
sich besonders deutlich in den Randbereichen auswirken dirfte und somit zu verandertem
Symmetrieverhalten fiihren kann.

Eine Verminderung des Symmetriezwanges ist bei der Herstellung von PPLN interssant,
da bei sehr kleinen Strukturen die hexagonale Form durchaus zu Problemen fiihren kénnte.
Aber auch im Bereich anderer Anwendungen, wie zum Beispiel elektooptisch schaltbare
Frensel-Linsen ist eine Aufhebung des Symmetriezwanges von Interesse.
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5.3.3 Ausheilung

Die Auswirkungen thermischer Ausheilung sind in Kapitel 4.4.2 dargestellt. Nach einem
Tempervorgang von 15 min. bei 150 °C sind die Bestrahlungseffekte im Polungsstrom
deutlich reduziert, nach einem zweiten Tempervorgang von 10 min. bei 200 °C ist fast
kein Unterschied zu unbestrahlten Proben mehr zu erkennen. Die Reduzierung des Effektes
kann auch hier tiber die Diffusion von Ionen wie in Kapitel 5.2.1 erklart werden. Durch
den deutlichen Unterschied zwischen dem ersten und zweiten Tempervorgang lasst sich
schlieffen, dass durch das zweite Tempern Defekte ausgeheilt wurden, die nach dem ersten
Vorgang noch vorhanden waren. Ursachen koénnen einerseits die gesamte Temperdauer
sein, oder viel wahrscheinlicher die Temperatur. Durch die Erhoéhung von 150 °C auf
200 °C werden vermutlich Defekte ausgeheilt, die vorher noch stabil waren. Diese Defekte
miissen fiir die Doméaneninversion eine Bedeutung haben.

5.3.4 PPLN-Herstellung

Mithilfe strukturierter Elektrodenmasken

Die Herstellung periodisch gepolten Lithiumniobats durch strukturierte Elektrodenmas-
ken wurde in Kapitel 4.4.3 untersucht. Grundsétzlich lasst sich eine Doméneninversion
in bestrahlten Bereichen leichter, das heifit mit geringeren Feldstérken realisieren. Dies
wird auch an den beiden Proben LNC-2 und LNC-8 deutlich, die nur in dem bestrahl-
ten mittigen Streifen invertierte Strukturen mit dem streifenférmigen Elektrodenmuster
erkennen lassen. In beiden Féllen reichte die geflossene Ladung jedoch nicht aus, um
den kompletten bestrahlten Bereich sauber zu invertieren. Bei der Probe LNC-2 konnte
die geflossene Ladungsmenge aufgrund eines Spannungseinbruches nicht genau bestimmt
werden, so dass daher insgesamt zu wenig Ladung geflossen ist. Bei der Probe LNC-8
hingegen entsprach die geflossene Ladungsmenge den Berechnungen; da sich allerdings
in den Randbereichen der Bestrahlung relativ breite, komplett umgepolte Streifen gebil-
det haben, die die Ladungsmenge stark beeintrachtigt haben, ist im Endeffekt zu wenig
Ladung geflossen um den kompletten bestrahlten Bereich umzupolen.

Bei der Probe LNC-9 ist es gelungen, den kompletten bestrahlten Bereich mit einem
sehr regelméfligen Muster aus invertierten und nicht invertierten Streifen zu versehen.
Allerdings wurde dazu der Richtwert fiir die geflossene Ladung deutlich iiberschritten. So
sind auch im nicht bestrahlten Bereich streifenférmige Muster zu erkennen, deren Qualitét
jedoch deutlich schlechter ist.

Die Aufnahmen des Rasterkraftmikroskopes (vgl. Abbildung 4.14) zeigen fiir die Probe
LNC-8 relativ stark variierende Tastverhéltnisse, was vermutlich durch unregelméfige
Bestrahlung aufgrund des gaufférmigen Strahlprofils zustande kommt. Fiir die Probe
LNC-9 (vgl. Abbildung 4.16) ist das Tastverhaltnis regelméfliger, was vermutlich auf die
Uberpolung zuriickzufiihren ist.

Um Tastverhaltnisse von 0.5 zu realisieren miissten wahrscheinlich Elektrodenmasken mit
anderen Tastverhéaltnissen benutzt werden. Da tendenziell die gepolten Streifen deutlich
breiter waren als die ungepolten, sollte die Breite der Chromstreifen (vgl. Tabelle 4.3)
verringert werden um bessere Ergebnisse zu erzielen.
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Ein Erfolg sind die in der Probe LNC-9 erzielten Strukturen von 0.5 pm Breite in relativ
guter Qualitat. Solch kleine Strukturen sind in LiNbO3:Mg auflerst schwer zu realisieren,
da aufgrund der geringen Defektdichte wenig Nukleationskeime vorhanden sind, an denen
die Inversion beginnen kann.

Mithilfe gitterformiger Bestrahlung

Eine periodisch gepolte Struktur, die durch eine gitterférmige Bestrahlung induziert ist,
konnte bislang nicht realisiert werden. Ursachen kénnten in der geringen Bestrahlungs-
dosis begriindet sein, die immerhin eine Groflenordnung unter den anderen Proben liegt.
Vielleicht reichen die induzierten Defekte fiir eine friihzeitige Invertierung nicht aus. Ein
weiteres Problem konnte die Aufstreuung der Ionen hinter dem Tantalschlitz sein. Da eine
Domaéneninversion bevorzugt an Bestrahlungsgrenzen einsetzt (vgl. Abbildungen 4.12 und
4.13) konnte der komplette Bereich, in dem sich das Gitter befindet, umgepolt werden,
wenn die Grenzen zwischen bestrahltem und unbestrahltem Bereich nicht scharf genug
sind.

5.4 Leitfahigkeit

Bei bereits gepolten Kristallen lasst sich die Leitfdhigkeit nur sehr schwer bestimmen.
Wie in Abbildung 4.17 zu sehen ist, liegt nach einmaligem Polen in doménenstabilisie-
rende Richtung noch kein eindoméniger Kristall vor. Die geflossene Ladung nimmt nur
sehr langsam ab, was vermutlich daran liegt, dass einige Domaéanen erst nach mehreren
Polungsvorgangen invertiert werden. Auch Randeffekte miissen in Betracht gezogen wer-
den, so kann es passieren, dass eine Inversion unter den O-Ringen hindurchwandert und
somit Bereiche auflerhalb der eigentlichen Kontaktierung einen Beitrag zum Polungsstrom
bzw. der geflossenen Ladung liefern. Auch eine periodische Riickpolung dieser Randberei-
che ist moglich.

Die Auswertung der Leitfahigkeit beschrankt sich daher auf die an den ungepolten Proben
durchgefithrten Messungen. Zum einen wird von vornherein in doméanenstabilisierende
Richtung gemessen, so dass eine restliche Doméneninversion aus fritheren Vorgéngen nicht
zu berticksichtigen ist, zum anderen kénnen die Randeffekte vernachlassigt werden, da der
ganze Kristall einheitlich in doménenstabilisierende Richtung vorliegt und somit keinen
Einfluss auf den Polungsstrom hat.

Erstaunlicherweise ist jedoch auch in ungepolten Proben ein schwaches ,,Polungssignal®
zu erkennen (vgl. Abbildung 4.18), im Vergleich mit den richtigen Polungssignalen in
Vorwartsrichtung ergibt sich ein Verhaltnis von 1:1000 fiir die geflossene Ladung. Ursachen
fiir dieses Signal sind vermutlich sehr kleine Doménen, die nicht mit der Orientierung der
polaren c-Achse tibereinstimmen. Ob sich diese Doménen bereits seit der Herstellung
im Kristall befinden, oder im Laufe der Zeit entstehen ist unklar. Um ihren Einfluss zu
umgehen, wird zur Bestimmung der Leitfahigkeit jeweils der zweite Polungsvorgang in
doménenstabilisierende Richtung ausgewertet.
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Die Leitfahigkeit o(z) ist iiber den reziproken spezifischen Widerstand o(z) definiert:
o(z) = — (5.1)

Der Widerstand einer Probe mit der kontaktierten Flache Ay, und der Dicke d ist gegeben
durch

~ [el2)
R—/O A—kdz (5.2)

und nach dem Ohmschen Gesetzt, ergibt sich der Strom I bei anliegender Spannung U
AVK

U
[=—= """ 5.3
R fod Q(Z)dz ( )

Uber die Messung des Polungsstomes soll nun die Leitfahigkeit bestimmt werden. Mit der
Gleichung 5.2 ergibt sich die Gleichung 5.3 zu:

U AkU
I = 5.4
- (5.4)
Fiir die untersuchten Proben ergeben sich die Leitfdhigkeiten in Tabelle 5.1.
Probe | o [pAV'm™|
LNC-0 1.1 Tabelle 5.1: Leitfiahigkeiten der unbestrahlten Proben
LNC-00 1.6 LNC-0 und LNC-00 sowie der mit gleicher Dosis bestrahl-
LNC-12 17 ten Proben LNC-12 und LNC-16.
LNC-16 19

Anhand der unbestrahlten Proben lasst sich die urspriingliche Leitfahigkeit o, bestimmen.
Fiir die bestrahlten Proben setzt sich die Leitfahigkeit zusammen aus der urspriinglichen
Leitfdhigkeit o, und der durch die Bestrahlung induzierten o;.

oy = 0y + 0; (5.5)

Mittelt man jeweils tiber beide Messungen ergeben sich die Leitfahigkeiten fiir die unbe-
strahlten und bestrahlten Proben zu:

o, = (1.4+0.3) pAV 'm™* :
o, = (184+1) pAV 'm™! (5.7)

Aufgrund der geringen Statistik und dem grofien Einfluss, den bereits kleinste Messarte-
fakte auf die Messung austiben, stellt dieses Ergebnis vorerst eine Tendenz dar. Es wird
jedoch deutlich, dass die Leitfdhigkeit durch die Bestrahlung erh6ht wird. Die induzierte
Leitfahigkeit liegt hier etwa in einer GroBenordnung von 16.6 pAV~'m~! und somit etwa
um einen Faktor 10 tiber der urspriinglichen Leitfahigkeit. Diese Erhohung ist merklich,
es findet allerdings keine Anhebung der Leitfahigkeit um viele Groflenordnungen statt,
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was eine wichtige Vorraussetzung fir die Polungsexperimente an bestrahltem Material
mit elektrischen Feldern ist. Der Einfluss der Ionendosis ist bislang unklar, genauso wie
die thermische Ausheilung dieses Effektes.

Vergleiche mit Werten aus der Literatur sind nur fiir die natiirliche Leitfahigkeit moglich
und zeigen éhnliche Ergebnisse. In [59] wird fiir Proben des gleichen Typs eine Leitfa-
higkeit von < 1.2 pAV~!m™! angegeben, was sehr gut mit den hier bestimmten Werten
iibereinstimmt. Eine erhohte Leitfahigkeit der gleichen Groflenordnung ergibt sich auch
bei beleuchteten Proben (vgl. Abschnitt 5.5).

5.5 Vergleich mit beleuchteten Proben

Der Einfluss von Licht auf die Koerzitivfeldstirke und die Inversionsdynamik von
Lithiumniobat-Kristallen ist bereits untersucht worden und fithrt in einigen Bereichen
zu dhnlichen Ergebnissen. Insofern bietet sich ein Vergleich der beiden Methoden an.

Unter Beleuchtung mit A = 334 nm und einer Intensitéit von etwa 100 mWem ™2 konnte in
kongruent schmelzenden Proben mit einer Magnesiumdotierung von 5 mol%, die ebenfalls
von der Firma Deltronics bezogen wurden, eine Reduktion der Koerzitivfeldstérke auf etwa
3.4 kVmm™! erzielt werden [40]. Dieser Effekt ist allerdings nicht nachhaltig, so dass nach
dem Ausschalten des Lichtes die Koerzitivfeldstarke der folgenden Inversionszyklen wieder
dem urspriinglichen Wert entspricht. Ein noch starkeres Absenken der Koerzitivfeldstérke
durch eine erhohte Intensitét ist nicht zu erzielen, da sich fiir 100 mWem ™2 bereits eine
Sattigung eingestellt hat [40]. Auch die Leitfdhigkeit des Materials wird durch die Beleuch-
tung erhoht, die induzierte Photoleitfihigkeit betragt o™ = (12.340.4) pAV~'m~! [40)].

Eine Absenkung der Koerzitivfeldstarke wird mit beiden Methoden erzielt, wobei der
Effekt durch die Beleuchtung grofer, allerdings auch reversibel ist. Ursache fiir dieses Ver-
halten bei Beleuchtung sind vermutlich lichtinduzierte Defektumladungen, die nach dem
Ausschalten des Lichtes ausheilen. Die Vermutung, dass die Verminderung der Koerzitiv-
feldstarke auch nach der Bestrahlung hauptséchlich durch elektronische Defekte bestimmt
wird, wird durch die Temperuntersuchungen bestétigt (vgl. Kapitel 4.4.2). Mit grofer
Wahrscheinlichkeit entstehen bei der Bestrahlung weitere elektronische Defekte, die even-
tuell zu einer noch grofleren Reduktion der Koerzitivfeldstarke fiithren wiirden, die aber
bereits bei Raumtemperatur ausheilen. Um ihre Existenz und ihren Einfluss zu tiberprii-
fen konnten Messungen bei tiefen Temperaturen hinzugezogen werden (vgl. Kapitel 5.6).
Auch die induzierten Leitfahigkeiten liegen fiir die beleuchteten und bestrahlten Proben
in der gleichen Groflenordnung (vgl. Kapitel 5.4) und sind vermutlich auf elektronische
Defekte zurtickzufiihren.

Ein weiterer interessanter Aspekt ist, dass die Nukleation bei beleuchteten Proben immer
auf der —z-Seite auftritt, unabhéangig von welcher Seite das Licht auf den Kristall trifft
[40]. Ein solches Verhalten sollte auch fiir die bestrahlten Proben iiberpriift werden. Die-
ses Verhalten konnte vor allem fiir die Herstellung von PPLN interessant sein. Weiterhin
weicht die Form lichtinduzierter Doménenkeime teilweise stark von der hexagonalen Kri-
stallsymmetrie ab, was auch fiir die bestrahlten Proben beobachtet werden konnte.
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5.6 Ausblick

Die Modifizierung geeigneter Materialparameter in Lithiumniobat oder ahnlichen Kristal-
len wird bereits seit vielen Jahren untersucht und spielt auch in Zukunft eine wichtige
Rolle in der aktuellen Forschung. Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Untersu-
chungen haben zu neuen Erkenntnissen gefiihrt und werfen Fragen auf, die neue Ankniip-
fungspunkte bieten. Grundlage fiir das Verstandnis der bereits gewonnenen und folgenden
Ergebnisse ist eine detaillierte Kenntnis der Defektstruktur in LiNbO3-Kristallen, so dass
in Zukunft eine genauerer Uberblick iiber die mikroskopischen Vorginge angestrebt wird.

Die vorgestellten Untersuchungen zur Brechungsindexédnderung lassen eine starke Abhéan-
gigkeit von der Ionendosis erkennen, die bisher kein séttigendes Verhalten zeigt. Eine
qualitative Beschreibung des Kurvenverlaufes bis zu einer eventuellen Sattigung konnte
in Zukunft weitere Erkenntnisse liefern.

Auch die vermutlich vorhandenen Unterschiede in den nahezu stéchiometrischen (LNS)
und den kongruent schmelzenden (LNC) Kristallen sollten naher untersucht werden. Dazu
sollten die verschiedenen Materialien innerhalb einer Strahlzeit bestrahlt werden um die
Fehler bei der Dosisbestimmung zu minimieren und eine bessere Vergleichbarkeit zu erzie-
len. Eine klare Aussage, ob die Materialien in ihrem Verhalten identisch reagieren oder
nicht, wiirde helfen die Defekte zu klassifizieren, die fiir die Brechungsindexénderungen
verantwortlich sind.

Die durch periodische Bestrahlung hergestellten Brechungsindexgitter sollten in Zukunft
verbessert werden, vor allem eine kleinere Periodenléange ware wiinschenswert. Diese Gitter
haben im Vergleich zu photorefraktiven Gittern den Vorzug einer grofleren Bestandigkeit
und konnen bei gentigend kleiner Periode als Wellenlangenfilter eingesetzt werden.

Zur Konkretisierung der Ergebnisse des Polungsverhaltens sollte iiberpriift werden, ob
tatsachlich eine starkere Reduktion der Koerzitivfeldstiarke bei kleinen Dosen vorliegt,
oder ob dieses Verhalten andere Ursachen hat. Auch andere Einfliisse auf die Koerzitiv-
feldstarke wie zum Beispiel die GroBe der bestrahlten Flache oder die Schérfe des Uber-
ganges zum unbestrahlten Bereich bieten neue Ansatzpunkte. Hilfreich waren Echtzeit-
Visualisierungen zur genauen Beobachtung der Keimbildung und Domaneninversion, wie
sie bereits in [16, 40, 60] zum Einsatz kamen.

Um die Defekte besser eingrenzen zu konnen, die fiir die verminderte Koerzitivfeldstarke
im bestrahlten Bereich verantwortlich sind, konnen die Untersuchungen auf Materialien
mit verschiedenen Magnesiumkonzentrationen ausgeweitet werden.

Die thermischen Untersuchungen haben bereits erste Einblicke in die Ausheilprozesse
sowohl fiir die Brechungsindexdnderungen, als auch fiir das Polungsverhalten gelie-
fert. Hier wiirde eine quantitative Messreihe neue Erkenntnisse liefern. Fur die ther-
mische Ausheilung der Brechungsindexénderungen in undotiert kongruent schmelzenden
Lithiumniobat-Kristallen liegen in der Literatur bereits solche Messungen vor [14]; ein
Vergleich mit dotiertem Material ware sinnvoll um auch hier nochmals festzustellen, ob
die fiir die An-Anderungen verantwortliche Defektstruktur der beiden Materialien iden-
tisch ist.

Experimente bei tiefen Temperaturen wéren ebenfalls hochst interessant und wiirden vor-
allem im Bereich der Doméneninversion neue Einblicke in die Inversionsdynamik liefern.
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DISKUSSION

Die Herstellung von periodisch gepoltem Lithiumniobat (PPLN) mit strukturierten Elek-
trodenmasken zeigt eindeutig Unterschiede in bestrahlten und unbestrahlten Bereichen,
die in Zukunft ndher spezifiziert werden sollten. Die Tastverhéltnisse der Masken miis-
sen an die Bedingungen besser angepasst werden, so dass bessere Tastverhéaltnisse in den
Kristallen erzielt werden. Auch Masken mit kleinerer Periodenlénge sollten zum Einsatz
kommen. Da es bisher nicht gelungen ist periodische Volumendomanen herzustellen sollte
auch dieses Ziel verfolgt werden. Bei lichtinduzierter Doméneninversion, wie sie in [40, 60]
untersucht wurde, ergeben sich interessante Ergebnisse, an welchen Stellen bzw. auf wel-
chen Seiten im Kristall eine von der Doméaneninversion gefolgte Nukleation beginnt. Solche
Untersuchungen konnten auch an bestrahltem Material durchgefiihrt werden, was zu einer
Optimierung der Anordnung der Elektrodenmasken genutzt werden konnte.

Der zweite Ansatz zur PPLN-Herstellung durch gitterformige Bestrahlung konnte bisher
leider keine brauchbaren Ergebnisse liefern, was in Zukunft jedoch durch eine bessere Qua-
litdt der bestrahlten Gitter erzielt werden soll. Eine stiarkere Bestrahlung kénnte dabei
bereits zum gewtinschen Ergebnis verhelfen. Gleichzeitig sollte auch hier eine Echtzeit-
Visualisierung eingesetzt werden, um besser abschatzen zu kénnen, wann der Polungsvor-
gang abgebrochen wird.

Eine umfangreichere Messreihe sollte auch zur Untersuchung der Leitfahigkeit angestrebt
werden. Eine Abhéangigkeit von der Ionendosis wére mit relativ wenig Aufwand zu reali-
sieren.
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6 Zusammenfassung

Die 1960 mit der Erfindung des Lasers einsetzende revolutionidre Entwicklung der opti-
schen Datentibertragung hat im Laufe der Zeit bereits eine Vielzahl optischer Bauteile
hervorgebracht. Dennoch sind in zahlreichen Bereichen neue oder verbesserte integriert-
optische Komponenten zur Erzeugung, Steuerung, Schaltung und Umwandlung erforder-
lich. Ein haufig benutzes Material zur Herstellung solcher Komponenten sind ferroelek-
trische Lithiumniobat-Kristalle (LiNbO3) mit modifizierten Materialeigenschaften. Ange-
strebt sind mafigeschneiderte Kristalle, die z. B. periodisch gepolt eine effiziente Frequenz-
konversion von Licht ermoglichen.

Im Rahmen dieser Arbeit werden magnesiumdotierte LiNbOs-Kristalle mit 3He-Ionen
mit einer Energie von 40 MeV am Bonner Zyklotron durchstrahlt und anschliefend die
Auswirkungen auf den Brechungsindex und das Polungsverhalten untersucht.

Ahnlich wie bei undotiertem kongruent schmelzendem LiNbOj3 ergibt sich auch fiir magne-
siumdotiertes eine stark nichtlineare Abhéngigkeit der Brechungsindexdnderungen An
von der Ionendosis. Begleitet wird diese Anderung von einer ebenfalls dosisabhéngigen
Deformation der Probe sowie einer braunlichen Verfarbung. Ein wesentlicher Unterschied
zwischen mit 5 mol% Magnesium dotiertem, kongruent schmelzendem (LNC) und mit
1 mol% Magnesium dotiertem, nahezu stochiometrischem (LNS) Material kann nicht
eindeutig festgestellt werden. Bisher konnte eine Verminderung des Brechungsindex um
(6.4 £ 0.2) x 107 in den LNC-Proben durch die Bestrahlung erzielt werden, die vermut-
lich durch grélere Dosen noch zu steigern ist.

Der Einfluss der Bestrahlung auf das ferroelektrische Polungsverhalten fithrt in den LNS-
Proben zu keiner Anderung, wihrend in den LNC-Proben eine Verminderung der Koer-
zitivfeldstarke um etwa 10 % erzielt wird. Diese Beobachtung deutet auf unterschiedliche
Defekte in den beiden Materialien, die bei der Doméaneninversion von Bedeutung sind.
Durch eine Erhéhung der Ionendosis kann keine weitere Reduzierung der Koerzitivfeld-
starke erzielt werden.

Bei der Herstellung von periodisch gepoltem Lithiumniobat (PPLN) wurde das géngige
Verfahren mittels strukturierter Elektroden fiir drei magnesiumdotierte Proben benutzt.
Es zeigt sich, dass eine Domaneninversion bevorzugt an den Randbereichen der Bestrah-
lung einsetzt, sich dann invertierte Doméanen im bestrahlten Bereich bilden und erst bei
weiterer Erhohung der Feldstarke eine Doméneninversion im unbestrahlten Bereich erzielt
werden kann. Somit ist eine periodische Modulierung der Polarisierung in bestrahltem
Material aufgrund der niedrigeren Koerzitivfeldstiarke und der erhohten Keimdichte ver-
einfacht. Die bisher erzeugten PPLN-Kristalle weisen noch nicht die gewiinsche Qualitét
auf, da die Tastverhéltnisse bislang nicht mit dem optimalen Verhéltnis von 0.5 tber-
einstimmen und auch noch unklar ist, bis zu welcher Probentiefe die Struktur reicht. Es
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ZUSAMMENFASSUNG

konnte allerdings eine Breite der ungepolten Doméanen von 0.5 pm nachgewiesen werden,
was flir magnesiumdotiertes LiNbOj bereits ein Erfolg ist. In unbestrahlten, magnesium-
dotierten Proben ist die Erzeugung kleiner periodischer Strukturen schwierig, da aufgrund
der geringen Defektdichte eine Keimbildung erschwert wird. Da durch die Bestrahlung
Defekte induziert werden, bilden sich leichter Keime und periodisch gepolte Strukturen
im Submikrometer sollten sich besser realisieren lassen.

Ein alternativer Ansatz zur Erzeugung von PPLN wurde durch eine gitterférmige Bestrah-
lung der Proben realisiert. In den Proben konnten durch die Bestrahlung Brechungsindex-
gitter mit einer Periode von 12 pum nachgewiesen werden, die gegentiber photorefraktiv
hergestellten optischen Gittern den Vorteil groflerer Bestandigkeit haben. Aufgrund dieser
Gitter sollten sich periodisch gepolte Strukturen in den Kristallen erzeugen lassen, wenn
durch ein aufleres Feld die bestrahlten Streifen bereits invertiert sind, sich die unbestrahl-
ten Streifen aber noch in ihrem urspriinglichen Zustand befinden. Eine derart induzierte
periodisch gepolte Struktur konnte bislang noch nicht realisiert werden, sollte in Zukunft
jedoch weiter untersucht werden.

Leitfahigkeitsuntersuchungen zeigen eine um etwa eine Groflenordnung erhéhte Leitféahig-
keit in bestrahltem Material von o, = (18 £ 1) pAV 'm~!. Genauere Untersuchungen
sowie eine Uberpriifung der Dosisabhingigkeit stehen noch aus.

Abschlieflend lésst sich sagen, dass sich durch die Modifikation des Brechungsindex und
des Polungsverhaltens in magnesiumdotiertem LiNbOj viele interessante Ergebnisse erzie-
len lassen, die in vielen optischen Komponenten Anwendung finden werden. Besonders die
Ergebnisse zur Erzeugung von PPLN in LiNbOj3:Mg liefern vielversprechende Ansétze, die
in Zukunft die Herstellung erleichtern kénnen und somit in Anwendungen wie kurzwelligen
Laserlichtquellen zum Einsatz kommen konnten.
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