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1 Einleitung

Seit MAXWELL in den 1860er Jahren seine Gleichungen zur Beschreibung elektromagneti-
scher Wellen formulierte [Max65], hat die Bedeutung der Optik als Technologie in unserer
Welt immens zugenommen. Viele Bereiche der heutigen Technik verwenden die niitzlichen
Eigenschaften des Lichts oder wéren ohne Optik gar nicht denkbar. Neben vielfdltigen
Anwendungen in Medizin, Wissenschaft und Technik ist auch die Nutzung fiir Kommu-
nikationszwecke interessant. Immer grofere Datenmengen und immer schnellere Ubertra-
gungsraten machen neben der bereits etablierten optischen Dateniibertragung auch eine
optische Datenverarbeitung notwendig. Die verlangsamende Um- und Riickwandlung von
optischen in elektrische Signale kann so vermieden werden.

Fiir diesen Zweck werden Bauelemente wie optische Speicher, Schalter, Transistoren,
Modulatoren und Verteiler bendtigt. Zusétzlich dazu sind monokristalline Laser und
Verstéarker hilfreich. Fiir einige dieser Zwecke hat sich das kiinstliche Material Lithium-
niobat (LiNbOj3) als gut geeignet erwiesen. Durch Modifikation der Materialparameter
wie z. B. dem Brechungsindex konnten bereits holographische Speicher [Mok93, Che68]
und Wellenldngenfilter [Bre99] realisiert werden, ebenso eingeschriebene Wellenleiter, op-
tische Modulatoren [Ram78] und integrierte Laser [Bec98]. Fiir viele dieser und weiterer
angestrebter Anwendungen ist die gezielte Modifikation des Brechungsindexes notwen-
dig. Oft geschieht dies durch photorefraktive Prozesse oder Ionenimplantation. Es wurde
jedoch bereits gezeigt, dass wesentlich grofivolumigere und langzeitstabile Brechungsin-
dexénderungen durch die Durchstrahlung von Lithiumniobat mit leichten, schnellen Io-
nen (z. B. *He mit 40 MeV) erzielt werden koénnen [And04, Pei06a, ZM10]. Dabei wur-
den Anderungen des ordentlichen und auBerordentlichen Brechungsindexes von bis zu
6 x 1073 beobachtet [Jen08a] und die Herstellung eines vergrabenen Wellenleiters de-
monstriert [Pei06b]. Von weiterem Interesse ist Lithiumniobat fir effektive Frequenz-
verdopplung [Arm62] durch Quasiphasenanpassung [Fej92]. Dafiir ist es notwendig die
Spontanpolarisierung des Kristalls mit wenigen Mikrometern Periodenlénge alternierend
umzukehren (,,periodically poled lithium niobate“, PPLN) [Bat99]. Das fiir diese Umpo-
lung notwendige elektrische Feld wird durch die Bestrahlung mit 40 MeV 3He um etwa
10 % verringert, was die Strukturierung erleichtert [Jen08b, Jen08a]. Daneben wird durch
die Bestrahlung die elektrische Leitfahigkeit des Materials um etwa eine Gréfenordnung
erhoht [Jen08b, Jenl0).

Diese Arbeit beschéftigt sich mit der genaueren Untersuchung der durch Bestrahlung
mit *He-Ionen bei einer Energie von 40 MeV erzielten Brechungsindexinderungen in
magnesiumdotiertem Lithiumniobat. Die Magnesiumdotierung unterdriickt den in vielen
Féllen storenden ,,optischen Schaden®, der durch den photorefraktiven Effekt bei hohen
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Intensitdten entsteht [Bry84]. Von Interesse sind die entstehenden makroskopischen Bre-
chungsindexdnderungen, insbesondere deren zeitliche und thermische Stabilitdt. Dariiber
hinaus wird die Strukturierung von Kristallen mit einigen Mikrometern Periodenlénge
mittels eines verschiebbaren Schlitzes sowie einem zu diesem Zweck realisierten Ionenmi-
krostrahl verfolgt. Die auf diese Weise in den Kristall eingebrachte periodische Defekt-
struktur konnte eine Grundlage fiir eine alternative Herstellung von PPLN bilden.



2 Theoretischer Hintergrund

2.1 Lithiumniobat

Diese Arbeit beschéftigt sich mit dem kiinstlich hergestellten, kristallinen Dielektrikum
Lithiumniobat mit der chemischen Summenformel LiNbQOj3. Lithiumniobat wird iiblicher-
weise mittels des Czochralski-Verfahrens direkt aus einer bei einer Temperatur von 1253°C
gehaltenen Schmelze bestehend aus Li;O und NbyOj5 gezogen. Das so hergestellte, kongru-
ent schmelzende Lithiumniobat besitzt entgegen der Summenformel LiNbO3 einen Mangel
an Lithium von etwa 6 % [Ler68]. Im Gegensatz dazu bezeichnet man Kristalle, die kein
Lithiumdefizit aufweisen, als stochiometrisch. Man erhélt zylindrische Boules, die dann in
diinne Wafer geschnitten kommerziell vertrieben werden.

2.1.1 Kiristallstruktur

Lithiumniobat befindet sich unterhalb der CURIE-Temperatur (etwa 1210 °C) in der in
Abbildung 2.1 dargestellten ferroelektrischen Phase [Wei85]. Hierbei bilden Sauerstoff-
ionen (O%) Ebenen in einer verzerrten hep-Anordnung. Die dadurch gebildeten Zwischen-
gitterplédtze sind entlang der so genannten c-Achse abwechselnd jeweils zu einem Drittel
mit Lithium (Li™), Niob (Nb®") und Fehlstellen besetzt, wobei die Anionen durch elasti-
sche Krifte gegen ihre symmetrische Position verschoben sind.

Auf diese Weise entsteht im Kristall eine Spontanpolarisierung P, entlang der ¢-Achse,
die an der Oberflache jedoch durch frei bewegliche Ladungstriger ausgeglichen wird. Um
diese Achse herum besitzt der Kristall eine dreizéhlige Rotationssymmetrie, somit gehort
LiNbO3 der Punktgruppe 3m an [Wei85]. Ublicherweise legt man bei der Beschreibung
des Kristalls durch ein Koordinatensystem die z-Achse entlang der ¢-Achse.

Als Ferroelektrikum ist Lithiumniobat dariiberhinaus auch pyro- und piezoelektrisch.
Das elektrische Feld im Kristall hédngt also von der Temperatur bzw. der Verformung des
Kristalls ab.

2.1.2 Optisches Verhalten

Die Kristallstruktur macht Lithiumniobat optisch einachsig und damit doppelbrechend.
Man erhilt fiir ordentlich polarisiertes Licht (Polarisation des einfallenden Lichts senkrecht
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Abb. 2.1: Kristallstruktur von kristalli-

2- 5+ -+ nem Lithiumniobat unterhalb der CURIE-

© Nb ®Li Temperatur (nach [Wei85]). Die z-Achse liegt
entlang der Spontanpolarisierung Fs.

o
®

zur ¢-Achse) als Brechungsindex n, und fiir auflerordentlich polarisiertes Licht (Polarisa-
tion des einfallenden Lichts parallel zur ¢-Achse) n.. Die Doppelbrechung

n(AT) =ne(\T) —no(\,T) (2.1)

héngt von der Licht-Wellenldnge A und der Temperatur 1" ab. Fiir Licht mit A = 633 nm
(HeNe-Laser) liegt der ordentliche Brechungsindex bei n, = 2,2866, der auerordentliche
Brechungsindex betréagt n. = 2,2028. Somit besitzt LiNbOj3 im sichtbaren Bereich eine
negative Doppelbrechung [Wei85].

Mit Eisen oder Kupfer dotiertes Lithiumniobat ist photorefraktiv. Eine inhomogene Be-
leuchtung des Kristalls fiihrt durch den sehr starken volumen-photovoltaischen Effekt
zu einem Ladungstransport, der rdumlich inhomogen ist und vom Lichtmuster abhéngt.
Es bauen sich Raumladungsfelder auf, die durch den elektro-optischen Effekt den Bre-
chungsindex dndern [Ash66]. Dieses Phédnomen kann zur holographischen Datenspeiche-
rung genutzt werden, wird allerdings oft auch als ,,Optischer Schaden® bezeichnet und ist
unerwiinscht. Insbesondere dann, wenn das Material als optisch nichtlinearer Kristall
zur effizienten Frequenzkonversion (z. B. SHG, OPO, OPA) genutzt werden soll [Kie09].
Um den optischen Schaden effektiv zu unterdriicken, konnen geeignete Dotierungen wie
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Magnesium, Indium oder Zink verwendet werden. Insbesondere Magnesium-dotiertes Li-
thiumniobat (LiNbO3:Mg) ist dabei von grofiem technologischen Interesse; eine gezielte
Strukturierung im Sinne stabiler Brechungsindexénderungen oder kleiner Periodenlédngen
bei periodischer Polung sind anzustreben. Mit herkommlichen Techniken ist das schwer
erreichbar, da sich der Brechungsindex nicht mehr iiber photorefraktive Prozesse &ndern
lasst.

2.1.3 Defekte und Dotierung

Wie bereits erwéhnt, sind die aus der Schmelze gezogenen Lithiumniobat-Kristalle nicht
stochiometrisch, sodass das Verhéltnis [Li]/[Nb] nicht 1 sondern 0,942 betrégt [Sch91].
Nahezu stochiometrische Kristalle lassen sich mit der so genannten ,,double crucible Czo-
chralski method“ (DCCZ) herstellen. Hierbei wird die Schmelzzusammensetzung wéhrend
des Ziehens kontinuierlich angepasst und auf 58,5 mol% LisO gehalten [Kit92]. Im Allge-
meinen findet jedoch das kongruent schmelzende Lithiumniobat breitere Verwendung, da
seine Herstellung wesentlich unkomplizierter und somit kostengiinstiger ist.

Die im kongruent-schmelzenden Material durch den Lithiummangel entstehenden Fehlstel-
len werden teilweise durch Nb®* besetzt. Es bilden sich sogenannte Nb{! (Nb-auf-Li-Platz)
Antisite-Defekte. Aus Griinden der Ladungskompensation werden nur etwa ein Fiinftel
der Lithiumfehlstellen auf diese Weise besetzt, der Rest verbleibt als Leerstelle [;;. Die
Kristallzusammensetzung ist damit [Liy_5<[J4xNbx]NbO3 mit x = 0,0118 [Ler68, Sch91].

Durch geeignete Dotierung kénnen die Niob-Antisite-Defekte vermieden werden, indem
die Lit-Fehlstellen durch die Dotierungsionen besetzt werden. In dieser Arbeit wird mit
Magnesium dotiertes Material verwendet. Die Nb{} werden so durch Mg, ersetzt, was die
Ladungskompensation und die verbleibenden Lithiumfehlstellen verringert. Ab einer Ma-
gnesiumkonzentration von etwa 1,25 mol% sind alle Niob-Antisite-Defekte durch Magne-
sium besetzt und ab 5 mol% werden teilweise Mg, Antisite-Defekte und kompensierende
Lithiumfehlstellen erzeugt [Abd09, Gra91]. Der ,optische Schaden“ wird ab dieser Ma-
gnesiumkonzentration stark unterdriickt [Bry84]. Die Kristallzusammensetzung ist dann
[Lio’gmo’lMgoyl]NbO:g [Abd09]

2.2 Strahlenschaden

Wird ein Festkorper von hochenergetischen Ionen durchdrungen, verlieren diese zu Be-
ginn hauptséchlich Energie {iber elektronische Wechselwirkungen. Der Energieverlust pro
Strecke % kann somit zunéchst durch die BETHE-BLOCH-Gleichung beschrieben werden
[Tow94]. Mit zunehmender Eindringtiefe nimmt die kinetische Energie der Ionen ab und
elastische Stole mit den Kernen des Festkorpers dominieren, bis im sogenannten BRAGG-
Peak der Energieverlust maximal wird. Kurz danach wird die Stopptiefe erreicht und die
Ionen bleiben im Kristall stecken.
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Nukleare Wechselwirkungen sind eher selten, fithren bei hohen Energien aber zu einer
messbaren Aktivierung des bestrahlten Kristalls.

Der Energieverlust und die Reichweite, die von vielen Parametern wie den Targetatomen,
den Projektilionen und der Energie abhidngen, kénnen mit dem Programm SRIM 2008
simuliert werden [Zie85, Zie08]. Das Programm macht dabei einige vereinfachende An-
nahmen. Das Targetmaterial wird als amorph und vor jedem Ionentreffer unbeschadigt
angenommen. Effekte die durch Beteiligung mehrerer Ionen oder durch die Kristallstruk-
tur hervorgerufen werden, bleiben damit unberiicksichtigt. Diese Ndherung ist in der Regel
ausreichend gut. Die Abbildung 2.2 zeigt den Energieverlust, Abbildung 2.3 die Reichweite
von 40 MeV *He-Ionen in mit 5 mol% Magnesium dotierten Lithiumniobat (LiNbO3:Mg)
entlang der Probentiefe.

Energieverlust [eV/A]

Abb. 2.2: Simulation des Energiever-
lustes % von 40 MeV 3He-Ionen in
LiNbO3:Mg entlang der Probentiefe mit

0 100 200 300 400 500 600 700

Probentiefe [Lm] SRIM 2008 [Zie08].
2500 4
2000 - g
=
g 1500 i}
3
c
2 1000 -
o
500 4 Abb. 2.3: Simulation der Stopptiefe von
] 40 MeV *He-Ionen in LiNbO3:Mg mit
o4 - @ — SRIM 2008 [Zie08]. Die blaue Linie kenn-
0 100 200 300 400 500 600 700

zeichnet die in dieser Arbeit verwendete
Probentiefe [um] Probendicke.

Eine Bestrahlung von Lithiumniobat mit leichten schnellen Tonen (z. B. 3He oder a/) erhiht
den auBerordentlichen Brechungsindex An, und reduziert den ordentlichen Brechungs-
index An,. Die Doppelbrechung des Materials wird damit verringert, die Anderungen
An, und An, sind dabei betragsméfig gleich. Ebenso erfolgt eine leichte Deformation
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und damit auch eine Dickenénderung des Kristalls im bestrahlten Bereich (vgl. auch
[And05, Hau06, ZMO07, Hat07, JenO8b]).

Fiir die Beschreibung der nach Bestrahlung von LiNbOj-Kristallen verbleibenden
Schéaden, insbesondere bei den hier verwendeten hohen Energien, existieren noch keine
zufriedenstellenden Modelle. Fiir niedrigere Energien, wie sie hauptséchlich bei der Im-
plantation genutzt werden, wurden bereits einige Ergebnisse vorgestellt. Vorgeschlagen
wird eine Verlagerung von Lithiumatomen [Gla88], insbesondere in den durchstrahlten
Bereich hinein [Zha91]. Auch die Erzeugung von Sauerstofffehlstellen [Hod88, Ubi00], so-
wie eine Gitterverzerrung und damit einhergehende Spannungsfelder im Kristall werden
als Ursachen vermutet [Zha91].

ZAMANI-MEYMIAN et al. untersuchten die durch 40 MeV 3He entstehenden Schiden
mithilfe der Transmissionselektronenmikroskopie und fanden Hinweise auf die Entstehung
so genannter ,thermal spikes“ [ZM09]. Die Heliumionen allein haben nicht ausreichend
Energieverlust, um den Kristall lokal zu amorphisieren und einen ,thermal spike“ zu
bilden. Sie erfahren hingegen zentrale elastische Stole mit Niob- oder Sauerstoffkernen, die
ihrerseits auf ihrem Weg durch den Kristall geniigend Energieverlust pro Strecke erleiden,
um den Kristall lokal zu amorphisieren. Diese Bereiche konnen daraufhin in einer anderen
kristallinen Phase rekristallisieren.
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3.1 Verwendete Proben

Die in dieser Arbeit verwendeten Proben wurden aus Lithiumniobat-Wafern gesidgt und
haben folgende Abmessungen:

e z-cuts: (z xy x 2)=0,5x 15 x 16 mm?
e z-cuts: (x X y X z) =16 x 15 x 0,5 mm?

Die beiden grofien yz- bzw. xy-Flachen sind dabei mit optischer Qualitdt poliert. Durch
die rechteckige Form und das Abschleifen einer Ecke bleibt die Orientierung des Kristalls
eindeutig identifizierbar. Alle Wafer wurden von Yamaju Ceramics Co. Ltd. (Japan) be-
zogen und sind kongruent-schmelzend. Die z-cuts sind mit 5 mol% Magnesium dotiert,
die x-cut-Wafer undotiert.

Bei der Auswahl der Probendicke wurde darauf geachtet, dass die Ionen den Kristall ganz
durchdringen und so die Effekte des BRAGG-Peaks fiir die Beobachtungen in dieser Arbeit
keine Rolle spielen. In Abbildung 2.3 ist zu erkennen, dass der grofite Teil der Ionen etwa
in einer Tiefe von 515 pm stecken bleibt. In der hier gewahlten Probendicke von 500 pm
verbleiben nur etwa 8 %o der Ionen.

3.2 Zyklotron

Die Bestrahlung der Proben findet am Bonner Isochron-Zyklotron des Helmholtz-Instituts
fiir Strahlen- und Kernphysik [Zyk06] mit *He®"-Tonen bei einer Energie von etwa 40 MeV
statt. Diese sind besonders geeignet, da sie die Probe nicht durch das Entstehen langlebiger
Isotope aktivieren und so ein ziigiger Ausbau und eine problemlose Handhabung derselben
ermoglicht wird.

Es werden ferner auch Teststrahlzeiten mit a-Teilchen bei 54 MeV durchgefiihrt. Dabei
wurden jedoch keine Kristalle bestrahlt.

Die Strahlfithrung ist in Abbildung 3.1 dargestellt. Die in den Kapiteln 4 und 5 betrach-
teten Proben werden an Strahlplatz 8 auf dem so genannten ,,D-Weg® bestrahlt, Kapitel
6 behandelt Bestrahlungen an Strahlplatz 2 (,,C-Weg*).

Die in dieser Arbeit verwendeten Aufbauten sind so konzipiert, dass sich die Probenhal-
ter direkt im Vakuum (etwa 10 mbar) der Zyklotron-Strahlfiihrung befinden. Ein vor
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Abb. 3.1: Strahlfiihrung am Bonner Zyklotron [Zyk06]. Es werden die Strahlplitze 2 und 8
verwendet.

den Proben angebrachter Leuchtschirm ermdoglicht es; die Strahllage und -form iiber eine
Kamera zu iiberpriifen und zu optimieren. Hat der Strahlfleck zufriedenstellende Parame-
ter erreicht, kann der Leuchtschirm ferngesteuert aus dem Strahl herausgefahren werden,
sodass der Ionenstrahl auf den dahinterliegenden Aufbau fallt.

Die Proben werden zur Abfithrung der bei der Bestrahlung entstehenden Wérme mit
Wirmeleitpaste auf den Probenhaltern aus Aluminium befestigt. Eine zuséatzliche Fixie-
rung mit kleinen schraubbaren Klemmen ist zusatzlich méglich, aber selten notwendig.

3.3 Bestimmung der Bestrahlungsdosis

Ein entscheidender Parameter bei der Bestrahlung ist die auf die Probe treffende Ionen-
dosis. Aufgrund zeitlicher und rdumlicher Schwankungen des Ionenstroms ist diese Grofie
schwer abzuschétzen und mit einem grofien Fehler behaftet. Durch Messung der Proben-
aktivierung nach der Bestrahlung gelingt es jedoch die relative Dosis abzuschétzen. Dafiir
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wird mit einem Germaniumdetektor ein Gammaspektrum des bestrahlten Kristalls aufge-
nommen. Fiir die Eichung wird das metastabile “™Nb mit einer Halbwertszeit von etwa
Tij» = 10 Tagen benutzt. Es entsteht durch die Kernreaktion **Nb(*He, «)?*"Nb und
sendet beim Ubergang in den Grundzustand *2Nb ein Gammaquant mit E, = 934,44 keV
aus. Die Auswertung des Spektrums geschieht mit dem Programm MSPEC [Haa06]. Die
Anzahl der mit dieser Energie registrierten Quanten wird mithilfe der Halbwertszeit und
der seit der Bestrahlung verstrichenen Zeit auf die Anfangsaktivitiat Ay zuriickgerechnet
und auf die bestrahlte Flidche F' normiert.

Ay = —= - N(t) - exp (t : —> (3.1)

Wahrend diese zu Beginn verwendete Messmethode innerhalb ein und derselben Strahlzeit
relativ gut vergleichbare Ergebnisse liefert, erweist sie sich dennoch als zu ungenau und er-
schwert die Reproduktion von Bestrahlungsbedingungen, insbesondere iiber verschiedene
Strahlzeiten hinweg. Deshalb werden alle verwendeten Aufbauten mit einem sogenannten
Cup ausgeriistet, der es ermoglicht wahrend der Strahlzeit in Echtzeit den durch die Pro-
be transmittierten Strahlstrom zu messen. Als Cup bezeichnet man dabei einen elektrisch
kontaktierten Strahlstopper, der den gesamten Ionenstrom absorbiert. Dafiir wird bei den
hier verwendeten Aufbauten der Aluminiumprobenhalter verwendet, auf dem die Probe
klebt. Da fast alle Ionen den Kristall auch wieder verlassen (vgl. Abb. 2.3) entspricht diese
Messung sehr genau dem tatséchlich auf die Probe treffenden Ionenstrom.

350 T T T T T T
300 =
250 N
i3
9, 200 -
< :
® 1504 7 Abb. 3.2: Die gemessene Aktivitét
é ] ] der Proben aufgetragen gegen die
< 100 - : :
] ] mit der Cupstrommessung direkt
50 i ermittelte Ionendosis. Alle Proben
] wurden in derselben Strahlzeit be-
0 - T - T - T - strahlt. Die Punkte reprisentieren
0,0 5,0x10" 1,0x10" 1,5x10" 2,0x10"

Messdaten und die Gerade ist eine
Dosis [lonen] lineare Anpassung an die Daten.

Der so gemessene lonenstrom ermoglicht einerseits eine Optimierung der Strahlposition
und andererseits eine direkte Messung der Dosis. Dazu wird der Strom mit einem Piko-
amperemeter gemessen und mithilfe eines PCs aufgenommen und integriert. Die Angabe
erfolgt in nAh bzw. nach Umrechnung als Gesamtanzahl der Ionen.

Abbildung 3.2 setzt die Aktivitdt der bestrahlten Kristalle in Beziehung mit der iiber
die Cupstrommessung ermittelten Dosis. Wie zu erkennen ist, folgt der Zusammenhang
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3.3 Bestimmung der Bestrahlungsdosis

innerhalb einer Strahlzeit sehr genau einem linearen Verlauf. Der Hauptvorteil der Cups-
trommessung liegt in der unmittelbaren Kontrolle des Ionenstroms wéihrend der Bestrah-
lung und einer dadurch erhchten Reproduzierbarkeit der Bestrahlungsergebnisse. Dariiber
hinaus entfillt die Messung des Gammaspektrums, sowie dessen Auswertung.

Der Fehler bei der Dosisbestimmung resultiert hauptséachlich aus der Unsicherheit bei der
Stromintegration zu insgesamt etwa 5 %. Bei Normierung auf die Strahlfleckgrofie spielt
auch die Unsicherheit von 1 mm? bei Bestimmung derselben aus dem Bestrahlungsbild
eine Rolle.

11



4 Brechungsindexanderungen in
bestrahltem Lithiumniobat

In diesem Abschnitt werden die von der Bestrahlung hervorgerufenen Veranderungen des
Brechungsindexes nidher untersucht. Von besonderem Interesse ist dabei die Abhéngigkeit
von Parametern wie lonendosis und Bestrahlungsrichtung sowie die zeitliche und thermi-
sche Stabilitét.

4.1 Experimentelle Techniken

4.1.1 Automatischer Probenwechsler

Um mehrere Kristalle wihrend einer Strahlzeit bestrahlen zu koénnen, wird ein Aufbau
(siche Abb. 4.1) benutzt, bei dem die Proben auf einem drehbaren Teller befestigt sind.
Der bis zu 8 Proben fassende Teller aus Aluminium wird iiber ein Schneckenradgetriebe
und eine Welle von einem Schrittmotor angetrieben, der aulerhalb der Vakuumkammer
am Strahlplatz 8 sitzt (vgl. Abb. 3.1). Vor dem Teller befindet sich eine Abschirmung aus
Graphit, die mit einer Blende versehen ist. Im Rahmen dieser Arbeit wird eine kreisformige
Blende mit 4 mm Durchmesser verwendet. Der Ionenstrahl wird durch diese Blende hin-
durch auf die jeweils hinter der Blende liegende Probe fokussiert. Seine Lage kann hier-
bei durch zwei rechts und links isoliert aufgebrachte Graphitbacken sowie den bereits in
Kapitel 3.3 erwéhnten Cup kontrolliert werden. Dieser besteht hier aus dem Teller, der
elektrisch, aber nicht thermisch, isoliert an der Welle befestigt und mit einem Kabel kon-
taktiert ist. Bei optimaler Strahllage sollte der gemessene lonenstrom dabei symmetrisch
auf beide Backen verteilt und auf dem Cup maximal sein.

Wiéhrend der Strahlzeit kann der Schrittmotor mittels eines LabVIEW-Programms zeit-
gesteuert oder bei Erreichen einer bestimmten Dosis auf dem jeweiligen Kristall automa-
tisch den Teller weiterdrehen und somit den nichsten Kristall hinter die Blende und in
den Strahl bringen.

4.1.2 Interferometrische Messung des Brechungsindexes

Nach der Bestrahlung von Lithiumniobat mit schnellen, leichten Ionen treten Anderungen
des Brechungsindexes und der Probendicke auf [And04]. Das Verfahren zur Messung dieser
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Graphitbacken

lonenstrahl

Glimmerscheiben

Graphitblende

Flanschdeckel

Vakuumdurchfiihrung

Schrittmotor /

Abb. 4.1: Skizze des Aufbaus zur Bestrahlung mehrerer Kristalle. Ein drehbarer Probentel-
ler wird iiber ein Getriebe von einem auflerhalb der Vakuumkammer sitzenden Schrittmotor
angetrieben. Der lonenstrahl trifft durch eine Graphitblende hindurch auf den jeweils dahinter
liegenden Kristall. Zwei Graphitbacken ermoglichen eine Kontrolle der Strahllage.

Modifikationen wird in diesem Abschnitt erlautert.

Tritt Licht der Wellenldnge A durch ein Medium hindurch, so hingt die Phase ® von der
im Medium zuriickgelegten Strecke d und dem Brechungsindex n ab:

2
o= Tﬂnd (4.1)

Eine lokale Verdnderung des Brechungsindexes oder der Probendicke fiithrt somit direkt
zu einer Anderung der Phase des austretenden Lichts. Die Abbildung 4.2 illustriert die
Beitréige der Brechungsindexédnderung An(z,y) und der Dickendnderung Ad(z,y) zur
Gesamtphasendnderung A®(x,y).
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4 Brechungsindexdnderungen in bestrahltem Lithiumniobat

> d(no) — ®(do)

d — AD, No — A,
—ﬁ—> D(no+An) — d(do+Ad)
Abb. 4.2: Die lokale Gesamtphasenénderung A®(z,y) resultiert aus den Phaseninderungen
durch Brechungsindex A®,(xz,y) und Probendicke A®4(x,y).

Es folgen
27
2
Ay, y) = - (no — nu)Ad(x, ) (4.3)

die zusammengesetzt ergeben:

Ad(z,y) = QTW[doATL([B, y) + (no — n)Ad(z, y)] (4.4)

Hierbei ist dy die urspriingliche Kristalldicke, ng der urspriingliche Brechungsindex und
n;, ~ 1 der Brechungsindex der umgebenden Luft. Es werden deshalb die Gesamtpha-
senénderung A® und die Dickenénderung Ad getrennt gemessen um daraus An zu ermit-

teln.

A ng —n
Anlr,y) = 5o A(r,y) = ==

Die Messung wird mit einem kombinierten MACH-ZEHNDER- MICHELSON-Interferometer
durchgefiihrt, dessen Funktionsweise im Folgenden erklért wird.

Ad(z,y) (4.5)

Gesamtphasendnderung

Die Gesamtphasendnderung wird mit dem MACH-ZEHNDER-Interferometer aus Abbil-
dung 4.3 bestimmt. Der aufgeweitete Strahl eines HeNe-Lasers (A = 633 nm) wird an
Strahlteiler ST 1 aufgespalten, wobei der abgebeugte Signalstrahl iiber zwei Spiegel um-
gelenkt wird, bevor er durch die Probe und anschlieend den Strahlteiler ST 2 tritt. Der
Referenzstrahl gelangt iiber zwei Spiegel und durch den Strahlteiler ST 2 hindurch auf
einen piezoelektrisch verstellbaren Spiegel auf einem Verschiebetisch, der zusédtzlich mit
einem Linearmotor verfahren werden kann. Der reflektierte Strahl wird am Strahlteiler
ST 2 abgebeugt und interferiert dort mit dem von der Probe kommenden Signalstrahl.
Beide Strahlen werden gemeinsam durch eine Linse und einen weiteren Spiegel ins Ka-
meraojektiv einer CCD-Kamera (1280x1024 Pixel, 8 Bit Intensitdtsauflosung) gelenkt.
Das resultierende Interferogramm kann in Echtzeit auf einem Computer betrachtet wer-
den. Um Reflexe der Oberfliche und FABRY-PEROT-Interferenzen innerhalb der Probe zu
verhindern wird die Probe iiber den vertikal und horizontal verdrehbaren Probentisch ein
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4.1 Experimentelle Techniken

ST SP1  SPG6 Kamera

Abb. 4.3: Interferometer in MACH-ZEHNDER-Konfiguration zur Messung der Gesamtpha-
sendnderung.

wenig verkippt. Die dadurch entstehende Versetzung des Signalstrahls ist vernachléssigbar
klein. Eine Nullmessung ohne Probe wird zusétzlich durchgefithrt um Justagefehler und
Untergrundeffekte zu eliminieren.

Um bei z-cuts eine getrennte Messung des ordentlichen und aulerordentlichen Brechungs-
indexes durchzufiihren, ist der Laserstrahl polarisiert und die Polarisationsebene kann um
90° gedreht werden. Es werden dann jeweils eine Transmissions- und eine Nullmessung
pro Polarisationsrichtung aufgenommen.

Der Abbildungsmafstab betréagt 1:1, sodass man direkt aus den Pixeln des Kamerabildes
Entfernungen im Interferogramm ermitteln kann, wobei die Pixelgrofle des CCD-Sensors
18,6 x 18,6 ym? betrigt. Durch Verinderung der Kameraposition kann auch ein ver-
grofernder Mafistab von 4:1 erreicht werden.

Dickenanderung

Da die Dickenénderung nicht direkt bestimmt werden kann, wird stattdessen die Deforma-
tion der Oberflaichen Ae bestimmt. Daraus kann dann die Dickendnderung Ad errechnet
werden. Um die Deformation der Oberflaichen mit einem MICHESLON-Interferometer zu
messen, wird der bekannte Aufbau aus Abb. 4.3 zu dem in Abb. 4.4 modifiziert. Die
Abbildungsgeometrie der Probe wird dadurch beibehalten. An die Stelle des Lasers tritt
nun eine LED (A = 650 nm) und es wird nur ein Strahlteiler genutzt. Der Strahl der LED
wird an ST 2 in zwei Teilstrahlen aufgespalten. Der abgebeugte Signalstrahl trifft auf die
Probenoberfliche, die als Spiegel fungiert und lduft gerade zuriick durch den Strahltei-
ler. Der Referenzstrahl tritt durch ST 2 hindurch und wird vom Piezospiegel wieder in
den Strahlteiler reflektiert, wo er in Richtung Kamera abgebeugt wird und wieder mit
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4 Brechungsindexdnderungen in bestrahltem Lithiumniobat

SP% §P4

ST SP1 SPG Kamera

Abb. 4.4: Interferometer in MICHELSON-Konfiguration zur Messung der Ober-
flichendeformation. Vorder- und Riickseite werden separat gemessen und die Dickendnderung
ermittelt.

dem Signalstrahl interferiert. Eine Verformung der Oberfliche Ae(x,y) erzeugt nun im
Signalstrahl eine Phasendifferenz:

2T

A@e(w,y) =4 \

— Ae(x,y) (4.6)

Hierbei ist es im Gegensatz zu Aufbau 4.3 notwendig, dass die Probenoberfliche exakt
senkrecht zum Strahl steht, sodass der Oberflichenreflex in sich selbst zuriickgeworfen
wird. Dies kann vorher mit dem Laser sichergestellt werden. Die LED wird hier verwen-
det, da die wesentlich kiirzere Kohérenzldnge von ca. 15 pm dafiir sorgt, dass nur die
Vorderseite der Probe beitriagt; der von der Riickseite der Probe kommende Reflex ist
nicht mehr interferenzfahig. Damit die Interferenzbedingung fiir die Vorderseite zunéchst
iiberhaupt erfiillt wird, muss ein exakter Weglingenabgleich stattfinden, indem man den
Piezospiegel mittels des Verschiebetischs entsprechend verfahrt.

Um die Deformation der Riickseite zu bestimmen wird die Probe um 180° gedreht und die
Messung wiederholt. Unter Beriicksichtigung der Vorzeichen und der Seitenvertauschung
lasst sich dann aus den Deformationen der Vorder- und Riickseite die Dickenénderung
Ad bestimmen. Eine Voraussetzung ist hierbei, dass die beiden Oberflichen ansonsten
hinreichend planparallel sind, was fiir die hier benutzten Proben aus in optischer Qualitét
polierten Wafern erfiillt ist.
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4.1 Experimentelle Techniken

Abb. 4.5: Transmissionsinterferogramm (links) und aus diesem und 2 weiteren mit FRAN NT
[Jud02] verstetigtes Phasenbild (rechts). Es wird jeweils nur ein Ausschnitt der Probe gezeigt.

Phasenbestimmung aus den Interferenzbildern

Bei beiden Verfahren erfolgt die eigentliche Messung der jeweiligen Phasenénderung durch
das Verschieben des Piezospiegels, wodurch sich die Phase zwischen Referenz- und Signal-
strahl um den Phasenwinkel 6 verdndern ldsst. Dafiir wird die am Piezoversteller anlie-
gende Spannung schrittweise von 70 V bis 80 V variiert und jedesmal mit dem PC ein
Interferogramm aufgenommen. Man benotigt drei dieser Bilder, zwischen denen jeweils
der Phasenwinkel 6 Abstand besteht. Dann gilt fiir deren Intensititen I;(x,y):

I =a+b-cos(AD);
ILy=a+b-cos(AD +0);
I3 =a+b-cos(AD + 20). (4.7)
Hierbei bezeichnet a die Hintergrundintensitit und b die Amplitude der Interferenzstrei-
fen. Fiir die Gesamtphasenénderung folgt dann [And05]:
(I3 — I1)(cos O — 1) — (I — I;)(cos 260 — 1)
(]3 — .[1) sinf — (]2 — ]1) sin 20

A = arctan (4.8)

Da der Arcustangens nur Werte im Intervall [—7, 47| annimmt, kénnen Unstetigkeiten
auftreten. Um das Phasenbild zu verstetigen und daraus die Phase zu bestimmen wird
das Programm FRAN NT [Jud02] verwendet. Die Abbildung 4.5 zeigt ein typisches In-
terferogramm sowie das aus dreien solcher Bilder von FRAN verstetigte Phasenbild. Der
Phasenwinkel zwischen den drei Interferogrammen héngt von der Wellenléinge ab und
kann ermittelt werden, indem man den Verlauf der Intensitéit an einer Stelle im Interfe-
rogramm aufzeichnet, wihrend man die Steuerspannung des Piezoverstellers variiert. Fiir

die hier benutzten Aufbauten gilt:

Orep = 20,7° pro 1 V Spannungsénderung
Oxene = 21,6° pro 1 V Spannungsénderung
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Abb. 4.6: Ausgewertetes Brechungsindexprofil mit einer deutlich erkennbaren Absenkung des-
selben um Ang.x = —1 x 1072 im bestrahlten Bereich. Es wurde derselbe Ausschnitt gewihlt
wie in Abb. 4.5. Die z-Achse ist aus Griinden der Darstellung invertiert.

Nach einem kompletten Messzyklus liegen vier verstetigte Phasenbilder vor:

Gesamtphasendnderung der Nullmessung
Phasenénderung durch Reflexion an der Vorderseite Ad(z,y)
Phasenédnderung durch Reflexion an der Riickseite Y

Gesamtphasendnderung bei Transmission } AD(z,y)

Mit Hilfe der Software MATLAB wird nun aus diesen vier Bildern nach (4.6) Ae(z,y)
bzw. Ad(x,y) und nach (4.5) An(z,y) berechnet. Dabei ist zu beachten, dass sich nur
relative Groflen ermitteln lassen, da nur A® gemessen wird und nicht ®. Die durch die
Bestrahlung hervorgerufene Gesamtbrechungsindexdnderung An wird als Differenz zwi-
schen dem unbestrahlten und dem bestrahlten Bereich bestimmt. Eine fiir diesen Zweck
geschriebene MATLAB-Funktion ermittelt dafiir die durch den unbestrahlten Bereich de-
finierbare Nullebene des resultierenden An(z,y). Die mittlere und maximale Abweichung
von dieser Ebene im Bereich des Strahlflecks entspricht dann der mittleren bzw. maxima-
len Gesamtbrechungsindexénderung Anyean bzw. Anp.y (vgl. Abbildung 4.6).

Fehlerabschdtzung

Fiir die Genauigkeit der Methode spielen verschiedene Faktoren eine Rolle. Durch un-
gleichméfige Ausdehnung des Piezotranslators konnen Phasenfehler 66 von bis zu 20°
auftreten, deren Einfluss auf die Phasendnderungen A®, und A® aber erfreulich gering
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4.1 Experimentelle Techniken

ist und mit etwa +% angegeben werden kann. Zusammen mit anderen Fehlerquellen wie
zum Beispiel Ungenauigkeiten in der Probendicke und Drift des Interferometers zwischen
den Messungen, betrigt der Fehler fiir die Ermittlung der Dickendnderung nach (4.6)
etwa 0Ad(z,y) = £100 nm. Als Fehler fiir die Brechungsindexénderung nach (4.5) folgt
fiir 500 pm dickes LiNbO3 etwa dAn = 1 x 1074,

4.1.3 Thermische Behandlungen

Um die Stabilitat der erzielten Brechungsindexénderungen in LiNbOj zu untersuchen,
werden die Kristalle einer thermischen Behandlung (Tempern) unterzogen. Hierzu werden
die Proben in einen auf die gewiinschte Temperatur vorgeheizten Ofen unter Normalat-
mosphére eingebracht und nach Ablauf der gewiinschten Zeit instantan entfernt, sodass
sie bei Raumtemperatur ziigig abkiihlen. Nach jedem Temperschritt wird mit dem in
Kapitel 4.1.2 beschriebenen Verfahren die Brechungsindexénderung bestimmt. Die Pro-
ben liegen wihrend des Temperns nur am Rand auf einem Aluminiumhalter auf, sodass
beide Fliachen des Kristalls frei an der Luft liegen. In der Ndhe der Probe befindet sich
ein Thermoelement, das die Temperatur iiberwacht; die Schwankungen betragen maximal
0T =+ 5 °C.

Fiir die bei dieser Arbeit getemperten Proben, wird das Verfahren der isothermen Erho-
lung verwendet. Es wird bei konstanter Temperatur bei jedem weiteren Temperschritt die
Zeit im Ofen erhoht.
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4 Brechungsindexdnderungen in bestrahltem Lithiumniobat

4.2 Experimentelle Resultate

Die meisten hier betrachteten Proben haben z-cut-Geometrie, sodass nur der ordentliche
Brechungsindex n,, fiir unsere Messmethode zugénglich ist.

Jeder im Rahmen dieser Arbeit bestrahlte Kristall wird mit der in Kapitel 4.1.2 beschrie-
benen Methode auf Anderungen der Dicke und des Brechungsindexes hin untersucht.

4.2.1 Verfarbungen in Folge der Bestrahlung

Die Bestrahlung erzeugt im betroffenen Bereich leichte braunliche Verfarbungen in Strahl-
fleckform, die je nach Dosis unterschiedlich stark ausfallen und mit der Zeit bei Raum-
temperatur verblassen (vgl. [JenO8b]).

4.2.2 Abhangigkeit An von der lonendosis

Um die Abhéngigkeit der Brechungsindexé@nderungen in LiNbO3:Mg von der Ionendosis zu
ermitteln, werden Kristalle bei etwa dem selben Ionenstrom fiir verschieden lange Zeiten
bestrahlt. Die Kontrolle der Zeiten geschieht dabei mittels der Cupstrommessung, bei
Erreichen der gewiinschten Dosis wird der Probenwechsler weiter gedreht.

-2!5 T T T T T T T T T T T T T
A
oo A Anmax
-2’0_ me A Anmean i
-1,5- -
N Abb. 4.7: Mittlere und maximale
= % Brechungsindexinderung  (Anpmean
5 -1,04 R T bzw. Anpax) in Abhéngigkeit von
° A 1 der Ionendosis. Die Proben wurden
0,5 : 0 o5 4 °® 1 mit einem mittleren Strahlstrom
| §n0. ° | von etwa 100 nA unterschiedlich
° " lang bestrahlt und stammen aus
0.0 s T T T T T 77 drei verschiedenen Strahlzeiten,
5,0x10 1,0x10 1,5x10 . .
) gekennzeichnet durch verschiedene
Dosis/Flache [lonen/mm®] Symbole.

Abbildung 4.7 zeigt die Ergebnisse fiir bestrahlte z-cut Kristalle aus drei unterschiedli-
chen Strahlzeiten. Die Ionendosen reichen von 2 x 10 bis 1,6 x 10 Tonen/mm?, die
mittlere Brechungsindexinderung Anyean von 0,15 x 1073 bis 0,75 x 1072 und die maxi-
male Brechungsindexinderung Anm.. von 0,25 x 1073 bis 2,25 x 1073, Es ist zu erkennen,
dass die Brechungsindexénderung zunéchst leicht mit steigender Dosis zunimmt. Ab et-
wa 10'* Tonen/mm? ist ein sprunghafter Anstiegs zu erkennen. Die maximale Anderung
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Anpa nimmt dabei stérker zu, als die iiber den gesamten Strahlfleck gemittelte Anderung
ANpmean, erstere hiangt allerdings auch stédrker von der Strahlfokussierung ab. Die Fehler
berechnen sich nach Kapitel 3.3 bzw. 4.1.2 und sind exemplarisch an zwei Punkten ein-
gezeichnet.

4.2.3 Reproduzierbarkeit der Bestrahlungs- und Messergebnisse

Zur Uberpriifung der Messgenauigkeit und der Reproduzierbarkeit der Messergebnisse, so-
wie zur Untersuchung des kurzzeitigen Verhaltens des Brechungsindexes unmittelbar nach
der Bestrahlung werden acht Kristalle wiahrend einer Strahlzeit mit jeweils einer Ionendo-
sis von 120 nAh (=1,125 x 10 Tonen/mm?) bestrahlt. Es folgt eine wiederholte Messung
des Brechungsindexes im Zeitraum zwischen 8 und 21 Tagen nach der Bestrahlung fiir
vier der Proben. Zwei dieser Proben werden dariiber hinaus zwischen den Messungen je
eine, zwei und drei Minuten bei 200 °C getempert. Eine Messung innerhalb der ersten 8
Tage nach der Bestrahlung wird durch die Aktivierung der Probe durch kurzlebige Isotope
verhindert.

-1,75 T T T T T T T T T T
] A
-1,50 ]
g X %
1 o o "] ¥
° A
-1,25 - o 1
e 100480 AvAN .
Abb. 4.8: Wiederholte Messungen g {meavan .
der maximalen und mittleren Bre- o 0751 ]
chungsindexénderungen fiir vier un- < o 50_' i ¢ ? b 4 ; |
ter gleichen Bedingungen bestrahlte T = ]
Kristalle aufgetragen iiber der Zeit -0,.25 _
nach der Bestrahlung. Die mit drei-
eckigen Symbolen bezeichneten Pro- -0,00 - T - T - T - T - T
6 9 12 15 18 21

ben wurden zwischen den Messun-

gen zusitzlich kurz getempert. Zeit nach der Bestrahlung [d]

In Abbildung 4.8 sind die Ergebnisse dargestellt, die dreieckigen Symbole bezeichnen dabei
die getemperten Kristalle. Eine signifikante Variation der Brechungsindexdnderungen ist
im Rahmen der an einer Messung beispielhaft dargestellten Messfehler fiir keinen der vier
Kristalle zu erkennen.

4.2.4 Abhdngigkeit von der Bestrahlungsrichtung

Bei der Bestrahlung von z-cuts zeigt sich fiir die Brechungsindexdnderung eine
Abhéngigkeit von der Bestrahlungsrichtung. Werden die Kristalle von der 4z Seite (an-
tiparallel zur ¢-Achse) bestrahlt fillt die Brechungsindexénderung geringer aus als bei
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Abb. 4.9: Die Skizze illustriert die Bestrahlungsrichtung der Kristalle.

Bestrahlung von der —z Seite (parallel zur ¢Achse). Die Ergebnisse fiir sechs mit der-
selben Tonendosis von 120 nAh (=1,125 x 10 Tonen/mm?) bestrahlten Kristalle sind in
Abbildung 4.10 dargestellt. Drei Proben wurden dabei von der +z Seite (eckige Symbo-
le), die anderen drei von der —z Seite (runde Symbole) bestrahlt. Es ist zu erkennen,
dass alle von der (—)-Seite bestrahlten Proben eine um etwa 20 % geringere Brechungsin-
dexénderung erfahren, als die von der (+4)-Seite bestrahlten. Bei Kristall Nummer 3 war
der Tonenstrahl nicht so stark fokussiert, wie bei den anderen Proben, sodass die mittle-
re Brechungsindexénderung zwar den selben Wert besitzt, wie die anderen (+4)-Kristalle,
die maximale Anderung aber geringer ausfillt. Die Messfehler sind exemplarisch fiir zwei
Punkte eingetragen, trotz der relativ grolen Fehler ist die Tendenz klar zu erkennen.

-116 T T T T T T
-1,4 1 o % ° 4
o
1,2 o -
o?'_| 1 | o Anmax
2 %7 a e m T
CD 1 mean o
< 084 71 Abb. 4.10: Mittlere und maximale
1 1 Brechungsindexénderung (Anmean
-0,6 1 o % . 1 bzw. Anpax) in Abhéngigkeit von
1 = " - 1 der Bestrahlungsrichtung. Die Be-
0,4 T . . . . . strahlung erfolgte mit gleicher Dosis
I® 20 3 40 5 60 von der +z Seite (eckige Symbole)
Kristall (Bestrahlungsrichtung) bzw. der —z Seite (runde Symbole).

4.2.5 Thermische Stabilitat der Modifikationen

Um die thermische Stabilitdt zu untersuchen, werden zwei x- und zwei z-cuts aus un-
terschiedlichen Strahlzeiten einer ldngeren Messreihe isothermer Erholung bei 200 °C un-
terzogen (siehe Kapitel 4.1.3). Der langste Temperschritt betrdgt 3000 Minuten und die
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Gesamttemperdauer pro Kristall 6000 Minuten. Die Abbildungen 4.11 und 4.12 zeigen
den Verlauf der Brechungsindexdnderungen fiir die Probe LNC-105 (z-cut) linear und
halblogarithmisch iiber der Gesamttemperdauer aufgetragen.
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Abb. 4.11: Isotherme Erholung der : " :
Probe LNC-105 bei T" = 200 °C -1,25 o
in linearer Darstellung. Aufgetra-
gen ist die maximale Brechungsin- 0 —
dexénderung An iiber der Ge- 0 1000 2000 3000 4000 5000 6000
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Abb. 4.12: Isotherme Erholung der 1 . 1
Probe LNC-105 bei T = 200 °C -1,25 1 g
in halblogarithmischer Darstellung. 1
Aufgetragen ist die maximale Bre- -1,00 +————rr—
chungsindexénderung Anp,y iiber ! 10 100 _ 1000
der Gesamttemperdauer. Temperdauer [min]

Es wird mit steigender Temperdauer eine Abnahme der strahlungsinduzierten Brechungs-
indexéinderungen beobachtet. Der linearen Darstellung ist ein Sattigungsverhalten der
Abnahme zu entnehmen, nach 6000 Minuten Temperdauer erreicht An,,., nur noch etwa
60% des Ursprungswerts. In der halblogarithmischen Darstellung ist ein starker Einbruch
der Modifikationen fiir eine Temperzeit jenseits von 10 Minuten zu erkennen. Fiir grolere
Zeiten erfolgt dann nur noch eine langsame Abnahme. Andere Proben bestéitigen diese
Beobachtungen, wobei bei z-cut Geometrie die Anderungen von auBerordentlichem und
ordentlichem Brechungsindex gleichférmig abnehmen. Der nach 6000 Minuten Temper-
dauer erreichte Wert fiir An,,.. liegt bei diesen Proben aus undotiertem Lithiumniobat
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4 Brechungsindexdnderungen in bestrahltem Lithiumniobat

aber noch bei etwa 80 % des Ursprungswerts, der Zerfall der Brechungsindexmodifikation
erfolgt also langsamer.

Der Verlauf fiir die ebenfalls ermittelte mittlere Brechungsindexénderung Anca, it qua-
litativ identisch und bietet keine weiteren Informationen.

4.2.6 Langzeitverhalten der Brechungsindexdanderung

Um festzustellen wie stabil die Brechungsindexéinderungen bei Raumtemperatur iiber lan-
ge Zeitrdume sind, wurde von ZAMANI-MEYMIAN die Probe LNHEP32 bei einem Strahl-
strom von ca. 500 nA am Hochstromplatz (siehe Abb. 3.1, H) fiir 4 Minuten bestrahlt
[ZM10]. AnschlieBend wurde die Probe bei Raumtemperatur und Tageslicht gelagert und
iiber einen langen Zeitraum wiederholt der Brechungsindex vermessen. Diese Messungen
werden im Rahmen dieser Arbeit fortgefiihrt.

0,75 T T T T T T
n u
] . ]
0,50 - } . -
0,25 1 -
& = An
a 0,00 - e An
C
J
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T 1 der Brechungsindexénderung in der
0504 © 4 } . o o e Probe LNHEP32. Aufgetragen ist
1 ¢ ® e 1 die auferordentliche An, und or-
-0,75 : T : . : . dentliche Brechungsindexénderung
0 500 1000 1500 Ang iiber der nach der Bestrahlung
Zeit nach der Bestrahlung [d] vergangenen Zeit.

Die Abbildung 4.13 zeigt die Anderung des ordentlichen und auBerordentlichen Brechungs-
indexes der Probe zu verschiedenen Zeitpunkten nach der Bestrahlung. Die letzte Messung
erfolgte nach 1725 Tagen, also mehr als viereinhalb Jahre nach der Bestrahlung. Eine signi-
fikante Veréanderung der Brechungsindexmodifikationen ist im Rahmen der Fehlergrenzen
iiber den gesamten Zeitraum nicht zu erkennen.
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4.3 Diskussion

4.3.1 Dosisabhangigkeit

Durch Bestrahlung mit schnellen, leichten Ionen kénnen auch in magnesiumdotiertem Li-
thiumniobat grofle Brechungsindexédnderungen hervorgerufen werden. Die hier erzielten
Resultate bestéitigen damit frithere Messungen [Jen08a]. Der ordentliche Brechungsin-
dex An, wird dabei abgesenkt, der auBerordentliche An, wird erhoht. Die Anderungen
sind dabei betragsmifiig etwa gleich. Die Dosisabhéngigkeit (Abb. 4.7) zeigt dabei ein
nichtlineares Verhalten, eine Séttigung wurde auch bei noch héheren Ionendosen bisher
nicht erreicht [Jen08b]. Bei geringen Ionendosen ist die Abhéngigkeit der Brechungsin-
dexinderung von der Ionendosis nur gering, oberhalb einer Ionendosis von 104 Tonen /mm?
nimmt An mit steigender Ionendosis stark zu. Dies konnte das Zeichen fiir mehrstufige
Prozesse sein, bei denen bereits geschidigte Kristallregionen erneut von lonen getrof-
fen werden. Bei nicht Mg-dotierten Kristallen wird ein analoges Verhalten beobachtet
[Pei06a).

4.3.2 Stabilitat

Die erzielten Modifikationen sind wesentlich langzeitstabiler (vgl. Abb. 4.13) und vom Be-
trag her gréBer als die durch photorefraktive Methoden erreichbaren Anderungen [Bus97],
die dariiberhinaus nur in nicht Mg-dotiertem Lithiumniobat angewandt werden kénnen.
Die durch Ionenbestrahlung erreichten Brechungsindexédnderungen lassen sich gut repro-
duzieren (vgl. Abb. 4.8).

Die Betrachtung der isothermen Erholung bei 200 °C fiir undotierte z-cuts und mit Ma-
gnesium dotierte z-cuts fordert einen exponentiellen Abfall mit anscheinend mehreren
Zeitkonstanten zutage (vgl. auch [ZM10]). Die entstehende Stufe bei etwa 10 Minuten
Temperdauer ist experimentell begriindet. Die Temperschritte bis einschlieSlich 4 Minu-
ten Einzeltemperdauer sind schlicht zu kurz um den Kristall fiir ausreichend lange Zeit
auf eine geniigend hohe Temperatur zu bringen.

Der Vergleich mit undotiertem Material zeigt einen schnelleren Zerfall der Anderungen in
dotierten Kristallen, aber mit qualitativ gleichem Verlauf. Nach 6000 Minuten Temper-
dauer sind bei undotierten Kristallen noch etwa 80 % des Ausgangswertes enthalten, bei
Mg-dotierten nur noch unter 60 %. Der Grund kann dabei an den unterschiedlichen im
Kristall vorliegenden Defekt- bzw. Leerstellenarten liegen (vgl. Abschnitt 2.1.3).

4.3.3 Richtungsabhangikeit

Bei Bestrahlung der Kristalle von verschiedenen Seiten féllt eine deutliche Richtungs-
abhéangigket auf. Proben die mit der ¢~Achse bestrahlt wurden, weisen bei gleicher Io-
nendosis eine hohere Brechungsindexénderung auf als bei Bestrahlung gegen die ¢-Achse.
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4 Brechungsindexdnderungen in bestrahltem Lithiumniobat

Trotz der relativ grofen Abhéngigkeit der maximalen Anderung von der Strahlfokussie-
rung ist die Tendenz deutlich zu erkennen, insbesondere da ebenso die vom Fokus un-
abhingige mittlere Anpen-Anderung dieses Verhalten zeigt.

Neben der Brechungsindexdnderung wird auch bei der Leitfdhigkeitsdnderung eine derar-
tige Asymmetrie beobachtet [Jen10].

Betrachtet man die Kristallstruktur von Lithiumniobat in Abbildung 4.14 kann man sich
die entstehende Vorwiarts-Riickwérts-Anisotropie der Modifikationen qualitativ plausibel
machen. Bisherige Beobachtungen [ZM09] legen als Ursache fiir die Anderungen unter an-
derem elastische Treffer mit Niobkernen nahe (vgl. Abscnitt 2.2). Lithium- und Niobkerne
sind entlang der ¢-Achse aus ihren symmetrischen Position verschoben, die Abstédnde Li-
Nb und Nb-Li sind dabei nicht gleich. Schaut man in Richtung der ¢-Achse, so ist das
néichste Li-Ton weiter vom Niobkern entfernt (3,922 A [Wei85]) als bei Blickrichtung entge-
gen der &Achse (3,010 A, siche Abb. 4.14). Bei Beschuss mit schnellen Ionen in Richtung
der c-Achse diirfte die Verlagerungsenergie der Niobkerne also geringer sein, als bei Be-
strahlung entgegen der ¢-Achse.
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Abb. 4.14: Absténde der Niob- und Lithiumkerne im
LiNbO3-Kristall (nach [Wei85]). Die Sauerstoffebenen
o Nb5+ o L|+ sind dabei nur durch Striche angedeutet. Es ist die
Asymmetrie der Abstédnde entlang der ¢-Achse zu er-
kennen.
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5 Strukturierung von Lithiumniobat

In diesem Abschnitt wird das Ziel verfolgt, gitterartige Brechungsindex-Strukturen mit
einigen Mikrometern Periodenldnge durch schrittweises, periodisches Bestrahlen eines
Lithiumniobat-Kristalls mit Hilfe einer Blende zu erstellen.

5.1 Experimentelle Techniken

Um ein Brechungsindex-Gitter in den Kristall einzuschreiben wird der Strahl durch einen
schmalen Schlitz geschickt und der zu bestrahlende Kristall dahinter mittels eines Fein-
verstelltisches verschoben. Auf diese Weise werden nacheinander mehrere Abbilder des
Schlitzes erzeugt, die dann ein Gitter bilden.

5.1.1 Strahlplatz

Die Bestrahlungen finden ebenfalls am Strahlplatz 8 mit *He-Ionen bei einer Energie von
40 MeV statt (vgl. Abb. 3.1). Um einen moglichst parallelen Strahl am Probenort zu errei-
chen, wird das letzte Quadrupoltriplett sowie der letzte Steuermagnet nicht genutzt. Die
letzte strahlformende Komponente ist dadurch mehr als 8 m vom Strahlplatz entfernt.

5.1.2 Herstellung des Tantalschlitzes

Da eine Gitterperiode von nur wenigen pm erreicht werden soll, ist die Herstellung des
Schlitzes nicht einfach. Als Material wird Tantal verwendet. Tantal ldsst sich noch relativ
gut verarbeiten, ist sehr temperaturbestandig und fiir hochenergetische Heliumionen stark
absorbierend, sodass eine Materialstarke von 300 pm ausreicht, die Ionen vollstéandig zu
stoppen. Ferner wird es nur relativ schwach aktiviert.

Zur Herstellung der Blende werden zwei 300 pm dicke und 3 mm breite Tantalpléattchen auf
einen 10 x 30 mm? messenden Triger aus 900 pm starkem Tantal geklebt. Eine 150 pm
tiefe und 4 mm breite Nut verhindert seitliches Verrutschen. Dort, wo die Kanten der
Plattchen zusammenstoflen, befindet sich eine Bohrung mit 4 mm Durchmesser durch die
Trégerplatte (siche Abb. 5.1). Fiir die Positionierung der Pléttchen, die den Schlitz bilden,
werden dabei zwei Methoden verwendet. Es wird zunéchst immer eine der beiden Seiten
mit wiarme- und vakuumbesténdigem 2-Komponentenkleber befestigt. Bei Methode 1 wird
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Verschiebetisch

Tantalblende K
Graphitblende

B Nut
(150 pm tief) |
Schlitz 3y a2k
He” en—-
(10-80 pm breit) A1

< Trager
(900 um dick)

\ Referenzlécher Graphitbacke
L Plattchen Tantalschlitz
(300 pm dick) LiNbO;

Abb. 5.1: Fiir Schlitzbestrahlung verwendete Tantalblende (links) und Aufbau zur Erzeugung
periodischer Strukturen im Schnitt (rechts).

nach dem Aushérten des Klebers das zweite Tantalplattchen unter dem Mikroskop in
die gewiinschte Position gebracht und fixiert. Fiir Methode 2 wird eine Aluminiumfolie
mit einer Dicke, die der gewiinschten Spaltbreite entspricht, zwischen die beiden Backen
gebracht und die lockere Backe mit Kleber versehen und soweit wie méglich an die bereits
fixierte herangeschoben. Nach dem Aushérten der zweiten Backe wird die Folie nun wieder
entfernt.

Im Rahmen dieser Arbeit werden Blenden mit 12 pm (hergestellt mit Methode 1) sowie
mit 20 pm und 80 pm (hergestellt mit Methode 2) verwendet.

5.1.3 Aufbau

Der rechte Teil von Abbildung 5.1 zeigt den verwendeten Aufbau im Schnitt. Wie beim
Aufbau in Abbildung 4.1 befindet sich eine Graphitblende vor dem Tantalschlitz, die ei-
ne unnotige Aktivierung des Tantals verhindert. Die Offnung der Blende betriigt etwa
2 x 3 mm?. Oberhalb und unterhalb befinden sich wieder zwei mit Glimmer isoliert an-
gebrachte Graphitbacken, mit deren Hilfe die Strahllage kontrolliert werden kann.

Es folgt der eigentliche Schlitz aus Tantal und dahinter der mit Warmeleitpaste auf einen
Probenhalter aus Aluminium geklebte Kristall. Der Abstand zwischen der Tantalblende
und dem Kristall betrédgt dabei etwa 0,1 mm um eine Aufstreuung des durch den Schlitz
hindurchtretenden Ionenstrahls zu minimieren.

Der Probenhalter ist auf einem Verschiebetisch angebracht und kann mit einem Schrittmo-
tor, gesteuert durch das bereits erwahnte LabVIEW-Programm, zeit- oder dosisabhéngig
vertikal zum Schlitz verfahren werden. Eine Drehung des Schrittmotors um 16 Schrit-
te entspricht dabei einem Verschiebeweg von 1 pm. Um ein Tastverhéltnis von 1:1 zu
erreichen, muss der Kristall jedesmal um die doppelte Schlitzbreite verfahren werden.
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5.1.4 Justierung

Betrachtet man das Aspektverhéltnis des Schlitzes mit einer Breite von einigen 10 pm
und einer Tiefe von 300 pm wird deutlich, dass der Ionenstrahl absolut senkrecht auf die
Blende auftreffen muss. Eine geringe Winkelabweichung wiirde bereits das ungehinderte
Durchfliegen der Ionen unterbinden.

Zu diesem Zweck befindet sich hinter der Strahlkammer ein Laser, dessen Strahllage auf
die Strahlfithrung des Zyklotrons abgestimmt ist. Er wird von einem auf der Riickseite des
Verschiebetisches angebrachten Reflektor in sich selbst reflektiert, sobald der Verschiebe-
tisch und damit der auf diesem befestigte Kristall senkrecht zum Strahl stehen. Es wird
dabei angenommen, dass die Tantalblende und der Kristall dabei hinreichend planparal-
lel sind. An dieser Stelle wird auch der Grund fiir einen moglichst parallelen Ionenstrahl
deutlich. Ein am Ort des Schlitzes fokussierter Strahl wiirde diesen nicht ungestreut bzw.
sogar iiberhaupt nicht durchstrahlen.

5.2 Experimentelle Resultate

Es werden fiinf Gitterbestrahlungen mit dem beschriebenen Aufbau durchgefithrt und
die Kristalle anschlieBend mit dem Lichtmikroskop betrachtet und interferometrisch
ausgewertet. Verschiedene Schlitzbreiten, Tastverhéltnisse (Verhéltnis [bestrahlter Be-
reich]/[unbestrahlter Bereich]) und Ionendosen pro Schritt werden verwendet.

5.2.1 Betrachtung mit dem Lichtmikroskop

Abb. 5.2: Ausschnitt von Probe G-
6 unter dem Mikroskop. Zur bes-
seren Sichtbarkeit wurde das Bild
mit einem Grafikfilter bearbeitet,
der mit einem Schwellwert arbeitet
und die Kontraste verstéarkt. Die be-
strahlten Bereiche erscheinen dun-
kel. Auf der linken Seite wurden 10
Schritte mit 100 nA Strahlstrom je
20 Minuten lang bestrahlt, auf der
rechten Seite 10 Schritte nur je 10
Minuten. Entlang der blauen Linie
findet eine genauere Auswertung des
Brechungsindexes statt (siehe Abb.
5.3).

Bei der Betrachtung mit dem Lichtmikroskop kann durch die nach der Bestrahlung ent-
stehende Verfiarbung bei den meisten Proben eine Gitterstruktur im bestrahlten Bereich
eindeutig festgestellt werden. Die Abbildung 5.2 zeigt einen Ausschnitt der Probe G-6
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5 Strukturierung von Lithiumniobat

unter dem Mikroskop. Zur besseren Sichtbarkeit wurde das Bild mit einem Grafikfilter
bearbeitet, der mit einem Schwellwert arbeitet und die Kontraste verstirkt. Die bestrahl-
ten Bereiche erscheinen dunkel. Es ist deutlich die bei Probe G-6 verwendete Periode
von 160 pm zu erkennen, die bestrahlten Bereiche sind 80 pm breit. Auf der linken Seite
wurden 10 Schritte mit 100 nA Strahlstrom je 20 Minuten lang bestrahlt, auf der rechten
Seite 10 Schritte nur je 10 Minuten, die verringerte Stérke der Bestrahlung ist zu sehen.
Eine genaue Aussage iiber die Ionendosis kann nicht getroffen werden, da diese Bestrah-
lung noch ohne Cupmessung stattfand und so der Stromverlust durch die Tantalblende
nur schwer abgeschétzt werden kann.

5.2.2 Interferometrische Auswertung

Die bestrahlten Gitter werden ebenfalls auf Brechungsindexénderungen hin untersucht.
Aufgrund der Kleinheit der erwarteten Struktur wurde dabei der vergréflernde MaBstab
von 4:1 beim Interferometeraufbau aus Kapitel 4.1.2 verwendet. Abbildung 5.3 zeigt einen
Schnitt der Brechungsindexénderung in Probe G-6 entlang der blauen Linie in Abbildung
5.2. Die Brechungsindexinderung erreicht maximal etwa 0,8 x 1073 und liegt in der er-
warteten Periode von 160 pm vor.
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Position x [um]

Abb. 5.3: Schnitt der Brechungsindexéinderung von Probe G-6 entlang der blauen Linie in
Abbildung 5.2. Es ist deutlich das durch die Bestrahlung hervorgerufene periodische An zu
sehen.
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5.3 Diskussion

Mithilfe der periodischen Bestrahlung konnen erfolgreich Brechungsindexgitter hergestellt
werden. Die Anderungen erreichen dabei 0,8 x 10~3. Durch die Verwendung verschiedener
Tastverhéltnisse konnte anhand der Verfarbung nachgepriift werden, dass der bestrahlte
Bereich der Schlitzbreite entspricht. Inwieweit die Periodizitét sich durch die gesamte
Kristalldicke erstreckt, ist allerdings noch zu kléren.

Die in Abbildung 5.3 beobachteten Schwankungen in der periodischen Brechungsin-
dexdnderung konnen die Folge von Intensitédtsschwankungen wéhrend der Bestrahlung
sein. Die einzelnen Schritte der Bestrahlung bei Probe G-6 wurden mit einer bestimmten
Zeitdauer durchgefiihrt, sodass mittelfristige Abnahmen des Ionenstroms sich in geringe-
rem Brechungsindex bei den entsprechenden Schritten widerspiegeln. Eine direkte Mes-
sung der Dosis mittels der Cupstrommessung behebt dieses Problem allerdings, sodass
der Kristall dann entsprechend gleichméfliger bestrahlt wird.
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6 Herstellung eines fokussierten
He-Mikrostrahls

Es hat sich wéhrend dieser Arbeit und auch in der Vergangenheit als schwierig erwie-
sen Strukturen von wenigen Mikrometern Groéfle in Lithiumniobat-Kristalle einzustrah-
len. Versuche mittels der Schlitzverschiebung (siehe Kapitel 5 und [Jen08b, Hat07]) oder
durch einen aus Aluminium und Tantal hergestellten Folienstapel, der abwechselnd Io-
nen transmittiert bzw. absorbiert [Hau06] eine derartige Bestrahlung zu erzielen, fithrten
bisher noch nicht zu zufriedenstellenden Ergebnissen.

In diesem Teil der Arbeit wird daher noch ein weiterer Ansatz verfolgt, um eine struk-
turierte Brechungsindexmodulation in Lithiumniobat zu erzielen. Dabei wird ausgenutzt,
dass sich mit einem Ionenstrahl durch strahlformende Elemente analog zur Optik auch
eine verkleinernde Abbildung erreichen lésst.

6.1 lonenoptik

An Stelle von Spiegeln oder Linsen in der Optik treten zur Strahlfiihrung von Ionen ma-
gnetische und elektrische Felder. Am Bonner Isochron-Zyklotron (Abb. 3.1) kommen in
der Strahlfiihrung dafiir Dipolmagnete als Ablenkmagnete sowie magnetische Quadrupol-
tripletts und -dubletts als fokussierende Elemente zum Einsatz. Horizontale und vertikale
Schlitzblenden erméglichen in Kombination mit Ablenkmagneten eine Beschrinkung des
Phasenraums und damit eine Erhéhung der Energieauflosung [Hin08].

6.1.1 Quadrupol-Magnete

Ein Quadrupolmagnet besteht aus einem Eisenjoch und vier anndhernd hyperbolisch ge-
formten Polschuhen, um die meist wassergekiihlte Erregerspulen aus Kupfer gewickelt
sind (siehe Abb. 6.1). Der magnetische Feldgradient bewirkt dabei in einer Ebene eine
Fokussierung des Ionenstrahls, in der dazu senkrechten eine Defokussierung. Man fiihrt
zur Beschreibung des magnetischen Feldes innerhalb eines Quadrupols die effektive Linge
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Leg sowie den Feldgradienten g ein:

0B, 0B, B,

—_—¥ = 1
ox dy a (6.1)
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Hierbei ist By der Feldwert an der Polspitze und a der Aperturradius, also der Abstand
von Polschuh zur Sollachse.

Spulenwicklungen

<A

Abb. 6.1: Quadrupolmagnet im Querschnitt

nach [Hin08], Blick mit der Strahlrichtung

(4z). Die Magnetfeldlinien sind in schwarz an-  Polschuh
gedeutet, die hier gezeigte Polaritét ist fiir po- Eisenjoch
sitiv geladene Teilchen horizontal defokussie-

rend und vertikal fokussierend.

Ein einzelner Magnet ist demnach zur Strahlfithrung nur begrenzt geeignet, stattdessen
werden Tripletts und Dubletts, bestehend aus 3 bzw. 2 Quadrupolmagenten eingesetzt.
Im symmetrischen Triplett ist der mittlere Quadrupol entgegengesetzt zu den &dufleren
gepolt und besitzt gegeniiber diesen die doppelte effektive Lange oder den doppelten
Feldgradienten. Insgesamt ergibt sich so eine Punkt-zu-Punkt-Abbildung mit gleichem
MafBstab fiir horizontale und vertikale Ausdehnung.

Beim Dublett sind die beiden Quadrupole entgegengesetzt gepolt und erzeugen je nach
deren Reihenfolge eine in horizontaler Richtung verkleinernde und vertikaler Richtung
vergroBernde Punkt-zu-Punkt-Abbildung bzw. umgekehrt [Hin08].

6.1.2 Strahlplatz

Es wird fiir diesen Teil der Arbeit Strahlplatz 2 genutzt, Abbildung 3.1 zeigt die relevanten
Komponenten. Ein Quadrupoldublett fokussiert mit einer langen Gegenstandsweite und
einer kurzen Bildweite die Abbildung des vertikalen Schlitzes SX1C auf den Probenort
am Strahlplatz. Der als Gegenstand verwendete Schlitz SX1C ist einer der vielen in der
Strahlfithrung ohnehin vorhandenen vertikalen und horizontalen Schlitze. Seine Stellung
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6 Herstellung eines fokussierten He-Mikrostrahls

und Offnung kann mit einer Soll-Ist-Wert-Steuerung auf etwa 0,1 mm genau eingestellt
werden. Der auf die Schlitzbacken auftreffende Strom kann jeweils gemessen werden, was
eine Strahllagekontrolle ermoglicht. Vor und hinter dem Schlitz befindet sich jeweils ein
Stopper, mit dem im eingefahrenen Zustand der Gesamtstrom gemessen werden kann.

Am Strahlplatz 2 wird hinter das Quadrupoldublett eine neue Vakuumkammer fiir das
Target eingebaut, damit die Bildweite den Berechnungen (siehe Kapitel 6.1.3) entspricht.
Auch hier kann mit einem ferngesteuerten Leuchtschirm und einer Kamera der Strahlfleck
am ungefdhren Probenort beobachtet werden.

Es werden zuniichst auch 40 MeV 3He-Ionen genutzt, in weiteren Teststrahlzeiten aller-
dings a-Teilchen mit einer Energie von 54 MeV. Dies entspricht etwa derselben Energie
pro Nukleon wie 40 MeV bei *He. Dafiir werden die theoretisch fiir *He errechneten Werte
fiir die Strahlfithrung (siehe Abschnitt 6.1.3) an die verdnderte magnetische Steifheit Bp
der a-Teilchen angepasst.

6.1.3 Theoretische Berechnungen

Vor den Umbauten und der Konstruktion des neuen Aufbaus werden Simulationsrechnun-
gen durchgefiithrt um die notwendigen Parameter zu finden, mit denen eine verkleinerte
Abbildung des Schlitzes von etwa 1:10 zu erreichen ist. Bei einer moglichen Schlitzbreite
von etwa 0,1 bis 0,2 mm wére die Abbildung somit 10 bis 20 pm breit. Die Berechnun-
gen werden mit dem Programm PSI Graphic TRANSPORT [Roh07] durchgefiihrt. Die
Ergebnisse sind hier kurz zusammengefasst.

Eine Energieauflosung von 1/5000 wird durch Beschneiden des Phasenraumes mithilfe
der Schlitze vor und hinter dem Al-Ablenkmagneten erreicht und ist notwendig um die
chromatische Aberration der Quadrupollinsen zu begrenzen. Der Schlitz SX1C wird auf
0,1 mm gesetzt; der Strahl besitzt dort eine horizontale Winkelabweichung von 4 mrad.
Ausgehend vom Strahl an diesem Punkt als Gegenstand werden die einzustellenden Ma-
gnetfelder fiir die Quadrupole Q3C bis Q6C errechnet, um einen sinnvollen Startwert
fiir den Optimierungsvorgang zu haben. Die vertikale und horizontale Strahleinhiillende
nach der Simulation ist in Abbildung 6.2 dargestellt. Es wird am Probenort eine sehr
scharfe Strahltaille mit der horizontalen Breite von 9 pm ermittelt, was dem gewiinschten
Mafistab gut entspricht.
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Abb. 6.2: Theoretische Berechnung der z- (unten) und y-Ausdehnung (oben) der Strah-
leinhiillenden iiber den Abstand z vom Schlitz SX1C zum Probenort (nach [Hin09]). Die Posi-
tionen und Polaritdten der Quadrupole Q3C bis Q6C sind in Rot angedeutet. Hierbei steht ,,+“
fiir horizontal fokussierend und ,,—* fiir horizontal defokussierend.

6.2 Experimentelle Techniken

Da das Ziel das Erzeugen einer verkleinerten Abbildung im Mikrometerbereich ist, wird
eine Nachweistechnik benétigt, die in Echtzeit eine Ermittlung des Strahldurchmessers
am Probenort ermdglicht. Zu diesem Zweck besteht der an diesem Strahlplatz verwendete
Aufbau aus zwei Teilaufbauten, die von der Seite und von oben in die Vakuumkammer
eingebaut werden.

6.2.1 Beam-Profile-Scanner (BPS)

Zum Nachweis des Strahls am Probenort und der Moglichkeit der Live-Messung seiner
Breite wird ein bewéhrter Aufbau reaktiviert und leicht verdndert. Zur Messung der Pola-
risierung eines Protonenstrahls wurden im Jahre 1985 an der Universitdt Bonn sogenannte
Beam-Profile-Scanner (BPS) entwickelt [ChI85]. Eine prézise Mechanik zieht einen Schlit-
ten mittels eines DC-Motors transversal durch den Ionenstrahl. An dem Schlitten ist
vertikal ein Kohlenstofffaden mit einem Durchmesser von 50 pm elektrisch isoliert befes-
tigt, der mit einem Kabel kontaktiert ist (siche Abb. 6.3). Die auf den Faden auftreffenden
Ionen erzeugen Sekundérelektronen, die mit einem angeschlossenen Pikoamperemeter ge-
messen werden konnen.
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6 Herstellung eines fokussierten He-Mikrostrahls
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Der Aufbau beinhaltet je einen Schlitten fiir horizontale und vertikale Bewegung. Die An-
steuerung der Motoren erfolgt mikroprozessorgesteuert iiber eine Soll-Ist-Wert-Regelung.
Die Position des Schlittens als Regelgrofie wird dabei iiber ein Prézisionslinearpotentiome-
ter als Teilspannung an die Steuerung {ibermittelt. Die Bewegung startet zur Materialent-
lastung mit einer Phase konstanter Beschleunigung. Es folgt eine lineare Bewegung iiber
10 mm mit einer konstanten Geschwindigkeit von vp = 10 mm/s und eine Abbremsung
mit wiederum konstanter Beschleunigung. Im néchsten Zyklus fahrt der Schlitten mit dem
selben Muster wieder zuriick. Dabei kann diese Abfolge mit einer Rate von etwa 4 Sekun-
den vollautomatisch wiederholt durchlaufen werden oder manuell iiber die Bedieneinheit
der Steuerung angefordert werden. Desweiteren ist es moglich die Fahrgeschwindigkeit
manuell um einen Faktor m = 2...64 zu untersetzen (vp = + - vg). Es ist auch eine
Triggerung iiber ein PC-Interface moglich, wird im Rahmen dieser Arbeit allerdings nicht
genutzt. Obwohl nur der horizontale Schlitten Anwendung findet, bewegt die Automatik
trotzdem immer beide im Wechsel zueinander. *

6.2.2 Verschiebemechanik und Leuchtschirm

Der zweite Teilaufbau beinhaltet die Probe auf einem Verschiebetisch und den Leucht-
schirm fiir eine grobe Optimierung des Strahls. Abbildung 6.4 zeigt die relevanten Kom-
ponenten. Der neue Aufbau ist so konstruiert, dass beide Aufbauten gemeinsam in der
Vakuumkammer Platz finden.

Der Leuchtschirm kann {iber einen Seilzug mit dem auflen angebrachten DC-Motor aus
dem Strahl bewegt werden, wobei die Endabschaltung mittels eines Mikroschalters er-
folgt. Oberhalb des Sichtschirms ist auf dem Flanschdeckel ein Sichtfenster aus PMMA
aufgeklebt, sodass man diesen mit einer Kamera von oben betrachten kann.

Der Kristall wird mit Warmeleitpaste auf dem Probenhalter aus Aluminium befestigt.
Dieser ist isoliert an einem Verschiebetisch befestigt und zwecks Messung des Cupstroms
mit einem Kabel kontaktiert. Der Verschiebetisch wird iiber ein Schneckenradgetriebe
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6.2 Experimentelle Techniken
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Abb. 6.4: Skizze des Aufbaus zum Verschieben des Kristalls mit eingebautem Sichtfenster
und Leuchtschirm. Der Probenhalter wird mit einem Verschiebetisch iiber ein Getriebe vom
auflerhalb der Vakuumkammer angebrachten Schrittmotor verschoben. Der Leuchtschirm kann
iiber einen Seilzug vom ebenfalls auflen liegenden DC-Motor aus dem Strahl bewegt werden.

und eine Welle vom wiederum auflen angebrachten Schrittmotor mithilfe eines LabVIEW-
Programms verfahren. Die Ansteuerung kann dabei nach Ablaufen einer gewissen Zeit,
nach Erreichen einer bestimmen Ionendosis oder manuell erfolgen. Eine Drehung des
Schrittmotors um 24 Schritte entspricht einem Verschiebeweg von 1 pm. Es ist moglich
den kompletten Probenhalter und somit auch den Cup aus dem Strahl herauszufahren.

6.2.3 Kombination der Aufbauten

Werden die beiden Aufbauten in die Vakuumkammer eingebaut, dann sitzt der Proben-
halter zwischen dem horizontalen und dem vertikalen Schlitten, was erkléirt, weshalb der
vertikale nicht genutzt wird. Seine Information wére allerdings ohnehin nicht hilfreich, da
die interessante Dimension des Strahlflecks die horizontale ist und er sich dariiberhinaus
auch etliche Zentimeter vom Fokuspunkt entfernt befindet. Der horizontale Schlitten sitzt
allerdings direkt vor dem Probenhalter, sodass der Abstand zwischen Kristall und Mess-
faden nur einige Millimeter betrdgt. Die Strahlfleckbreiten an den beiden Orten sollten
also hinreichend genau iibereinstimmen.
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6 Herstellung eines fokussierten He-Mikrostrahls

6.2.4 Auswertetechnik

Die Auswertung der Parameter des Strahlflecks muss in Echtzeit erfolgen, damit eine Opti-
mierung iiber die Feinjustierung der fokussierenden Quadrupole moglich ist. Sie geschieht
mit den in Abbildung 6.5 dargestellten Komponenten.

Oszilloskop BPS-
Steuerung
CH1 CH2 CH3 CH4 Tr. UE U, Upgx St
| I
U PAM I
Uc PAM Ic
IC ||: UDiff St.
Cup BPS

Abb. 6.5: Schaltung der beteiligten Auswerteelektronik. I'¢: Cupstrom, Ir: Fadenstrom, Ug:
Spannung « ¢, Up: Spannung « I, Up;g: Differenzspannungen oc Schlittenposition, Uy: Span-
nung « Schlittenposition, UE: Fahrsignal ,CH1-CH4: Kanile am Oszilloskop, Tr: Triggereingang,
St: Motoransteuerung, BPS: Beamprofilescanner mit Fadenstrommessung, Cup: Probenhalter
mit Cupstrommessung, PAM: Pikoamperemeter.

Es wird der auf dem Kohlenstofffaden auftreffende Strom mit einem Pikoampereme-
ter (KEITHLEY 6485) gemessen und der Analogausgang auf einem Speicheroszilloskop
(TEKTRONIX TDS-5034) auf Kanal 2 dargestellt. Zusétzlich wird das Positionssignal
Uy des Schlittens, das als Teilspannung iiber ein Prézisionslinearpotentiometer erzeugt
und ausgegeben wird, auf Kanal 3 erfasst. Als Trigger dient das ,,unit enable“ Signal, das
die BPS-Steuerung ausgibt, sobald der Schlitten verfahren wird. Darauthin zeichnet das
Ostzilloskop fiir eine festgesetzte Zeit auf, die so gewahlt ist, dass die gesamte Schlittenbe-
wegung erfasst wird. Die rdumliche Intensitétsverteilung des Strahls wird auf diese Weise
in eine dazu proportionale zeitliche Spannungsverteilung transformiert, deren Breite und
Form iiber den Strahlfleck Auskunft geben kénnen.

Um Schwankungen dieses Profils durch reine Intensitdtsschwankungen des gesamten
Ionenstrahls zu kompensieren, wird auch der Cupstrom mit einem Pikoamperemeter
(KEITHLEY 617) gemessen und der Analogausgang mit dem Oszilloskop auf Kanal 1
gemessen. Dividiert man nun Kanal 2 durch Kanal 1, erhidlt man ein auf den gesamten
Cupstrom normiertes Intensitétsprofil.
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6.2 Experimentelle Techniken

Dariiberhinaus kann eine grobe Orientierung zu Strahlgréfie und Strahlposition direkt am
Probenort durch Einfahren des Probenhalters in den Strahl und Relation von Position
und Cupstrom erreicht werden.

Fehlerabschatzung

Bei diesen Messungen spielt die Bandbreite der verwendeten Pikoamperemeter eine ent-
scheidende Rolle: Beim Durchfahren eines 10 pm breiten Strahlflecks mit dem Messfaden
bei einer Geschwindigkeit von 10 mm/s entsteht ein Strompuls mit einer zeitlichen Lange
von etwa 1 ms. Das bedeutet, um diesen Puls iiberhaupt zu messen, muss die Bandbreite
mehr als 1 KHz betragen, um auch seine Form korrekt wieder zu geben, sollte die Band-
breite iber 10 KHz liegen. Fiir das verwendete KEIHTLEY 6485 wurde experimentell
durch Einkoppeln einer Sinusschwingung iiber einen 10 pF Kondensator eine Bandbreite
von etwa 1,5 KHz bestimmt. Sobald also die Breite des dargestellten Spannungspeaks
10 ms (entsprechend 100 nm) unterschreitet, sollte die Fahrgeschwindigkeit des Schlittens
untersetzt werden, damit die Form (und insbesondere die Breite) des Signals nicht durch
die Geschwindigkeit des Messgeréts limitiert wird.

Um die Strahlfleckbreite b angeben zu konnen, wird die zeitliche Halbwertsbreite des Span-
nungssignals mittels der Fahrgeschwindigkeit des Fadens auf die laterale Ausdehnung des
Strahls umgerechnet. Fiir den Fehler spielen neben der zeitlichen Genauigkeit des Mess-
gerdts von etwa +1 ms auch statistische Schwankungen des Ionenstroms eine Rolle, weil
die Messung des Strahlprofils nicht instantan iiber die gesamte Breite erfolgt, sondern eine
gewisse Zeit benotigt. Insgesamt lésst sich ein Fehler von etwa db = £5 pm abschétzen.
Da ein Winkelfehler zwischen abgebildetem Schlitz und Graphitfaden die Messung der
Breite verféilschen wiirde, sind Schlitz und Faden auf ein Hundertstel Grad genau mit
einem Theodoliten auf senkrechte Position iiberpriift worden.
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6 Herstellung eines fokussierten He-Mikrostrahls

6.3 Experimentelle Resultate

6.3.1 Strahlprofil

Es werden drei Strahlzeiten durchgefiihrt um die Apparatur und die Auswertetechnik
experimentell zu testen. Es kann auf dem Oszilloskop ein Spannungssignal beobachtet
werden, das augenscheinlich dem Strahlfleck am Messort entspricht. Abbildung 6.6 zeigt
ein mit halber Geschwindigkeit aufgenommenes Strahlprofil mit einer Halbwertsbreite von
60 pm jeweils bei Fahrt des Fadens von links und rechts. Man beachte, dass trotz der Rich-
tungsénderung des Fadens das Oszilloskop den zeitlichen Verlauf immer von links beginnt.
Das Signal erscheint also im zweiten Fall gespiegelt. Es ist deutlich der GAUSS-férmige
Verlauf der Strahlintensitéit zu erkennen. Der Strahl ist dariiberhinaus iiberwiegend sym-
metrisch und da die leichten Asymmetrien zwischen den beiden Bildern gespiegelt er-
scheinen, kann ein Artefakt der Messapparatur als Ursache ausgeschlossen werden, sodass
die Signalform die tatsdchliche laterale Intensitatsverteilung des lonenstrahls am Messort
darstellt.

T T T T T T T T T
0,0 1
_0,2 -]
<
A=)
. 0,44
-0,64 Fahrtrichtung
li-re
----- re-li
-0,8

—7tr r r - r - r 1t 11 1 17
45 46 47 48 49 50 51 52 53 54 55
Fahrweg [mm]

Abb. 6.6: Strahlprofil mit einer Halbwertsbreite von 60 pm jeweils aufgenommen bei Fahrt des
Fadens von links nach rechts (schwarz) und rechts nach links (rot). Man beachte, dass trotz der
Richtungsidnderung des Fadens das Oszilloskop den zeitlichen Verlauf immer von links beginnt.
Das Signal erscheint also im zweiten Fall gespiegelt.

40



6.3 Experimentelle Resultate

6.3.2 Erreichte Strahlparameter

Durch Optimierung an den Quadrupolen der Strahlfiihrung kann die Breite des Peaks
minimiert werden. Die Reaktion auf die Anderung des Magnetstroms ist dabei sehr emp-
findlich. Die Hysterese der Magneten ist bemerkbar, je nach Durchstimmrichtung der
Netzteile verschiebt sich das Minimum leicht.

Die kleinste erreichte Breite betréigt wihrend der Strahlzeiten etwa 45 pm und unterschrei-
tet damit die Breite des Graphitfadens, der abzubildende Schlitz SX1C war dabei auf
0,4 mm eingestellt. Die prognostizierte Verkleinerung scheint erreicht, jedoch verédnderte
sich der Strahlfleck nicht, sobald man die Schlitzbreite am SX1C variierte.

Auch nach Optimierung der gesamten Strahlfithrung, Erhéhung der Energieauflosung
durch Verschérfung des durch Ablenkmagneten und Schlitze gebildeten Impulsfilters und
der rdumlichen Beschneidung der Dispersion des Strahls konnte dieser Wert nicht un-
terschritten, jedoch beliebig wieder reproduziert werden. Eine weitere Untersetzung der
Fadengeschwindigkeit auf bis zu 1/8 (1,25 mm/s) brachte ebenfalls keine neuen Erkennt-
nisse. Mehr dazu folgt in der Diskussion.

Die relative Position des Strahlflecks, die ebenfalls dem Stromsignal entnommen werden
kann, war hingegen duflerst stabil.
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6 Herstellung eines fokussierten He-Mikrostrahls

6.4 Diskussion

Mit ionenoptischen Mitteln kann erfolgreich ein hochenergetischer Helium-Mikrostrahl
realisiert werden. Am Probenort kann mithilfe der verwendeten Nachweistechnik eine
Ionenstrahlbreite von weniger als 45 pm festgestellt werden.

Es besteht die Vermutung, dass der Strahlfleck noch wesentlich kleiner ist, da der in den
BPS eingebaute Graphitfaden aber eine Breite von 50 pm hat, kann iiber die genaue Grofie
unterhalb dieses Wertes keine Aussage getroffen werden. Die so genannte , knife-edge*-
Methode, bei der anhand der Stromflanke an einer bewegten Kante die Breite bestimmt
werden kann, kann in diesem Fall nicht angewendet werden. Der beobachtete Strompeak
entsteht durch Sekundérelektronen und damit liegt ihm eine Faltung des Strahlprofils mit
dem runden Fadendurchmesser zugrunde. Somit ist kein plateauférmiges Strommaximum
zu beobachten, wenn der Strahlfleck kleiner ist als der Fadendurchmesser, sondern immer
nur ein GAUSSs-férmiges Profil. Die einzige Moglichkeit zur Bestimmung der genaueren
Breite ist demnach die Verwendung eines diinneren Graphitfadens im BPS.

Die Position des Strahlflecks war wahrend der Strahlzeit stabil, sodass der Mikrostrahl
als Methode fiir die Erzeugung periodischer Strukturen durchaus vielversprechend er-
scheint. Inwieweit die Fokusldnge ausreicht, damit die Strahlbreite iiber die Kristalldicke
hinreichend konstant bleibt, kann nach diesen ersten Strahlzeiten noch nicht abgeschétzt
werden.

Es besteht neben dem Verschieben des Kristalls zur Herstellung einer periodischen Struk-
tur, wie es bereits bei der herkommlichen Gitterstrahlung genutzt wurde, prinzipiell auch
die Moglichkeit den Strahlfleck durch Verschieben des abgebildeten Schlitzes oder durch
Nutzung von Steuermagneten iiber den Kristall zu bewegen, was theoretisch mehr Be-
wegungsfreiheit ermoglichen sollte. Die Strahlaufstreuung hinter dem Schlitz fiithrt im
Gegensatz zur herkommlichen Methode beim Mikrostrahlansatz zu keinem Problem, da
die gestreuten Ionen durch die fokussierende Optik herausgefiltert werden.
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7 Ausblick

Die Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit haben einige interessante Aspekte hervor-
gebracht, aber auch neue Fragen aufgeworfen.

Die Richtungsabhingigkeit der Modifikationen durch die Bestrahlung sollte weiter un-
tersucht werden, da zu diesem Effekt in optischen Materialien kaum Untersuchungen
vorliegen.

Ebenso wiren die Unterschiede der An-Anderung zwischen undotiertem Lithiumniobat
und LiNbOj3:Mg quantitativ genauer zu betrachten. Es wurde zudem bisher kein Maxi-
mum der erreichbaren Brechungsindexénderung festgestellt, es wire interessant, ob die
Doppelbrechung des Materials durch Ionenbestrahlung eventuell vollstdndig neutralisiert
werden koénnte.

Die periodische Strukturierung sollte mit dem Mikrostrahlansatz weiter verfolgt werden.
Dafiir ist es zunéchst notig, den im BPS verwendeten Faden auszutauschen. Der vorhan-
dene Faden besteht aus circa 30 jeweils 8 pm dicken Einzelfdden [Chl85], es sollte moglich
sein, einen einzelnen dieser Féden zu verwenden. Es sollten dann natiirlich auch Kristal-
le mit diesem Aufbau bestrahlt und untersucht werden. Im néchsten Schritt kénnte der
verstellbare Schlitz SX1C durch einen festen Schlitz mit einer genau definierten Breite
von unter 100 pm oder sogar ein ganzes Gitter ersetzt werden, das dann im Maf}stab 1:10
abgebildet wird.

Ein derart periodisch bestrahlter Kristall konnte zur Herstellung von PPLN dienen, indem
die Absenkung des zur Umpolung notigen Koerzitivfeldes durch die Bestrahlung [Jen08a)]
es ermoglichen sollte, nur die bestrahlten Bereiche umzupolen und so eine periodisch
gepolte Struktur herzustellen.
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8 Zusammenfassung

Die immense Bedeutung der Optik in der modernen Kommunikationstechnik bringt die
Notwendigkeit fiir integrierte optische Komponenten wie Laser, Wellenleiter, optische
Filter und Schalter mit sich. Benotigt werden zu deren Herstellung geeignete Mate-
rialien, deren optische und elektrische Eigenschaften gezielt verdndert werden koénnen.
Lithiumniobat-Kristalle (LiNbO3) haben sich bereits in der Vergangenheit in diesem
Zusammenhang bewé&hrt. Insbesondere bei Verwendung fiir nichtlineare Prozesse ist
Magnesium-dotiertes Lithiumniobat (LiNbO3:Mg) zur Unterdriickung des optischen Scha-
dens interessant. Da photorefraktive Prozesse in diesem Material zur Brechungsindexma-
nipulation nicht mehr herangezogen werden kénnen, sind Alternativen notig. Diese konnen
unter Anderem in der Bestrahlung mit leichten, schnellen Ionen gefunden werden.

Wihrend dieser Arbeit werden am Bonner Isochron-Zyklotron mit 5 mol% Magnesium
dotierte Lithiumniobat-Kristalle mit 40 MeV *He?*-Ionen bestrahlt und die Auswirkung
der Bestrahlung auf den Brechungsindex untersucht.

Wie auch in undotiertem Lithiumniobat wird in LiNbO3:Mg-Kristallen eine nichtlineare
Abhéngigkeit der erzielten Brechungsindexénderungen An von der Ionendosis beobachtet.
Der auflerordentliche Brechungsindex n, erfahrt durch die Bestrahlung eine Erhchung, der
ordentliche n, eine Absenkung von bis zu einigen 10~ 3. Es ist zu diesem Zeitpunkt noch
kein S#ttigungsverhalten der maximalen Anderungen abzusehen, sodass An durch eine
Erhohung der Dosis vermutlich noch steigerbar ist. Die Brechungsindexmodifikationen
sind dabei derart langzeitstabil, dass sich auch nach mehr als viereinhalb Jahren Lagerung
bei Raumtemperatur noch keine Abschwichung der Effekte nachweisen ldsst. Thermische
Behandlung der bestrahlten Kristalle fordert fiir Mg-dotierte Kristalle eine schnellere
Degeneration des erzielten Effekts zutage als bei undotiertem Material.

Es wird bei den Bestrahlungen eine Abhéngigkeit der Brechungsindexénderungen von
der Bestrahlungsrichtung beobachtet: Bei Ionenflugrichtung parallel zur ¢-Achse erreicht
An hohere Werte als bei Bestrahlung antiparallel zur ¢-Achse. Genauere Untersuchungen
dazu stehen noch aus, es wurde ein erster qualitativer Erklarungsansatz iiber die entlang
der c-Achse asymmetrische Kristallstruktur von LiNbOj geliefert.

Mithilfe einer Schlitzblende und schrittweiser Bestrahlung wird eine periodische Bre-
chungsindexidnderung in LiNbOj;-Kristalle eingeschrieben. Fiir eine Periodenlénge von
160 pm kann eine gitterformige Brechungsindexdnderung mit einer Amplitude von An =
0,8 x 1073 direkt nachgewiesen werden. Eine derartige Bestrahlung mit Periodenlingen
von wenigen Mikrometern, wie sie z. B. fiir photonische Kristalle benttigt wird, gestaltet
sich jedoch zunéchst als experimentell schwierig.
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Zur Realisierung derartiger Strukturen mit wenigen Mikrometern Ausdehnung wird am
Bonner Zyklotron erfolgreich ein Helium-Mikrostrahl realisiert. Es wird eine Strahlnach-
weistechnik demonstriert, mit der die erreichte Strahlbreite auf unter 45 pm bestimmt
werden kann. Die genaue Breite des vermutlich in der Realitét bereits kleineren Strahl
sollte durch eine Verkleinerung des zum Nachweis verwendeten Graphitfadens moglich
sein.

Die in dieser Arbeit vorgestellten Ergebnisse tragen zum Verstédndnis der durch Bestrah-
lung mit schnellen Heliumionen in Lithiumniobat erzielten Brechungsindexénderungen
bei und diirften zu einer noch besseren Verwendbarkeit dieses Materials in Form eines fiir
die jeweiligen Zwecke mafigeschneiderten Kristalls fiithren.
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