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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird eine lasergestitzte Apparatur zur Messung des magnetischen
Lineardichroismus in der Photoemission vorgestellt. Der Aufbau besteht aus einem
Femtosekundenlasersystem, einer XUV-Laborquelle und einem UHV-Rezipienten fiir
die Photoemissionsspektroskopie an (magnetisierten) Festkorperoberflichen. Die In-
frarotpulse des Lasersystems werden in ein Edelgasmedium fokussiert, in dem hohe
Harmonische der Fundamentalfrequenz des anregenden elektrischen Laserfeldes ge-
neriert werden. Die emittierte Strahlung kann mit Hilfe eines XUV-Spektrometers
spektral charakterisiert und auf einen maximalen Photonenfluss im energetischen
Transmissionsbereich der HHG-Beamline um die 90 eV optimiert werden. Nach der
Selektion einer einzelnen Harmonischen durch Reflexion an einem Gradienten-Mul-
tilagenspiegel trifft die XUV-Strahlung auf einen Ellipsoidspiegel, der diese in der
Messkammer auf die Probe fokussiert. Durch ein Abrastern der Probenoberfliche
mit einem Scannertisch ist dort die Aufnahme ortsaufgeloster Photoelektronenspek-
tren mit einem Flugzeitspektrometer moglich. In einer Praparationskammer mit
Ionenkanone und Elektronenstrahlverdampfer kénnen eine in-situ Oberflichenrei-
nigung und das Aufdampfen von Eisenfilmen durchgefithrt werden, die sich durch
einen Magnetfeldpuls remanent magnetisieren lassen. Die hier vorgestellten stati-
schen Messungen der Festkorperspektren und des magnetischen Lineardichroismus
in der Winkelverteilung der Photoelektronen an einer Laborquelle stellen eine Er-
ganzung zu den Untersuchungen an beschleunigerbasierten XUV-Quellen dar. Die
aufgebaute und an Modellsystemen getestete Apparatur bildet die Grundlage fiir
zukinftige Anrege-Abfrage-Experimente, so dass die mit Harmonischenquellen er-
reichbare Zeitauflosung bis in den Attosekundenbereich auch zur Messung magne-
tischer Dynamik genutzt werden kann. Zusétzlich zu der Elektronenspektroskopie
wurde im Rahmen dieser Dissertationsarbeit eine rein optische Methode basierend
auf dem nichtlinearen magneto-optischen Kerr-Effekt zur Detektion des Oberfla-

chenmagnetismus implementiert.



Abstract

A laser-based apparatus for measuring the magnetic linear dichroism in photoemis-
sion is presented in this dissertation. The set-up consists of a femtosecond laser sys-
tem, a laboratory XUV source and a UHV recipient for photoemission spectroscopy
on (magnetized) samples. The infrared laser pulses are focussed into a gaseous
medium (e.g. Neon) where high harmonics of the fundamental laser frequency are
generated. The emitted radiation is spectrally characterized via a grating spec-
trometer and optimized concerning the photon flux in the transmission range of
the beamline around 90eV. After a single high harmonic is selected with a gradient
multilayer mirror, an ellipsoidal mirror focuses the XUV light onto the sample in
the measurement chamber. Spatially resolved photoelectron spectra can there be
measured with a time-of-flight spectrometer by scanning the sample surface with a
motorized translation stage. In a preparation chamber equipped with an ion gun
and an electron beam evaporator the sample surfaces are cleaned, and the in-situ
preparation of iron films is possible. Additionally, the iron layer can be remanently
magnetized with a magnetic field pulse. The static measurements of the solid state
spectra and the magnetic linear dichroism in the angular distribution of the pho-
toelectrons presented in this dissertation complement the usual investigations at
accelerator-based XUV sources. The constructed and tested apparatus is the ba-
sis for future pump-probe experiments which can exploit the temporal resolution
down to the attosecond region accessible with high-harmonic sources for measuring
magnetization dynamics. In addition to the electron spectroscopy, an all optical
method for detecting the surface magnetism based on the nonlinear magneto-optic

Kerr effect has been implemented.
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Kapitel 1
Einleitung

Die Herausforderungen bei der Erforschung von magnetischen Systemen liegen ers-
tens in den zunehmend kleineren Strukturgroflen, da die Wechselwirkungen auf Lan-
genskalen von 100 pum im Fall von Doménenstrukturen bis in den Nanometerbe-
reich bei magnetischen Wirbelkernen stattfinden. Einen zweiten Schwerpunkt bildet
die Untersuchung von spinabhéngigen Transportphédnomenen (,,Spintronics®), wobei
hier die Komplexitat und Vielfalt der in Frage kommenden Materialien reizvoll ist.
Drittens ist die magnetische Dynamik auf ultrakurzen Zeitskalen von grofiem Inte-
resse, die sich von der Préazession eines Elektronenspins im magnetischen Feld im Pi-
kosekundenbereich! bis hinunter zu der spinabhingigen Abschirmung eines Rumpf-
lochs durch die Valenzelektronen im Atom auf Attosekundenzeitskalen erstreckt [1].
Insbesondere die Suche nach immer schneller umzuschaltenden magnetischen Spei-
chermedien verlangt nach einem tiefergehenden Verstédndnis der zugrundeliegenden
physikalischen Ummagnetisierungsprozesse. Die Photoemissionsspektroskopie im
XUV-Bereich? erweist sich aufgrund folgender Eigenschaften als besonders geeignete
Messmethode zur Untersuchung der genannten Fragestellungen: Eine hohe Ortsauf-
losung kann zum einen durch eine Fokussierung der Strahlung in Verbindung mit
einem Abrastern der betrachteten Proben und zum anderen durch eine elektronen-
optische Abbildung der Oberfliche erreicht werden. Im Rahmen dieser Arbeit wird
der erstgenannte Ansatz verfolgt, bei dem die maximale Auflésung durch die Strahl-
qualitdt der XUV-Quelle und die Giite der fokussierenden Optiken begrenzt ist.
Wenn die Energie der anregenden Photonen ausreicht, die Elektronen der fiir jedes
Element charakteristischen inneren Schalen freizusetzen, erhélt man ein chemisch

selektives Messsignal, so dass in komplexen Materialkombinationen die Beitrage der

Hps=10""2s, 1fs =107 s und las = 107185
2Der Spektralbereich der extrem ultravioletten Strahlung (im Folgenden mit XUV abgekiirzt)
reicht nach Ref. [2] von etwa 30eV Photonenenergien bis ca. 250¢V (das entspricht Wellenldngen

von 40 nm bis 5 nm). Daran schliefit sich der Bereich der weichen Rontgenstrahlung an.
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einzelnen Komponenten unterschieden werden kénnen. Um dem dritten Aspekt ge-
recht zu werden, ist es das Ziel dieses Dissertationsprojekts, magnetische Systeme
an einer Hohe-Harmonische-Quelle im Labor untersuchen zu kénnen, da hieran eine
bislang einzigartige Zeitauflosung im Attosekundenbereich demonstriert wurde.

Bereits im Jahr 1905 wurde von A. Einstein der photoelektrische Effekt er-
klart [3], wonach die kinetische Energie des emittierten Elektrons von dessen Bin-
dungsenergie im Atom und von der Energie des anregenden Photons abhéngt. Um
auch Elektronen tiefer liegender Schalen freisetzen zu kénnen, ist aufgrund der ho-
hen Bindungsenergien eine Anregung mit Licht im XUV- bzw. Rontgenbereich not-
wendig. Aus der Lage und Form der fiir ein chemisches Element charakteristischen
Linien im Energiespektrum der emittierten Elektronen erhélt man Informationen
iiber deren elektronische und magnetische Umgebung. Die Sensitivitdt der Photo-
emissionsspektren gegeniiber einer Anderung der magnetischen Ordnung und den
unterschiedlich starken Korrelationen zwischen Elektronen- und Spinsystem mani-
festiert sich z.B. in dem Effekt des linearen magnetischen Rontgendichroismus in
der Winkelverteilung der Photoelektronen. Diese spezielle Form des Dichroismus
wird in der Literatur mit (X)MLDAD fiir englisch (X-ray) Magnetic Linear Di-
chroism in the Angular Distribution abgekiirzt. Historisch betrachtet bezieht sich
das Wort ,Dichroismus“® entweder auf die Aufspaltung von sichtbarem Licht in
verschiedenfarbige Anteile oder die polarisationsabhéangige Absorption der Strah-
lung. Auf mikroskopischer Ebene ist der Ursprung des Dichroismus eine raumliche
Anisotropie von Ladungen und Spins, wobei der MLDAD aus der Beeinflussung der
Ladungsverteilung im Atom durch die Spin-Bahn-Kopplung und die Austauschwech-
selwirkung mit den ausgerichten Spins resultiert [4]. Die anregende Strahlung ist bei
Verwendung einer Hohe-Harmonische-Quelle aufgrund des Erzeugungsmechanismus
in natiirlicher Weise linear polarisiert.

Im Laufe des Jahrhunderts nach der Entdeckung des Photoeffekts haben sich die
XUV-Lichtquellen enorm weiterentwickelt. Zum einen stehen die auf der Beschleuni-
gung geladener Teilchen basierenden Synchrotronstrahlungsquellen und Freie-Elek-
tronen-Laser und zum anderen laserbasierte Laborlichtquellen (Plasma- und Hohe-
Harmonische-Quellen) zur Verfiigung. Die erstgenannten Strahlungsquellen zeichnen
sich durch hohe Photonenfliisse und im Fall der Freie-Elektronen-Laser auch durch
sehr gute Koharenzeigenschaften und ultrakurze Pulse im Femtosekundenbereich
aus. Die bisherigen Untersuchungen magnetischer Systeme mittels der Photoemissi-
onsspektroskopie wurden im Wesentlichen an Synchrotronstrahlungsquellen durch-
gefiihrt, so dass die erreichbare Zeitauflosung durch deren Pikosekundenpulsdauern

limitiert ist. Der Fokus dieser Arbeit liegt dagegen auf dem Aufbau und der Op-

3abgeleitet aus dem griechischen Wort dichroos fiir ,,zweifarbig®
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timierung einer XUV-Laborquelle basierend auf dem Prinzip der Erzeugung hoher
Harmonischer (HHG fiir engl. high harmonic generation) der anregenden Infrarot-
laserpulse. Trotz der im Vergleich zum Freie-Elektronen-Laser um mehr als fiinf
Groflenordnungen geringeren Intensititen sowie des limitierten und nur begrenzt
durchstimmbaren Energiebereichs der emittierten Photonen wurde von Drescher et
al. gezeigt, dass an einer Hohe-Harmonische-Quelle und mit einem Flugzeitspektro-
meter als Elektronendetektor die (zeitaufgeloste) Photoemissionsspektroskopie an
Oberflachen durchgefithrt werden kann [5,6]. Neben dem Vorteil der sténdigen Ver-
fiigbarkeit einer Laborquelle im Vergleich zu den von Nutzergruppen weltweit stark
frequentierten, beschleunigerbasierten XUV-Quellen, wodurch eine sorgfaltige Ab-
stimmung der zu kontrollierenden Parameter und lang angelegte Messreihen moglich
sind, und neben den gegeniiber Grofiforschungsanlagen deutlich reduzierten Aufbau-
und Betriebskosten ist die erreichbare Zeitauflosung das entscheidende physikalische
Argument fiir die Verwendung der Hohe-Harmonische-Quellen. Die abhéngig von der
Pulsdauer und Phasenstabilitat der Infrarotlaserpulse ausgesendeten kohéarenten fs-
oder sogar as-Pulse sind perfekt zu den anregenden Laserpulsen synchronisiert, wo-
raus sich die Moglichkeit fiir Pump-Probe-Experimente? mit bis zu as-Zeitauflosung
ergibt, die vor allem in Gasphasen-Experimenten [7-11], aber bereits auch an einer
Festkorperoberflache [12] demonstriert wurde. Wahrend ein deterministisches Um-
schalten der Magnetisierung durch eine Prézessionsbewegung der Spins nach Anle-
gen eines Magnetfeldpulses fiir Pulsdauern unter 2 ps nicht mehr moglich ist [13],
erreicht man durch eine direkte Kontrolle der Spins mit Hilfe ultrakurzer Lichtpul-
se deutlich kiirzere Antwortzeiten des magnetischen Systems. Nach der erstmaligen
Beobachtung einer Magnetisierungsdynamik im Femtosekundenbereich von Beau-
repaire et al. [14] wurden weitere Effekte auf dieser Zeitskala mit Hilfe von sicht-
baren bzw. infraroten Laserpulsen [15,16] oder Roéntgenlicht [17, 18] nachgewiesen.
Die Eignung der Photoemissionsspektroskopie fiir fs-zeitaufgeloste Messungen des
Oberflaichenmagnetismus wurde von Rhie et al. anhand der Valenzbandelektronen
von Nickel demonstriert [19].

Aufgrund der geringen inelastischen freien Wegldnge der Elektronen im Fest-
korper ist die Photoemissionsspektroskopie stark oberflichensensitiv, so dass die
Experimente im Ultrahochvakuum (UHV) durchgefithrt werden miissen und eine
In-situ-Probenpraparation notwendig ist. Eine weitere Besonderheit bei geladenen

Teilchen liegt in deren Beeinflussung durch externe Magnetfelder infolge der Lo-

4Tm Deutschen auch Anrege-Abfrage-Experimente genannt, bei denen mit dem ersten Puls eine
Dynamik des untersuchten Systems angeregt und mit dem nachfolgenden Puls abgefragt wird. Vari-
iert man den zeitlichen Abstand der beiden Pulse, so kann man &dhnlich einer Stroboskopaufnahme
den Zustand des Systems zu den verschiedenen Zeitpunkten detektieren und die Zeitentwicklung

verfolgen.
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rentzkraft, so dass wahrend der Aufnahme der Photoemissionsspektren kein starkes
permanentes Magnetfeld anliegen darf. Das bedeutet im Allgemeinen die Messung
der Restmagnetisierung (Remanenz) der Proben. Zur Aufnahme von Hysteresekur-
ven und fir Untersuchungen der Anisotropie der magnetischen Systeme ist daher
eine Vorcharakterisierung mit einer rein optischen Methode wie dem nichtlinearen
magneto-optischen Kerr-Effekt als ebenfalls oberflichenempfindliche Messmethode

sinnvoll, die im Rahmen dieser Arbeit implementiert wurde.

Die Gliederung der vorliegenden Dissertation ist an dem Gesamtautbau des
Dichroismus-Experiments orientiert, der sich aus folgenden Komponenten zusam-
mensetzt: Ein kommerziell erhéaltliches Femtosekundenlasersystem liefert die Aus-
gangsstrahlung zur Erzeugung hoher Harmonischer in einem Gasmedium (hier Neon)
und nichtlinearer optischer Effekte an Oberflachen. Da die Generierung ultrakurzer
Laserpulse bzw. der Aufbau und die Inbetriebnahme eines Kurzpulslasersystems
vom Umfang her einer eigenstédndigen Dissertation entspricht, konzentriert sich die-
se Arbeit auf die fiir die Frequenzkonversion relevanten Eigenschaften der Laser-
strahlung. Dazu wird in Kapitel 2.1 das theoretische Konzept der Gauf-Strahlen
zur Beschreibung des Laserlichts eingefiihrt. Einer kurzen Vorstellung des Lasersys-
tems in Kapitel 3.1 folgen die Messungen wesentlicher Strahlparameter in Kapitel
4.1. Die magnetisierungsabhéngige Erzeugung der zweiten Harmonischen an Fest-
korperoberflichen wird als ergdnzende Messmethode zur Vorcharakterisierung der
magnetischen Proben vorgestellt. An die theoretische Beschreibung des zugrunde-
liegenden physikalischen Prinzips in Kapitel 2.2 schliefft sich die Darstellung der
experimentellen Realisierung an (Aufbau in Kapitel 3.2 sowie Proof-of-principle-
Messungen in Kapitel 4.2). Die Laserpulse werden hauptséchlich fir die Harmoni-
schenerzeugung genutzt, um damit die fiir die Photoemissionsmessungen notwendige
XUV-Strahlung bereitzustellen. Das physikalische Prinzip der HHG wird in Kapitel
2.3 eingefithrt und im Rahmen des semiklassischen 3-Stufen-Modells behandelt. Der
Aufbau der Harmonischenquelle ist in Kapitel 3.3 beschrieben, wobei hier die Beson-
derheiten des XUV-Spektralbereichs im Hinblick auf die Strahlfithrung, Detektion
und Analyse herausgestellt werden. Daraus ergibt sich die Auswahl der Beamline-
Komponenten. Um die Strahleigenschaften wie den Photonenfluss, die Divergenz
und das Spektrum zu optimieren, wurden umfangreiche Charakterisierungsmessun-
gen unter Variation verschiedener Parameter durchgefiihrt, die in Kapitel 4.3 zu-
sammengestellt sind. Den Endpunkt der HHG-Beamline bildet der Messplatz fiir
die Elektronenspektroskopie an Gasen und (magnetisierten) Festkorperoberflichen.
In den Kapiteln 2.4 und 2.5 werden die theoretischen Grundlagen der Photoemissi-
onsspektroskopie insbesondere an Oberflichen sowie des MLDAD fiir den Spezialfall
der hier betrachteten Fe 3p-Elektronen behandelt. Wahrend die wesentlichen Kom-
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ponenten des UHV-Rezipienten zur Durchfithrung der Messungen in den Unterab-
schnitten von Kapitel 3.4 vorgestellt werden, wird abschlielend in den Kapiteln 4.4
und 4.5 anhand ausgewahlter Systeme die Funktionalitit der Messapparatur gezeigt
und der Nachweis des MLDAD beschrieben.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

2.1 Gauf3-Strahlen

Um die Propagation der sehr gut kollimierten Laserstrahlen unter Beriicksichtigung
der Wellennatur des Lichts zu beschreiben, werden Gauf-Strahlen z.B. in der Form
der Hermite-Gauf-Moden als exakte, aber mathematisch noch gut handhabbare
Losungen der paraxialen Wellengleichung verwendet, deren Eigenschaften in diesem
Kapitel vorgestellt werden. Ein Maf fiir die Strahlqualitat realer Laserstrahlen ist

hierbei die Abweichung von dem idealisierten Gauf3-Strahl.

Wellenfronten
Begrenzung des Gauf3strahls

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung eines Gauf}-Strahls, der sich entlang der z-Richtung
ausbreitet (Strahlradius in der Strahltaille Wy, Rayleigh-Lange zg, konfokaler Parameter b = 2z,
Offnungswinkel ©). Entnommen aus Ref. [20].

Licht breitet sich in Form von Wellen aus, die die Wellengleichung
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erfilllen miissen, wobei ¢ = ¢o/n gilt mit der Lichtgeschwindigkeit im Vakuum ¢,
und dem Brechungsindex n des Mediums, durch das die Welle lauft. Die Welle wird

in Form der komplexen Wellenfunktion
U(7,t) = A(F) exp [ip(r)] exp(iwt) = U(F) exp(iwt) (2.2)

beschrieben, so dass die komplexe, nur ortsabhéingige GroBle U(7), die sich aus der

Amplitude |U(7)| = A(r) und Phase ¢(7) zusammensetzt, der Helmholtz-Gleichung
(V*+ k) U =0 (2.3)

mit £ = w/c gentigt. Betrachtet man paraxiale Wellen U,,,,, d.h. die Wellenfrontnor-
malen sind paraxiale Strahlen und die Amplitude der Welle dndert sich nur langsam
entlang der Ausbreitungsrichtung z, gilt hierfiir die Paraxiale Helmholtz-Gleichung
U o? 0?

5. =0 mit Vi=——+— (2.4)

9 .
VLUpar — 32k = axQ ayQ .

Die Losungen dieser Gleichung, die in sehr guter Naherung die sich zwischen den
Endspiegeln eines Laseroszillators ausbreitenden Wellen beschreiben (sogenannte
TEM,,,-Moden), bilden in -, y- und z-Koordinaten die Hermite-Gaufi-Funktionen,
die eine vollstandige Basis mit zueinander orthogonalen Funktionen darstellen und

folgende Form besitzen:

bintzon2) = i [s75] & [5785] 6 [5725] e
X exp {—ikz - zkx;R—JEg +i(l +m + 1) arctan (Zioﬂ .

Hierbei gilt Gi(u) = Hj(u) exp(—u?/2) mit den Hermite-Polynomen' H; und | =
0,1,2,... Uber die Beziehung

1+(2)1U2 (2.6

mit dem minimalen Strahlradius Wy = \/Azo/m und der Rayleigh-Lénge z, erhalt
man die Strahlbreite am Punkt z. Durch die Gleichung

W(Z) = W[)

R(z) =z + z?g (2.7)

'Die Hermite-Polynome sind rekursiv durch die Relation H;y1(u) = 2uH;(u) — 21H;_1(u) mit
den Anfangsfunktionen Hy(u) = 1 und H;(u) = 2u bestimmt, wobei [ € N gilt. Die TEMgo-
Mode eines Lasers (I = m = 0 in Gleichung 2.5) ist ein GauB-Strahl mit radialsymmetrischer

Intensitétsverteilung.
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ergibt sich der Krimmungsradius der Wellenfront an diesem Punkt (R — oo fir
z = 0 = ebene Welle bei minimalem Strahlquerschnitt, R ~ z fir 2z > 1 =
Kugelwelle im Fernfeld, siche auch Abb. 2.1).

Die tiblicherweise im Experiment zugangliche physikalische Grofle ist die Inten-
sitatsverteilung in der Ebene senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des Strahls, die
sich aus |Up,,|? nach Gleichung 2.5 ergibt. Aufierdem kann bei realen Strahlen ein
Astigmatismus nicht ausgeschlossen werden, so dass man in horizontaler und verti-
kaler Richtung unterschiedliche Strahlbreiten W, (2) und W, (z) einfithren kann. Die
im Rahmen dieser Arbeit gemessenen Intensitétsprofile I(z,y) konnen durch die

TEMgg-Mode gut beschrieben werden, so dass sie zur Bestimmung der Strahlbreite

222 212
I(z,y) = Ipexp (—W> exp <—%) (2.8)
x v

angefittet werden. Fiir einen idealen GauB-Strahl mit W, = W, = W und r? =

x? + 32 vereinfacht sich die Gleichung zu

2P, 2r?
I(r) = 7TVV02 exp (_W) : (2.9)

mit der Funktion

wobei Py = [ [ |U]*dA die iiber eine senkrecht zur Strahlausbreitungsrichtung ste-
hende Ebene mit Flichenelementen dA integrierte Gesamtleistung bezeichnet.? Da-

raus ergibt sich durch Integration die durch eine Apertur mit dem Radius R durch-

pon i (2] o0

sowie unter Verwendung der Regel von L’Hospital die Spitzenintensitat

B [1 — exp <——2R§>} 2P
Lyear = lim S R N (2.11)
R—0 T R2 W2

gelassene Leistung

Die obigen Ausfithrungen sind angelehnt an Ref. [21] und [22], in denen man ei-
ne iitber den Rahmen dieser Arbeit hinausgehende, detailliertere Behandlung der
Eigenschaften Gaufischer Strahlen findet.

Fiir reale Laserstrahlen schldgt A. E. Siegman folgende Definition fiir die Strahl-
breite in horizontaler Richtung z und analog dazu in vertikaler Richtung y vor

(sogenanntes zweites Moment der Intensitétsverteilung, [23]):
2 ffooo($—$s)2[($,y)d$dy
o= =
o () dady

20ft wird die volle Halbwertsbreite (FWHM) der Intensititsverteilung angegeben, die iiber die
Gleichung FWHM = v2In2 - W =1,1774 - W mit der Strahlbreite W zusammenhéngt.

(2.12)
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wobei x, die x-Koordinate des Schwerpunkts des Strahls bezeichnet, dessen Tra-
jektorie die optische Achse festlegt. Es lasst sich zeigen, dass sich bei Verwendung
dieser Definition und fiir W; = 20, mit ¢ € {z,y} ein Laserstrahl beliebiger Intensi-

tatsverteilung entlang der Strahlachse (= z-Richtung) geméfl der Gleichung

/\ 2
W2(z) = W2 + M (WW()) (2 — 2)? (2.13)

mit der Position des minimalen Strahlquerschnitts z.; ausbreitet. Der Parameter M2,
der fiir beliebige Strahlprofile grofler als eins ist und nur fiir die reine TEMgy-Mode
diesen Grenzwert annimmt, ist somit ein Maf} fiir die Abweichung des realen Strahls

von dem beugungsbegrenzten Fall eines idealen Gauf3-Strahls.
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2.2 SHG an Oberflachen

Da die Elektronenbahnen durch permanent anliegende Magnetfelder beeinflusst wer-
den und die Photoemissionsmessungen deshalb im Allgemeinen in der Remanenz der
Proben durchgefiihrt werden miissen, ist eine rein optische Methode zur Bestimmung
der Hysteresekurven sowie der magnetischen Vorzugsrichtungen sinnvoll. Aus diesem
Grund wurde zuséatzlich zu der Messapparatur fiir die Photoemissionsspektroskopie
ein experimenteller Aufbau zur Detektion der durch intensive Laserpulse an Oberfla-
chen erzeugten, frequenzverdoppelten Anteile realisiert. Die Erzeugung der zweiten
Harmonischen eines Laserpulses (im Folgenden mit SHG fiir englisch second har-
monic generation abgekiirzt) wurde anhand theoretischer Uberlegungen von Pan
et al. [24] fur die Messung des Oberflichenmagnetismus vorgeschlagen und deren
Magnetisierungsabhéngigkeit experimentell zum ersten Mal von Reif et al. [25] an
Eisenfilmen beobachtet. Seitdem wird diese haufig auch als nichtlinearer magneto-
optischer Kerr-Effekt bezeichnete Messmethode zur Untersuchung der Magnetisie-
rung von Oberflichen und mit Licht erreichbaren Grenzschichten angewendet (fir
eine Ubersicht siehe z.B. Ref. [26]). Die theoretischen Grundlagen werden im Folgen-
den fiir die vorliegende Messgeometrie und die verwendeten magnetischen Proben
(amorphe Permalloyfilme auf einem Glassubstrat) dargestellt und sind angelehnt
an die Ausfithrungen zur Theorie der nichtlinearen Optik in Metallen in Ref. [27]
und [28].

Die Materieantwort auf ein dufleres elektrisches Feld (z.B. in Form eines Laser-
pulses) wird durch die Polarisation P als mittleres induziertes Dipolmoment pro
Volumen beschrieben, die sich als Funktion der Feldstérke E in Form folgender

Reihenentwicklung darstellen lasst:

Die Proportionalitatsfaktoren werden als lineare und nichtlineare Suszeptibilitdten
bezeichnet. Die Suszeptibilitit zweiter Ordnung?®, die die Erzeugung von Strahlung
mit der doppelten Frequenz im Vergleich zum einfallenden Licht beschreibt, ist be-
reits ein Tensor dritter Stufe mit 27 Elementen. In Materialien mit einer Inversi-
onssymmetrie, was auch fiir die in dieser Arbeit untersuchten Permalloyfilme gilt,
verschwinden aus Symmetriegriinden die Suszeptibilitdaten gerader Ordnung, d.h. die

Erzeugung der zweiten Harmonischen kann lediglich an Ober- und Grenzflachen des

3Beitrage hoherer Ordnung sollen hier nicht beriicksichtigt werden, da sie fiir magnetische Sys-
teme im Allgemeinen klein sind gegeniiber dem Beitrag zweiter Ordnung; die Summe dieser Terme
kann jedoch, da auch Anteile aus dem Volumen hinzukommen, von der gleichen Gréfienordnung

wie der lediglich aus der Oberflache stammende dipolare Anteil sein.
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Materials erfolgen, an denen die Symmetrie gebrochen ist. In magnetischen Pro-
ben hangen die Suszeptibilitaten auflerdem von der Magnetisierung M ab, die als
axialer Vektor im Gegensatz zu der elektrischen Feldstarke invariant unter der Pari-
tatstransformation? ist, wodurch die Symmetrieeigenschaften verindert werden. Die
Suszeptibilitit zweiter Ordnung kann in gerade und ungerade Anteile in Bezug auf
eine Magnetisierungsumkehr aufgespalten werden, so dass sich die Polarisation aus

Gleichung 2.14 wie folgt schreiben lésst:
P = X B + X By + Xijim B i My + Xijimn By Eg My, M, + .. (2.15)

Dabei ergeben sich die nichtverschwindenden Tensorelemente aus Symmetrieiiber-

legungen und héngen von den zu untersuchenden Materialien und experimentellen

X(_l Probe

Geometrien ab.

20

_<
@
N

Abbildung 2.2: Geometrie der Reflexionsmessungen und Kennzeichnung der entsprechenden Win-

kel und Koordinatenrichtungen.

In Abbildung 2.2 ist schematisch die Messanordnung gezeigt. Die Laserpulse mit
der Frequenz w und der durch den Winkel ¢ gekennzeichneten Ausgangspolarisation
(die p- und s-Polarisationsrichtung sind als Spezialfall mit eingetragen) treffen von
rechts kommend unter dem Winkel 6 gemessen zur Oberflichennormalen auf die
Probe. Man detektiert nun auf der linken Seite das unter dem Winkel © abgestrahlte
SH-Licht mit der doppelten Frequenz und der gedrehten Polarisationsrichtung &.
Bei den in dieser Arbeit vorgestellten Messungen wurde der transversale magneto-
optische Kerr-Effekt untersucht, d.h. das Magnetfeld lag in y-Richtung an der Probe
an. Zudem war die Eingangsstrahlung p-polarisiert (¢ = 0) und der Detektor in
der Reflexionsrichtung der Fundamentalen aufgestellt (© = 6 = 45°). Die an der
Oberfliche erzeugte SH-Intensitét [(2w) = |E(2w)|* kann mit folgender Gleichung

fir die elektrische Feldstarke bestimmt werden:

4Die Paritiitstransformation P bewirkt eine Punktspiegelung am Koordinatenursprung: P 7 =
—7. Das Magnetfeld und damit auch die Magnetisierung besitzen im Gegensatz zum elektrischen
Feld eine gerade Paritéit, so dass gilt: P f(E, M) = f(—E, M) [4].
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B;(2;®,¢) = 20 = | Eiw) En(w) 52

242 02
¢ b, cos”p

t2 sin?
A, F.cos ® . f
_ 51, cos”
X Agsin ® Xjim 2 f.1 tp ) (2.16)
s, ts COSp sin
A, N*F, cos ® v 7oy

2 fe fs t2 cos® ¢
2 f.tyts cosp sing

mit den Projektionen des Wellenvektors k der einfallenden Strahlung auf die

raumlichen Koordinaten im Material f; = sinf/n und f. = /1— f2,
den linearen Transmissionskoeffizienten ¢, = 2cosf/(ncosf + f.) und
ts = 2cosf/(cos® + nf.) sowie den Koeffizienten der SH-Abstrahlung

A, = 21T,/ cos© und Ay = 27T,/ cos ©. Die Grobuchstaben beziehen sich jeweils
auf die SH-Wellenléange wie z.B. der Brechungsindex N = n(2w); die Definitionen fir
F, F,, T, und T, sind analog zu denen fiir die eingestrahlte Fundamentalwellenlénge
(kleine Buchstaben). Die Lange dz beschreibt den Bereich, tber den sich x i, er-
streckt, und sorgt fiir die Dimension m/V der Suszeptibilitéat. Bei der Suszeptibilitét
zweiter Ordnung reduzieren sich die 27 Elemente aufgrund der Ununterscheidbarkeit
der zwei zur Frequenzverdopplung beitragenden Photonen auf 18 Elemente, so dass

sich xjim in folgende Matrixdarstellung fassen lasst:

Xzzz Xzyy Xzzz ‘ Xayz Xazzz Xazxy
Xjlm = Xyzz  Xyyy Xyzz ‘ Xyyz  Xyzz Xyzy : (2 17)
Xzzx Xzyy Xzzz | Xzyz  Xzzz  Xzxy

Da der Volumenbeitrag fiir inversionssymmetrische Festkorper verschwindet und
die SH-Intensitét lediglich von der Symmetrie der Ober- bzw. Grenzfliche abhangt,
reduzieren sich die von Null verschiedenen Tensorelemente weiter. Fiir eine isotrope
Oberflache in der xy-Ebene bleiben nur die drei unabhéngigen (und im Allgemeinen
komplexen) Matrixelemente X,z = Xzyys Xzzz UNd Xyyz = Xaze Ubrig. Die Einfithrung
einer Magnetisierung M = (0,M,,0) durch Anlegen eines &ufleren magnetischen
Feldes in y-Richtung verandert die Symmetrieeigenschaften des Materials so, dass
sich wiederum nach Betrachtung geeigneter Symmetrieoperationen fiir die geraden
(g) und ungeraden (ug) Elemente der Suszeptibilitét folgende nichtverschwindende

Koeffizienten der Matrix aus Gleichung 2.17 ergeben:

Xe(M)=xg(=M)=1| 0 0 0 | xyp: 0 0 (2.18)
Xzax Xzyy Xzzz | 0 0 0
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sowie
Xzzz  Xoyy Xazzz ‘ 0 0 0
Xug(M) = _Xug(_M> = 0 0 0 ‘ 0 0 Xyzy (219>

Mit Xoow(My) # Xeyy(My) und xyy.(M,) # Xuzo(M,). Fiir den speziellen und in
dieser Arbeit untersuchten Fall von p-polarisiertem einfallenden und auslaufenden
Licht sind die geraden Tensorelemente Xg .., Xzzr Und X.., sowie die ungeraden
Elemente X,zz, Xzz> und X.., ungleich Null, und fiir das elektrische Feld erhéalt man
aus Gleichung 2.16:

B(20:0,0) = 2% B 62 Ay [(2F, fo fu] Xona + N* Fu f2) Xora

+ N°F, f282 xezz) + (Fe f24) Xawo + Fo f2 1) Xaze

+ 2N?F, fo fots Xoza)]

C(0)(w) (X;f(e, ) + X (0, @)) (2.20)

mit der Spitzenintensitdt der einfallenden Laserstrahlung [(w). Zusétzlich gilt fiir
eine Messung in der Reflexionsrichtung, dass der Austrittswinkel der SH-Strahlung
O gleich dem Einfallswinkel der Fundamentalen @ ist. Die Intensitét des SH-Signals
erhalt man durch Quadrieren der obigen Gleichung, und eine Reihenentwicklung
unter Beriicksichtigung nur der Terme erster Ordnung in der Magnetisierung liefert

die Beziehung

2
m? + 2 cos(a)

2
eff

Xog

eff

Xe

eff
ug

I(2w) x m+

b% XZH (2.21)
mit m = M /M, der Sattigungsmagnetisierung M, und der Phasendifferenz o zwi-
schen x*" und x27. Es ergibt sich also eine quadratische Abhéngigkeit von der Proben-
magnetisierung und die Moglichkeit zur Kalibrierung der Messung [29, 30]. Teplin
et al. haben die Amplituden und relativen Phasen der fiir isotrope Permalloyfil-
me relevanten Tensorelemente durch Messung vieler Polarisations- und Magnetisie-
rungsrichtungen bestimmt [31]. Eine charakteristische Grofle fir die magnetischen
Materialien ist die Asymmetrie der SH-Intensitdten bei Umkehrung der Sattigungs-

magnetisierung, die durch folgenden Ausdruck gegeben ist:

I(_'_Ms) B [<_Ms)
I(+M,) + I(—M,)

A = (2.22)
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2.3 Erzeugung hoher Harmonischer

Fokussiert man einen intensiven Laserpuls in ein gasformiges Medium, kommt es auf-
grund der hohen Feldstérken zu einer Verbiegung der Potentialbarriere des Coulomb-
Potentials im Atom, so dass ein Elektron durch Tunnelionisation freigesetzt werden
kann. Durch die nachfolgende beschleunigte Hin- und Herbewegung des quasifreien
Elektrons im elektrischen Feld des Laserpulses und eine anschliefende Rekombina-
tion mit dem Ion sendet das Atom im zeitlichen Abstand der halben Periodendauer
des oszillierenden Laserfeldes Lichtblitze aus, die sich durch kohirente Uberlagerung
zu einem stark modulierten Spektrum mit Intensitatspeaks bei ungeraden Vielfachen
der Laserfrequenz aufaddieren. Die Maximalenergie der emittierten Photonen hangt
zum einen von dem lonisationspotential der verwendeten Gasatome sowie von der
im elektrischen Feld aufgenommenen Energie ab. Fiir die Ausbildung eines makro-
skopisch messbaren Harmonischenfeldes spielen verschiedene dispersive Effekte bei
der Propagation der Strahlung im Gasmedium eine Rolle, die in Form einer Pha-
senanpassungsbedingung berticksichtigt werden miissen. Im Folgenden werden zu-
néchst die generellen Eigenschaften der Harmonischenstrahlung beschrieben und im
Rahmen eines halbklassischen 3-Stufen-Modells erklért. Abschliefend werden die
wesentlichen Effekte vorgestellt, die die rdumliche und zeitliche Phase des Harmo-

nischenfeldes beeinflussen.

2.3.1 Spektrale Eigenschaften der Strahlung

Die Erzeugung von XUV-Strahlung durch die Generierung hoher Harmonischer von
Infrarotstrahlung in einem Edelgasmedium wurde zuerst von J. Wildenauer [32]
und M. Ferray et al. [33] beschrieben. Bei der Wechselwirkung eines intensiven elek-
trischen Laserfeldes der Frequenz wy mit Edelgasatomen wird aufgrund von nicht-
linearen Prozessen u.a. elektromagnetische Strahlung mit folgenden Eigenschaften
emittiert (siehe auch Abb. 2.3):

1. Das Spektrum besteht aus Linien im Abstand von 2wy, die bei einem ungeraden
Vielfachen der Fundamentalfrequenz auftreten: w, = quwy, wobei ¢ = 2[ + 1

(I > 1,1 € N) die Harmonischenordnung bezeichnet.

2. Nach einem exponentiellen Abfall der Harmonischenintensitat auf der nie-
derenergetischen Seite des Spektrums, der storungstheoretisch erklart werden
kann, folgt ein Bereich, in dem die Intensitit aufeinanderfolgender Harmoni-
scher konstant bleibt (Plateau).

3. Die Ausbildung hoher Harmonischer im kurzwelligen Bereich des Spektrums

erfolgt nur bis zu der Maximalenergie F_, .4, die durch folgende Gleichung
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bestimmt ist [34]:

Ecu(‘,—off = hwcut—off = ]p + 37 17 Up (223)
e?E?
it U, = L
o P 4dmew?

bzw. Uy[eV] = 9,3375 - 107% - N\g[nm]* - I[W/cm?]

mit dem Ionisationspotential der verwendeten Gasatome I,,, der Elementarla-
dung e, dem elektrischen Feld des Lasers F; = m , der Elektronen-
masse m,, der Zentralwellenlange des Laserpulses Ao, der elektrischen Feld-
konstante €y sowie der Laserintensitéat 1. U, ist die mittlere kinetische Energie,
die das Elektron durch die Hin- und Herbewegung im elektrischen Feld erhalt,

und wird als Ponderomotives Potential bezeichnet.

\

exp. Abnahme

Plateau
2&” Cut-off

Intensitat

Harmonischenordnung q

Abbildung 2.3: HH-Spektrum (schematisch) mit exponentieller Abnahme der Intensitit fiir die

niedrigen Harmonischen, Plateau und Cut-off mit anschlieBendem schnellen Intensitatsabfall.

2.3.2 3-Stufen-Modell

Nachdem Gleichung 2.23 zur Bestimmung der maximalen Harmonischenenergie zu-
vor durch numerische Integration der zeitabhéngigen Schrodingergleichung bzw. der
Hartree-Fock-Gleichungen empirisch gefunden wurde [36], lasst sie sich zusammen
mit den generellen Figenschaften des Harmonischenspektrums im Rahmen eines
halbklassischen, dreistufigen Modells fiir die Einzelatomantwort auf ein intensives
Laserfeld verstehen (Corkum- oder 3-Stufen-Modell, [34]): Im ersten Schritt des Pro-
zesses der Harmonischenerzeugung (Abb. 2.4a) wird das Atom ionisiert. Dabei domi-

niert in dem hier betrachteten Intensitatsbereich die Tunnelionisation infolge einer
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a) b) c)

ECoqumb+EL(t) EL(t)
—

e e, hv
~ ~—> W
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Abbildung 2.4: 3-Stufen-Modell der Harmonischenerzeugung (entnommen aus [35]). a) Tunnel-

ionisation. b) klassische beschleunigte Bewegung des Elektrons im elektrischen Feld des Lasers.

c¢) Rekombination mit dem Ion unter Aussendung eines XUV-Photons.

laserinduzierten Verbiegung der durch das Coulomb-Potential des Atoms vorgege-
benen Energiebarriere® gegeniiber der Multiphotonenionisation. Zur Identifikation

des vorherrschenden Ionisationsprozesses dient der Keldysh-Parameter [37]

y = 1/2]—513 —2,31 - 10° - \/I[W/CiggeY]Ao[nmP, (2.24)

Ist die Energie, die das Elektron im Laserfeld aufnimmt, gréfer als das Ionisations-

potential, so gilt v < 1, und die Tunnelzeit ist kleiner als die halbe Periodendauer
des anregenden elektrischen Feldes, so dass das Elektron das Atom verlassen kann.
Die Bestimmung der Ionisationsrate R erfolgt nach der von Ammosov, Delone und

Krainov hergeleiteten und fir alle Atom- und Tonensorten giiltigen Formel [34,39]:

4 2n*—m—1 4
2 Gom (ﬂ> exp (—ﬂ> , (2.25)
w

R=w Cn*l*
p| ; 3wt

wobei w, = I,/h, w, = eEr(2m.1,)"% n* = (I,/1,)"/? mit dem Ionisationspo-

tential von Wasserstoff Iy, Gp,, = (20 + 1)(I + [m[)!(27™))/|m|!(I — |m|)! mit der
2

Drehimpulsquantenzahl | und der magnetischen Quantenzahl m und |C
22" [n*T(n* + I* + D)I'(n* — *)]~! mit {* = 0 fiir [ < n und ansonsten [* = n* — 1

sowie mit der Gammafunktion I'(z) gelten. Mittelt man die lonisationsrate tiber

®Das resultierende Potential ergibt sich aus der Summe des elektrischen Potentials des Lasers
eErx und des Atompotentials unter Annahme eines nur langsam variierenden Laserfeldes Ey,(t) =
Ey cos(wot) polarisiert in der z-Richtung.

6Bei den hier vorliegenden Laserintensititen um 1,5 - 10> W/cm? ergibt sich fiir Neon als
Targetgas (I, = 21,6eV [38]) ein Keldysh-Parameter von v = 0,347 und ein Ponderomotives
Potential von U, = 89,64 ¢V.
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eine Periode des Laserfeldes, erhilt man [40]

1/2
R.. = ( S ) R. (2.26)

21w,

Die nachfolgende Bewegung des Elektrons im elektrischen Feld des Lasers (zwei-
ter Schritt der HHG, Abb. 2.4b) beschreibt man bei Vernachlassigung des atomaren

Potentials im Rahmen der klassischen Mechanik:

eE

a(t) = O cos(wot + ¢) (2.27)
Me
€E0

) = in(wot + ) — si
v(t) g Sm(wot + ) = sin )
E E

z(t) = ‘ % [cos ¢ — cos(wot + )] — sin g €70

mew? Mewo

mit den Anfangsbedingungen z(0) = 0 und v(0) = 0. Damit das Elektron zu dem
Ion zuriickkehren kann, ist die Anregung mit linear polarisiertem Licht notwendig.
Bei zirkular polarisierter Strahlung sorgt dagegen der um die optische Achse ro-
tierende elektrische Feldvektor fiir eine spiralformige Bewegung des Elektrons um

das Ion herum, so dass die Harmonischenemission stark unterdriickt ist. Die Rand-

bedingung z(7) = 0 fir den Riickkehrzeitpunkt 7 = 7(p) sowie das Kriterium
dfi—f;) = 0 fir die maximale Geschwindigkeit und somit maximale Energie zu diesem

Zeitpunkt liefern den oben angegebenen Wert von E,,., = 3,17 U,. Wahrend fir die
Harmonischenerzeugung im Cut-off-Bereich im Wesentlichen ein Riickkehrzeitpunkt
T. ausschlaggebend ist, tragen im Plateau-Bereich zwei Zeitpunkte 7, und 7; dazu
bei, die einer kurzen (Index s) und einer langen () Trajektorie entsprechen.

Im dritten Schritt (Abb. 2.4c¢) kann das Elektron neben konkurrierenden Pro-
zessen wie Elektronenstofionisation (tritt mit signifikanter Wahrscheinlichkeit vor
allem fur hohere Laserintensitéten als die hier betrachteten auf) oder inelastischer
und elastischer Streuung auch mit dem Ion unter Aussendung von Strahlung rekom-
binieren. Das Emissionsspektrum wird hierbei aus der Fouriertransformation des Er-
wartungswertes des zeitabhéngigen atomaren Dipoloperators D(t) = (U(t)|ex|¥(t))
mit der aus Grundzustands- und Kontinuumsanteil zusammengesetzten Wellenfunk-
tion W(¢) bestimmt.

Zusétzlich zu dem halbklassischen 3-Stufen-Modell zur Beschreibung der Har-
monischenerzeugung, welches die wesentlichen Merkmale des emittierten Spektrums
erklaren kann, wurden erfolgreich weitere theoretische Anséatze verfolgt: Neben nu-
merischen Methoden zur Losung der zeitabhéngigen Schrodingergleichung [41, 42]
und rein klassischen Modellrechnungen [43] wurde eine quantenmechanische Be-

schreibung des 3-Stufen-Modells zuerst von L’Huillier et al. [44] und Lewenstein et
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al. [45] entwickelt. Becker et al. haben die zeitabhéngige Schrodingergleichung fiir ein
einfaches Modellpotential (zero range pseudo potential model) analytisch gelost [46].

Da die Wahrscheinlichkeit fiir die Tunnelionisation exponentiell von der Brei-
te der Potentialbarriere abhéngt, verlasst das Elektron im Wesentlichen zum Zeit-
punkt der grofiten Feldstérke das Atom, so dass die Emission von XUV-Strahlung
periodisch und phasengekoppelt an das elektrische Feld des Lasers erfolgt. Die Pe-
riodendauer ist aufgrund der Symmetrie des Coulomb-Potentials des Atoms gleich
der halben Periodendauer 7j/2 des Laserfeldes; allerdings andert sich dessen Vor-
zeichen und damit auch das des emittierten Feldes F,; der g-ten Harmonischen. Es
lasst sich deshalb folgendermaflen fiir einen viele optische Perioden N umfassenden
Puls” schreiben [40,47]:

E, = z_: (—1)" A, exp[—i(wgt + nw,To/2 + ¢4)] (2.28)
) 1 — exp[—i2N (w,1p/2 — 7)]
1 — exp[—i(w,Tp/2 — 7)]

= A exp[—i(u)qt + Sﬁq)]

Dieser Ausdruck nimmt grofe Werte an fiir 1 — exp[—i(w,1p/2 — )] — 0, was w, =
(20 + 1)wp mit [ € N und damit die bevorzugte Emission ungerader Harmonischer

impliziert.

2.3.3 Propagationseffekte und Phasenanpassung

Weil im Experiment Abweichungen von dem oben beschriebenen Cut-off-Gesetz fest-
gestellt wurden [44], muss die Theorie, die die Harmonischenerzeugung als Summe
der Einzelatomantworten betrachtet, hinsichtlich der Effekte durch die Fokussierung
des Lasers und die Propagation im Medium erweitert werden. Zur Bestimmung des
sich im makroskopischen Medium ausbildenden Harmonischenfeldes 16st man die

folgenden Propagationsgleichungen [48]:

(7

ALEO(F,t)+2ik0(F,t)aoa—@ =0 (2.29)
. L OE (Tt 20t L 4

ALEq(T,t)+22kq(r,t)_qa(Z ) — _qeOc;)Pq (7, t) expli(gko — kq)Z]

mit der Amplitude E, und dem Wellenvektor ko des Laserfeldes (ko = |ko|). Der
Index ¢ steht fiir die dementsprechenden Groflen des Harmonischenfeldes mit k, =

qko = 2mq/Ao. Dabei nimmt man neben der paraxialen Naherung an, dass sich die

"Selbst bei einem nur 40 fs andauernden Puls (FWHM der Einhiillenden) bildet sich ein Li-
nienspektrum aus, da das elektrische Feld bei einer Wellenlinge von 800 nm und damit einer

Periodendauer von Ty = 2,67 fs etwa 15 Perioden durchlauft.
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Feldamplitude nur langsam andert und die Energie des Laserfeldes aufgrund der nur
geringen Konversionseffizienz konstant bleibt. Als Quellterm fiir die Harmonischen-
erzeugung dient die entsprechende Fourierkomponente der nichtlinearen Polarisati-
on Pr = Ny(z,t) Dy(7,t), die sich als Produkt aus der Atomdichte N, und der
g-ten harmonischen Komponente des mit Hilfe der oben genannten Theorie fiir die
Einzelatomspektren bestimmten, atomaren Dipolmoments D, schreiben lésst. Die
Ausbildung der Harmonischenstrahlung wird erstens durch die Reabsorption im Me-
dium und zweitens durch die Phasenbeziehung zwischen Laser- und Harmonischen-
feld bestimmt. Man fiihrt hier die sogenannte Absorptionslange L,,. = 1/(N,0,) mit
dem Ionisationswirkungsquerschnitt o, ein, nach der das Harmonischenfeld um den
Faktor exp(0,5) abgeschwécht ist, sowie die Kohirenzléinge L., = 7/ |AEges|, nach
der Laser- und Harmonischenfeld um 7 phasenverschoben sind und danach destruk-
tiv interferieren. Wahrend die Absorption in den Imaginérteil des Brechungsindex
bzw. in den Wellenvektor k, mit Im(k,) = N,0,/2 eingeht, findet man fir die Pha-

senbeziehung die Formel (sogenannte Phasenanpassungsbedingung):

Eq - qlgO + Algdipol + A/;;geo + AI;;atom + A]gelek . (230)
AEges

Die einzelnen Terme werden im Folgenden néher erlautert:

—

1. Dipolphase Ak

Der Ursprung dieses Phasenterms liegt in der Bewegung des Elektrons im La-

dipol

serfeld auf der zur Harmonischenemission fiihrenden Trajektorie, die es in der
Zeit 7 durchlduft. Im Plateau-Bereich besteht in guter Néherung ein linea-
rer Zusammenhang zwischen der Dipolphase ®, und der Laserintensitat /, so
dass sich erstere durch ®, ~ —U,7 ~ —al beschreiben lasst. Die Steigung
a hangt von dem Riickkehrzeitpunkt und schwach von der Harmonischenord-
nung ab. Die erstgenannte Abhéngigkeit bewirkt eine unterschiedliche Pha-
senanpassungsbedingung fiir die bei Durchlaufen der langen und der kurzen
Trajektorie erzeugte Harmonischenstrahlung (unterschiedlicher Wert «; fiir
j = s bzw. j =1; es ist oy > ay). Fiir den Beitrag zum Gesamtwellenvektor
ergibt sich: Aﬁdipol =Vo, = —-aVl.

2. Geometrische Dispersion AEgeo
Die Fokussierung des Lasers im Medium erzeugt eine Phasendnderung, die
Gouy-Phase genannt wird und sich auf der optischen Achse durch die Glei-
chung ®,..(z) = —arctan(z/z) bzw. an einem Punkt mit Abstand r von der
z-Achse durch

D, (r,z) = arg [1/(2z0 + 2iz) exp(—kor?® /(22 + 2@2))}
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mit der Rayleigh-Lange zy beschreiben lasst. Die Phasendifferenz erhalt man
aus der Beziehung Alggeo = V®,,,, woraus sich fiir r = 0 in erster Naherung
(d.h. insbesondere fiir im Vergleich zur Mediumléange grofie Rayleigh-Langen)
die Formel Ak,., ~ —q/z 2 mit dem Einheitsvektor in z-Richtung 2 ergibt [49].

3. Atomare Dispersion Al;amm
Die Phasenanderung aufgrund der Polarisierbarkeit der Atome ist wegen der
geringen Dichte des Mediums klein. Sie wird durch die Gleichung Algatom =
No[ranq/Ao + 7e fiXo/q)Z mit der statischen Polarisierbarkeit «;, dem klassi-
schen Elektronenradius r, = e?/(4megm.c®) und dem Realteil des atomaren
Streufaktors f; beschrieben.

4. Elektronendispersion AEelek
Die bei der lonisation des Mediums entstehenden freien Elektronen bewir-
ken einen weiteren Dispersionsterm, der von der Elektronendichte N, abhéngt
und damit fiir Bereiche hoher Laserintensitéten sowie fiir groe Mediumlangen
L,..q infolge der Reabsorption relevant wird: Algclck ~ —71.q\oN, Z. Die ionische
Dispersion kann im Allgemeinen aufgrund der reduzierten Polarisierbarkeit

vernachlassigt werden.

Die einzelnen Beitrage zur Phasenanpassungsbedingung werden z.B. in den Arti-
keln [49] bis [53] genauer untersucht, um so die Bedingungen fiir eine moglichst
hohe Erzeugungseffizienz sowie die Kohérenzeigenschaften der Harmonischenstrah-
lung abzuleiten. Eine aktuellere Ubersicht iiber die Propagationseffekte findet man
in Ref. [54], in der auch die unterschiedlichen Phasenanpassungsbedingungen fiir die
langen und kurzen Trajektorien dargelegt sind.

Nach Constant et al. [55] hdngt die Anzahl der in der ¢-ten Harmonischen emit-

tierten Photonen N, folgendermaflen von den charakteristischen Léngen ab:

N, N2? 4L3bs 230
t X |
ou a—4q 1 —+ 471'2([/31)5/[1?0}.)

Lmed 7TLmed Lmed
X [1 + exp (— Labs) — 2cos ( I ) exp (_2L3b5>} .

Daraus ergeben sich die Optimierungsbedingungen L., > 3L,,, und L., > 5L,,.,
die sicherstellen, dass die Harmonischenausbeute mehr als der halben maximalen
Photonenzahl entspricht. Diese wird fiir L., > L., und L., > L., asymptotisch
erreicht. Entscheidend fiir die mit der Harmonischenstrahlung durchgefithrten Pho-
toemissionsspektroskopieexperimente ist die Anzahl der im Akzeptanzbereich der
fokussierenden Optik emittierten Photonen und damit die Divergenz 6; der bei

Durchlaufen der Trajektorie j erzeugten ¢-ten Harmonischen. Sie ldsst sich nach
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Ref. [56] mit Hilfe folgender Formel abschétzen:
A wi
0; = —L |1+ 402122 (2.32)
T, W

wobei W/, den minimalen Strahlradius bezeichnet (Index ¢ fiir die betrachtete Har-

monische, Index 0 fiir die Fundamentale).® Nach Optimierung der fiir die Harmo-
nischenerzeugung relevanten Parameter wie der Laserintensitat, der Brennweite der
fokussierenden Optik, der Fokusposition relativ zum Target, der Gasdichte sowie der
Mediumlange sind von Hergott et al. in Xenon Harmonischenenergien von mehr als
1 nJ erzielt worden [59].

Ein weiterer wichtiger Parameter zur Beeinflussung des Harmonischenspektrums
ist der Chirp der Laserpulse, der fiir geringe Gasdriicke und moderate Laserinten-
sitdten zuerst in Ref. [60] betrachtet wurde. Zur Charakterisierung der zeitlichen
Modulation der Phase wird der lineare Chirpkoeffizient bg verwendet, der iiber die
negative zweite Ableitung der Phase nach der Zeit im Pulsmaximum definiert ist

und sich fiir die Harmonischen durch die Gleichung

o] I 09!
1=t R — ,
b = ETe 8111(2)7_8 57 (2.33)

mit der Pulsdauer 7y des Laserpulses annéhern ldsst [61]. Wegen 0®%/91 < 0 ist der
durch die Laserpulsform induzierte Chirp negativ und kann durch einen positiven
Chirp der Fundamentalen ®¢(t) = —wot — bgt*/2 mit by > 0 kompensiert werden.
Fiir hohe Laserintensitéten spielt die Selbstphasenmodulation im Medium eine Rolle,
die einen positiven Chirp bewirkt und dem zuvor genannten Effekt entgegenwirkt
[62,63]. Der Chirp der Fundamentalen kann zum Beispiel durch eine Variation des
Gitterabstands 0z im Kompressor des Lasersystems beeinflusst werden, wodurch
sich der lineare Chirpkoeffizient folgendermaflen andert [64]:
(4In2)? - B(62)
T TIF A2 - B(02)2

mit 3(6z2) = 92Py(w)/ sz‘w:w (group delay dispersion) und der Fourier-limitierten

bo((SZ)

(2.34)

minimalen Pulsdauer? Tj.

8Fiir die 57. Harmonische mit einer Wellenldnge von 14,04 nm, fiir eine Strahlbreite von Wy =
55pm und fiir eine Laserintensitdit von 1,5 - 10! W/cm? ergibt sich unter der Annahme von
Wy = Wy sowie mit o = 1 - 10~ cem? /W (gilt im Plateau-Bereich nahezu unabhingig von der

Laserintensitat fur die kurze Trajektorie [57,58]) eine Divergenz von 2,4 mrad.

9Aus dem Pulsdauer-Bandbreite-Produkt Av - Ty = 0,44 bzw. %’\)\{?4 = 0,44 fir Gauf3-
Pulse [22] ergibt sich fir ein um die Zentralwellenlinge A = 800 nm herum zentriertes Spektrum mit
einer Breite von A\ = 50 nm eine bandbreitenbegrenzte Pulsdauer von etwa 19fs. Die gemessene
Dauer der Laserpulse betrégt dagegen um die 30 fs, da u.a. das Spektrum nicht gaufiférmig, sondern

in der Mitte abgeflacht ist.
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Die Moglichkeit zur Erhaltung der Phasenanpassungsbedingung iiber einen grofien
Bereich im Medium bieten sogenannte Quasi-Phasenanpassungstechniken, die ins-
besondere bei hohem Ionisationsgrad interessant werden, da sich hier die negative
Elektronendispersion zu der ebenfalls negativen geometrischen Dispersion addiert
und so die Phasenanpassung beim Durchlaufen des Mediums mehr und mehr zer-
stort wird. Zur Vermeidung dieses Effekts werden z.B. ein Array von Gasdiisen
mit abgestimmten Abstidnden und Gasdriicken oder eine gasgefiillte Hohlfaser mit
moduliertem Durchmesser eingesetzt [48,65,66]. Andere Targetmaterialien wie Mo-
lekiile, Cluster oder Festkorperoberflichen werden ebenfalls hinsichtlich der Har-
monischenerzeugung untersucht; auch Experimente mit zweifarbigem anregenden
Laserfeld werden durchgefithrt und bieten neue Moglichkeiten zur Steigerung der

Erzeugungseffizienz [67-69].
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2.4 Photoemissionsspektroskopie

Die im vorherigen Kapitel beschriebene Harmonischenstrahlung im XUV-Bereich
soll dazu genutzt werden, die Atome von (magnetisierten) Festkorperoberflichen
durch den Photoeffekt zu ionisieren. Eine Analyse der kinetischen Energien der
emittierten Elektronen gibt zum einen Aufschluss iiber die atomspezifischen Eigen-
schaften und zum anderen iiber die chemische und magnetische Umgebung der Ato-
me. In diesem Kapitel werden die Besonderheiten der Photoemissionsspektroskopie
an Oberflachen verdeutlicht, da die Einbettung der Atome in die Kristallstruktur
des Festkorpers Auswirkungen auf die Lage und Form der beobachteten Peaks im
Energiespektrum hat. Neben Anregungen im Fermi-Gas der Leitungsbandelektronen
durch das positiv geladene Rumpfloch kommt es zu inelastischen Stof3- und Streupro-
zessen des freigesetzten Elektrons mit anderen Elektronen und Ionenrtimpfen, wo-
durch u.a. Sekundéarelektronen vorwiegend geringer kinetischer Energien entstehen.
Nur ein kleiner Teil der Elektronen tritt deshalb ohne Energieverlust ins Vakuum
aus, so dass die Festkorperspektren durch ein hohes Untergrundsignal gekennzeich-

net sind, das bei der quantitativen Auswertung berticksichtigt werden muss.

2.4.1 3-Stufen-Prozess der Photoemission

Bei der Photoemissionsspektroskopie wird das zu untersuchende Material mit Pho-
tonen der Energie hw bestrahlt und die kinetische Energie der durch den Photoeffekt
freigesetzten Elektronen detektiert. Fiir ein Gas gilt die Beziehung E\;, = hw — Ej}
und fiir Festkorper Ey,, = hw — ® — Ejg. Da fiir Festkorper die Bindungsenergie der
Elektronen Ej relativ zur Fermi-Energie E. angegeben, die kinetische Energie F;,
im Experiment jedoch relativ zum Vakuumlevel gemessen wird, muss im Gegensatz
zum atomaren Gas die Austrittsarbeit ® als Differenzenergie zwischen Fermi- und
Vakuumlevel berticksichtigt werden. Abbildung 2.5b zeigt die inelastische mittlere
freie Weglange, die die Elektronen ohne Energieverlust im Material zuriicklegen,
in Abhéngigkeit von der kinetischen Anfangsenergie. Bis auf geringe Abweichun-
gen bedingt durch die elektronische Struktur des Festkorpermaterials folgt sie einer
universellen Kurve [70] mit einem Minimum zwischen 2 und 10 A fiir kinetische
Energien von 20 bis 150 eV und liegt damit im Bereich nur weniger atomarer Mono-
lagen insbesondere fiir die hier betrachtete Anregungsenergie von etwa 90eV. Aus
dieser Kurve lasst sich die hohe Oberflachensensitivitiat der Messmethode ablesen,
so dass fiir die Experimente UHV-Bedingungen und eine In-situ-Préparation der zu
untersuchenden Proben notig sind, weil sonst die von Verunreinigungen und Adsor-
baten oder aus einer Oxidschicht stammenden Elektronen das eigentliche Messsignal

uberdecken.
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Abbildung 2.5: (a) Photoemissionsspektroskopie als 3-Stufen-Prozess. 1 — Photoanregung der Elek-
tronen. 2 — Transport zur Oberfliche und dabei Entstehung von Sekundérelektronen. 3 — Durchdrin-
gung der Oberflichenbarriere und Austritt ins Vakuum. Grafik entnommen aus [71]. (b) Inelasti-
sche mittlere freie Weglénge der Elektronen als Funktion ihrer kinetischen Energie fiir verschiedene
Materialien (aus [38]).

Die Photoemission kann als 3-Stufen-Prozess beschrieben werden (siehe Abb.
2.5a, [72]): Im ersten Schritt wird das Elektron durch die Absorption eines Photons
angeregt, was zu dem sogenannten Primdrspektrum P, mit den fiir das Festkorper-
material charakteristischen Linien plus den intrinsischen Plasmonanregungen fiihrt.
Den zweiten und dritten Schritt bilden der Transport des Elektrons zur Oberfliche
und der Austritt ins Vakuum (Sekunddrspektrum P,,) mit den dabei stattfindenden
Anregungs- und Streuprozessen (extrinsische Plasmonen, Oberflachenplasmonen, in-
elastisch gestreute Elektronen). Unter Verwendung der Beschreibung und Notation

in Ref. [71] ergibt sich fiir das Photoelektronenspektrum P, eines Festkorpers:

P . (w) = FO(W)i Fi(w)+ Py(w) + Pi(,w) + B(w) . (2.35)

Hierbei ist Fy die Hauptlinie der nach der Photoanregung ohne Energieverlust aus-
tretenden Elektronen, die aufgrund der Wechselwirkung der Leitungsbandelektronen
in Metallen mit dem positiv geladenen Photoloch eine asymmetrische Form aufweist
(theoretisch beschrieben durch Doniach und Sunji¢ [73]):

I'(1 — a)cos[ra/2 4+ (1 — a) arctan(w/7v)]
(w2 _‘_72)(1704)/2

Fy(w) = : (2.36)
Ist der Asymmetrieparameter o gleich Null, so erhédlt man eine Lorentz-Linienform
L(w,~) mit der natiirlichen Linienbreite (FWHM) 2+, die eine symmetrische Spek-

trallinie z.B. fiir den Fall von Isolatoren oder Halbleitern beschreibt. Das Rumpf-
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loch kann als ein instantan angeschaltetes, starkes lokales Potential angesehen wer-
den, das infolge der Abschirmung durch die umgebenden Elektronen und der damit
verbundenen Umordnung des Elektronensystems zu quantisierten (Plasmonen) und
kontinuierlichen Anregungen (z.B. Elektron-Loch-Paarbildung) fihrt. F; ist der Bei-
trag der intrinsischen Plasmonen, den quantisierten Anregungen im Fermi-Gas der

Leitungsbandelektronen:
[e.e] bn
Fi(w) = Z ] / Fo(w + W) LW — nw,, ny,)do’ (2.37)
n=1 :

mit der Plasmafrequenz w, = \/m und der Dichte des Elektronengases p.
In gleicher Weise kénnen die extrinsischen und Oberflichenplasmonen P, und Py als
Faltung von Lorentz-Linien der Frequenzen w,, = wy — nw, und Breiten nvy, mit der
Hauptlinie Fj, mit jeweils charakteristischen Amplitudenverhéaltnissen beschrieben
werden [74]. B(w) ist der Untergrund, hervorgerufen durch inelastische Elektron-
Elektron- oder Elektron-lon-Streuprozesse ohne die Plasmonenanregungen plus den

Sekundéarelektronen.

2.4.2 Untergrundabzug

Um die Peaks im Spektrum quantitativ zu erfassen, muss dieser Untergrund ins-
besondere bei kleinen Signalen von den gemessenen Daten abgezogen werden. Fiir
schmale Bereiche um die Peaks herum wird neben einem noch einfacheren linearen
Untergrund haufig ein Polynom 2. Grades fiir den Untergrundfit herangezogen (vor
allem bei Isolatoren angewendet). Fiir Metalle und im Fall hoher Photonenenergien
(XPS-Spektren), bei denen der Untergrund vor und nach den Peaks konstant ist,

wird vielfach das von Shirley eingefiihrte Iterationsverfahren verwendet [75]:

tmax

Po(i) = Puw(i) = kn Y Par(J) AE()) (2.38)

j=i+1

mit dem im i-ten Energieintervall AE(i) = E(i + 1) — E(i) gemessenen Signal-
wert P, (i) sowie dem korrigierten Wert P, (i) und dem anzupassenden Parame-
ter k, nach der n-ten Iteration. Das Iterationsverfahren wird im Energieintervall
E.. < F < FE., mit den zugehorigen Indizes i, < J < . SOWie unter der
Randbedingung P, (i,,,) = 0 angewendet und konvergiert nach wenigen Iterationen.
Bei den hier vorliegenden niedrigen Anregungsenergien um die 90 eV dominiert al-
lerdings insbesondere im Bereich der betrachteten Fe3p-Linie (E,, ~ 32¢V) der

stark ansteigende Sekundarelektronenuntergrund B, der fiir kleine Energieinter-

sek

valle von etwa 20 eV am besten durch einen exponentiellen Abfall dargestellt werden
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kann. Eine Beschreibung des Untergrundes des gesamten Spektrums bzw. groflerer

Energiebereiche ermdoglicht der folgende Ansatz:

Emax
B(E) :/ A(E') P,...(E")dE' (2.39)
E
mit der Maximalenergie der Elektronen E, ., (z.B. kurz oberhalb der Fermi-Kante),
ab der kein Elektronensignal mehr detektiert wird oder lediglich ein konstanter Un-
tergrund vorhanden ist. Hierbei wird davon ausgegangen, dass alle Elektronen mit
kinetischen Energien £’ > F mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit A(E’) zum
Untergrund beitragen. Li et al. haben zur Auswertung von UPS-Spektren den kon-
stanten Faktor P

Avps = —5 eon(En) (2.40)
/, P, (E"dE'

E gem
unter der Annahme P, (F.,..) = 0 verwendet [76]. Eine theoretische Behandlung

gem

der Energieverluste beim Transport der Elektronen zur Oberflache fiihrt zu einem
universellen Wirkungsquerschnitt der Form

B, - (EF'—F)
[C + (' — F)?]

Ar(E') = 5 (2.41)

mit C' = 1643 eV?, wobei B; meistens als freier Parameter an das Spektrum ange-
passt wird. By ist urspriinglich durch die Gleichung By = 2866 L/(L+s cos ) eV? mit
der inelastischen freien Weglange der Elektronen s, dem Emissionswinkel 6 gemessen
zur Oberflachennormalen sowie dem Parameter L, der fiir inhomogene Materialien
Informationen tiber das Konzentrationsprofil enthélt, bestimmt. Nach Einsetzen von
A+(E') in Gleichung 2.39 erhélt man folgenden Ausdruck fir die korrigierten Signal-
werte (als Tougaard-Methode bezeichneter Untergrundabzug, [77,78]):

3% BG) - E6)
(C+[EG) - EG)

Pon(G) AE()) . (2.42)

j=i+1
Der Untergrundabzug nach Tougaard bietet im Vergleich zu den anderen genann-
ten Methoden (polynomialer, exponentieller, Shirley- oder UPS-Untergrund) den
Vorteil, dass er unabhéangig von dem gewéhlten Endpunkt E,;, auf der niederener-
getischen Seite des Peaks ist (siche Abb. 2.6). Einen Vergleich der Methoden zum
Untergrundabzug findet man in Ref. [79]; fiir eine tiefer gehende Beschreibung des

Untergrundabzugs fiir quantitative Untersuchungen siehe auch Ref. [80].
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Abbildung 2.6: Vergleich der unterschiedlichen Methoden des Untergrundabzugs bei einem Au 4d-
Spektrum. Wéhrend der Tougaard-Untergrund bei geeigneter Wahl des Parameters By in einem
weiten Bereich auf der niederenergetischen Seite der Peakstruktur sehr gut mit dem gemessenen
Spektrum iibereinstimmt, hangt die mit den anderen beiden Methoden bestimmte Peakamplitude
und -fliche von der Wahl von E,;, ab. Entnommen aus [79].
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2.5 Magnetischer Lineardichroismus in der Win-
kelverteilung (MLDAD an der Fe 3p-Kante)

Nach der Beschreibung der generellen Charakteristika der Photoemissionsspektro-
skopie an Oberflaichen beschéftigt sich dieses Kapitel mit der Untersuchung des
Oberflaichenmagnetismus mit Hilfe dieser Messmethode. Da die XUV-Strahlung der
Hohe-Harmonische-Quelle linear polarisiert ist, kommt als Kontrastmechanismus zur
Unterscheidung verschiedener Magnetisierungsrichtungen der Magnetische Lineardi-
chroismus in der Winkelverteilung in Frage. Die Detektion der Photoelektronen mit-
tels eines Flugzeitspektrometers impliziert bereits eine winkelaufgeloste Messung, da
lediglich Elektronen aus einem kleinen Raumwinkelbereich den Detektor erreichen
konnen. Der beobachtete Unterschied im Spektrum bei einer Umpolung der Ma-
gnetisierungsrichtung héngt von der Wechselwirkung zwischen dem Spinsystem der
Leitungsbandelektronen und den Elektronen der inneren Schalen der Atome ab. Die
Ausgangszustiande werden dadurch in Unterniveaus aufgespalten, fiir die sich bei
Umkehr der Magnetisierungsrichtung in bestimmten Messgeometrien unterschiedli-
che Tonisationswirkungsquerschnitte ergeben. Da die Unterzustande aufgrund der Li-
nienverbreiterung im Allgemeinen nicht aufgelost werden kénnen, zeigt sich der ma-
gnetische Dichroismus in einer Schwerpunktsverschiebung der Peakstruktur. Um die
Funktionalitat der aufgebauten Messapparatur nachzuweisen, bietet sich eine Mes-
sung an einem in der Literatur gut beschriebenen magnetischen System an. In dieser
Arbeit wird daher der Spezialfall des Dichroismus der Fe 3p-Elektronen (Ey &~ 52¢€V)
behandelt, die mit den erreichbaren Photonenenergien freigesetzt werden koénnen.
Der Effekt kann im Rahmen eines Ein-Elektronen-Grundzustandsmodells erklért

werden, aus dem sich auch die Winkel- und Energieabhéngigkeit ergibt.

2.5.1 Ein-Elektronen-Grundzustandsmodell

Nach der Entdeckung von Baumgarten et al. [81], dass neben der Reflexion und
Transmission von zirkular polarisiertem XUV- bzw. Rontgenlicht auch die Photo-
elektronenemission von der Magnetisierungsrichtung des zu untersuchenden Mate-
rials abhangt, hat sich die Photoemissionsspektroskopie neben den rein optischen
Messverfahren als eine alternative Untersuchungsmethode des Magnetismus von
Oberflachen und diinnen Schichten etabliert. Neben ihrer Oberflichensensitivitat
bietet sie die Moglichkeit, die elementspezifischen magnetischen Eigenschaften der
Proben mit einer hohen Orts- und Zeitauflosung zu untersuchen. Wie zuerst von
Roth et al. anhand der Fe 3p-Linie gezeigt, ist auch bei der Verwendung von linear

polarisiertem Licht ein Unterschied in den Photoemissionsspektren bei einer Umkeh-
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Abbildung 2.7: Messgeometrie fiir das MLDAD-Experiment.

rung der Magnetisierungsrichtung erkennbar [82,83]. In Anlehnung an diese Arbei-
ten wurden im Rahmen der vorliegenden Dissertation ebenfalls Messungen an Eisen
mit der in Abbildung 2.7 dargestellten Messgeometrie durchgefithrt. Der Wellenvek-
tor ¢ der p-polarisierten XUV-Strahlung (Polarisationsvektor Pin x-Richtung) und
die Detektionsrichtung der Elektronen ¢ liegen dabei in einer Ebene senkrecht zur
Probenoberfliche. Die Probe wird in-plane aufmagnetisiert, so dass der Magnetisie-
rungsvektor M senkrecht auf der durch die Vektoren ¢ und € aufgespannten Ebene
steht (M+ zeigt dabei in die positive und M — in die negative z-Richtung).

Die theoretische Beschreibung des magnetischen Dichroismussignals in dieser
geometrischen Messanordnung folgt den Ausfithrungen von Menchero [84,85] und
van der Laan [86,87], die den MLDAD der P-Niveaus von Ferromagneten im Rahmen
eines Ein-Elektronen-Grundzustandsmodells behandeln. Hierbei ist der Spin-Bahn-
aufgespaltene Ausgangszustand j = 3/2 bzw. j = 1/2 des Rumpfelektrons zusétzlich
aufgrund der Wechselwirkung mit den Spins der 3d-Valenzelektronen in Unterzu-
stande gemafl den Werten der magnetischen Quantenzahl m; aufgespalten. Der auf
die wesentlichen Terme reduzierte Hamiltonoperator H kann in folgender Form ge-
schrieben werden, wobei die aus diesem Ansatz folgenden energetischen Positionen
der Unterniveaus lediglich relativ zur Lage des atomaren P-Grundzustandslevels oh-
ne Wechselwirkungen bestimmt sind (die Bindungsenergie ist hier als positiver Wert
definiert):

H=C(lS+H,s, (2.43)

mit dem Kopplungsparameter fiir die Spin-Bahn-Wechselwirkung { und dem Spin-

feld Hy, das die Austauschwechselwirkung zwischen dem Rumpfelektronenspin und
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dem auf den Magnetisierungsvektor ausgerichteten Gesamtspin der Valenzelektronen
beschreibt. In dem Modell werden die bei Eisen stark delokalisierten 3d-Valenzelek-
tronen im LS-Kopplungslimit betrachtet, wobei der Einfluss des Bahndrehimpulses
auf den Rumpfelektronenzustand vernachlissigt werden kann [86]. In der Basis der

sechs |j m;)-Zustande hat der Hamiltonoperator die Matrixdarstellung

3¢+3H, 0 0 0 0 0
0 3¢+H, 0 0 V/8Hj 0
I _1 0 0 3¢—H, 0 0 V8H, (2.44)
6 0 0 0 3¢—3H, 0 0
0 V8H, 0 0 —6¢—H;, 0
0 0 \/gHs 0 0 76C+Hs
mit den Energieeigenwerten
1 1
Espp 432 = _EC + §Hs (2.45)
1 1
E3/2,i1/2 - ZC+Z_L\/9C2+4HEZE4CHS
1

1
Eijp410 = C_Z\/9C2+4H§i4CHs-

4
Eine Umkehrung der Magnetisierungsrichtung Hy, — —H, vertauscht die Zustande
Ejm; und Ej_,, . Die von Henk et al. durch numerische Rechnungen im Rahmen
eines komplexeren, relativistischen Modells der Photoemission ermittelten energeti-
schen Positionen stimmen bei entsprechender Wahl der Parameter ¢ und Hg sehr
gut mit den aus dem Ein-Elektronen-Modell erhaltenen Werten geméfl Gleichung

2.45 tiberein [88].

(@ 37— (b) ] -~
r 3 7 m; 37 LS

3/2 | —3/2 [=11) | [-11)
~1/2 | \/2/3101)+4/1/3]-11) | |o])
1/2 | 4/1/3]11)+/2/3)01) | [11)
3/2 iy |
12 [ 1/2 | /2/3011)—/1/3]01) | [o1)
—1/2 | \/1/3[0)—/2/3|-11) | |-11)

relative binding energy / {

Abbildung 2.8: (a) Energetische Positionen der P-Unterniveaus als Funktion des Spinfeldes H
in Einheiten von (. (b) jm,-Unterniveaus eines P-Levels in der mo-Darstellung im jj- und LS-
Kopplungslimit. Entnommen aus [86].

Abbildung 2.8a zeigt die Lage und Aufspaltung der Energielevel in Abhangigkeit

von der relativen Stérke der Wechselwirkungen H,/( nach van der Laan. Tobin und
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Schumann haben einen leicht abgewandelten Ansatz fiir die beteiligten Zusténde
verwendet, der aber zu gleichen Ergebnissen fithrt [89]. Fiir H,/{ < 1, d.h. nahe
dem Grenzfall der jj-Kopplung der Drehimpulse, ist der P3/p-Zustand in 2j +1 =4
und das P /»-Niveau dementsprechend in zwei Unterzustande im energetischen Ab-
stand von jeweils H/3 aufgespalten. Gilt dagegen H,/( > 1, also nédherungsweise
die LS-Kopplung, so liegen ein Spin-up- und ein Spin-down-Zustand mit jeweils drei
Unterniveaus im Abstand von (/2 vor. Wéhrend fiir den 2p-Zustand die Spin-Bahn-
Wechselwirkung um etwa eine Groflenordnung starker ist als die Austauschwechsel-
wirkung, gilt fiir die schwécher gebundenen 3p-Elektronen H,/( & 1, so dass hier der
Fall intermediarer Kopplung vorliegt. Im Allgemeinen hybridisieren also verschiede-
ne j-Zusténde, wie man auch anhand der Auflerdiagonalelemente in der Matrixdar-
stellung des Hamiltonoperators sehen kann, so dass nur noch m; aufgrund der Ro-
tationssymmetrie um die Magnetisierungsachse als ,, gute® Quantenzahl iibrighleibt.
C. Bethke hat in seiner Dissertation die von verschiedenen Autoren experimentell
und theoretisch bestimmten Werte fiir ( und H bei den Fe 3p-Elektronen angege-
ben [90]; der Mittelwert von ¢ = 0,92eV und H; = 1, 15¢V liefert relative Energien
von 1,27V, 0,97eV, 0,12eV, —0,51eV, —0,81eV und —1,04¢eV. Zum Vergleich
ist die Wechselwirkung eines Elektrons im Atom mit einem dufleren Magnetfeld in
z-Richtung mit der Flussdichte B, (Zeeman-Effekt) durch den Hamiltonoperator
Hyee = pis/po B-(1 4+ 2s) gegeben, so dass Hy.. =~ 0,1 meV fiur den Fall von | = 1,
s=1/2und B, = 1T gilt [4].

Durch Diagonalisieren der Matrix aus Gleichung 2.44 erhélt man die winkel-
und spinabhéngigen Eigenzustinde ®,(0,¢), die zusammen mit dem Radialteil
F(r) die Ausgangszustinde des Atoms vor der Emission des Photoelektrons
(W) = |F(r); ©,(6, ¢)) bilden. Sei |V;(£,0)) die Wellenfunktion des auslaufenden
Elektrons mit dem Wellenvektor £ und Spin o, so lédsst sich die Elektronenemission

J folgendermaflen beschreiben:

= = 2
J(B.2,0) o [(U;(Z,0)|P - 7|0 (B + En + @ — hw) . (2.46)

Gleichung 2.46 folgt aus Fermis Goldener Regel fiir die Ubergangsrate
2
Riy = 7 |Mif|*p(E) (2.47)

mit der Photoelektronenzustandsdichte p(E) o< v/E bei der Energie E. Fiir den Fall
der Wechselwirkung des Elektrons mit einer elektromagnetischen Welle, beschrieben
durch das Vektorpotential A = P expli(q - 7 — wt)], ergibt sich fiir das Ubergangs-

matrixelement M, ¢:

My = (WA - §|U,) o (Us|exp(iq - 7) P - V|W;) (2.48)
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mit dem quantenmechanischen Impulsoperator p = —ihV. Unter Verwendung der

elektrischen Dipolnéherung expli(¢ - 7)] ~ 1 und der Vertauschungsrelation von
Hamilton- und Ortsoperator [H,7] = —ih/mp’ erhalt man die gesuchte Beziehung

Mg oc (¥s|P - 70;).
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Abbildung 2.9: (a) Histogrammdarstellung des Dichroismus als Differenz der Elektronenemission
fiir entgegengesetzte Magnetisierungsrichtungen der einzelnen 3p-Unterzustéinde fiir ( = 0,7eV
und H; = 0,95eV nach Ref. [89]. (b) Typisches MLDAD-Signal S(FE) mit der Breite Wyi,pap
und Amplitude Aypap der Asymmetrie bestimmt aus dem Maximum und Minimum der Kurve.
Entnommen aus [91].

Berechnet man nun die Elektronenemission in Abhangigkeit von der Magnetisie-
rungsrichtung fiir die einzelnen Zusténde, so kann man daraus den Dichroismus als
Intensitatsdifferenz bestimmen. Anhand von Abb. 2.9a lassen sich relative MLDAD-
Amplituden bezogen auf den Zustand 4, dessen Amplitude als +1 definiert sei und
fiir die Anpassung an experimentelle Daten entsprechend skaliert werden muss, von
-1 (1), -0,09 (2), 40,88 (3), 40,16 (5) und -0,93 (6) ablesen. Menchero hat die Ma-
trixelemente fir die |7 m;)-Basiszusténde, aus denen |V;) konstruiert werden kann,
und W), geschrieben als Superposition sphérischer Wellen, fiir verschiedene Pola-
risationsrichtungen tabelliert [84]. Um das experimentell erhaltene MLDAD-Signal
—1in Abb. 2.9b ist als ein Beispiel aus der Literatur der an 7,9 ML bcc Fe/Ag(001)
gemessene Dichroismus gezeigt — aus der energetischen Lage und der Gewichtung
der einzelnen Zustande im Histogramm zu rekonstruieren, miissen die intrinsischen
und instrumentell bedingten Verbreiterungen beriicksichtigt werden. Die gemessene
Linienform ergibt sich aus der Faltung einer Doniach-Sunjic-Funktion aufgrund der
Zustandslebensdauer und der Anregungen im Elektronensystem des Festkorpers mit
einer GauB-Kurve aufgrund der Detektorauflésung. Fiir eine gute Ubereinstimmung
mit den experimentellen Daten wird im Allgemeinen eine mit groflerer Bindungsener-
gie zunehmende Lebensdauer der Zusténde angenommen [86,89,92]. Janke-Gilman
et al. [91] passen nach einem geeigneten Untergrundabzug direkt eine positive und

negative Peakfunktion an das Asymmetriespektrum an, um so die Amplitude Ay pap
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und Breite Wy pap des Dichroismussignals zu extrahieren. Wahrend die Amplitude
fiir eine fixierte Messgeometrie und Anregungsenergie ein Maf3 fiir die magnetische
Ordnung (M ) ist!® und fiir die Messung von Hysteresekurven und der Tempera-
turabhangigkeit der Magnetisierung genutzt werden kann, héngt die Breite mit der
Aufspaltung der j=+3/2-Unterniveaus zusammen und ist damit nach Gleichung 2.45
ein Maf fir die Austauschwechselwirkung bzw. das lokale magnetische Moment, das
sich z.B. mit der chemischen Umgebung des Atoms andert [93-96]. Absolute Werte
fiir die magnetischen Momente kann man durch Kalibrierung der Messungen anhand
bekannter Werte aus Neutronenstreuexperimenten oder XMCD-Messungen erhal-
ten. Mit einem Photoelektronenemissionsmikroskop (PEEM) ist unter Ausnutzung
des MLDAD die Abbildung von Doménenstrukturen moglich [97].

2.5.2 Winkel- und Energieabhangigkeit

Obwohl die in dieser Arbeit vorgestellten Messungen bei einer festen Detektionsrich-
tung der Elektronen und einer fixierten Anregungsenergie gemacht wurden, soll an
dieser Stelle die Winkel- und Energieabhéangigkeit des MLDAD diskutiert werden, da
sich hieraus die ausgewahlte Messgeometrie ableitet. Van der Laan betrachtet dazu
in Ref. [87] ein P-Level mit den drei durch die magnetische Quantenzahl m = —1,0, 1
und die Besetzungszahlen n_1, ng und n; charakterisierten Unterniveaus, deren Orts-

wellenfunktionen in der Form

\I/nlm(r, 07 gb) == Rnl(T)Yim(Q, 925) (249)

mit dem Radialteil R,;(r) und den Kugelflichenfunktionen Y},,(6, ) geschrieben

werden konnen. In gleicher Weise lassen sich die Endzusténde

Wy (1) = Ryelr)Yer (8) exp(—id) (2.50)

unter Berticksichtigung einer radialen Phasenverschiebung é. sowie mit der Drehim-
pulsquantenzahl ¢ und der magnetischen Quantenzahl v = —c, ..., ¢ darstellen. Nach
Gleichung 2.46 ergibt sich dann fiir das magnetisierungsabhéngige Elektronensignal
in der Detektionsrichtung &:
2
J(M, &)= T o< Y i | D (Upe] P 7 Wn)| (2.51)
m m oy

wobei in die letzte Summation lediglich die gemafl der Dipolauswahlregeln erlaub-
ten Uberginge ¢ = [ & 1 eingehen. Interferenzeffekte zwischen den beiden Zustén-

den sind dabei explizit mit einbezogen. Fiir die hier vorliegende Messgeometrie mit

10Tm Rahmen dieser Arbeit sind das MLDAD-Signal und somit auch die Magnetisierung iiber

die Fokusflache gemittelt, aus der die Elektronen emittiert werden.
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/(M,P)=7/2,0 = /(M,é) =n/2und ¢ = £(P,&) € {0,2r} erhilt man nach
Einsetzen der Kugelflachenfunktionen den folgenden Ausdruck fiir entgegengesetzte

Magnetisierungsrichtungen:
ArJ(My) = (ny +n_1)[A+ Bcos(2¢)] £ (n1 —n_1)C'sin(2¢) . (2.52)

Die Umkehrung der Magnetisierung kann man z.B. durch eine Spiegelung an der
yz-Ebene erreichen, woraus sich die Transformation ¢ — ¢’ = 27 — ¢ und damit
das unterschiedliche Vorzeichen fiir M, und M_ ergibt. Die winkelunabhangigen
Koeffizienten A, B und C' héingen von den Radialmatrixelementen R, = f Ry.Ry dr
und der Phasendifferenz 6 = 6;_; — d;;1 ab. Das m =0-Unterniveau liefert in dieser
geometrischen Anordnung keinen Beitrag. Aus Gleichung 2.52 folgt unmittelbar das
MLDAD-Signal zu

ATt Jyrpap = 4nJ (M) — AnJ(M_) = (ny — n_1)2C sin(2¢) (2.53)

sowie die analog zu Gleichung 2.22 definierte Asymmetrie bei ¢ = 45°

A _ J(M+)—J(M_) :nl—n_l
MLDAD — J(M+)+J(M_) ny +n_q

c__C

Anhand dieser Beziehungen lassen sich die wesentlichen Eigenschaften des MLDAD

an der Fe 3p-Kante verstehen:

1. Der Effekt ist fiir einen Winkel von 45° zwischen Lichtpolarisation und Elek-
tronendetektionsrichtung am grofiten. Bei Integration iiber den kompletten

Detektionswinkelbereich 0 < ¢ < 27 verschwindet das Dichroismussignal.

2. Das FEmissionsmaximum liegt nach Gleichung 2.52 aufgrund des ersten
Terms A + Bcos(2¢) in x-Richtung und ist fir n; # n_; um den Winkel
¢r = 1/2 arctan(QC/B) gedreht (sieche Abb. 2.10Db).

3. Die Asymmetrie ist iiber die Radialmatrixelemente von der kinetischen Ener-
gie der Photoelektronen und damit von der Anregungsenergie abhéingig, wie
Abb. 2.10a zeigt. Das Maximum liegt bei einer Anregungsenergie um 120eV,

wie weitere experimentelle und theoretische Studien bestétigen [98-100].

Eine genauere Betrachtung der Winkelabhéngigkeit des MLDAD zeigt jedoch, dass
das Ein-Elektronen-Modell zur Beschreibung nicht ausreicht, sondern insbesondere
in kristallinen Substraten die Beugung der auslaufenden Elektronenwelle am Kris-
tallgitter berticksichtigt werden muss [101-104]. Alternative (nicht-relativistische)
Anséitze zur Erklarung des MLDAD verfolgen Cherepkov durch die Berechnung der

unterschiedlichen Polarisierung der Endzustande (Multipole) [105] sowie Verweyen



MLDAD an der Fe 3p-Kante 35

et al. durch die Betrachtung der Kopplung des ionischen Endzustands mit dem
Rumpfloch [106]. Solche Endzustandsmodelle werden vor allem fiir lokalisierte und
damit stark mit dem Rumpfloch wechselwirkende Valenzelektronen angewendet. Als
Beispiele fiir komplexere Modelle (relativistisch, Vielfachstreuung inkludiert) seien
Ref. [88], [99] und [107] genannt.
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Abbildung 2.10: (a) Abhéngigkeit des Asymmetriefaktors C/A (gestrichelte Linie) und des
Rotationswinkels ¢, (durchgezogene Linie) von der kinetischen Energie der Photoelektronen.
(b) Abhiingigkeit des Fe 3p-Photoemissionssignals (in a.u.2/Ry) vom Winkel ¢ in der xy-Ebene
mit der Magnetisierung entlang der positiven (gestrichelte Linie) und negativen (diinne, durchge-
zogene Linie) z-Richtung sowie das resultierende MLDAD-Signal (dicke, durchgezogene Linie) bei
einer kinetischen Energie von 54,4 eV (¢, = —29,3°). Entnommen aus [87].



Kapitel 3

Experimenteller Aufbau

3.1 Femtosekundenlasersystem
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Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau des Femtosekundenlasersystems.

Das sowohl fiir die Erzeugung hoher Harmonischer als auch fiir die SHG-Experi-
mente verwendete Lasersystem wurde als komplette Einheit von der Firma Am-
plitude Technologies erworben. Die Grundlage des Lasersystems bildet ein Oszil-
lator der Firma Femtolasers (Modell Synergy), bei dem der Titan-Saphir-Kristall
als laseraktives Medium durch die TEMgy-Mode eines kontinuierlichen, diodenge-
pumpten Festkoérperlasers mit einer Emissionswellenlange von 532nm (hier Verdi
V-5 der Firma Coherent) angeregt wird. Gechirpte, dielektrische Multilagenspie-
gel im Resonator dienen zur Kontrolle der Dispersion 2. Ordnung, so dass mittels
der Kerr-Linsen-Modenkopplung ultrakurze Pulse mit einer spektralen Bandbreite

von ca. 100nm erzeugt werden. Deren nachfolgende Verstarkung basiert auf dem



Femtosekundenlasersystem 37

Prinzip der Chirped Pulse Amplification (CPA) [108]. Dabei werden die vom Os-
zillator ausgekoppelten Pulse in einem Stretcher [109] zeitlich gestreckt und erst
dann verstarkt, um die Laseroptiken nicht durch zu hohe Leistungsdichten zu zer-
storen. Die erste Verstarkerstufe bildet ein sogenannter Regenerativer Verstdrker,
in dem der Laserpuls mehrfach in einem Resonator mit einem Titan-Saphir-Kristall
als Verstarkermedium umléuft und nach Erreichen der Maximalenergie mittels einer
Pockelszelle aus der Kavitat ausgekoppelt wird. Danach wird der Puls in der zweiten
Verstarkerstufe iiber eine entsprechende Anordnung von 10 Spiegeln fiinfmal durch
einen weiteren Titan-Saphir-Kristall geschickt (Multipass- Verstirker), der wie auch
der Kristall im Regenerativen Verstirker von dem Lasermodell DM30-527 der Fir-
ma Photonics Industries gepumpt wird. Nach Durchlaufen eines Gitter-Kompressors
stehen fiir die Experimente typischerweise Laserpulse mit Energien von 3 mJ
und Pulsdauern von 30fs bei einer Repetitionsrate von 975 Hz zur Ver-
figung. Die mittlere Pulsenergie, die Pulsdauer und das Spektrum kénnen mittels
kommerziell erhiltlicher Messgerite (Leistungsmesskopf, SPIDER!, Spektrometer)

im taglichen Betrieb kontrolliert und auf die Sollwerte eingestellt werden.

Abbildung 3.2 (nichste Seite): Gesamtaufbau der Apparatur bestehend aus dem Messplatz
fir die SHG-Erzeugung an Oberflichen (Teil B), der XUV-Laborquelle (Teil C) und dem
UHV-Rezipienten fiir die Photoemissionsspektroskopie (Teil D). Das Femtosekundenlaser-
system (Teil A) ist nicht mit dargestellt.

!Die Abkiirzung SPIDER steht fiir Spectral Interferometry for Direct Electric Field Reconstruc-
tion und beschreibt ein Messinstrument zur Charakterisierung ultrakurzer Pulse [110]. Hiermit ist

die Messung der Pulsdauer und der spektralen Phase moglich.
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3.2 SHG an Oberflachen

Zusétzlich zu der Vakuumapparatur fiir die Photoemissionsspektroskopie wurde ein Auf-
bau zur Messung des nichtlinearen magneto-optischen Kerr-Effekts an Luft realisiert, um
z.B. Hysteresekurven magnetischer Systeme bestimmen zu kénnen. Fokussiert man den
Femtosekundenpuls des 800 nm-Lasersystems auf eine Oberflache, so wird dort durch die
nichtlinearen Komponenten der Polarisation Licht der doppelten Frequenz erzeugt, dessen

Intensitéit von der Ausrichtung der Magnetisierung abhéngt.

SHG Kristall
(°pt zur Justage) Polarlsator

+ Blende

Abbildung 3.3: SHG-Aufbau

In Abbildung 3.3 ist die experimentelle Anordnung zur Messung dieser an der magneti-
sierten Probenoberfliche hervorgerufenen SH-Strahlung dargestellt. Da die Laserintensitét
einerseits nicht zur Zerstérung der Probe fithren darf, andererseits das SH-Signal kurz vor
der Zerstorschwelle des Materials am grofiten ist, muss der von rechts einlaufende La-
serstrahl mit Hilfe von verschiedenen Graufiltern (ND-Filter fiir englisch neutral density
filter) passend abgeschwécht werden. Fiir eine weitere Reduktion bzw. Anpassung der
Intensitéit im Fokus spielen auflerdem die Wahl der Brennweite der Linse 1 sowie die Puls-
dauer, die mit Hilfe des Gitterkompressors und durch Einfiigen von dispersivem Material in
den Strahlengang verldngert werden kann, eine Rolle. Mit einer Brennweite der Linse von
f = 150 mm ergibt sich rechnerisch ein beugungsbegrenzter Fokus von etwa 25 pm bei einer

Laserwellenlénge von 800 nm und einem durch die optischen Elemente begrenzten Strahl-



40 Experimenteller Aufbau

durchmesser von 5 mm. Ein Glan-Laser-Polarisator (Extinktionsverhéltnis 200.000:1) sorgt
fiir eine hinreichend gut definierte Eingangspolarisation, die optional mit der \/2-Platte
gedreht werden kann. Der nur zur Justage im Strahlengang platzierte SHG-Kristall (hier
ein BBO-Kristall) liefert aufgrund seiner hohen Konversionseffizienz so viel blaues Licht,
dass mit seiner Hilfe die optischen Komponenten bequem ausgerichtet werden koénnen.
Fir die in dieser Arbeit gezeigten Messungen wurde eine transversale Geometrie gewahlt,
d.h. das durch zwei Spulen erzeugte Magnetfeld steht senkrecht zu der aus einlaufendem
Laser- und auslaufendem SH-Strahl gebildeten Ebene. Die Abhéngigkeit der magnetischen
Flussdichte B vom Spulenstrom [ ist nach Kalibrierung mit einer Hall-Sonde iiber die Glei-
chung B = (0,64 £0,30) + (31,78 +0,12) - I gegeben und variiert iiber die Probenfléche

2 nur um ca. 1% des Wertes in der Probenmitte. Die generierte SH-Strahlung

von 5 X 6 mm
wird mittels einer zweiten Linse kollimiert und auf ein Prisma gelenkt, das als dispersives
Element in Kombination mit einer scharfen Kante (hier eine Rasierklinge) eine Abtren-
nung der Fundamentalen ermdglicht. Mit einem zweiten Polarisator im Strahlengang des
400 nm-Lichtes kann eine Polarisationsanalyse durchgefiihrt werden, wodurch sich auch die
magnetisierungsabhéngigen, von der Oberfliche stammenden Anteile an blauem SH-Licht
von der unpolarisierten Strahlung aus einem bei zu hoher Laserintensitit z.B. an Luft
erzeugten Plasma separieren lassen. Der Nachweis geschieht mit einem Photomultiplier
(Modell H6780 der Firma Hamamatsu), dessen Signalpuls auf einen ladungsintegrieren-
den Verstérker und eine Sample-and-hold-Elektronik gegeben wird, so dass das Integral
iiber den durch einen Gate-Puls vorgegebenen Bereich um den Maximalwert des Verstéar-
kersignals herum von einem PC aufgezeichnet werden kann. Bei einer synchronisierten
Verstellung des Spulenstroms kann dann die Verdnderung des SH-Signals in Abhéngig-
keit des duleren Magnetfeldes bzw. der Magnetisierungsrichtung untersucht werden. Zur
Streulichtabschirmung und Verbesserung des Signal-Rausch-Verhéltnisses wurde ein innen
geschwirzter Kasten um den Photomultiplier gebaut und mit nur einer kleinen Eintritts-
offnung versehen (in Abb. 3.3 nicht dargestellt). Da der Photomultiplier fiir den Nachweis
einzelner Photonen geeignet ist, fithren schon geringste Streulichtanteile insbesondere vom
Pumplaser (A = 532nm), fiir die der BG39-Filter? fast vollstindig transparent ist, zu ei-

nem deutlichen Hintergrundsignal.

2Der Glastyp BG39 weist fiir 400 nm eine Transmission von 79 % auf, ist aber fiir den Infrarot-

bereich mit einer Transmission bei 800 nm von 2 - 1072 % undurchléssig [111].
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3.3 XUV-Laborquelle

3.3.1 Optische Elemente und Detektoren fiir den XUV-
Spektralbereich

In diesem Kapitel werden zunichst die Besonderheiten der Wechselwirkung der XUV-
Strahlung mit Materie vorgestellt und dann die sich daraus ergebenden Konsequenzen
fiir die Auswahl der Beamline-Komponenten zur Strahlfiihrung, Charakterisierung und

Fokussierung der Harmonischenstrahlung erlautert.

XUV-Reflexion

Im XUV-Spektralbereich ist der Brechungsindex n in etwa gleich eins, so dass er {ibli-
cherweise in der Form n(w) = 1 — §(w) + if(w) mit 6 < 1 und § < 1 geschrieben wird.
Daher kann man nicht wie bei sichtbarem oder infrarotem Licht Linsen oder vergleichba-
re, auf der Lichtbrechung basierende optische Elemente verwenden. Bei der Untersuchung
der Streuung der Strahlung an Materie ergibt sich folgender Zusammenhang zwischen den
Korrekturen zum Brechungsindex des Vakuums 6 und 3 und dem atomaren Streufaktor®
f = fi+ifas (siehe z.B. [2]; die Streufaktoren sind tabelliert in [112]):

N, 12
= 1
0 2 h (3 )
NoreA?
g = 5 f2.
T

In Analogie zu Kapitel 2.3.3 wird die Atomdichte mit N, und der klassische Elektronen-
radius mit r. bezeichnet. Wahrend der erste Term fiir eine Phasenverschiebung Ay =
2m0Az/\ bei der Propagation der Lichtwelle im Medium verantwortlich ist, beschreibt der

zweite Term (§ die Absorption, die fiir diinne Filme dem Lambert-Beer-Gesetz

I = Ipexp <—47)r\ﬂAz> (3.2)

mit der Ausgangsintensitét der einfallenden Strahlung Iy und der Intensitét I nach der im
Material zuriickgelegten Strecke Az gehorcht. Die Absorptionslénge, nach der die Intensi-
tat auf 1/e abgefallen ist, ergibt sich damit zu l,,, = A\/(473). Weil die Phasengeschwin-
digkeit im Material leicht hoher ist als im Vakuum (= n < 1), wird die unter dem Winkel
¢ zur Oberflaichennormalen einfallende Strahlung geméfl dem Snelliusschen Brechungsge-
setz sin ¢ = nsin ¢y, bzw. sin ¢ = (1 — ) sin ¢ bei Vernachlassigung der Absorption unter
dem Brechungswinkel ¢, vom Lot weggebrochen. Fiir die Bedingung ¢, = 7/2, die fiir

den Einfallswinkel* ¢. = 90°—@. erfiillt sei, ergibt sich analog zu der Totalreflexion in

3Der atomare Streufaktor beschreibt das Verhéltnis der von einem Atom gestreuten Amplitude
des elektrischen Feldes zu der von einem einzelnen, freien Elektron.

“Bei der Behandlung von XUV- bzw. Rontgenstrahlung ist es iiblich, den Winkel zwischen
der Oberfliche und der Propagationsrichtung k der einlaufenden Welle anzugeben (und nicht den

Einfallswinkel gemessen zur Oberflichennormalen).
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einem Medium fiir sichtbares Licht eine totale dulere Reflexion an einer Oberfliche fiir
XUV-Strahlung. Dieser kritische Winkel 6, ist aufgrund von § < 1 ebenfalls klein, so dass
die Ndherung cos 6. ~ 1 — 62/2 gerechtfertigt ist. Durch Einsetzen von Gleichung 3.1 zeigt
sich folgende Abhéngigkeit von dem Realteil des atomaren Streufaktors f;, der in erster

Néherung proportional zu der Ordnungszahl Z der Elemente ist:
NyreA2
0o~ /35 = | N A N7 (3.3)
T

Fiir den realen Fall von 8 # 0 gibt es Absorptionsverluste im Material, da die Welle eine

von Null verschiedene Eindringtiefe z. besitzt:

M0
2v2
A

oo T B

In Tabelle 3.1 sind die Werte der oben genannten Groflen fiir die in der Beamline ein-

Q

Ze,0 fir < 6., (3.4)

Q

fir 0 =0..

gesetzten Materialien nahe der fiir die Photoemissionsspektroskopie verwendeten Anre-

gungsenergie zusammengestellt.

N f2 0 s Las [nm] | 0. [°] | 2e0 [nm] | 2. . [nm]
Al | -0,57 | 5,99 |-0,0028 | 0,0297 36,3 - - 12,5
Au | 19,99 | 11,19 | 0,0971 | 0,0544 19,8 25,25 4,7 9,3
Zr | 12,11 | 1,06 | 0,0429 | 0,0038 | 2874 | 16,77 3,1 35,2
Mo | 14,96 | 1,47 | 0,0789 | 0,0078 | 139,1 | 22,76 4,2 24,5
Si 0,7 | 0,43 | 0,0029 | 0,0018 | 609,6 4,35 0,8 51,3

Tabelle 3.1: Werte fur f; und f> bei der Energie der Si Ly 3-Emissionslinie von 91,5€V aus [112].
Die iibrigen Werte sind mit den im Text genannten Formeln berechnet. Wegen § < 0 bei Aluminium
sind dort keine Werte fiir den kritischen Winkel und die Eindringtiefe 2. ¢ angegeben.

Bezeichnet man mit F, die Amplitude des elektrischen Feldes der einlaufenden Welle
und mit F,. die der reflektierten, so gilt fiir die Reflektivitit R, einer Oberfliche im Fall
von p-polarisiertem Licht:

2
2 ‘nzcosqf)—\/nz—sianﬁ‘

Eref

R, = ‘E = 5 - (3.5)
0 ‘n200s¢+\/n2—sin2¢‘
Fiir den senkrechten Einfall (¢ = 0) reduziert sich die Gleichung zu
—1)(n*—1) 6+ 32
=D =) S (3.6)
(n+1)(n*+1) 4

Nach den obigen Uberlegungen miissen auf Reflexion basierende optische Elemente im
streifenden Einfall (moglichst § < 6.) betrieben werden. Zur Fokussierung der Strah-

lung sind gekriimmte Oberflichen notwendig, wobei durch den streifenden Einfall bei
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den iblicherweise im sichtbaren Spektralbereich verwendeten sphérischen Spiegeln starke
Abbildungsfehler auftreten (insbesondere Astigmatismus). Kirkpatrick und Baez haben
deshalb als erste die Verwendung ellipsen- und parabelférmiger Spiegel oder ein System
aus zwei senkrecht zueinander stehenden Reflektoren zur Reduktion der Abbildungsfeh-
ler vorgeschlagen [113]. Da das Quellvolumen der Harmonischenstrahlung verkleinert auf
die zu untersuchende Probe abgebildet werden soll, um eine moglichst hohe Ortsauflo-
sung zu realisieren, wird im Rahmen dieser Arbeit ein Ellipsoidspiegel als fokussierendes
Element verwendet. Er realisiert eine Abbildung vom einen Brennpunkt in den anderen,
wobei sich die Vergréflerung aus dem Verhéltnis der beiden Brennweiten ergibt. Neben
der Formgenauigkeit der Optik spielt im XUV-Bereich aufgrund der kleinen Wellenlén-
gen die Oberflichenbeschaffenheit eine grofle Rolle, da die reflektierte Intensitéit bei einer
mittleren Rauigkeit ¢ um den Faktor exp[— (470 sinf/)\)?] gegeniiber einer ideal glatten
Oberflache reduziert wird [114] und deshalb o < \ sein sollte.

Multilagenspiegel

Die zweite wichtige Klasse von optischen Elementen bilden die diffraktiven Optiken, die
auf der konstruktiven Interferenz der reflektierten Teilwellen basieren. In der Spektrome-
terkammer kommen zum einen ein Multilagenspiegel als Umlenkspiegel und Bandpassfilter
sowie zum anderen ein Reflezionsgitter als dispersives Element zur spektralen Charakteri-
sierung der Harmonischenstrahlung zum Einsatz. Ein Multilagenspiegel besteht geméafl Ab-
bildung 3.4a aus einer periodischen Abfolge eines Materials hoher Streustérke N, - f(w),
woflir man im Allgemeinen ein Material hoher Ordnungszahl Z wie z.B. Molybdéin aus-
wéhlt (Absorber), sowie einer Zwischenschicht eines Materials mit niedriger Brechkraft
und moglichst geringer Absorption (Spacer). Als Spacer-Material bietet sich z.B. Silizi-
um mit seiner groflen Absorptionsldnge und kleinen Werten von § und 3 an. Die Impuls-
und Energieerhaltung beim Streuprozess an einer periodischen Struktur der Gesamtdicke

d = dj + ds fiihrt zu der fiir die Multilagenstruktur modifizierten Bragg-Bedingung

. 20 . d101 + dod9
A=2d G1/1— t g = —= 3.7
m ST, sinZg b Oen dy + dy (3.7

mit der Beugungsordnung m € N. Neben den Streustirken der beiden Materialien und
der Periodenzahl N, die die reflektierte Bandbreite des Spiegels bestimmt, ist das Verhalt-

nis von der Schichtdicke des Materials hoher Ordnungszahl ds zu der Gesamtdicke einer

Periode I' = da/(dy + d2) ein weiterer wichtiger Parameter bei der Herstellung der Mul-
tilagenspiegel. Nach Ref. [115] ergibt sich fiir eine sinusférmige Variation der Streustérke

und bei senkrechtem Einfall der optimale Wert fiir I' geméafl der Beziehung

tan(mlop) =7 [Fopt + @ﬁ_lﬁl} ) (3.8)

Eine genauere Behandlung von Multilagenspiegeln findet sich z.B. in Ref. [116].
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(a) A (b)
: Eref

Eref

m =1

.-- Gitter

Substrat

Abbildung 3.4: (a) Aufbau einer Multilagenspiegelbeschichtung und Strahlengéinge der davon re-
flektierten Teilwellen (Mehrfachreflexionen nicht gezeigt). (b) Reflexion am Gitter (s Gitterperiode,
~ Blaze-Winkel).

Reflexionsgitter

Fiir ein planes Gitter als eine rdumlich strukturierte, periodische Abfolge von reflektie-
renden Flachen gilt die folgende Bedingung fiir die konstruktive Interferenz der davon
ausgehenden Teilwellen:

mA = s (cosfy — cosb,) . (3.9)

In Abbildung 3.4b ist schematisch die Oberfliche eines Gitters gezeigt, bei dem die reflek-
tierenden Gitterzonen um den Winkel v gekippt sind (sogenanntes Blaze-Gitter). Dieser
Gittertyp wird auch im HH-Spektrometer als dispersives Element verwendet. Das Bild
zeigt die Anordnung fiir die Erzielung einer maximalen Gittereffizienz in der ersten Beu-
gungsordnung m = 1, die sich durch entsprechende Wahl des Einfalls- und Blaze-Winkels
in Reflexionsrichtung « beziiglich der Gitterfacetten befindet. Nach Ref. [117] lasst sich ei-
ne empirische Formel fiir diese maximale Effizienz F in Abhéngigkeit von der Reflektivitat
R einer planen Fliache (ergibt sich z.B. aus Gleichung 3.5) und dem Ein- bzw. Ausfalls-

winkel finden:

(3.10)

E= R(O{) Kk mitk = Inﬁmum < S bp S ref) )

sinf,.;’ sin#fp
Ein weiteres Charakteristikum fiir ein Gitter ist dessen Auflésungsvermogen A, das durch

die Gleichung
A= L:Nm: E((:0590—(3059 ¢) (3.11)
|AN] A re
mit der Anzahl der Gitterfacetten N, die iiber N = B/s von der Breite B der ausgeleuch-
teten Gitterflaiche abhéngt, gegeben ist. Nach Differenzieren von Gleichung 3.9 erhélt man

die Winkeldispersion
dercf o m

d\  ssinf..
Erwéhnt werden soll als diffraktive Optik fiir den hier betrachteten Spektralbereich eben-
falls die Zonenplatte, die z.B. in Ref. [2] und [114] beschrieben ist, im Rahmen dieser Arbeit

aber nicht eingesetzt wurde.

(3.12)



XUV-Laborquelle 45

Detektion der XUV-Strahlung

" [ =
. [IIEIIL =

Abbildung 3.5: Schematische Darstellung eines MCP-Phosphorschirm-Detektors zum Nachweis der
XUV-Strahlung.

Um die XUV-Strahlung zu detektieren, wird sie z.B. in sichtbares Licht umgewandelt,
das mit einer herkémmlichen CCD-Kamera aufgenommen werden kann. Die Konversion
in den sichtbaren Spektralbereich geschieht mit Phosphorbeschichtungen®, die nach Anre-
gung mit XUV-Licht oder Elektronen Fluoreszenzstrahlung aussenden. Je nach Intensitat
der Strahlung kann diese direkt durch eine Phosphorbeschichtung des CCD-Chips der
Kamera nachgewiesen werden (diese Methode wurde bei der Vermessung des Fokus an-
gewendet); sie muss aber aufgrund der geringen Erzeugungseffizienz beim HHG-Prozess
im Allgemeinen verstiarkt werden. Eine Verstarkung erreicht man mit einer Multichannel-
plate (abgekiirzt MCP, [119]), die aus einer Matrix nebeneinanderliegender, 10 bis 100 pm
diinner und schrig zur Oberfliche verlaufender Kanéle aus halbleitendem Bleiglas be-
steht. Zwischen die auf die Vorder- und Riickseite aufgedampfte Metallbeschichtung einer
MCP wird eine Spannung von bis zu 1kV angelegt (= U; > —2000V bei Uy = 0V
in Abb. 3.5), so dass die durch die ionisierende XUV-Strahlung erzeugten Elektronen
zur MCP-Riickseite hin beschleunigt werden und beim Auftreffen auf die Kanalwand Se-
kundarelektronen auslésen. Durch fortgesetzte Stofle mit der Kanalwand erhédlt man eine
exponentiell ansteigende Anzahl dieser Sekundérelektronen. Im Fall von zwei hintereinan-
derliegenden MCPs (sogenannte Chevron-Anordnung) wird ein Verstarkungsfaktor von
etwa 3 - 10* bis 9 - 10° je nach angelegter Spannung erreicht [120]. Zusammen mit einem
dahinterliegenden Phosphorschirm auf stark positiver Spannung (Us = 3000 V) bildet diese
Anordnung einen zweidimensionalen, ortsauflésenden Detektor, der im HHG-Spektrometer
sowie als Strahllagemonitor in der Experimentierkammer zum Einsatz kommt (Modell
APD 2 PS 25/12/10/12 D 40:1 P43 der Firma Photonis). Ersetzt man den Phosphor-

schirm mit der Fluoreszenzlebensdauer fiir P43 von ca. 1 ms durch eine Metallanode, so

In dieser Arbeit wurde der Phosphor P43 (chemische Zusammensetzung GdsO2S:Tb) mit
einem Emissionsmaximum bei 545 nm und einer Effizienz von 185 Photonen pro 6 keV-Elektron
verwendet [118].
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erhdlt man bei Verlust der Ortsauflésung einen fiir hohe Zeitauflosung optimierten De-
tektor, der durch die Antwortzeit der MCP im Bereich einiger 100 ps begrenzt ist und im
Flugzeitspektrometer fiir die Photoemissionsspektroskopie zum Einsatz kommt. Eine wei-
tere Moglichkeit zur Detektion der XUV-Strahlung stellen spezielle Kameras mit riickseitig
belichteten, gediinnten CCD-Chips dar [121]. Zeitweise stand zu Justagezwecken und fir
die Abschétzung des Photonenflusses das Kameramodell PIXIS-XO der Firma Princeton

Instruments zur Verfiigung [122].

3.3.2 Harmonischenerzeugung und Beamline

Translation
;ccn Kamera I - in Pfeilrichtung

o - senkrecht zur Papierebene
*— Rotation cCD-Kamera
[ iustierbarer Spiegelhalter Spektrometerkammer

Targetkammer feststehender Spiegelhalter I
mit > 3 [ Peg Spiegeikg, HV-Venti
+——2Mmmer

! MCP-Phosphor- — g
strahlblock und Vakuu‘mlfe“““‘"g HH-Blende % schirm-Detektor " 7
= T HH-Meter o —1 {DJ Femtosekunden-
= ] lasersystem
LLinse i § Venfil mit ol S P .
Y A M Blende _Zr-filter :
Laserblende

% +
[ I 1 1
mit Skala

L : 2
\----H-/ Schlitz, Faden-

. i Plszorg
Fokussierkammer HHG-Kammer kreuz, Al-Filter  gitter mqlnlalgen- Spiegelhalter
spiegel

ngang

zur Strahlstabilisierung

Referenzstr:

Abbildung 3.6: Schematischer Aufbau der HHG-Beamline.

Zur Erzeugung der Harmonischenstrahlung wird das Laserlicht des Femtosekunden-
lasersystems mit Hilfe einer Fokussierlinse (plan-konvex, f = 1m) in ein diinnwandiges,
gasgefiilltes Nickelréhrchen mit einem Durchmesser von 3 mm in der Targetkammer fokus-
siert. Dabei werden die zur Vakuumtrennung dienenden Aluminiumfolien rechts und links
des Rohrchens sowie die Rohrchenwand durch die hohe Intensitédt lokal durchtrennt, so
dass hierdurch automatisch die optimal kleinen Offnungen fiir den fokussierten Strahl ent-
stehen. Um ein Aufbohren dieser Offnungen durch Drifts des Laserstrahls zu verhindern,
wird die im Referenzstrahlengang auflerhalb des Vakuums gemessene Strahlposition mit
Hilfe eines Piezo-gesteuerten Spiegelhalters der Firma Thorlabs konstant gehalten [123].
Aufgrund der Fokussierung werden dadurch Winkelanderungen ausgeglichen (siche Kapi-
tel 4.1). Da fur die Strahlstabilisierung der durch den Umlenkspiegel transmittierte Anteil
des Laserlichts verwendet wird, ist die Betrachtung von Positionsinderung und Aussehen
des Laserfokus im Referenzstrahlengang, der in etwa auch dem Originalfokus zur Harmo-
nischenerzeugung entspricht, parasitar zu den Photoemissionsexperimenten moglich. Fir
die Justage des Laserstrahls ohne Beschidigung des Targetrohrchens muss der an einer
Drehdurchfithrung montierte Strahlblock in den Strahlweg geklappt oder die aus dem
Verstérker ausgekoppelte Leistung herabgesetzt werden. Zur Kontrolle der Laserintensitét
im Fokus kann der Strahlengang durch eine Apertur (Laserblende mit kalibrierter Skala
zur Ablesung des Durchmessers) eingeschriankt werden, wodurch einerseits die Pulsenergie
verringert und andererseits die Fokusfliche vergroflert wird.

Ein spezielles Problem beim Transport der Harmonischenstrahlung ist die kollinear
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Abbildung 3.7: Effizienz des Spektrometergitters (durchgezogene Linien und linke y-Achse, [124,
125]) und Transmission der verwendeten Filter (gestrichelte Linien und rechte y-Achse, [126]) in
Abhéngigkeit der Photonenenergie.

mit der XUV-Strahlung propagierende und mehrere Groflenordnungen stéarkere Funda-
mentale, die die nachfolgenden Beamline-Komponenten beschidigen kann. Deren Unter-
driickung kann durch im Infrarot- und sichtbaren Bereich opake Metallfolien mit ausrei-
chender Transparenz fiir die gewiinschten XUV-Wellenldngen erreicht werden. Aufgrund
der Absorption der XUV-Strahlung sind diese Folien wenige hundert Nanometer diinn.
Als Materialien werden hier eine reine Zirkonium-Folie mit der bei 90 eV vergleichsweise
groflen Absorptionsldnge oder Zirkonium mit einer Parylen-Unterlage zur Stabilisierung
und Glattung der Oberfliche verwendet (siehe Abb. 3.7 fiir die zugehorigen Transmis-
sionskurven). Der ebenfalls benutzte Aluminiumfilter dient wegen der Lage der Absorp-
tionskante bei 72,7eV (und damit zwischen der 45. und 47. Harmonischen der 800 nm-
Laserwellenldnge) zur Kalibrierung des Spektrometers. Nach dem Targetrohrchen sind
zwei weitere Blenden eingebaut, die die dufleren Bereiche des im Vergleich zur Harmoni-
schenstrahlung divergenteren Laserlichts abschneiden und so die Laserintensitéit auf dem
fragilen Zr-Filter verringern, der aus dem gleichen Grund in einem Winkel von 45° gegen-
tiber der Strahlachse geneigt ist. Die erste Blende (HH-Blende) ist in der Ebene senkrecht
zur Strahlausbreitungsrichtung verfahrbar, damit sie auf den Strahl zentriert werden und
als weitere Referenz fiir die Strahllage dienen kann. Zwischen den beiden letztgenannten
Blenden befindet sich das ,, HH-Meter“, eine ahnlich einem Geiger-Miiller-Zahlrohr aufge-
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baute Nachweiseinrichtung fiir ionisierende Strahlung [127]. Es besteht aus einem ca. 1,4 m
langen, vom Vakuumsystem isolierten Metallrohr sowie aus einem im Rohrinneren neben
der Strahlachse ebenfalls isoliert angebrachten Draht. An das Rohr wird nun eine positive
Spannung von 7,2V angelegt, so dass die durch die XUV-Strahlung erzeugten Restgas-
ionen (das Restgas besteht im Wesentlichen aus dem Targetgas Neon) von dem Draht
aufgefangen werden. Der so entstandene lonenstrom wird iiber einen Verstarker mit einem
Verstarkungsfaktor von 1V/nA auf den Eingang eines Oszilloskops gegeben. Die am Os-
zilloskop angezeigte Spannung ist proportional zu dem mittleren Ionenstrom und damit
zu der Anzahl der emittierten Harmonischenphotonen mit Energien oberhalb des Ionisa-
tionspotentials der Restgasatome. Das HH-Meter ermoglicht eine nicht invasive Kontrolle
der Justage und Stabilitdt der XUV-Quelle.

a) o b _ 55. HH
@ 07 Mo/Si-Multilagenspiegel () 45 (85,24 eV
-d=7,125nm d=7,41nm
0,64 .N=60 4,04 ¢ R=0,6323)
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051 -q=865 35 ‘/T . \0 . d(:804nm
= - p-polarisiert — [4 A
B os 5 o) \ \ R=05974) 40 1
2 ] S, \. 4 (7594 eV
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Abbildung 3.8: (a) Theoretische Reflektivitat des Multilagenspiegels bei der fiir die 57. Harmoni-
sche optimalen Periodendicke (berechnet mit [126] unter der Annahme, dass die Dicke der Inter-
diffusionsschicht gleich Null ist). (b) Am Ende der Beamline gemessene Harmonischenintensitét in
Abhéangigkeit des Verfahrwegs des Multilagenspiegels senkrecht zur optischen Achse. Die Angaben
beziehen sich auf eine Zentralwellenldnge von 800 nm und geben die optimale Periodendicke d sowie
die theoretische Reflektivitdt R an. Der rote Pfeil markiert eine Messposition des Spiegels fiir die

Photoemissionsspektroskopie.

In der Spektrometerkammer kénnen das Strahlprofil und das emittierte Spektrum un-
tersucht werden. Fiir die Betrachtung des Strahlprofils wird zunéichst das Reflexionsgitter®
in den Strahlengang gefahren, das XUV-Licht in dessen nullter Beugungsordnung auf den
MCP-Phosphorschirm-Detektor reflektiert und die dort entstehenden Fluoreszenzphoto-
nen mit der CCD-Kamera aufgenommen. Zur spektralen Charakterisierung wird zusétzlich
ein 100 pm breiter Spalt hereingefahren, so dass das reflektierte Licht in der ersten Beu-
gungsordnung des Gitters spektral aufgespalten in Form von vertikalen Linien auf dem
Detektor sichtbar ist. Durch die geeignete Wahl der Spaltbreite, Detektorgrofie und des Ab-

stands zum Gitter wird erreicht, dass gleichzeitig die nullte Ordnung und die vom Zr-Filter

SReflexionsgitter der Firma Newport mit folgenden Parametern: 600 Linien/mm, Blaze-Winkel
v = 2°, Goldbeschichtung. Der Einfallswinkel 8, betrédgt 8° fiir die erste Beugungsordnung; bzgl.
der Effizienz siehe Abb. 3.7.
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transmittierten Harmonischenwellenldngen bis zum Cut-off in der ersten Beugungsordnung
spektral aufgelost auf dem Kamerabild sichtbar sind. Auf der Spalthalterung befinden sich
zu Justagezwecken ein Fadenkreuz sowie ein vor den Spalt schiebbarer Aluminiumfilter,
mit dessen Absorptionskante das Spektrometer kalibriert werden kann.

Sind in der Spektrometerkammer sowohl Spalt als auch Gitter aus dem Strahlengang
herausgefahren, trifft die XUV-Strahlung auf den Gradienten-Multilagenspiegel der Firma
AXO Dresden und wird von dort aus in Richtung der Spiegelkammer umgelenkt. Dessen
Periodendicke variiert laut Hersteller mit einem Gradienten von 0,04 nm/mm von 6, 69 nm
bis 8,69 nm senkrecht zur optischen Achse, so dass durch Verfahren des Spiegels das Trans-
missionsmaximum verschoben werden kann. Die Parameter I' = 0,15...0,18 und N = 60
garantieren einen schmalbandigen Transmissionsverlauf bei einer theoretischen maximalen
Reflektivitéat von etwa 60 % (siehe Abb. 3.8a), so dass eine einzelne Harmonische aus dem
erzeugten Spektrum selektiert werden kann. Die Messung der Harmonischenintensitat in
Abhéngigkeit des Verfahrwegs des Multilagenspiegels in vertikaler Richtung (Abb. 3.8b)
bestétigt nach Zuordnung der Maxima zu einer Photonenenergie und einer dafiir optima-
len Periodendicke den vom Hersteller angegebenen Wert fiir den Schichtdickegradienten.
Die HHG-Kammer samt Targetkammer und Gaseinlass sowie die Spektrometerkammer
mit dem XUV-Spektrometer wurden im Rahmen zweier Diplomarbeiten konzipiert und
aufgebaut [124,128].
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3.4 Dichroismus-Experiment
3.4.1 Gestell und Vakuumsystem

Schleuse . Experimentierkammer

Spiegelkammer

A

f

Praparationslc{é er .
o A
—

Abbildung 3.9: 3D-Konstruktionsansicht der Vakuumkammern auf dem Gestell. Die Justiermog-
lichkeiten des Aufbaus sind mit roten Pfeilen und Zahlen gekennzeichnet.

Der experimentelle Aufbau setzt sich aus vier Vakuumkammern zusammen: Schleuse,
Praparations-, Experimentier- und Spiegelkammer. Deren Aufthéngung besteht aus einem
Untergestell (Aluminiumprofile der Firma MiniTec), auf dem ein Rahmen auf drei hohen-
und seitenverstellbaren Fiilen (Abb. 3.9, 1) aufgesetzt ist, so dass Unebenheiten des Bo-
dens ausgeglichen und die Kammern als gesamte Einheit auf die HHG-Beamline ausgerich-
tet werden kénnen. Die zylinderférmige Spiegelkammer lésst sich separat durch Drehung
um ihre Mittelachse, Verschiebung entlang zweier Richtungen und eine Hohenverstellung
auf die Experimentierkammer bzw. den Harmonischenstrahl ausrichten (4). Die Experi-
mentierkammer kann zusammen mit dem starr daran angekoppelten Untergestell fiir die
Praparationskammer und die Schleuse ebenfalls um ihre Mittelachse rotiert werden (2),
was bei feststehender Spiegelkammer unterschiedliche Einfallswinkel (in 15°-Schritten von
0° bis 45° gemessen zur Probenoberfliche) der XUV-Strahlung erlaubt. Die Schleuse und
die Praparationskammer sind zusammen auf einem dritten Rahmen befestigt, der sich

hinsichtlich der Hohe und Kippung an die Experimentierkammer angleichen lisst (3). Fiir



Dichroismus-Experiment o1

eine Aufsicht auf die Kammern siehe die schematische Darstellung des Gesamtaufbaus auf
Seite 38 (Teil D).
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Abbildung 3.10: Schematischer Aufbau des UHV-Systems.

Die vier Vakuumkammern sind jeweils mit eigenen Pumpen, Druckmessgerdten und
Beliftungsventilen versehen, so dass sie durch ein geeignetes Ventilsystem getrennt eva-
kuiert und beliiftet werden kénnen, ohne das Vakuum der anderen Kammern brechen zu
miissen (siche Abb. 3.10). Die Turbopumpen der Experimentier- und Préparationskam-
mer sind im Gegensatz zur Schleuse und Spiegelkammer an einen zweiten Vorvakuum-
kreis angeschlossen, um dadurch einen niedrigeren Enddruck zu erreichen. Wahrend der
erste Vorvakuumkreis von einer 6lfreien Scrollpumpe abgepumpt wird, erzeugt eine wei-
tere Turbopumpe im zweiten Kreis einen Vorvakuumdruck im Bereich von 1076 mbar. In
den magnetfeldsensitiven Bereichen kommen Turbopumpen ohne Magnetlager der Firma
Oerlikon Leybold und ansonsten Pumpen der Firma Pfeiffer Vacuum zum Einsatz. In Ab-
bildung 3.10 sind die Basisdriicke der Kammern angegeben. Bei der Aufnahme der Xenon-
Spektren herrschte in der Experimentierkammer ein Druck von etwa 5 - 107% mbar und
bei den Messungen an den Festkorperoberflichen von 1-5 - 10~ mbar, wobei der Druck-
anstieg nach Offnen des Ventils zur HHG-Beamline bei den letztgenannten Experimenten
im Wesentlichen aus dem hohen Neon-Gasdruck im Targetbereich zur Harmonischener-

zeugung resultierte. Einen Beitrag lieferten aber auch die Schrittmotoren beim Verfahren
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des Probenscannertisches. Wahrend des Sputterns wurde in der Préparationskammer ein
Argon-Partialdruck von 5 - 10~ mbar eingestellt, der beim anschlieBenden Aufdampfen
der Eisenschichten wieder um mehr als zwei Gréflenordnungen absank. Da von dem Tar-
getrohrchen mit Gasdriicken um die 100 mbar bis hin zum UHV-Bereich in der Experimen-
tierkammer etwa 11 Groéflenordnungen iiberbriickt werden miissen, ist zwischen Spiegel-

und Spektrometerkammer zusédtzlich eine Druckstufe eingebaut.

3.4.2 Spiegelkammer

Die vom Gradienten-Multilagenspiegel reflektierte XUV-Strahlung trifft in der Spiegel-
kammer unter einem Winkel von 7,5° gemessen zur Oberfliche auf den Ellipsoidspiegel
(@40 mm, Firma Kugler), der diese auf die Probenoberfliche fokussiert. Die Brennweiten
betragen in Richtung der XUV-Quelle 6 m und in Richtung der Probe 0,4 m, woraus sich
geometrisch eine Verkleinerung der abgebildeten Quellgrée um den Faktor 15 ergibt. Der
Spiegel wurde nachtraglich mit einer etwa 50nm dicken Goldschicht bedampft [129], da
dieses sehr korrosionsbesténdige Material aufgrund seiner hohen Ordnungszahl Z = 79
einen grofen kritischen Winkel und eine kleine Eindringtiefe aufweist. Abbildung 3.11
zeigt die Reflektivitdt der Goldschicht in Abhéngigkeit von dem Einfallswinkel und der
Photonenenergie. Eine Verkleinerung des Einfallswinkels fithrt zwar zu einer Erhchung
der Reflektivitat, setzt bei gleichbleibendem Akzeptanzwinkel jedoch den Einsatz immer
grofferer und damit schwieriger herzustellender XUV-Optiken voraus, so dass die hier
gewéihlte Anordnung einen Kompromiss aus guter Reflektivitdt und Qualitdt der Optik
bei einem zu der Divergenz der Harmonischenstrahlung passenden Akzeptanzbereich des

Spiegels von etwa 1 mrad darstellt.
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Abbildung 3.11: Reflektivitit einer ideal glatten (o = 0), goldbeschichteten Spiegeloberfliche in
Abhéngigkeit von der Photonenenergie bei festem Einfallswinkel von 7,5° (a) und in Abhéngigkeit
des Einfallswinkels der Strahlung bei fester Photonenenergie von 90eV(b). Die auf den Spiegel
treffende Strahlung ist jeweils p-polarisiert. Berechnet mit [126].

Der Ellipsoidspiegel ist zur Justage auf einem 6-Achsen-Tisch mit drei motorisierten

Translationsachsen zur Zentrierung auf die Propagationsrichtung des HH-Lichts und 2
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ebenfalls motorisierten Kippachsen zur Einstellung des Reflexionswinkels befestigt (siehe
Abb. 3.12). Zusitzlich ist er um die Rotationsachse senkrecht zur Spiegeloberfliche (Win-
kel §) manuell drehbar, und der Reflexionswinkel kann durch Drehung der Grundplatte
per Hand voreingestellt werden. Der Antrieb der Lineartische (Modell NFO-9062-XYZ der
Firma New Focus) geschieht mit einem tiber einen Zahnriemen und zwei Zahnrader an ei-
ne Feingewindeschraube angekoppelten Schrittmotor (AM1524 der Firma Faulhaber); die
Gewindespindel zur Verkippung des Goniometers (Large Goniometer Head 1003 der Fir-
ma Huber) ist {iber einen Kopplungsbalg ebenfalls mit einer Motorachse verbunden. Die
Lineartischantriebe wurden im Rahmen einer dritten Diplomarbeit entwickelt und hin-
sichtlich der Verfahrgenauigkeit getestet. Sie erreichen bei einer theoretischen Auflésung
von 50 nm pro Schritt im Experiment aufgrund des Spiels der Mechanik Positioniergenau-
igkeiten von unter 500 nm, die durch entsprechende Korrekturen der Schrittweiten noch
verringert werden koénnen [130]. In derselben Arbeit wurden die Abbildungseigenschaften
des Spiegels mit sichtbarem Licht der Wellenldnge 532 nm untersucht und dessen Eig-
nung fiir den XUV-Spektralbereich durch Reflexionsmessungen an der Beamline BW3 am
HASYLAB/DESY nachgewiesen. Die Reflektivitat liegt dabei fiir den Energiebereich um
90 eV bei etwa 50 %, was auf eine Rauigkeit der Oberfliche von 5 nm rms hindeutet. Fiir
die hier gezeigten Experimente mit der Harmonischenstrahlung musste die Justage des
Spiegels und die Vermessung des Fokus unter Vakuumbedingungen erneut durchgefiihrt

werden.

(a) 6 2-Achsen-Goniometer (b)

{

Abbildung 3.12: (a) 3D-Konstruktionsansicht des 6-Achsen-Spiegelhalters. (b) Aufsicht auf die
Spiegelkammer mit eingebautem Ellipsoidspiegel. Der Strahlweg mit dem Ablenkwinkel von 165°

ist griin markiert.
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3.4.3 Experimentierkammer
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Abbildung 3.13: Schematischer Aufbau der Experimentierkammer.

In der Experimentierkammer findet die Wechselwirkung der Harmonischenstrahlung mit
den zu untersuchenden Materialien statt. Der vom Ellipsoidspiegel reflektierte und in der
Kammermitte auf die Probe fokussierte XUV-Strahl trifft in der Geradeausrichtung auf
einen MCP-Phosphorschirm-Detektor mit zugehoriger CCD-Kamera, um die Strahlposi-
tion und -intensitdt vor der Messung tiberpriifen zu kénnen. Im Zentrum der Kammer ist
der Probenscannertisch montiert, der sich aus drei schrittmotorgesteuerten Translations-
achsen auf einem ebenfalls motorisierten Rotationstisch zusammensetzt. Er dient erstens
zum Anfahren der Ubergabeposition des Probenhalters, so dass dieser mit Hilfe der Trans-
ferstange von der Préparations- in die Experimentierkammer befordert werden kann. Far

die Aufnahme der Photoemissionsspektren wird der auf dem Probenscannertisch arretierte
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Probenhalter dann in die in Abb. 3.15 gezeigte Messposition gefahren. Bei strukturierten
Proben ist zweitens ein Abrastern zur Aufnahme von ortsaufgelésten Spektren méoglich.
Da das statische, aber von der Rotorposition abhéngige Magnetfeld der Schrittmotoren
die Elektronentrajektorien beeinflussen und damit die Photoemissionsmessungen stéren
kann, sind die Motoren mit Hilfe einer p-Metall-Ummantelung abgeschirmt. Die von der
Probe emittierten Elektronen werden mit einem Flugzeitspektrometer (engl. time-of-flight
spectrometer, TOF) detektiert, das senkrecht zu der Probenoberfliche eingebaut ist. Aus
Konstruktions- und Platzgriinden ist hier ein Einfallswinkel des XUV-Lichts von 60° ge-
messen zur Oberflichennormalen realisiert, was fiir das bei 45° optimale MLDAD-Signal
lediglich eine Reduktion um den Faktor 0,87 zur Folge hat. Das In-Vakuum-Mikroskop er-
moglicht eine Betrachtung der Oberflache aus der Richtung des Spektrometers und damit
eine exakte Positionierung des zu untersuchenden Probenbereichs vor der TOF-Offnung.
Ober- und unterhalb des Probenhalters kann jeweils eine Spule platziert werden (nicht
dargestellt in Abb. 3.13, siehe aber Abb. 3.14), die zusammen in der Wechselwirkungszo-
ne ein Magnetfeld senkrecht zu der aus der Einfallsrichtung der XUV-Strahlung und der
Detektionsrichtung der Elektronen gebildeten Ebene erzeugen und die Magnetisierung der
untersuchten Eisenfilme parallel zur Oberfléche ausrichten. Die drei letztgenannten Kom-
ponenten der Experimentierkammer — Flugzeitspektrometer, In-Vakuum-Mikroskop und

Magnetfelderzeugung — werden in den folgenden Unterkapiteln detaillierter vorgestellt.

Abbildung 3.14: Aufbau der Experimentierkammer (Foto). a — TOF, b — Spulenpaar zur Ma-
gnetfelderzeugung, ¢ — Probenhalter, d — In-Vakuum-Mikroskop mit LED zur Beleuchtung der
Probenoberflache.
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Abbildung 3.15: Aufsicht auf den Probenhalter in der Messposition vor dem TOF (aufgenommen

mit der von oben auf die Wechselwirkungszone blickenden CCD-Kamera).

Flugzeitspektrometer

Im Vorderteil des Flugzeitspektrometers sorgt eine Elektronenoptik fiir die Kollimation der
unter einem Winkel von etwa +16° relativ zur Oberflichennormalen austretenden Elek-

tronen und damit fiir eine Erhéhung der Transmission”

sowie fiir eine Verbesserung der
Zeitauflosung des Spektrometers. Nach Passieren des Flugrohrs treffen sie auf den Elektro-
nendetektor, werden dort verstirkt und mit Hilfe des Oszilloskops (Modell waveRunner
204Xi der Firma LeCroy) hinsichtlich ihrer Ankunftszeit sortiert. Der Zusammenhang
zwischen der gemessenen Flugzeit ¢ vom Entstehungsort auf der Probe hin zum Detektor
und der kinetischen Anfangsenergie ist iiber die Beziehung

melZs

Ey(t) = W—to)?

U (3.13)

gegeben. Die effektive Flugstrecke [, weicht aufgrund der Elektronenoptik und &uflerer
Einfliisse (z.B. magnetische und elektrische Streufelder) im Allgemeinen vom geometri-
schen Abstand zwischen Probe und Detektor ab. Die Parameter C? = m.l2,/2, to und
U konnen mit Hilfe einer Simulation der Elektronenbahnen bzw. fiir die Einbeziehung
der nicht simulierbaren Stoérfaktoren durch Kalibrierung anhand bekannter Spektren er-

mittelt werden. Aufgrund des nichtlinearen Zusammenhangs zwischen der Energie- und

"Der Begriff Transmission beschreibt in diesem Zusammenhang den Anteil der insgesamt aus
der Probe emittierten Elektronen, die den MCP-Detektor erreichen.
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Flugzeitskala muss auch die Signalamplitude korrigiert werden. Das mit dem TOF gemes-
sene Signal S(t) ist proportional zu der Anzahl der von der Probe emittierten Elektronen,

so dass wegen der Teilchenzahlerhaltung gelten muss:

to Eq ~
Stydt= | S(E)IE
t1 E>
=  S(t)dt=—-S8(E)dE
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Abbildung  3.16: (a) Simulierte TOF-Transmission. Die Transmission kann im
Energiebereich von 25 bis 90eV  durch die exponentiell abfallende Funktion
T(Fyin) = 1,71 - exp(—Fhin/23,65) + 3,58 beschrieben werden (FEy;, in €V). (b) TOF-Auflosung

bei einer kinetischen Energie der Elektronen von 32¢V.

Abbildung 3.16a zeigt die simulierte Transmission des Spektrometers, wobei in der Si-
mulation mit dem Programm SIMION 7.0 [131] von einer punktformigen Elektronenquelle
auf einer geerdeten Oberfliche im Abstand von 7,5 mm zentral vor der TOF-Offnung aus-
gegangen wird. Die Transmission ist hier als das Verhéltnis von dem Raumwinkelbereich,
aus dem die kugelsymmetrisch verteilten Elektronen den Detektor erreichen kénnen, zu
dem gesamten Halbraum vor der Probenoberfliche definiert. Dabei wird der maximal
akzeptierte Startwinkel ab einer Energie von 25eV durch die TOF-Offnung mit einem
Durchmesser von 4 mm, darunter jedoch durch die Detektorfliche (= aktive Fliache des
MCPs) mit einem Durchmesser von 40 mm begrenzt. In dem hier relevanten Bereich der
kinetischen Energien der Photoelektronen oberhalb von 25 eV wird die Transmissionsfunk-
tion sehr gut durch einen exponentiellen Abfall beschrieben. Die theoretisch erreichbare
Energieauflosung des Spektrometers von 0,09V bei 32eV Startenergie (Fe 3p-Linie bei
Anregung mit der 57. Harmonischen) erhélt man durch eine Monte-Carlo-Simulation der
Energieverteilung der auf dem Detektor auftreffenden Elektronen (Abb. 3.16b). Die 14780
Elektronen® sind dabei alle mit der gleichen Anfangsenergie von 32eV aus einem ellip-

senformigen Bereich in der Grofie des gemessenen XUV-Fokus (siehe Abb. 4.14) auf der

8Von den urspriinglich 15000 Elektronen sind nur die beriicksichtigt, die den Detektor auch
erreicht haben.
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Probenoberfliche gestartet, wahrend die Startpunkte innerhalb dieses Gebietes sowie die
kugelsymmetrisch verteilten Startwinkel im Rahmen des Akzeptanzbereichs des TOFs zu-
fallig ausgewahlt wurden.

Die Abweichung von der kugelsymmetrischen Winkelverteilung im realen System ist
durch den winkelabhéngigen differentiellen Wirkungsquerschnitt der Photoionisation be-

stimmt, der fir freie Atome durch folgende Gleichung gegeben ist [132]:

do(0) O
dQ  4rw

[1 4 BPs(cosb)] (3.15)

mit dem totalen Wirkungsquerschnitt o,.,, dem Asymmetrieparameter 5 (—1 < § < 2)
und dem Legendre-Polynom 2. Ordnung P»(cosf) = 3(3cos?6 — 1). 6 ist der Winkel
zwischen der Polarisation des Lichts und der Emissionsrichtung des Elektrons.? Bei Fest-
korperspektren ist die Winkelabhéngigkeit der Photoemission nach den Ausfiihrungen in
Ref. [71] und [134] durch die direkten optischen Ubergiinge zwischen dem Ausgangszustand
E,(k) und dem Endzustand F;(k) innerhalb der Bandstruktur gegeben, die iiber die Ener-
gicerhaltung E;(k) — E;(k) = hw zusammenhingen. Der reduzierte Wellenvektor innerhalb
der ersten Brillouin-Zone ist hier mit k bezeichnet. Beim Austritt aus der Oberfléche ins
Vakuum (dritter Schritt des 3-Stufen-Modells der Photoemission, vgl. Kapitel 2.4) bleibt

die Komponente des Wellenvektors parallel zur Oberfliche erhalten, so dass gilt:
KH = k‘H + GH (3.16)

mit dem Wellenvektor des emittierten Photoelektrons K und einem reziproken Gittervek-

tor G. Aus der Beziehung
By = P(K3 + K1)/ (2me) = Ex(k) — By (3.17)

mit dem Vakuumlevel E,,, ergibt sich nach Einsetzen von Gleichung 3.16 der Wert fur
K

K, = \/22;3 (B(R) = Buc) = (b +G))*. (3.18)
Bei bekannter Bandstruktur sind deshalb die Emissionsrichtungen und Energien der Pho-
toelektronen durch die obigen Gleichungen gegeben. Hinzu kommen allerdings die kom-
plexen Streu- und Stofiprozesse beim Transport zur Oberfliche (zweiter Schritt des
3-Stufen-Modells), die das Elektronensignal beeinflussen. Da im Rahmen dieser Arbeit
die Messgeometrie und damit der Detektionswinkelbereich fixiert waren, soll an dieser
Stelle nicht weiter auf die winkelabhéngigen Effekte eingegangen werden (fiir detaillierte
Ausfiihrungen siehe z.B. [71, 80, 134]). AuBlerdem miissen die gemessenen Spektren hin-
sichtlich der Detektortransmission und der Energieauflosung - tiblicherweise angenahert
durch eine Gauf-Funktion (rote Linie in Abb. 3.16b) - korrigiert werden, um quantitative

Aussagen machen zu kénnen.

9Fiir die Xe4d-Linie nimmt der Asymmetrieparameter bei 90 eV Anregungsenergie einen Wert
von 0,67 an [133], so dass fiir # = 30° der differentielle Wirkungsquerschnitt 0, 11 o, betragt.
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In-Vakuum-Mikroskop

In den etwa 7,5mm breiten Zwischenraum zwischen Probe und TOF-Offnung kann der
prismenformige 90°-Umlenkspiegel vor der ersten Linse des In-Vakuum-Mikroskops (in
Abb. 3.15 von rechts kommend, gelb markiert) gefahren werden, um direkt die Oberfli-
che anschauen zu kénnen und den fiir die Messung relevanten Bereich zentral vor dem
Flugzeitspektrometer zu positionieren. Die griine LED am rechten unteren Bildrand dient

dabei zur Ausleuchtung dieses Probenareals.
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Abbildung 3.17: (a) Aufbau des In-Vakuum-Mikroskops (schematisch). a - Probe, b - 90°-
Umlenkspiegel, ¢ - Gradium-Linse (f = 15mm), d - Vakuumfenster, e - Achromat (f = 200 mm), {
- CCD-Chip. (b) Abgebildetes Testobjekt zur Bestimmung der Auflosung. Das schwarz umrandete
Kastchen gibt die Grofe des Bildfeldes an. (c) Intensitétsverlauf auf dem CCD-Chip in horizonta-
ler Richtung entlang der schwarzen Linie (in vertikaler Richtung tiber die Streifenhohe gemittelt).

Oberhalb der Bereiche hoher Reflektivitat (Permalloy-Streifen) ist deren reale Breite angegeben.

Abbildung 3.17a zeigt schematisch den Aufbau des Mikroskops, das im Vakuum aus

einer Gradium-Linse'® mit hoher numerischer Apertur besteht, die das von der Probe

0Bei der LightPath Gradium-Linse der Firma Edmund Optics éndert sich der Brechungsindex
in axialer Richtung, um so Abbildungsfehler zu korrigieren. Da die Linse nicht wie bei Achromaten
sonst tiblich aus mehreren, aufeinandergeklebten Teilen zusammengesetzt ist, eignet sie sich sehr

gut fiir Vakuumanwendungen.
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im Abstand der Brennweite ausgehende Licht sammelt und als Parallelstrahl auf eine
refokussierende Achromat-Linse auflerhalb des Vakuums propagiert. Auf diese Weise ist
der Einfluss des Vakuumfensters auf die Abbildungsqualitdt minimiert. Mit Hilfe eines
Testobjekts!'! mit bekannten Strukturgréfen wurde das Mikroskop hinsichtlich der Abbil-
dungseigenschaften charakterisiert. Es ergibt sich ein durch die Gréfle des Kamerachips
bestimmtes Bildfeld von 338 x 255 1um? sowie eine Vergréferung von M = 14. Aus dem
Intensitatsverlauf in horizontaler Richtung senkrecht zu den Streifen (Abb. 3.17c) folgt

eine Auflésung von < 4 pm.
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Abbildung 3.18: (a) Simulierte Verteilung der magnetischen Flussdichte B eines zylinderférmigen
Spulenpaars mit jeweils 100 Wicklungen pro Spule bei einem Strom von 50 A. Die Verteilung
ist rotationssymmetrisch zu der Mittelachse. Das rote Kreuz kennzeichnet die Mittenposition der
zu magnetisierenden Probe; die zugehorigen Magnetfeldwerte an diesem Punkt P(r = 0,z = 0)
finden sich in dem grau hinterlegten Kasten unterhalb der Legende fiir die Farbkodierung. (b) Uber
einem Widerstand von 0, 1 Q gemessener Stromverlauf I(¢) eines Magnetfeldpulses. Die zugehorige
magnetische Flussdichte B, = 0,394 - I am Punkt P(0,0) (rechte Achse) ergibt sich aus der

Simulation. (c¢) Simulierter Verlauf der magnetischen Flussdichte B, entlang der Symmetrieachse.

Fiir die MLDAD-Messungen wird manuell ein zylinderférmiges Spulenpaar in die Mitte
der Experimentierkammer gefahren (in Abb. 3.15 von links kommend), um in der Wech-

selwirkungszone ein Magnetfeld parallel zur Probenoberfliche erzeugen zu kénnen. Das

"Das Testobjekt besteht aus einem GaAs-Substrat, auf dem mittels Elektronenstrahllithogra-
phie verschieden breite Permalloy-Streifen aufgebracht sind (Abb. 3.17b).
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zur Magnetisierung der Proben noétige B-Feld im Bereich einiger mT darf nicht perma-
nent anliegen, weil hierdurch die Photoelektronen senkrecht zu ihrer Flugrichtung zum
Detektor abgelenkt wiirden. Die Eisenschichten wurden daher vor Aufnahme der Photo-
emissionsspektren durch einen nur etwa 1ms andauernden Strompuls von maximal 60 A
durch das Spulenpaar remanent aufmagnetisiert (siehe Abb. 3.18). Unter der Annahme,
dass samtliche elektrische Energie in Wéirme umgewandelt wird, erhoht sich die Tempe-
ratur des Spulendrahts bei dem kurzen Strompuls lediglich um etwa 0,1 K, so dass keine
Gefahr einer thermischen Zerstorung der Spule besteht. Die Feldverteilung der verwende-
ten Spulengeometrie wurde mit Hilfe des Programms femm 4.0.1 [135] simuliert, und es
ergibt sich eine iiber die Fokusfliche nahezu konstante Flussdichte. Deren Variation entlang
der z-Richtung ist in Abbildung 3.18c dargestellt; die Anderung entlang der r-Richtung
senkrecht zur Symmetrieachse ist noch geringer. Zum Vergleich wurden in Ref. [90] zur
Magnetisierung der Eisenfilme ebenfalls kurze, etwa 80 Oe (das entspricht 8 mT) starke

Magnetfeldpulse verwendet.

3.4.4 Probenhandhabung

Wie schon in Kapitel 2.4 erldutert, ist es fiir die Photoemissionsmessungen an Oberflichen
entscheidend, die Proben in situ sdubern und praparieren zu kénnen, um die Kontamina-
tion durch Adsorbate moglichst gering zu halten. Im ersten Schritt werden dazu maximal
sechs Halter mit chemisch und mechanisch vorgereinigten Substraten'? durch die obersei-
tige Flansch6ffnung in der Schleusenkammer auf das Probenkarussell gesetzt und kénnen
nach Erreichen eines ausreichend niedrigen Druckes in die Praparationskammer transfe-
riert werden. Dort kann die Probe im zweiten Schritt mit einer Ionenkanone (Varian Ion
Bombardment Gun, Modell 981-2043) gesputtert werden, um die verbliebenen Adsorbat-
und Oxidschichten zu entfernen. Drittens ist das Aufbringen z.B. von Eisenschichten auf
die Waferstiicke mit Hilfe eines Elektronenstrahlverdampfers (e”-flux Mini Electron Beam
Evaporator der Firma tectra) moglich. Die durch Ionenbeschuss gereinigte und eventuell
bedampfte Probe wird viertens fiir die spektroskopischen Messungen in die Experimen-
tierkammer mit dem niedrigsten Basisdruck iiberfiihrt.

Der Ubergabemechanismus soll im Folgenden anhand von Abbildung 3.19 néher erliu-
tert werden: Der aus einem Grundkorper (violett) und einem auswechselbaren Blech zur
Aufnahme der Waferstiicke (dunkelblau) bestehende Probenhalter kann mit einer Gabel
aus zwei Federkontakten auf die Transferstange aufgenommen werden, indem diese durch
zwei Offnungen im hinteren Teil des Grundkérpers geschoben und im vorderen Teil in
einer Passbohrung arretiert wird. Zur Ubergabe auf den Scannertisch in der Experimen-
tierkammer wird dieser nach unten verfahren und die Transferstange gegen den U-féormigen
Anschlag geschoben. Der Probenhalter gleitet nun bei einem Hochfahren der Trégerplatte

mit den seitlichen Einkerbungen in die aus zwei Passstiften gebildete Fithrung. Das Fe-

12Die verwendeten GaAs-Waferstiicke wurden z.B. im Reinraum mit Aceton und Isopropanol im
Ultraschallbad gesdubert.
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Anschlag Transferstange

Federkontakt

Passstift Federblech

Tragerplatte

Abbildung 3.19: 3D-Konstruktionsansicht des Probentransfersystems.

derblech wird dabei gegen den Anschlag gedriickt und fixiert den Probenhalter in seiner
Position. Da die Tragerplatte und der Anschlag aus dem vakuumtauglichen Kunststoff Po-
lyetheretherketon (PEEK) bestehen, stellt es aulerdem iiber die vergoldete Vorderfliche
einen elektrischen Kontakt zu einem in den Anschlag gesteckten Metallstift her, von dessen
Riickseite ein kaptonisolierter Draht nach auflen gefiihrt wird. Der Probenhalter besteht
aus nicht magnetisierbarem Edelstahl und kann durch die isolierte Halterung insgesamt
auf eine Spannung gelegt werden. Diese Moglichkeit ist vor allem fiir niedrige Photonen-
energien gerade oberhalb der Austrittsarbeit interessant, um die emittierten langsamen
Elektronen zu der Spektrometeréffnung hin zu beschleunigen. Fiir den Test des Scannerti-
sches wurden Photoemissionsmessungen mit der dritten Harmonischen des Lasersystems
(A =267nm bzw. E = 4,65eV) durchgefiihrt, so dass an den Probenhalter eine Spannung
von —15V angelegt werden musste. Bei den Messungen mit der XUV-Strahlung der Har-
monischenquelle war der Halter geerdet. Die manuell drehbare und vertikal verschiebbare
Probenaufnahme der Praparationskammer ist analog zu der in der Experimentierkammer
aus Abbildung 3.19 aufgebaut, da auch hier eine isolierte Halterung fiir die Méglichkeit der
Tonenstrommessung sinnvoll ist. Lediglich bei dem Probenkarussell in der Schleusenkam-
mer ist weder eine elektrische Isolation noch eine Fixierung des Probenhalters notwendig,

so dass der Anschlag fehlt und nur die zwei Passstifte vorhanden sind.



Kapitel 4

Messdaten und Auswertung

4.1 Charakterisierung des Laserstrahls

Da die Harmonischenerzeugung empfindlich von der Laserintensitdt und Strahlstabilitat
abhéngt, ist es fiir den Aufbau der HHG-Beamline notwendig, neben den mit kommerziell
erhéltlichen Messgerdten im téglichen Betrieb des Lasersystems kontrollierten Parametern
(Pulsdauer, Pulsenergie und Spektrum) auch das Strahlprofil, die Divergenz, die Strahl-
qualitidt sowie das Driftverhalten zu kennen. Die Messungen dieser Laserdaten werden im

Folgenden vorgestellt.

Photodiodensignal [mV]

Abbildung 4.1: Intensitdtsprofil am Anfang der Beamline.
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An zwei Positionen des Strahlengangs - zum einen im Bereich des Einkoppelfensters
zu Beginn der Beamline und zum anderen in der Néhe der Laserblende, die mit einem ma-
ximalen Durchmesser von 25 mm bei der weiteren Strahlpropagation als Apertur beriick-
sichtigt werden muss - wurde das Intensitatsprofil durch Abrastern mit einer Photodiode
(Modell DET10A der Firma Thorlabs mit einer aktiven Fliche von 0,8 mm?) vermessen
(siche Abb. 4.1). Die Strahlbreite betrégt vorne in der horizontalen x-Richtung (der ver-
tikalen y-Richtung) Wy,

(9,6 mm). Unter der Annahme, dass man sich im Fernfeld und somit im Bereich des linear

y = 6,8mm (7,0mm) und bei der Laserblende W,y = 9,3 mm

ansteigenden Strahldurchmessers befindet, ergibt sich aus den gemessenen Werten eine
Divergenz von 0,53 mrad (0,56 mrad) bzw. ein Offnungswinkel von © = 0, 06°.

Zur Bestimmung der Strahlqualitdt wurde mittels eines einfachen Aufbaus bestehend
aus einer Linse und einer CCD-Kamera, die entlang der Strahlachse verschoben werden
konnte, der charakteristische Parameter M? ermittelt. Fiir einen idealen Gauf-Strahl mit
einer aus den oben angegebenen Werten fiir W, und W, errechneten mittleren Strahlbreite
W = 9,45mm vor der Laserblende ergibt sich fiir die zur M?2-Messung sowie ebenfalls
zur Fokussierung des Lasers in das Gastarget verwendete Linse mit der Brennweite f =
1000 mm ein beugungsbegrenzter Spot mit einem Strahlradius von Wy = 33,3 pm. Aus
diesen Werten errechnet sich die Rayleigh-Lénge zu zp = 4, 35 mm. Bei der Auswertung der
Kamerabilder wurden die Strahlbreiten gemafl Gleichung 2.12 bestimmt, mit der Funktion
2.13 angefittet (durchgezogene Linien in Abb. 4.2), und man erhiilt M2 = 1,79+0, 21 und
Mj =2,114+0,23, d.h. die im Experiment erreichbare Fokusgrofle ist in etwa verdoppelt
gegeniiber dem Idealfall. An einem &hnlichen Lasersystem der Firma Coherent, dessen
Laserpulse ebenfalls zur Harmonischenerzeugung genutzt werden, wurden vergleichbare
Werte von M2 = 1,85 und M, = 1,66 gemessen [136].
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Abbildung 4.2: Strahlbreite W, (a) und W, (b) in Abhéngigkeit von der Kameraposition ent-
lang der Strahlausbreitungsrichtung z (Ausgangsposition willkiirlich in der Ndhe des minimalen

Strahlquerschnitts gewéhlt).

Ein weiterer wichtiger Aspekt ist die rdumliche Stabilitdt des Laserstrahls, da eine
Strahllageanderung das ins Targetrohrchen gebohrte Loch vergréflert und die daraus re-

sultierende Variation der Gasdichte die Harmonischenerzeugung beeinflusst. Um die Ver-
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Abbildung 4.3: Abweichungen von der Ausgangsposition des Strahls in horizontaler (Ax), verti-
kaler (Ay) sowie radialer Richtung (Ar = y/Az? 4+ Ay?) ohne (a) und mit Strahlstabilisierung (b)
in Abhéngigkeit von der Betriebsdauer des Lasersystems.

dnderung der Strahlposition im Target zu beobachten, wurde diese mit Hilfe einer CCD-
Kamera in dem Referenzstrahlengang aulerhalb des Vakuums iiber einen Zeitraum von
ca. 7,5 Stunden aufgezeichnet (Abb. 4.3a). Es zeigt sich eine Driftbewegung vor allem in
vertikaler Richtung von mehr als 20 pm, welche sich in einer deutlichen Reduzierung des
Photoemissionssignals in der Experimentierkammer bzw. einer Verschlechterung des HH-
Strahlprofils bemerkbar macht. Da sich der Kamerachip im Brennpunkt der Fokussierlinse
befindet, entspricht die raiumliche Anderung der Fokusposition Ar einer Winkelabweichung
A« des Strahls von Aafprad] = 1,33 - Ar[pm]. Die Strahlstabilisierung kann diese Strahl-
lagednderungen kompensieren, wie Abbildung 4.3b zeigt, und ermoglicht Messungen mit
deutlich stabileren Photonenfliissen. Zur Bestimmung der Intensitatsfluktuationen wurde
der mittlere Pixelwert eines Rechtecks fester Grofie um den Laserspot herum bei der Mes-
sung aus Abbildung 4.3a ebenfalls mit gespeichert. Hier ergeben sich Schwankungen von
maximal +3% bis -4% der mittleren Intensitat (Standardabweichung 1,9 %), wobei im
Gegensatz zu den raumlichen Anderungen der Strahllage keine Langzeitdrifts zu erkennen

sind.
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4.2 SHG an Oberflachen

An dem Messplatz fiir den Nachweis der an einer Festkérperoberfliche erzeugten zweiten
Harmonischen wurden diinne Permalloyfilme als Testobjekte untersucht, um daran die

Eignung des Aufbaus fiir Magnetisierungsmessungen zu demonstrieren.
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Abbildung 4.4: (a) Hysteresekurve von Py/Glas. (b) Neukurve gemessen nach vorheriger Entma-
gnetisierung der Probe. Die Pfeile geben den Verlauf der Magnetfeldvariation an. Ein Datenpunkt
ist jeweils iiber 10.000 Messwerte gemittelt. Die Messkurven wurden um —0,61 mT verschoben, so

dass sie symmetrisch zum Nullfeld sind.

In Abbildung 4.4a ist eine typische Hystereseschleife der Proben (50 nm Permalloy
auf einem Glassubstrat) dargestellt. Aus der Abhéngigkeit des SH-Signals vom externen
Magnetfeld ergibt sich eine Koerzitivfeldstarke von 11 Oe und eine durch Gleichung 2.22
gegebene Asymmetrie von 0,07, die man aus dem Fit einer Konstanten an den oberen
und unteren Bereich gleichbleibender Sattigungsmagnetisierung erhélt (gepunktete Lini-
en). Aus den Standardfehlern des Fits folgt mit der Gauschen Fehlerfortpflanzung eine
Unsicherheit von +£3% fiir den Wert der Asymmetrie. Bei der Neukurve (Abb. 4.4b),
die nach Anlegen eines Wechselfeldes mit einer Entmagnetisierungsdrossel zur Zerstérung
der magnetischen Vorzugsrichtung gemessen wurde, zeigt sich eine langsamer abnehmen-
de SH-Intensitdt bei stiarker werdendem Magnetfeld, so dass man anhand der Steigung
den magnetischen Ausgangszustand der Probe erkennen kann. Melnikov et al. haben im
Rahmen zeitaufgeloster Demagnetisierungsmessungen Hysteresekurven an einer 20 nm di-
cken Permalloyschicht auf einem Si(001)-Substrat aufgezeichnet. Die Asymmetrie von etwa
0,1 ist mit dem hier gemessenen Wert vergleichbar, wihrend das Koerzitivfeld aufgrund
der differierenden Schichtdicke und des unterschiedlichen Substratmaterials jedoch einen
deutlich geringeren Wert aufweist [137]. Die Oberfldchensensitivitat der Messmethode wird
anhand von Vergleichsproben mit einer 10 nm dicken Golddeckschicht auf dem Permalloy
deutlich, bei denen keine signifikante Hysterese, sondern lediglich ein magnetfeldunab-
héngiges SH-Signal beobachtet werden konnte. Nimmt man einen fiir 800 nm anhand der
Daten aus Ref. [138] interpolierten Wert von k = 4,92 fur den Brechungsindex 1 = n — ik
fiir Gold an, so ergibt sich durch die Formel 6z = \/(27k) eine Eindringtiefe z von 26 nm.
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Abbildung 4.5: (a) Abhéngigkeit des SH-Signals von der Messdauer. An die Messdaten ist eine
Exponentialfunktion f(t) = ag * exp(—t/7)+a1 mit einer Abklingzeit 7 = 229439 angepasst (rot
gestrichelte Linie). (b) Normiertes SH-Signal in Abhéngigkeit von der Polarisatorstellung fiir die
zwei entgegengesetzten Sittigungsmagnetisierungen +M,. Fiir den Fit wurde eine cos?-Funktion

verwendet (durchgezogene Linien).

Das SH-Signal hdngt empfindlich von der Intensitat des eingestrahlten Laserlichts ab
und ist bei einem zu hohen Wert oberhalb der Zerstorschwelle des Materials unmittelbar
nach Einschalten des Lasers sehr stark, nimmt dann aber innerhalb weniger Sekunden auf
einen nicht mehr messbaren Wert ab. Nach der Einstellung eines passenden Arbeitsbereichs
durch die Variation der Fokusgrofie, Laserleistung und Pulsdauer beobachtet man eine ex-
ponentielle Abnahme der SH-Intensitat in Abhéngigkeit der Messdauer (siche Abb. 4.5a),
die nach einigen Minuten einen konstanten Wert annimmt. Untersuchungen z.B. von Tom
et al. [139] haben gezeigt, dass die von einer Rh(111)-Oberflaiche stammende SH-Intensitét
mit zunehmender Sauerstoffexposition ebenfalls einen exponentiellen Abfall zeigt. Dieses
Ergebnis ist qualitativ mit einer reduzierten Polarisierbarkeit der Leitungsbandelektronen
der Metalloberflache in der Nachbarschaft der stark gebundenen und elektronegativen Sau-
erstoffatome zu erkliaren. Im Allgemeinen zeigt sich jedoch ein kompliziertes Verhalten des
SH-Signals in Folge von Adsorbaten [28]. Aulerdem wird die SH-Intensitét tiber die Tem-
peraturabhéngigkeit der Koeffizienten der Suszeptibilitdt und der Reflektivitiat von der
in der Probe absorbierten Laserleistung beeinflusst. Da das durch Femtosekundenpulse
angeregte Elektronen- und Spinsystem innerhalb einiger Pikosekunden relaxiert [14], sind
die hier beobachteten, langen Zeitskalen nur mit einer makroskopischen Temperaturstabi-
lisierung des Systems aus Probe und Halter durch Warmeleitung sowie durch den Einfluss
von Adsorbaten oder die Oxidation der Probe zu erkldren. Abbildung 4.5b verdeutlicht
die Anderung der Polarisation der SH-Strahlung bei unterschiedlicher Ausrichtung der
Magnetisierung. Anhand der Verschiebung der beiden Fitkurven lésst sich eine Polarisa-

tionsdrehung von etwa 2° feststellen.
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4.3 Charakterisierung der XUV-Quelle

Fir die Photoemissionsspektroskopie sind neben den erreichbaren Anregungsenergien vor
allem hohe Photonenfliisse im Akzeptanzbereich der XUV-Optiken wichtig, um die Mess-
zeiten zur Aufnahme der Spektren zu reduzieren. In den folgenden Kapiteln werden deshalb
die Messungen zur Charakterisierung und Optimierung der XUV-Quelle im Hinblick auf
die Divergenz, Intensitdt und Photonenenergie der aus dem Targetgas Neon emittierten
Strahlung vorgestellt. Fiir die Aufnahme ortsaufgeloster Spektren ist auflerdem ein kleiner
Fokus notwendig, so dass im letzten Abschnitt auf die Bestimmung der Fokusgrofie in der

Experimentierkammer eingegangen wird.

4.3.1 Strahlprofil

In Abbildung 4.6a ist ein auf dem MCP-Phosphorschirm-Detektor in der Spektrometer-
kammer gemessenes Strahlprofil gezeigt, fiir das der Abstand zwischen Targetréhrchen und
Laserfokus lediglich wenige Millimeter betriagt, so dass die Divergenz geméf3 der Intensi-
tatsabhéingigkeit aus Gleichung 2.32 grof} ist. Da der HH-Strahl unten und links durch das
Reflexionsgitter sowie oben und rechts durch die zweite Blende begrenzt ist, kann als Wert
aufgrund der geometrischen Einschrankungen lediglich eine untere Schranke von 6 mrad
angegeben werden. Die hohe Strahldivergenz weist auflerdem auf eine optimale Phasenan-
passung fiir die lange Trajektorie hin, da a; um etwa eine Groflenordnung hoher ist als
as [61]. Die Falten und Knicke der dinnen Zirkonium-Filterfolie sind deutlich als Hell-
Dunkel-Kontrast erkennbar. Dabei transmittieren die dunkelsten Bereiche lediglich 14 %
der von den hellsten Zonen durchgelassenen Strahlung, so dass die Helligkeitsunterschiede
fiir einen Absorptionskontrast aufgrund unterschiedlicher Materialstérke zu grofl sind und
deshalb auf einen Phasenkontrast aufgrund der Interferenz der von verschiedenen Stellen
der Filteroberflache ausgehenden Teilwellen hindeuten. Nimmt man einen Knickwinkel von
45° an, so erhoht sich die Materialstirke bei einer 150 nm dicken Folie auf 212nm. Das
Strahlprofil zeigt die integrale Intensitdt iiber den kompletten vom Zr-Filter transmittier-
ten Spektralbereich, fiir den die Transmissionsédnderung bei Erhohung der Materialstarke
nicht einheitlich ist. Bei einer Photonenenergie von 60eV betriagt die Transmission einer
212nm dicken Folie aber bereits 34 % des Ausgangswertes fiir die senkrecht zur Strahl-
ausbreitungsrichtung stehende Folie (150 nm) und steigt kontinuierlich bis auf 82 % bei
100eV an. Der Hersteller Lebow Company gibt als maximale Oberflicheninhomogenitét
1%)/cm an, so dass auch hierdurch die Helligkeitsunterschiede nicht erklért werden kén-
nen. In Ref. [140] ist ein solcher Phasenkontrast an der Kante einer chrombeschichteten
Siliziummembran beobachtet worden.

Durch sukzessive Verringerung des Abstands zwischen Fokussierlinse und Targetrohr-
chen, so dass sich das Gasmedium auf der konvergenten Seite vom Fokus wegbewegt,
konnen Strahldivergenzen von unter einem Millirad erreicht werden. Nach einem Verfahr-

weg von etwa 7mm erhélt man z.B. das in Abbildung 4.6b dargestellte Strahlprofil und
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Abbildung 4.6: (a) Strahlprofil vor der Optimierung der Targetposition relativ zum Laserfokus und
mit Zirkonium-Filter. (b) Strahlprofil bei dem fiir eine geringe Divergenz optimierten Abstand zwi-
schen Target und Linse sowie unter Verwendung eines Zirkonium-Filters mit Parylen-Unterlage.
Die gelben Kreise markieren die von einer punktférmigen Quelle mit 1mrad Divergenz ausge-
leuchtete Fliche auf dem Detektor, die in horizontaler Richtung auch dem Akzeptanzbereich des

Ellipsoidspiegels entspricht.

eine Divergenz in vertikaler Richtung von 0,76 £ 0,02 mrad. Bei dieser Messung wurde
zudem ein Zirkonium-Filter mit 0,1 pm Parylen als stabilisierende und glattende Unter-
lage verwendet, so dass die Unregelméfligkeiten im Strahlprofil reduziert sind. Aufgrund
des asymmetrischen Laserfokus mit einem Aspektverhéltnis von W, /W, = 0,38 ist das
Strahlprofil in horizontaler Richtung wiederum durch die Aperturen im Strahlengang be-
grenzt. Von M. Wieland wurden in einem &hnlichen Aufbau ebenfalls Divergenzen in dieser
GroBenordnung gemessen [35]. Saliéres et al. haben die Divergenz in Abhéngigkeit von La-
serintensitdt und Harmonischenordnung studiert und auch deren Zunahme fiir steigende
Intensitéten beobachtet [141], wéhrend Nisoli et al. die Abhéngigkeit von der relativen
Position von Gasmedium und Fokus untersucht und ebenfalls eine Erhohung bei Verringe-
rung dieses Abstands fiir die Harmonischen im Plateaubereich festgestellt haben [142]. Die
Position des Erzeugungsmediums vor dem Laserfokus ist bei den hier verwendeten Intensi-
taten und der deshalb zu berticksichtigenden Defokussierung der Fundamentalen auflerdem
im Einklang mit den Resultaten von Bellini et al. [143], die umfangreiche Studien zur Ab-
héngigkeit der Harmonischeneffizienz von dem Fokus-Target-Abstand durchgefiihrt haben,
sowie mit dem experimentellen Aufbau am Korea Advanced Institute of Science and Tech-
nology [64,144] mit vergleichbaren bzw. leicht hoheren Intensititen. Bei deutlich kleineren

Intensitaten und Mediumléngen, so dass in der Phasenanpassungsbedingung hauptséchlich
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die geometrische Dispersion und die atomare Dipolphase beriicksichtigt werden miissen,
ist dagegen eine Mediumposition im divergenten Teil des Laserstrahls (also hinter dem
Fokus) vorteilhaft [49,50].

4.3.2 Spektrale Eigenschaften

Neben dem Strahlprofil kénnen durch die Betrachtung der ersten Beugungsordnung des
Reflexionsgitters auch die spektralen Eigenschaften der XUV-Strahlung in der Spektro-

meterkammer untersucht werden.
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Abbildung 4.7: Typische Harmonischenspektren. Die Kurven sind durch Spline-Interpolationen
der Messpunkte gewonnen und deuten den Verlauf der Einhiillenden der Spektren an. Die kleine
Grafik rechts zeigt den relevanten Ausschnitt des CCD-Kamerabildes des Phosphorschirms fiir das
vom Zr-Filter transmittierte Spektrum sowie den zugehorigen Intensitéitsverlauf in horizontaler
Richtung (vertikal gemittelt).

In Abbildung 4.7 ist ein beziiglich maximaler Emission in der 57. Harmonischen (fw =
88,34¢€V fir A\g = 800nm) optimiertes Spektrum zu sehen. Die schwarzen Messpunkte
repréisentieren die direkt gemessenen Intensitédten, wihrend die rote Kurve beziiglich der
Filtertransmission und der Gittereffizienz korrigiert ist und unter Annahme einer tiber
den betrachteten Energiebereich konstanten Detektorantwort das eigentlich aus dem Tar-
getgas emittierte Harmonischenspektrum widerspiegelt. Das blaue Spektrum ist mit einer
zusétzlich zum Zr-Filter in den Strahlengang gefahrenen Al-Folie gemessen und zeigt die
Absorptionskante des Aluminiums zwischen der 45. und 47. Harmonischen. Die Harmoni-

schenintensitaten werden aus dem Kamerabild des Detektors folgendermaflen extrahiert:
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Zunéchst erfolgt die Zuordnung der Linien zu den Harmonischenordnungen geméf3 der
Spektrometereigenschaften, indem mit Hilfe von Gleichung 3.12 bei bekanntem Abstand
des Detektors zum Gitter die Linienabstdnde berechnet werden. Eine zweite, direkte Mog-
lichkeit ist die Kalibrierung anhand der Lage der Al-Absorptionskante. Nach einem Un-
tergrundabzug ergeben sich die Intensitaten durch Integration tiber den Helligkeitsverlauf
einer Linie im Spektrum in horizontaler Richtung (jeweils von einem Minimum zwischen

zwei Linien zum darauffolgenden) und Mittelung entlang der Vertikalen.
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Abbildung 4.8: Dargestellt sind drei bei Targetdriicken von 60 mbar (schwarz), 100 mbar (grau) und
130 mbar (blau) sowie bei konstanter Laserintensitit von etwa 1,3 - 10 W/cm? aufgenommene
HH-Spektren.

Die Abbildung 4.8 zeigt drei Harmonischenspektren, die bei niedrigem, mittlerem und
hohem Targetdruck gemessen wurden, so dass man aufgrund der nicht verédnderten tibrigen
Parameter den Einfluss der Gasdichte auf die spektralen Eigenschaften der erzeugten Har-
monischenstrahlung untersuchen kann. In einem &hnlichen Aufbau wurden von Dachraoui
et al. die Abhingigkeiten der Harmonischenerzeugung von verschiedenen Parametern un-
tersucht [145], so dass sich die dort vorgestellten Messergebnisse und die anhand der theo-
retischen Modelle aus Kapitel 2.3 berechneten Spektren sehr gut mit den im Rahmen
dieser Arbeit aufgenommenen Daten vergleichen lassen. Die Messungen fiir verschiedene
Targetdriicke zeigen trotz der langeren Fokussierung (f = 1 m im Vergleich zu f = 0,55 m)
und eines differierenden einstellbaren Druckbereichs iibereinstimmend folgende charakte-

ristische Tendenzen:
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Abbildung 4.9: Harmonischenspektren berechnet fiir Neon und einen anregenden Laserpuls mit
45 fs Pulsdauer sowie einer Spitzenintensitit im Vakuum von 8 - 104 W/cm?. Der Fokus liegt
in der Mitte der 3mm langen Gaszelle. Die Spektren wurden berechnet fiir Driicke von 50 mbar
(schwarze durchgezogene Linie), 110 mbar (grau gestrichelte Kurve) und 210 mbar (blau gestrichelte
Kurve) mit (a) und ohne (b) Brechung der Fundamentalen (aus [145], der numerische Code zur
Berechnung der Spektren ist in [146] beschrieben).

e Fir die niedrigen Harmonischen mit der Ordnung ¢ < 49 nimmt die Erzeugungsef-

fizienz mit steigendem Druck zu.

e Der Cut-off hangt vom Druck ab und verschiebt sich fiir hohe Driicke hin zu niedri-

geren Harmonischenordnungen.

o Bei niedrigem Druck (60 mbar) beobachtet man eine deutlich geringere Erzeugungs-
effizienz fiir die niedrigen Harmonischen, im mittleren (¢ > 57) und Cut-off-Bereich

aber ist sie vergleichbar mit der bei 100 mbar gemessenen.

Die mit dhnlichen Parametern berechneten theoretischen Spektren geben die experimen-
tell gefundenen Abhéngigkeiten sehr gut wieder, wie man anhand der drei Graphen in
Abbildung 4.9a sehen kann. Der erstgenannte Trend zeigt sich in der Simulation eben-
falls fir den hier einstellbaren Druckbereich, kehrt sich fir hohere Driicke (210 mbar)
aber wieder um. Im Bereich der niedrigen Harmonischen erkennt man vor allem in der
blauen Kurve analog zu den Messdaten ein oszillatorisches Verhalten mit einer Periode
von zwei ungeraden Harmonischenordnungen. Bei den theoretischen Modellen miissen die
Propagationseffekte - insbesondere die Brechung und die dadurch bedingte Defokussie-
rung der Fundamentalen infolge der Ionisation des Mediums - unbedingt beriicksichtigt
werden, um die experimentell ermittelten Spektren erklaren zu kénnen, da ansonsten die
Erzeugungseffizienz mit steigendem Druck und damit einer erhthten Anzahl an Atomen
fiir alle Harmonischenordnungen zunimmt (sieche Abb. 4.9b). Genauer gesagt, steigt die
Harmonischenemission bei ausschliefSlicher Betrachtung der Einzelatomantwort aufgrund
des kohédrenten Erzeugungsprozesses quadratisch mit der Atomdichte N, an. Da in Ab-
bildung 4.9b jedoch bereits Propagationseffekte in Form der Phasenanpassungsbedingung
enthalten sind, allerdings berechnet fiir einen idealen Gauf3-Strahl ohne Defokussierung,
weicht die Druckabhingigkeit bereits hier deutlich vom N2-Verhalten ab.
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Abbildung 4.10: Dargestellt sind drei bei unterschiedlichen Blendenéffnungen und damit Laserin-

tensitdten aufgenommene HH-Spektren. Der Targetdruck betrigt jeweils 110 mbar.

Die Intensitéatsabhéngigkeit der Harmonischenerzeugung wurde im Rahmen dieser Ar-
beit ebenfalls untersucht und ist am Beispiel der drei Spektren in Abbildung 4.10 dar-
gestellt, die den unteren, mittleren und oberen Bereich des iiber den Durchmesser der
Laserblendenéffnung einstellbaren Intensitatsintervalls reprasentieren. Eine maximale Er-
zeugungseffizienz fiir die zur Reflektivitdt des Gradienten-Multilagenspiegels passenden
Harmonischenordnungen 49 bis 59 erreicht man im mittleren Intensitatsbereich (blau).
Bei hohen Intensitédten beobachtet man einen im Plateau-Bereich besonders stark ausge-
pragten Riickgang des Harmonischensignals, das jedoch fiir die hohen Harmonischenord-
nungen (¢ > 61) wieder eine annéhernd gleiche Signalhdhe erreicht. Geringe Intensititen
bedeuten dementsprechend eine Verschiebung des Spektrums hin zu niedrigeren Harmoni-
schenordnungen und eine maximale Erzeugungseffizienz fiir ¢ < 47. Vergleichbar mit der
Druckabhéngigkeit bilden die theoretischen Spektren (Abb. 4.11a) die experimentell be-
obachteten Trends - optimale mittlere Intensitat im Bereich der 49. bis 69. Harmonischen
sowie die Verschiebung des Cut-offs in Abhéngigkeit der Intensitét - sehr gut ab; sie wei-
chen allerdings fiir die niedrigen Harmonischen und in den relativen Signalstérken von den
gemessenen Daten ab. Griinde dafiir kénnen in der differierenden Mediumlénge (Experi-
ment: 3 mm; Theorie: 2mm) sowie in der Fokuslage relativ zum Target mit den dadurch
veranderten Intensitatsverhaltnissen liegen. Zudem spielen bei kleinen Blendendurchmes-
sern zunehmend Beugungseffekte eine Rolle, die das ideal gauflférmige Intensitétsprofil

modulieren [22].
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Abbildung 4.11: (a) Harmonischenspektren berechnet fiir eine Spitzenintensitat im Vakuum von
8 - 101 W /ecm? (schwarze durchgezogene Linie), 1 - 10 W/cm? (blau gestrichelte Kurve) und
2 - 10 W/cm? (grau gestrichelte Kurve). Der Neon-Gasdruck betriigt 110 mbar und die Medi-
umlinge 2mm. (b) Laserparameter wie in Abb. 4.9, Gasdruck 210 mbar. Ausgefiillte Rechtecke:
Simulationsergebnisse unter Beriicksichtigung aller Dispersionseffekte. Leere Kreise: Ohne Bre-
chung der Fundamentalen. Ausgefiillte Diamanten: Ohne Elektronendispersion. Leere Dreiecke:
Ohne atomare Dispersion und Absorption der Harmonischen. Ausgefiillte Sterne: Ohne Absorpti-
on der Harmonischenstrahlung (aus [145]).

In den numerischen Rechnungen kénnen die einzelnen Beitrage zur Phasenanpassungs-
bedingung ausgeschaltet werden, so dass man deren Einfluss genauer untersuchen kann
(Abb. 4.11b). Hieran wird deutlich, dass im Plateau-Bereich vor allem die Absorption die
Harmonischeneffizienz begrenzt, weil bei deren Nichtberiicksichtigung die Photonenanzahl
um mehr als eine GréBenordnung zunimmt (ausgefiillte Sterne). Die Lage des Cut-offs ist
dagegen im Wesentlichen durch die Elektronendispersion bestimmt (ausgefiillte Diaman-
ten), die vor allem fiir die hohen Harmonischenordnungen (q > 57) relevant wird. Die
Defokussierung der Fundamentalen aufgrund des verédnderten Brechungsindex im ionisier-
ten Medium spielt dafiir ebenfalls eine Rolle, wohingegen sie die Erzeugungseffizienz im
Plateau-Bereich nur wenig beeintrachtigt (leere Kreise). Im Bereich der 61. Harmonischen
wird die negative Elektronendispersion durch die positive atomare Dispersion kompen-
siert, so dass hier die absorptionslimitierte Emission zustandekommt (leere Dreiecke im
Vergleich zu den ausgefiillten Sternen). Zum Vergleich haben Schniirer et al. in einem
dhnlichen Aufbau mit Interaktionsldngen von ebenfalls 2 bis 3 mm bei etwas kleineren In-
tensititen von 5 - 1014 W/cm?, aber dafiir deutlich héheren Driicken von etwa 400 mbar
die besten Resultate erzielt [147].

Um die Erzeugungseffizienz der Harmonischenordnungen 49 bis 59, die innerhalb des
Reflektivitédtsbereichs des Gradienten-Multilagenspiegels liegen, jeweils kontrolliert maxi-
mieren zu kénnen, wurden Messreihen unter Variation verschiedener Parameter - Kom-
pressoreinstellung und damit Pulsdauer und Chirp der Fundamentalen, Laserintensitét in
Form der Blendenoffnung sowie Targetdruck - durchgefiithrt (Abb. 4.12 und 4.13). Die im
Rahmen des Verfahrbereichs optimierte Position des Targetrohrchens, die Mediumlénge

von 3 mm sowie die iibrigen Laserparameter wurden bei der Messung nicht verandert. Die
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Abbildung 4.12: (a) Abhéingigkeit der Intensitiat der 49. bis 59. Harmonischen von der Kompres-
soreinstellung. (b) Spitzenintensitat im Targetbereich in Abhéngigkeit von dem Durchmesser der
Laserblendeno6finung.

Abhéngigkeit von dem Gitterabstand im Pulskompressor ist in etwa gleich fiir die aus-
gewdhlten Harmonischen und erreicht ein Optimum fiir eine Verkiirzung dieses Abstands
um —0, 15mm (49. bis 55. HH) bis —0, 225 mm (57. und 59. HH). Die damit verbundene
Einfiihrung eines positiven Chirps der Fundamentalen dient nach Ref. [60,62,64] zur Kom-
pensation des durch die Laserpulsform induzierten negativen HH-Chirps (siehe Gleichung
2.33), der hier gegeniiber dem positiven Chirp aufgrund der Selbstphasenmodulation, der
erst fiir hohere Intensitéten relevant wird, dominiert. Die Einfithrung einer Blende im La-
serstrahlengang fiihrt zum einen zur Reduktion der Laserleistung gemafl Gleichung 2.10,
zum anderen bewirkt sie eine Vergroflerung der Fokusfliche, die in Abhéngigkeit des Blen-
dendurchmessers an der Sollposition' des Targets gemessen wurde. Da der Fokus eine
elliptische Form aufwies, wurde die Flache mittels 7#W, W, bestimmt und damit die Spit-
zenintensitat gemafl Gleichung 2.11 berechnet. Die Lage des Fokus konnte aufgrund der
Messungenauigkeiten? nur mit der Unsicherheit einer Rayleigh-Lénge ermittelt werden, so
dass die real im Target vorherrschenden Intensitdten im Vergleich zu den in Abbildung
4.12b angegebenen um maximal einen Faktor 2 abweichen kénnen. Der fiir Intensitidten
groBer als 2 - 105 W /ecm? nétige negative Chirp fiir maximales Harmonischensignal zur
Kompensation der Selbstphasenmodulation [64] deutet aber auf die Richtigkeit des ange-

gebenen Intensitéitsintervalls hin.

'Die Sollposition entspricht dem fiir die Konstruktion der Beamline verwendeten Abstand des
Targets von der Fokussierlinse von 1 m.
2Einerseits waren aufgrund des Astigmatismus die minimalen Strahldurchmesser in horizontaler

und vertikaler Richtung um mehr als zwei Millimeter versetzt und mit Messunsicherheiten in der
Position von +0,9mm behaftet; andererseits wurden die Messungen der Fokusgrofle an Luft und

mit abgeschwichtem Laserstrahl durchgefiihrt, was die Fokusposition ebenfalls beeinflusst.
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Abbildung 4.13: Abhéngigkeit der Intensitiat der 49. bis 59. Harmonischen vom Targetdruck und
vom Durchmesser der Blenden6ffnung.

In Bezug auf die Variation der Laserintensitéit zeigen die betrachteten Harmonischen
ebenfalls generell ein gleiches Verhalten: Es gibt eine optimale Intensitdt von etwa 1,2
bis 1,3 - 10> W/cm?, die sich fiir die hoheren Harmonischen in Richtung groBerer Werte
verschiebt (vergleiche die Lage des Maximums relativ zu der als Orientierung dienenden,
gestrichelten vertikalen Linie in Abb. 4.13). Bei der Druckabhéngigkeit erkennt man einen
gegenlaufigen Trend, der im Einklang mit den von Altucci et al. mit einer gepulsten Gas-
diise gemachten Beobachtungen steht [148]: Fiir die niedrigeren Harmonischen (¢ < 55)
sind hohere Targetdriicke von etwa 110 mbar optimal, wohingegen fiir die héheren Har-

monischen (¢ > 55) das Optimum bei etwa 80 mbar liegt. Die Autoren folgern auflerdem
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aus ihren Messdaten, dass sich fiir eine bestimmte Harmonischenordnung der optimale
Gasdruck mit steigender Laserintensitit erhéht. Diese Tendenz ldsst sich lediglich fiir die
dort verwendeten Intensititen bis etwa 1,5 - 10'® W /em? bestétigen, kehrt sich danach
aber wieder um.

Weil mit dem nicht kalibrierten MCP-Phosphorschirm-Detektor nur relative Harmoni-
schenintensitéten gemessen werden kénnen, wurde fiir eine Abschitzung des Photonenflus-
ses die Rontgen-CCD-Kamera in der Harmonischen-Beamline hinter dem Multilagenspie-
gel eingebaut. Damit konnte unter Berticksichtigung der theoretischen Transmissions- bzw.
Reflexionswerte der Beamline-Komponenten aus Kapitel 3.3.2 ein Wert von ca. 8 - 10
erzeugten Photonen pro Laserpuls und 1mrad Divergenz in der 57. Harmonischen er-
mittelt werden. Dieser Photonenfluss ist hoher oder vergleichbar mit den an anderen
Hohe-Harmonische-Quellen gemessenen Werten [6, 35, 149, 150]. Hohere Photonenzahlen
werden in experimentellen Aufbauten mit langeren Gaszellen und gréfleren Brennweiten
der fokussierenden Optik erzielt, wofiir jedoch auch eine héhere Laserleistung notwendig

ist [59,151].

4.3.3 Fokussierbarkeit

Neben der Optimierung des Strahlprofils und der Erzielung maximaler Photonenzahlen im
Transmissionsbereich der HHG-Beamline muss die Harmonischenstrahlung fiir die ange-
strebte Untersuchung von Mikrostrukturen auch auf eine dementsprechend kleine Fléche

fokussiert werden.
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Abbildung 4.14: Abmessungen des vom Ellipsoidspiegel erzeugten Spots auf dem phosphorbe-
schichteten CCD-Chip in (a) horizontaler und (b) vertikaler Richtung. Die gestrichelte Linie re-
présentiert jeweils eine an die Messpunkte angefittete Gauf-Funktion. Kleines Bild: HH-Fokus.

Deshalb wurde der Fokus des Ellipsoidspiegels bereits beim Betrieb der Harmoni-
schenquelle mit Argon bei Photonenenergien um 40 eV herum charakterisiert. Eine CCD-
Kamera mit einem phosphorbeschichteten Chip wurde an der Sollposition der Proben
platziert und direkt im Vakuum betrieben, wobei eine ungeschirmte Multipin-Vakuum-
durchfithrung zur Signaliibermittlung iiber den FireWire-Anschluss der Kamera ausreich-

te. Nach Justage des Ellipsoidspiegels konnte damit eine minimale Spotgréfie von 37, 6 pm
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FWHM in horizontaler bzw. 16,2pm FWHM in vertikaler Richtung nachgewiesen wer-
den (siehe Abb. 4.14). Obwohl die Fehler der aus dem GaufB-Fit erhaltenen Strahlbreite
in horizontaler Richtung lediglich 1,1 pm und in vertikaler +0, 3 pm betragen, sind die
Messunsicherheiten aufgrund der Korngréfle des Phosphors (der Hersteller gibt eine mi-
nimale durchschnittliche Korngréle von 1pm an) sowie der Pixelgrofie der CCD-Kame-
ra von 5,6 x 5,6 pm? groBer. Da die Fluoreszenzstrahlung in einen Raumwinkel von 47
abgestrahlt wird und zudem Streuung an benachbarten Molekiilen stattfindet, wird die

eigentliche Spotgrofle mit dieser Nachweismethode iiberschétzt.

Zur exakten Positionierung des Fokus vor dem Spektrometer, das fiir die Kamera-
messungen aus Platzgriinden ausgebaut werden musste, diente das Photoelektronensignal
von einem 10 pm dinnen Wolfram-Draht, der in Form eines Fadenkreuzes auf einem Pro-
benhalter aufgeklebt wurde (Lichtmikroskopbild in Abb. 4.15b). Die gekreuzten Drahte
wurden dann mit Hilfe des In-Vakuum-Mikroskops vor dem Elektronenspektrometer po-
sitioniert (Abb. 4.15¢) und die Anzahl der vom Draht emittierten Photoelektronen durch
Justage des HH-Strahls maximiert. Ein schrittweises Verfahren des Drahtes in vertikaler
Richtung mit einer Aufzeichnung des maximalen Elektronensignals (Abb. 4.15a) bestétigt
mit einer Kantenbreite von 10pm (10 % bis 90 %) im Rahmen der Messgenauigkeit die
mit Hilfe der CCD-Kamera ermittelte Fokusgroe.? Le Déroff et al. haben mit Xenon als
Erzeugungsmedium bei Harmonischenenergien im Bereich von 20 eV und bei Fokussierung
des Strahls mit Hilfe eines sphérischen Multilagenspiegels ebenfalls Fokusgréfien von 10 pm
gemessen [152]. Von Schniirer et al. wurden bei 90 eV (Targetgas Neon) sowohl bei Verwen-
dung eines spharischen Multilagenspiegels als auch einer Zonenplatte Fokusgréfien von 1
bis 2 pm nachgewiesen [153]. Die in den beiden genannten Referenzen angewendete Fokus-
vermessung mittels einer in den Strahl fahrbaren, scharfen Kante liefert lediglich Aussagen
iiber die Intensitéitsverteilung in vertikaler bzw. horizontaler Richtung in der Fokalebene,
sagt jedoch im Gegensatz zu abbildenden Verfahren nichts aus iiber die genaue Form des
Strahlprofils. Kazamias et al. haben deshalb die von einem Cer-dotierten YAG-Kristall
bei Bestrahlung mit dem HH-Licht emittierte Fluoreszenz im sichtbaren Spektralbereich
detektiert und so den Fokus eines Toroidspiegels abgebildet, dessen Form stark von Aber-
rationen gekennzeichnet ist [154,155]. Fir die Anwendung dieser Detektionsmethode sind
jedoch die dort erreichten hohen Photonenfliisse von 3,5 - 10'° Photonen pro Puls fiir
das gesamte Harmonischenspektrum und mit Argon als Erzeugungsmedium notwendig.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde ebenfalls ein Cer:YAG-Schirm auf einem Probenhalter
in Kombination mit dem In-Vakuum-Mikroskop eingesetzt, um die Limitierung in der
Auflésung aufgrund der Pixelgréfle des phosphorbeschichteten CCD-Chips zu umgehen.
Es konnte aber aufgrund der kleinen Photonenzahlen trotz gekiihlter CCD-Kamera und

Belichtungszeiten von bis zu 15 Minuten kein HH-induziertes Fluoreszenzlicht detektiert

3Diese Technik (engl. knife edge technique) wird ebenfalls zur Fokuscharakterisierung ange-
wendet, liefert aber nur unter der Annahme eines genau horizontal gespannten Drahtes, eines

gauiférmigen Spots sowie bei FokusgréBen kleiner als der Drahtdurchmesser genaue Ergebnisse.
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Abbildung 4.15: (a) Elektronensignal in Abhéngigkeit des Verfahrwegs in vertikaler Richtung.
(b) Mikroskopaufnahme des Halters mit dem aufgeklebten Fadenkreuz. (¢) Abbildung des Faden-
kreuzes mit Hilfe des In-Vakuum-Mikroskops zur Positionierung vor dem TOF. Der weifle Pfeil

zeigt die Scanrichtung zur Aufnahme der Messkurve.
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4.4 Photoemissionsspektroskopie

Nach der Charakterisierung und Optimierung der XUV-Quelle folgen in diesem Kapitel
die Messergebnisse der Spektroskopieexperimente, die in der UHV-Apparatur am Ende
der HHG-Beamline durchgefiihrt wurden. Vor der Diskussion der Photoemissionsspektren
ausgewahlter Festkorperoberflichen werden zunéachst die Tests des Probenscannertisches
mit UV-Strahlung erzeugt durch Frequenzverdreifachung des 800 nm-Laserlichts sowie die

Messungen an Xenon zur Kalibrierung des Flugzeitspektrometers vorgestellt.
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Abbildung 4.16: (a) TOF-Spektren aufgenommen bei unterschiedlichen Positionen auf dem Cu-
Netzchen. Das kleine Bild zeigt eine Mikroskopaufnahme des Netzchens und die Verfahrrichtung
senkrecht zu den Stegen. (b) Elektronensignal bei festem Flugzeitwert in Abhéngigkeit vom Ver-
fahrweg (Verlauf entlang der gestrichelten Linie im linken Bild).

Mit Hilfe eines Cu-Netzchens mit parallelen Stegen im Abstand von 62 pm als Test-
objekt (G2016C der Firma Plano) wurde zunéchst die Eignung des Probenscannertisches
fiir die ortsaufgeloste Photoemissionsspektroskopie nachgewiesen. Hierbei diente die dritte
Harmonische des Lasersystems (A = 267nm bzw. E = 4,65¢V) als anregende Strahlung,
die mit einer fiir den UV-Bereich geeigneten Linse (TECHSPEC UV Fused Silica PCX
Lens der Firma Edmund Optics) auf das Netzchen fokussiert wurde. Aufgrund der in ei-
nem BBO-Kristall [156] generierten Pulsenergien von etwa 2pnJ und damit Intensitdten
im Bereich von 10'3 W/cm? ist zwar eine hohe Elektronenausbeute zu erwarten, weil die
Kupfer-Austrittsarbeit aber 4,39 eV betragt [157], werden lediglich Elektronen nahe der
Fermi-Kante mit geringen kinetischen Energien freigesetzt und miissen daher durch eine
an das Netzchen angelegte Spannung zur TOF-Offnung hin beschleunigt werden. Verfihrt
man das Netzchen in 1 pm-Schritten senkrecht zu den Stegen, so erhélt man in Abhéngig-
keit von der Position deutlich unterschiedliche Signalstarken im Spektrometer, die mit der
Periode der untersuchten Struktur korrelieren. Da die zwischen den Stegen durch das Netz-
chen transmittierte Strahlung in einer Entfernung von einigen Millimetern auf den Halter

trifft und dort Elektronen auslost, lasst sich auch an diesen Positionen ein Elektronensignal
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detektieren. Der Abstand der Linse zum Testobjekt wurde variiert und anhand der bei
den unterschiedlichen Positionen ermittelten Kantenbreiten der kleinste Spotdurchmesser
auf das Netzchen justiert (dargestellt in Abb. 4.16). Die minimale Kantenbreite um die
10 pm beim Ubergang vom Steg zum Zwischenraum kann mit einer Fokusgréfe von meh-
reren Mikrometern* sowie den nicht perfekt senkrecht zur Verfahrrichtung ausgerichteten

Stegen erklart werden.

Xenon

Um das Spektrometer hinsichtlich der Flugzeit-Energie-Umrechnung zu kalibrieren (siehe
S. 56ff), wurde die in Neon erzeugte und vom Multilagenspiegel reflektierte Harmonischen-
strahlung mit dem Ellipsoidspiegel auf einen Xenon-Gasstrahl fokussiert. Die Xe Ny 500
Auger-Elektronen mit von der Anregungsenergie unabhéngigen kinetischen Energien im
Bereich von 8 bis 36eV wurden als Referenz zur Anpassung der Energieskala genutzt.
Da aufgrund der geringen Photonenfliisse der XUV-Laborquelle im Mittel weniger als ein
Elektron pro Laserschuss nachgewiesen werden konnte, wurde das Spektrometer im Z&hl-
modus betrieben: Das an den Detektor angeschlossene Oszilloskop wird dabei auf ein vom
Laserpuls stammendes Photodiodensignal getriggert und misst die Zeit bis zu dem von ei-
nem Elektron ausgelosten Signalpuls. Die ermittelten Zeiten werden in einem Histogramm
aufgetragen, wobei die Zeit- und damit Energieaufldsung neben der intrinsischen Signal-
verbreiterung des Spektrometers nun auch von der Kanalbreite im Histogramm abhéngt.
Eine Verkleinerung der Kanalbreite reduziert jedoch die Anzahl NV der pro Zeitintervall de-
tektierten Elektronen, so dass der statistische Fehler AN = /N hier die Messgenauigkeit
verringert und ein Kompromiss zwischen der Energieauflésung (Unsicherheit in der ener-
getischen Position der Peaks) und der Signalstérke (statistischer Fehler) gefunden werden
muss. Durch den Vergleich des Flugzeithistogramms mit den von Werme, Bergmark und
Siegbahn [159] gemessenen kinetischen Energien und relativen Peakhéhen der Xe Ny 500
Auger-Linien konnten die signifikanten Peaks hinsichtlich ihrer energetischen Position zu-
geordnet und durch Anpassen der Funktion 3.13 die im Folgenden fiir die Flugzeit-Energie-
Umrechnung ns — eV verwendeten Parameter C' = 621,12V - ns, tg = —43,251ns und
U = 2,33 eV bestimmt werden. Fiir die hier eingestellte Kanalbreite von 0, 5 ns ergibt sich
mit den genannten TOF-Parametern eine Unsicherheit in der Energie Ey £ AE/2 um die
Mittenenergie Ey = 10eV (20eV, 30eV, 40eV) von AE = 0,07eV (0,17eV, 0,296 €V,
0,443eV). Bei den Messungen am Gas ist auch die intrinsische Signalverbreiterung des
Spektrometers aufgrund des vergroflerten Quellvolumens der emittierten Elektronen im
Vergleich zu den Messungen an Oberflachen erhéht, so dass sich fiir das Auger-Spektrum

in Abbildung 4.17 insgesamt eine Energieauflosung von 0,4 < AFE < 0,8¢V ergibt. Aus

4In der Simulation mit ZEMAX [158] ergibt sich fiir eine optimal justierte Fokussierlinse ein
beugungsbegrenzter Fokus mit einem Durchmesser von 2,9 nm. Hinzu kommen aber die laser- und
justagebedingten Verbreiterungen (M? = 2, Einfluss der Frequenzkonversion auf das Strahlprofil,
Strahl trifft evtl. leicht schrag auf die Linse).
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der Lage der Spin-Bahn-aufgespaltenen 4d-Linie lasst sich mit den bekannten Bindungs-
energien Fy,q(4ds/s) = 69,5eV und Eya(4ds/) = 67,5eV [38] eine Anregungsenergie
von 88,26 eV bestimmen, wobei die Ungenauigkeit dieses Wertes aufgrund der Giite des
Fits der Kalibrierkurve an die energetischen Positionen der Auger-Linien (der Wert fiir
das Bestimmtheitsmafl R? liegt mit 0.99996 nahezu bei dem idealen Wert von 1) durch die
Energieauflosung gegeben ist. Die gemessene Anregungsenergie entspricht der 57. Harmo-
nischen des Laserfeldes (Fs; gz = 88,34 €V fiir \g = 800 nm), zumal die Zentralwellenlédnge
des Laserspektrums je nach Justage des Verstarkers um wenige Nanometer variieren kann.
Das Verhéltnis der Peakhohen der zwei Spin-Bahn-Komponenten der 4d-Linie von ca. 1,3
stimmt sehr gut mit den von Ausmees et al. bei der hier vorliegenden Photonenenergie

theoretisch und experimentell ermittelten Werten tiberein [160].
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Abbildung 4.17: Photoemissionsspektrum von Xenon. Die Bezeichnung der Auger-Linien mit den

zugehorigen kinetischen Energien ist iibernommen von Ref. [159)].

GaAs- und Silizium-Oberflachen

Nach der Kalibrierung des Detektors mit Hilfe des Xenon-Spektrums wurden bei der glei-
chen Photonenenergie Messungen an Festkorperoberflichen durchgefiihrt. Die als Test-
objekte verwendeten GaAs- und Silizium-Wafer wurden dazu jeweils durch den Beschuss
mit 1,5 keV-Argon-Ionen unter einem Winkel von 25° zur Oberflichennormalen gereinigt.
Wihrend dieses Sputterprozesses herrschte ein Druck von 5 - 10~ mbar in der Priparati-

onskammer, der sich nach dem Ausschalten der Ionenkanone und vor dem Einschleusen der
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Probe in die Messkammer innerhalb weniger Minuten um mehr als zwei Groéflenordnun-
gen verringerte. Kin Heizen der Proben zur Glittung der Oberfliche und zum Ausheilen
von Kristalldefekten war im Rahmen dieser ersten Proof-of-principle-Messungen mit der
aufgebauten Apparatur nicht moglich. Bei den Photoemissionsmessungen stieg der Druck
in der Experimentierkammer gegeniiber dem Basisdruck von 6 - 107! mbar durch den
hohen Neon-Partialdruck in der HHG-Beamline sowie durch das Ausgasen der Schrittmo-
toren beim Verfahren um etwas weniger als eine GréSenordnung auf etwa 2 - 10~? mbar
an.

Das beziiglich der TOF-Transmission korrigierte Photoemissionsspektrum einer
GaAs(100)-Oberflache mit den charakteristischen Peaks der Ga 3d- und As 3d-Elektronen
ist in Abbildung 4.18 gezeigt. Anhand der Ga 3d-Linie l&sst sich der Grad der Monochroma-
sie der vom Multilagenspiegel reflektierten Strahlung verdeutlichen, da neben der Haupt-
linie geringe Anteile der nichsthéheren bzw. -niedrigeren Harmonischen von 4-8 % bzw.
8-11% je nach Untergrundabzug erkennbar sind. Die Peaks setzen sich im Wesentlichen
aus den zwei Spin-Bahn-Komponenten 3d;/; und 3d3/, zusammen, wie eine genauere Ana-
lyse der As 3d-Linie zeigt. Die Fitprozedur wurde mit dem Programm FitXPS [161] durch-
gefiihrt, das fiir die Einzelpeaks eine Faltung aus einer Doniach-Sunjic-Linienform mit
einer Gaufl-Funktion annimmt, wobei letztere der instrumentellen sowie Phononen-Ver-
breiterung der Linien Rechnung tréagt. Nimmt man als Modell drei um den energetischen
Abstand von 2hwg = 3,1eV verschobene Dubletts mit einer Spin-Bahn-Aufspaltung von
0,7eV, einem PeakhOhenverhéltnis von 1,5 und einer Lorentz-Lebensdauerverbreiterung
von 0,155eV an (die Werte sind entnommen aus Ref. [162]) und passt deren Peakhohen,
die Breite der Gaufl-Funktion, den Asymmetrieparameter sowie die absolute energetische
Position der Peakstruktur als freie Parameter an die Messdaten an, so lasst sich das gemes-
sene Spektrum unter Beriicksichtigung eines polynomialen Untergrunds sehr gut reprodu-
zieren. Die geringen Abweichungen der experimentellen Daten vom Modell sind neben den
Messungenauigkeiten aufgrund der Zahlstatistik und der Kalibrierung mit den Beitragen
von Oberflichenzustédnden zu erklaren [162-165], deren Entfaltung wegen der nicht genau
bekannten Oberflichenrekonstruktion sowie eventuell vorhandener Adsorbate hier nicht

vorgenommen werden konnte.
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Abbildung 4.18: (a) Gesamtes Photoemissionsspektrum von GaAs (rot) nach 20 min sputtern. Der
Tougaard-Untergrund (blau gestrichelt) ist {iber den Parameter By an den Bereich 50 bis 56 eV
auf der niederenergetischen Seite des Ga 3d-Peaks angepasst. Als alternative Untergrundfunktion
ist ein Polynom 2. Grades an die Bereiche links und rechts der Peakstruktur angefittet (grin
gestrichelt). (b) As3d-Linie zusammengesetzt aus den sechs Einzelpeaks.
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Abbildung 4.19: Photoemissionsspektrum eines mechanisch und chemisch gereinigten Silizium-
Wafers (olive Messpunkte und geglittete Kurve). Dieselbe Probe nach 1 Std. Sputtern mit 1, 5 keV-
Argon-Ionen (schwarz). Die kleine Grafik zeigt vergrofiert das Valenzbandspektrum der gesputter-
ten Silizium-Oberfliche. Der zugehorige Ausschnitt im Gesamtspektrum ist durch den schwarz
gestrichelten Kasten gekennzeichnet. Mit Hilfe der zweiten Ableitung (rote Kurve) wurden die
energetischen Positionen signifikanter Strukturen in der Zustandsdichte nahe der Fermi-Kante er-
mittelt (blau).

Als ein alternatives Substratmaterial wurde ein Silizium-Wafer verwendet, der nach ei-
ner chemischen und mechanischen Reinigung mit Aceton und Isopropanol im Ultraschall-
bad ins Vakuum transferiert wurde. Erst nach einer zusatzlichen Sduberung der Proben-
oberflache mit Hilfe von Argon-Ionen treten die fiir Silizium charakteristischen Strukturen
zutage, wie ein Vergleich der Spektren vor (oliv) und nach dem Sputtern (schwarz) in
Abbildung 4.19 zeigt. Die durchgezogenen Linien erhélt man durch eine Gléattung der
Messdaten (gleitender Durchschnitt iiber drei benachbarte Punkte). Im Gegensatz zum
GaAs konnen die Rumpfelektronen mit minimal 99,42 bzw. 99, 82 eV Bindungsenergie fiir
das Si2p-Dublett [38] mit den erreichbaren Anregungsenergien nicht freigesetzt werden, so
dass im niederenergetischen Teil des Spektrums lediglich der strukturlose Sekundérelek-
tronenuntergrund zu sehen ist. Dagegen ist im Bereich hoher kinetischer Energien deutlich
das etwa 15V breite Valenzband und ca. 17 eV darunter die fiir Silizium charakteristische
Satellitenstruktur aufgrund einer Plasmonenanregung zu erkennen (in Kongruenz zu den
von Ley et al. [166] und Barr [167] gemessenen XPS-Spektren). Um die Substruktur des

Valenzbandpeaks sichtbar zu machen, wurde die zweite Ableitung der geglétteten Mess-
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kurve gebildet, bei der die erste Nullstelle auf der hochenergetischen Seite die Lage der
Fermi-Kante markiert und die Maxima (Minima) in der Zustandsdichte als deutlich her-
vortretende negative (positive) Peaks erscheinen. Die energetischen Positionen hoher und
niedriger Zustandsdichte stimmen dabei bis auf ein Maximum im Bereich von 2 bis 3 eV,
das durch die stark ansteigende Flanke iiberdeckt wird, sehr gut mit den experimentellen
und theoretischen Vergleichsdaten tiberein (siehe Tabelle 4.1 und Ref. [168]).

hier | Exp. | Theorie 1 | Theorie 2
Xy ? -2,2 -2,6 -2,5
ve | 45 | -4/4 -95,1 -4.5
L, | -6,2 | -6,6 -7,1 -6,9
L | -10,0 | -9,2 -10,0 -9,6
I, | -13,6 | -14,7 -13,0 -11,8

Tabelle 4.1: Vergleich der nach den Symmetriepunkten in der Bandstruktur benannten, energeti-

schen Positionen hoher Zustandsdichte X4, L1, L, und T'; sowie der Lage des ersten Minimums ve.

Die experimentellen und theoretischen Referenzwerte sind entnommen aus [166].

Fe/GaAs und Fe/Si

In Abbildung 4.20 sind die Spektren der mit dem FElektronenstrahlverdampfer auf ein
GaAs-Substrat sowie einen Silizium-Wafer aufgebrachten Eisenfilme zu sehen. Aufgrund
der fehlenden in-situ Schichtdickemessung wurden fiir die Testexperimente mehrere Nano-
meter dicke Filme mit bulk-artigen Eigenschaften aufgebracht, so dass bei einer visuellen
Inspektion der Proben die Eisenbedeckung sichtbar war. Da aulerdem die Ga 3d-Linie nach
der verwendeten Aufdampfzeit von 15 Minuten bei einem Druck von etwa 2 - 1078 mbar
(bestimmt durch den restlichen Argon-Partialdruck nach dem Betrieb der Ionenkanone)
im Spektrum nicht mehr zu detektieren ist, kann geméfi der Abschwéchungskurven in
Ref. [169] und [170] eine Schichtdicke von mindestens 30 A gefolgert werden. An die Berei-
che vor und nach den Peaks (fiir die Fe 3p-Linie die Untergrundbereiche 1 und 2, fiir die
As 3d-Linie 2 und 3) ist jeweils separat eine Exponentialfunktion angepasst worden, die den
vor allem in der Umgebung der Fe 3p-Linie bereits stark ansteigenden Sekundérelektronen-
untergrund sehr gut beschreibt (gestrichelte Linien). Ein Signal-Untergrund-Verhéltnis von
0,13 bei Fe/GaAs (das maximale Eisensignal ist mit dem blauen Pfeil gekennzeichnet) ver-
deutlicht den Nachteil der niedrigen Anregungsenergien.® Trotz der Oberflichenbedeckung
mit Eisen ist bei diesem Spektrum der As3d-Peak deutlich sichtbar, da eine Segregation
der Arsen-Atome zur Oberfliche stattfindet, die dort unabhéngig von der Praparations-
methode und Oberflichenrekonstruktion eine ca. 0, 75 ML diinne Schicht bilden [171]. Fiir

eine ausfiihrliche Beschreibung der Eigenschaften diinner Eisenfilme auf GaAs(001) sei

5Der Photoionisationswirkungsquerschnitt der Fe 3p-Linie betrigt 0,62 Mbarn bei 90 eV Anre-
gungsenergie (zum Vergleich: Ga3d 8,36 Mbarn, As3d 5,86 Mbarn, siehe [133]).
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Abbildung 4.20: Relevanter Ausschnitt des Spektrums der auf ein GaAs- (schwarz) bzw. ein
Silizium-Substrat (oliv) aufgedampften Eisenfilme. Die durchgezogenen Linien erhélt man durch
eine Glattung der Messdaten (gleitender Durchschnitt iiber 5 benachbarte Punkte), wihrend die
gestrichelten Kurven den durch das Anpassen einer Exponentialfunktion ermittelten Untergrund
beschreiben. Das innerhalb einer kiirzeren Messdauer aufgenommene Spektrum von Fe/Si wurde

zur besseren Vergleichbarkeit mit dem Faktor 5 multipliziert.

auch auf den Ubersichtsartikel von Wastlbauer und Bland [172] verwiesen. Auflerdem ist
dieser Peak von dem Beitrag der sich durch Oxidation an das Eisen anbindenden Sauer-
stoffatome tiberlagert, der jedoch maximal 35 % des Fe 3p-Peaks betrégt, wie das an Fe/Si

gemessene Spektrum zeigt.5

5Die Bindungsenergie der O 2s-Elektronen betrigt 41,6 eV und die der As 3d-Elektronen 41, 7 eV
(siche Ref. [38]).
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4.5 MLDAD an der Fe 3p-Kante

Anhand des vorherigen Kapitels wird ersichtlich, dass mit dem vorgestellten Messauf-
bau die Photoemissionsspektroskopie an Festkorperoberflachen moglich ist. Im Folgenden
geht es um den Nachweis einer magnetisierungsabhingigen Anderung des Photoelektro-
nenspektrums am Modellsystem Fe/GaAs, da bei der Fe3p-Linie geméf Kapitel 2.5 ein
magnetischer Dichroismus bei der Anregung mit linear polarisiertem XUV-Licht auftritt.
Von Vorteil ist auBlerdem der benachbarte As3d-Peak der nicht magnetisierbaren Arsen-
Deckschicht, der als Referenz dienen kann. Eine Austauschwechselwirkung des Arsens mit
den Fe-Atomen und ein sich daraus ergebendes Dichroismussignal ldsst sich zwar nicht
ausschlieflen, dieser Effekt ist aber deutlich geringer ausgepréigt als beim Eisen, wie die
Messungen von Sirotti et al. an Schwefelatomen auf einer Fe(100)-Oberfléche zeigen [94].

Ein Messzyklus nach Einschleusen eines mit Eisen bedampften GaAs-Substrats in die
Experimentierkammer bestand aus der remanenten Magnetisierung der Eisenschicht durch
den Magnetfeldpuls’, der Detektion der Photoelektronen iiber einen Zeitraum von 5 Minu-
ten, der Umpolung der Stromrichtung durch die Spulen mit anschlielender Magnetisierung
der Probe in entgegengesetzter Richtung sowie einer erneuten 5-miniitigen Aufnahme eines
Flugzeithistogramms. Dieser Ablauf wurde bis zu einer gesamten Messdauer von etwa, vier
Stunden wiederholt, da die Hohe-Harmonische-Quelle dann nachjustiert werden musste,
um ein ausreichendes Elektronensignal zu gewéahrleisten. Die Probe wurde vor der Fort-
setzung der Messung in der Préparationskammer gereinigt und neu mit Eisen bedampft,
um die Degradation der Probenoberfliche in Folge einer Oxidation oder der Anlagerung
von Adsorbaten moglichst gering zu halten. Pronin et al. haben bei Raumtemperatur ul-
tradiinne Eisenfilme mit einem Elektronenstrahlverdampfer auf eine Silizium-Oberflache
aufgebracht und ab 8 ML Eisenbedeckung ein Dichroismussignal nachgewiesen [173], so
dass die hier praparierten, mindestens 15 ML dicken Filme (eine Monolage entspricht etwa
2 A [174]) zur Beobachtung des Effekts geeignet sind. Das Spektrum der XUV-Laborquelle
wurde fiir alle Messungen hinsichtlich eines maximalen Photonenflusses in der 57. Harmo-

nischen optimiert, was einer Anregungsenergie von 88 eV entspricht.

"Bei dem 1 ms FWHM andauernden Puls betrug der Maximalwert der magnetischen Flussdichte
20mT (siche Abb. 3.18).
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Abbildung 4.21: Typische Einzelspektren gemessen an Fe/GaAs nach Untergrundabzug. Die Préa-
paration der Eisenschichten erfolgte jeweils mit gleichen Aufdampfparametern (vgl. Kapitel 4.4),
die Messungen wurden aber an unterschiedlichen Tagen und damit leicht variierenden Einstellun-
gen der XUV-Laborquelle, an verschiedenen Probenpositionen und mit anderen GaAs-Substraten
durchgefiihrt.
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Abbildung 4.22: (a) Aus der Summation der Einzelmessungen resultierendes Photoemissionsspek-
trum von Fe/GaAs fiir entgegengesetzte Magnetisierungsrichtungen M+ (schwarz) und M — (blau).
(b) Differenz der beiden Spektren aus (a). Die Fehlerbalken geben jeweils den statistischen Fehler
an. Dargestellt ist hier lediglich der relevante Ausschnitt des Gesamtspektrums mit dem Fe 3p- und
As 3d-Peak.
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Um einen statistisch signifikanten Signalunterschied bei dem Fe3p-Peak zu erhal-
ten und Effekte aufgrund der makroskopischen Beschaffenheit der Eisen- und GaAs-
Oberfldche herauszumitteln, wurden die an verschiedenen Tagen und Probenpositionen
sowie mit unterschiedlichen GaAs-Substraten gemessenen Spektren jeweils fiir die zwei
entgegengesetzten Magnetisierungsrichtungen M+ und M — aufsummiert (eine Auswahl
der Einzelspektren ist in Abb. 4.21 gezeigt). In Abbildung 4.22a sind die so ermittel-
ten Summenspektren dargestellt, die in Ubereinstimmung mit der Mehrheit der in der
Literatur beschriebenen Messungen an Eisenatomen auf der hochenergetischen Seite des
Peaks eine niedrigere Signalstarke fiir die nach oben gerichtete Magnetisierung M+ auf-
weisen [89-91,93,94,99, 175]. Der Maximalwert des Dichroismussignals liegt bei einer ki-
netischen Energie der Photoelektronen von etwa 33eV und ist mit dem roten Pfeil ge-
kennzeichnet. Dagegen zeigt der As-Peak erwartungsgeméfl keinen signifikanten Dichrois-
mus nach Anwendung der gleichen Untergrundkorrektur. Auflerdem beobachtet man beim
Eisenpeak im Gegensatz zu der As-Linie eine Schwerpunktsverschiebung um 0,2eV bei
Umkehrung der Magnetisierung. Der Einfluss des starken Sekundéarelektronenuntergrunds
zeigt sich zum einen in einigen negativen und damit unphysikalischen Werten fiir die An-
zahl an Signalelektronen nach der Korrektur der Spektren und zum anderen in der Lange
der Fehlerbalken. Bei einer untergrundfreien Messung wiirden die statistischen Fehler in
Abbildung 4.22a nur im Mittel 14 % der hier unter Einbeziehung des Untergrunds berech-
neten Messunsicherheiten betragen. Der exponentielle Anstieg des Untergrunds mit der
sich daraus ergebenden Vergroflerung der Fehlerbalken und die stark variierenden Signal-
werte unterhalb von etwa 32 eV (siehe die Einzelspektren) lassen mogliche Unterschiede in
diesem Teil des Spektrums weniger stark hervortreten. Das ist eine Ursache dafiir, dass die
in den Referenzmessungen detektierte Umkehrung der Signalstiarken bei kleineren kineti-
schen Energien und damit eine Minus-Plus-Struktur geméfi Abbildung 2.9 hier lediglich
in einigen Einzelspektren beobachtet werden kann, in der Differenz der aufsummierten
Spektren aber nicht deutlich zu sehen ist (siehe Abbildung 4.22b), obwohl die Fehler-
balken bei den Signalwerten nahe 31eV kinetischer Energie positive Werte zulassen. Der
negative Peak unterhalb von 30eV lasst sich durch Beitrdage der magnetisierbaren Eisen-
oxide erklédren, da eine chemische Verschiebung der Fe 3p-Linie bei FeO um ca. 1,9eV und
insbesondere bei Fe,O; um etwa 2,7eV sowie bei FeOOH um ca. 3,6¢eV hin zu héheren
Bindungsenergien stattfindet [176]. Auch der Anteil der néchstniedrigeren Harmonischen,
der 8-11% der Hauptlinie gemaf8 Abbildung 4.18 ausmacht, fiihrt zu einer um 3,1eV
zu kleineren kinetischen Energien verschobenen Spektrallinie. Erwdhnt werden sollen an
dieser Stelle weitere Effekte, die das Dichroismussignal beeinflussen, im Rahmen dieser
Arbeit aber nicht genauer untersucht werden konnten: Zu nennen ist erstens eine nicht
vollstdndige Ausrichtung der Magnetisierung bzw. das von Sirotti und Rossi beobachtete
Vorhandensein von 180°-Doménen [175]. Da die Ausdehnung der Doménen groler als die
ausgeleuchtete Fokusflache sein kann [97], lassen sich damit Unterschiede in den Einzel-
spektren erkldren. Wie vor allem die Messungen von Bansmann et al. verdeutlichen, beein-

flussen zweitens sowohl die Oberflachenstruktur — vergleiche z.B. das MLDAD-Signal einer
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epitaktisch aufgewachsenen Schicht mit dem von Fe-Inseln — als auch die Energie der anre-
genden Photonen das Dichroismussignal [99,177,178], so dass die in der Literatur beschrie-
benen Messungen an Synchrotronstrahlungsquellen mit hoheren Anregungsenergien sowie
an sehr gut charakterisierten Oberflichen durchgefiihrt wurden. Fiir eine genauere Unter-
suchung des Einflusses der Oberflichenbeschaffenheit sind daher verbesserte Praparations-
und Analysemethoden notwendig (Heizen des Substrats wihrend des Aufdampfprozesses,
Auger-FElektronen-Spektroskopie zur Detektion von Adsorbaten, LEED- oder RHEED-
Messungen zur Bestimmung der Kristallstruktur und Oberflichenrekonstruktion). Um
Anregungsenergien von etwa 120eV zu erreichen, bei denen das Dichroismussignal ma-
ximal wird (siehe Kapitel 2.5.2), miissen hohere Laserintensititen zur Verschiebung des
Cut-offs der Harmonischen realisiert und der Gradienten-Multilagenspiegel ausgetauscht
werden. Oberhalb der Si-Absorptionskante bei etwa 100 eV kann man aber zum einen nicht
mehr auf die erprobte Materialkombination Mo/Si zuriickgreifen®, zum anderen bedeuten
kiirzere Wellenldngen auch hoéhere Anforderungen an die Schichtstruktur aufgrund der

geringeren Periodendicke und der niedrigeren tolerablen Rauigkeitswerte.

Fehleranalyse MLDAD-Messung

Das geringe Signal-Untergrund-Verhéaltnis der Fe 3p-Linie sowie die niedrige Z&hlrate ver-
langen nach einer detaillierten Fehleranalyse, um die Signifikanz des gemessenen Dichro-
ismussignals nachzuweisen. Wie die Rohdaten zeigen (schwarze Kurve fiir M+ bzw. blaue
Kurve fiir M — in Abb. 4.23), unterscheiden sich die beiden Spektren in der absolut gemes-
senen Anzahl der Elektronen pro Flugzeit- bzw. Energieintervall. Eine mogliche Ursache
ist die sich mit der Zeit durch Drifts der XUV-Quelle &ndernde Photonenzahl. Dieser Ef-
fekt wird zwar durch das alle fiinf Minuten umgeschaltete Magnetfeld minimiert, kann bei
Messzeiten iiber mehrere Stunden jedoch in einer leicht unterschiedlichen Elektronenan-
zahl resultieren. Insbesondere bei geringen kinetischen Energien der Elektronen unterhalb
etwa 32,6 eV (gestrichelte Linie) konnen die beiden Spektren aber nicht durch eine einfache
Skalierung iibereinandergelegt werden, wie die rote Kurve (= 1,22 - M+) verdeutlicht,
weil sich die Transmission des Spektrometers nach Anlegen des starken Magnetfeldpulses
andert. Trotz der Auswahl nicht magnetisierbarer Materialien” in unmittelbarer Nihe der
Probe kann eine mogliche Magnetisierung anderer Bauteile wie z.B. der Lineartische, der
Schrittmotoren oder einiger Schrauben die Elektronenbahnen beeinflussen, zumal auch die
Eisenschicht selbst ein magnetisches Streufeld erzeugt. Um dieses Transmissionsverhalten
zu beriicksichtigen, wird zunédchst bei beiden Spektren an die Untergrundbereiche 1 und

2 fiir die Eisen-Linie bzw. 2 und 3 fiir den Arsen-Peak separat eine Untergrundfunktion

8Eine fiir hohere Photonenenergien geeignete Materialkombination ist z.B. Ni/C. Damit konnen
aber nicht die gleichen Reflektivitaten wie mit den Mo/Si-Multilagenspiegeln erreicht werden (siehe

Ref. [116]).
9Der Probenhalter besteht aus dem nicht magnetisierbaren Edelstahl 1.4435, die Halterung aus

PEEK und die TOF-Linsen aus Aluminium.
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U(M+) angepasst. Durch Multiplikation der Datenpunkte fir die nach unten gerichtete
Magnetisierung mit dem Faktor U(M+)/U(M—) erhélt man die beziiglich des Einflus-
ses des Magnetfeldpulses auf die Spektrometereigenschaften korrigierte griine Kurve. Die
Differenz zwischen dem Spektrum M+ (schwarz) und dem korrigierten Spektrum M —,,,.

(griin) ergibt dann das Dichroismussignal des Eisens in Abbildung 4.24.
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Abbildung 4.23: Rohdaten gemessen fiir entgegengesetzte Magnetisierungsrichtungen und korri-

gierte Spektren.

Bei diesem Signal gibt es unterschiedliche Quellen fiir Messunsicherheiten: Erstens
ist hier der statistische Fehler zu nennen, der durch die Beziehung AM+ = /M= bzw.
AU(M+) = \/U(M=) gegeben ist und sich fiir die korrigierten Datenpunkte mit Hilfe der
Gaufischen Fehlerfortpflanzung bestimmen lésst. Die Elektronen werden zunéchst in dqui-
distanten Zeitintervallen registriert, aus denen nach der Flugzeit-Energie-Konversion keine
gleichen Energieintervalle resultieren. Deshalb wurde der betrachtete Energiebereich durch
lineare Interpolation der Messdaten in 100 dquidistante Abschnitte unterteilt, so dass sich
die Elektronenanzahl und die iiber die Fehlerbalken angegebene statistische Messunsi-
cherheit jeweils auf ein konstantes Energieintervall von 0,3 eV beziehen und damit ver-
gleichbar sind. Hinzu kommen zweitens die systematischen Unsicherheiten aufgrund der
Auswertungsmethode: Dass die Korrektur der Messdaten mit der Transmissionsfunktion
U(M+)/U(M-) gerechtfertigt ist, lasst sich anhand des As3d-Referenzpeaks sowie der
Untergrundbereiche neben den Peaks folgern, die erwartungsgeméafl keinen signifikanten

Dichroismus aufweisen. Die Signalstiarke wird aber durch die Wahl der Untergrundfunk-
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tion beeinflusst, wobei eine Exponentialfunktion den Untergrund im Bereich der Fe-Linie
am besten beschreibt. Der reduzierte x?-Wert als Summe der quadratischen Abweichun-
gen der Messpunkte von der Fitfunktion geteilt durch die Anzahl der Freiheitsgrade ist
beim Vergleich mit anderen moéglichen Untergrundfunktionen ein Maf} fiir die Giite des
Fits und betrégt fiir den exponentiellen Untergrund 53515, fiir ein Polynom dritten Gra-
des 57474 und fir eine Parabel bereits 89477, so dass letztere schon deutlich von den
Messdaten abweicht. Die Differenz der Spektren nach Abzug eines kubischen Polynoms
als Untergrund ist in Abbildung 4.24 im Vergleich zur Untergrundkorrektur mit einer
Exponentialfunktion gezeigt und fiithrt zu einem um 33 % reduzierten, aber immer noch
signifikanten Dichroismussignal, bei dem die Minus-Plus-Struktur sogar deutlicher zutage
tritt. Die fiir den Untergrundfit herangezogenen Energieintervalle sind so gewéhlt, dass
sie nicht mit den Signalbereichen {iberlappen. Eine Verkleinerung dieser Intervalle wiir-
de aufgrund der reduzierten Anzahl an Datenpunkten die Ungenauigkeit der angepassten

Untergrundfunktion erhéhen.
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Abbildung 4.24: MLDAD-Differenzsignal fiir zwei verschiedene Untergrundfunktionen (rote Kurve:

exponentieller Untergrund wie in Abb. 4.22; schwarze Kurve: Polynom dritten Grades als Unter-
grundfunktion).



Kapitel 5
Zusammenfassung und Ausblick

Neben der Implementierung einer rein optischen Methode zur Bestimmung der Magne-
tisierung unter Ausnutzung des nichtlinearen magneto-optischen Kerr-Effekts und da-
mit durchgefiihrten Testmessungen an Permalloyfilmen wurde im Rahmen dieser Ar-
beit eine Messapparatur fiir die Photoemissionsspektroskopie an (magnetisierten) Festkor-
peroberflichen realisiert. Der experimentelle Aufbau besteht zum einen aus einer XUV-
Laborquelle, die auf der Erzeugung hoher Harmonischer durch die Fokussierung der La-
serpulse eines kommerziell erhéltlichen Femtosekundenlasersystems in ein mit Neon gefiill-
tes Rohrchen basiert. Zum anderen wurde ein UHV-Rezipient mit den Moglichkeiten der
Oberflachenreinigung, der In-situ-Préaparation von remanent magnetisierten Eisenfilmen
und der Detektion ortsaufgeloster Photoelektronenspektren konstruiert und aufgebaut.
Sowohl die Fundamentale als auch die Harmonischenstrahlung wurden hinsichtlich der
wesentlichen Eigenschaften charakterisiert (siehe Tab. 5.1) und beztiglich eines maximalen
Photonenflusses im energetischen Transmissions- und raumlichen Akzeptanzbereich der
Beamline optimiert. Die Eignung der Messapparatur fiir die Photoemissionsspektroskopie
an Gasen wurde durch die Aufnahme eines Xenon-Spektrums und an Festkérperoberfla-
chen durch die Messungen an GaAs- und Silizium-Wafern sowie an aufgedampften Eisenfil-
men gezeigt. An den Festkorperproben konnen sowohl Valenzbandspektren aufgenommen
als auch die Rumpfelektronen mit Bindungsenergien unterhalb von etwa 90eV detektiert
werden. Insbesondere konnte die magnetisierungsabhingige Anderung der Spektren auf-
grund des magnetischen Lineardichroismus in der Winkelverteilung am System Fe/GaAs
nachgewiesen werden, so dass diese Dissertation einen wesentlichen Schritt hin zu Mes-

sungen ultrakurzer Magnetisierungsdynamik an der Hohe-Harmonische-Quelle darstellt.

Obwohl die Funktionalitat der Messapparatur mit den Experimenten gezeigt wurde,
bieten sich folgende Aspekte zur Weiterentwicklung des Aufbaus an: Eine Moglichkeit, den
Photonenfluss zu erhéhen und dadurch die Messzeiten zur Aufnahme der Photoelektro-
nenspektren zu reduzieren, stellen die phasenrichtige Mischung der Fundamentalen mit

der in einem Kristall generierten zweiten Harmonischen und die anschlieende Erzeugung
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Laserparameter

Pulsenergie? | 3mJ
Pulsdauer® | 30fs
Repetitionsrate | 975 Hz
Strahlbreite® (FWHM) | 8 mm
Divergenz | < 0,6 mrad
M? | ~2
Richtungsabweichung® | < 0,4 prad rms

XUV-Quelle und HHG-Beamline

Divergenz (vertikal) | < 1mrad
Photonenflussd (57. HH) | 8 - 10*
Beamline-Transmission (57. HH) | 10-15%
Reflexionsbereich ML-Spiegel | 73,4-93,7¢eV (49.-59. HH)
Bandbreite ML-Spiegel | 2,4eV
Fokusgrofie nach Ellipsoid (FWHM) | < 38 pm x 16 pm

Polarisation | linear, p-polarisiert

Tabelle 5.1: Zusammenstellung wichtiger Laserparameter sowie Eigenschaften der XUV-Quelle und
HHG-Beamline. a: typische Werte, die abhéngig von der Laserjustage und den Betriebsparametern
der XUV-Quelle leicht variieren kénnen; b: gemessen am Anfang der Beamline; c: gemessen mit

Strahlstabilisierung; d: Anzahl Photonen pro Puls und 1 mrad Divergenz.

der hohen Harmonischen durch das resultierende elektrische Feld dar. Ein weiterer Ansatz
zur Maximierung der Erzeugungseffizienz ist die Wahl einer Linse mit groflerer Brennwei-
te in Kombination mit einer ldngeren Gaszelle, was aufgrund des grofleren Strahldurch-
messers im Target jedoch hohere Laserleistungen voraussetzt. Durch den Einbau einer
grofferen fokussierenden XUV-Optik in die Spiegelkammer mit besserer Oberflachenqua-
litit konnen der Akzeptanzwinkel und die Reflektivitit gesteigert werden, so dass sich
die XUV-Intensitdt auf der Probe erhoht. Hohere Laserintensititen, die z.B. durch die
Verkiirzung der Pulsldnge erreicht werden koénnen, bewirken eine Ausdehnung des emit-
tierten Harmonischenspektrums hin zu kleineren Wellenldngen, was fiir die Signalstarke
des MLDAD-Effekts bei den Fe 3p-Elektronen von Vorteil ist. Zur Nutzung dieses Photo-
nenenergiebereichs ist jedoch eine Anpassung der Beamline-Komponenten notwendig. Da
das Beugungslimit fiir die XUV-Wellenldngen noch nicht erreicht ist, lasst sich die Fokus-
grofle durch eine Nachfokussierung mittels einer Zonenplatte reduzieren, so dass zukiinftig
die Untersuchung von magnetischen Nanostrukturen moéglich wird. Die Energieauflosung
des Flugzeitspektrometers kann durch die Verlangerung der Flugstrecke verbessert werden,
um subtile Energieverschiebungen der Photolinien z.B. bei der Anderung der chemischen
Umgebung des Atoms besser beobachten zu kénnen. Auflerdem ist eine Erweiterung der

Praparations- und Charakterisierungsmoglichkeiten der Oberflichen wiinschenswert. Da-
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fiir kommen in der Praparationskammer eine Oberflichenanalyse mittels LEED, RHEED
und Auger-Spektroskopie, eine in-situ Schichtdickemessung wahrend des Aufdampfprozes-
ses sowie eine Probenheizung in Frage.

Damit in Zukunft auch Anrege-Abfrage-Experimente zur Messung magnetischer Dy-
namik durchgefithrt werden kénnen, muss der 800 nm-Laserpuls nach der HHG-Kammer
mit Hilfe eines zentral durchbohrten Spiegels ausgekoppelt werden, um die XUV-Strahlung
nicht zu beeinflussen. Nach Durchlaufen einer variablen Verzogerungsstrecke zur Einstel-
lung des zeitlichen Abstands zwischen Laser- und XUV-Puls wird er in der Experimen-
tierkammer auf die Probe fokussiert werden. Die Anregung der magnetischen Dynamik
kann dabei entweder rein optisch oder mit Hilfe eines durch den Laserpuls in einem Pho-
toschalter ausgelosten Strompulses geschehen. Eine moégliche Erweiterung des Aufbaus
ist die Integration der Messung des (nichtlinearen) magneto-optischen Kerr-Effekts in die
Experimentierkammer zur In-Vakuum-Kontrolle der Hysterese und Séttigungsmagneti-
sierung der untersuchten magnetischen Systeme. Des Weiteren bietet die Messkammer
hinsichtlich der Austrittsflansche geniigend Flexibilitdt, um Untersuchungen des magneti-
schen Dichroismus in Reflexion oder Transmission der XUV-Strahlung durchzufiihren. Die
Transmissionsmessungen erfordern aber einen modifizierten Halter, auf dem die Proben

senkrecht zum einfallenden Strahl positioniert werden kénnen.



Anhang A

Alternatives Probenhalterdesign

S At
o -
Pump-
Puls
\4 .—v >
U HF-Leitung
Bias zum Oszilloskop

Abbildung A.1: Schematische Darstellung eines Pump-Probe-Experiments mit einem durch den
Pumppuls ausgelosten Strom- bzw. Magnetfeldpuls, der die Streifenleitung entlanglauft. In ei-
ner auf der Verjiingung aufliegenden Probe wird durch den Magnetfeldpuls eine Magnetisierungs-
dynamik induziert, die durch Anderung des zeitlichen Abstands At zwischen Pump- und Probepuls

zeitaufgelost detektiert wird. Entnommen aus [179).

Die zeitliche Entwicklung von Magnetisierungsprozessen kann z.B. mit dem in Ab-
bildung A.1 skizzierten Experiment untersucht werden. Durch Anregung mit einem La-
serpuls werden in der photoleitenden Liicke der Streifenleitung Ladungstrager freigesetzt,
die bei Anlegen einer Spannung die Leiterbahn entlangwandern. Der mit dem Strom-
fluss verbundene Magnetfeldpuls mit im Wesentlichen senkrecht zu der Streifenleitung
verlaufenden Magnetfeldlinien regt in einer auf der Leiterbahn liegenden Probe eine Ma-
gnetisierungsdynamik an. Mit einem synchronisierten XUV-Probepuls kann unter Aus-
nutzung des MLDAD die momentane Ausrichtung des Magnetisierungsvektors bestimmt
und deren Anderung durch die Variation des zeitlichen Abstands der beiden Pulse ver-
folgt werden. Fur diese Art von Experimenten sind eine isolierte Anbringung der Probe
auf dem Halter sowie eine Spannungszufithrung und damit mindestens zwei elektrische
Kontakte notwendig. Deshalb wurde im Rahmen dieser Arbeit ein im Vergleich zu dem
komplett aus Edelstahl bestehenden Probenhalter modifiziertes Design entwickelt (siehe
Abb. A.2). Die Probe wird auf die mit dem schwarz umrandeten Quadrat markierte Stelle

auf dem Aluminiumnitrid-Keramikplattchen (Firma ANCeram) geklebt und z.B. mittels
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Anbonden diinner Dréhte mit den vergoldeten Flachen kontaktiert. Danach wird das Ke-
ramikpléattchen mit zwei M2-Schrauben an den Grundkérper aus PEEK geschraubt. Die
elektrische Verbindung der metallisierten Bereiche mit der Probenaufnahme des Scanner-
tisches in der Experimentierkammer geschieht mit Hilfe von zwei an den Kontaktflichen

ebenfalls vergoldeten und verdrehsicher an den Grundkérper montierten Federblechen.

5 x 5 mm2 Probenflache

AIN-Keramik
Au-Kontaktflache

Federblech

PEEK-Grundkdrper

Abbildung A.2: Probenhalterdesign fiir Pump-Probe-Experimente mit Magnetfeldpulsen.
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Abkiirzungen

Abkiirzung  Erklarung

a.u. willkiirliche Einheiten (bei Achsenbeschriftungen)
engl. arbitrary units

CCD charge-coupled device

FWHM volle Halbwertsbreite, engl. full width at half mazimum

HH(G) (Erzeugung) hohe(r) Harmonische(r)
engl. high harmonic (generation)

LEED Beugung niederenergetischer Elektronen an Oberflachen
engl. low energy electron diffraction

MCP Multichannelplate

RHEED Beugung hochenergetischer Elektronen bei Reflexion
engl. reflection high energy electron diffraction

SH(G) (Erzeugung der) zweite(n) Harmonische(n)
engl. second harmonic (generation)

TOF Flugzeitspektrometer, engl. time-of-flight spectrometer

(U)HV (Ultra)Hochvakuum

UPS Photoemissionsspektroskopie mit ultraviolettem Licht
engl. ultra-violet photoemission spectroscopy

(X)MLDAD Linearer magnetischer Rontgendichroismus in der
Winkelverteilung, engl. (z-ray) magnetic linear
dichroism in the angular distribution [or in the
angular dependence/, in der Literatur héufig auch
mit LMDAD abgekiirzt

XPS Rontgeninduzierte Photoemissionsspektroskopie

engl. z-ray photoemission spectroscopy

(extrem) ultraviolette Strahlung
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