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1 Einleitung

Am 8. November 1895 entdeckte Wilhelm Conrad Rontgen am physikalischen Institut der Universi-
tit Wiirzburg die Rontgenstrahlung. Uber die Natur dieser neuen Strahlung war zunichst nur wenig
bekannt, weswegen sie zundchst als X-Strahlung bezeichnet wurde. Bereits damals bestand die Idee,
dass der Nachweis einer moglichen Polarisation die Wellennatur der Rontgenstrahlung belegen konn-
te. Charles Glover Barkla war der erste, der 1903 bei Streuexperimenten an Gasen in Liverpool die
Polarisierbarkeit der X-Strahlen demonstrierte [1]. Erst neun Jahre spiter wurde die Rontgenbeugung
an Kristallen von Walter Friedrich, Paul Knipping und Max von Laue entdeckt [2] und damit der
Grundstein fiir die bis heute zunehmende Verwendung von Rontgenstrahlung zur Strukturaufkldrung
gelegt. Mit Wellenldngen von 0, Inm, und somit im Bereich der Atomabsténde, ist Rontgenstrahlung
ideal geeignet, um zu erforschen: was die Welt im Innersten zusammen hdlt. Polarisierte Rontgen-
strahlung wurde nachweislich erst wieder um 1950 von Ramaseshan et al. [3] und Chandrasekaran
[4] genutzt, um die Perfektion von Kristallen zu untersuchen. In Analogie zum Brewsterschen Ge-
setz in der Optik, kann Rontgenstrahlung durch Beugung an Kristallen bei einem Streuwinkel von
nahezu 90° polarisiert werden. Der Polarisationsgrad der Strahlung hidngt unter anderem von der
Abweichung des Winkels von 90° ab und kann durch mehrmalige Wiederholung der Beugung ge-
steigert werden. Zu diesem Zweck benutzt man sogenannte Channel-Cut-Kristalle aus Silizium oder
Germanium, in die ein Kanal gesigt wurde. An den Kanalwédnden wird der Rontgenstrahl beliebig
oft unter 90° gebeugt und so eine hohe Polarisationsreinheit erreicht. Wesentliche Erfolge auf dem
Gebiet der Rontgenpolarimetrie erzielte Michael Hart in den 70er Jahren mit solchen Channel-Cut-
Kristallen [5, 6]. Zudem entwickelte er einen verstimmbaren Channel-Cut, mit dem man auch bei
Beugungswinkeln abseits von 90° eine Polarisationsreinheit von 10~* erreichen kann [7]. 1995 setz-
ten Toellner et al. erstmalig ein Rontgenpolarimeter mit Silizium Channel-Cut’s bei Experimenten zur
resonanten Kernstreuung an Synchrotrons ein. Damit war es moglich, den Kerniibergang im Eisen-
isotop 57 (*’Fe) bereits 1ns nach der Anregung beobachten zu konnen und eine Polarisationsreinheit
von 5,4-1077 zu erzielen [8].

Motiviert durch die Idee von Heinzl et al. [9], polarisierte Rontgenstrahlung zur Messung der Vaku-
umdoppelbrechung einzusetzen, arbeitet die hiesige Gruppe seit 2009 auf dem Gebiet der Rontgen-
polarimetrie. Grundlage fiir dieses Experiment sind die Uberlegungen von Heisenberg und Euler aus
dem Jahr 1936 [10]. Strahlung ist Materie und Materie ist Strahlung. Aus diesem Aquivalenzprin-
zip folgt, dass sich Vorgénge im Vakuum nicht von materiellen Vorgingen trennen lassen, da Felder
mit ausreichend hoher Energie Materie erzeugen werden und selbst wenn die Energie des Feldes
nicht fiir die Materieerzeugung ausreicht, ergibt sich aus der virtuellen Moglichkeit eine Polarisation
des Vakuums und somit eine Anderung der Maxwell-Gleichungen. Ein Konzept zur Veranschauli-
chung dieser sogenannten Vakuumpolarisation ist die Ausrichtung von virtuellen Elektron-Positron-

Paaren in einem elektrischen Feld. Senkrecht und parallel zu den virtuellen Dipol-Paaren liegt ein
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Abbildung 1.1: Experimenteller Aufbau zum Nachweis der Vakuumdoppelbrechung

unterschiedlicher Brechungsindex vor, wodurch das Vakuum doppelbrechend wird. Abbildung 1.1
zeigt den schematischen Aufbau des von Heinzl ef al. vorgeschlagenen Experiments zum direkten
Nachweis der Vakuumdoppelbrechung [9]. Ein intensiver Laserpuls mit einer Leistung von ca. einem
Petawatt wird tiber einen Off-Axis Parabolspiegel in ein Ultrahochvakuum fokussiert. Durch das hohe
elektrische Feld im Fokus werden die virtuellen Elektron-Positron-Paare ausgerichtet und eine Dop-
pelbrechung induziert. Untersucht man das Vakuum mit einer polarisierten Welle, kommt es aufgrund
der unterschiedlichen Brechungsindizes zu einer Phasenverschiebung zwischen den zwei senkrecht
zueinander stehenden Polarisationsrichtungen. Der Effekt ist umso stérker, je kiirzer die verwendete
Wellenlidnge des Probestrahls ist. Rontgenstrahlung ist somit besonders gut zum Nachweis der Va-
kuumdoppelbrechung geeignet, vorausgesetzt die bendtigte Polarisationsreinheit wird erreicht. Ein
Ziel zur Realisierung dieses Experiments besteht darin, Polarisationsreinheiten von < 1-10710 fiir
kiirzestmogliche Wellenldngen zu erreichen. Berit Marx-Glowna unternahm in ihrer Arbeit intensi-
ve Bemiithungen, den Herstellungsprozess von Silizium Channel-Cut-Kristallen zu optimieren. Da-
durch konnten Polarisationsreinheiten von 2,4 - 107'% und 5,7 - 10~'° bei Wellenlingen von 0,2nm
bzw. 0, 1 nm erreicht werden [11]. Kai Sven Schulze konnte in seiner Dissertation unter anderem zei-
gen, dass die erreichbare Polarisationsreinheit bei kiirzeren Wellenlidngen durch Interferenzeffekte im
Kristall (Umweganregungen) limitiert ist [12]. Diamant ist ein vielversprechendes Kristallmaterial
fiir Rontgenpolarisatoren, mit dem sowohl der Einfluss von Umweganregungen, als auch die verwen-
dete Wellenldnge reduziert werden kann. Zudem ist der Absorptionskoeffizient fiir Rontgenstrahlung
in Diamant sehr klein, was zu einem hohen Reflexionsvermdgen von nahezu 100% innerhalb des
Totalreflexionsgebietes der Rockingkurve fiihrt [13, 14]. Diese Eigenschaft ist insbesondere bei der
mehrmaligen Beugung in einem Channel-Cut von Vorteil und verringert dadurch die Verluste der
Rontgenoptik. Aufgrund einer hohen Wirmeleitfidhigkeit und einem niedrigen thermischen Ausdeh-
nungskoeffizienten sind Diamanten seit den 1990er Jahren als Monochromatorkristalle an Synchro-
tronquellen der dritten Generation von Interesse [15, 16]. Diese Eigenschaft konnte auch fiir eine
Anwendung der Rontgenpolarimetrie an einem Freie-Elektron-Laser in Zukunft wichtig sein. Alle

Vorteile zusammengenommen, scheint Diamant zumindest theoretisch das wohl am besten geeig-
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netste Kristallmaterial fiir ein Rontgenpolarimeter zur Messung der Vakuumdoppelbrechung zu sein.
Bisher wurde kein Channel-Cut aus Diamantkristallen hergestellt, mit dem auch nur ansatzweise
Polarisationsreinheiten von 107'0 erreicht wurden. Ein experimenteller Nachweis der Eignung von
Diamant fiir die hochprézise Rontgenpolarimetrie blieb somit bisher aus und wird durch die vorlie-
gende Dissertation erbracht.

Diese Arbeit ist jedoch nicht die erste, die Diamanten zur Erzeugung linear polarisierter Rontgenstrah-
lung einsetzt. Bereits 1998 unternahmen Hasegawa et al. [17] einen ersten Versuch, Diamantkristalle
fiir die Rontgenpolarimetrie zu verwenden. Im Gegensatz zu den bisher bekannten Konzepten nutz-
te er schwach absorbierende Kristalle in Transmission. Die unerwiinschte Polarisationskomponente
wurde dabei im Bragg-Fall nahezu vollstindig weggebeugt und nur die durch den Kristall transmit-
tierte Komponente verwendet. Ahnlich wie bei einem Glasplattensatz kann durch mehrere Kristalle
hintereinander die Polarisationsreinheit verbessert werden. Zudem ist mit dieser Methode Rontgen-
polarimetrie auch bei Beugungswinkeln weit entfernt von 90 ° moglich. Fiir drei hintereinander ange-
ordnete 0,3 mm dicke Diamanten gelang es Hasegawa, die Intensitét der einfallenden o-Polarisation
jedoch nurum5- 1073 zu reduzieren, anstatt der theoretisch erwarteten 1073 [18]. Das enttiuschende
Ergebnis wurde auf moglicherweise vorhandene Storungen in den verwendeten Diamanten zuriick-
gefiihrt. Neben der geringen Grofle, der schlechten Verfiigbarkeit und dem hohen Preis ist die man-
gelhafte Kristallqualitit ein wesentlicher Nachteil von Diamant gegeniiber Silizium, dass durch iiber
50 Jahre Entwicklung in der Halbleiterindustrie auf Perfektion getrimmt wurde. Aus diesem Grund
nimmt die Charakterisierung der verwendeten Kristalle und die dafiir bendtigten experimentellen
Methoden einen nicht unerheblichen Teil in Kapitel 4 und 5 der vorliegenden Arbeit ein. Die theore-
tischen Grundlagen der Rontgenbeugung, sowie die Eigenschaften, Vor- und Nachteile von Diamant
werden zuvor in Kapitel 2 und 3 beschrieben. Das sechste Kapitel ist der Rontgenpolarimetrie mit

Diamant Quasi-Channel-Cuts und den erzielten Resultaten gewidmet.



2 Grundlagen der hochprazisen

Rontgenpolarimetrie

Die Polarimetrie beschiftigt sich mit der Anderung der Polarisation von transversaler elektroma-
gnetischer Wellen. Ziel ist es, die Polarisation zu analysieren und Verdnderungen beim Durchgang
durch Proben zu bestimmen. Dafiir werden Polarimeter eingesetzt, deren Komponenten wiederum
den Polarisationszustand selbst andern kdnnen und so teilweise oder unpolarisiertes Licht stirker po-
larisieren. Bei der hochprizisen Rontgenpolarimetrie handelt es sich um ein Forschungsgebiet, fiir
das zum einen die Wellenldnge der verwendeten Strahlung im Bereich von 0, 1nm liegt und zum
anderen polarisierte Strahlung erzeugt wird, fiir die das Intensitidtsverhiltnissen zweier orthogona-
ler Polarisationsrichtungen iiber fast 10 Gré8enordnungen kontrolliert werden kann. Die wichtigsten
Grundlagen fiir die vorliegende Arbeit sind im Wesentlichen durch die Rontgenbeugung an perio-
dischen Ladungsverteilungen, wie perfekten und imperfekten Kristallen, gegeben. Der Kerngedanke
der Rontgenpolarimetrie wird jedoch bereits bei der Streuung von Rontgenstrahlung an einer ein-
zelnen Ladung ersichtlich. Zusétzlich soll auch auf die verwendeten Rontgenquellen eingegangen
werden.

Die folgende Zusammenfassung der Grundlagen der Rontgenbeugung stiitzt sich auf das Buch von

André Authier [19] sowie die Dissertationen von Kai Sven Schulze [12] und Berit Marx-Glowna [20].

2.1 Streuung von Rontgenstrahlung

Da Rontgenstrahlung elektromagnetische Strahlung ist, beruht ihre Wechselwirkung mit Materie auf
elektrischen und magnetischen Kriften. Trifft eine elektromagnetische Welle auf Materie, so wirkt ei-
ne Kraft auf die Elektronen des Materials. Die Elektronen fangen an zu schwingen und senden dabei
wiederum selbst elektromagnetische Wellen aus. Bei diesem als Streuung bezeichneten Vorgang kann
sich die Richtung des elektrischen Felds E #ndern und somit auch die Polarisation. Aus der Maxwell-
Gleichung rotE = —%—? folgt bereits, dass die magnetische Flussdichte B einer elektromagnetischen
Welle um 1/c schwicher ist als das elektrische Feld E. Demzufolge sind auch die magnetischen
Wechselwirkungen schwach und werden in der nachfolgenden Betrachtung vernachléssigt. Die trei-
bende Kraft ist dann rein elektrischer Natur und kann fiir eine Ladung ¢ mit F = gE beschrieben
werden. Trifft nun eine ebene Welle der Form E = Egexp(i27k? — ior), mit Wellenzahl k = 1/A und
Frequenz ®, auf eine Ladung ¢, ergibt sich fiir diese die Bewegungsgleichung eines harmonischen
Oszillators, der durch die Kraft qE angetrieben wird [21]:

mx = —ofmx —TX+qE(7=0). Q2.1
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Abbildung 2.1: Streuung einer elektro-
magnetischen Welle Ee,-n an einer La-
dung. Aufgrund der Projektion des
elektrischen Felds Eaus in Richtung
des Betrachters ist es moglich bei
v = 0 elektromagnetische Strahlung zu
polarisieren.

m ist die Masse der Ladung und X gibt an, wie dieses beschleunigt wird. Der erste Term auf der rechten
Seite beschreibt die Riickstellkraft des Oszillator. @y ist somit eine Frequenz des Systems, z.B. die
Resonanzfrequenz eines Ubergangs. Die Bewegung der Ladung wird durch I'X gedidmpft, wobei die
Diampfungskonstante I" zum Beispiel mit der Lebensdauer eines Zustands in Verbindung gebracht
werden kann. Lost man Gleichung 2.1, so erhilt man fiir die Bewegung der Ladung [19]:

CIEO
m(of — 0?) —iol

X(t) = exp(—imt). (2.2)
Wie zu sehen ist, oszilliert die elektrische Ladung mit der selben Frequenz @ wie die einfallende
Welle. GemiB j(t) = gx(¢) kann der Ladung ein Dipolmoment j zugeordnet werden, dass dem eines
Hertz’schen Dipols entspricht. Dieser Dipol sendet ein elektrisches Feld aus, dass in Fernfeldniherung
durch [19]:

2 w? Eoexpli(2mk7 — ot
S — : 0expli27AT — @)] 1\, 2.3)
dregme* (w5 — 0?*) —iol'/m r
———
=T, :f

gegeben ist, mit der Lichtgeschwindigkeit ¢ und der elektrischen Feldkonstante (Permittivitit des
Vakuums) &. Gleichung 2.3 beschreibt eine Kugelwelle, die sich im Raum ausbreitet und deren
Amplitude von sin(y) abhingt, wobei y der Winkel zwischen der Dipolachse und der Beobach-
tungsrichtung des ausgesandten Felds (siehe Abb. 2.1) ist. Fiir y = 0 verschwindet das elektrische
Feld, weswegen ein Dipol keine Strahlung entlang seiner Dipolachse aussendet. Diese Abhéngigkeit
wird bei der Rontgenpolarimetrie ausgenutzt. Nimmt man an, dass die einfallende ebene Welle zwei
orthogonale elektrische Feldkomponenten hat, von denen eine wie in Abbildung 2.1 gezeigt in der
Papierebene liegt und die andere senkrecht aus der Ebene heraus ragt, dann wird bei einer Streuung
unter Y = 0 die in der Papierebene liegende Feldkomoponente ausgeloscht, wihrend fiir die Feldkom-
ponente senkrecht zur Papierebene y = 90° gilt und sich die maximale Amplitude ergibt. Dadurch
ist es moglich Strahlung oder Licht zu polarisieren oder zu analysieren.

Der mit f gekennzeichnete Term in Gleichung 2.3 wird als Streufaktor bezeichnet. Er gibt das Am-
plitudenverhiltnis der Streuung des geddmpften Oszillators zur Streuung des freien Elektrons an. Im
Falle eines freien Elektrons (wy = 0 und I' = 0) betrédgt sein Wert minus eins und die Stirke der ge-

streuten Welle ist durch den klassischen Elektronenradius r, = 2,818 - 10~ m fiir ¢ = —e gegeben.
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Maximal wird der Streufaktor, wenn sich das System in Resonanz befindet und die Frequenz der ein-
fallenden Welle w = wy betrigt. Dies wird bei der resonanten Rontgenstreuung ausgenutzt.

In Gleichung 2.3 ist keine Anderung der Frequenz @ vorgesehen, wie es bei der inelastischen Streu-
ung (z.B. Compton-Streuung) der Fall ist. In der, im nachfolgenden noch ausfiihrlicher betrachteten,
dynamischen Interferenztheorie wird die Compton-Streuung durch den Absorptionskoeffizient be-
riicksichtigt (siehe Abschnitt 2.2.4). Ebenfalls vernachlissigt wird der Spin und Bahndrehimpuls des
Elektrons und das sich daraus ergebende magnetische Moment 7. Dessen Wechselwirkung mit der
magnetischen Flussdichte B wiirde zu einem zusiitzliche Kraftterm F = % grad(im x E) in Gleichung
2.3 fithren. Der Gradient des Kreuzprodukts 7 x B ist proportional zu k und somit zu 1/A. Aufgrund
der kleinen Wellenlénge sind die magnetischen Wechselwirkungen im Rontgenbereich drei bis vier
GroBenordnungen stérker als fiir sichtbares Licht. Daraus ergeben sich einige interessante Anwen-
dungen im Bereich der Magnetooptik (z.B. engl: x-ray magnetic circular dichroism kurz: XMCD),

bei denen die Polarisation der verwendeten Strahlung eine wichtige Rolle spielt.

2.2 Rontgenbeugung an perfekten Kristallen

2.2.1 Die Grundgleichungen der dynamischen Theorie

Die dynamische Theorie erklirt die Beugungsphénomene, die bei der Wechselwirkung von Ront-
genstrahlung mit perfekten Kristallen auftreten, mithilfe der Dynamik der Dipolstrahler. Sie wurde
unabhéngig voneinander von Charles Galton Darwin (1914) [22] und Paul Peter Ewald (1917) [23]
entwickelt. Trifft eine elektromagnetische Welle auf einen Kristall, so werden die Ladungen in diesem
in Schwingungen versetzt und es entstehen viele Dipole, die Dipolstrahlung aussenden. Die emittier-
ten Wellen iiberlagern sich und konnen unter bestimmten Gegebenheiten konstruktiv miteinander
interferieren, wodurch starke Beugungsmaxima entstehen. Im Folgenden sind die Grundlagen fiir die
Wechselwirkung von Rontgenstrahlung mit perfekten Kristallen zusammengefasst.

Im vorhergehenden Abschnitt wurde bereits die Bewegung einer einzelnen Ladung und das so ent-
standene Dipolmoment betrachtet. Mochte man diese Beschreibung auf einen Kristall erweitern, so
bietet es sich an, von einer einzelnen Ladung ¢ zu einer Ladungsdichteverteilung ep(¥) iiberzuge-
hen. Analog zur Gleichung 2.2 erhilt man dann fiir das Dipolmoment dp in einem unendlich kleinen

Volumenelement dV: ~
dp  p(REE()
AV m(e} — 0?) —iol"

2.4)

Dieser Differentialquotient entspricht der dielektrischen Polarisation P(#) am Ort 7. Durch die an-
wesende elektromagnetische Welle entstehen viele Dipole und das gesamte Medium wird polarisiert.
Das elektrische Feld E (7) und die dielektrische Polarisation P(7) sind iiber die Materialgleichung mit
der elektrischen Flussdichte (oder auch dielektrische Verschiebung) 5(7) in linearer Nidherung wie
folgt verkniipft:

D(7) = eE(7) = &E (F) + P(F) = eo(1 + x (¥))E(7). (2.5)
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Hierbei ist € die Permittivitidt (oder auch dielektrische Leitfdhigkeit) des Mediums, & die elektrische
Feldkonstante und ) (¥) die elektrische Suszeptibilitit. Fiir Letztere ergibt sich aus Gleichung 2.4 und

2.5:
o p(P)e

27 = eo[m(@g — w?) —iol]’

(2.6)

In einem Kiristall ist die Ladungsdichteverteilung ep (7) und somit auch die elektrische Suszeptibilitit
x (7) eine dreidimensionale periodische Funktion. ¥ (7) kann daher durch eine Fourierreihe wie folgt

dargestellt werden:
x(7) =Y xnexp(2mih - 7). 2.7)
[

Durch die Fourierentwicklung geht man vom realen Raum in den reziproken Raum iiber. Aus dem
Kristallgitter wird das reziproke Gitter und aus den Gittervektoren werden die reziproken Gittervek-
toren h. Die Summation erfolgt iiber alle reziproken Gittervektoren h. Fiir den Fourierkoeffizienten
gilt:

e p(¥)

= —27ih-#)dV 2.8
&V vm(cog—a)z)—ia)l"eXp( th-7) -5)

Xh

wobei V das Volumen der Elementarzelle ist.

Die Elementarzelle ist ein Parallelepiped (z.B ein Wiirfel), das von den Basisvektoren des Kristall-
gitters aufgespannt wird. Innerhalb dieser Elementarzelle befinden sich die Atome j an festen Orten
rj. Die Ladungen sind ebenfalls am Ort des Atoms r; lokalisiert, weswegen das Integral iiber V
durch eine Summe iiber alle Atome ersetzen werden kann. Jedes Atom j trigt mit seinem atomaren
Streufaktor f; (Atomformfaktor) zur Beugung bei. Ob dieser Beitrag konstruktiv oder destruktiv ist,
lasst sich mit einem Phasenterm der Form exp(—27ri7¢7j) beriicksichtigen. Fiir bestimmte reziproke
Gittervektoren h kann es so zu einer Ausloschung kommen und es wird keine Beugung am Kristall be-
obachtet. Hinzu kommt, dass sich die Atome im Festkorper nicht in Ruhe befinden, sondern aufgrund
von Temperatur und Nullpunktsschwingung um ihre Ruhelage schwingen. Die Atomposition wird
daher durch eine mittlere Atomposition ersetzt. Aulerdem wird durch die Bewegung der Atome der
Streuprozess geschwicht, was durch den Debye-Waller-Faktor exp(—M;) beriicksichtigt wird. M; ist
hierbei eine dimensionslose Grof3e, die unter anderem von der Temperatur und der Debye-Temperatur
®p des Kristalls abhiingt. Je niedriger die Temperatur und je hoher die Debye-Temperatur des Mate-
rials, desto geringer ist die Schwingung der Atome um ihre mittlere Ruhelage und umso kleiner ist

M ;. Fiir die Fourierkoeffizienten der Suszeptibilitit ergibt sich dann:

rel2 7o
v Z fiexp(—2mih-F; —M;). (2.9)
J

Xn=—

=F,

Der als Fj, gekennzeichnete Teil der Gleichung ist der Strukturfaktor. Er wird oft als Maf fiir die Stér-
ke des Beugungsprozesses herangezogen. Vereinfacht kann man sagen, je mehr Elektronen sich in der
Elementarzelle befinden, desto mehr kohérente Streuer gibt es, die sich am Streuprozess beteiligen

konnen. Der Strukturfaktor nimmt also bei gleicher Kristallstruktur mit groBerer Ordnungszahl Z des
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Kristallmaterials zu, was sich in einer grofleren Halbwertsbreite und einem grofleren integralen Re-
flexionsvermogen der spéter noch betrachteten Reflexionskurven (oder auch Rockingkurven) duf3ert.
Fiir hohere Beugungsordnungen (groBere (hkl)) wird Fj, immer kleiner.

Der Atomformfaktor f; in Gleichung 2.9 wird oft noch in drei Teile zerlegt:
fi=1+rf+if] (2.10)

von denen fJQ der normale Atomformfaktor ist und es sich bei fj’- und fj’-’ um anormale Dispersions-
korrekturen handelt.

An dieser Stelle sei nochmal darauf hingewiesen, dass die elektrische Suszeptibilitit y(7) eine der
wichtigsten GroBen in der Rontgenbeugung ist. Alle relevanten Eigenschaften des Kristalls sind in
ihr vereint. Weit weg von Absorptionskanten mit @y << @ und kleinem I, sowie unter Vernachlissi-

gung der anormaler Dispersionskorrekturen kann ) (7) ndherungsweise als:

—

() = _PreA?

T

@.11)

geschrieben werden. Hieraus wird ersichtlich, dass die Suszeptibilitit negativ und fiir Rontgenstrah-
lung (A ~ 10~%m) in der GréBenordnung von 107> bis 10~ ist. In dieser einfachen Beschreibung
ist die Suszeptibilitdt isotrop und ein Skalar. Bedingt durch die lokale Umgebung des Atoms, der
Ausrichtung von magnetischen Momenten oder den Elektronenorbitalen ist sie genau genommen
anisotrop und ein Tensor zweiter Stufe. Das kann zu einigen interessanten Effekten fiihren, wie der
Doppelbrechung von Rontgenstrahlung, optischer Aktivitit oder dem Auftreten von sonst verbotenen
Reflexen.

Um die Ausbreitung einer elektromagnetischen Welle im Kristall zu verstehen, ist es sinnvoll, die
Wellengleichung aus den Maxwell-Gleichungen herzuleiten und zu 16sen. Da der Kristall als Ganzes
elektrisch neutral ist, heben sich alle Strome und Ladungen in ihm auf. Die Maxwell-Gleichungen

konnen dann wie folgt geschrieben werden:

—

. dD
tH = — 2.12
10 5 ( )
., 0B
tE = —— 2.13
ro 5 ( )
divD =0 (2.14)
divB = 0. (2.15)

Fiir die Herleitung der Wellengleichung wendet man z.B. einen weiteren Rotationsoperator (rot) auf
Gleichung 2.13 an und setzt fiir E die umgestellte Materialgleichung E = D/[gy(1+ x)] ~ D(1 —
X)/€o ein. Zusitzlich macht man von Gleichung 2.12 und 2.15, sowie der Materialgleichung fiir die
magnetische Flussdichte B = poH Gebrauch. Als Wellengleichung im Medium erhilt man dann:

2

- | -
AD +rotrotyD —

10
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Die Losung dieser Gleichung ist eine Linearkombination von Einzellosungen und weist die selbe

Periodizitit wie die Suszeptibilitit (vgl. Gleichung 2.7) auf:

D = exp(—2miKy-F—iot) Y Dyexp(—2mih-7). (2.17)
h

Hierbei ist Ky der Wellenvektor der einfallenden, ebenen Welle. Durch die zusitzliche Vereinbarung:

Ky=Ko+h (2.18)
kann Gleichung 2.16 in
D =Y Dyexp(—2miK;, - F—iwt). (2.19)
h

umgeformt werden. Somit wird ersichtlich, dass die elektrische Flussdichte D im Kristall eine Summe
aus unendlich vielen ebenen Wellen ist. Die einzelnen Wellen sind stark aneinander gebunden und for-
men eine physikalische Einheit, die als Wellenfeld bezeichnet wird. Setzt man diesen Losungsansatz
in die Wellengleichung 2.16 ein, so erhilt man fiir die Vorfaktoren Dy:

L K? o
Dy = @ _h 2 Y 2w Dy (2.20)
h 4

Dabei ist Dy ) die zu K;, senkrechte Komponente des Vektors Dy . Gleichung 2.20 ist ein Satz unend-
lich vieler Gleichungen. Diese werden als Grundgleichungen der dynamischen Theorie bezeichnet.
Fiir die physikalische Interpretation ist der Resonanzfaktor 1/(K? — k) vor der Summe interessant.
An ihm erkennt man, dass insbesondere die Wellen mit einem Wellenvektor K, sehr stark zum Wel-
lenfeld beitragen, fiir die gilt ]I?h\ ~ k = 1/A. Der Beitrag aller anderen Wellen ist eher gering. Bei der
Rontgenbeugung darf sich also der Betrag des Wellenzahlvektors nicht &ndern. Der Summand +hin
Gleichung 2.18 fiihrt somit nur zu einer Richtungsinderung. Geometrisch kann man sich das Ganze
veranschaulichen, indem man eine Kugel mit dem Radius k = 1 /A4 im reziproken Gitter zeichnet. Die
Verbindungslinien vom Mittelpunkt der Kugel zu zwei Gitterpunkten auf der Kugel sind die Wellen-
vektoren 1?0 und I?h (siche Abbildung 2.2(a)). Sie haben beide einen Betrag von 1/A. Der reziproke
Gittervektor 7 ist die Verbindungslinie zwischen den beiden Gitterpunkten auf der Kugel. Diese Kon-
struktion wird auch als Ewaldkonstruktion bezeichnet und die Kugel entsprechend als Ewaldkugel.

Bei Gleichung 2.18 handelt es sich um die Laue-Bedingung. Eine dazu dquivalente Beschreibung von
Beugungseffekten am Kristall ist die Bragg-Bedingung. Bei dieser spannen die im Kristall geordne-
ten Atome eine Schar von Netzebenen auf, die sich durch einen Netzebenenabstand dj;! beschreiben
lassen. Trifft ein monochromatischer Rontgenstrahl der Wellenlidnge A unter einem Winkel 6 auf eine
solche Netzebenenschar, wird ein Teil der Strahlung an der ersten und ein anderer Teil an tiefer lie-

genden Netzebenen gebeugt (vgl. Abb. 2.2(b)). Entspricht der Gangunterschied der beiden gebeugten

IFiir die in dieser Arbeit iiberwiegend verwendeten kubischen Kristallle berechnet sich der Netzebenenabstand aus den

Miller-Indizes (h, k, [) mit djy = ——=
W+ k% + 12

11
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Abbildung 2.2: a) Zweidimensionale Darstellung der Ewaldkugel im reziproken Gitter mit den Wel-
lenvektoren der einfallenden Ky und der gebeugten Welle Kj, sowie dem reziproken Gittervektor /.
b) Veranschaulichung der Bragg-Bedingung

Strahlen genau einem ganzzahligen Vielfachen n der Wellenldnge, konnen diese konstruktiv mitein-

ander interferieren. Aus einfachen geometrischen Uberlegungen ergibt sich die Bragg Bedingung zu:
nA = 2dhklsin(9). (2.21)

Der Einfallswinkel 6, der die Bragg-Bedingung erfiillt, wird Bragg-Winkel 6 genannt.
Die vektorielle Form der Gleichung 2.20 ldsst sich fiir Transversalwellen auflosen, indem man zwei
orthogonale Basisvektoren ¢% und €7 fiir die beiden Polarisationrichtungen senkrecht () und parallel

() zur Beugungsebene einfiihrt. Die Welle Dy, kann dann geschrieben werden als:
Dy, = DS e® + DFe™. (2.22)

AuBerdem reduziert sich die Summe in Gleichung 2.19 im Zweistrahlfall, bei dem nur zwei reziproke
Gitterpunkte auf der Ewaldkugel liegen (wie in Abb. 2.2(a) gezeigt), auf die in Vorwiértsrichtung
gebeugte Welle Dy mit Wellenvektor Ky und die gebeugte Welle Dy, mit K;,. Dadurch ergeben sich fiir

die zwei Polarisationsrichtungen und die beiden Wellen folgende vier Gleichungen:

g = Ef_g 5 00D (5 -e§) + 105 (¢ - €5 ). (223)
Dy = Eszmﬁg (eF - eX) + Dy (ef - ef )], (2.24)
Df = I?f_’f 5 00D (€5 -e§) + x0Df (ef - €5 ). (225)
Dy = I?sz[xhﬁg (eF - ) + XoDf (eF - €] ). (2.26)

12



2 Grundlagen der hochprizisen Rontgenpolarimetrie

Die Einheitsvektoren e_g und e_;f stehen im Zweistrahlfall parallel zueinander, weswegen fiir das Ska-
larprodukt e_g : e_;f =1 gilt. Fiir die w-Polarisation ist das nicht der Fall. Zwischen den Vektoren e_(})r
und 515 stellt sich der Winkel 2605 ein, womit sich fiir das Skalarprodukt e%r . 52’ = cos(26p) ergibt. Aus

diesen beiden Beziehungen resultiert auch die Definition des Polarisationsfaktors C:

1 fiir o — Polarisation
C= 2.27)
cos(20p) firw — Polarisation.

Liegen mehrere reziproke Gitterpunkte auf der Ewaldkugel (Mehrstrahlfall), miissen die 7- und o-
Komponenten der unterschiedlichen Reflexe nicht notwendigerweise senkrecht zueinander stehen.
Dadurch kann ein Polarisationsstand iiber einen Umweg Intensitit erhalten, der im Zweistrahlfall
nicht angeregt worden wire. Diese sogenannten Umweganregungen stellen ein Limit fiir die Ront-

genpolarimetrie mit Kristallen dar und werden in Abschnitt 2.2.3 genauer behandelt.

2.2.2 Der Bragg-Fall

Beim Bragg-Fall verlassen einfallender und gebeugter Strahl den Kristall an der selben Oberfliche.

Fiir das Reflexionsvermdgen Ry, (0) im Zweistrahlfall ergibt sich folgender Zusammenhang:

|E\ — E|?
IN(E1 —E2) ++/n? = 1(E1 + E2)|?

X
X

(2.28)

mit E; = exp(+int\/Nn? —1/Ag) und E; = exp(—inty/N? —1/A¢) [19]. Hierbei ist 7 die Dicke des
Kristalls, 7 ein dimensionsloser Parameter, der die Abweichung des einfallenden Strahls von der

Mitte der Reflexionskurve angibt, und Ag die Extinktionstiefe. Fiir diese Parameter gelten [19]:

n— (6 — 6p) — Abos (2.29)
505
und
A 1%
A AVl w2Vl (2.30)

T Cvandn  rAC\EiE;
Aufgrund eines Brechungsindexunterschieds zwischen Medium und Vakuum, der fiir Rontgenstrah-
lung im Bereich von 107 liegt, wird der einfallende Strahl in den Kristall hinein gebrochen und
es kommt zu einer kleinen Winkelabweichung. Die Mitte der Reflexionskurve liegt daher nicht wie
erwartet bei 6 = 6p, sondern ist um ABps = —xo(1 — 7)/(2sin(265) gegeniiber dem Braggwinkel
verschoben. 7y ist hierbei das Asymmetrieverhiltnis und beriicksichtigt, dass die beugenden Netzebe-
nen nicht zwangsldufig parallel zur Kristalloberfliche sein miissen. Das Asymmetrieverhiltnis kann
mit Y = Y,/ = —sin(6p — ) /sin(6p + &) berechnet werden, wobei o der Winkel zwischen Kris-
talloberfliche und Netzebene ist und o < O fiir streifenden Einfall gilt. Der Realteil von 285 ist die
Breite der Darwin-Kurve, d.h. der Bereich, in dem das Reflexionsvermdgen fiir nicht absorbierende

Kristalle gleich eins ist, und ergibt sich zu Sps5 = 4||/(Aosin(26g)). Bei C handelt es sich um den

13



2 Grundlagen der hochprizisen Rontgenpolarimetrie

bereits in Gleichung 2.27 angegebenen Polarisationsfaktor, der fiir o-polarisierte Strahlung eins und
fiir -polarisierte gleich cos(26p) ist.

Ist die Bragg-Bedingung erfiillt, nimmt die Intensitit der Rontgenwelle mit zunehmender Kristall-
tiefe ab, da ein Teil der Intensitit bereits in den obersten Atomlagen in Richtung K, gebeugt wurde.
Die Extinktionstiefe Ag (vgl. Gl. 2.30) ist die Tiefe, bei der die Intensitidt der Rontgenwelle durch
den Beugungsprozess auf 1/e? abgefallen ist. Sie ist umgekehrt proportional zur Wellenlinge, dem
Polarisationsfaktor C und dem Strukturfaktor. Mit kiirzerer Wellenlédnge und kleinerem Strukturfak-
tor wird Ag immer lidnger und die Rockingkurven werden immer schmaler (8ps ~ 1/A¢). Zusitzlich
ist aufgrund des Polarisationsfaktors C (o: C = 1 und w: C = cos(263p)) die Extinktionstiefe fiir 7-
polarisierte Strahlung immer grofer, die Reflexionskurvenbreite immer schmaler und die Intensitit
immer geringer als fiir die o-Polarisation. Insbesondere in der Nihe von 85 = 45° ist eine deutliche
Verdnderung der Kurvenform zu erkennen (siehe Abbildung 2.3). Hier wird der Polarisationsfaktor
fiir die w-Komponente immer kleiner, was zu einer groferen Extinktionstiefe und schmaleren Refle-
xionskurven fiihrt. Eine Besonderheit von Diamant gegeniiber Silizium ist die geringe Absorption,
weswegen die theoretischen Rockingkurven (Darwin-Prins-Kurven) der o-Polarisation fast immer
99 % im Maximum erreichen. Die schwache Absorption fiihrt aber auch dazu, dass der Rontgenstrahl
selbst bei Extinktionstiefen von mehreren 100 tm im Kristall nur wenig abgeschwicht wird. Daher
haben die Reflexionskurven der m-Polarisation vergleichsweise hohe Maxima. Dies ist z.B. an der
Kurve fiir die w-Komponente bei 44,5° in Abbildung 2.3 zu sehen. Fiir sie betrdgt die Extinktions-
tiefe Aj = 200 um, dennoch ist das Kurvenmaximum immer noch 60 % hoch. Bei Silizium ist die
m-Polarisation bereits bei 40° auf 50 % abgeschwicht und bei 44,5° lediglich weniger als 2 % stark
[12]. Das geschilderte Verhalten der Rockingkurven ist entscheidend fiir die Verwendung von Dia-
mant in der hochprizisen Rontgenpolarimetrie. Mit einem Reflexionsvermogen von fast 100 % fiir die
o-Polarisation, sind die Kristalle gut fiir die mehrmalige Reflexion in einem Channel-Cut geeignet.
Die Intensitiit der erwiinschten o-Polarisation wird dann kaum abgeschwicht und die Channel-Cuts
haben minimale Verluste. Gleichzeitig erschwert die geringe Absorption die Rontgenpolarimetrie bei
Braggwinkeln g # 45°, aufgrund der vergleichsweise starken m-Polarisation und der geringen Po-
larisationsreinheit, die damit erreicht werden kann. Die gezeigten Reflexionskurven wurden mit der
arbeitsgruppeninternen MATLAB-Routine RC berechnet [24].

Das integrale Reflexionsvermogen R (6) ldsst sich fiir nicht absorbierende Kristalle mit:

ot _ m\ _ _|CIVINV X b
R, = m pgtanh <Ao) =7 Sin(26p) tanh A (2.31)

berechnen [19]. Dabei kann der Tangens hyperbolicus (tanh) von 7z/Ay Werte zwischen Null und
Eins annehmen und strebt fiir dicke Kristalle r > Ag gegen Eins. In diesem Fall hingt das Integral
hauptséchlich von dpgs ab und ist proportional zum Polarisationsfaktor C, der fiir 7-polarisierte Strah-
lung C = cos(26p) betriigt. Letzteres wird bei der Rontgenpolarimetrie mit Kristallen genutzt, um die
Polarisation parallel zur Beugungsebene auszuldschen. Dafiir muss der Braggwinkel 45° betragen,

was auf zwei Arten erreicht werden kann. Die erste Moglichkeit wire, bei einer gegeben Wellenlédn-
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T

Abbildung 2.3: Reflexionskurven

fiir die beiden Polarisationskompo-
nenten ¢ und 7 bei verschiedenen
Bragg-Winkeln. Bei 45° ver-
schwindet die n-Komponente
der Strahlung. Fiir eine bessere
e B . Darstellung wurden die Kurven
6 4 2 0 2 4 6 8 10 12 4359 44° und 45° um einige

Abweichung vom Braggwinkel, 9-98 [arcsec] Bogensekunden verschoben.

Reflexionsvermbgen R, (6)

ge eine geeignete Kristallreflexion zu suchen, so dass sich ein Braggwinkel von ca. 45° ergibt. Ein
Beispiel dafiir ist der Ge(333)-Reflex, dessen Braggwinkel fiir Cu Ko -Strahlung 45,03 ° betragt. Mit
zwei Kristallreflexionen kann so eine Reinheit von besser als 107> erreicht werden. Mochte man eine
noch hohere Reinheit des Polarisationszustandes erreichen, muss die Wellenlinge der verwendeten
Strahlung so eingestellt werden, das sich ein Braggwinkel von exakt 45 ° ergibt und der Polarisations-
faktor C = cos(26p) verschwindet. Die Wellenldnge wird dann von der verwendeten Kristallreflexion
z.B. C(400) oder Si(800) vorgegeben. Nachteil dieser Methode ist, dass man eine Rontgenquelle
braucht, deren Wellenldnge sich variabel einstellen ldsst. Aus diesem Grund finden solche Expe-
rimente an Synchrotrons oder Freien-Elektronen-Lasern statt, die iiber Experimentierstationen mit

Undulatoren verfiigen.

2.2.3 Mehrstrahlfille und Umweganregungen

Liegen mehr als zwei reziproke Gitterpunkte auf der Ewald-Kugel, so ist von Mehrstrahlfillen die
Rede. Neben der einfallenden und der gebeugten Welle mit Ko und K, koénnen dann noch weitere
Wellenvektoren existieren, die die Laue-Bedingung fiir andere reziproke Gittervektoren erfiillen. Ein
solches Szenario ist z.B. der Dreistrahlfall, bei dem drei reziproke Gitterpunkte auf der Ewaldkugel
liegen. Dieser ist in Abbildung 2.4(a) dargestellt.

Abbildung 2.4(b) veranschaulicht den Dreistrahlfall mit drei Netzebenen. Die einfallende Welle mit
Wellenvektor Ky wird wie im Zweistrahlfall auch an der Netzebene 7 gebeugt und es entsteht eine
reflektierte Welle, die sich in Richtung K, ausbreitet. Zusitzlich erfiillt K, die Bragg-Bedingung fiir
die Netzebene g, wodurch es zu einer weiteren Beugung mit Ausbreitungsrichtung I?g kommt. Diese
Welle kann wiederum an der Netzebene h — g in Richtung der priméiren Reflexion Kj, gebeugt werden.
Durch diesen entstandenen Umweg gelangt Intensitit von der Welle I?g in Richtung von K,,. Problema-
tisch hierbei ist, dass die letzte Beugung (I?g zu 1?1’1) im Allgemeinen nicht bei einem Braggwinkel von
45° stattfindet und die Beugungsebene auch nicht parallel zur Beugungsebene der priméren Reflexion

steht, wodurch letztendlich m-polarisierte Strahlung in den fortlaufenden Strahlengang gelangt. Man
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k.

(@ (b)

Abbildung 2.4: Veranschaulichung des Dreistrahlfalls mit Hilfe a) der Ewaldkugel und drei rezipro-
ken Gitterpunkten (O, G, H) und b) beugenden Netzebenen. Der einfallende Strahl I?o wird an den
beiden Netzebenen senkrecht zu / und g gebeugt. Es entstehen zwei Wellen mit Kj, und I?g. Die Welle
I?g kann wiederum an einer Netzebene senkrecht zu s — g gebeugt werden.

kann sich diese Umweganregungen auch als ein System gekoppelter Pendel vorstellen, bei denen ein
permanenter Energieaustausch zwischen den einzelnen Pendeln stattfindet. Selbst wenn fiir die Netz-
ebene g die Bragg-Bedingung nicht exakt erfiillt ist, kann iiber die Rockingkurvenausldufer Intensitit
der unerwiinschten m-Polarisation iibertragen und die erreichbare Polarisationsreinheit begrenzt wer-
den. Insbesondere bei sehr hohen Reinheiten von bis zu 107! gewinnen die schwachen Mehrstrahl-
fille, angeregt durch die Rockingkurvenausldufer, zunehmend an Bedeutung. IThre Intensitét skaliert
bei Kristallen der Diamantstruktur mit Z*, wobei Z die Ordnungszahl ist [25]. Mehrstrahlfille im
Diamant mit Z = 6 sollten somit deutlich schwécher sein, als in Silizium mit Z = 14. Dariiber hinaus
kann der Einfluss von Umweganregungen minimiert werden, indem der Kristall azimutal um den re-
ziproken Gittervektor h gedreht wird (siehe Abbildung 2.4(a) Drehwinkel J ). Die Bragg-Bedingung
bleibt dabei fiir Ky und K, erfiillt, da beide Strahlen auf einem Kegelmantel sitzen, der als Kosselke-
gel bezeichnet wird. Mit dem Programm Multidiffraction, dass von Kai Sven Schulze wihrend seiner
Promotion entwickelt wurde, kann die Intensitidt der Umweganregungen und das sich daraus erge-
bende Limit fiir die Polarisationsreinheit in Abhéngigkeit vom azimutalen Drehwinkel } berechnet
werden [12]. Dafiir wird eine endliche Schale um die Ewaldkugel gelegt und es werden alle Reflexe
ermittelt, die sich bei einem bestimmten Azimut innerhalb dieser Schale befinden. Der Beitrag dieser
Reflexe zur Intensitét der gebeugten Welle wird fiir beide Polarisationskomponenten berechnet indem
Gleichung 2.19 und 2.20 im Mehrstrahlfall fiir N Strahlen (mit N >100) gelost wird. Abbildung 2.5
zeigt eine solche Berechnung fiir den Si(004)- und den C(004)-Reflex bei einem Braggwinkel von
exakt 45° und einer Photonenenergie von 6,46keV bzw. 9,83keV. Dabei wurde die Intensitéit der
nm-Komponente berechnet, die sich durch Umweganregungen aus der o-Komponente der einfallen-
den Strahlung ergibt und ins Verhiltnis zur reflektierten Intensitit der o-Komponente gesetzt. ) ist
so definiert, dass bei 0° und 90° die Beugungsebene senkrecht zur < 100 >- bzw. < 010 >-Richtung
steht.
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T T T T T
——Si(004)
—— C(004)

Abbildung 2.5: Limit der Polari-
sationsreinheit durch Umwegan-
regungen fiir den symmetrisch-
en (004)-Reflex von Silizium
(schwarz) und Diamant (hellblau)
bei einer Photonenenergie von
6,46keV bzw. 9,83keV. Die Kur-
. . . . . . . . ven wurden mit dem von Kai Sven
0 10 20 30 40 50 60 70 8 90 Schulze entwickelten Programm
Azimut y [°] Multidiffraction berechnet.

Limit der Polarisationsreinheit

Jedes scharfes Maximum in Abbildung 2.5 ist eine starke Umweganregung, die es zu vermeiden
gilt. Fiir beide Berechnungen sind exakt die selben Merkmale und Umweganregungen zu erkennen,
was an der selben Kristallstruktur und Symmetrie von Diamant und Silizium, aber auch an der ver-
wendeten Photonenenergie liegt. Diamant und Silizium bilden beide ein kubisch-flichenzentriertes
Gitter mit einer zweiatomigen Basis aus, das als Diamantstruktur bekannt ist. Die Symmetrien bei-
der Kristalle sind somit identisch und es existieren die selben erlaubten und verbotenen Reflexe. Die
unterschiedlichen Gitterkonstanten (Silizium: 5,43 A, Diamant: 3,57 A) fithren dazu, dass bei Silizi-
um die reziproken Gitterpunkte enger zusammen und bei Diamant weiter auseinander liegen. Bei der
selben Wellenlidnge, und somit einer Ewaldkugel mit dem Radius k = 1 /A, sind im engmaschigen
reziproken Siliziumgitter mehr Reflexe erreichbar und damit auch mehr Umweganregungen moglich
als bei Diamant. In der gezeigten Berechnung wird dieser Effekt durch die zwei verschiedenen Pho-
tonenenergien kompensiert, da fiir beide Kristalle der Braggwinkel des (004)-Reflexes gleich 45°
betragen sollte. Der Radius der Ewaldkugel fiir den C(004)-Reflex ist also im selben Mal3 groBer,
wie die reziproken Gitterpunkte im Diamant weiter auseinander liegen. Ebenfalls in der Abbildung
zu erkennen ist, dass die Intensitdt der Umweganregungen fiir Diamant iiber einen grofSen Bereich
des Azimuts um eine GréBenordnung niedriger ist. Das bestitigt die von Tischler und Batterman [25]
erkannte Intensititsabnahme der Umweganregungen von Materialien mit kleinerem Z, wenn gleich
der Effekt nicht ganz so grof} ausfillt wie erwartet. Bei einem Azimut von 45° steht die Beugungs-
ebene genau parallel bzw. senkrecht zu einer der <110>-Richtungen. Aus Symmetriegriinden inter-
ferieren bei dieser Stellung alle Wellenfelder, die zu einer Polarisationsédnderung fiihren, im Kristall
destruktiv, weswegen die Intensitit der Umweganregungen stark abnimmt [12]. Diese Erkenntnis ist
fiir die hochprizise Rontgenpolarimetrie sehr wertvoll, da nach aktuellem Kenntnisstand nur bei die-
ser azimutalen Kristallorientierung eine Polarisationsreinheit von 107! oder besser erreicht werden
kann. Den Berechnungen zufolge muss das Azimut von Polarisator- und Analysator-Channel-Cut auf
(454+5)° genau eingestellt werden, um eine Reinheit von 10719 zu erreichen bzw. auf (45+0,5) ° fiir
10~'2. Verdoppelt man die Photonenenergie, ist die Bragg-Bedingung fiir den Si(008)- bzw- C(008)-
Reflex erfiillt und es verdoppelt sich auch der Radius der Ewaldkugel. Dadurch sind wesentlich mehr
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2 Grundlagen der hochprizisen Rontgenpolarimetrie

Umweganregungen moglich und der Bereich in dem alle Wellenfelder destruktiv interferieren wird
schmaler. Fiir eine Polarisationsreinheit von 10~!° muss das Azimut dann bereits auf (45 +0,25)°

genau eingestellt werden.

2.2.4 Absorption

Um die Absorption von Rontgenstrahlung zu erkldren ist es sinnvoll, die grundlegenden Wechsel-
wirkungen zwischen Strahlung und Materie sowie die dabei stattfindende Energieiibertragung zu
betrachten. Genau wie bei der Streuung von Rontgenstrahlung in Abschnitt 2.1 interagiert die ein-
fallende elektromagnetische Welle mit den Elektronen. Diese konnen im Festkorper die gesamte oder
nur einen Teil der Photonenenergie absorbieren. Je nach Energiebereich sind dabei unterschiedliche
Prozesse zu beachten. In dieser Arbeit wurde Rontgenstrahlung verwendet, deren Photonenenergie
zwischen 8 und 29,5keV lag. Fiir die Absorption sind demzufolge folgende Prozesse relevant:

e der photoelektrische Effekt mit dem Absorptionskoeffizient u”~,
e die unelastische Streuung durch den Compton-Effekt mit dem Absorptionskoeffizient p¢

e und die unelastische Streuung aufgrund thermisch diffuser Streuung mit dem Absorptionsko-
effizient u”.

Insgesamt ergibt sich fiir den linearen Absorptionskoeffizienten [19]:
p=pF 4 uC 4+’ (2.32)

Den mit Abstand grofiten Beitrag liefert dabei der Absorptionskoeffizient des photoelektrischen Ef-
fekts u”E . Fiir seinen Wirkungsquerschnitt 6%, als MaB fiir die Wahrscheinlichkeit der Photoabsorp-
tion, gilt ot ~7°.E ;h7/ % mit der Ordnungszahl Z und der Photonenenergie Epy, [26]. Somit ist der
Absorptionskoeffizient u”F fiir Diamant mit Z = 6 um einiges geringer als fiir Silizium mit Z = 14.
Daraus ergeben sich einige interessante Anwendungen fiir Diamant im Rontgenbereich wie z.B. Pha-
senplatten [27], Linsen [28] oder Strahlmultiplexer (engl: beam-multiplexing) [29]. Der Anteil des
Compton Effekts und der thermisch diffusen Streuung am linearen Absorptionskoeffizienten ist um
ein bis zwei GroBenordnungen geringer als der von u”® [30]. Alle drei Beitrige haben die selbe
dreidimensionale Periodizitdt wie das Kristallgitter, weswegen ( in einer Fourierreihe entsprechend
[19]:

1= u,(20)exp(2mihi) (2.33)
h

1 (26) = i, (20)"F + 1, (26)° + 1 (26)" (2.34)

entwickelt werden kann. Die Fourierkoeffizienten p,(26) sind wiederum verkniipft mit den Imagi-
nirteilen der Atomformfaktoren iiber [19]:

_ 27T|Xih’ _ Zl’e

2re

Vv

A A -
|Fip| = 1Y fiexp[—M;+2mih7)| (2.35)
J
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2 Grundlagen der hochprizisen Rontgenpolarimetrie

mit dem linearen Absorptionskoeffizienten in Vorwértsrichtung:

Mo = 27| xio| /A (2.36)

Beim Durchgang durch ein Medium mit der Dicke ¢ wird die Intensitdt der Rontgenstrahlung nach

dem Lambert-Beerschen-Gesetz entsprechend mit:
I = Ipexp(—Uot). (2.37)

abgeschwicht.

2.3 Rontgenbeugung an imperfekten Kiristallen

In der Realitiit ist ein Kristall nie perfekt. Zum einen gibt es zahlreiche Gitterfehler wie z.B. Punkt-
defekte, Versetzungen, Korngrenzen, Stapelfehler und Einschliisse und zum anderen hat der Kristall
immer eine endliche Ausdehnung und somit eine Oberfliche, an der Nachbaratome fehlen und St6-
rungen vorhanden sind. Uberschreiten diese Stérungen eine gewisse Konzentration, kann es sinnvoll
sein die Rontgenbeugung am Kristall mit der kinematischen Theorie zu beschreiben. Auf diese wird

im folgenden Abschnitt eingegangen.

2.3.1 Die kinematische Theorie

Neben der dynamischen Theorie (sieche Abschnitt 2.2.1) existiert noch eine zweite, wesentlich ele-
mentarere Theorie zur Beschreibung der Rontgenbeugung an Kristallen. Sie wird als kinematische
Theorie bezeichnet und arbeitet mit folgenden vier Vereinfachungen:

e Die Intensitdt der Rontgenstrahlung wird durch den Streuprozess nicht abgeschwicht (keine

primédre Extinktion).
e Bereits gebeugte Strahlung wird nicht erneut gebeugt (keine Mehrfachbeugung).

o Es existiert keine Wechselwirkung zwischen einfallender und gebeugter Welle (z.B. keine
Mehrstrahlfille).

o Fiir alle Wellen im Kristall wird die Vakuumwellenlédnge angenommen (keine Brechung).
Die kinematische Theorie ist z.B. zur Beschreibung der Rontgenbeugung an Mosaikkristallen geeig-
net. Ein Mosaikkristall besteht aus vielen kleinen Kristallblocken, die alle zueinander eine gewisse
Fehlorientierung aufweisen. Die Kristallblécke miissen entsprechend klein sein, sodass die kinema-
tische Theorie gilt und ihre Fehlorientierung muss grofl genug sein, um unterschiedliche Anteile des
Strahls zu beugen. Ist das der Fall, so hédngt die Breite der Rockingkurve von der Verteilung der
Kristalle ab und ist im Allgemeinen viel groBer als die eines einzelnen Kristallblocks. Das integrale

Reflexionsvermdgen ist unabhédngig von der Fehlorientierung und kann im Bragg-Fall mit [19]:

Int. 1‘3’% L 4
h sin(26g) V2 sin(6p)

CZ
7‘Fhk1|2 (2.38)
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2 Grundlagen der hochprizisen Rontgenpolarimetrie

bestimmt werden. Hierbei ist V das Volumen der Elementarzelle, ¢ die Kristalldicke und C der in
Gleichung 2.27 definierte Polarisationsfaktor. Fiir die w-Polarisation ergibt sich somit eine Proportio-
nalitiit zu cos?(26p) anstatt von lediglich cos(263), wie es bei der dynamischen Theorie der Fall ist.
Daher ist es theoretisch moglich, bei Braggwinkeln in der Nihe von 45° mit Mosaikkristallen eine

bessere Polarisationsreinheit zu erreichen als mit perfekten Kristallen.

Photonenener- | Braggwin- | Integral R¥" | Integral R%"™ | Integral R | Integral R
gie £y, [eV] kel 65 [°] [urad] [trad] [trad] [urad]
12120 35,00 2,53 7,42 109,91 932,56
10007 44,00 0,29 10,23 1,02 825,56
9918 44,50 0,12 10,41 0,25 822,88
9881 4471 | 5.64-10°2 10,48 8.56-102 | 821,89
9840 4499 | 2,57-10°3 10,57 | 2,64-1073 | 820,84

Tabelle 2.1: Integrales Reflexionsvermogen des C(400)-Reflexes der 7- und o-Polarisation nach

- 1nd kinematischer Theorie R fiir fiinf verschiedene Braggwinkel 8p in der

dynamischer R ; o 7)o

Nihe von 45°. Die Integrale wurden mit dem Programm RC berechnet.

Aus der dynamischen und kinematischen Theorie ergibt sich jeweils ein unteres und oberes Limit
fiir das integrale Reflexionsvermdgen eines Kristalls. Beide Limits sind fiir die Rontgenpolarime-
trie mit imperfekten Kristallen sehr interessant, da anhand dieser ersichtlich wird, wie viel - bzw.
o-polarisierte Strahlung ein Kristall im besten oder schlechtesten Fall reflektiert und welche Pola-
risationsreinheit demzufolge zu erwarten wire. In Tabelle 2.1 sind die integralen Reflexionsvermo-
gen beider Theorien fiir den Diamant-(004)-Reflex fiir unterschiedliche Photonenenergien angege-
‘7?/'; ist stets kleiner als das nach
kinematische Theorie R’;r%. Der Unterschied im Integral der beiden Theorien ist insbesondere fiir

ben. Das integrale Reflexionsvermdgen nach dynamischer Theorie R

die o-Polarisation sehr groB (Rk"™ / R[éy"' ~ 80). Fiir die m-Polarisation dndert sich das Verhiltnis
REin: /Rfry " mit dem Braggwinkel und geht fiir O3 = 45° gegen 1. Aus dem Verhiltnis R;/Rs kann
fiir beide Theorien eine zu erwartende Polarisationsunterdriickung abgeschétzt werden. Diese ist bei
Braggwinkeln in der Nihe von 45 ° fiir den idealen Mosaikkristall immer besser als fiir den perfekten
Kristall, was hauptsichlich am sehr groBen Integral R¥" liegt. Dennoch ist davon abzuraten, Mo-
saikkristalle fiir die hochprizise Rontgenpolarimetrie an Synchrotrons oder FEL’s zu benutzen, da
die Rockingkurven dieser Kristalle mehrere 10 oder 100urad breit sein konnen und gleichzeitig das
Reflexionsvermdgen im Rockingkurvenmaximum niedriger ist als bei perfekten Kristallen. Moderne
Synchrotrons haben eine Divergenz von wenigen ein bis zehn prad. Unter bestimmten Voraussetzun-
gen kann der Einsatz von schwach gestorten Kristallen, deren Rockingkurvenbreite nur um einige
urad verbreitert ist, von Vorteil sein und so eine hohere Polarisationsreinheit erzielt werden (siche
Abschnitt 6.3). Der Ubergang vom perfekten Kristall zum idealen Mosaikkristall wird mithilfe der

Takagi-Taupin-Theorie beschrieben.
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2.3.2 Der Takagi-Taupin-Ansatz

Eine Losung der Wellengleichung 2.16 fiir ebene Wellen in einem Kiristall mit kleinen Stérungen wur-
de unabhiingig von Takagi [31] und Taupin [32] entwickelt. Dementsprechend werden die Losungen
als Takagi-Taupin-Gleichungen bezeichnet. Takagis Ansatz bestand darin, die Welle im Kristall als
modifizierte Welle [19]:
D =Y Dy(#)exp(—27iK, - F). (2.39)
h

zu betrachten, fiir die Dj,(7) leicht mit der Position 7 variiert. Die Wellenvektoren K;, sind konstant
und miteinander iiber K;, = K, —h verkniipft, wobei Ky beliebig gewihlt werden kann und eine feste
Lénge nk hat, mit dem Brechungsindex n und der Wellenzahl k im Vakuum. Die Aussage, dass Dy, (7)
leicht mit der Position 7 variiert, bedeutet, dass A[Dj,(7)] vernachlissigbar ist gegeniiber Termen die
proportional zu l_jh(?’) sind. Dem Ansatz von Takagi liegt die Idee zugrunde, dass fiir die Wellenfel-
der, die sich nach der dynamischen Theorie im perfekten oder gestorten Kristall ergeben, die Phase
der Wellen als Produkt zweier Terme angesehen werden kann. Dabei ist ein Term ein schnell oszil-
lierender, mit der Periodizitit des Gitters 1/h. Dieser représentiert die Trigerwelle. Der zweite Term
oszilliert langsam und reprisentiert die Einhiillende. Seine Periode ist durch die Extinktionstiefe Ag
gegeben. st der Kristall deformiert, wird die Periode beider Oszillationen ortsabhéngig und ist somit
nicht linger konstant. Das Besondere an Takagis Theorie ist, dass er den Phasenfaktor in ein Produkt
zerlegt, das aus einem schnellen aber konstanten Phasenfaktor exp(—27rffﬁ) und einem langsamen,
verdanderlichen Term, der in Bh(?) gesteckt wird, besteht. Das hat den Vorteil, dass die Berechnungen
einfacher werden, allerdings verlieren die Phasenfaktoren dadurch ihre physikalische Bedeutung [19].
Setzt man Gleichung 2.39 in die Wellengleichung ein und macht zudem noch die Annahmen, dass
%1 (7) und Dy,(7) innerhalb der Elementarzelle konstant sind, dann ergibt sich im Zweistrahlfall das

folgende System gekoppelter Differentialgleichungen:

dDy(7)
0xo

= —inkCy; Dy (F) (2.40)

dD,(7)
8)6},

= —ink[CxnDo(F) — 2BnDn(F))- (2.41)

Hierbei ist xg eine Koordinate im realen Raum entlang des Wellenvektors Ko und By, eine Abweichung

vom Braggwinkel die im perfekten Kristall durch:

1
Brn=—(6 — 6p)sin(26p) — EXO' (2.42)

gegeben ist. Die Takagi-Taupin-Gleichungen 2.40 und 2.41 sind analytisch nur fiir konstante Defor-
mationsgradienten 16sbar. Fiir Kristalle mit Defekten oder nicht konstantem Deformationsgradient
bedarf es einer numerischen Losung.

In einem deformierter Kristall ist der Ortsvektor 7 der einzelnen Atome um eine Verschiebung #(7)
verschoben. Die Atome befinden sich dann an einem neuen Ort 7 = 7+ (7). Durch die Verschie-

bung ergibt sich auch eine lokale Anderung 87 des reziproken Gittervektors A mit 87 = —%(ﬁﬁ) Die
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Ableitung der Verschiebung wird als Deformation x = %ﬁ(?) (engl: strain) bezeichnet. Sie fiihrt zu
einer Anderung des Netzebenenabstands dp; + Ad und zu einer Drehung Ao der Netzebenen. Fiir die
in Gleichung 2.42 eingefiihrte Abweichung vom Braggwinkel gilt dann:

: 1 o (iih
B, = —(6 — 6p)sin(26p) — S %0 -2 (iih)

T (2.43)

De formation

wobei x;, eine Koordinate in Richtung des gebeugten Strahls ist.

Eine Moglichkeit die Takagi-Taupin-Gleichungen numerisch zu 16sen besteht darin, den Kristall in
diinne Schichten zu unterteilen, wobei die Deformation innerhalb jeder Schicht als konstant ange-
nommen wird. Fiir die einzelnen Schichten kann dann die analytische Losung der Takagi-Taupin-
Gleichungen verwendet werden. Da in der dynamischen Theorie die gebeugte Intensitit in den obers-
ten Schichten von allen darunter liegenden Schichten abhingt (Mehrfachbeugung), wird mit der un-
tersten Schicht beginnend die gebeugte und transmittierte Welle berechnet. Die Berechnung erfolgt
fiir verschiedene Einfallswinkel 6 um den Braggwinkel 0p, wodurch sich Reflexionsvermogen in Ab-
hiingigkeit des Einfallswinkels ergibt und man die Rockingkurve eines deformierten Kristalls erhélt
[33].

2.4 Beschreibung von Polarisationszustanden

Es gibt verschiedene Moglichkeiten, den Polarisationszustand von Licht zu beschreiben, wie zum
Beispiel die Polarisationsellipse oder den Jones-Formalismus. Haufig findet auch eine Unterteilung in
linear, zirkular und elliptisch polarisierte Strahlung statt, wobei die ersten beiden Zusténde ein Spezi-
alfall des Letzteren sind. Eine generelle Schwierigkeit hierbei ist oft, dass sich die Polarisation mit der
Anderung des schnell oszillierenden elektrischen Felds E beschiftigt, im Experiment jedoch nur die
Messung von Intensitéten / ~ |E > moglich ist. Dieses Problem wird durch den Stokes-Formalismus
gelost. Er nutzt nicht die Felder, sondern die Intensitit /;;, die man mit einem Polarisationsfilter unter
verschiedenen Filterwinkeln 1) messen wiirde. Die Polarisation einer elektromagnetischen Welle kann

dann durch einen Vektor, bestehend aus den vier Stokesparametern:

So = I +Ioge = (EZ + E?) (2.44)

St =1Ipo —Ioo- = (E; — Ey) (2.45)

Sy = Iyso — I1350 = (2EEycos(9)) (2.46)
Sy = Izz — I17 = (2E,Eysin(¢9)) (2.47)

beschrieben werden. Hierbei sind E, und E, die Amplituden des elektrischen Felds in der x-y-Ebene
und ¢ die Phasenverschiebung zwischen den beiden Feldkomponenten. Ublicherweise werden alle
Stokesparameter auf die Gesamtintensitit So normiert. Der Anteil linear polarisierter Strahlung in ho-
rizontaler und vertikaler Richtung, sowie +45 ° und —45 ° dazu, wird durch S} und S, wiedergegeben.

S3 gibt den Unterschied von links und rechts zirkular polarisiertem Licht an.
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Um die Anderung eines Polarisationszustands beim Durchgang durch eine Probe festzustellen, wer-
den sogenannte Polarimeter verwendet. Diese bestehen oft aus zwei linearen Polarisatoren, die sich
in einem gewissen Abstand parallel zueinander befinden. Am ersten Polarisator wird die einfallen-
de Strahlung linear polarisiert und trifft danach auf den zweiten. Dieser ist drehbar gelagert, mit
Drehachse parallel zur Lichtausbreitungsrichtung %, und kann dazu verwendet werden, die Polari-
sationsrichtung des einfallenden Strahls zu analysieren. Der zweite Polarisator wird daher auch als
Analysator bezeichnet. Dieser hat genau wie der Polarisator eine Durchlassrichtung fiir eine der bei-
den orthogonalen linearen Polarisationsrichtungen. Sind die Durchlassrichtungen von Polarisator und
Analysator parallel zueinander, so kann das vom Polarisator kommende Licht den Analysator passie-
ren. Stehen beide gekreuzt zueinander wird das linear polarisierte Licht am Analysator ausgeldscht.

Fiir Prizisionsmessungen ist es wichtig, die Reinheit des linear polarisierten Zustands zu beschreiben.

Das ist in der Rontgenpolarimetrie zum Beispiel mit der Polarisationsreinheit:

0

_ JJIx(6,2)d6dA _ [ [RF(6, A>B<g, A)d6d (2.48)

[ [I5(6,A)d6dAr [ [RY(6,1)B(6,A)d0dA’

moglich [34], wobei I;/5(0, A) die gebeugte Intensitit, Ry /s(60, A) das Reflexionsvermogen, N die
Anzahl der Kristallreflexionen in einem Channel-Cut (siche Abschnitt 4.3.2) und B(6, A) die Bril-
lianz? der Quelle ist. Die Reinheit ist somit das Verhiltnis der integrierten Intensititen I, /6(6,4)
der beiden Polarisationskomponenten, bei der die Beugungsebene des analysierenden Kristalls ein-
mal senkrecht und einmal parallel zur einfallenden Polarisationsrichtung liegt. Die Integration iiber
den Einfallswinkel und die Wellenlidnge ist aufgrund der unterschiedlichen horizontalen und vertika-
len Divergenzen notwendig. Bei der Verwendung von Kristallpolarisatoren in der Rontgenbeugung
kommt es zusitzlich zu einer Dispersion des Beugungswinkels d8/dA = (2djxcos(6g))~" in der
Beugungsebene. Durch die Integration werden alle Wellenlidngen und Winkel beachtet, die auf den
Analysatorkristall treffen. Vergleicht man Gleichung 2.48 mit dem integralen Reflexionsvermogen
im Bragg-Fall, so fillt auf, dass fiir eine Kristallreflexion (N = 1) die Polarisationsreinheit in guter

Niherung proportional zu |cos(26p)] ist.

Tragt man die integrierte Intensitit tiber dem Analysatorwinkel 1 auf, so erhdlt man eine Kurve, die
sich mit dem Gesetz von Malus und einem zuséitzlichen Term, der die Polarisationsreinheit é beachtet,
entsprechend der Gleichung:

1(n) = Iyleos®(n) + 8sin*(n)] (2.49)

beschreiben lédsst. In Analogie zur Kleinwinkelndherung beim Sinus folgt in der Ausloschung bei
n ~90° [12]:

2
_g(nr_z
1_10<180 2) +1y8. (2.50)

Anhand dieser Gleichung ist gut zu erkennen, dass sich die Intensitéit in Abhéngigkeit von 1) ent-

sprechend einer Parabel der Form a(x + b)? + ¢ dndert, wobei mit b ein durch den Versuchsaufbau

’Die Brillianz ist ein MaB fiir die Leistungsdichte einer Quelle und wird in Photonen/s/mrad”/mm? /0, 1 % Bandbreite
angegeben.
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bedingter Versatz im abgelesenen Winkel 1 beriicksichtigt wird. Die Polarisationsreinheit muss nicht
zwangsldufig iiber die Integrale in Durchlass und Ausloschung bestimmt werden. Stattdessen kann
man auch die Intensititsdnderung hinter dem Anlysator in Abhéngigkeit von 17 messen und die Pola-
risationsreinheit § = ¢/a iiber eine nichtlineare Kurvenanpassung der Form a(n + b)? + ¢ ermitteln.
Diese Vorgehensweise funktioniert allerdings nur in einem kleinen Winkelbereich 7, in dem sich die
Rockingkurvenbreite nicht wesentlich dndert, da dann integrale und maximale Intensitét proportional
zueinander sind. Aufferdem miissen Analysator und Polarisator entsprechend gut zueinander justiert
sein, damit sich in diesem Winkelbereich der Rockingkurvenschwerpunkt nicht verschiebt. Zusitz-
lich muss das Untergrundsignal bestimmt und von der gemessenen Intensitét abgezogen werden [12].
Diese Methode bietet viele Vorteile. Zum einen kann die Polarisationsreinheit in einer einzigen Mes-
sung bestimmt werden, die zudem noch in einem kleinen Winkelbereich stattfindet. Das spart Zeit,
da der Analysator nicht von der Ausloschung in den Durchlass bewegt werden muss. Aulerdem &n-
dert sich in dem kleinen Winkelbereich das am Analysator benutzte Kristallvolumen nicht, da sich
der einfallende Strahl kaum iiber den Kristall bewegt und die Eindringtiefe gleich bleibt. Insbesonde-
re Letzteres ist fiir die integralen Intensitéiten in paralleler und gekreuzter Stellung des Polarimeters
nicht der Fall. In Durchlassrichtung dringt die Strahlung fiir perfekte Kristalle entsprechend der Ex-
tinktionstiefe AJ nur einige Mikrometer ein, wohingegen in der Ausloschung AJ bei einem Bragg-
winkel von 45° unendlich grofl wird. Die gebeugte Strahlung kommt dann aus einer Tiefe, die durch
den Absorptionskoeffizienten abgeschétzt werden kann und in Diamant schnell einige hundert Mi-
krometer bis Millimeter betréigt. Fiir eine genaue Bestimmung der Polarisationsreinheit sollten diese
moglichst mit beiden Methoden gemessen werden, d.h. sowohl iiber die Integrale in Ausloschung-
und Durchlassrichtung, als auch mit dem parabelformigen 1-Scan nahe der Ausléschung. Dadurch
ist es moglich, ggf. Unstimmigkeiten oder systematische Fehler zu erkennen.

Bringt man eine Probe zwischen Polarisator und Analysator, kann sich die Form der Parabel @ndern.
Wird zum Beispiel eine Verschiebung der Winkelposition » des Minimums beobachtete, dann wurde
durch die Probe die Polarisationsebene gedreht. Ein prominentes Beispiel fiir eine solche Drehung
der Polarisation ist die optische Aktivitdt von Zucker [11]. Ist hinter der Probe das Licht elliptisch
polarisiert, dann macht sich das in einer Anhebung des Minimums ¢ bzw. einer Anderung des Ver-
hiltnis ¢/a bemerkbar. Eine solche Elliptizitdt kann zum Beispiel durch eine Doppelbrechung der

Probe verursacht werden.

2.5 Rontgenquellen

Die Erzeugung von Rontgenstrahlen beruht im Wesentlichen auf der Beschleunigung von energie-
reichen Elektronen. Bei Rontgenrohren betridgt die Energie der Elektronen einige Kiloelektronen-
volt (keV). Rontgenstrahlung entsteht in Form von Bremsstrahlung und charakteristischer Strahlung,
wenn die Elektronen auf eine Anode treffen, dort abgebremst werden und ihre Energie abgeben. An
Synchrotrons oder Freien-Elektronen-Lasern kann die Elektronenenergie mehrere Gigaelektronenvolt
(GeV) betragen und Rontgenstrahlung wird erzeugt, indem die Elektronen in einem Magnetfeld eine

Beschleunigung erfahren.
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2.5.1 Die Rontgenrohre

Die Rontgenrohre ist eine Laborquelle zur Erzeugung von Rontgenstrahlung. IThre Funktionsweise be-
ruht im Wesentlichen auf einer Kathode, die Elektronen emittiert, welche dann mit einer Hochspan-
nung von einigen Kilovolt zur Anode beschleunigt werden. Treffen die Elektronen auf die Anode,
werden sie abgebremst und es entsteht Bremsstrahlung. Zudem kénnen Elektronen aus den inneren
Atomschalen des Anodenmaterials herausgeschlagen werden. Die dabei entstehenden Liicken wer-
den durch Elektronen aus hoheren Atomschalen aufgefiillt und es wird eine fiir das Anodenmaterial
charakteristische Rontgenstrahlung emittiert.

Bei heutigen Rontgenrohren ist es moglich, durch eine Fokussierung der Elektronen mit einer Elek-

3 zu erreichen. Dabei heizt sich das Anodenmaterial stark auf. Um die

tronenoptik, hohe Brillianzen
thermische Last auf eine grofere Fliache zu verteilen wird die Anode gedreht. Ein solches System
wird als Drehanode bezeichnet.

In dieser Arbeit wurde eine Mikrofokus Drehanode vom Typ MicroMax-007 HF mit Kupferanode und
Parallelstrahloptik von Rigaku benutzt. Der Elektronenfokus auf der Anode betriigt 70 x 700 um?,
was unter einem Abstrahlwinkel von ungefihr 6° einer QuellgroBe von ca. 70 x 70 um? entspricht.
Der Rontgenstrahl wurde mit einer Montel-Optik kollimiert. Diese bestehend aus zwei Mehrschicht-
Spiegeln (engl: multilayer mirrors) die jeweils senkrecht zueinander und parallel zum Strahl angeord-
net sind. Hinter der Optik ergibt sich ein Rontgenstrahl mit 4 x 10° Photonen pro Sekunde bei einer
elektrischen Leistung von 1,2kW und einer Divergenz von ca. 100 Bogensekunden in horizontaler

und vertikaler Richtung [12].

2.5.2 Das Synchrotron

Synchrotrons zdhlen mit zu den leistungsstirksten Rontgenquellen auf diesem Planeten. Die Ront-
genstrahlung wird dabei durch hochenergetische Elektronen erzeugt, die sich auf einer nahezu kreis-
formigen Bahn in einem Speicherring bewegen. Damit die Elektronen ihre Flugbahn nicht verlassen,
muss auf diese eine Zentripetalkraft wirken, die in Form der Lorentzkraft ﬁL =gV X B (g: Ladung,
V. Geschwindigkeit) iiber ein Magnetfeld B realisiert wird. Dadurch erfahren die Elektronen eine
Beschleunigung und emittieren Bremsstrahlung, die als Synchrotronstrahlung bezeichnet wird. Cha-
rakteristisch fiir Synchrotrons ist die Energie mit der sich die Elektronen im Speicherring bewegen.
Aus ihr und der Ruheenergie des Elektrons (mec? = 511keV) kann der Lorentzfaktor Y., mit [19]:

E 1

mec? V2
1=
c

= (2.51)

berechnet werden. Beispielsweise betrigt die Energie E der Elektronen am europidischen Synchro-
tron (engl: European Synchrotron Radiation Facility kurz: ESRF) 6,04 GeV [36], der Lorentzfaktor
11820 und die Elektronengeschwindigkeit entspricht dem 0,999999996-fachen der Lichtgeschwin-

digkeit c. Aufgrund dieser relativistischen Geschwindigkeit kann die von den Elektronen emittierte

3108 Photonen /s /mrad” /mm? /0, 1 % Bandbreite [35]
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2 Grundlagen der hochprizisen Rontgenpolarimetrie

Rontgenstrahlung als eine eng gebiindelte Strahlungskeule beobachtet werden, deren natiirliche ver-
tikale Divergenz durch [19]:
2y~ 2y (2.52)

gegeben ist. Dieser Prozess wird durch eine Lorentztransformation, der vom Elektron im Ruhesystem
emittierten Dipolstrahlung, ins Laborsystem verstindlich.

Die bisherige Betrachtung beschrinkte sich auf eine kreisformige Bewegung der Elektronen. Der
Speicherring eines Synchrotrons besteht jedoch aus gebogenen und geraden Abschnitten in denen
Baugruppen mit verschiedenen Magnetfeldstrukturen eingesetzt werden, um die Bewegung der Elek-
tronen gezielt zu beeinflussen. Fiir die Erzeugung von Rontgenstrahlung sind hierbei die drei Bau-
gruppen (engl: insertion devices) Dipolmagnete (engl: bending magnets), Wiggler und Undulatoren
relevant. Die beiden Letzteren bestehen aus mehreren N Dipolmagneten mit alternierender Polaritét
(sieche Undulator in Abbildung 6.4 auf Seite 78). Durch die wechselnde Magnetfeldrichtung senk-
recht zur Kreisbewegung der Elektronen werden diese auf eine wellenformige Flugbahn gezwungen
und emittieren aufgrund dieser oszillierenden Bewegung Rontgenstrahlung. Die hochsten Brillianzen
(10% bis 10?* Photonen /s /mrad? /mm? /0, 1 % Bandbreite [35]) und zugleich die besten Strahleigen-
schaften fiir Experimente zur Rontgenpolarimetrie konnen mit Undulatoren erzielt werden. Diese
sind so konzipiert, dass die von einem einzelnem Elektron bei einer Oszillation emittierte Strahlung
in Phase mit der Strahlung von den vorhergehenden Oszillationen ist, wodurch es zu einer konstruk-
tiven Interferenz kommt. Es entsteht ein Linienspektrum mit einer Divergenz kleiner als y (siche
Gleichung 2.54), dessen Intensitit / mit N> skaliert. Eine notwendige Voraussetzung fiir die kohi-
rente Addition der Amplituden ist, dass die Elektronen im Undulator nur wenig ausgelenkt werden,
was durch ein schwicheres Magnetfeld als bei einem Wiggler erreicht wird. Unterscheiden kann man

Undulatoren von Wigglern zum Beispiel anhand des Undulatorparameters K, der mit [35]:

. €BAU
- 2mmgc

(2.53)

aus der Magnetfeldstirke B und der Undulatorperiode Ay berechnet werden kann. Fiir K > 1 spricht
man von einem Wiggler. Die Auslenkung der Elektronen ist dann grof} und die Amplituden der Strah-
lungskeulen eines einzelnen Elektrons summieren sich inkohérent auf.

Das Linienspektrum eines Undulators besteht aus einer fundamentalen Frequenz und mehreren hohe-

ren harmonischen. Die Wellenlénge A, der n-ten Harmonischen kann mit [19]:

Ay K?
L

berechnet werden und héingt von der Winkelabweichung 8 vom Zentrum der emittierten Strahlungs-

keule ab. An dem Vorfaktor 2—;2 ist zu erkennen, dass die kurzwellige Rontgenstrahlung durch eine
L

Lorentzkontraktion (1/9) und den longitudinalen Dopplereffekt 1/(2y.) der Undulatorperiode Ay,
die einige zehn Millimeter betrdgt, entsteht [37]. Durch Anderung des Abstands zwischen den Ma-

gnetpolen im Undulator kann die Magnetfeldstirke und somit der Undulatorparameter K verstellt
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werden, womit es letztendlich moglich ist die Wellenlidnge A, zu variieren. Obwohl Undulatoren
an Synchrotrons viele wiinschenswerte Eigenschaften haben, lésst sich die Brillianz der emittierten
Strahlung noch weiter verbessern. Das ist zum Beispiel mit einem Freien-Elektron-Laser moglich.

Auf diesen soll im nichsten Abschnitt eingegangen werden.

2.5.3 Der Freie-Elektronen-Laser im Rontgenbereich

Ein Freier-Elektronen-Laser (FEL) im Rontgenbereich ist eine Strahlungsquelle mit der sehr
kurze und intensive Rontgenpulse erzeugt und Peakbrillianzen von 1033 Photonen/s/mrad?/
mm? /0, 1 % Bandbreite erreicht werden konnen. Genau wie bei einem Synchrotron werden hierfiir
schnelle Elektronen genutzt, die sich durch einen Undulator bewegen und dabei spontan Rontgen-
strahlung emittieren (engl: spontaneous emission). Im vorhergehenden Abschnitt wurde bereits er-
lautert, dass die von einem einzelnen Elektron im Undulator emittierte Strahlung kohérent ist. Die
Strahlung verschiedener Elektronen summiert sich jedoch inkohirent auf, da die Elektronen den Un-
dulator in Form von Elektronenpaketen (engl: bunches) passieren und es in diesen Paketen keine
rdumliche Ordnung zwischen den Elektronen gibt. Bei einem FEL sind die Undulatoren entsprechend
lang (mehrere 10 oder 100 Meter), sodass die Intensitit der Rontgenstrahlung stark genug wird, um
mit den Elektronenpaketen zu interagieren und dessen Ausdehnung zu modulieren. Dadurch werden
einige Elektronen des Pakets beschleunigt und andere abgebremst. Es entstehen sogenannte Mikropa-
kete (engl: micro-bunches), die um den Betrag der Rontgenwellenldnge zueinander separiert sind. Die
von einem Mikropaket emittierte Strahlung tiberlagert sich nun kohérent mit der Strahlung der ande-
ren Mikropakete und die Gesamtintensitit ist nicht linger proportional zur Elektronenzahl, sondern
zum Quadrat der Elektronenzahl je Mikropaket. Eine wichtige Voraussetzung, fiir diesen als selbst
verstirkende spontane Emission (engl: self-amplified spontaneous emission kurz: SASE) bezeich-
neten Prozess, ist eine hohe Ladungstriagerdichte des urspriinglichen Elektronenpakets, was durch
Linearbeschleuniger und Bunchkompressoren erreicht werden kann. Elektronenpakete mit Léngen
von 30 um bei Peakstrémen von 3kA sind moglich [35, 38]. Nachteile des SASE-Prozesses sind die
schlechte zeitliche Kohédrenz und ein breites verrauschtes Spektrum, da die Verstdarkung der spontanen
Emission aus einer statistischen Fluktuation der Elektronendichte heraus erfolgt. Durch die Vorgabe
eines Startsignals (engl: seed), dass dann kohédrent im FEL verstirkt wird, konnen die zeitliche Kohi-
renz und die Energiebandbreite sowie die Brillianz verbessert werden. Dafiir wird beim sogenannten
self-seeding die vom FEL erzeugte Rontgenstrahlung nach einer ersten Teilstrecke des Undulators mit
einem Diamantkristall monochromatisiert und der monochromatische Strahl als seed fiir die restliche
Undulatorstrecke verwendet [39]. Dadurch kann die Energiebandbreite (~ 20eV) um einen Faktor 40

bis 50 reduziert werden.
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Rontgenpolarimetrie

In der Vergangenheit wurden bei verschiedenen Experimenten sehr hohe Polaristionsreinheiten mit
Silizium Channel-Cuts erzielt. Dabei kam immer wieder die Frage auf, ob die Polarisationsreinheit
ab einem bestimmten Punkt durch das verwendete Kristallmaterial limitiert ist. Auf der Suche nach
anderen geeigneten Kristallen ist Diamant, aufgrund seiner au8ergewohnlichen Eigenschaften, einer
der wohl interessantesten Kandidaten fiir die hochpridzise Rontgenpolarimetrie an Synchrotrons und
Freien-Elektronen-Lasern. Welche Eigenschaften Diamant hat und wie diese zustande kommen wird
in diesem Kapitel erklart.

Insbesondere die Herstellung von hinreichend groflen und perfekten Diamantkristallen, wie sie fiir
Anwendungen in der Rontgenoptik bendtigt werden, birgt gewisse Schwierigkeiten. Die meisten der
in dieser Arbeit verwendeten Diamanten wurden mittels chemischer Gasphasenabscheidung synthe-
tisiert. Zum Vergleich wurde ein Diamant charakterisiert, der mit dem Hochdruck-Hochtemperatur-
Verfahren hergestellt wurde. Beide Herstellungsmethoden werden in diesem Kapitel kurz erklirt.
AbschlieBend werden einige wichtige Vor- und Nachteile von Diamant fiir die hochprézise Rontgen-

polarimetrie aufgelistet.

3.1 Diamant

Diamant zihlt zu den beeindruckendsten Materialien auf unserem Planeten und ist insbesondere fiir
seine Hirte bekannt. Diese wird von keinem anderen natiirlichen Stoff tibertroffen und kommt durch
die kovalenten Bindungen zustande, die die Kohlenstoffatome im Diamantkristall untereinander ein-
gehen. Kohlenstoff besitzt insgesamt sechs Elektronen, von denen sich zwei in der K-Schale und
vier in der L-Schale befinden. Die L-Schale wiederum kann in ein 2s- und drei 2p-Orbitale unter-
teilt werden. Im Grundzustand befinden sich beim Kohlenstoff zwei der vier duBleren Elektronen im
2s-Orbital und die verbleibenden zwei Elektronen verteilen sich auf die p-Orbitale. Diese Elektro-
nenkonfiguration kann sich dndern, wenn Kohlenstoff eine Bindung mit anderen Elementen eingeht.
Im Diamant bilden die duBleren Orbitale des Kohlenstoffs vier dquivalente sp3-Hybridorbitale [40].
Durch diese Hybridisierung steigt zunéchst die Energie, allerdings werden gleichwertige Bindungen
zu den vier benachbarten Kohlenstoffatomen ermoglicht, wodurch am Ende die Gesamtenergie abge-
senkt wird. Jedes der vier sp3-Orbitale hat zu 25 Prozent einen s-Charakter, wodurch die Bindungen
sehr stark werden. Diese durch den gesamten Kristall durchgéngig vorhandenen starken Bindungen
fithren zu der extremen Hirte von Diamant und sind die Grundlage fiir weitere aulergewohnliche
Eigenschaften wie zum Beispiel einem hohen Elastizitatsmodul (£ = 1200GPa) [41], einer hohen
Schallgeschwindigkeit (cs = 19000m/s) [42], einer hohen Debye-Temperatur (@p = 1860K) [43],
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Abbildung 3.1: Kristallstruktur von Dia-
mant, Silizium und Germanium. Jedes
Atom ist mit vier Nachbaratomen ver-
bunden (sieche rote Linien), die wie die
Ecken eine Tetraeders zueinander ange-
ordnet sind.

einer hohen Wirmeleitfihigkeit (A = 25 Wem ™' K1) [44] und einem niedrigen linearen Wirmeaus-
dehnungskoeffizienten (o = 1,0- 100K ~1) [45].
Die Kristallstruktur von Diamant wird als Diamantstruktur bezeichnet und ist in Abbildung 3.1 zu se-
hen. Sie ist ein kubisch-flichenzentriertes Gitter mit einer zweiatomigen Basis, bei der die Basisatome
bei {0,0,0} und {1, 1, 1} sitzen [46]. In dieser Struktur kristallisieren auch andere Elemente der vier-
ten Hauptgruppe wie Silizium und Germanium. Die Gitterkonstante von Diamant ist mit 3,567 A
ungefihr 1,5 mal kleiner als die von Silizium und wurde im Rahmen dieser Arbeit mit dem von Ro-
bert Lotzsch entwickelten Bond-Aufbau iiberpriift und auf 3,56698(8) A bestimmt [47].
Diamanten entstehen in der Natur unter hohem Druck und hohen Temperaturen einige hundert Kilo-
meter tief im Erdmantel [48, 49]. Auf ihrem Weg zur Erdoberflache nehmen die Kristalle Stickstoff
aus der Umgebung auf, der in Paaren oder Gruppen anstelle von Kohlenstoffatomen ins Gitter einge-
baut wird. Diese Substitutionsatome storen die Perfektion und kénnen zu Gitterdeformationen fiihren.
Eine sich dadurch ergebende relative Anderung der Gitterkonstante Aag/ap kann laut Burns ef al. mit
der Gleichung [50]:

Aag

W =(0,124+0,03) -Cy 3.1
abgeschitzt werden, wobei Cy die Stickstoffkonzentration in Anzahl der Stickstoffatome pro Kohlen-
stoffatom ist. Bei sehr gutem Silizium betriigt Aag/ag ca. 107, was mit Diamant bei einer Stickstoff-
konzentration von unter 0,1 Millionsteln (ppm) zu erreichen wiire.
Auch die unterschiedlichen Farben von Diamanten kommen im Wesentlichen durch Stickstoft und
Bor sowie deren Aggregation mit Leerstellen zustande. Aus diesem Grund werden Diamantkristalle
in vier Typen mit den Bezeichnungen Ia, Ib, Ila, IIb klassifiziert [51]. Die meisten natiirlichen Dia-
manten sind vom Typ Ia (>95 %). Bei ihnen ist der Stickstoff in Paaren oder Gruppen in den Kristall
eingebaut, die nur eine geringe Absorption fiir sichtbares Licht haben, weswegen die Kristalle weil3-
lich erscheinen. Der Stickstoffanteil betrdgt 1000 bis 3000ppm [52]. Diamanten vom Typ Ib enthal-
ten ungepaarte Stickstoffsubstitutionsatome mit 25 bis 500 ppm [52, 53]. Viele mit dem Hochdruck-
Hochtemperatur-Verfahren (siehe Abschnitt 3.2.1) synthetisch hergestellte Diamanten sind vom Typ
Ib und haben eine gelbe Farbe [50]. Betrigt der Stickstoffgehalt weniger als 20 ppm spricht man von
Typ la oder IIb. Typ IIb Diamanten enthalten Bor als Substitutionsatome und haben eine blaue, graue
oder braune Farbe. Sie sind extrem selten in der Natur zu finden (< 0,02 %) und zdhlen nach neuesten

Erkenntnissen zu den Diamanten, die in den gréten Tiefen (in bis zu 750km) entstehen [54].
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Obwohl natiirliche Diamanten vom Typ Ia gefunden werden konnten, die nahezu perfekte Kristallge-
biete mit wenigen Deformationen aufweisen, gilt die Mehrheit der natiirlichen Diamanten als nicht
geeignet fiir Rontgenoptiken wie z.B. Monochromatoren [50, 55]. Insbesondere fiir bildgebende Ver-
fahren, bei denen der Erhalt der Phasenkohdrenz wichtig ist, sind die Anforderungen an die Kris-
talle hoch. Solche Anwendungen bendtigen Diamanten vom Typ Ila mit einem Stickstoffgehalt von
wenigen Milliardsteln (ppb), sowie unverbreiterte Reflexionskurven und Oberflachenrauigkeiten von
weniger als 3 A [50]. Nahezu perfekte Kristalle mit optimalen Reflexionseigenschaften sind auch fiir
die hochprizise Rontgenpolarimetrie wiinschenswert. Mittlerweile existieren mit dem Hochdruck-
Hochtemperatur-Verfahren und der Chemischen Gasphasenabscheidung zwei Methoden, mit denen
Diamanten vom Typ Ila hergestellt werden kénnen. Beide Methoden werden im nédchsten Abschnitt

erklart.

3.2 Herstellung von synthetischen Diamantkristallen

3.2.1 Das Hochdruck-Hochtemperatur-Verfahren

Mit dem Hochdruck-Hochtemperatur-Verfahren (engl: High-Pressure-High-Temperature kurz:
HPHT) werden Diamanten in einer hydraulischen Presse bei einem Druck von 5 bis 6 GPa und Tempe-
raturen von 1350 bis 1450 °C aus Graphit oder Diamantpulver hergestellt [50, 56]. Zusitzlich kommt
eine Eisen-Cobalt-Legierung als Losungsmittel zum Einsatz sowie Metalle der vierten Nebengruppe
(Titan, Zirkonium, Hafnium) als Gettermaterial fiir Stickstoff. Ein kleiner Diamantkristall dient als
Kristallisationskeim (engl: seed). Unter den extremen Herstellungsbedingungen 16st sich der Kohlen-
stoff in der Metallschmelze und bewegt sich aufgrund eines Temperaturgradienten zum Diamantkeim,
wo er homoepitaktisch ausféllt. Aus den Metallen der vierten Nebengruppe bilden sich Nitride, wie
z.B. Titannitrid (TiN), die den Stickstoffgehalt im Diamant reduzieren und die Synthese von Typ Ila
Kristallen ermdglichen. Hierbei entstehen jedoch auch Carbide, wie z.B Titancarbid (TiC), die in den
Diamant eingebaut werden kénnen und sichtbare Einschliisse bilden. Fiigt man Metalle der ersten Ne-
bengruppe (Kupfer, Silber, Gold) hinzu, kann man die Carbide auflésen und die Zahl der Einschliisse
deutlich verringern [56].

Mit dem HPHT-Verfahren konnen die qualitativ hochwertigsten Diamanten, mit 5 x 5mm? grofen
defektfreien Flidchen, hergestellt werden [57]. Die Wahl des Ausgangsmaterials, dessen chemische
Reinheit, die Kristallachsenorientierung des Diamantkeims sowie die Temperaturstabilitit (< £5°C)
sind fiir die Kristallqualitit entscheidend. Wachstumsraten von 6 bis 7mg/h sind moglich, was un-
gefihr 0,5cm? in 250 Stunden entspricht [58]. Die groBten so hergestellten Diamanten haben einen

Durchmesser von 12mm und sind 2 g (10 Karat) schwer.

3.2.2 Die Chemische Gasphasenabscheidung

Mit der chemischen Gasphasenabscheidung (engl: chemical vapor deposition kurz: CVD) kann Dia-
mant als Schicht, bei einem niedrigem Druck von ca. einer zehntel Atmosphére, auf einem 700 bis

1100°C heiflem Substrat hergestellt werden [59, 60]. Wie der Name bereits sagt, ist ein wesentlicher
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Bestandteil dieser Methode eine chemische Reaktion der beteiligten Gase. Das sind meistens Wasser-
stoff (H) und Methan (CHy4) in einem Verhéltnis von ca. 1 zu 100. Das Gasgemisch wird entweder
thermisch mit einem heilen Filament (engl: hot filament CVD) oder aufgrund von Elektronensto-
Ben in einem Plasma (engl: plasma-assisted CVD) aktiviert. Dabei entsteht atomarer Wasserstoff, der
mehrere Aufgaben erfiillt. Zum einen verbindet sich Wasserstoff mit den freien Bindungen der Koh-
lenstoffatome an der Substratoberflache und verhindert so die Entstehung einer Graphit dhnlichen
Oberfliche, zum anderen entzieht er dem neutralen Methan Wasserstoff und erzeugt so reaktive Radi-
kale wie CH3 [61, 62]. Die Radikale bewegen sich aufgrund verschiedener Stromungsmechanismen
zum Substrat und werden dort adsorbiert. An der Substratoberflache finden dann weitere chemische
Reaktionen statt. Die Wasserstoffatome, die zuvor am Diamantsubstrat gebunden waren, kénnen mit
dem atomaren Wasserstoff aus dem Gasgemisch eine Bindung eingehen, wodurch molekularer Was-
serstoff und freie Kohlenstoffbindungen entstehen, die von den CH3-Radikalen besetzt werden. An-
schlieBend werden die Radikale durch den atomaren Wasserstoff weiter dehydriert, bis letztendlich
eine neue Kohlenstoffschicht entstanden ist. In der neuen Schicht kénnen sowohl sp2- (Graphit) als
auch sp3-Bindungen (Diamant) vorhanden sein, die durch den hohen Anteil an atomarem Wasserstoff
geidtzt werden. Unter geeigneten Herstellungsbedingungen ist die Wachstumsrate von Diamant grof3er
als die Atzrate. Bei Graphit ist das genau umgekehrt, wodurch bevorzugt Diamant aufwichst.

Je nachdem mit welcher Technologie das Gas aktiviert wird und welche Kristallqualitit erzielt wer-
den soll, konnen die Wachstumsraten sehr unterschiedlich sein. Kristalle besserer Qualitit werden
langsam, bei Wachstumsraten von z.B. 8 um/h hergestellt [63]. Durch Zugabe von Stickstoff zum
Synthesegas kann das Wachstum beschleunigt werden und es lassen sich Raten von 150 um/h er-
reichen [64]. Kristalle mit einem Gewicht von 10 Karat und einer Fliche von 20 x 40 mm? wurden
bereits mit dem CVD-Verfahren hergestellt [65, 66].

Die neu gewachsene Diamantschicht kann mittels Laserschneiden oder durch Auflésen einer zuvor
eingebrachten Storschicht vom Substrat abgeldst werden. Letzteres wird auch als Klonen bezeichnet
und hat den Vorteil, dass der Materialverlust lediglich 1 m betréigt [67]. Beim Klonen werden Koh-
lenstoffionen einige um tief in das Substrat implantiert, bevor dieses beschichtet wird [63]. Erhitzt
man die Probe im Vakuum, dann wandelt sich das implantierte Gebiet in Graphit um, das entweder
durch eine Sdure oder mit Sauerstoff bei 550 bis 600°C aufgeldst werden kann [68]. Somit ist es

moglich, die gesamte Schicht abzulosen und das Substrat erneut zu verwenden.

3.3 Vor- und Nachteile von Diamant fiir die Rontgenbeugung und

Rontgenpolarimetrie

In den vorangegangen Abschnitten wurden bereits Vor- und Nachteile von Diamant fiir die Ront-
genbeugung und Rontgenpolarimetrie aufgezeigt und diskutiert. Nachfolgend sollen die Wichtigsten

noch einmal zusammengefasst und kurz erklédrt werden.
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Gitterkonstante

Mit 3, 567 A ist die Gitterkonstante von Diamant mehr als 1,5 mal kleiner als die von Silizium oder
Germanium. Das ist gleichbedeutend mit einer hheren Photonenenergie (kiirzeren Wellenlidnge) fiir
Netzebenen mit den gleichen Miller-Indizes (#, &, /) und bei Beugung unter dem gleichen Braggwin-
kel. Im Detail bedeutet das, dass die Wellenliinge bei 6z = 45° fiir den C(004)-Reflex 1,26 A betrigt,
anstatt der 1,921& fiir den Si(004)-Reflex. Insbesondere fiir den Nachweis der Vakuumdoppelbre-
chung ist eine kiirzere Wellenlinge von Vorteil, da die Stirke des zu erwartenden Signals mit A 2
skaliert [9]. Andere Experimente, die eine exzellente Polarisationsreinheit bei gleichzeitig moglichst

hoher Photonenenergie bendtigen, konnten ebenfalls davon profitieren.

Debye-Waller-Faktor

Der Debye-Waller-Faktor exp(—M) gibt die Reduktion der Streuamplitude aufgrund von Gittervibra-
tionen (Schwingungen der Atome um ihre mittlere Ruheposition) an. Er kann maximal eins werden
und ist umso groBer, je hoher die Debye-Temperatur ®p eines Materials ist. Mit 1860K hat Dia-
mant eine circa dreimal hohere Debye-Temperatur ®p als Silizium [50]. Der Debye-Wallerfaktor
ist somit groBer, was bedeutet das mehr Strahlung kohérent elastisch gebeugt wird und der Anteil
an thermisch diffus gestreuter Strahlung geringer ist. Bei Photonenenergien von iiber 20keV und in
der Neutronenbeugung wird die thermisch diffuse Streuung als eine Ursache fiir die Erhéhung von
Rockingkurvenauslidufern angegeben [69, 70]. Es ist anzunehmen, dass durch eine Verringerung der
thermisch diffusen Streuung auch der Einfluss von Umweganregungen, welche die Polarisationsrein-

heit limitieren, reduziert werden kann. Ein Nachweis dessen steht jedoch noch aus.

Intensitat der Umweganregungen

Umweganregungen limitieren die erreichbare Polarisationsreinheit. Thre Intensitit muss daher so gut
es geht reduziert werden. Das ist zum einen mit einer Optimierung des Azimuts moglich, bei der
der Kristall um den reziproken Gittervektor gedreht wird. Zum anderen kann die Intensitdt der Um-
weganregungen durch das verwendete Kristallmaterial verringert werden. Die Idee zu Letzterem geht
auf eine Entdeckung von Tischler und Batterman aus dem Jahr 1986 zuriick [25]. Sie fanden her-
aus, dass die Intensitit der Umweganregungen fiir Silizium und Germanium mit Z* skaliert, wobei Z
die Ordnungszahl des Kristallmaterials ist. Diese Erkenntnis war richtungsweisend fiir die vorliegen-
de Arbeit und die Idee, die Polarisationsreinheit mit Diamantkristallen zu verbessern. Fiir Diamant
(Z = 6) ist die Intensitidt der Umweganregungen deutlich geringer als fiir Silizium (Z = 14), was in
Abbildung 2.5 auf Seite 17 zu sehen ist. Daher kann mit Diamant sehr wahrscheinlich eine hohere

Polarisationsreinheit erreicht werden.

Absorption

Die Absorption von Diamant ist ungefihr eine Groenordnung geringer als die von Silizium (bei
E,, = 8keV), wodurch sich ein Reflexionsvermdgen von fast 100 % im Rockingkurvenmaximum er-
gibt [13, 50]. Das ist insbesondere dann von Vorteil, wenn der Strahl mehrmals reflektiert werden

soll. Verwendet man einen Silizium Channel-Cut mit sechs Reflexionen bei einer Photonenenergie
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von E,, = 6,45keV, verliert man im Rockingkurvenmaximum ca. 40% an Intensitdt. Mit einem
Channel-Cut aus perfektem Diamant betrigt der Verlust nicht einmal 1 %.

Die niedrige Absorption von Diamant kann auch von Nachteil fiir die Rontgenpolarimetrie bei Bragg-
winkeln von 8 = 45° sein. Nicht nur die o-Polarisation, sondern auch die 7-Polarisation wird im
Diamant weniger stark absorbiert. Daraus ergeben sich zwei Konsequenzen. Zum einen lassen sich
bei Braggwinkeln 6p # 45° nicht so hohe Polarisationsreinheiten erreichen, wie es z.B. mit stirker
absorbierenden Kristallen wie Silizium oder Germanium méglich ist. Zum anderen sind die Anfor-
derungen an die Energiejustage fiir Op = 45° hoher, da bereits kleine Abweichungen von einigen
Elektronenvolt zu einer signifikanten Verschlechterung der Polarisationsreinheit fithren. Der Abso-
lutwert der Photonenenergie muss demzufolge mit einer hoheren Genauigkeit eingestellt werden und

die Einstellung muss stabiler sein.

Strukturfaktor

Bedingt durch die geringere Ordnungszahl ist der Atomformfaktor und somit der Strukturfaktor von
Diamant kleiner als bei Silizium. Ein kleinerer Strukturfaktor bedeutet eine schmalere Rockingkur-
venbreite @, wodurch weniger vom einfallenden Energiespektrum AE gebeugt wird. In den meisten
Fillen hat die Rontgenquelle bzw. der Monochromator eine wesentlich groflere Energiebandbreite
(ca. 1 bis 100eV) als der Polarisator. Letzterer wirkt dann wie ein Bandbreitenfilter, wodurch Intensi-
tdt verloren geht. Fiir einen parallelen Strahl und perfekte Kristalle kann man die Energiebandbreite
iiber AE = - E,;,/tan(6p) aus der Rockingkurvenbreite @, der Photonenenergie E,;, und dem Bragg-
winkel g abschitzen. Fiir den Diamant-(004)-Reflex erhilt man so bei 9,83 keV eine Bandbreite von
AE = 0,1eV und fiir den Si(004)-Reflex AE = 0,3¢eV bei 6,45keV. Aufgrund der hoheren Energie-
bandbreite wiirde man hinter einen Si(004)-Polarisator ca. dreimal mehr Intensitiit erwarten, als hinter
einem C(004)-Polarisator. In der Realitét féllt der Unterschied jedoch geringer aus, da bei Silizium
Channel-Cuts zusitzlich Intensitit durch das niedrigere Reflexionsvermégen im Rockingkurvenma-

ximum verloren geht.

Herstellung und Verfiigbarkeit perfekter Kristalle

Ein wesentlicher Nachteil von Diamant ist seine aufwendige Herstellung und die schlechte Verfiigbar-
keit qualitativ hochwertiger Kristalle. Diamanten mit nur wenigen Versetzungen und Stickstoffsub-
stitutionsatomen koénnen mit dem HPHT-Verfahren hergestellt werden, allerdings betrigt ihre GrofBe
gerade einmal 12mm im Durchmesser [57]. In der Vergangenheit wurden HPHT-Diamanten von
den Firmen General Electric (USA), ASEA (Schweden), De Beers (GroBbritannien) und Sumitomo
(Japan) hergestellt. Leider war es nicht méglich vier bzw. acht HPHT-Diamanten vom Typ Ila zu er-
werben.

Seit einigen Jahren verkauft das De Beers Tochterunternehmen Element6 synthetische CVD Diaman-
ten vom Typ Ila mit einer GroBe von bis zu 8 x 8 x 1,2mm?>. Wie im Rahmen dieser Arbeit heraus-
gefunden wurde, haben diese Kristalle sehr viele Versetzungen. Im Vergleich dazu ist Silizium als
nahezu versetzungsfreier Einkristall mit einem Anteil von 10~ bis 10! Substitutionsatomen und

Durchmessern von iiblicherweise 150 bis 200mm verfiigbar [71]. Aus den groflen Silizium-Ingots
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konnen monolithische Channel-Cuts mit sechs oder acht aufeinanderfolgenden Reflexionen und be-
liebiger Asymmetrie gefertigt werden [20]. Das ist mit den kleinen Diamantkristallen leider nicht
moglich, wodurch sich zusitzliche Schwierigkeiten fiir die Realisierung einer Channel-Cut-Optik aus

Diamant ergeben.
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Die vorliegende Dissertation ist innerhalb der AG Rontgenoptik die erste Arbeit, die sich mit Dia-
mantkristallen beschiftigt. Gleichzeitig sollte ein Rontgenpolarimeter entwickelt werden, das emp-
findlicher ist als die bislang aus quasi perfekten Silizium bestehenden. Der Markt fiir perfekte Dia-
manten ist sehr klein und es ist schwierig, gute Kristalle zu beschaffen. Daher bestand ein grofes
Interesse, mehr iiber die verwendeten Diamanten, sowie deren Vor- und Nachteile fiir die Rontgenop-
tik und die Rontgenpolarimetrie zu erfahren. Zu diesem Zweck wurden mehrere Experimente durch-
gefiihrt. Neben den iiblichen rontgenographischen Methoden, wie Topographie und Rockingkurven-
messungen, wurden auch optische Verfahren zur Untersuchung der Spannungsdoppelbrechung und
Ermittlung der Oberflichenstruktur eingesetzt. In diesem Abschnitt sollen die verwendeten experi-

mentellen Methoden und Priifverfahren kurz erldutert werden.

4.1 Optische Untersuchungsmethoden

4.1.1 Interferometrie zur Bestimmung der Oberflachenstruktur und der
Kristalldickenvariation

Fiir perfekte Kristalle betrigt die Extinktionstiefe im Bragg-Fall meist nur einige Mikrometer (z.B.
A§ =17,5um fiir C(400) bei E,;, = 9,83keV). Der groBte Teil der Intensitit wird daher nah an der
Oberfliche aus dem Kristall heraus gebeugt. Ist die Oberfliche gestort, so kann das negative Aus-
wirkungen auf die Eigenschaften der Rontgenoptik haben. Von Silizium ist bekannt, dass sich durch
eine schlechte Oberflichenbearbeitung die Rockingkurven verbreitern und das maximale Reflexions-
vermogen im Peak abnimmt. UnregelmédBige Oberflichen konnen auch die Wellenfront z.B. eines
kohirenten FEL-Strahls storen [20]. Aus diesem Grund ist es sinnvoll, die Oberflichen der verwen-
deten Kristalle niher zu untersuchen.

Zur Aufkliarung der Oberflichenstruktur wurden zwei verschiedene interferenzoptische Messgeri-
te verwendet. Mit dem Planflichenpriifgerit 63 von Carl Zeiss wurde zunichst die Oberfliche der
Diamantkristalle tiberpriift und die Verkippung zwischen Vorder- und Riickseite bestimmt. Fiir eine
exakte dreidimensionale Vermessung der Kristalloberflaichen wurde in Kooperation mit dem Fraun-
hofer Institut fiir Angewandte Optik und Feinmechanik ein 3D Profilometer Zygo New View 7300

verwendet. Im folgenden soll die Funktionsweise der beiden Messsysteme kurz erldutert werden.

Planflachenpriifgerat 63
Das in Abbildung 4.1 zu sehende Planflachenpriifgerit 63 von Carl Zeiss besteht aus einem Fizeau-

Interferometer mit gefilterter Quecksilber-Hochdrucklampe (A =~ 550nm). Bei diesem wird die zu
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priifende Oberflache parallel zu einer Referenzflidche justiert, sodass das von beiden Fldchen reflek-
tierte Licht miteinander interferiert. Aus dem Streifenmuster des entstandenen Interferenzbildes kann
man die Form und die Unebenheit der gepriiften Oberfliche bestimmen.

Das vertikale Auflésungsvermogen ist durch die Ebenheit der
Referenzfliche begrenzt, welche vom Hersteller mit A /20 an-
gegeben wurde. Setzt man voraus, dass der Bediener des Ge-
rites in der Lage ist, 20 Interferenzlinien auf 1 mm abzuzih-
len, kann man das laterale Auflésungsvermogen auf ca. 50 um
abschitzen. Innerhalb der Arbeitsgruppe dient das Priifgerit
zur Sichtkontrolle und eventueller Nachbearbeitung von Kris-
tallobflichen. In den meisten Fillen ist hierbei eine Ebenheit
von weniger als A /2 ausreichend, was bei groBeren Kristal-
len (> 1 x 1cm?) mit dem Auge sehr leicht iiberpriift werden
kann. Der Aufbau verfiigt standardméBig nicht iiber ein Objek-
tiv und auch nicht iiber eine Kamera mit Auswertesoftware, was
die Vermessung kleiner Oberflichen erschwert. Exakte Ober-

flichenprofile der lediglich 8 x 8 mm? groBen Diamantkristalle

wurden daher mit einem moderneren Interferometer aufgenom-

men. Das Planflachenpriifgerit kann auch zur Bestimmung der

Abbildung 4.1: Planflachen-
priifgerit 63 von Carl Zeiss

Parallelitdt von Vorder- und Riickseite einer transparenten Pro-
be verwendet werden. Hierfiir muss die Probenoberflache nur
stark gegeniiber der Referenzfliche verkippt werden. Die dann sichtbare Interferenz gleicher Dicke
entsteht durch die Uberlagerung des an der Vorder- und Riickseite der Probe reflektierten Lichtes.
Aus der Streifenanzahl N des Interferenzbildes, der Wellenlinge A des eingestrahlten Lichts und dem

Brechungsindex n der Probe ldsst sich iiber:

.7

=—2 4.1)

die Hohe / einer keilformigen Probe abschitzen. Aus der Keilhdhe und der Kantenldnge der Probe

kann man wiederum auf die Parallelitit der Probenvorder- und -riickseite schlieBen.

3D Profilometer Zygo New View 7300

Mit dem 3D Profilometer Zygo New View 7300 war es moglich, Oberflichenprofile der Kristall-
vorder- und -riickseiten mit einer Auflosung von vertikal 2nm und lateralen 4,42 yum aufzunehmen.
Das System funktioniert dhnlich wie ein Michelson-Interferometer mit Weilllichtquelle. Strahlteiler
und Referenzspiegel des Interferometers sind in einem festem Abstand zueinander im Objektiv des
Profilometers verbaut. Das Licht einer Weilllicht-LED wird im Objektiv am Strahlteiler aufgeteilt,
so dass ein Teil des Lichtes auf die Probe und ein anderer Teil auf den Referenzspiegel trifft. Mit
einem piezoelektrisch verfahrbaren Probentisch kann die zu untersuchende Oberflidche parallel zum

Referenzspiegel und in der Hohe bewegt werden. Ist die optische Wegstrecke zwischen Strahlteiler
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und Referenzspiegel genau so grof}, wie die Strecke zwischen Strahlteiler und Probenoberfliche, so
entsteht ein Interferenzmuster. Dieses Interferenzmuster wird mit einem Bildsensor fiir verschiedene
Hohen und Positionen auf der Probe aufgenommen und in eine dreidimensionale Oberflichenstruk-
tur umgerechnet. Der Bildsensor besteht aus 640 x 480 Pixeln mit einer Pixelgrée von ca. 22 um.
Mit dem verwendeten Objektiv (NA 0, 14) verfiigt das System iiber eine 5-fache VergroBerung und
ein 2,83 x 2, 12mm? groBes Bildfeld. GroBere Probenoberflichen konnen vermessen werden, indem
mehrere Aufnahmen mit individuell einstellbarer Uberlappung aneinander gesetzt werden. Fiir die
8 x 8mm? groRen Diamantkristalle wurden die aufgezeichneten Oberflichenprofile aus 4 x 6 Auf-

nahmen zusammengesetzt [72].

4.1.2 Polarisationspriifung zur Bestimmung der optischen
Spannungsdoppelbrechung

Diamant gehort zu den kubischen Kristallsystemen und sollte daher isotrope optische Eigenschaften
haben. Dennoch ist aus der Literatur bekannt, dass Diamantkristalle eine schwache Doppelbrechung
aufweisen [60, 73, 74]. Dieses optische Phidnomen lésst sich damit erkldren, dass die isotrope Na-
tur der Kristalle durch innere Verspannungen, z.B. hervorgerufen durch Einlagerungen oder Verset-
zungen, gestort ist. Die Verspannungen verursachen eine Anderung des Brechungsindex und fiihren
somit zu einer Doppelbrechung. Diese Spannungsdoppelbrechung kann mit einem Polarisationspriif-
gerit beobachtbaren werden und erlaubt es, die Kristalle hinsichtlich ihrer Qualitit miteinander zu
vergleichen und ggf. eine Vorauswahl zu treffen. Durch eine ausfiihrliche Analyse der Muster kann
die GroBenordnung der inneren Verspannungen abgeschitzt und deren Ursache bestimmt werden.

In Abbildung 4.2 ist das Polarisationspriifgerit von Carl Zeiss
zu sehen, mit dem die Spannungsdoppelbrechnungsmuster be-
obachtet wurden. Es besteht im wesentlichen aus einer Weil3-
lichtlampe (L), einem im inneren fest verbauten Polarisator,
einem Einschub (E) fiir weitere optische Elemente wie z.B.
Phasenplatten oder Farbfilter, einem Probentisch (T) und ei-
nem drehbaren Analysator (A). Zur Beobachtung mit dem Au-
ge kann das Okular (O) benutzt werden. Fiir die Aufnahme von
Fotos wird iiber dem Schauglas (S) eine Kamera angebracht.
Die in dieser Arbeit gezeigten Spannungsdoppelbrechungsbil-
der wurden mit einer Kamera vom Typ Canon EOS 100D auf-
genommen. Im Falle gekreuzter Polarisatoren wurde fiir die
CVD Diamanten eine Belichtungszeit von 1/250” und fiir den
HPHT Diamanten 2,5” gewibhlt.

Zur quantitativen Bestimmung der Spannungsdoppelbrechung Abbildung 4.2: Polarisations-

wurde eine A /4-Platte mit Hauptachse parallel zur einfallenden priifgerit von Carl Zeiss
Polarisation iiber die Probe eingebaut. Dieses Vorgehensweise

ist auch als Sénarmont-Kompensationsverfahren bekannt [75, 76]. Das durch die doppelbrechende
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Probe erzeugte elliptisch polarisierte Licht wird von der A /4-Platte wieder in linear polarisiertes
Licht tiberfiihrt. Allerdings ist die Polarisationsrichtung um einen Winkel A¢ gegeniiber der auf die
Probe einfallenden Polarisation verdreht. Durch Nachstellen des Winkels am Analysators kann diese
Polarisationskomponente zur Ausloschung gebracht und minimale Intensitédt hinter dem Analysator
erreicht werden. Der nachgestellte Winkel entspricht der Phasenverschiebung A¢. Mit der Gleichung:

AP = ngn 4.2)
kann aus der Phasenverschiebung A¢, der Wellenlidnge Ay (A9 ~ 550nm) und der Probendicke ¢ die
Doppelbrechung An berechnet werden. Aus Gleichung (4.2) wird zudem die bereits in der Einleitung

angesprochene umgekehrte Proportionalitit zwischen Phasenverschiebung und Wellenlédnge sichtbar.

4.2 Rontgenoptische Untersuchungsmethoden

4.2.1 Kiristallorientierung

Die Oberfldche eines Kristalls muss nicht zwangsldufig parallel zu einer niedrig indizierten Gitterebe-
ne wie z.B. der (001)-Ebene sein. Je nach Herstellung und Bearbeitung des Kristalls liegt meistens
ein kleiner Verschnitt von < 1° zwischen Kristalloberfliche und Gitterebene vor. Fiir die Entwicklung
einer Rontgenoptik ist es wichtig, Grofle und Lage des Verschnitts zu kennen, um diesen ggf. bei der
optischen Vorjustage bereits ausgleichen zu konnen.

Der Verschnitt der Diamantkristalle wurde

mit dem in Abbildung 4.3 gezeigten Auf- . .
Réntgenréhre

Kollimator S

bau der Firma Huber bestimmt. Bei diesem

kann mit einem optischen Autokollimator

die Kristalloberfliche mit den darunter be-

findlichen Zweikreissegmenten senkrecht zur ) 4%4
Drehachse des Azimutgoniometers justiert \%o’)
werden. Im Anschluss daran wurde die Kris-

" . Detektor
talloberfliche ins Drehzentrum des 6 — 26-
Kreis gefahren und sowohl Bragg-Winkel als Abbildung 4.3: Kristallorientierung
auch Detektor auf den gewiinschten Reflex
justiert. Fiir die eigentliche Messung wird ein 8-268-Scan aufgenommen und danach das Azimut um
einen bestimmten Wert (z.B. 30°) gedreht. Beide Vorgéinge werden wahlweise solange wiederholt,
bis die Kristalloberfliche einmal 360° um seine Drehachse gedreht wurde. Aus der Verschiebung
des Maximums der 6-260-Scans in Abhéngigkeit vom Azimut ldsst sich der Wert des maximalen

Verschnitts und dessen azimutale Lage bestimmen.
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4.2.2 Projektionsrontgentopographie nach Lang

Die Rontgentopographie ist ein Verfahren, mit dem die rdumlichen Verteilung von Defektstrukturen
abgebildet und die Topografie der Netzebenen untersucht werden kann. Hierfiir wird mit einem Ront-
genfilm oder einer Bildplatte die gebeugte Intensitét als Funktion der Position iiber einem Kristall
aufgezeichnet. Im Gegensatz zur Sektionsrontgentopografie (engl: section topography), bei der Kris-
tall und Film fest stehen, wird bei der Projektionsrontgentopografie (engl: projection topography) der
Kristall zusammen mit dem Film relativ zur Quelle verschoben und somit der gesamte Kristall abge-
bildet.

In Abbildung 4.4 ist die verwendete Lang-Kamera zu sehen. Ein wesentlicher Bestandteil ist der lange
Kollimator (K) mit dem unter Verwendung kleiner Spalte (S) die horizontale Divergenz der Rontgen-
quelle stark eingeschriankt werden kann. Dadurch ist es moglich die Linien des Ka-Dubletts hinter
dem Kristall voneinander zu trennen, um so die Auflosung des Aufbaus zu erhéhen und Doppelbilder
im Rontgentopogramm zu verhindern. Die Vertikalblenden des Kollimators werden so gewihlt, dass
die gesamte Probe ausgeleuchtet wird. Der Kristall ist in der Regel auf das Maximum der charak-
teristischen Ka1-Linie justiert. Soll ein Transmissionstopogramm aufgenommen werden, steht der
Rontgenfilm (F) im gebeugten Strahl des Laue-Reflexes (siehe Abbildung). Fiir die Aufnahme eines
Reflexionstopogramms wird der Bragg-Reflex genutzt. Die Probe (P) und Rontgenfilm (F) sind fest
miteinander verbunden und lassen sich gemeinsam mit dem Translationsschlitten (T) horizontal zum
Strahl verschieben, ohne dass sich der Einfallswinkel @ndert. Dadurch ist es moglich spaltenweise
ein Topogramm vom gesamten Kristall aufzunehmen (Projektionsmethode). Eine Blende vor dem
Rontgenfilm verhindert, dass der Primérstrahl den Film trifft. Das Ergebnis der Topographie ist ein
kontrastreiches Schwarz-Wei3-Bild, auf dem evtl. vorhanden Defekte und Stérungen im Kristall zu
erkennen sind.

Mit dem Aufbau ist es auch méglich eine Netzebenenanalyse durchzufiihren. Hierfiir wird der Ein-
fallswinkel am Kristall in einem Bereich von mehreren Bogenminuten schrittweise gedndert und die
gebeugte Intensitdt mit einem Detektor, z.B. einem Szintillationszéhler, aufgezeichnet. Die aufge-
zeichnete Intensitédtverteilung wird als Rockingkurve bezeichnet. Ist dieser Scan abgeschlossen, wird
der Kristall mithilfe des Translationsschlitten relativ zum Primaérstrahl verschoben und eine weite-
re Rockingkurve aufgezeichnet. Beide Vorginge werden so oft wiederholt, bis der Kristall einmal
iiber seine kompletten Linge verschoben wurde. Mit den gewonnenen ortsabhingigen Rockingkur-
ven kann die RegelmiBigkeit der Netzebenen iiberpriift und der Winkel einer evtl. vorhandenen Fehl-
orientierung an verschiedenen Stellen auf dem Kristall bestimmt werden.

Als Rontgenquelle wurde eine Feinstfokus-Rontgenrohre mit Silber als Anodenmaterial und einer
Quellgrofie von 0,84 mm horizontal und 0,4 mm vertikal benutzt. Von jedem CVD Diamanten wur-
den Transmissionstopogramme des (400)- und (040)-Reflexes (6 = 18,3°) und Reflexionstopogram-
me des (008)-Reflexes (65 = 38,9°) aufgenommen. Um die Linien des Ka-Dubletts voneinander zu
trennen, musste die horizontale Divergenz A6y, auf weniger als 535arcsec bzw. im Fall des (008)-
Reflexes auf weniger als 1300 arcsec reduziert werden. Dafiir wurde eine 0,79 mm Blende unmittelbar

nach der Quelle und eine 1,0mm grof3e Blende in 120cm Entfernung in den Kollimator eingesetzt.
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Abbildung 4.4: Abbildung der Lang-Kamera LK-160 mit der Reflexions- und Transmissionstopo-
gramme aufgenommen wurden.

Somit ergibt sich eine horizontale Divergenz A6, von ca. 308 arcsec. Die vertikale Divergenz A6,
wurde mit einer I0mm Lochblende auf ca. 900arcsec begrenzt. Fiir die Netzebenenanalyse wur-
den 0,22mm, 0,20mm und 1,0mm groBe Blenden verwendet. Das entspricht einer Divergenz von
A6y, =~ 72 arcsec und AB,,, ~ 240arcsec.

Da ein Topogramm ein Bild ist, ist die raumliche Auflosung eines der wichtigsten Merkmale. Diese
wird durch die Korngrofe des Fotofilms, die Geometrie des experimentellen Aufbaus und den Beu-
gungsprozess beschrinkt. Offensichtlich kann die Auflésung nicht besser sein als die KorngroBe des
verwendeten Fotofilms. Ublicherweise liegt diese im Bereich von einigen wenigen 2 bis 10 tm und ist
in unserem Fall nicht limitierend [77, 78]. Die geometrische Auflésung ergibt sich aus der Quellgro-
Be und den Abstinden zwischen Quelle, Kristall und Fotofilm. Sie kann auf horizontal 30 bis 50 ym
und vertikal 13 bis 23 um abgeschitzt werden. In ungiinstigen Féllen wird die Auflésung durch den
Beugungsprozess weiter verschlechtert. Dabei sind zwei Effekte zu beachten. Zum einen ist man fiir
schmalere Rockingkurven empfindlicher auf Gitterstorungen des Kristalls. Zur Grofle eines Defekts
im Topogramm tragen dann auch Regionen bei, die weiter weg vom Zentrum der Storung liegen. Fiir
die verwendete AgKa-Strahlung sind die Rockingkurven lediglich 0,5 arcsec schmal. Dies fiihrt da-
zu, das Defekte wie z.B. Versetzungen entsprechend breit und diffus abgebildet werden, mit anderen
iberlappen konnen und sich somit nicht mehr klar trennen lassen. Zum anderen hat Rontgenstrahlung
eine fiir perfekte Kristalle durch die Extinktionstiefe gegebene Eindringtiefe von einigen 10 um. Fiir
gestorte Kristalle kann diese nidherungsweise durch die Absorptionstiefe ersetzt werden, welche mit
Uo = 20,7mm groBer als die Kristalldicke (0,7 bis 1,2mm) ist. Somit enthilt jeder Bildpunkt auf

dem Topogramm Informationen aus der gesamten Kristalltiefe.
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4.2.3 Das Doppel- oder Zweikristalldiffraktometer (DKD)

Um quantitative Aussagen iiber die Reflexionseigenschaften oder die Perfektion von Kristallen treffen
zu konnen, werden iiblicherweise Rockingkurvenmessungen durchgefiihrt. Eine wesentliche Heraus-
forderung dabei ist es, dass die gemessene Rockingkurve immer eine Faltung aus der intrinsischen
Reflexionskurve des Kristalls' mit der Energiebandbreite AE und der Divergenz A8 des Versuchsauf-
baus ist. In der Regel 16st man dieses Problem mithilfe eines Doppelkristallaufbaus. Dabei wird die
von einer Quelle emittierte Rontgenstrahlung an einem ersten Kristall so gebeugt, dass die Bragg-
Bedingung erfiillt ist. Nach dieser ersten Beugung bestehen ein fester Zusammenhang zwischen
Energie- bzw. Wellenldngen- und Divergenzspektrum. Jede Photonenenergie E; kann einem ganz
bestimmten Einfallswinkel 6; zugeordnet werden. An einem zweiten Kristall wird die gebeugte In-
tensitdt in Abhingigkeit vom Einfallswinkel gemessen, indem dieser schrittweise gedreht wird. Sind
die Netzebenen beider Kristalle parallel zueinander, besitzen sie den gleichen Netzebenenabstand und
sind beide Kristalle perfekt, konnen alle Strahlen mit der Photonenenergie E; und dem Einfallswin-
kel 6;, die am ersten Kristall die Bragg-Bedingung erfiillen, diese auch am zweiten Kristall erfiillen.
Die Rockingkurve des zweiten Kristalls ergibt sich dann als Faltung der Darwin-Prins-Kurven der
beiden Kristalle. Diese Kristallanordnung wird auch als nicht-dispersive oder (+n, -n)-Konfiguration
bezeichnet. Dabei bedeutet n die verwendete Kristallreflexion (z.B. Si(111)) und die Kombination
von positiven und negativen Vorzeichen deutet darauf hin, dass die Netzebenen parallel zueinander
stehen. Ist einer der beiden Kristalle gestort, dann ist die gemessene Rockingkurve gegeniiber der
theoretisch berechneten Faltung verbreitert und man miisste weitere Vergleichsmessungen anstellen,
um herauszufinden, welcher der beiden Kristalle gestort ist. Sind beide Kristalle gestort, wird es
umso schwieriger. Aus den bisherigen Untersuchungen (siehe z.B. Rontgentopogramme Abschnitt
5.2.2) ist bekannt, dass alle Diamantkristalle erhebliche Gitterstorungen aufweisen. Zur Messung von
Rockingkurven und zum Vergleich der Kristalle untereinander ist der Doppelkristallaufbau in diesem
Fall nicht geeignet. Um dennoch Rockingkurven messen zu konnen, die nicht durch den Versuchsauf-
bau oder die Quelle verbreitert sind, muss die Energiebandbreite AE und die Divergenz AB minimiert

werden. Dies ist zum Beispiel mit einem Dreikristallaufbau méglich.

4.2.4 Der Dreikristallaufbau

Zur Messung von moglichst unverbreiterten Rockingkurven wurde ein Dreikristallaufbau in (+n, +n,
-m)-Konfiguration genutzt. (+n, +n) bedeutet, dass an den ersten beiden Kristallen die gleichen Netz-
ebenen verwendet wurden, diese aber antiparallel zueinander stehen. Das -m steht fiir den dritten
Kristall, fiir den eine andere Reflexion genutzt wurde und dessen Netzebene parallel zu der des zwei-
ten Kristalls steht. Der Vorteil einer solchen Kristallanordnung wurden bereits 1937 in einer Arbeit
von DuMond beschrieben [79]. Durch die antiparallele Stellung der ersten beiden Kristalle entsteht
ein schmalbandiges Strahlenbiindel mit geringer Divergenz. Mit diesem kann die Rockingkurve eines
dritten Kristalls sehr genau abgetastet werden. Renninger benutzte 1955 einen solchen Aufbau, um

die Asymmetrie der Darwin-Prins-Kurve von Calcit-Kristallen zu messen [80].

ldiese wird allgemein hin als Darwin-Prins Kurve bezeichnet
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Abbildung 4.5: Schema des verwendeten Dreikristallaufbaus

Abbildung 4.2.4 zeigt ein Schema des verwendeten Dreikristallaufbaus. Als Quelle diente eine Mi-
krofokus Drehanode vom Typ MicroMax-007 HF mit Kupferanode und Multilayer-Parallelstrahloptik
von Rigaku. Die ersten beiden Kristalle waren polierte und geidtzte Siliziumkristalle mit (001)-
Oberfliachen. Fiir beide Kristalle wurde der asymmetrische (353)-Reflex mit einem Asymmetriewin-
kel von o = —62,77° und einem Braggwinkel von 0p = 68,45° verwendet. Durch den zweifachen
streifenden Einfall (Einfallswinkel 6 = 8 — oo = 5,67 °) und die antiparallele Stellung der Netzebenen
vom ersten und zweiten Kristall, wird entsprechend der Rockingkurvenbreite 0,9 arcsec ein schma-
ler Energie- und Winkelbereich aus dem angebotenen Energie- und Divergenzspektrum der Quelle
herausgeschnitten [79]. Somit entsteht ein paralleler und zugleich monochromatischer Strahl mit ei-
ner Restdivergenz von weniger als 1arcsec und einer Energiebandbreite von AE = 11 meV bei einer
Photonenenergie von E,;, = 8048¢eV. Abbildung 4.6(a) zeigt das zugehdrige DuMond Diagramm fiir
unpolarisierte Strahlung. Die Divergenz der Quelle iibersteigt die Skalierung der Abszisse um ein
Vielfaches und ist daher nicht eingezeichnet. Die theoretische Winkelverteilung der resultierenden
»Strahlsonde* nach dem zweiten Kristall ist fiir 77, o und unpolarisierte Strahlung in Abbildung 4.6(b)
gezeigt. Die Halbwertsbreite betrigt gerade einmal 0, 35 arcsec fiir 7-Polarisation bzw. 0, 55 arcsec fiir
o-Polarisation und ist somit kleiner als die Rockingkurvenbreite der zu messenden Diamantkristalle.
Dadurch lisst sich eine hohe Empfindlichkeit zum Beispiel auf Verbiegungen der Netzebenen errei-
chen. Dariiber hinaus ist der Strahl nach dem zweiten Kristall horizontal stark aufgeweitet. Die Grof3e
des maximal homogen nutzbaren Strahlprofils betrug 10 x 2mm?, womit ein groBeres Kristallgebiet
untersucht werden konnte, ohne die Probe zu verschieben.

Der dritte Kristall war wahlweise einer der zu untersuchenden Diamantkristalle. Fiir die Rockingkur-
venmessungen wurde Diamant (313)-Reflex mit einem Braggwinkel von 85 = 70,28° gewdhlt. Bei
diesem lassen sich die Rockingenkurvenbreiten der CVD Diamanten direkt mit denen des HPHT Dia-

manten vergleichen. Aufgrund der dhnlichen Asymmetriewinkel (46,51 ° fiir die CVD und 49, 54 ° fiir
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Abbildung 4.6: a) DuMond Diagramm fiir Si(353) in (n, n)-Konfiguration. Aufgetragen sind die Halb-
wertsbreiten des Si(353)-Reflexes fiir unpolarisierte Strahlung. b) Theoretisch berechnetes Winkel-
profil nach dem zweiten Kristall des Dreikristallaufbaus

den HPHT Diamanten) sind die theoretischen Rockingkurven der unterschiedlich geschnittenen Kris-
talle nahezu identisch. Unter steilem Einfall betrdgt die Halbwertsbreite der theoretischen Darwin-
Prins-Kurven fiir o-Polarisation nur 1,91 arcsec (bzw. 1,82 arcsec fiir den HPHT Diamanten).

Fiir einfache Rockingkurvenmessungen mit hoher Dynamik wurde die am dritten Kristall gebeug-
te Intensitit / mit einer Avalanche-Photodiode? aufgezeichnet. Dafiir wurde das untersuchte Kris-
tallgebiet mit Schlitzblenden auf 1 x 1 mm? eingeschriinkt. Zusitzlich erfolgte vor und nach jedem
Rockingkurvenscan die Messung der einfallenden Intensitit /), um bei der Auswertung der Kurven
das maximale Reflexionsvermdgen in Prozent und das integrale Reflexionsvermdgen in prad ausrech-
nen zu konnen. Dariiber hinaus wurden ortsabhéngige Rockingkurven in einem groferen Kristallge-
biet mit einer Réntgen-CCD? (engl: charge-coupled device kurz: CCD) bei weit geoffneter Schlitz-
blende (10 x 10mm?) aufgenommen. Hierfiir wurde der Braggwinkel des dritten Kristalls in einem
Winkelbereich von 0,02° mit einer Schrittweite von 6,25- 107> ° gescannt und nach jedem Schritt die
CCD fiir 80sek. belichtet. Die Auswertung der so gewonnenen Aufnahmen erfolgte mit einer selbst-
geschriebenen MATLAB-Routine, auf die bei der Diskussion der Ergebnisse in Abschnitt 5.2.3 ndher

eingegangen wird.

4.3 Methoden der hochprazisen Rontgenpolarimetrie

Es gibt zwei Moglichkeiten elektromagnetische Strahlung linear zu polarisieren. Eine besteht darin,
die unterschiedliche Absorption von 7- und o-Polarisation auszunutzen. Fiir Rontgenstrahlung ist
das mit Hilfe des Bormanneffekts méglich. Bei diesem wird der im Laue-Fall anomal transmittierte

Strahl entsprechend dem Lambert-Beerschen-Gesetz geschwicht, allerdings erfolgt die Intensitéts-

2FMB Oxford Typ APD0008 200 um dick
3Princeton Instruments Typ PI-MTE 1300 mit 20 um PixelgroBe

43



4 Experimentelle Methoden

abnahme im Zentrum der Rockingkurve nicht mit dem Absorptionskoeffizient Ly, sondern mit dem
wesentlich schwicheren effektiven Absorptionskoeffizienten t, = to(1 — |Cxni/ Xoi|)- Dieser ist auf-
grund des Polarisationsfaktor C fiir die 7- und o-Komponente unterschiedlich. Bei Braggwinkeln
0° < 6 < 90° wird die m-polarisierte Strahlung wesentlich stéirker absorbiert und es entsteht ein teil-
weise linear polarisierter Rontgenstrahl. Vorteil dieser Methode ist, dass sie sich iiber einen breiten
Wellenlidngenbereich einsetzen ldsst und sich dabei nur ein geringer Strahlversatz ergibt. Der Nach-
teil eines Borrmannpolarisators besteht darin, dass man fiir hohe Polarisationsreinheiten sehr dicke
Kristalle braucht und somit auch die 6-Komponente stark geschwicht wird. Mit dieser Methode sind
Polarisationsreinheiten von 1.5- 1073 an einer Drehanode nachgewiesen worden [81].

Bei der zweiten Moglichkeit wird die unterschiedliche Reflexion von 7- und ¢-Polarisation ausge-
nutzt. Stehen reflektierter und in das Material hinein gebrochener Strahl senkrecht zueinander, so
ist der reflektierte Strahl vollstindig linear polarisiert. Dies ist auch als Brewstersches-Gesetz be-
kannt. Fiir Rontgenstrahlung betrigt der Brechungsindex rund eins, wodurch sich ein Brewsterwinkel
von 45 ° ergibt. Wird gleichzeitig die Bragg-Bedingung erfiillt, kommt es zu einer starken Reflexion.
Durch mehrmaliges Reflektieren bei einem Braggwinkel von 85 = 45° konnen Polarisationsreinhei-
ten von bis zu 2,4 - 10710 ohne grofe Intensititsverluste erreicht werden [11]. Dafiir werden Channel-

Cut-Kristalle genutzt.

4.3.1 Channel-Cut- und Quasi-Channel-Cut-Kristalle

Ein Channel-Cut (CC) ist ein monolithischer Kristall,
in den ein Graben geschnitten wurde (siehe Abbildung
4.7). An den Wianden des Grabens wird der einfallen-
de Rontgenstrahl mehrmals unter dem gleichen Bragg-
winkel reflektiert und verldsst den Kristall wieder in
Vorwirtsrichtung. Je nach Anzahl der Reflexionen und

Kanalbreite ergibt sich dabei ein Strahlversatz von eini-

gen zehn bis zwanzig Millimetern. Fiir die Rontgenpo-
larimetrie werden Channel-Cuts bei Braggwinkeln von Abbildung 4.7: Channel-Cut-Kristall
Op =~ 45° eingesetzt. Hier ist das Reflexionsvermogen

aus Silizium. Im Graben wird der Ront-

der m-Polarisation sehr schwach im Vergleich zur o- . . N
genstrahl viermal an den Seitenwinden

Komponente. Durch die mehrfachen Reflexionen wird reflektiert [12].

diese weiter unterdriickt und so hochgradig linear pola-

risierte Strahlung erzeugt. In Niherung skaliert dabei die Polarisationsreinheit mit der Reflexanzahl

N entsprechend der Gleichung:

5 JR%(6, )B(6, A)d6dA
6. 2)B(6

JRY(6,A)B(6,1)dOdA" (4.3)

Haufig wird der Unterschied im Reflexionsvermogen von 7 und ¢ auf den Polarisationsfaktor C redu-

ziert. Dieser wird dann aus der Gleichung (4.3) herausgezogen und die Reinheit mit § ~ |cos(26p)[Y
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abgeschitzt. Wie in Tabelle 4.1 zu sehen ist, liefert diese Abschitzung fiir Diamant ab N > 2 viel zu

optimistische Werte.

Reflexzahl N | Integral R/ | Integral R | Reinheit § | Reinheit & ~ cos(26p)"Y
[urad] [urad]
6-1072 11 5-1073 1-1072
2-1072 9 2-1073 1-1074
3-1073 8 4-107* 1-1078

Tabelle 4.1: Aus simulierten C(400)-Rockingkurven berechnetes integrales Reflexionsvermdgen
Rg” , Rg"', sowie die daraus resultierende Polarisationsreinheit fiir N gleich 1, 2 und 4 Kristallre-
flexionen fiir E,, = 9881eV und 6 = 44,71°. Zum Vergleich ist die Polarisationsreinheit nach der
Abschitzung 8 = |cos(20g)|N gezeigt. Mehrstrahlfille und andere reinheitslimitierende Effekte wur-

den nicht beriicksichtigt.

Die Rockingkurven zu den Werten in Tabelle 4.1 sind in Abbildung 4.8 zu sehen. Aufgrund der gerin-
gen Absorption ist bei Diamant auch die w-Polarisation im Peak sehr stark. Das fiihrt zu wesentlich
schlechteren Polarisationsreinheiten bei Braggwinkeln 6p # 45° als bei Silizium. Aus der Abbildung
4.8 wird ebenfalls ersichtlich, dass mit einer Erhohung der Reflexanzahl die Ausldufer deutlich an
Intensitit verlieren. Dadurch ist es moglich, den Einfluss von Mehrstrahlfillen auf die Polarisations-
reinheit zu verringern.

Mit einer GroBe von 8 x 8 x 1,2mm? sind die verwendeten Diamanten zu klein, um daraus einen
Channel-Cut herstellen zu konnen. Demzufolge wird ein Halter bendtigt, der mehrere Kristalle paral-
lel zueinander stellen kann, so dass ein kiinstlicher CC entsteht. Eine wesentliche Herausforderung
hierbei sind die schmalen Rockingkurven. Die Kristalle miissen mit subbogensekunden Prézision
ins Maximum justiert werden und dort moglichst mehrere Stunden verharren. Insofern ergeben sich
besondere Anforderungen an die verwendeten Materialien und die eingesetzte Technologie. Um die

thermische Ausdehnung so gering wie moglich zu halten, sind die Quasi-Channel-Cuts (QCC'’s) iiber-
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Abbildung 4.9: a) Zweireflexions-Quasi-Channel-Cut b) Vierreflexions-Quasi-Channel-Cut

wiegend aus Invar gefertigt. Fiir die Positionierung der Kristalle kommen Piezoelemente zum Einsatz,
die entweder direkt oder in Form von Picomotor’™ Aktuatoren* angewandt werden.

Es wurden zwei unterschiedliche QCC’s verwendet. Zum einen kam der bereits von Berit Marx-
Glowna entwickelte und in Abbildung 4.9(a) zu sehende Zweireflexions-QCC zum Einsatz. Mit die-
sem konnen lediglich zwei Kristalle pro Polarisatoreinheit verwendet werden. Ein mehrmaliges Re-
flektieren des Strahls pro Kristall ist bei den verwendeten Diamanten leider nicht moglich (siehe
Kapitel 5). Um dennoch vier Kristallreflexionen zu realisieren, wurde der in Abbildung 4.9(b) zu
sehende QCC entwickelt. Mit ihm ist es moglich, vier Kristalle pro Polarisatoreinheit parallel zuein-
ander zu justieren und mit insgesamt acht individuellen Diamanten hoch préizise Rontgenpolarimetrie
zu betreiben. Ein Vorteil der QCC-Technologie gegeniiber einem monolithischen Channel-Cut ist die
Moglichkeit, die Einzelkristalle gegeneinander zu verstimmen. Wie in Abbildung 4.8 zu sehen war,
sind die Rockingkurven fiir die z-Polarisation extrem schmal. Durch ein Verstimmen der Kristalle
iberlappen sich diese schmalen Rockingkurven nicht ldnger und die Reinheit kann dadurch theore-
tisch verbessert werden [6].

Kernelement des Zweireflexions-QCC’s in Abbildung 4.9(a) sind zwei Arme, die iiber eine Feder
miteinander verbunden sind und durch ein Piezoelement auseinander gedriickt werden kénnen. Der
Piezo verfiigt iiber einen Verstellweg von 60 um und eine Auflésung von 0, 6nm. Dadurch ist es mog-
lich, den Einfallswinkel am zweiten Kristall in einem Bereich von 183 arcsec mit einer Genauigkeit
von 2 - 10~ arcsec einzustellen. Mit kapazitiven Sensoren wird der Abstand der Arme gemessen und
nach erfolgter Justage konstant gehalten. Fiir groflere Winkeldnderungen am zweiten Kristall kann
der nachtréglich motorisierte Spiegelhalter benutzt werden. Der erste Kristall steht fest und lédsst sich
iber die spiter verwendeten Zweikreissegmente und Goniometer am Polarisatoraufbau ausrichten.
Ein Vorteil dieser Halterung ist die extrem hohe Priizision von 2 - 1073 arcsec, mit der die beiden

Kristalle iiber das Piezoelemtent zueinander ausgerichtet werden konnen. Zudem lasst sich der erste

4New Focus U.S. Patent 5,410,206
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Abbildung 4.10: Schematischer Aufbau eines Rontgenpolarimeters bestehend aus vier Einzelkristal-
len. Der Analysator befindet sich in der Ausléschung.

Kristall auf dem langen Arm an verschiedenen Stellen anbringen und auch der Abstand der beiden
Kristalle zueinander kann variabel eingestellt werden. Somit ist es moglich, den Strahlversatz belie-
big anzupassen und asymmetrische Reflexionen zu nutzen. Eine Ubertragung dieses Konzepts auf
vier Kristalle wiirde zu viel Platz beanspruchen, weswegen fiir den Vierreflexions-QCC ausschlieB3-
lich motorisierte Spiegelhalter gewihlt wurden. Diese besitzen einen Verstellweg von £5° und eine
Auflosung von 0, 15arcsec. Der erste Diamant steht wieder fest. Besonderheit ist die im Channel-
Cut verfahrbare Diode’, welche jeweils hinter die ersten drei Kristalle bewegt werden kann. Mit ei-
nem weiteren Detektor nach dem letzten Diamanten, und somit dem gesamten Channel-Cut, kénnen
Rockingkurven an allen vier Kristallen gemessen werden. Der Vierreflexions-QCC wurde so kon-
zipiert, dass er auch tiber Kopf montiert werden kann. Dadurch lésst sich die Richtung des 24 mm

grofen Strahlversatzes umkehren.

4.3.2 Das Quasi-Channel-Cut Polarimeter

Wie im sichtbaren Wellenldngenbereich besteht das Rontgenpolarimeter aus einem Polarisator und
einem Analysatoraufbau (siehe Abb. 4.10). An beiden kommt jeweils ein Quasi-Channel-Cut zum
Einsatz. Beim Polarisator befindet sich dieser zusammen mit einem Drehteller, einem Zweikreisseg-
ment und einem xy-Schlitten auf einem stabilen Aluminiumarm. Fiir die Justage des ersten Kris-
talls stehen somit sechs Freiheitsgrade zur Verfiigung: die drei Raumrichtungen, um den Rontgen-
strahl in den Channel-Cut einzufideln, sowie drei orthogonale Drehachsen fiir Braggwinkel, Neigung
und Azimut. Mit dem Braggwinkel und der Neigung wird der Polarisator ins Rockingkurvenma-
ximum justiert und der Strahl bis zum Ende des Kanals gefiihrt. Eine kleinschrittige Optimierung

des Azimut kann insbesondere bei hoher Photonenenergie von Vorteil sein, um den Einfluss von

5Typ XRB 100s-D380 von Detection Technology, Sensorfliche 10 x 10mm?, 380 um dick
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Umweganregungen zu reduzieren. Prinzipiell wire es wiinschenswert, alle sechs Freiheitsgrade an
jedem Kristall des Polarimeters kontrollieren zu konnen. Der Einfachheit halber wurden die Quasi-
Channel-Cuts jedoch so konstruiert, dass auf eine Motorisierung der drei Raumrichtungen und des
Azimuts bei jedem weiteren Kristall verzichtet werden konnte. Hinter dem Polarisator ist der Ront-
genstrahl nahezu vollstindig linear polarisiert. Um eine Anderung des Polarisationszustandes z.B.
nach Durchgang durch eine Probe messen zu kdnnen, muss der Analysator um den Strahl gedreht
werden. Daher verfiigt dieser {iber ein zusitzliches Goniometer und ist entsprechend grof3 (siehe Ab-
bildung 4.11). Mit der Dreipunktauflage und einer Glasplatte kann die Drehachse des 1-Goniometers
parallel zum Strahl justiert werden. Das ist insbesondere bei der Verwendung von kleinen Kris-
tallen kritisch, da die Gefahr besteht diese nicht mehr zu treffen, wenn der Channel-Cut um den
Strahl gedreht wird. Zwei Positionen des Winkels 7 sind von besonderer Bedeutung. Die Durchlass-
richtung, bei der die Beugungsebene vom Analysator parallel zur Beugungsebene des Polarisators
steht und die Ausloschung, bei der beide
Beugungsebenen senkrecht zueinander ori-

entiert sind. Das Verhiltnis aus den Integra-

Gegengewicht

len der Reflexionskurven in beiden Stellun- Goniometer 1
. . . . . [ee]
gen entspricht der Polarisationsreinheit. Um L 3
QCC-Halterung 3

auch einzelne Photonen in der Ausldschung xy-Translationsschitten

nachweisen zu konnen, wird eine Avalanche Kreissegment Neigung

Photodiode (APD) als Detektor verwendet. Kreissegment Azimut

. . Goniometer Braggwinkel
Deren Zihlrate ist auf 107 Photonen pro Se- _
Dreipunktauflage

kunde limitiert, weswegen im Durchlass ei-

ne Photodiode benutzt wird. Ein Wechsel und

Abgleich beider Detektoren erfolgt bei einem

geeigneten Analysatorwinkel nahe der Aus- . ) )
. . . Abbildung 4.11: Analysator mit einem

16schung. Um eine moglichst hohe Stabili- . . .

Zweireflexions-Quasi-Channel-Cut
tit und Winkelprizision zu erreichen, werden
fiir den Braggwinkel und den 1-Kreis Goniometer der Firma Huber mit einer Vollschrittauflosung von

0,9arcsec eingesetzt.
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5 Charakterisierung der Diamantkristalle

Die Leistungsfahigkeit einer Rontgenoptik hidngt in hohem Malle von der Qualitit der verwendeten
Kristalle ab. Aus der Literatur ist bekannt, dass die Herstellung von Diamanten sehr aufwiindig ist und
nur selten zu perfekten Kristallen fiihrt. Erste Voruntersuchungen haben gezeigt, dass die verfiigbaren
Diamanten viele Defekte aufweisen. Dennoch konnten schmale Rockingkurven gemessen werden,
was entscheidend fiir eine Anwendung an Synchrotrons ist. Im folgenden Kapitel soll untersucht
werden, welche Defekte und strukturellen Stérungen die Eigenschaften der verwendeten Kristalle
dominieren und inwiefern diese fiir die Anwendung in einem Quasi-Channel-Cut von Nachteil sein

konnen.

5.1 Ergebnisse der optischen Untersuchungsmethoden

Ublicherweise werden bei Hochleistungsrontgenoptiken aus Silizium und Germanium die Oberfli-
chen mit Interferometern auf Unebenheiten oder Bearbeitungsfehler iiberpriift. Bei Diamant besteht
zusitzlich die Moglichkeit, das Kristallinnere z.B. mit einem Polarisationspriifgerit auf Storungen zu
untersuchen. Beide Methoden wurden in dieser Arbeit genutzt und bereits im Abschnitt 4.1 beschrie-

ben. Nachfolgend soll auf die gewonnen Ergebnisse eingegangen werden.

5.1.1 Interferometrie

Fiir die insgesamt acht untersuchten CVD Diamanten konnten verschiedenste Oberflichenformen
beobachtet werden. Am hiufigsten waren die Kristallvorder- und -riickseiten elliptisch bis nahezu
sphérisch konkav oder konvex geformt. Zylinder- und sattelféormige Oberflichen konnten bei einigen
wenigen Proben gemessen werden. Stellvertretend sind in Abbildung 5.1 die Oberflichenprofile der
Vorder- und Riickseiten von Diamant Nr. 9 und Nr. 6 zu sehen. Fiir jedes Profil ist auf der x- und y-
Achse die Position auf dem Kristall in mm abgetragen. Die Hohe der Oberflache im jeweiligen Kris-
tallgebiet ist farbig dargestellt und kann der entsprechenden Legende am rechten Rand entnommen
werden. Blaue bis violette Farben représentieren tiefe Stellen oder Téler, wohingegen alle hoheren
Bereiche oder Berge orange bis rot eingefirbt sind. Die sich regelmiBig wiederholenden schwarzen
Punkte auf den Profilen wurden durch das Aufnahmesystem verursacht und sind wahrscheinlich auf
,tote Pixel“ des Bildsensors oder Schmutz auf dem Referenzspiegel zuriickzufiihren.

Wie den Abbildungen 5.1(a) und 5.1(b) entnommen werden kann, ist die Oberfliche von Diamant
Nr. 9 auf der Vorder- und Riickseite anndhernd konkav geformt und nimmt von der Mitte zum Rand
hin um 350 bis 500nm zu. Die beiden Ecken links unten und rechts oben sind vorn und hinten auf

dem Kristall die jeweils hochsten Punkte. Fiir die Oberflichenvermessung der Riickseite wurde jeder
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Abbildung 5.1: Oberflichenprofile der Vorder- (links) und Riickseiten (rechts) von Diamant Nr. 9
(oben) und Nr. 6 (unten) aufgenommen mit einem 3D Profilometer Zygo New View 7300.

Kristall einmal von links nach rechts iiber seine rechte Aulenkante umgedreht. Die angesprochenen
Ecken liegen somit nicht an den selben Stellen auf dem Kristall. Stattdessen ist die obere linke Ecke
im Oberflachenprofil der Vorderseite der oberen rechte Ecke im Riickseitenprofil zuzuordnen. Dies
gilt fiir alle hier gezeigten Kristalle und Oberflichenprofile.

Diamant Nr. 6 hat auf der Vorderseite in Abb. 5.1(c) ein nidherungsweise zylinderférmig konvexes
Oberflichenprofil, welches zum oberen und unteren Kristallrand hin um ca. 250nm an Hohe verliert.
Die Riickseite (sieche Abb. 5.1(d)) ist dhnlich wie bei Diamant Nr. 9 leicht elliptisch konkav ge-
formt, mit einem maximalen Hohenunterschied von ca. 450nm. Auf einer Strecke von 5,7 mm (halbe
Diagonale iiber dem Kristall) entspricht das einem Kriimmungsradius von ungefihr 35,6 m. Fiir die
Spektroskopie und Abbildung von laserinduzierten Rontgenquellen werden gebogene Kristalle mit
Kriimmungsradien von 0,2 bis 0,4 m verwendet [82]. Die Riickseite von Diamant Nr. 6 ist somit hun-

dertmal schwicher gekriimmt. Dieser Vergleich dient nur zur Veranschaulichung. Im Gegensatz zu
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den sonst iiblicherweise in der Arbeitsgruppe verwendeten gebogenen Kristallen, kann bei den hier
gezeigten Diamanten erst einmal nicht davon ausgegangen werden, dass die Netzebenen genauso ge-

kriimmt sind wie die Kristalloberflachen.

(@) (b)

Abbildung 5.2: Interferenzen gleicher Dicke fiir Diamant Nr. 9 (links) und Nr. 6 (rechts) aufgenom-
men mit dem Planflichenpriifgerit 63 von Carl Zeiss.

Die Parallelitidt der Kristallvorder- und riickseiten konnte mit dem in Abschnitt 4.1.1 beschrieben
Planflachenpriifgerit 63 kontrolliert werden. Hierfiir wurden die exemplarisch in Abbildung 5.2 zu
sehenden Interferenzen gleicher Dicke bzw. Interferenzen am Keil ausgenutzt. Fiir Diamant Nr. 9
in Abb. 5.2(a) konnen entlang der Horizontalen etwa 30 schwarze Streifen abgezihlt werden. Das
entspricht einer Keilhohe bzw. einer Dickenidnderung von (3,4 4 1,2) um iiber der Kristalllinge von
8 mm. Vorder- und Riickseite sind somit um (87 4 30) arcsec zueinander verkippt. Fiir Diamant Nr.
6 sind in Abbildung 5.2(b) entlang der Diagonalen (d.h. auf 11,3 mm) etwa 14 Streifen zu sehen.
Die Keilhohe betrigt somit (1,6 +0,9)um, was einer Verkippung von (30 £ 18) arcsec entspricht.
Die angegebenen Werte sind lediglich eine Abschitzung. Fiir eine exakte Bestimmung der Keilhthe
miisste man die Unebenheiten der Kristallvorder- und -riickseiten aus den in Abbildung 5.2 zu sehen-
den Interferenzbildern herausrechnen.

Als letztes Beispiel ist in Abbildung 5.3 der Diamant mit den besten Oberflichen zu sehen. Der ho-
mogene Farbverlauf deutet schon an, dass sich die Hohe auf dem Kristall iiber groe Bereiche hinweg
nur sehr wenig dndert. Auf der Vorderseite betrdgt der maximale Hohenunterschied in etwa 100nm
und auf der Riickseite ca. 150nm. Alles in allem lagen die Oberflichenunebenheiten fiir die unter-
suchten CVD Diamanten zwischen 100 und 600nm. Diamant Nr. 12 war mit einer Verkippung von
(12+10) arcsec der Kristall mit den parallelsten und Diamant Nr. 11 mit (270+42) arcsec der Kristall
mit den am stéirksten verkippten Vorder- und Riickseiten. Der Hersteller gibt lediglich eine Toleranz
fiir die absolute Kristalldicke und fiir die Rauigkeit der polierten Oberflichen an, aber nicht fiir Par-
allelitdt und Welligkeit der Oberfliche. Somit war es leider nicht méglich, die in diesem Abschnitt
prasentierten Ergebnisse mit den Herstellerangaben zu vergleichen. Dass die Oberflaichenformen und
-unebenheiten im Zusammenhang mit den in Abschnitt 5.2.3 zu sehenden Netzebenendeformatio-

nen stehen oder einen Einfluss auf die Rockingkurven haben, konnte nicht gezeigt werden. Vielmehr
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Abbildung 5.3: Oberflichenprofile der Vorder- (links) und Riickseite (rechts) von Diamant Nr. 7 auf-
genommen mit einem 3D Profilometer Zygo New View 7300.

ist davon auszugehen, dass die fiir die Rontgenbeugung relevanten Kristalleigenschaften mafgeblich

durch tieferliegende Storungen beeinflusst werden, wie im nédchsten Abschnitt zu sehen ist.

5.1.2 Polarisationspriifung

Die Polarisationspriifung ist eine einfache und elegante Methode, um transparente Kristalle auf struk-
turelle Defekte hin zu untersuchen. Mit dieser konnte bei allen verwendeten Diamanten eine deutliche
Doppelbrechung, die auf innere Verspannung zuriickzufiihren ist, beobachtet werden. Die Ursachen
dieser Verspannungen konnen vielfiltig sein. Fiir Diamant sind insbesondere plastische Verformun-
gen, Anderungen der Gitterkonstante, Versetzungen, Einschliisse und Risse in der Praxis relevant
[73, 74]. Kennt man die Doppelbrechungsmuster, die durch solche Stérungen hervorgerufen werden,
dann ist es moglich, die beobachtete Spannungsdoppelbrechung der CVD Diamanten zu erkléren.
Daher werden im Folgenden die Doppelbrechungsmuster der einzelnen Storungen kurz vorgestellt.
Plastische Verformungen konnen im Diamant unter sehr hohem Druck bei mehreren Gigapascal ent-
stehen. Das ist z.B. bei der Entstehung von natiirlichen Diamanten im Erdmantel oder bei der Herstel-
lung von synthetischen HPHT Diamanten der Fall. Solche Kristalle zeigen Doppelbrechungsmuster
mit Lamellen- und Mosaikstrukturen [83]. CVD Diamanten hingegen wachsen bei einem Umge-
bungsdruck von 10 bis 40 kPa als Schicht aus der Gasphase auf und erfahren somit nicht die Be-
dingungen, die bendtigt werden, um erhebliche plastische Verformungen zu erzeugen [84]. Daher ist
anzunehmen, dass bei den in dieser Arbeit primédr verwendeten Kristallen keine plastischen Verfor-
mungen vorhanden sind.

Eine der hédufigsten Verunreinigungen in Diamanten ist Stickstoff. Dieser kann als Einzelatom oder
auch als Molekiil in das Kristallgitter eingebaut werden und vergroBBert dadurch die Gitterkonstante.

Schwankungen im Herstellungsprozess konnen dazu fiihren, dass Stickstoff in ungleichmifBigen Kon-
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zentrationen in den Kristall eingebaut wird. Zudem ist bekannt, dass verschiedene Wachstumsrich-
tungen unterschiedlich viel Stickstoff anhédufen [85]. Treffen Kristallgebiete mit unterschiedlichem
Stickstoffgehalt aufeinander, erzeugt eine Fehlanpassung der Gitterkonstante eine sichtbare Doppel-
brechung in diesem Bereich. Fiir die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Kristalle gibt der Her-
steller eine vergleichsweise niedrige Stickstoffkonzentration von < 1 ppm an.

Versetzungen gehdren zu den mit am hiufigsten im Diamant auftretenden rdumlich ausgedehnten
Defekten. Sie sind eindimensionale Gitterfehler, die sich entlang einer Linie, der sogenannten Ver-
setzungslinie, im Kristall ausbreiten. Man unterscheidet zwei geometrische Spezialfille, die Stufen-
und Schraubenversetzung, die im Allgemeinen als gemischte Versetzung, eine Mischung aus beiden
Spezialfillen, vorkommt. In synthetischen CVD Diamanten sind iiberwiegend Stufen- und gemischte
Versetzungen mit Versetzungsdichten von 10* bis 10°cm™2 zu finden [86]. Sie entstehen oft an der
Grenzflache zwischen Substrat und Schicht und verlaufen parallel zur Wachstumsrichtung. In der un-
mittelbaren Nachbarschaft der Versetzungslinie ist das Kristallgitter elastisch verzerrt, wodurch ein
elastisches Spannungsfeld entsteht. Wird ein solcher Kristall entlang der Wachstumsrichtung zwi-
schen gekreuzten Polarisatoren betrachtet, verlaufen die Versetzungslinien parallel zur Blickrichtung
und der Einfluss des Spannungsfeldes senkrecht dazu kann tiber die gesamte Linge der Versetzung als
Spannungsdoppelbrechung beobachtet werden [60]. Nicht selten bilden sich auch Biindel von einigen
wenigen Versetzungen, die ein charakteristisches Doppelbrechungsmuster in Schleifenform erzeugen
[87].

Einschliisse entstehen, wenn Fremdphasen in den Kristall eingebaut werden. Solche Fremdphasen
konnen zum Beispiel Fliissigkeiten oder andere Minerale sein. Sie konnen sich aber auch durch die
Anhédufung von Punktdefekten wihrend des Wachstums im Kristall selber bilden. Im Allgemeinen
besteht zwischen der Fremdphase und dem umgebenden Kristall eine Fehlanpassung der Gitterkon-
stante. Dadurch kommt es zu Verspannungen des Kristallgitters, die sich radial in der unmittelbaren
Umgebung des Einschlusses verteilen und als doppelbrechender Halo beobachtet werden kénnen. In
CVD Diamanten konnen Einschliisse durch die Bildung anderer Kohlenstoffmodifikationen, wie zum
Beispiel Graphit, wihrend des Kristallwachstums entstehen [40, 88].

Risse konnen sich bei zu hohen inneren Spannungen im Kristall ausbilden, zum Beispiel herbeigefiihrt
durch Einschliisse oder einer Anhdufung von Versetzungen. Bei ihnen konnten Doppelbrechungsmus-
ter in Schleifenform am Ende des Risses beobachten werden [74].

In Abbildung 5.4 sind die Spannungsdoppelbrechungsbilder von zwei verschieden CVD Diamanten
zu sehen. Diese wurden mit dem in Abschnitt 4.1.2 beschrieben Polarisationspriifgerit bei gekreuz-
ten Polarisatoren aufgenommen. Die Blickrichtung ist entlang der <001>-Kristallachse. Polarisator-
und Analysatorachse stehen parallel zu den <110>- bzw. <110>-Kristallachsen. Auf den Bildern sind
dunkle, helle und farbige Gebiete zu sehen. Die schwarzen Gebiete entstehen durch Extinktion des
Lichts zwischen den gekreuzten Polarisatoren und die hellen Bereiche sind Regionen der Nichtaus-
16schung aufgrund von Spannungsdoppelbrechung. Fiir einen nicht doppelbrechenden Kristall wire
das Bild komplett schwarz. Zusitzlich besteht die Mdoglichkeit, dass die Polarisationsrichtung des
einfallenden Lichts mit einer Vorzugsrichtung des Kristalls bzw. einer Hauptspannungsrichtung zu-

sammenfillt. Dabei kann es ebenfalls zur Ausloschung kommen und es entstehen Linien, die als
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Abbildung 5.4: Spannungsdoppelbrechung von a) CVD Diamanten Nr.9 und b) CVD Diamant Nr. 6.

Isoklinen (Richtungsgleiche) bezeichnet werden. Dreht man die Probe unter den gekreuzten Polari-
satoren, so wandern die Isoklinen, wihrend die Isochromaten (Farbgleiche) feststehen. Die farbigen
Stellen werden als Isochromaten hoherer Ordnung bezeichnet. Sie treten auf, wenn der Gangunter-
schied zweier senkrecht zueinander polarisierten Wellen nach Durchgang durch den Kristall genau
einem ganzzahlig Vielfachen m der Wellenldnge A entspricht. In diesem Fall iiberlagern sich die bei-
den Wellen am Analysator wieder genau so, dass es zur Ausloschung kommt. Fiir linear polarisiertes
Licht entspricht das einer Drehung des E-Feldvektors um m-mal 180°. Wird weiBes Licht verwendet,
findet diese Ausloschung allerdings nur in einem schmalen Wellenldngenbereich statt, wodurch der
Rest des durchgehenden Lichts farbig erscheint. Die zu sehenden Interferenzfarben sind also genau
die Komplimentirfarben zu den Farben/Wellenlédngen, fiir die der Gangunterschied gleich mA ist.
Besonders auffillig in Abbildung 5.4(a) und 5.4(b) sind die hellen, stark doppelbrechenden Gebiete
in den vier Ecken. Aus der Literatur ist bekannt, das bei der Herstellung von CVD Diamanten die neu
gewachsene Diamantschicht {iber das Substrat hinaus wichst. An den Substratridndern bilden sich be-
sonders viele Versetzungen, die den Kristall linienartig parallel zur <001>-Richtung durchsetzen und
deren elastische Spannungsfelder eine deutlich sichtbare Doppelbrechung hervorrufen [60]. Diese Er-
klarung ldsst sich sehr gut auf die hier gezeigten Kristalle anwenden und stimmt ebenfalls mit den
spéter in Abschnitt 5.2.2 zu sehenden Topogrammen iiberein. Im Fall von Diamant Nr. 6 (siche Abb.
5.4(b)) ist die Doppelbrechung in den Kristallecken so hoch, dass blaue, gelbe und rote Interferenz-
farben - die Isochromaten hoherer Ordnung - zu sehen sind. Zusétzlich sind in der Mitte von Diamant
Nr.6 schwarze Linien zu erkennen. Durch Drehung des Kristalls um 45° kann gezeigt werden, dass
es sich dabei um Isoklinen handelt (siehe Abb. 5.5(a)).

Abbildung 5.5(a) zeigt den Diamant Nr.6 nach erfolgter Drehung um 45°. Polarisator und Analysa-
tor sind hier entlang der <100>- und <010>-Kristallachsen justiert. Die zwei schwarzen diagonalen
Linien verlaufen entlang der Polarisator- und Analysatorachse. An diesen Stellen fillt die Polari-
sationsrichtung des eingestrahlten Lichts mit den Hauptspannungsrichtungen zusammen. Das heif3t,

die durch Spannungen lokal entstandene optische Achse steht an diesen Orten parallel bzw. senk-
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(b

Abbildung 5.5: Spannungsdoppelbrechung von CVD Diamant Nr. 6, a) im Dunkelfeld (d.h. Analysa-
tor in Ausloschung) und b) im Hellfeld (d.h. Analysator in Durchlassrichtung).

recht zu den Polarisatoren. Ein Vergleich der beiden Abbildungen 5.4(b) und 5.5(a) zeigt, dass sich
dass Spannungsdoppelbrechungsmuster deutlich gedndert hat. Somit sind die Spannungsfelder nicht
isotrop im Kristall verteilt, sondern mit der zugrundeliegenden Kristallographie verkniipft. Ursache
dafiir konnen die vorhanden Misch- und Stufenversetzungen sein. Diese bringen elastische Spannun-
gen in ganz bestimmte kristallographische Richtungen ein. Im Fall von Stufenversetzungen mit Ver-
setzungslinien parallel zur <001>-Kristallachse werden Spannungen in <110>- und <110>-Richtung
erzeugt. In Abbildung 5.4(b) sind die Polarisatorachsen somit parallel zu den Spannungsrichtungen
der Stufenversetzungen ausgerichtet. Im Gegensatz dazu bringen Mischversetzungen, mit <001>-
Versetzungslinien, Spannungen in die <101>- und <011>-Richtung ein.

Abbildung 5.5(b) zeigt dasselbe Bild wie Abbildung 5.5(a), allerdings diesmal mit Analysator in
Durchlassrichtung gedreht. Hier ist deutlich der ,,Schatten des Substrates zu erkennen, auf dem Dia-
mant Nr. 6 aufgewachsen ist.

Mit einer Spannungsdoppelbrechung von An = 4-10~% in den Ecken und ca. 5- 107 in der Mitte
des Kristalls gehort Diamant Nr. 6 zu den am stédrksten verspannten Kristallen, die in dieser Arbeit
untersucht wurden. Neben ihm gab es mit Diamant Nr. 7 noch einen weiteren Kristall, fiir den Isochro-
maten hoherer Ordnung in den Kristallecken beobachtet werden konnten. Fiir Diamant Nr. 9 (Abb.
5.4(a)) betrigt die Spannungsdoppelbrechung An = 7- 1073 in den Ecken und ca. 1- 107 in der Kris-
tallmitte. Er ist einer von den am wenigsten verspannten Kristallen in dieser Arbeit. Der Hersteller
gibt fiir die Kristalle eine Spannungsdoppelbrechung von < 5-10~* an. Dieser Grenzwert wurde von
keinem Kiristall signifikant iiberschritten, ist allerdings auch sehr hoch angesetzt. In der Arbeit von
Friel et. al [89] sind Aufnahmen von versetzungsreichen CVD Diamanten zu sehen, die maximal eine
Spannungsdoppelbrechung von An = 4- 1073 aufweisen. Ab einer Doppelbrechung von An < 1-1073
spricht man von einer ,,ultra schwachen Doppelbrechung* [89].

Zusitzlich zu den CVD Diamanten wurde noch ein qualitativ hochwertiger HPHT Diamant auf
Spannungsdoppelbrechung untersucht. Dieser wurde vom europdischen Synchrotron in Greno-

ble zur Verfiigung gestellt (engl: European Synchrotron Radiation Facility kurz: ESRF). Abbil-
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dung 5.6 zeigt eine Aufnahme des Kristalls mit Polarisator entlang der <100>- und Analysator
entlang der <110>-Kristallachse. Die Blickrichtung ist entlang der <011>-Kristallachse gerichtet.
Der Kristall befindet sich in einem ringférmigen Halter an
dem er mit transparentem Klebstoff befestigt ist. Die sehr
hellen Stellen oben und unten sowie rechts im Bild kom-
men durch die Spannungsdoppelbrechung des Klebers zu-
stande. In der Mitte sind helle Punkte und Striche zu se-
hen, die durch Schmutz und Staub auf der Kristalloberflad-
che verursacht werden. Am rechten Rand zwischen den zwei
Kleberesten zeigt der Diamant eine schwache Doppelbre-
chung. Diese Stelle liegt vermutlich in unmittelbarer Nihe

zum Seedkristall, an dem das Kristallwachstum begann und

der nach der Herstellung entfernt wurde. Der Diamant ist in

diesem Gebiet weniger perfekt und weist hier viele Stapel- Abbildung 5.6: Spannungs-

fehler auf. Verglichen mit den CVD Diamanten ist die Span- doppelbrechung  eines HPHT
nungsdoppelbrechung im HPHT Diamanten extrem gering Diamanten.

und liegt mit ca. 1-107% am Limit dessen, was mit dem Po-

larisationspriifgerit beobachtet werden kann.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die Spannungsdoppelbrechung bei den untersuchten
CVD Diamanten fast ausschlieBlich durch Versetzungen verursacht wird. Plastische Verformungen
konnen aufgrund des Herstellungsprozesses als Ursache ausgeschlossen werden. Auch Einschliisse
und Risse konnten bei den hier gezeigten Kristallen nicht eindeutig beobachtet werden. Verglichen
mit den Versetzungen ist der Stickstoffanteil mit < 1ppm in den Kristallen vermutlich zu gering, um
einen signifikanten Beitrag zur beobachteten Spannungsdoppelbrechung zu liefern. Welches Ausmal3
die Versetzungen in den verwendeten CVD Diamanten annehmen, wird ebenfalls im Abschnitt 5.2.2

ersichtlich.

5.2 Ergebnisse der rontgenoptischen Untersuchungsmethoden

5.2.1 Kristallorientierung

Bei einem Quasi-Channel-Cut miissen die beugenden Netzebenen auf wenige tausendstel Grad pa-
rallel zueinander justiert werden. Das kann mitunter sehr zeitaufwendig sein, weswegen die Kristalle
iblicherweise mit sichtbarem Licht unter Autokollimation oder streifendem Einfall, so gut wie mog-
lich vorjustiert werden. Bei diesen Methoden orientiert man sich an den Kristalloberflachen. Ist die
beugende Netzebene gegeniiber der Kristalloberfliche verkippt, muss dies bei der optischen Vorjusta-
ge beriicksichtigt werden. Zur Bestimmung dieser Verkippung wurde die in Abschnitt 4.2.1 beschrie-
bene Kristallorientierung verwendet.

Abbildung 5.7 zeigt die Resultate dieser Messung fiir die Diamanten Nr. 6 und Nr. 9. Auf der Ordi-

nate ist der Einfallswinkel zur C(008)-Netzebene angegeben. Dieser setzt sich aus dem Braggwinkel
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Abbildung 5.7: Orientierungsabweichung der C(008)-Netzebene zur Oberfliche aufgenommen mit
AgKa-Strahlung an a) Diamant Nr.6 und b) Diamant Nr. 9.

0p und der Verkippung der Netzebenennormalen in der Beugungsebene zusammen. Auf der Abszisse
ist das Azimut - der Drehwinkel um die Oberflaichennormale als Drehachse - aufgetragen. Aus dem
Diagramm kann der Verschnitt a,,, und dessen Lage in Bezug auf eine Kristallkante oder -ecke be-
stimmt werden. Beides ist in den Skizzen in Abbildung 5.7(a) und 5.7(b) angegeben. Der Pfeil zeigt
dabei in die Richtung des kleinsten Einfallswinkels. Diamant Nr. 6 ist mit 0., = 1,73° der Kristall
mit dem zweitgroSten Verschnitt in dieser Arbeit. Nur bei Diamant Nr. 7 war die C(008)-Netzebene
mit ®,qe = 2,73° noch stirker gegeniiber der Oberflache verkippt. Der Kristall mit dem geringsten
Verschnitt war Diamant Nr. 9 mit 0y, = 0,05°. Alle Werte liegen unter der vom Hersteller angege-
ben Toleranz von +3°. Liegt ein Verschnitt von mehreren Grad in der Neigung und wird in einem
Quasi-Channel-Cut nicht ausgeglichen, so durchlduft der Strahl den Kanal schief und alle nachfol-
genden Kristalle werden nicht mittig getroffen. Um das zu verhindern, wurden die Kristalle so in den
Quasi-Channel-Cut eingesetzt, dass moglichst viel vom Verschnitt im Braggwinkel liegt. Zusétzlich

wurde an jedem Kristall die Neigung optimiert.

5.2.2 Projektionsrontgentopographie nach Lang

Mit dem in Abschnitt 4.2.2 beschriebenen Verfahren wurden von jedem Diamanten Projektionsto-
pogramme in Reflexion und Transmission auf Rontgenfilm aufgenommen. Ganz allgemein sind auf
dem Film belichtete Stellen in Schwarz und unbelichtet Stellen in Weifl zu sehen. Dabei kann zwi-
schen Orientierungs- und Extinktionskontrasten unterschieden werden. Orientierungskontraste treten
auf, wenn ein Kristallgebiet eine Fehlorientierung aufweist, deren Winkel groBer ist, als die Diver-
genz des Rontgenstrahls. In diesem Fall ist die Bragg-Bedingung fiir das Gebiet nicht erfiillt und es
tragt nicht zur Belichtung des Rontgenfilms bei. Der Film bleibt weif3. Fehlorientierungen konnen

zum Beispiel durch Korngrenzen, Kristallzwillinge oder magnetische Doméinen verursacht werden.
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Bei Extinktionskontrasten ist das Kristallgitters um einen Defekt herum verzerrt. Dadurch erhht
sich das integrale Reflexionsvermogen in der den Defekt umgebenden Matrix. Es wird mehr Ront-
genstrahlung zum Film gebeugt und dieser verférbt sich schwarz. In solchen Kristallgebieten ist die
dynamische Theorie nicht ldnger giiltig und das integrale Reflexionsvermégen wird durch das kine-
matische Limit begrenzt. Neben den bereits erwidhnten Kontrastmechanismen ist es auch moglich,
dass UnregelméBigkeiten auf der Kristalloberfliche Schatten werfen, die auf dem Rontgenfilm als
schwarz-weil Kontrast zu sehen sind. Solche Effekte sind umso stérker, je kleiner der Einfallswinkel

und je geringer die Eindringtiefe der Rontgenstrahlung ist.

(a) (b)

Abbildung 5.8: Reflexionstopogramme des (008)-Reflexes von CVD Diamanten aufgenommen mit
AgKa Strahlung 83 = 38,85° a) Diamant Nr. 6 und b) Diamant Nr. 9

Abbildung 5.8 zeigt zwei Reflexionstopogramme der Diamanten Nr. 6 und Nr. 9. Diese wurden mit
Silber Ka (Epy, = 22,16keV) Strahlung am symmetrischen Diamant (008)-Reflex bei einem Bragg-
Winkel von 38,86° aufgenommen. Die beugenden Netzebenen liegen parallel zur Papierebene und
der reziproke Gittervektor ragt senkrecht in <001> Richtung aus der Papierebene heraus. Die Extink-
tionstiefe A{ fiir o-Polarisation betrigt 29,2 um und die Absorptionslidnge 1/ ist 20,7 mm groB.

Auffillig sind die vielen feinen schwarzen horizontalen Linien in den beiden Topogrammen. Diese
sind das direkte Abbild von Versetzungen im Kristall. Beim direkten Bild wird jeder Punkt der Verset-
zung vom Primérstrahl durchquert und die Versetzungslinie in Richtung des gebeugten Strahls auf den
Rontgenfilm projiziert. Fiir ein Produkt von Kristalldicke und Absorptionskoeffizient 7Ly von bis zu
zwei oder drei (hier ¢y ~ 0,06), dominiert das direkte Abbild der Versetzungen gegeniiber dem dy-
namischen und intermediédren Bild [19]. Aufgrund der schwachen Absorption der Strahlung trigt der
Kristall iiber seine komplette Dicke ¢ von 1,2mm zum Topogramm bei. Die Reflexionstopogramme
sind daher in Dispersionsrichtung (entlang der Bildhorizontale) entsprechend ¢ /tan(6g) um 1,5 mm
langer. Dies ist besonders gut an der vertikalen Linie in der linken Hélfte von Abbildung 5.8(b) zu

sehen. Die Kristalloberfliche endet an dieser Linie. Die weiter links liegenden Teile des Topogramms
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sind durch Strahlen entstanden, die an Netzebenen in groBerer Tiefe reflektiert wurden und den Kris-
tall durch die Seitenflichen verlassen haben. Bei genauerer Betrachtung der Topogramme fillt auf,
dass viele Versetzungen ebenfalls eine Lange von ungefihr 1,5 mm aufweisen. Dabei handelt es sich
sehr wahrscheinlich um Versetzungen, deren Versetzungslinien nahezu parallel zum reziproken Git-
tervektor und entlang der kompletten Kristalldicke verlaufen. Wie bereits in Abschnitt 5.1.2 erwihnt,
entstehen beim Wachstum von CVD Diamanten an der Grenze zwischen Substrat und Schicht Stufen-
und Mischversetzungen mit Versetzungslinien parallel zur <001> Wachstumsrichtung. Diese durch-
setzen den Kristall entlang seiner kompletten Dicke. Je nachdem, ob die Versetzungen einzeln oder in
Biindeln auftreten, ist der Kontrast im Topogramm schwicher oder stirker [60, 90]. Am energetisch
giinstigsten und stabilsten sind die sogenannten 45 °-Mischversetzungen, deren % <011> Burgers-
Vektoren um 45 ° gegeniiber den <001> Versetzungslinien verkippt sind [86, 91]. Generell sind Ver-
setzungen in Topogrammen nur zu erkennen, wenn das Skalarprodukt aus Burgers-Vektor und rezi-
prokem Gittervektor nicht Null ist und somit die am Beugungsprozess beteiligten Netzebenen durch
die Versetzungen deformiert sind. Eine reine Stufenversetzung mit einer Versetzungslinie parallel zur
<001> Richtung wire in den Topogrammen in Abbildung 5.8 nicht sichtbar, da der Burgers-Vektor
in der Papierebene liegen wiirde. Somit handelt es sich bei den im Reflexionstopogramm zu sehen-
den Versetzungen sehr wahrscheinlich um die energetisch bevorzugten Mischversetzungen mit Ver-
setzungslinien parallel zur <001> Richtung und % <011> Burgers-Vektoren. Prinzipiell wiren aber
auch alle anderen Versetzungen sichtbar, die einen Burgers-Vektor mit einer Komponente in <001>
Richtung besitzen, wie z.B. Schraubenversetzungen mit einer Versetzungslinie parallel zur <011>
Richtung oder Stufenversetzung mit Versetzungslinien senkrecht zur <001> Richtung. In beiden To-
pogrammen sind so viele Versetzungen zu sehen, dass sich diese unmoglich voneinander trennen
lassen. Somit kann nicht ausgeschlossen werden, dass auch andere, bisher nicht angesprochene Ver-
setzungen zum Topogramm beitragen.

In den Kristallecken sind mehr und stirker geschwirzte Striche als im restlichen Kristall zu erken-
nen. Hier sind mehr Versetzungen vorhanden und die Deformationsfelder sind stdrker, was mit der
Spannungsdoppelbrechung und den beobachteten Isochromaten hoherer Ordnung in Abschnitt 5.1.2
gut iibereinstimmt. Die Belichtungszeit betrug fiir beide Topogramme ungefahr 17 Stunden. Abbil-
dung 5.8(a) ist insgesammt deutlich blasser als Abbildung 5.8(b). Das kann mehrere Ursachen haben
und ldsst sich abschlieBend nicht eindeutig erkldren. Ein schwicherer Kontrast im Reflexionstopo-
gramm kann zum Beispiel durch eine geringere Anzahl von Versetzungsbiindeln mit Schraubenanteil
(Burgers-Vektor-Komponente in <001>-Richtung) zustande kommen, allerdings miissten die Kris-
tallkanten und Rénder im linken Bild dann @hnlich stark sein wie im rechten Bild. Dies ist nicht der
Fall. Eine weitere Ursache konnte sein, dass Diamant Nr. 6 vor der Aufnahme nicht genau auf das
Rockingkurvenmaximum justiert wurde.

Um auch Versetzungen abzubilden, deren Burgers-Vektoren in der (001)-Ebene liegen, wurden zu-
sétzlich die Transmissionstopogramme in Abbildung 5.9 angefertigt. Diese wurden ebenfalls mit Sil-
ber Ko Strahlung allerdings am symmetrischen Diamant (400)- bzw. (040)-Reflex bei einem Bragg-
Winkel von 18,28° aufgenommen. Die beugenden Netzebenen stehen senkrecht zur Papierebene und

der reziproke Gittervektor liegt horizontal in dieser und zeigt nach links. Die Absorptionslinge 1/
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(@) (b)

(©) (d)
Abbildung 5.9: Transmissionstopogramme des (400)- und (040)-Reflexes von CVD Diamanten auf-
genommen mit AgKo Strahlung fiir 8y = 18,28 °. Blickrichtung ist dem Rontgenstrahl entgegen und
entlang der <001>-Kristallachse gerichtet. a) Diamant Nr. 6 und b) Diamant Nr. 6 um 90° gegen

den Uhrzeigersinn gedreht. ¢) Diamant Nr. 9 und d) Diamant Nr. 9 um 90° gegen den Uhrzeigersinn
gedreht.

betriigt wie bei den Reflexionstopogrammen 20,7 mm und die Extinktionstiefe AJ fiir o-Polarisation
ist 72,0 um grof. Die Topogramme wirken leicht dreidimensional, was besonders gut an den linken
AuBenkanten zu sehen ist. Dies kommt dadurch zustande, dass der Kristall wieder iiber seine kom-
plette Dicke ¢ zum Topogramm beitriigt. Ahnlich wie beim Reflexionstopogramm wird jede Linie
oder Struktur die parallel zur <001>-Richtung verlduft in die Ebene des Rontgenfilms projiziert und
entsprechend ¢ - tan(6g) auf einer Strecke von 0,4 mm entlang der Bildhorizontale abgebildet (siche

z.B. AuBlenkanten der linken und rechten Ecke). Aus demselben Grund werden Versetzungen die pa-
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rallel zur <001>-Richtung verlaufen als waagerechte Striche mit einer Linge von 0,4mm auf dem
Rontgenfilm dargestellt. Davon sind einige sehr gut in Abbildung 5.9(c) und 5.9(d) zu sehen.
Wihrend in den Reflexionstopogrammen lediglich Versetzungen mit einem Schraubenanteil zu sehen
waren, sind hier nun alle Versetzungen mit einem Stufenanteil sichtbar. Das hei3t zum Transmissi-
onstopogramm konnen neben den 45 °-Mischversetzungen auch reine Stufenversetzungen beitragen.
Durch einen Vergleich der Reflexions- und Transmissionstopogramme wire es prinzipiell moglich,
beide Versetzungstypen zu unterscheiden und zu ermitteln, welches Bild von welcher Versetzung er-
zeugt wird. Aufgrund der groBen Anzahl an Versetzungen ist dies allerdings hier nicht moglich. In
den Topogrammen a) und c) liegt der reziproke Gittervektor der beugenden (040) Netzebene horizon-
tal in der Bildebene. Somit sind in diesen nur Versetzungen sichtbar, die einen Burgers-Vektor mit
Komponente in <010>-Richtung haben, wie z.B. die 45 °-Mischversetzungen mit % <011> Burgers-
Vektoren. Fiir die Aufnahme der Topogramme b) und d) wurden die Kristalle zuvor um 90° gegen
den Uhrzeigersinn gedreht, sodass die Rontgenstrahlung jetzt an den (400)-Netzebenen gebeugt wird.
In diesen sind nur Versetzungen mit Burgers-Vektorkomponenten in <100>-Richtung zu sehen, wie
z.B. die 45°-Mischversetzungen mit % <101> Burgers-Vektoren. Die ebenfalls in CVD Diamanten
vorkommenden Stufenversetzungen mit <001>-Versetzungslinien und <110>-Burgersvektoren [90]
tragen sowohl zu den linken als auch den rechten Topogrammen bei.

Betrachtet man Abbildung 5.9(a), fallen als erstes die spannungs- und versetzungsreichen Ecken auf.
In der Mitte des Topogramms sieht der Kristall auf den ersten Blick recht passabel aus. Verbessert man
den Kontrast sind auch hier neben vielen kleinen Punkten zahlreiche Versetzungen erkennbar. Im um
90° gedrehten Topogramm in Abbildung 5.9(b) sind die erwdhnten Punkte auch ohne Kontrastverbes-
serung zu erkennen. Bei diesen handelt es sich sehr wahrscheinlich um graphitische Ausscheidungen
[19, 60, 92]. Vergleicht man Abbildung 5.9(a) mit Abbildung 5.9(b) fillt sofort der starke Unterschied
im Kontrast auf. Dieser Unterschied erstreckt sich iiber den gesamten Kristall einschlieBlich der Kris-
tallrander. Daraus ldsst sich ableiten, dass nicht das Vorhandensein von richtungsabhingigen Defor-
mationen, sondern sehr wahrscheinlich ein Unterschied im Belichtungs- und Entwicklungsprozess die
Ursache fiir diesen starken Kontrastunterschied zwischen den zwei verschiedenen Orientierungen ist.
Besonders charakteristisch fiir den Kristall sind die vier dunklen Ovale in Abbildung 5.9(b), welche
x-formig zwischen unterer und oberer Ecke angeordnet sind. Dabei handelt es sich wahrscheinlich um
ein gerichtetes Deformationsfeld. In Abbildung 5.9(a) verursacht jeweils das Gebiet zwischen zwei
Ovalen einen erhohten Kontrast. Das Deformationsfeld wird wahrscheinlich durch eine sehr grof3e
Anzahl an Versetzungen verursacht, die bei diesem Diamanten in den Ecken vorhanden sind. Ver-
gleicht man die Kristallecken von Abbildung 5.9(a) mit 5.9(b), so sieht man, dass die gleichen Ecken
unterschiedliche Konturen im Topogramm hervorrufen. Dies kann z.B. durch die zwei verschiedenen
Arten von 45°-Mischversetzungen hervorgerufen werden, von denen immer nur eine Art in einem
Topogramm sichtbar ist. Noch viel besser sieht man diesen Unterschied, wenn man die untere Ecke
von Diamant Nr. 9 in Abbildung 5.9(c) mit der rechten Ecke von Abbildung 5.9(d) vergleicht. Im
linken Topogramm hebt sich die untere Ecke deutlich vom restlichen Kristallvolumen ab. Hier tragen
mehr Versetzungen mit einer Burgers-Vektor-Komponente in <010>-Richtung zum Kontrast bei als

im umgebenden Kristallgebiet. Im rechten Topogramm befindet sich diese Ecke rechts und hebt sich
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(@ (b)

Abbildung 5.10: Topogramme eines HPHT Diamanten aufgenommen mit AgKor Strahlung. a) Re-
flexionstopogramm des (044)-Reflexes mit O = 26,33°. b) Transmissionstopogramm des (400)-
Reflexes mit 8 = 18,28°. Blickrichtung ist fiir beide Topogramme dem Rontgenstrahl entgegen
und entlang der <011>-Kristallachse gerichtet.

kaum vom restlichen Kristallvolumen ab. Der Beitrag von Versetzungen mit einer Burgers-Vektor-
Komponente in <100>-Richtung ist verglichen mit dem linken Topogramm geringer. In der Mitte von
Diamant Nr. 9 sind viele Versetzungslinien zu erkennen, welche sich wesentlich besser vom restlichen
Kristallvolumen abheben als bei Diamant Nr. 6. In Abbildung 5.9(c) ist im unteren, rechten Bereich
der Kristallmitte eine stdrker ausgeprigte Linie zu sehen, welche sich etwa 0,8 mm diagonal {iber den
Kiristall erstreckt. Dabei handelt es sich wahrscheinlich um ein Biindel mehrerer Stufenversetzungen
mit Versetzungslinien in <I12>-Richtung und 1 <110> Burgers-Vektoren. Dies ist die typische Stu-
fenversetzung in Diamant mit dem Gleitsystem bestehend aus der (111)-Gleitebene und den <110>
Burgers-Vektoren. Das Versetzungsbiindel ist in beiden Topogrammen gleichermallen gut zu sehen,
da es sowohl die (040)- als auch die (400)-Netzebene deformiert. An der <110> Kristallkante sind
mehrere schwarze Flecken zu erkennen. Dabei handelt es sich um ein starkes Deformationsfeld, wel-
ches evtl. beim Zuschneiden der Kristalle entstanden ist.

Zum Vergleich ist in Abbildung 5.10 jeweils ein Reflexions- und Transmissionstopogramm eines
HPHT Diamanten gezeigt. Die Topogramme wurden erneut mit Silber AgKa Strahlung aufgenom-
men. Der Kristall ist so geschnitten, dass die Oberflache senkrecht zur <011>-Kristallachse steht.
Daher wurde fiir das Reflexionstopogramm in Abb. 5.10(a) der (044)-Reflex mit einem Braggwinkel
von Og = 26,33 ° benutzt. Die beugenden Netzebenen liegen parallel zur Papierebene und der rezipro-
ke Gittervektor ragt senkrecht in <011> Richtung aus der Papierebene heraus. Die Extinktionstiefe AJ
fiir o-Polarisation betrdgt 13,6 um und die Absorptionsldnge i ist 20, 7mm groB3. Erneut trigt der
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Kristall tiber seine komplette Dicke ¢ von 0,7mm zum Topogramm bei. Das Reflexionstopogramm
ist daher in Dispersionsrichtung (entlang der Bildhorizontale) um ca. 1,8 mm linger als die Kristallo-
berflache, was sehr gut an der Projektion der rechten Kristallkante in die Bildebene zu erkennen ist.
Der Kiristall wurde von Element6 so geziichtet, dass er moglichst keine Versetzungen enthélt [93].
An der linken Kristallkante sind einige linienartige Stérungen zu erkennen, die vermutlich beim Zu-
schneiden des Kristalls mechanisch eingebracht wurden. In der Kristallmitte befindet sich ein mehrere
Quadratmillimeter grofes Kristallgebiet, welches im oberen und unteren Teil des Bildes von Stapel-
fehlern begrenzt wird (besser zu erkennen im Transmissionstopogramm Abb. 5.10(b)). Stapelfehler
sind Fliachendefekte, die in den am dichtesten gepackten Ebenen, den (111)-Ebenen, liegen. Sie kon-
nen zum Beispiel durch Agglomeration von Leerstellen (intrinsische Stapelfehler) oder Zwischen-
gitteratomen (extrinsische Stapelfehler), aber auch durch Dissoziation einer perfekten Versetzung in
zwei Shockley-Partialversetzungen entstehen [46, 94]. Die rechte Kristallecke ist stark gestort, weist
viele Stapelfehler und ein starkes Spannungsfeld auf. Hier hat wahrscheinlich bei der Synthese das
Kristallwachstum am ,,Seed*-Kristall eingesetzt, welcher nach der Herstellung entfernt wurde.

Im Transmissionstopogramm in Abbildung 5.10(b) sind erneut starke Stdrungen an der linken Kris-
tallkante zu erkennen. Nach rechts schliefit sich ein nahezu perfektes Kristallgebiet an. In der oberen
Kristallecke sind zwei ca. 1 x 2mm? groBe (111) Stapelfehler zu sehen. Diese konnten im Reflexi-
onstopogramm zuvor nicht beobachtet werden, da der <111> Vektor des Stapelfehlers in der durch
<100> und <011> aufgespannten Beugungsebene des Reflexionstopogramms lag [95]. Bei den Lini-
en entlang der 211 und 211 Richtungen im unteren und oberen Teil des Topogramms handelt es sich
ebenfalls um Stapelfehler der (111) und (111) Ebenen. In der rechten Kristallecke nimmt die Zahl
und Dichte der Stapelfehler deutlich zu, was zu einem erhdhten Kontrast im Topogramm fiihrt.

Abbildung 5.11 zeigt die Netzebenenanalyse der in Abb. 5.8 gezeigten Reflexionstopogramme von
Diamant Nr. 6 und Nr. 9. Aufgetragen ist die am (004)-Reflex gebeugte Intensitit in Impulsen pro
Sekunde iiber der Abweichung vom Bragg-Winkel 6 — 05 in Bogenminuten (arcmin.). Fiir die Mes-
sung wurde der Kristall horizontal zum einfallenden Rontgenstrahl verschoben und alle 0,5 mm eine
Rockingkurve aufgenommen. Die horizontale Position x der einzelnen Rockingkurven auf dem Kris-
tall kann in Millimetern der Legende auf der rechten Seite entnommen werden, wobei x = +0,0mm
ungefihr der Kristallmitte entspricht. Fiir die Rockingkurven von Diamant Nr. 6 wurde eine Schritt-
weite von 0, 5 arcmin und fiir Diamant Nr. 9 0,3 arcmin gewihlt. Die Rockingkurvenbreite ist im We-
sentlichen durch die Divergenz von ungefihr 1,2 arcmin und Linienbreite 0,4 arcmin gegeben. Somit
ist klar, dass insbesondere fiir Diamant Nr. 6 die Schrittweite nicht hinreichend klein gewéhlt wurde,
um die Rockingkurven gut aufzulésen. Dies erklirt die kantige Kurvenform. Ziel der Netzebenenana-
lyse ist es, eine ortsabhiingige Verbiegung der Netzebenen zu bestimmen. Dafiir betrachtet man die
Verschiebung des Rockingkurvenschwerpunkts oder -maximums. Fiir Diamant Nr. 6 in Abb. 5.11(a)
variiert die Position des Rockingkurvenmaximums iiber dem Kristall willkiirlich. Es ist keine einheit-
licher Verbiegung der Netzebenen zu erkennen. Die nominelle Verschiebung des Maximums betragt
1 bis 2 Bogenminuten, was auf einer Lange von 8 mm einem Kriimmungsradius von 14 bis 28 m ent-
spricht. Im Falle von Diamant Nr. 9 in Abbildung 5.11(b) verschiebt sich das Maximum um ungeféhr

0,3 arcmin, was innerhalb der Schrittweite liegt und somit nicht signifikant ist. Die von den Verset-
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Abbildung 5.11: Netzebenenanalyse des (004)-Reflexes von CVD Diamanten aufgenommen mit
AgKoa Strahlung 6g = 18,3° a) Diamant Nr. 6 und b) Diamant Nr. 9

zungen eingebrachten Verspannungen und die daraus resultierenden Verbiegungen der Netzebenen
sind zu klein, um sie mit einer einfachen Netzebenenanlyse hinreichend gut messen zu konnen. Im
nachfolgenden Abschnitt wurde die Verbiegung der Netzebenen und die Reflexionseigenschaften der

Kiristalle mit ca. hundertmal hoherer Auflésung bestimmt.

5.2.3 Dreikristallmessungen

Mit dem in Abschnitt 4.2.4 beschriebenen Dreikristallaufbau wurden sowohl mit einer APD als auch
mit einer Rontgen-CCD Rockingkurven am Diamant-(313)-Reflex aufgenommen. Aufgrund des ma-
ximal 10 x 4mm? grofen Strahlquerschnitts konnte nur ein kleiner Ausschnitt der 8 x 8 mm? groBen
CVD Diamanten untersucht werden. Der hellblaue gestrichelte Rahmen in Abbildung 5.12(a) zeigt,
welches Kristallgebiet im Nachfolgenden in den CCD-Aufnahmen zu sehen ist. Neben der Kristall-
vorderseite tragt auch ein Teil der linken AuBenkante zu den CCD-Aufnahmen bei. An den Auf3en-
kanten sind die Diamanten stirker gestort, sodass sich diese Bereiche deutlich vom restlichen Kristall
in den CCD-Aufnahmen abheben. Abbildung 5.12(b) zeigt exemplarisch eine CCD-Aufnahme von
Diamant Nr. 9 bei einer Winkelstellung, die dem Rockingkurvenmaximum entspricht. Die hellen
Bildpunkte sind Punkte hoher Intensitit. An diesen Stellen wurde ein grofer Teil der einfallenden
Rontgenstrahlung vom Kristall in Richtung CCD-Kamera gebeugt. Dunkle Bildpunkte sind Punkte
niedriger Intensitit. Hier wurde nur wenig bis gar keine Rontgenstrahlung vom Kiristall reflektiert.
Wie zu erkennen ist, reflektiert der Kristall sehr inhomogen. Die von den Versetzungen in den Dia-

manten eingebrachten Spannungen verursachen eine Verbiegung der beugenden Netzebenen. Diese
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Abbildung 5.12: a) Modell eines CVD Diamanten. Der hellblau umrahmte Bereich markiert das
auf den CCD-Aufnahmen sichtbare Kristallgebiet. b) CCD-Aufnahme von CVD Diamant Nr. 9 im
Rockingkurvenmaximum.

Verbiegung ist innerhalb des untersuchten Kristallgebiets mehrere Bogensekunden grof3. Da der auf-
treffende Rontgenstrahl eine Divergenz von A8 < 1arcsec hat, erfiillt nur ein Teil der Netzebene die
Bragg-Bedingung fiir den einfallenden Strahl hinreichend gut und das restliche Kristallgebiet beugt
keine Strahlung zum CCD-Detektor.

Uber die gesamte Rockingkurve wurde in einem Winkelbereich von 72arcsec alle 0,225 arcsec ei-
ne CCD-Aufnahmen aufgenommen und mit einer selbstgeschrieben MATLAB-Routine ausgewertet.
Mit dieser wurde als erstes der Untergrund ermittelt und abgezogen. Zur Verbesserung des Signal-
Rauschverhiltnisses wurde in jedem Pixel der Mittelwert iiber die 4 x 4 ndchsten Nachbarpixel ge-
bildet. Wesentlicher Bestandteil der Routine war eine Kurvenanpassung. Dafiir wurde die Intensitét
jedes Bildpunktes iiber den gemessenen Winkelbereich aufgetragen. Als Ergebnis erhélt man in je-
dem Pixel eine Reflexionskurve. Abbildung 5.13 zeigt stellvertretend drei dieser Rockingkurven fiir
Diamant Nr. 9 und den HPHT Diamanten. Wie zu sehen ist, sind die Kurven nicht immer gleich hoch
und gleich breit. Das lésst sich damit erklédren, dass jeder Pixel ein anderes Kristallgebiet sieht und
diese unterschiedlich stark durch Gitterfehler gestort sind. Fiir Diamant Nr. 9 dndert sich zudem noch
die Position des Rockingkurvenschwerpunkts, da hier die beugenden Netzebenen durch Versetzungen
deformiert sind. Bei genauerer Betrachtung fillt auf, dass die Kurven vom HPHT Diamanten hohere
Maxima haben als die von Diamant Nr. 9. Dies ist kein Zufall. Wie im Nachfolgenden noch zu sehen
sein wird, ist das maximale Reflexionsvermdogen fiir den HPHT Diamanten tiber einen grof3en Bereich
hoher als bei den untersuchten CVD Diamanten.

Die in jedem Pixel der CCD aufgenommen Rockingkurven wurden mit einer Gau8kurve angepasst
und die Halbwertsbreite, die Peakhohe und die Theta-Position des Maximums bestimmt. Leider war
es nicht méglich, die auf den Diamantkristall einfallende Intensitét (Iy) mit der CCD-Kamera zu mes-
sen. Um dennoch die Hohe der GauBBkurven in Werten / / Iy angeben zu konnen, wurden in einem
1 x Imm? groBen Kristallgebiet sowohl Messungen mit der APD, als auch mit der CCD-Kamera
durchgefiihrt. Die aus der Auswertung der CCD-Aufnahmen gewonnenen Amplituden der Gauf3-

verteilung wurden in diesem Gebiet gemittelt. Zusammen mit dem Rockingkurvenmaximum 7/,
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Abbildung 5.13: Rockingkurven des C(313)-Reflexes fiir E,, = 8048eV (63 = 70,28°) aufgenom-
men in drei verschiedenen Pixeln einer Rontgen-CCD. a) Diamant Nr. 9 und b) HPHT Diamant.

welches mit der APD gemessen wurde, wurden die Amplituden neu normiert. Somit ldsst sich in
jedem Bildpunkt der CCD-Aufnahmen die Peakreflexion (das Reflexionsvermdgen im Rockingkur-
venmaximum) in 7/l angeben. Bei dieser Vorgehensweise macht man einen kleinen Fehler. Das mit
der APD gemessene Rockingkurvenmaximum kommt dadurch zustande, dass die gebeugte Intensi-
tit vom kompletten 1 x 1 mm? groBen Kristallgebiet bei einem ganz bestimmten Einfallswinkel 6
maximal wird. Fiir die Normierung der CCD-Aufnahmen wurden die Maximalhohen der GauB3kur-
ven jedes einzelnen Bildpunkts in dem 1 x 1mm? Gebiet herangezogen. Die einzelnen Bildpunkte
miissen allerdings nicht alle beim selben Einfallswinkel 6 ihren Maximalwert erreicht haben (sie-
he Abb. 5.13(a)). Insbesondere bei Kristallen, die innerhalb des 1 x 1 mm? Gebiets stark verspannt
sind, kann es vorkommen, dass fiir manche Bildpunkte das Rockingkurvenmaximum schon erreicht
wurde, wihrend es fiir andere Bildpunkte noch einige Bogensekunden weit weg liegt. Die fiir die
CCD-Aufnahmen ermittelten Peakreflexionen in 7/l sind daher ca. um 5 bis 15 % zu niedrig. Dar-
iiber hinaus variiert die Empfindlichkeit der APD auf ihrer 10 x 10mm? groBen Sensorfliche um 5
bis 10 %. Das mit der APD gemessene /1 ist somit mit einem Fehler von mindestens 5 % behaftet.

Abbildung 5.14 zeigt die aus der Auswertung der CCD-Aufnahmen fiir Diamant Nr. 6 und Nr.9 ge-
wonnenen Ergebnisse. In allen Bildern ist auf der x- und y-Achse die Position auf der Rontgen-CCD
in Pixeln angegeben. Die GroBe eines Pixels betrigt 20 x 20 um?. Der betrachtete Bildausschnitt
ist somit ca. 5,5mm breit und 4mm hoch. Der Diamant-(313)-Reflex ist ein asymmetrischer Re-
flex mit einem Asymmetriewinkel von @ = 46,51 ° und einem Braggwinkel von 6z = 70,28°. Die
Rontgen-CCD stand senkrecht zum gebeugten Strahl, der die Kristalloberfliche unter einem Winkel
von ca. 24 ° verlisst. Das betrachtete Kristallgebiet ist daher horizontal um den Faktor sin(24°) = 0,4
zusammengeschoben. Den Uberschriften der Einzellabbildungen kann entnommen werden, welche
Information jeweils in der Farbskala enthalten ist. In allen Bildern sind Pixel dunkelblau, die einen
geringen Wert haben oder in denen die Kurvenanpassung kein zufriedenstellendes Ergebnis geliefert

hat. Pixel mit hohem Wert sind rot dargestellt. Mit der Legende am jeweiligen rechten Bildrand kann
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Abbildung 5.14: Integral, Halbwertsbreite und Peakposition in einem ca. 8 x 4mm? groBen Kristall-
gebiet von links CVD Diamant Nr.6 und rechts CVD Diamant Nr.9. Die Informationen wurden aus
Rockingkurvenmessungen mit einer Rontgen-CCD gewonnen. Der schwarze Rahmen markiert das
Kristallgebiet in dem zusétzlich Messungen mit einer APD durchgefiihrt wurden.
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5 Charakterisierung der Diamantkristalle

jede Farbe in die entsprechende Grofle umgerechnet werden. Bei allen Abbildungen befindet sich
links unten ein dunkelblauer dreiecksférmiger Bereich. An dieser Stelle war der Kristall wihrend des
Experiments durch einen Teil des Kristallhalters abgeschattet. Das schwarze Rechteck markiert das
Gebiet, in dem zusétzlich Rockingkurven mit der APD aufgenommen wurden.

In Abbildung 5.14(a) und 5.14(b) ist das Integral der Rockingkurven fiir Diamant Nr. 6 und Nr. 9
aufgetragen. Dafiir wurden jeweils alle CCD-Aufnahmen aufsummiert. Der Wert in der Legende ent-
spricht der Anzahl an absorbierten CuK -Photonen multipliziert mit 1210. Der grofte Teil der Bilder
ist hellblau bis griin gefdrbt, was ungefidhr 200 bis 330 Photonen pro Pixel entspricht. Fiir Diamant
Nr. 6 ist das Integral am rechten und linken Rand der Kristalloberfliche ungefihr zwei- bis dreimal
groBBer. Aus den Rontgentopogrammen und den Spannungsdoppelbrechungsaufnahmen ist bekannt,
dass in den Ecken die Zahl der Versetzungen und die dadurch in den Kristall eingebrachten Verspan-
nungen zunehmen, wodurch das integrale Reflexionsvermdgen in diesen Gebieten erhoht wird. Fiir
Diamant Nr. 9 ist rechts keine und links nur eine kleine Erhohung des Integrals zu sehen. Die durch die
Versetzungen eingebrachten Verspannungen sind somit in Diamant Nr. 6 deutlich groer. Entlang der
Vertikalen nimmt das Integral im oberen und unteren Drittel in beiden Abbildungen stark ab. Ursache
dafiir ist der einfallenden Strahl, dessen Strahlprofil aufgrund der verwendeten Multilayeroptik nur in
einem Bereich von 1,5 bis 2,0 mm maximal ist und zum Rand hin an Intensitét verliert. In Abbildung
5.14(c) und 5.14(d) ist die Halbwertsbreite von Diamant Nr. 6 und Nr. 9 in Bogensekunden aufgetra-
gen. Die Farbskala reicht im linken Bild von dunkelblau gleich Oarcsec bis dunkelrot gleich 10arcsec
und im rechten Bild bis 6arcsec. An manchen Stellen auf dem Kristall hat die Kurvenanpassung
versagt. Diese Gebiete sind genau wie der Hintergrund in dunkelblau gehalten. Die Halbwertsbreite
betrégt fiir Diamant Nr. 6 iiber grof3e Bereiche auf der Kristallvorderseite 2,6 arcsec und fiir Diamant
Nr. 9 2,0arcsec. Somit ist fiir beide Kristalle die Halbwertsbreite kaum gegeniiber dem Theoriewert
von 1,9arcsec verbreitert. Dort wo die Kristalle stirker gestort sind, nimmt die Halbwertsbreite ins-
besondere fiir Diamant Nr. 6 auf 7 oder mehr als 10arcsec zu. Trotz der vielen Versetzungen und der
starken Spannungsdoppelbrechung, die bei beiden Diamanten beobachtet werden konnten, sind die
Rockingkurven iiber weite Teile des Kristalls erstaunlich schmal. Die theoretische Extinktionstiefe
des Diamant-(133)-Reflexes fiir CuKa-Strahlung betriigt 3,6 um. Ublicherweise sind tieferliegende
Storungen erst in den Rockingkurvenausldufern unterhalb der Halbwertsbreite zu sehen.

Abbildung 5.14(e) und 5.14(f) zeigen, wie sich der Braggwinkel des Rockingkurvenmaximums iiber
dem Kiistall dndert. Die Farbskala reicht von —25 bis 410 Bogensekunden. In beiden Bildern hebt
sich die Kristallkante durch eine andere Farbgebung deutlich von der Kristallvorderseite ab. Im lin-
ken Bild ist die Kante orange bis dunkelrot und im rechten Bild gelb gefirbt. Die Oberflachennormale
der Kristallkante ist parallel zur <110>-Richtung. Somit betrigt der Asymmetriewinkel an der Kris-
tallkante —49,54° und auf der Kristalloberfliche +46,51°. Daraus ergibt sich eine unterschiedliche
Brechungskorrektur, sodass das Maximum der Rockingkurve fiir die Kristallkante laut Theorie um
ca. 7arcsec zu hoheren Braggwinkeln hin verschoben ist. Das stimmt sehr gut mit den Werten in Ab-
bildung 5.14(e) und 5.14(f) iiberein. Fiir beide Diamanten variiert die Position des Rockingkurven-
maximums auf der Kristallvorderseite um ungefihr 10arcsec bzw. 6arcsec. Das entspricht dem drei-

bis fiinffachen der Halbwertsbreite. Hier wird deutlich, wie und in welchem Ausmaf die Netzebenen
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Abbildung 5.15: Peakreflexion in einem ca. 8 x 4mm? groBen Kristallgebiet fiir a) CVD Diamant
Nr.6 und b) CVD Diamant Nr.9. Der schwarze Rahmen markiert das Kristallgebiet in dem zusétzlich
Messungen mit der APD durchgefiihrt wurden.

durch die Versetzungen deformiert und verbogen werden. Gleichfarbige Bereiche sind Gebiete glei-
cher Verspannung und erfiillen die Bragg-Bedingung beim selben Einfallswinkel. Somit ist fiir eine
feste Winkelstellung des Kristalls und fiir eine Quelle mit entsprechend kleiner Divergenz die Bragg-
Bedingung nur in einem Teil des Kristalls hinreichend gut erfiillt, was zu einer Intensitétsverteilung
fiihrt, die der in Abbildung 5.12(b) gleicht. Fiir die Verwendung der Kristalle an einem Synchrotron
oder einem XFEL mit Strahldivergenzen von 2,0arcsec bzw. 0,2 arcsec und Strahlquerschnitten von
1 x 1mm? bis 2 x 2mm? bedeutet das in erster Linie, dass nicht der volle Strahl optimal genutzt
werden kann. Der Kristall wird aus dem einfallenden Strahl einen Teil herausschneiden, wodurch
Intensitét verloren geht. AuBlerdem ist es nicht moglich, auf ein und demselben Kristall mehrere Re-
flexionen durchzufiihren. Somit braucht man fiir einen Quasi-Channel-Cut mit vier Reflexionen vier
individuelle Kristalle.

In Abbildung 5.15 ist die Peakreflexion der beiden Diamanten dargestellt. Diese betrégt fiir Kristall
Nr.6 iiber einen groBen Bereich 45 bis 70 % und fiir Kristall Nr. 9 50 bis 85 %. Theoretisch ist im
Rockingkurvenmaximum ein Reflexionsvermdgen von 98 % zu erwarten, welches bei keinem der un-
tersuchten CVD Diamanten gemessen werden konnte. Somit muss davon ausgegangen werden, dass
man in einem Quasi-Channel-Cut pro Kristallreflexion 30 bis 50 % an Intensitit verliert. Bei jeweils
vier Reflexionen am Polarisator und Analysator ergibt sich dadurch ein kumulierter Intensititsverlust
von zwei bis drei Groflenordnungen. Das erschwert die Untersuchung stark absorbierender Proben
oder kleiner Effekte und macht Polarimetrie an Rontgenréhren nahezu unmoglich. Ganz anders sieht
das fiir den untersuchten HPHT Diamanten aus.

Der in Abbildung 5.16 zu sehende Bildausschnitt unterscheidet sich von den bisher gezeigten Kris-
tallen. Das liegt daran, dass der HPHT Diamant auf einem kreisrunden Halter aufgeklebt ist. Die
Kristallkante wird durch den Rand der Apertur verdeckt und tridgt somit nicht zur CCD-Aufnahme
bei. Wie im Integral und in der Halbwertsbreite in Abbildung 5.16(a) und 5.16(b) besonders gut zu
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Abbildung 5.16: Integral, Halbwertsbreite, Peakposition und Peakreflexion in einem ca. 6 x 4mm?
groBBen Kristallgebiet eines HPHT Diamanten. Die Informationen wurden aus Rockingkurvenmes-
sungen mit einer Rontgen-CCD gewonnen. Der schwarze Rahmen markiert das Kristallgebiet in dem
zusitzlich Messungen mit einer APD durchgefiihrt wurden.

sehen, ist der Diamant am linken Rand etwas stirker gestort. Aus den Topogrammen ist bekannt,
dass an diesen Stellen mehr Defekte und viele Stapelfehler im Kristall vorhanden sind, die das inte-
grale Reflexionsvermogen deutlich erhohen. Die Halbwertsbreite ist tiber ein groles Gebiet hinweg
sehr homogen und entspricht nahezu der theoretisch zu Erwartenden von 1,8arcsec. Lediglich am
Rand und in der rechten oberen Ecke des schwarz umrahmten Gebiets, in dem zusitzliche Messun-
gen mit der APD durchgefiihrt wurden, steigt diese auf ca. 4arcsec bis 6arcsec an. Ein deutlicher
Unterschied zu den bisher gezeigten CVD Diamanten ist in Abbildung 5.16(c) zu sehen. Die Po-
sition des Rockingkurvenmaximums liegt fast ausnahmslos beim selben Einfallswinkel und weicht
selten um mehr als 0,5arcsec vom Rest des Kristalls ab. Dieses Resultat ldsst sich sehr gut mit der
niedrigen Spannungsdoppelbrechung, die bei diesem Diamanten beobachtet werden konnte, in Uber-

einstimmung bringen. Ahnlich wie bei der Halbwertsbreite ist die Peakreflexion in Abb. 5.16(d) sehr
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5 Charakterisierung der Diamantkristalle

homogen und betrigt iiber einen groen Bereich 80 bis 95 %. Lediglich an den oberen und unteren
Riéndern reflektiert der Kristall schwicher, was an dem Intensitédtsabfall des Strahlprofils liegt. Fiir
die Rontgenpolarimetrie wire die Verwendung solch qualitativ hochwertiger Kristalle in mehrfacher
Hinsicht von Vorteil. Aufgrund der geringen Verspannungen kdnnte man bei entsprechend groflen
Diamanten den Rontgenstrahl mehrmals an ein und demselben Kristall reflektieren. Ein Vier- oder
gar Sechsreflexions-Channel-Cut liefe sich dadurch mit lediglich zwei Diamanten realisieren. Das
wiederum wiirde den technischen Aufwand und die Kosten reduzieren sowie vermutlich auch die
Stabilitit des Channel-Cuts erhohen. Zusitzlich wire der Verlust pro Kristallreflexion wesentlich ge-

ringer als bei den CVD Diamanten.

1- L) 1 L) 1
f| = DiamantNr. 6
i = Diamant Nr. 9
| HPHT Diamant
—— Theorie
0,1
T
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Abbildung 5.17: Rockingkurven des C133 Reflexes (Cu Ka) fiir drei unterschiedliche Diamanten

In Abbildung 5.17 sind die mit der Avalanche Photodiode (APD) aufgenommenen Rockingkurven im
Vergleich zur Theorie zu sehen. Die hohere Dynamik der APD erméglicht es, die Rockingkurvenaus-
laufer und somit den Einfluss tiefer liegender Storungen zu messen. Fiir alle drei Kristalle weichen
die Auslaufer signifikant von der Theorie ab. Insbesondere fiir Diamant Nr. 6 ist die Rockingkurve bei
1 %1 /I mit 28,6arcsec dreimal breiter als die Theorie mit 8,5 arcsec. Die Rockingkurvenauslidufer
vom HPHT Diamanten und Diamant Nr. 9 verhalten sich dhnlich und sind bei 1 %1/1j ca. 12, 1 arcsec
breit. In der linearen Darstellung rechts ist nochmal sehr gut die Abweichung von der Peakreflexion
und der Halbwertsbreite zu sehen. Das Rockingkurvenmaximum betrégt bei keinem der drei Kristalle

mehr als 80 %. Entsprechend Abbildung 5.16(d) hitte man, bei geeigneter Wahl des reflektierenden
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5 Charakterisierung der Diamantkristalle

Kristallgebiets, fiir den HPHT Diamanten ein hoheres Reflexionsvermdgen im Peak messen konnen.
Da die Rockingkurven auf die einfallende Intensitdt normiert sind, ldsst sich das integrale Reflexi-
onsvermogen in prad angeben und mit dem theoretisch zu erwartenden von 10,3 prad vergleichen.
Fiir Diamant Nr. 6 betrégt das Integral (14,4 +2,8) urad und ist gegeniiber der Theorie leicht er-
hoht. Die Integrale von Diamant Nr. 9 und dem HPHT Diamanten stimmen mit (9,6 +1,9) urad bzw.
(9,74+1,9) urad im Rahmen der Messgenauigkeit gut mit der Theorie iiberein.
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6 Rontgenpolarimetrie mit Diamantkristall
Quasi-Channel-Cuts

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse und Polarisationsreinheiten vorgestellt, die mit den zwei
unterschiedlichen Quasi-Channel-Cut Systemen am Synchrotron in Grenoble (ESRF) erzielt wurden.
Das Synchrotron der ESRF ist eine Speicherringanlage, die tiber mehrere Experimentierstationen
mit Undulatoren verfiigt. Mit diesen ist es moglich die Wellenldnge auf einen Wert einzustellen,
fiir den der Braggwinkel 6p = 45° ist. Gleichzeitig verfiigen die Experimentierstationen mit bis zu
10'* Photonen/s iiber geniigend Rontgenphotonen, um hohe Polarisationsreinheiten in vertretbaren

Zeitspannen messen zu konnen.

6.1 Ergebnisse mit den Zweikristall-Quasi-Channel-Cuts

Die Zweireflexions-Quasi-Channel-Cuts wurden bei einer Messkampagne im Oktober 2014 an der
Technik- und Instrumentierungs-Beamline ID06 eingesetzt. Der Speicherring befand sich wihrend-
dessen im 7/8 4+ 1 Modus mit einem Ringstrom von 200mA. Die Experimentierstation verfiigt iiber
zwei Undulatoren und einen Si(111) Doppelkristallmonochromator mit einer theoretischen Energie-
bandbreite von ungefihr 1,3eV!. Anders als in den Arbeit von Berit Marx-Glowna konnte fiir die
Energiejustage kein monolithischer (n, +n) Kristall verwendet werden (siche Abb. 6.1(a)) [20]. Bei
diesem wird der einfallende Strahl an zwei senkrecht zueinander stehenden Netzebenen mit dem sel-
ben Netzebenenabstand gebeugt. Ist die Photonenenergie so eingestellt, dass der Braggwinkel 45 © be-
tragt, wird die gebeugte Intensitdt maximal. Fiir Diamant gibt es einen solchen Kristall nicht. Um den-
noch die Photonenenergie moglichst exakt einzustellen, wurden mehrere Methoden angewandt. Als
erstes wurde die Photonenenergie der Beamline an der L3 Absorptionskante von Tantal bei 9881eV
kalibriert. Diese liegt ca. 50eV iiber der Energie, die fiir den C(004)-Reflex benétigt wird. In ei-
nem zweiten Schritt wurde die (110)-Oberfliche der Kristallkante von Diamant Nr. 5 senkrecht zum
Strahl gestellt. Hinter dem Kristall wurde die transmittierte Intensitit in einem Winkelbereich von
0,5° gemessen. Es waren mehre Maxima und Minima zu sehen, da der Strahl mehrfach im Kristall
an unterschiedlichen Netzebenen gebeugt wird. Zwei mogliche Beugungsszenarien sind in Abbildung
6.1(b) dargestellt. Ist die Bragg-Bedingung fiir den (440)-Reflex bei einem Braggwinkel von 90° er-
fuillt, dann kann die gleiche Wellenlidnge an den (400)- oder (040)-Netzebenen mit 8z = 45° gebeugt
werden. Die Messung wurde fiir verschiedene Photonenenergien wiederholt, bis sich die transmittier-
te Intensitét aller Reflexionen in einem scharfen Minimum iiberlagerte. Im Anschluss daran wurde
der Einfallswinkel am Kristall gedndert und das Maximum der C(004)-Rockingkurve ca. 44,996°

entfernt vom senkrechten Einfall gefunden. Die Photonenenergie betrug 9835eV. Nach dynamischer

lAbschéitzung anhand der Darwinbreite des Si(111)-Reflexes bei 9,83keV
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Abbildung 6.1: Kristalle fiir die Ener-
giejustage mit dem Ziel 6p =45°. a) ein
monolithischer (n, +n) Silizium-Kristall,
4 bei dem der Strahl an zwei Kristallfli-
- chen unter 6p = 45° gebeugt wird. b)
i @ ein Diamantkristall in dem der Strahl

mehrfach gebeugt wird, wie z.B. an der
45 < (440)-Netzebene unter 8 = 90° und an
den (400)- und (040)-Netzebenen unter
Op =45°.
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Theorie ergibt sich mit ABps = —xo(1 — 7)/(2sin(26p)) fiir den (400)-Reflex eine Brechungskorrek-
tur von 1,56arcsec (0,0004°). Im Fall des (440)-Reflexes betrigt der Braggwinkel g = 90° und
die konventionelle dynamische Theorie muss erweitert werden [96]. In beiden Szenarien dndert sich
die Wellenliinge aufgrund von Brechung beim Ubergang von Luft ins Medium. Diese Anderung ist
im Wesentlichen durch yo gegeben und betrigt ca. AL = 107> A, was einer Energieinderung von
100meV entsprechen wiirde.?

Nach erfolgter Energiejustage wurden die insgesamt vier Diamanten Nr. 5 bis Nr. 8 der beiden Quasi-
Channel-Cuts im Durchlass auf das Rockingkurvenmaximum justiert und der Analysator mit dem
Goniometer 1 fiir den Analysatorwinkel in die Position der Ausldschung bewegt. Dabei dndert sich
die Intensitit hinter dem Analysator entsprechend dem Gesetz von Malus mit I = I - cos(n)?. Be-
dingt durch den Aufbau und die optische Vorjustage ist der Winkel, an dem die Intensitidt minimal
wird, leicht verschieden von 7 = 90°. Um das Minimum zu finden, werden iiblicherweise mehrere
n-Scans, in unterschiedlichen Messbereichen von z.B. 0,6 bis 0,02° mit immer kleiner werden-
den Schrittweiten, nahe der Ausloschung durchgefiihrt. Dabei ist darauf zu achten, dass die Kristalle
beziiglich des Braggwinkels im Maximum der Reflexionskurve stehen. Hinter dem Analysator be-
schreibt die Intensitét in einem kleinen 1-Winkelbereich eine Parabel, in deren Minimum Polarisator
und Analysator exakt gekreuzt zueinander stehen. In dieser Position wurde durch einen 68-Scan am
Analysator-Channel-Cut die Rockingkurve in der Ausloschung gemessen. Im Anschluss daran er-
folgte eine erneute Optimierung der Photonenenergie, in 0,5 bis 0,25eV Schritten, bis die schwichs-
te Ausloschungsrockingkurve bei 9838,75eV beobachtetet werden konnte. Mit diesen Einstellungen
wurde der Analysator zuriick in den Durchlass bewegt und an verschiedenen 1-Winkelstellungen
Rockingkurven gemessen. Einige ausgewihlte Kurven sind in Abbildung 6.2(a) zu sehen.

In der Ausloschung bei n = 90,00° ist das Rockingkurvenmaximum 492 Impulse hoch, bei ei-
nem Untergrund von 91 Impulsen und einer Integrationszeit von 100 Sekunden (orange Kurve Abb.
6.2(a)). Die Halbwertsbreite betrdgt 11,64 arcsec. Im Durchlass bei 1 = 0,00° ist die Kurve um
den Faktor 4,31 - 10° stirker, mit einer Halbwertsbreite von 2,92 arcsec. Die unterschiedlichen Kur-

venbreiten kommen dadurch zustande, dass beim Drehen des Analysators um den Strahl die Beu-

’Die angegebene Energieiinderung dient nur zur Veranschaulichung. Beim Ubergang ins Medium bleibt die Frequenz und
somit die Energie erhalten.
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Abbildung 6.2: a) Rockingkurven am Analysator fiir verschiedene Analysatorwinkel 77. b) Reinheit
(siehe GI. 2.48 aus Seite 23) des Diamant-Zweireflexions-Quasi-Channel-Cut.

gungsebene vom Analysator gegeniiber der Beugungsebene des Polarisator verdreht wird. Im Detail
bedeutet das, dass im Durchlass die Netzebenen (und damit auch die Beugungsebenen) aller Kristalle
parallel zueinander sind. Dadurch ist man nicht-dispersiv und misst dhnlich wie bei einem Doppelkris-
talldiffraktometer eine schmale Rockingkurve, die sich aus einer Faltung der beiden Reflexionskurven
von Polarisator und Analysator ergibt und lediglich durch die Kristallimperfektionen gegeniiber der
Theorie verbreitert ist. Befindet sich der Analysator in der Ausléschung, stehen die Beugungsebe-
nen von Polarisator und Analysator senkrecht zueinander und die Rockingkurve ist zusitzlich zur
Kristallqualitit durch die horizontale Divergenz verbreitert. Letztere kann auf oy, = 22 bis 23 urad
abgeschitzt werden, indem man annimmt, dass sich die Halbwertsbreite der Ausldéschungskurve ent-
sprechend einer geometrischen Summe aus den Halbwertsbreiten von Durchlasskurve und horizon-
taler Divergenz ergibt. Die vertikale Divergenz lésst sich nicht so einfach bestimmen. Sie betridgt an
Synchrotrons der dritten Generation ungefihr 6,., = 10 bis 20urad. Beide Divergenzen sind inso-
fern interessant, da sie die erzielbare Polarisationsreinheit limitieren konnen. Dieses Limit kann {iber
0= G,%w + 62, auf ungefihr 6 bis 9- 10~ !9 abgeschitzt werden.

In der Abbildung 6.2(b) sind die Integrale der gemessenen Rockingkurven normiert auf das Inte-
gral im Durchlass liber dem Analysatorwinkel aufgetragen. Die Grafik zeigt, wie die Intensitét hinter
dem Analysator beim Drehen vom Durchlass in die Ausloschung iiber mehr als neun Gréenordnun-
gen abnimmt. Der Wert bei 7 = 90,00° entspricht der Polarisationsreinheit von (8,94 1,8)-1071°
[97]. Somit ist es durchaus mdoglich, dass die gemessene Polarisationsreinheit durch die Divergenz
der Quelle begrenzt wurde. Eine evtl. zu vermutende Degradierung des Polarisationszustandes durch
Kiristallstorungen ist offensichtlich nicht wesentlich gréBer als der Einfluss der Divergenz. Um das
nachvollziehen zu konnen, ist es lohnenswert, die Ergebnisse mit denen von nahezu perfektem Silizi-

um zu vergleichen.
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Abbildung 6.3: a) Im Durchlass gemessene Rockingkurve am Analysator verglichen mit einer Si-
mulation fiir perfekte Kristalle b) Stabilitdt des Polarisators. Zu sehen ist der Ionisationsstrom vor
(schwarze Kurve, linke Ordinate) und hinter (rote Kurve, rechte Ordinate) dem Polarisator.

Abbildung 6.3(a) zeigt die gemessene und theoretisch zu erwartenden Durchlasskurve fiir einen
Diamant-Channel-Cut mit zwei Reflexionen. Beide Kurven sind normiert auf ihr jeweiliges Maxi-
mum. Anders als bei Silizium Channel-Cuts, bei denen Messung und Theorie iiber mehr als drei
Groflenordnungen iibereinstimmen [20], ist die gemessene Durchlasskurve fiir Diamant bereits nach
zwei GroBenordnungen viermal breiter als die Berechnung. Es ist anzunehmen, dass diese Verbrei-
terung wieder durch die Versetzungen im Diamant und den damit verbundenen Deformationen ver-
ursacht wird. Silizium hingegen ist versetzungsfrei und kann bis auf Punktdefekte (10~° bis 10~!!
Substitutionsatome) als perfekter Kristall behandelt werden [71]. Messungen mit Zweireflexions-
Quasi-Channel-Cuts aus Silizium ergaben wihrend der selben Messzeit eine Reinheit von lediglich
2-107? bei einer Photonenenergie von 6,5keV [20]. Mit 8,9 - 107! liefert Diamant eine doppelt so
gute Reinheit, trotz der hohen Versetzungsdichte und den verbreiterten Auslaufern. Somit scheint die
Kristallqualitiit vorerst nicht limitierend zu sein fiir Polarisationsreinheiten im Bereich von > 2-107°.
Anders als bei einem monolithischen Channel-Cut sind die gegeniiberliegenden Kristallflichen in ei-
nem Quasi-Channel-Cut nicht fest miteinander verbunden. Dadurch ergeben sich mitunter Instabilita-
ten im Messaufbau, die im Experiment regelméBig erfasst und bei Bedarf korrigiert werden miissen.
Aus diesem Grund wurde die Intensitéit vor und hinter dem Polarisator mit zwei lonisationskammern
fiir alle Messungen aufgezeichnet. Abbildung 6.3(b) zeigt die zeitliche Entwicklung einer solchen
Messung iiber mehr als eine Stunde. Wie zu sehen ist bleibt der lonisationsstrom des einfallenden
Strahls (schwarze Linie und linke Ordinate) im Mittel gleich und schwankt um maximal 4 %. Hinter
dem Polarisator (rote Linie und rechte Ordinate) nimmt die Intensitit in ca. einer Stunde um 3 bis 4 %
ab. Ein Nachjustieren der einzelnen Kristalle ist somit nur alle zwei bis fiinf Stunden notwendig.

Die in diesem Abschnitt prasentierten Ergebnisse sind fiir den Nachweis der Vakuumdoppelbrechung
und Experimente an Synchrotrons vierter Generation und zukiinftigen Rontgenlasern von enormer

Bedeutung. Entgegen dem bisherigen Kenntnisstand konnte gezeigt werden, dass Diamanten fiir die
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hochprizise Rontgenpolarimetrie geeignet sind und Diamant-Quasi-Channel-Cuts zuverldssig und
stabil funktionieren. Die hervorragenden Ergebnisse und die zu Silizium vergleichsweise hohere Po-
larisationsreinheit, waren Anlass genug einen Vierreflexions-QCC mit Diamantkristallen zu entwi-
ckeln. Gleichzeitig musste eine Losung gefunden werden, um die Divergenz zu kontrollieren und
zu minimieren. Beides fiihrt zu einem deutlich komplizierteren und technisch anspruchsvolleren Ver-
suchsaufbau. Dieser und die damit gewonnenen Ergebnisse werden im nichsten Abschnitt ausfiihrlich
behandelt.

6.2 Ergebnisse mit den Vierkristall-Quasi-Channel-Cuts

Die Vierreflexions-Quasi-Channel-Cuts wurden im Januar 2018 an der, fiir die resonante Kernstreu-
ung optimierten, Beamline ID18 der ESRF eingesetzt. Der Speicherring befand sich erneutim 7/8+ 1
Modus mit einem Ringstrom von 200mA. Die Experimentierstation verfiigt iiber drei 1,6m lange
Undulatoren und ein mit fliissigen Stickstoff gekiihlten Si(111) Doppelkristallmonochromator. Die
horizontale und vertikale Divergenz der Beamline kann unter Annahme einer gau3formigen Intensi-

tatsverteilung entsprechend einer geometrischen Summe mit der Formel:

o) 2
Ohor[ver = o2 + <k> 6.1
v/

abgeschitzt werden. Dabei bezeichnet o, die Elektronenstrahldivergenz des Synchrotrons. Diese be-
trigt horizontal 10 urad und vertikal 1,17 urad. Der zweite Summand beschreibt die Divergenz einer
beugungsbegrenzten Quelle und ist definiert als der Winkel, an dem die Intensitdt des Beugungs-
scheibchens mit Durchmesser s auf 1/e abgefallen ist. Setzt man fiir s die entsprechenden Quell-
bzw. Elektronenstrahlgréfen s, = 973 um und s,., = 8,01 um [36] ein, liefert die Abschitzung bei
der verwendeten Wellenlidnge von 1,26 A, sowohl horizontal als auch vertikal eine Divergenz von
o = 10 urad. Bei einer Photonenenergie von 14,41keV, die iiblicherweise an der Beamline fiir die
Untersuchung des >’Fe-Isotops genutzt wird, sind die mit Gleichung 6.1 berechneten Divergenzen
ca. 20 bis 30 % kleiner als die experimentell beobachteten Werte [98]. Ahnliche Abweichungen sind
auch fiir 9,83keV zu erwarten. Aus den abgeschitzten Divergenzen ergibt sich, dass die erzielba-
re Polarisationsreinheit an ID18 mindestens auf 2 - 10~'0 limitiert sein wird. Mochte man hdhere
Polarisationsreinheiten erreichen, ist es erforderlich die Divergenzen zu verringern. Bei genauerer
Betrachtung der Maschinenparameter und der Abschétzung fillt auf, dass die vertikale Divergenz im
Wesentlichen durch die geringe QuellgréBe bestimmt wird. Bei Elektronenstrahlgroen unterhalb von
10um fiihrt das bei einer Wellenlinge von 1 A zu Divergenzen von > 6 yrad. Die Weiterentwicklung
der Speicherringeanlagen, mit dem Ziel immer kleinere Quellgroen zu erreichen, stellt somit eine
Herausforderung fiir die hochprizise Rontgenpolarimetrie dar. Lésst sich der Strahl nicht addquat
kollimieren, empfiehlt es sich bei kiirzeren Wellenldngen zu arbeiten, da dann der Quotient A /s und
die Divergenz kleine wird, womit sich hohere Polarisationsreinheiten erreichen lassen. Insbesondere
Diamant ist, aufgrund seiner kleineren Gitterkonstante, fiir die Polarimetrie bei kiirzeren Wellenlén-

gen gut geeignet.
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Abbildung 6.4: Schema des experimentellen Aufbaus zur Bestimmung der Polarisationsreinheit des
Vierkristall-Quasi-Channel-Cut

Abbildung 6.4 zeigt ein Schema des verwendeten Versuchsaufbaus. Mit dem Si(111)-Mono-
chromator konnte als erstes die Photonenenergie, der von den Undulatoren kommenden Rontgen-
strahlung, selektiert und die Energiebandbreite eingeschrinkt werden. Vor und hinter dem Polarisator,
sowie nach einer optional zu untersuchenden Probe, wurde die Intensitdt mit drei Ionisationskam-
mern (picol, pico3 und pico4) wihrend des gesamten Experiments liberwacht. Aus ersten Laborun-
tersuchungen war bekannt, dass die Kristalle am Polarisator iiber ldngere Zeit nicht stabil in ihrem
Rockingkurvenmaximum verharren. Eine Kontrolle der Intensitdt davor und dahinter ist zwingend
erforderlich, um Verluste zu erkennen und die vier Diamantkristalle ggf. wieder neu zu justieren.
Auflerdem lassen sich die Messungen am Analysator dadurch auf die einfallende Intensitdt normie-
ren. In Abbildung 6.4 nicht gezeigt sind die in beiden QCC’s verfahrbaren Dioden, mit denen die
Diamanten wieder in ihr Rockingkurvenmaximum gesetzt werden konnten. Hinter dem Analysator
wurde der Rontgenstrahl mit einer kalibrierten PIN-Diode? bzw. in der Ausloschung mit vier gesta-
pelten APD’s fiir maximale Effizienz detektiert. Um die Polarisationsreinheit zu erhhen, wurde der
Versuchsaufbau so geplant, dass die Strahldivergenzen bei Bedarf mit vertikal kollimierenden Linsen
und einem horizontal beugenden V-Channel-Cut (sieche Abb. 6.5(a)) verringert werden konnen. An-
gestrebt war eine Reinheit von kleiner 1-107'° zu erreichen, wofiir man horizontal und vertikal eine
Divergenz von unter 7 urad benotigt. Prinzipiell gibt es mehrere Moglichkeiten die Divergenz eines
Rontgenstrahls zu verkleinern. Zum einen kann man zwei kleine Spalten S; und S5 in einem Abstand
L verwenden, wodurch sich eine Divergenz von ungefihr AG = (S1+ S2) /L ergibt [19]. Hierbei ist
jedoch zu beachten, dass sich der Strahl aufgrund von Beugung am Spalt mit dieser Methode nicht
beliebig gut kollimieren ldsst. Fiir Spaltgrolen unterhalb von 100 tm nimmt der Quotient % Werte
im Bereich von > 1 urad an und man ist genau wie bei Speicherringanglagen der vierten Generation
durch die Quellgrée beugungslimitiert. Im Experiment betrug der Abstand der beiden Spalte S1 und
S2 ca. 15m. Fiir Divergenzen unterhalb von 10urad sind somit Spaltbreiten im Bereich von 50 um
erforderlich, was wiederum zu einem erheblichen Intensititsverlust aufgrund eines stark reduzierten
Strahlquerschnitts fiihrt. An ID18 hat der Rontgenstrahl eine GroBe von ungefihr 1,2 x 0,5 mm? [99].

Mit 50 x 50um?-Spalten verliert man somit ungefihr zwei GroBenordnungen an Intensitit. Bei Pola-

3Si-Photodiode der Firma Canberra mit 300mm? aktiver Fliche und 500um Dicke.
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Abbildung 6.5: a) Skizze des verwendeten V-Channel-Cuts. An der ersten Kristallflache betrdgt der
Asymmetriewinkel o zwischen Netzebene und Oberflaiche —10°. Dadurch wird der Strahl kolli-
miert und aufgeweitet. Die simulierten eingangsseitigen (1) und 3)) und ausgangsseitigen (2) und 4))
Rockingkurven, sowie die ausgangsseitige Rockingkurve des gesamten V-Channel-Cuts sind eben-
falls zu sehen und in b) iiber der Abweichung vom Braggwinkel aufgetragen.

risationsreinheiten von 10~!% hat man in der Regel nicht geniigend Photonen in der Ausloschung, um
Intensititsverluste von zwei Grofenordnungen hinnehmen zu konnen. Die Divergenz mit Spalten zu
reduzieren ist in diesem Fall nicht sinnvoll.

Alternativ kann man versuchen den Strahl mit Linsen zu kollimieren [100]. Im Rontgenbereich ver-
wendet man dafiir sogenannte compound refractive lenses (CRL’s) aus Beryllium. Auch bei dieser
Methode verliert man Intensitit, da zum einen Strahlung vom Beryllium absorbiert wird* und zum
anderen solche Linsen einen endlichen Durchmesser haben und somit oft nur ein Teil des Strahl-
querschnitts genutzt werden kann. Je nach Bedarf und verwendeter Wellenldnge lassen sich an ID18
bis zu 85 kollimierende Berylliumlinsen in den Strahl fahren. Die Linsen haben einen Durchmesser
von 2mm und befinden sich in neun Magazinen, wobei jedes Magazin eins bis fiinfundzwanzig Lin-
sen enthdlt. Dadurch ist es moglich, unterschiedlich viele Linsen zu stapeln und die Anzahl an die
benutzte Wellenldnge anzupassen. Bei einer Photonenenergie von 14,41keV wurde erfolgreich de-
monstriert, dass die vertikale Divergenz mit CRL’s von 14 urad auf 1,7 purad reduziert werden kann
[101].

Eine dritte Moglichkeit die Divergenz zu verringern besteht in der Verwendung von asymmetrischen
Reflexionen. Dabei wird der Rontgenstrahl an einem Kristall im Bragg-Fall gebeugt und die Di-
vergenz o dndert sich entsprechend der Gleichung o,,; = O.iy/|Y| mit dem Asymmetrieverhiltnis
Y= Y/% = —sin(6p — a)|/sin(6p + o) und dem Asymmetriewinkel a. Nachteil dieser Methode
ist, dass der Strahlquerschnitt S im selben Mall mit dem Asymmetrieverhiltnis y anwichst, wie die
Divergenz abnimmt. Nach dem Satz von Liouville gilt G, - Sein = Ouus - Saus [102]. Eine kleine-
re Divergenz hat somit immer einen groferen Strahldurchmesser zur Folge. Dariiber hinaus @ndert

sich durch die Beugung der Strahlengang. Um wenigstens die Strahlrichtung beizubehalten, bietet

41 mm Beryllium absorbiert bei 9,83keV ca. 10% der einfallenden Intensitit
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es sich an, einen V-Channel-Cut (VCC) zu benutzen. Ahnlich wie bei einem richtigen Channel-
Cut handelt es sich dabei um einen Kristall, in den ein Kanal gesigt wurde. In diesem wird der
Rontgenstrahl zweimal an der selben Netzebene gebeugt, wodurch sich hinter dem VCC wieder ein
Strahlversatz ergibt. Aufgrund eines V-formigen Schnitts ist der Einfallswinkel zu den Kanalwin-
den auf jeder Seite des Grabens unterschiedlich, was zu einer Anderung der Winkeldivergenz und
des Strahlquerschnitts fithrt. Auch die Verwendung eines VCC'’s ist entsprechend der Reflexions-
kurven und deren Uberlappung mit einem Intensititsverlust verbunden. Mochte man die horizon-
tale Divergenz an einem Synchrotron mit einem VCC verringern, so ist zusitzlich die Polarisation
der Undulatorstrahlung zu beachten. Um die einfallende Polarisation nicht zu unterdriicken und un-
notig Intensitédt zu verlieren, sind fiir den VCC Beugungsreflexe mit Braggwinkeln moglichst weit
weg von 45° zu wihlen. In dieser Arbeit wurde die horizontale Divergenz mit dem in Abbildung
6.5(a) skizzierten V-Channel-Cut verringert. An der ersten Flache des Kristalls wird der Strahl unter
streifendem Einfall am Si(220)-Reflex bei einem Braggwinkel von 19,16° gebeugt. Der Asymme-
triewinkel o betrdgt —10° und der Asymmetrieparameter Y = —3,06. Die schwarze und rote Kurve
in Abbildung 6.5(b) zeigen jeweils die eingangs- und ausgangsseitigen Rockingkurven dieser ers-
ten Kristallreflexion. Bei der Planung des VCC’s ist zu beachten, dass die Halbwertsbreite der ein-
gangsseitigen Rockingkurve mindesten so grof sein sollte, wie die Divergenz der Quelle, um die
gesamte Intensitit des einfallenden Strahls zu akzeptieren. Dies ist mit einer Breite von 5,86 arcsec
bzw. 28 urad gut gegeben. Nach dem Verlassen der ersten Kristallreflexion hat der Strahl eine Win-
keldivergenz, die der roten Kurve gleicht. Diese wird jedoch nicht vollstdndig von dem darauf fol-
genden symmetrischen Si(220)-Reflex akzeptiert, was an der unvollstindigen Uberlappung der ro-
ten und griinen Rockingkurve zu erkennen ist. Das Produkt dieser beiden Kurven ist in blau dar-
gestellt und gibt die ausgangsseitig Rockingkurve des gesamten VCC’s wieder. Mit ihr kann der
Intensitdtsverlust aus den Integralen der roten und blauen Kurve auf ca. 30 % abgeschitzt werden.

Hinter dem VCC sollte die horizontale Divergenz, ent-

sprechend dem Asymmetrieparamter der ersten Kris- ;9833‘0 — MoroSi(111)

. . . —— Polarisator C(400) |]
tallreflexion dreimal kleiner und der Strahldurchmesser ©,98325 Dﬁ,i:g:nzr (409)

Q
demzufolge dreimal groBer sein als der von der Quelle %9832,0 A
. . . . . C 9831,5

kommende Strahl. Mit einem Spalt lédsst sich bei Bedarf % \QQS\
der Strahlquerschnitt wieder auf die gewiinschte GroBe g 98310 ~
reduzieren. D-CO_ 98305
Aus den Erfahrungen der letzten Strahlzeit wurde die 98300 —— 7000 5,000 45,001
Beamline vor der ersten Polarisationsreinheitsmessung Theta [*]

an der Tantal L3;-Kante bei 9881eV kalibriert und auf

P ) Abbildung 6.6: DuMond Diagramm des
die fiir Diamant theoretisch zu erwartende Photonen-

. Monochromators und Polarisators, so-
energie von 9832,5eV gestellt. Im Anschluss daran

. . wie die theoretisch zu erwartende verti-
wurde der zweite Monochromatorkristall um 0,001 °

. . . . kale Divergenz von ID18
gegeniiber dem ersten verstimmt. Dadurch wird die
dritte Harmonische des Undulators um drei Groflenord-

nungen unterdriickt, bei einem Intensitédtsverlust von lediglich 20% in der Fundamentalen. Diese
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Abbildung 6.7: Gemessene Rockingkurven der Kristalle am Polarisator fiir den C(004)-Reflex bei
9,83keV mit 85 = 45°. a) Erster Kristall und kompletter Polarisator. b) Zweiter, dritter und vierter
Kristall.

Vorgehensweise ist wichtig, um die Polarisationsreinheit nicht unnétig durch den Einfluss erhdhter
Umweganregungen der hoheren Harmonischen zu verschlechtern [103]. Fiir den Monochromator ist
genau wie bei der letzten Messzeit eine theoretische Energiebandbreite von ungefahr 1,3 eV zu erwar-
ten. Entsprechend dem in Abbildung 6.6 zu sehenden DuMond Diagramms akzeptiert der Polarisator
nur einen Teil des angebotenen Divergenz- und Energiespektrums [79]. Er wirkt demzufolge @hn-
lich wie ein Bandpass. Im Fall perfekter Diamantkristalle betrdgt seine Energiebandbreite lediglich
0, 1eV, weshalb man mit einem Intensitédtsverlust von iiber einer Grolenordnung am Polarisator rech-
nen muss. Aus den bisherigen Ergebnissen wissen wir, dass die verwendeten Diamanten nicht perfekt
sind, weswegen eine experimentelle Uberpriifung dieser theoretischen Uberlegungen von groBem
Interesse war. Dafiir mussten zunichst alle Kristalle am Polarisator mit der, im Channel-Cut verfahr-
baren, Diode auf ihr Rockingkurvenmaximum justiert werden.

Abbildung 6.7 zeigt die dabei aufgenommenen Reflexionskurven. Der Ubersichtlichkeit halber und
um eine bessere Vergleichbarkeit zu gewéhrleisten, sind alle Kurven im Maximum auf eins normiert.
Fiir den ersten Kristall, sowie den gesamten Polarisator ist die Rockingkurve mit ca. 17,7 arcsec
(Abb. 6.7(a)) sehr breit, da man fiir diese Messung dispersiv ist und entsprechend einer (+n, -m)-
Konfiguration iiberwiegend eine Faltung aus Quelldivergenz und Energiebandbreite des Monochro-
mators misst. Abbildung 6.7(b) zeigt die Rockingkurven des zweiten, dritten und vierten Kristalls.
Zum Vergleich ist zusitzlich die theoretische Doppelkristallkurve dargestellt. Genau genommen misst
man fiir den dritten und vierten Kristall keine einfache Doppelkristallkurve, sondern eine Faltung
aus einer Einzelkristallkurve mit einer quadrierten bzw. dreifach potenzierten Reflexionskurve. Bei
Silizium fiihrt das dazu, dass die Rockinggkurven mit zunehmender Reflexanzahl immer schmaler
werden. Da die theoretische Darwin-Prinskurve von Diamant, aufgrund geringer Absorption, nahezu
kastenformig ist, liegen diese Unterschiede bei linearer Darstellung innerhalb der Strichbreite. Ei-

ne wesentliche Anderung der theoretischen Kurvenform durch mehrmaliges Reflektieren ist erst bei
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logarithmischer Achsenskalierung in den Ausldufern zu erkennen. Die berechnete Doppelkristallkur-
ve hat eine Halbwertsbreite von 2,0arcsec und ein Integral von 8,7 urad. Fiir den zweiten, dritten
und vierten Kristall sind die Rockingkurven 4,0arcsec, 3,5arcsec und 3,9arcsec breit. Die auf eins
normierten Integrale sind ca. zweieinhalb bis dreimal groBer, als das berechnete. Das tatsdchliche in-
tegrale Reflexionsvermdogens in prad konnte nicht fiir alle Kristalle bestimmt werden, da hierfiir die
Intensitit vor und hinter dem Kristall mit ein und dem selben Detektor gemessen werden muss. Das
war nur bei Kristall zwei und drei moglich. Fiir diese wurde mit der im Channel-Cut verfahrbaren
Diode ein Integral von 22,7 urad und 7,7 urad bei einer Peakreflexion von 75 % und 35 % bestimmt.
Diese Werte sind jedoch mit einem Fehlerbalken von mindesten 30 % zu versehen, da zum einen die
Diodenvorder- und Riickseite eine unterschiedliche Empfindlichkeit von ca. 10 % aufweist und zum
anderen die Platzverhiltnisse im Quasi-Channel-Cut eine exakte Diodenpositionierung erschweren,
wodurch die gemessenen Reflexionsvermogen im Peak verfilscht sein kdnnen.

Nachdem alle vier Kristalle des ersten Quasi-Channel-Cuts auf ihr Rockingkurvenmaximum justiert
waren, wurde mit einer kalibrierten PIN-Diode vor und hinter dem Polarisator ein Photostrom von
3,24mA und 1661 A gemessen. Nach Beriicksichtigung der Luftabsorption entspricht das ungefihr
einer Transmission von 8,8 %. Entsprechend der abgeschitzten Energiebandbreiten eines perfekten
Si(111)-Monochromators und eines C(004)-Polarisators mit perfekten Diamantkristallen wiirde man
eine Transmission von ca. 7,7 % erwarten. Das die gemessene Transmission hoher ist, mag zunédchst
verwundern, 14sst sich aber mit den Storungen in den verwendeten Diamantkristallen erkldaren. Da-
durch steigt das integrale Reflexionsvermdgen an, was zu einer hoheren Transmission fiithren kann.

Abbildung 6.8 zeigt den zeitlichen Verlauf des nor-

mierten Ionisationsstroms hinter dem Polarisator. Es 1’0()%: T

sind vier Messkurven dargestellt. Diese wurden zu un- .g 05 \\\\\’*\
terschiedlichen Tageszeiten aufgenommen, unmittelbar 9 S
nachdem alle Kristalle auf ihr Rockingkurvenmaxi- E 0.90 S
mum justiert waren. Wie zu sehen ist, fillt die Inten- ﬂ% Messung 1

sitdt hinter dem Polarisator innerhalb von einer Stunde = 085} :EEEEE;;

um 6 bis 16% ab. Der Ionisationsstrom des einfallen- .
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ab. Damit ist der Vierreflexions-QCC wesentlich insta-
Abbildung 6.8: Stabilitit des Polarisa-

tors

biler als der Zweireflexions-QCC. Aufgrund der gerin-
gen Grofle der verwendeten Diamanten bedeuten mehr
Reflexionen automatisch mehr Kristalle und somit auch
mehr Motoren und bewegliche Elemente, die sich mit der Zeit verstellen kénnen. Um keine ver-
falschten Polarisationsreinheiten zu bestimmen, ist eine Normierung der am Analysator gemessenen
Rockingkurven auf den einfallenden Strahl zwingend notwendig. Dariiber hinaus ist es ratsam, die
Kristalle am Polarisator alle ein bis zwei Stunden neu zu justieren. Fiir die Entwicklung eines QCC
mit sechs Reflexionen sollte das bestehende Konzept in Hinblick auf maximale Stabilitit iiberarbeitet

werden.
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Abbildung 6.9: Rockingkurven der Kristalle am Analysator in Durchlassrichtung gemessen bei
9,83keV am C(004)-Reflexes mit Oy = 45°. a) Erster Kristall und kompletter Analysator. b) Zweiter,
dritter und vierter Kristall.

Nach dem Polarisator wurden die Kristalle am Analysator justiert. Die entsprechenden Rocking-
kurven sind in Abbildung 6.9 zu sehen. Im Unterschied zum Polarisator misst man am Analysa-
tor bereits fiir den ersten Kristall eine sehr schmale Reflexionskurve, da man entsprechend einer
(n, -n)-Konfiguration nicht-dispersiv ist. Die Kurvenmaxima wurden wieder auf eins normiert. Als
theoretischer Vergleich ist diesmal die berechnete Durchlasskurve eines Polarimeters bestehend aus
zwei perfekten Vierreflexions-Diamant-Channel-Cuts dargestellt (hellblaue Kurve). Thr Integral be-
trigt 8,0 urad und ihre Halbwertsbreite 1,8arcsec. Die Rockingkurven der Kristalle eins bis vier
sind 2,4 bis 3,4 arcsec und die des gesamten Analysators 2,6arcsec breit. Die Integrale der auf eins
normierten Rockingkurven sind ca. 1,6 bis 2,3 mal grofer als theoretisch berechnet. Nachdem alle
Kristalle auf ihr Rockingkurvenmaximum justiert waren, wurde mit der kalibrierten PIN-Diode ein
Photostrom von 3,9 u A hinter dem Analysator gemessen. Unter Beriicksichtigung der Luftabsorption
entspricht das einer Transmission von etwa 10 %. Fiir perfekte Kristalle wiirde man eine Transmis-
sion von nahezu 100% erwarten, da die Energiebandbreite von Polarisator und Analysator exakt
iibereinstimmen und das Reflexionsvermdgen im Peak in etwa 1 betrigt. Diese theoretischen Uberle-
gungen werden auf die hier verwendeten, imperfekten Diamanten nicht zutreffen. Zum einen sind die
Rockingkurven der Kristalle zwei bis vier am Analysator, mit Breiten von ca. 2,4 arcsec, schmaler
als am Polarisator, was zu einer geringeren Energiebandbreite fithren konnte. Alternativ wére eine
Transmission von 10 % auch mit einer durchschnittlichen Peakreflexion von 56 % je Kristall erklir-
bar. Dieser Wert stimmt sehr gut mit den Ergebnissen aus den Dreikristallmessungen tiberein. Bedingt
durch die schmalere Energiebandbreite des Polarisators im Vergleich zum Monochromator und die
Reflexionsverluste der imperfekten Kristalle, ergibt sich fiir den gesamten Polarimeteraufbau ein In-
tensitdtsverlust von etwas mehr als zwei Gro3enordnungen im Durchlass, wobei im Experiment noch

eine weitere Grofenordnung durch die verbleibenden Luftwege verloren ging.
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Um den Einfluss der Divergenz auf die Polarisationsreinheit nachzuweisen, wurden mehrere Rein-
heitsmessungen durchgefiihrt. Tabelle 6.1 gibt einen Uberblick iiber die verschiedenen Modifi-
kationen, die am Versuchsaufbau vorgenommen wurden und zeigt die dabei erzielten Reinhei-
ten. Zusitzlich ist die horizontale Divergenz oy, angegeben. Diese wurde aus den Breiten der
in Abbildung 6.10(a) zu sehenden Analysatorrockingkurven bestimmt. In der Nihe der Auslo-
schung sind die Rockingkurven am Analysator iiberwiegend durch die horizontale Divergenz ver-
breitert. Die breiteste Kurve wurde fiir Konfiguration I und die schmalste fiir Konfiguration VI
gemessen. Durch Entfaltung der entsprechenden Kurven ergab sich eine horizontale Divergenz
Onor VvOn 15 urad bzw. 6 urad. Die vertikale Divergenz konnte leider nicht gemessen werden, soll-
te aber laut Gleichung 6.1 um die 10purad betragen. Aus beiden Divergenzen konnen die, in
der vierten Spalte angegebenen Reinheiten abgeschitzt werden. Fiir Konfiguration I, II, und VI
stimmen gemessene und abgeschitzte Reinheit gut iiberein. Somit scheint eine vertikale Diver-
genz von 10urad fiir die Abschitzung gerechtfertigt. Gleichzeitig wird die Polarisationsreinheit
dadurch auf 1-107'0 limitiert. Fiir bessere Werte ist es zwingend notwendig den Rontgenstrahl
vertikal zu kollimieren. Den Messergebnissen zufolge war das weder mit drei, noch mit fiinf
CRL’s moglich. Die hoheren Reinheiten fiir Konfiguration III bis V deuten darauf hin, dass durch
die verwendeten Linsen die vertikale Divergenz leicht vergroBBert wurde. Die beste Polarisations-

reinheit konnte mit Konfiguration VI bei der kleinsten horizontalen Divergenz erreicht werden.

Konfiguration Divergenz o, Reinheit & Reinheit 0
(gemessen) (gemessen) (berechnets)

I) Divergenz von ID18 15 purad (3,1+£0,8)-1071° | 3,2.10710
IT) Spalt S2 hor. 800 um 12 urad (2,1£0,8)-10719 | 2,5.10°1°
I1I) S2 hor. 800 um & 3 CRL’s 12 purad (3,8+£1,4)-10719 | 2,5.1071°
IV) S2 hor. 800 um & 5 CRL’s 12 purad (3,2+1,1)-1071° | 2,5.10°1°
V) S2 hor. 400 um & 3 CRL’s 12 urad (4,2+£1,7)-10719 | 2,5.1071°
VI) VCC & 5 CRL’s 6 urad (1,340,6)-1071° | 1,3.1071°

Tabelle 6.1: Polarisationsreinheit und horizontale Divergenz des Polarimeters in sechs unterschiedli-

chen Konfigurationen des Versuchsaufbaus.

Abbildung 6.10(b) zeigt die Reinheitsmessung vom Durchlass zur Ausloschung fiir Konfiguration II.
Aufgrund der vielen Messpunkte und dem groBBen Winkelbereich, den der Analysator dabei zuriick-
legen muss, ist diese Messmethode sehr zeitaufwendig. Alternativ kann man die Polarisationsreinheit
auch aus einem 7)-Scan nahe der Ausldschung bestimmen. Dafiir wird dieser mit einer Parabelfunk-
tion angepasst und die Tiefe des Minimus sowie der Anstieg ermittelt. Aus dem Quotient beider
erhilt man die Polarisationsreinheit (siche Abschnitt 2.4). Die in Tabelle 6.1 angegebenen Reinheiten

wurden genau auf diese Art und Weise aus den in Abbildung 6.11 zu sehenden 1n-Scans gewonnen.

SEntsprechend der Gleichung § = 0,30,. + 62, wurde die Reinheit aus der gemessenen horizontalen Divergenz Gy, und
einer vertikalen Divergenz oy, = 10 urad (siehe GI. 6.1) abgeschitzt.
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Abbildung 6.10: a) Rockingkurven am Analysator 0,04° entfernt von der Ausléschung aufgenom-
men. b) Polarisationsreinheit des Diamant- Vierreflexions-Quasi-Channel-Cut bei 9,83 keV fiir Kon-
figuration II.

Auch ohne die angepasste Parabelfunktion kdnnen die gezeigten Scans hinsichtlich ihrer Polarisati-
onsreinheit miteinander verglichen werden, indem man die Tiefe der Minima und die Hohe der Fliigel
betrachtet. Konfiguration I, III und IV haben dhnlich tiefe Minima, wohingegen die Fliigel fiir [ am
hochsten und fiir III am niedrigsten sind. Somit ist von diesen drei Konfigurationen die Reinheit fiir I
am besten und fiir III am schlechtesten, was mit den Werten in Tabelle 6.1 iibereinstimmt. Auch die
Minima von Konfiguration II und V sind dhnlich tief bei deutlich unterschiedlichen Fliigeln, was zu
der wesentlich besseren Reinheit von II passt.

Fiir Konfiguration VI wurde zusétzlich zum Eta-Scan die in Abbildung 6.12 gezeigten Rockingkur-
ven im Durchlass und in der Ausléschung gemessen. Die Ausloschungskurve ist der Mittelwert aus
zwei Messungen, die einmal mit 100 und einmal mit 360 Sekunden Integrationszeit aufgenommen
wurden. Im Mittel konnten im Maximum 13 Impulse bei einem Untergrund von 3 Impulsen in 100
Sekunden gemessen werden. Die Durchlasskurve ist entsprechend 10 GréBenordnungen stirker. Aus
den Integralen beider Kurven ergibt sich eine Reinheit von (1,7 40,7)-10~!%, Innerhalb des Fehlers
stimmt dieses Ergebnis mit der Reinheit iiberein, die aus dem Eta-Scan gewonnen wurde.

Die bisher in diesem Abschnitt aufgefiihrten Resultate sind in verschiedener Hinsicht bemerkenswert.
Zum einen wurde gezeigt, dass ein Quasi-Channel-Cut aus vier einzelnen Diamantkristallen funktio-
niert und mit diesem eine bisher nicht erreichte Polarisationsreinheit von bis zu (1,340,6)-1071°
gemessen werden kann. Dadurch war es moglich, den bestehenden und von Berit Marx-Glowna mit
Sechsreflexions-Silizium-Channel-Cuts gemessenen Rekord von 2,4 - 10719 bei einer Photonenener-
gie von 6,457keV einzustellen [11]. Das gelang jedoch nur aufgrund der Arbeiten von Kai Sven
Schulze und dem Wissen, wie die Divergenz die Reinheit limitiert [104]. Zusitzlich wurde erstmalig
experimentell nachgewiesen, dass die Polarisationsreinheit verbessert werden kann, indem man die
horizontale Divergenz mit einem V-Channel-Cut verringert. Die gemessenen Werte stimmen sehr gut

mit den abgeschitzten Reinheiten {iberein. Somit scheint man nicht durch die verwendeten Kristalle
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Abbildung 6.11: 1-Scans fiir Konfiguration I bis VI in der Nihe der Ausloschung aufgenommen bei
9,83keV.

oder die lediglich vier Reflexionen pro Channel-Cut limitiert zu sein. Viel wahrscheinlicher ist es,
dass die vertikale Divergenz mit ca. 10 urad zu grofl war. An Synchrotrons der vierten Generation
oder Rontgenlasern mit geringeren Divergenzen sollte es daher mdglich sein, noch hohere Polarisa-
tionsreinheiten mit Diamant-Quasi-Channel-Cuts zu erreichen. Messzeit an diesen Einrichtungen zu
bekommen ist schwierig, selbst wenn es darum geht Rontgenoptiken fiir den Nachweis der Vakuum-
doppelbrechung zu testen und Polarisationsreinheiten von 10~!" zu erreichen. Umso wichtiger ist es,
neue Anwendungen fiir die entwickelten Rontgenpolarisatoren zu finden. Diamant kénnte auch hier-
bei eine Rolle spielen, da die wesentlich kleinere Gitterkonstante von a = 3,567 A im Vergleich zu
Silizium mit a = 5,431 A hochprizise Rontgenpolarimetrie bei anderen und insbesondere kiirzeren
Wellenlidngen ermdglicht. Auf einige potentiell interessante Anwendungen, sowie erste Experimente

an der L3-Kante von Tantal, wird im ndchste Abschnitt eingegangen.

6.3 Anwendung der Vierkristall-Quasi-Channel-Cuts

Die im vorhergehenden Kapitel beschriebenen Messungen fanden bei einer Photonenenergie von
9,83keV statt. Fiir diese liegt der Braggwinkel des symmetrisch zu Oberfliche orientierten C(004)-
Reflexes genau bei Op = 45°. Je weiter man sich von 9,83keV entfernt, umso stirker weicht

der Braggwinkel von 45° ab und desto schlechter wird die Polarisationsreinheit. Um moglichst
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Abbildung 6.12: a) Durchlasskurve und b) Ausléschungskurve fiir Konfiguration VI

schwache Polarisationseffekte untersuchen zu konnen, empfiehlt es sich, mit den entwickelten
QCC’s moglichst nah bei einer Photonenenergie von 9,83keV zu arbeiten. Ist das nicht mog-
lich, kann man auch versuchen andere Reflexe zu nutzen. Fiir diese ergeben sich unterschiedli-
che Netzebenenabstinde, die die Bragg-Bedingung bei anderen Wellenldngen mit einem Bragg-
winkel von Op = 45° erfiillen. Die meisten dieser Reflexe liegen asymmetrisch im Kristall,
wodurch sich der Ein- und Ausfallswinkel des Rontgenstrahls zur Kristalloberfliche veridndert.

Aufgrund der Geometrie des QCC’s und den festen

Abstianden der Diamanten zueinander, ist die Verwen- -
—m— 98 keV
—4—19.6 keV

dung von asymmetrischen Reflexen nur sehr einge- R odaVR

schrinkt moglich. Die symmetrischen Reflexe C(004),
C(008) und C(0012) sind daher fiir den bestehenden

Vierreflexions-QCC gegeniiber allen anderen zu bevor-

Intensitat 1/1

zugen. Fiir sie ergibt sich bei einer Photonenenergie
von 9,83keV, 19,66keV und 29,49keV ein Bragg- e e s

winkel von 85 = 45°. Somit sind Anwendungen inter- Abweichung vom Braggwinkel, 6-6, [arcsec]

essant, die in der Nidhe dieser Photonenenergien durch-

gefiihrt werden konnen. Dazu zdhlen zum einen Ex- Abbildung 6.13: Gemessene Rocking-
perimente, fiir die der genaue Wert der verwendeten kurven des C(004)-, C(008)- wund
Wellenlidnge eine untergeordnete Rolle spielt, wie z.B. C(0012)-Reflexes bei den angegebenen
der Nachweis der Vakuumdoppelbrechung oder die Photonenenergien.

Untersuchung der Faradayrotation in dichten Plasmen

[105, 106]. In der Einleitung wurde bereits die resonante Kernstreuung angesprochen. Bei ihr wird
die Photonenenergie vom Kerniibergang des zu untersuchenden Mo6Bbauerisotopes vorgegeben. Mit
den entwickelten Diamant QCC’s wiiren prinzipiell Experimente an den Ubergiingen des 87 Os-Isotop
bei 9,78keV mit einer Lebensdauer von 7 = 3,06ns [107], sowie am “°K-Isotop bei 29,83 keV
mit T = 4,13ns [108, 109] denkbar. Aufgrund der zunehmenden Zahl an Reflexen und Umweg-
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anregungen, sowie den immer schmaler werdenden Rockingkurven, wird Rontgenpolarimetrie bei
hoheren Photonenenergien immer schwieriger. Gleichzeitig konnten die Vorteile von Diamant, wie
die geringere Gitterkonstante und die reduzierte Intensitit von Umweganregungen, hier erst richtig
zu Geltung kommen. In dieser Arbeit wurden Kristalle verwendet, fiir die auch bei 19,6keV und
29,5keV Rockingkurvenbreiten von iiber einer Bogensekunde gemessen werden konnten (siche Ab-
bildung 6.13). Fiir perfekte Diamantkristalle wiren diese Kurven 0,3 arcsec bzw. 0,05 arcsec breit.
Einen Vierreflexions-QCC mit so schmalen Rockingkurven stabil zu betreiben, ist mit einem sehr
hohen technischen Aufwand verbunden. Ganz anders ist das fiir die verwendeten CVD Diamanten,
die breitere Reflexionskurven limitiert durch die Kristallperfektion aufweisen (siche Abb.: 6.13). Der
Vierreflexions-QCC wurde bereits an einer Laborquelle bei 19,6keV getestet und funktionierte dhn-
lich stabil wie bei der zuvor beschriebenen Messzeit. Somit wéren auch Experimente bei hoheren
Photonenenergien ohne technischen Mehraufwand denkbar.
Ebenfalls fiir die Rontgenpolarimetrie von gro3em Interesse ist die Erforschung von Doppelbrechung,
optischer Aktivitit oder Dichroismus in der Nihe von elektronischen Ubergiingen. Insbesondere im
Bereich der Magnetooptik sind aus der Literatur zahlreiche Experimente und Effekte bekannt, die
sich auf die Polarisation auswirken und von einer resonanten Erhthung in der Nidhe von Absorptions-
kanten Gebrauch machen, wie zum Beispiel:

e zirkularer magnetischer Rontgendichroismus (engl: x-ray magnetic circular dichroism, kurz:

XMCD) [110]

e linearer magnetischer Rontgendichroismus (engl: x-ray magnetic linear dichroism, kurz:
XMLD) [111]

e Faraday-Effekt [112, 113]
e magnetooptischer Kerr-Effekt [114]
o Voigt-Effekt [115]

Auch an nichtmagnetischen Materialien konnte linearer und zirkularer Dichroismus in der Néihe von
Absorptionskanten beobachtet werden [116, 117]. Von einem Dichroismus ist immer dann die Rede,
wenn die Absorption von der einfallenden Polarisationsrichtung abhéngig ist, was z.B. aufgrund der
Orbitalausrichtung und dadurch bedingte polarisationsabhéingige Dipol- und Multipoliiberginge der
Fall sein kann. Das Resultat ist eine Polarisationsdrehung oder Elliptizitit, die mit einem Rontgen-
polarimeter gemessen werden kann. Untersuchungen an Absorptionskanten sind nicht nur aufgrund
resonant verstiarkter Effekte und elementspezifischer Selektion interessant. An den Kanten dndert
sich vor allem der Imaginirteil des Brechungsindex. Da Real- und Imaginérteil durch die Kramers-
Kroning Relation miteinander verkniipft sind, ist an den Kanten auch eine Anderung des Realteils
zu vermuten. So war es zum Beispiel 2001 moglich, Doppelbrechung in der Ndhe der Br K-Kante
nachzuweisen [118].

Mit einem Braggwinkel von 6 = 44,71 ° eignet sich der C(400)-Reflex noch am ehesten fiir Untersu-
chungen an der Tantal L3-Kante. Aufgrund der schwachen Absorption der 7-polarisierten Strahlung
im Diamant liegt die zu erwartende Polarisationsreinheit fiir einen Vierreflexions-QCC aus perfekten

Diamantkristallen bei lediglich 4 - 10~*. Durch ein geringfiigiges Verstimmen der Kristalle von weni-
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ger als einer Bogensekunde ist es theoretisch moglich, ohne grofe Intensitétsverluste eine Reinheiten
von 1078 zu erreichen [7]. Ein experimenteller Nachweis dessen wiire ein beeindruckendes Ergebnis,
wodurch sich mit Quasi-Channel-Cuts neue Anwendungen fiir die Rontgenpolarimetrie ergeben wiir-
den.

Tantal wird fiir Kondensatoren, hochbrechende optischen Schichten aber auch in Form von Lithium-
tantalat (LiTaOs) fiir verschiedene elektronische Bauelemente verwendet. Lithiumtantalat ist, genau
wie das dhnliche und hiufig in der nichtlinearen Optik eingesetzte Lithiumniobat (LiNbO3), ein Ma-
terial mit auBergewohnlich vielfiltigen und gezielt beeinflussbaren Eigenschaften. Beide Materialien
haben die gleiche Kristallstruktur und sind als Kristalle ohne Inversionszentrum linear elektroop-
tisch, piezoelektrisch und pyroelektrisch. Dadurch konnen sie fiir diverse Anwendungen eingesetzt
werden wie z.B. elektrooptische Schalter (Pockels-Zellen) [119], piezoelektrische Wandler (Ultra-
schallgerite, Durchflussmesser) [120] oder pyroelektrische Sensoren (Infrarotsensoren, Bewegungs-
melder) [121]. Des Weiteren lassen sich in den ionischen LiTaO3-Kristallen sogenannte Phononen-
Polaritonen® mit Frequenzen im Terahertzbereich erzeugen. Somit ist das Material ein geeigneter
Kandidat fiir den Frequenzbereich zwischen Elektronik und Photonik (100 GHz und 10THz), in dem
bisher nur begrenzte Moglichkeiten zur Signalerzeugung, -steuerung, -fiihrung und -verarbeitung be-
stehen [123-125].

In der Laserphysik werden LiTaO3; und LiNbOs als longitudinale Pockels-Zellen zum schalten oder
selektieren von Laserpulsen verwendet. Dafiir werden die Kristalle wie eine veridnderliche Phasen-
platte zwischen zwei gekreuzte Polarisatoren gebracht. Legt man ein elektrisches Feld an den Kristall
an, wird dieser doppelbrechend (Pockels-Effekt). Die induzierte Doppelbrechung ist proportional zum
angelegten elektrischen Feld und zu Suszeptibilitit zweiter Ordnung y?), die bei Wellenlingen von
mehreren hundert Nanometer im Bereich von 1012 m/V liegt [126]. Durch Anlegen einer Spannung
von einigen Kilovolt an den Kristall, wirkt dieser wie ein A /2-Plittchen und kann die Polarisations-
richtung einer linear polarisierten Welle um 90° drehen.

Im Rontgenbereich ist es immer noch eine ungeloste Herausforderung, Rontgenpulse mit Phasen-
platten und Rontgenpolarimetern zu schalten und zu verkiirzen, was nicht zuletzt daran liegt, dass
2@ mit A* skaliert und somit bei Wellenliingen von A = 1 A auf ca. 10723 m/V abgeschiitzt werden
kann [126]. Dementsprechend klein ist die mit einem elektrischen Feld induzierte Doppelbrechung.
Ahnlich wie in der Magnetooptik konnte der Effekt in der Nihe von Absorptionskanten stirker sein.
Zudem verfiigt das Rontgenpolarimeter, mit einer Polarisationsreinheit von bis zu 10719, iiber ei-
ne uniibertroffene Empfindlichkeit auf selbst kleinste Polarisationséinderungen. Gleichzeitig ist es
moglich, den piezoelektrischen und den linearen elektrooptischen Effekt unabhéngig voneinander
zu untersuchen. Dafiir misst man den elektrooptischen Effekt weit entfernt von Bragg-Reflexionen
des LiTaOs-Kristalls, aber in der Nédhe der Tantal L3-Kante. Somit kénnte man zum Beispiel eine
durch das elektrische Feld induzierte Anisotropie in den Tantal 5d-Orbitalen nachweisen. Der piezo-

elektrische Effekt liee sich hingegen in der Nidhe von Bragg-Reflexen untersuchen, bei denen eine

5Phononen-Polaritonen sind bosonische Quasiteilchen, die durch eine Kopplung von Photonen mit Gitterschwingungen
(Phononen) entstehen. Die vom Photon im Kristall erzeugte Polarisation verzerrt das Gitter und die elektromagnetische
Welle wird von dieser Gitterverzerrung begleitet [122].
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Abbildung 6.14: a) Eta-Scan zur Bestimmung einer Polarisationsreinheit von (7,54-3,0) - 1077 bei
9881eV b) Analysatorrockingkurven in der Ausldschung bei drei verschieden Photonenenergien

durch mechanische Verspannungen verursachte Polarisationsédnderung detektierbar wire. Feldindu-
zierte Elektronenverschiebungen konnten bereits mittels Bragg-Reflexionen nachgewiesen werden
[127]. In jedem Fall wird ein eingebrachter LiTaO3-Kristall zu einer Anderung der Transmission des
Channel-Cut-Polarimeters in Abhédngigkeit der angelegten Spannung fiihren.

Zur Untersuchung von Lithiumtantalat wurde der bereits in Abbildung 6.4 auf Seite 78 gezeigte Ver-
suchsaufbau verwendet. Um den Photonenfluss zu maximieren wurden der VCC und die CRL’s aus
dem Aufbau entfernt. Die zu erwartende Polarisationsreinheit ist ohnehin weit entfernt von dem di-
vergenzlimitierten Wert von 3- 10710, An der Tantal L3;-Kante bei 9881eV sowie 20eV dariiber und
darunter wurde mittels Eta-Scan und Analysatorrockingkurven in der Ausloschung die Reinheit be-
stimmt. Abbildung 6.14(a) zeigt den Eta-Scan bei 9811eV. Die Intensitidt im Minimum ist iiber drei
Groflenordnungen hoher als bei den bisher in Abschnitt 6.2 gezeigten Scans. Die Anpassung mittels
Parabelfunktion liefert eine Reinheit von (7,543,0)- 107", In Abbildung 6.14(b) sind die Rocking-
kurven in der Ausloschung fiir 9859eV, 9881eV und 9901eV zu sehen. Fiir diese ergibt sich eine
Polarisationsreinheit von (1,4 +0,6)-1077, (7,4+3,0)-10~7 und (1,440,6) - 10~°. Somit zndert
sich die Polarisationsreinheit in einem Energiebereich von 42eV um ca. eine Gréf3enordnung, von ca.
10~7 am Anfang des zu scannenden Spektrums auf 10~¢ am Ende des Spektrums.

Die Polarisationsreinheiten der verschiedenen Photonenenergien konnen mit einer theoretischen Ab-
schitzung fiir den perfekten Kristall nach dynamischer Theorie und den idealen Mosaikkristall nach
kinematischer Theorie verglichen werden (sieche Abb.: 6.15(a)). Dafiir muss man das integrale Refle-
xionsvermogen R;"/’ . der - und o-Polarisation eines Vierreflexions-Channel-Cuts fiir beide Theorien
berechnen und das Verhiltnis R /R™- bilden. Im Fall der dynamischen Theorie erfolgt die Abschiit-
zung, indem man die Rockingkurven fiir vier Reflexionen simuliert (siche z.B. Abbildung 4.8 aus Sei-
te 45), liber 6 integriert und das Verhéltnis R /RI""- berechnet. Die Abschiétzung von RI: /RIM: eines

Vierreflexions-Channel-Cuts bestehend aus idealen Mosaikkristallen wurde anders durchgefiihrt, da
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Abbildung 6.15: a) Polarisationsreinheit aufgetragen iiber der Photonenenergie; gemessen und nach
dynamischer und kinematischer Theorie abgeschitzt b) Eta-Scan mit und ohne Verstimmung der
Kristalle am Analysator aufgenommen bei 9884 eV.

die zu simulierenden Rockingkurven sehr unterschiedlich aussehen kénnen und sich aus der kinema-
tischen Theorie lediglich das integrale Reflexionsvermogen Rfr”/’ . als Limit ergibt. Es ist bekannt, dass
fiir eine Reflexion an einem idealen Mosaikkristall das Verhiltnis R /R ~ cos(26)? ist. Fiir vier
Reflexionen wurde entsprechend der iiblicherweise durchgefiihrten Abschidtzung (siehe Erlduterung
zu Gleichung 4.3 auf Seite 44) (cos(26)?)Y mit N = 4 berechnet. Es ist anzunechmen, dass diese Ab-
schitzung viel zu optimistisch ist, insbesondere da fiir Diamant die z-polarisierte Strahlung kaum im
Kristall absorbiert wird und schon die Abschétzung der dynamischen Theorie mit cos(26) nach zwei
Reflexionen viel zu gute Polarisationsreinheiten geliefert hat (siehe Tabelle: 4.1 auf Seite 45). Das
erklart, warum die griine Kurve in Abbildung 6.15(a) bei deutlich niedrigeren Reinheiten verlduft.
Sowohl die Abschétzung nach dynamischer, als auch nach kinematischer Theorie vernachldssigt den
Einfluss von Umweganregungen und der Rontgenquelle (Divergenz, Energiebandbreite, hohere Har-
monische) auf die Polarisationsreinheit und sind somit nur weit weg vom Divergenzlimit oder anderen
reinheitslimitierenden Effekten anwendbar. Die in dieser Arbeit verwendeten Diamantkristalle sind
keine Mosaikkristalle. Somit wurden auch nicht so hohe Polarisationsreinheiten erwartet, sondern
Werte, die zwischen den zwei Extremen sehr nah an der dynamischen Theorie liegen. Wie die einge-
tragenen Messpunkte in Abbildung 6.15(a) zeigen, wurden diese Erwartungen bestétigt. Die Polarisa-
tionsreinheit ist zwei bis drei Grolenordnungen besser, als fiir einen perfekten Channel-Cut-Kristall.
Dies kann iiberwiegend auf die Qualitit der verwendeten Kristalle zuriickgefiihrt werden. Das Ergeb-
nis zeigt sehr eindrucksvoll, dass abseits von 6g = 45° die Verwendung von leicht gestorten Kristallen
fiir die Rontgenpolarimetrie von Vorteil sein kann. Daraus ergeben sich unter Umstinden neue An-
wendungsmoglichkeiten fiir gestorte Kristalle in der hochprizisen Rontgenpolarimetrie.

Zusitzlich wurde getestet, ob die Polarisationsreinheit durch ein Verstimmen (engl: detuning) des
Beugungswinkels der Kristalle verbessert werden kann. Dafiir wurden die Diamanten zwei bis vier

am Analysator auf 80 % des Rockingkurvenmaximums justiert, was einer Winkelverschiebung von
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ungefihr 0,7arcsec entspricht. Ein Verstellen der Kristalle am Analysator sollte ausreichen, da die
Rontgenstrahlung der Undulatorquelle bereits auf ca. 10~% vorpolarisiert ist [128]. Durch den Po-
larisator wird die w-Komponente um weitere vier, bzw. im Falle deformierter Diamanten entspre-
chend der gemessenen Reinheit um weitere sechs bis sieben GroBenordnungen unterdriickt. Somit
ist hinter dem Polarisator die 7-Polarisation mit 107'? bis 107! ausreichend gut abgeschwicht. Im
Falle perfekter Diamanten wiirde eine Verstimmung von 0,2arcsec ausreichen, um die Reinheit auf
10~ zu verbessern. Es ist anzunehmen, dass durch die Kristallstorungen auch die Rockingkurven
fiir die m-Polarisation verbreitert sind und die Kristalle stiarker verdreht werden miissen. Gleich-
zeitig verliert man dadurch mehr Intensitdt, da man auch das Rockingkurvenmaximum fiir die o-
Polarisation verldsst. Das Verstimmen ist somit immer ein Kompromiss zwischen verbesserter Po-
larisationsreinheit und Intensitdt. Im Experiment wurde mit den 0,7arcsec verstellten Diamanten
bei einem 717-Winkel knapp oberhalb der Ausloschung ein Intensititsverlust von 30 % im Maximum
gemessen. In Abbildung 6.15(b) sind die zwei 1-Scans zu sehen, mit denen die Polarisationsrein-
heit, einmal mit optimierten und einmal mit verstimmten Kristallen, bei 9884eV ermittelt wurde.
Mit (1,040,4)-107% und (1,3+0,5) - 10~ ergibt sich fiir beide Scans im Rahmen des Messfeh-
lers die gleiche Polarisationsreinheit. Anders als bei Hart’s verstimmbaren Channel-Cut [6] fiihrt ein
Verdrehen der Kristalle gegeneinander zu keiner Verbesserung. Das kann zum einen an der schon
sehr guten Reinheit von (1,04 0,4) - 107° liegen. Der Channel-Cut von Hart erzielte lediglich ei-
ne Polarisationsreinheit von 10~*. Zum anderen kénnte auch die Kristallqualitit und die breite-
ren Rockingkurven der m-Polarisation eine Ursache dafiir sein. Ein Verstimmen der Kristalle um
0,7arcsec reicht dann evtl. nicht aus, um signifikant bessere Polarisationsreinheiten zu erreichen.
Die Kristalle stirker vom Rockingkurvenmaximum weg zu

drehen wurde nicht ausprobiert, da der wesentlich hohere

X
Intensititsverlust die verbesserte Reinheit nicht rechtfertigt. E
Fiir alle nachfolgenden Messungen wurde die Verstimmung ) ‘\ Va
Strahlrichtung \_/l /

wieder riickgéngig gemacht.

Insgesamt wurden zwei diinne Lithiumtantalatkristalle, mit

I,

senkrecht zur c-Achse (<001>-Richtung) geschnittenen 0

Oberflichen, im Polarimeter in Transmission untersucht.
Der erste Kristall (Probe 5) war 60 um dick und verfiigte Q ?

tiber Elektroden aus Leitsilber, die so aufgebracht waren,

dass entlang der <010>-Achse ein elektrisches Feld ange- Abbildung 6.16: Orientierung des
legt werden konnte. Sowohl die y- als auch die z-Achse von LiTaO3-Kristalls (Probe 5) zum

Lithiumtantalat sind piezoelektrisch. Abbildung 6.16 zeigt einfallenden Strahl

eine Skizze des Kristalls. Mithilfe eines parallel zum Ront-

genstrahl ausgerichteten Justierlasers wurde die Kristalloberfliche senkrecht zum Strahl orientiert.
Die einfallende Polarisation stand unter 45° zur <010>-Achse.

Mit den zwei Ionisationskammern pico3 und pico4 (siehe Abb. 6.4 auf S. 78) konnte der Ionisati-
onsstrom vor und hinter der Probe gemessen werden. Mit diesem Monitoring und durch ein syn-

chrones Verfahren der Braggwinkel von Monochromator, Polarisator und Analysator war es moglich,
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Abbildung 6.17: a) Transmissionsspektum einer Sum dicken Tantalfolie und eines 60um dicken
LiTaO3-Kristalls um die Ta L3-Kante. b) Scan der Tantal L3-Kante ohne Probe mit Analysator in
der Ausloschung.

Transmissionsspektren aufzunehmen. Abbildung 6.17(a) zeigt das Transmissionsspektrum der ersten
LiTaO3-Probe im Vergleich zu einer Sum dicken Tantalfolie. Wie zu sehen ist, 1dsst der Kristall be-
reits im vorderen Teil des Spektrums bei 9,86keV nur noch 3 % der einfallenden Strahlung durch.
Im Minimum zwischen 9,884keV und 9,891keV ist die Absorption bereits so hoch, dass das Signal
im Rauschen der Ionisationskammer unter geht. Mit einer Dicke von 60um zéhlte der Kristall mit zu
den diinnsten Proben, die fiir das Experiment zur Verfiigung standen.

Zusitzlich zu den Transmissionsspektren wurde mit einer APD und dem Analysator in der Auslo-
schung die Intensitédt der m-Polarisation entlang der Absorptionskante gemessen, um eine evtl. in-
duzierte Doppelbrechung zu untersuchen. Im Nachfolgenden werden mehrere dieser ,,Polarisations-
spektren® gezeigt, fiir die das Signal der APD auf den lonisationsstrom von pico3 normiert und iiber
der Photonenenergie aufgetragen ist. Der Analysator befand sich bei allen aufgenommen Spektren in
der Ausloschung.

Abbildung 6.17(b) zeigt zwei Messungen ohne Probe. Aus dem Vergleich beider ldsst sich bestim-
men, wie stabil und reproduzierbar die Spektren aufgenommen werden konnen. Im Mittel weichen
beide Messungen iiber den gesamten Energiebereich um weniger als 20 % voneinander ab. Damit z&h-
len die hier gezeigten Spektren zu den stabilsten und am besten reproduzierbaren, die je mit einem
Quasi-Channel-Cut aufgenommen wurden. Gleichzeitig sind die Grenzen der Methode ersichtlich.
Effekte mit einer Stirke von 20 % oder weniger sollten durch mehrmaliges Wiederholen der Messung
bestitigt werden. Insbesondere der Bereich zwischen 9887 eV und 9899V ist mit Abweichungen von
30% bis 60 % wenig zuverldssig, was bei der Interpretation der Daten beriicksichtigt werden muss.
Der Intensititsanstieg von 5,0-10™* auf 4,5 - 1073 iiber den gesamten Messbereich kommt dadurch
zustande, dass die Polarisationsreinheit von der Photonenenergie abhingig ist und sich im gezeigten

Messbereich um ca. eine Grolenordnung verschlechtert.
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Abbildung 6.18: a) ¢-Scan des 60um dicken LiTaO3-Kristalls (Probe 5) bei 9862eV. Durch Aus-
laufer von Bragg-Reflexionen in der Probe erhoht sich der Anteil an m-polarisierter Strahlung und
somit das Signal hinter dem Analysator. b) Polarisationsspektren der Probe 5 (Elektroden entlang der
y-Achse) mit und ohne angelegter Spannung, sowie fiir unterschiedliche ¢-Winkel.

Eine wesentliche Herausforderung bei der Untersuchung von kristallinen Proben im Rontgenpola-
rimeter sind Phaseninderungen der polarisierten Strahlung in der Ndhe von Bragg-Reflexionen der
Probe. Durch die Ausldufer der Bragg-Reflexionen erhoht sich der Anteil an w-polarisierter Strah-
lung und der Messaufbau wird unempfindlicher auf andere, die Polarisation beeinflussende Effekte.
Um den Einfluss dieser Reflexe zu minimieren, muss die Probe entsprechend zum Strahl orientiert
werden. Dafiir bietet es sich an, die Probe in einem groleren Winkelbereich zu scannen und die Inten-
sitdt hinter dem Analysator zu beobachten. Abbildung 6.18(a) zeigt eine solche Messung fiir Probe
5, aufgenommen bei einer Photonenenergie von 9862eV. Der Scan ist genau so normiert, wie bei
der Messung ohne Probe (Abb.: 6.17(b)). Dort betrug die Intensitit hinter dem Analysator 5,0- 10~*
bei 9,86keV. Von den Spektren in Abbildung 6.17(a) ist bekannt, dass der LiTaO3-Kristall bei dieser
Photonenenergie 3 - 1072 transmittiert. Somit ist der Einfluss von Bragg-Reflexionen weitestgehend
minimiert, wenn die Intensitit hinter dem Analysator kleiner als 1,5- 107> ist. GemiB dem ¢-Scan
ist das nur in dem Winkelbereich zwischen ¢ = —0,75° bis ¢ = —0,50° erfiillt. Dementsprechend
wurde die Probe fiir die nachfolgenden Messungen bei ¢ = —0,68° platziert (siehe roter Punkt in
Abb.: 6.18(a)).

In Abbildung 6.18(b) sind mehrere Kantenspektren der Probe 5 zu sehen. Aufgetragen ist wieder
die Intensitédt hinter dem Analysator normiert auf den Ionisationsstrom von pico3. Somit ergeben
sich Spektren, die der Probentransmission sehr d@hnlich sehen und gleichzeitig aufzeigen, bei welcher
Photonenenergie die Intensitit der m-Polarisation ansteigt. Die durchgezogene hellblaue Linie stellt
das Produkt aus Probentransmission (Abb.: 6.17(a)) und der Polarisationsreinheit (Spektrum ohne
Probe Abb.: 6.17(b)) dar. Alle Punkte, die iiber dieser Linie liegen, sind Messwerte fiir die mehr 7-
polarisierte Strahlung vorhanden ist als ohne Probe. Die Spektren wurden mit einer Integrationszeit

von 10 Sekunden aufgenommen. Eine Intensitit von 1-10~7 entspricht einem Photon in 10 Sekunde
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Abbildung 6.19: Polarisationsspektren der Probe 10 (Elektroden entlang der c-Achse) fiir verschie-
dene ¢-Winkel und Spannungen a) Integrationszeit eine Sekunde b) Integrationszeit 50 Sekunden.

hinter dem Analysator. Dementsprechend sind die Messungen nach unten hin auf 1-10~7 limitiert,
was zwischen 9,880 und 9, 895keV der Fall ist. Die in schwarz und rot dargestellten Spektren wurden
bei der selben Winkeleinstellung der Probe aufgenommen, einmal ohne und einmal mit Hochspan-
nung von 1000 V. Wie zu sehen ist, sind beide Messungen nahezu identisch. Lediglich im Maximum
bei 9,87keV gibt es leichte Unterschiede. Die erhdhte Intensitét beider Spektren in diesem Ener-
giebereich ist auf eine Bragg-Reflexion der Probe zuriickzufiihren. Das lésst sich iiberpriifen, indem
die Messung fiir einen anderen Winkel ¢ wiederholt wird (griine Kurve). Ein Vergleich des roten
und griinen Spektrums zeigt, dass sich die Bragg-Reflexion in Richtung héherer Photonenenergien
verschoben hat. Eine Drehung der Probe um den selben Betrag von ¢ in entgegengesetzte Richtung
fiihrte zu einer Anhebung des gesamten Spektrums (siehe blaue Messkurve). Vermutlich befindet sich
die Probe bei diesem ¢ wihrend des gesamten Energiescans im Ausldufer eines Kristallreflexes, was
zu einer Intensitdtserhohung aufgrund einer Phasenénderung der polarisierten Strahlung fiihrt. Die
hier gezeigten Spektren zdhlen mit zu den am wenigsten durch Bragg-Reflexe beeinflussten. Dariiber
hinaus wurden zwischen 9877 und 9898eV Messungen mit einer Integrationszeit von 100 Sekun-
den und Hochspannungen von —2 bis +2kV durchgefiihrt. Auch bei diesen betrug die Intensitéit im
Transmissionsminimum hinter dem Analysator lediglich ein Photon in 100 Sekunde und es konnten
keine signifikanten Unterschiede beobachtet werden.

Als zweites wurde ein 50um dicker LiTaO3-Kristall (Probe 10) untersucht. Dieser hatte Elektroden
auf der Vorder- und Riickseite, sodass eine Spannung entlang der c-Achse angelegt werden konnte.
Unter Autokollimation wurde der Kristall mit dem Justierlaser zunichst senkrecht zum einfallenden
Rontgenstrahl justiert. AnschlieBend wurden ¢ und 6 um 45° verdreht, damit sich der entsprechen-
der Winkel zwischen einfallender Polarisation und c-Achse einstellt. Abbildung 6.19(a) zeigt drei
Spektren der Probe 10 fiir verschiedene ¢ Winkel an der Absorptionskante. Die Messungen wurden

mit einer Integrationszeit von einer Sekunde durchgefiihrt. Dementsprechend ist man im Transmis-
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sionsminimum auf eine Intensitit von 1-10~° hinter dem Analysator limitiert. Die beiden Spektren
in schwarz und rot zeigen rechts bzw. links starke Beitriige von Bragg-Reflexionen. In griin ist die
Messung dargestellt, die am wenigsten durch Bragg-Reflexionen beeinflusst wurde. Auch hier ist
im vorderen Teil des Spektrums eine deutliche Intensititserhdhung zu beobachten. Ein Vergleich
mit der nachtriglich berechneten hellblauen Linie zeigt, dass fiir alle drei Spektren die Intensitét
der m-Polarisation wesentlich hoher ist, als es durch die Reinheit des Polarimeters und die Proben-
transmission zu erwarten wire. Somit stehen vermutlich alle drei Spektren unter dem Einfluss von
Bragg-Reflexionen der Probe.

Abbildung 6.19(b) zeigt drei Spektren, die mit einer Integrationszeit von 50 Sekunden aufgenom-
men wurden. Beim selben Einfallswinkel ¢ sind erstmalig deutliche Unterschiede in Abhingigkeit
von der angelegten Spannung zu sehen (vgl. schwarze und rote Kurve). Insbesondere oberhalb von
9,855keV ist der Anteil an m-polarisierter Strahlung ohne angelegte Spannung eine Grolenordnung
hoher als mit. Eine Drehung um ¢ = —0,05° hebt diesen Effekt allerdings fast vollstindig wieder
auf (siehe griine Kurve), so dass auch hier davon ausgegangen werden muss, dass die Unterschiede
durch Ausliufer von Bragg-Reflexionen in der Probe zustande kommen. Die an den piezoelektrischen
LiTaO3-Kristall angelegte Spannung fiihrt zu einer mechanischen Verzerrung. Dadurch verschieben
sich die reziproken Gitterpunkte und die Ausldufer der Bragg-Reflexe tragen auf unterschiedliche
Weise zu den zwei Spektren in schwarz und rot bei, was zu einer Intensitdtsab- bzw. zunahme hinter
dem Analysator fithren kann.

Zusammenfassend kann zu diesem Abschnitt gesagt werden, dass das Rontgenpolarimeter und die
Diamant Quasi-Channel-Cuts ausgesprochen gut funktioniert haben und damit exzellente Ergebnisse
gewonnen werden konnten. Noch nie zuvor wurden so glatte und reproduzierbare Spektren mit Quasi-
Channel-Cuts, die zudem noch aus jeweils vier Einzelkristallen bestehen, aufgenommen. Das System
ist somit sehr gut fiir Experimente geeignet, bei denen die Photonenenergie variiert werden muss. Die
bei 9881eV erreichte Polarisationsreinheit ist zwei GroBenordnungen besser als nach dynamischer
Theorie zu erwarten wére. Auch das ist ein bemerkenswertes Ergebnis. Demzufolge konnen leicht
gestorte Kristalle unter bestimmten Umsténden fiir die Rontgenpolarimetrie von Vorteil sein. Diese
Erkenntnis sollte sich auch auf andere Kristallmaterialien anwenden lassen, wodurch sich evtl. neue
Moglichkeiten ergeben. Ein Verstimmen der Kristalle gegeneinander hat zu keiner Verbesserung der
Reinheit gefiihrt und wirft die Frage auf, ob diese Methode mit besseren Kristallen erfolgreich ver-
laufen wire. Die Untersuchung von kristallinen Proben bleibt aufgrund von Bragg-Reflexionen und
deren Ausldufern eine Herausforderung. Als einfache Faustformel kann gesagt werden, das Kristalle
mit kleinen Gitterparametern als Untersuchungsobjekt gegeniiber denen mit grolen vorzuziehen sind,
da dann weniger Reflexe in der Ewaldkugel liegen. Ahnliches gilt fiir die verwendete Wellenlinge. Je
kiirzer die Wellenlidnge, desto grofer ist die Ewaldkugel und umso mehr Bragg-Reflexe sind moglich.

Im besten Fall sind die zu untersuchenden Proben nicht kristallin.
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7 Zusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war es, einen funktionsfihigen Diamant Quasi-Channel-Cut fiir die hochprizise
Rontgenpolarimetrie zu entwickeln, mit dem nicht nur bessere Polarisationsreinheiten erzielt werden
konnen als mit Silizium Channel-Cuts, sondern der auch noch bei einer hoheren Photonenenergie
arbeitet. Diese Ziele wurden erfiillt und dariiber hinaus noch weitere Erkenntnisse gewonnen, die fiir
die Entwicklung zukiinftiger Rontgenpolarimeter von Bedeutung sein konnen.

Mit dem Diamant Zweireflexions-Quasi-Channel-Cut wurde bei 9,83keV eine Polarisationsreinheit
von (8,9+1,8)-107'0 gemessen. Die Reinheit ist damit mehr als doppelt so gut, wie die eines
vergleichbaren Silizium Channel-Cuts bei 6,46keV. Um die bisher beste Polarisationsreinheit von
2,4-107'9 zu iibertreffen, wurden zwei Diamant Vierreflexions-Quasi-Channel-Cuts entwickelt. Mit
ihnen konnte eine Polarisationsreinheit von (1,3 +0,6) - 1071 gemessen werden, nachdem die Di-
vergenz mit Beryllium-Linsen und einem V-Channel-Cut minimierte wurde. Die erzielte Reinheit ist
somit die beste, die jemals mit Channel-Cut-Kristallen im Rontgenbereich gemessen wurde. Sie {iber-
trifft die von dquivalenten Silizium Channel-Cuts bei 6,46keV um eine Grofenordnung und ist auch
besser als die Polarisationsreinheit von Sechs- oder Achtreflexions-Channel-Cuts [20].

Zusitzlich wurde in der vorliegenden Arbeit gezeigt, dass die Polarisationsreinheit durch eine Ver-
ringerung der Divergenz verbessert werden kann. Die erzielte Reinheit von 1,3 - 1070 ist sehr wahr-
scheinlich immer noch durch die Divergenz limitiert. Es wire also denkbar, mit dem entwickelten
Diamant Vierreflexions-Quasi-Channel-Cut an einer Rontgenquelle mit geringerer Divergenz eine
noch bessere Polarisationsreinheit zu erreichen. Synchrotrons der vierten Generation, wie z.B. Max
IV in Schweden oder der europdische XFEL in Hamburg verfiigen {iber Strahllinien mit geringe-
ren Divergenzen. Ein Test der Diamant Quasi-Channel-Cuts an diesen Einrichtungen steht noch aus.
Gleichzeitig besteht die Hoffnung, dass sich auch mit Silizium Channel-Cuts noch bessere Polarisa-
tionsreinheiten bei entsprechend kleiner Divergenz erreichen lassen.

Die mit den Diamant Quasi-Channel-Cuts erzielten Reinheiten sind umso erstaunlicher, da die Quali-
tat der verwendeten Kristalle wesentlich schlechter ist als man es z.B. von herkémmlichem Silizium
gewohnt ist. Um die Auswirkungen der Kristallqualitdt auf die Performance der Rontgenoptik zu
verstehen, wurden die verwendeten Diamanten ausfiihrlich charakterisiert. Es wurden Topogramme
aufgenommen, die belegen, dass eine grofe Zahl an Versetzungen mit Versetzungslinien parallel zur
(001)-Wachstumsrichtung vorhanden ist. Diese eindimensionalen Gitterfehler konnten in allen Ste-
reopaaren beobachtet werden. Somit sind sowohl Versetzungen mit Stufen- als auch mit Schrauben-
charakter vorhanden, die die CVD Diamanten entlang der drei Kristallachsen deformieren. Bei den
Versetzungen mit Schraubencharakter handelt es sich wahrscheinlich um die, in der Literatur doku-
mentierten und als energetisch bevorzugt deklarierten, 45 °~-Mischversetzungen mit % <011> Burgers-
Vektor [86, 90, 91]. Das Ausmalf} der dadurch eingebrachten Deformationen lésst sich am einfachsten

als Spannungsdoppelbrechung unter gekreuzten Polarisatoren beobachten. Deutliche Unterschiede zu
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einem HPHT Diamanten, der mehrere Millimeter grofle versetzungsfreie Gebiete aufweist, konnten
beobachtet werden. Die Spannungsdoppelbrechung ist somit gut geeignet, um eine Vorauswahl der
Kristalle zu treffen.

Mit einem hochauflosenden Dreikristallaufbau in (+n, +n, -m)-Konfiguration wurden ortsabhingig
Rockingkurven gemessen, die bzgl. des integralen Reflexionsvermogens, der Halbwertsbreite, der
Peakposition und dem maximalen Reflexionsvermdgen im Peak ausgewertet wurden. Die Ergebnisse
zeigen sehr eindrucksvoll, dass die Halbwertsbreiten und die integralen Reflexionsvermogen zwar nur
wenig von der Theorie abweichen, dadurch aber merklich Intensitdt im Rockingkurvenmaximum ver-
loren geht. Statt dem theoretisch zu erwartenden Reflexionsvermogen von 98 % wurde bei den meis-
ten CVD Diamanten iiberwiegend 50 bis 70 % gemessen. In einem Channel-Cut, in dem der Strahl an
mehreren CVD Diamanten gebeugt wird, ergeben sich so erhebliche Intensititsverluste. Aulerdem
war zu sehen, dass die Versetzungen die Netzebenen entsprechend stark deformieren und dadurch ei-
ne Verschiebung des Rockingkurvenmaximums von mehreren zehn Bogensekunden zustande kommt.
Fiir einen feststehenden Kristall und eine Quelle mit geringer Divergenz (von ca. 1arsec) wird die
Bragg-Bedingung dann nur noch in einem Teil des ausgeleuchteten Kristallgebiets erfiillt und es geht
zusitzlich Intensitit verloren. Insbesondere wenn Polarisationsreinheiten von 10~!° oder besser nach-
gewiesen werden sollen ist Intensitét rar. Fiir einen potentiellen Sechsreflexions-Quasi-Channel-Cut
empfiehlt sich die Verwendung von nahezu deformationsfreien HPHT Diamanten.

Dass die Versetzungen fiir die Rontgenpolarimetrie auch von Vorteil sein konnen, hat sich bei der An-
wendung der Quasi-Chanel-Cuts am Lithiumtantalat gezeigt. Obwohl die gewiinschten Effekte nicht
gemessen werden konnten, wurde eine um zwei GroB3enordnungen bessere Polarisationsreinheit er-
zielt, als es nach dynamischer Theorie zu erwarten wire. Aus dieser Erkenntnis ergeben sich mitunter
interessante Anwendungsmoglichkeiten von leicht gestorten Kristallen in der hochprizisen Rontgen-
polarimetrie.

Eine Verbesserung der Polarisationsreinheit durch das Verstimmen der einzelnen Kristalle gegenein-
ander konnte nicht erreicht werden, da die m-Polarisations-Rockingkurven durch die Versetzungen
vermutlich zu stark verbreitert sind. Dieses Experiment mit wesentlich besseren Diamantkristallen zu
wiederholen wére sehr interessant. Durch eine verbesserte Reinheit wiirden sich neue Anwendungs-
moglichkeiten von Diamant Quasi-Channel-Cuts bei Braggwinkeln von 6 # 45° ergeben.

Fiir den Nachweis der Vakuumdoppelbrechung am europidischen XFEL empfiehlt sich ebenfalls die
Verwendung von besseren Diamantkristallen. Zum einen um Intensititsverluste so gering wie mog-
lich zu halten und zum anderen, da die Extinktionstiefe der bisher verwendeten Kristalle fiir die o-
Polarisation vermutlich um einiges groBer ist, als es nach dynamischer Theorie fiir perfekte Kristalle
zu erwarten wire. Die Extinktionstiefe fiihrt zu einer Verlingerung der Pulsdauer, die minimal sein
sollte [129]. Mittlerweile gibt es in Russland einige Unternehmen die qualitativ hochwertige HPHT
Diamanten anbieten, welche fiir eine nichste Version des entwickelten Diamant Quasi-Channel-Cuts
durchaus geeignet sein konnten.

Letztendlich war es ein enormer Zugewinn fiir die hochprizise Rontgenpolarimetrie und die gesamte
Arbeitsgruppe, sich mit einem weiteren Kristallmaterial zu befassen und Channel-Cut-Kristalle aus

Diamant zu realisieren, da die vorliegende Arbeit nachgewiesen hat:
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e dass die Divergenz einen maBigeblichen Einfluss auf die Polarisationsreinheit hat und somit bei
entsprechend geringer Divergenz Reinheiten von besser 10~!° auch mit anderen Kristallmate-

rialien moglich sein konnten,

e die Verwendung von schwach absorbierenden Kristallen fiir Channel-Cut-Polarimeter bei
Bragg-Winkeln von 6 # 45° eine Herausforderung darstellt,

und

e dass Gitterfehler nicht zwangsldufig negative Auswirkungen auf die Polarisationsreinheit eines

Channel-Cut-Rontgenpolarimeters haben miissen.
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