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Zusammenfassung

Die vorliegenden Arbeit befasst sich mit der spektralen Charakterisierung der Röntgenemissi-

on aus laserinduzierten Plasmen bei verschiedenenen Targetmaterialien und Targetsystemen.

Untersucht wird insbesondere der Einfluss der beiden Laserparameter Intensität und Puls-

dauer auf die Emission. Diese wurden über einen weiten Bereich variiert. Motivation für die

grundlegenden systematischen Messungen ist dabei die Anwendung eines Laserplasmas als

Laborröntgenquelle für die Lithographie oder Spektroskopie. Die Messung der Spektren er-

folgte mit teilweise absolut kalibrierten Spektrometern, die die Grundlage für das absolute

Messen von Photonenzahlen darstellen und die die Bestimmung einer Konversionseffizienz

von Laser- in Röntgenlicht ermöglicht.

Zwei Kapitel dieser Arbeit widmeten sich Untersuchung von Quellen für die EUV-

Lithographie bei 13 nm Wellenlänge. Erste Messungen wurden an einem Wasserstrahl-Target

durchgeführt. Die Emission im EUV-Bereich stammt dabei von Sauerstoffionen. Die Unter-

suchungen konzentrierten sich dabei auf eine Maximierung der Konversionseffizienz und die

Frage, ob ein dünner Jet als Target für einen Laser hoher mittlerer Leistung geeignet ist. Mit

dem MBI-burst-mode Laser als Modellsystem für einen solchen Laser konnte gezeigt wer-

den, dass ein Flüssigkeitsstrahl die Anforderungen erfüllt. Durch eine Variation der Pulsdauer

und der Energie des Lasers konnte ein Bereich von drei Größenordnungen in der Intensität

überstrichen werden. Den höchsten Effizienzwert von 0,12% (4πsr) bei 13 nm Wellenlänge

erhält man mit ns-Pulsen und einer Intensität von 1012 W/cm2, dabei ist der optimale Inten-

sitätsbereich relativ eng definiert.

Als weiteres Targetmaterial wurden Xenon-Cluster untersucht. Anders als beim Wasserjet

zeigte sich, dass das Target in einem relativ großen Intensitäts- und Pulsdauerfenster mit

hohen Konversionseffizienzen betrieben werden kann. Sowohl mit einem 10 ns Laserpuls

und 1014 W/cm2 erreicht man eine Effizienz von ca. 0,3% (2πsr) als auch mit einem 2 ps

und 50 fs Puls und 5·1016 W/cm2 bzw. 2·1018 W/cm2. Eine gemessene Konversionseffizienz

bei 13,4 nm Wellenlänge von 0,8% (2πsr, 2,2%BW) wurde mit einem zirkular polarisierten

2 ps-Laserpuls erzielt.

In einem weiteren Kapitel ist die Charakterisierung eines Laserplasmas als Lichtquelle

für ein Röntgenabsorptionsspektrometers beschrieben. Das Festkörper-Targetmaterial Kup-

fer stellte sich als geeignet heraus und es wurde eine optimale Lasereinstellung (Inten-

sität 1,6·1014 W/cm2, mittlere Leistung 1 W) für maximale Photonenzahlen gefunden. Wei-

terführende Messungen ermittelten die Größe und Ortsstabilität (24±3 µm in vertikaler und

37±3 µm in horizontaler Richtung) der Kupfer-Plasmaquelle im Röntgenbereich und die

Emissionsdauer (44±7 ps). Aufgrund der Resultate erschien die Quelle für ein Absorptions-

spektrometer geeignet, was in ersten Messungen dokumentiert werden konnte.

In Experimenten mit einem Gold- und Kupfertarget bzw. einem Gallium-Jet-Target, be-

schrieben im letzten experimentellen Kapitel dieser Arbeit, konnte gezeigt werden, dass

kHz-fs-Laser für die Erzeugung harter Röntgenstrahlung (charakteristischer K-Strahlung und

Bremsstrahlung) geeignet sind. Um eine möglichst hohe Photonenausbeute zu bekommen,

muss wieder eine Optimierung der Laserintensität erfolgen. Diese Quellen sollen für die

zeitaufgelöste Röntgendiffraktion eingesetzt werden.
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7.2.1. Versuchsaufbau und Durchführung . . . . . . . . . . . . . . . . . . 97

7.2.2. Ergebnisse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 97

7.3. Diskussion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 98

ii



Inhaltsverzeichnis

8. Zusammenfassung und Ausblick 101
8.1. EUV-Emission eines Wasserstrahl- und Xenon-Cluster-Targets . . . . . . . . 101

8.2. Laserplasmaquelle für ein Absorptionsspektrometer . . . . . . . . . . . . . . 102
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3.3. Transmission von 200 nm dicken Filtern aus Zirkonium (gestrichelte Linie)

und Aluminium (durchgezogene Linie) im Wellenlängenbereich von 0,5–

20 nm [Gulb] . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18

3.4. Hochauflösende Abbildung mit einer Zonenplatte . . . . . . . . . . . . . . . 19

3.5. Funktionsweise eines normalen a) und rückseitig gedünnten b) CCD-Chips.
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Düse, die für die Experimente in Abschnitt 5.7 verwendet wurde. Rechts:
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1. Einleitung

Zu den bedeutendsten experimentellen Entdeckungen in der Physik gehört die Entdeckung

der Röntgenstrahlung durch Wilhelm Conrad Röntgen im Jahr 1895 [Rön96]1. Selten wur-

de eine Entdeckung so schnell weltweit einer breiten Öffentlichkeit bekannt und so rasch

von anderen Wissenschaftlern für eine Vielzahl von Anwendungen aufgegriffen, lag doch

der Nutzen für die medizinische Diagnostik auf der Hand. Doch obwohl Röntgen in seinen

sorgfältigen Untersuchungen bereits die meisten Eigenschaften dieser
”
neuen Art von Strah-

len“ erforscht hatte, herrschte lange Zeit Unklarheit über ihre eigentliche Natur. Erst durch

die Beugung von Röntgenstrahlen an den Gitterebenen eines Kristalls konnte 1912 nach-

gewiesen werden [FKL12], dass es sich bei der Röntgenstrahlung um elektromagnetische

Strahlung handelt, deren Wellenlänge allerdings wesentlich kleiner ist als die Wellenlänge

der Strahlung im sichtbaren Spektralbereich. Gleichzeitig markiert dieses Experiment den

Beginn der modernen Festkörperphysik, da durch die Röntgenbeugung nachgewiesen wurde,

dass Kristalle aus periodisch angeordneten Atomen bestehen.

Mit dem Begriff Röntgenstrahlung bezeichnet man heutzutage einen Spektralbereich, der

von ungefähr 10 nm (hν = 124 eV) bis 0,01 nm (hν = 124 keV) Wellenlänge reicht. Am lang-

welligen Ende dieses Bereichs spricht man auch von Extrem Ultravioletter Strahlung (EUV,

λ = 40–5 nm, entsprechend hν = 30–250 eV), daran schließt sich der Bereich der weichen

Röntgenstrahlung an (λ = 5–0,1 nm, hν = 250 eV–12,4 keV). Beide Bereiche zusammen wer-

den auch als Vakuum Ultraviolett (VUV) bezeichnet, da die Absorption der Strahlung in Luft

sehr groß ist und sie deshalb im Vakuum geführt werden muss. Den Bereich unterhalb von

0,1 nm charakterisiert man mit dem Begriff harter Röntgenstrahlung. Röntgen arbeitete da-

bei am energetisch gesehen oberen Ende dieses Spektralbereichs, zur Erzeugung der Strahlen

dienten Kathodenstrahlröhren [Rön96]. Diese Quellen werden heute mit dem Begriff klas-

sische Röntgenröhren bezeichnet. Der Wirkungsgrad dieser Röhren für die Erzeugung nie-

derenergetischer Strahlung ist allerdings sehr gering. So stehen erst seit der Entdeckung der

Synchrotronstrahlung im Jahre 1947 brillante Lichtquellen für EUV- und weiche Röntgen-

strahlung zur Verfügung [WD80]. Seit dieser Zeit sind auch eine Vielzahl von Anwendungen

in diesem Bereich entwickelt worden wie z.B. die Röntgenabsorptionsspektroskopie [Stö96],

die Photoelektronen-Spektroskopie [Hüf96], die Röntgenlithographie [Dob01] oder die Rönt-

genmikroskopie [TSRU98].

Da der Betrieb eines Elektronenspeicherrings sehr kostenintensiv und die Zahl der Strahl-

rohre begrenzt ist, wird seit langem an alternativen Konzepten für Laborröntgenquellen gear-

beitet. Die erste Realisierung eines Lasers im Jahre 1960 [Mai60] und die sich anschließende

rasante Entwicklung der Lasertechnik ebnete dabei den Weg zu laserbasierten Laborquellen.

Zwar ist der Bau von Röntgenlasern selbst schwierig, da die nötigen Pumpleistungen sehr

groß sind [NSK+97, Roc99]. Daher sind für den Betrieb eines Röntgenlasers Pumplaser mit

mehreren Joule Pulsenergie bei einer Pulsdauer im ps-Bereich notwendig und es existieren

11. Nobelpreis für Physik 1901

1



1. Einleitung

nur wenige Labore, in denen an Röntgenlasern gearbeitet wird. Fokussiert man aber einen

gepulsten Laserstrahl, der innerhalb des Pulses eine Leistung von einigen Megawatt oder

mehr besitzt, was mit einer Vielzahl von kommerziell erhältlichen Lasern zu erreichen ist,

auf ein Material (Target), entsteht ein heißes laserinduziertes Plasma (LPP). Dieses Plasma

emittiert neben sichtbarer Strahlung auch Röntgenstrahlung, es kann also als Röntgenquelle

benutzt werden. Ein solches lasergetriebenes System ist äußerst kompakt im Vergleich zu ei-

nem Speicherring, man spricht auch von table-top Systemen. Eine weitere Möglichkeit zur

Erzeugung von EUV- oder weicher Röntgenstrahlung mit Hilfe von Lasern sind sogenann-

te Hohe Harmonische in Gasen [LB93, MKG93]. Es handelt sich dabei um einen extrem

nichtlinearen Effekt, bei dem Photonen mit einer Energie entstehen, die einem Vielfachen

der Energie eines Laserphotons entsprechen. Auf diese Weise konnte schon Strahlung bis in

den Bereich einiger Nanometer Wellenlänge erzeugt werden, die gegenüber der Strahlung

aus Plasmen den Vorteil hat, dass sie in einen Kegel geringer Divergenz emittiert wird und

innerhalb des Kegels räumlich kohärent ist. Jedoch ist die Effizienz der Umwandlung von

Laserenergie in Röntgenenergie bei Hohen Harmonischen um Größenordnungen geringer als

bei einem Laserplasma [SCH+00b].

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Röntgenemission aus laserinduzierten Plas-

men im Bereich von EUV- bis hin zu harter Strahlung von einigen keV. Die Charakteristik

eines Röntgenspektrums wird dabei im wesentlichen durch das verwendete Targetmaterial

bestimmt, die Stärke der Emission in einer gewissen Bandbreite durch die beiden Laserpara-

meter Pulsdauer und Intensität. Der Einfluss dieser zwei Parameter auf die Plasmaerzeugung

wurde im Rahmen dieser Arbeit an verschiedenen Targetmaterialien und Targetsystemen ge-

nauer untersucht. Obwohl die prinzipiellen Vorgänge in einem Plasma bei niedrigen bis mitt-

leren Laserintensitäten (≤ 1017 W/cm2) im wesentlichen verstanden sind, gibt es bis jetzt

keine allgemeine Theorie, mit der man für beliebige Laser- und Targetparameter das zu er-

wartenden Röntgenspektrum berechnen kann. Notwendig sind vielmehr systematische Unter-

suchungen zur Abhängigkeit der Emission von den verschiedenen Parametern. Die Ergebnis-

se können dann als Basispunkte für die Entwicklung geeigneter Verfahren zur Berechnung

der Röntgenemission dienen. Hierzu möchte die vorliegende Arbeit einen Beitrag leisten.

Motivation für die Versuche sind spezielle Anwendungsmöglichkeiten von Laserplasmen als

Laborröntgenquelle, deren Eigenschaften für die jeweiligen Zwecke optimiert werden sollen.

Es handelt sich dabei zum einen um die Verwendung eines laserinduzierten Plasmas als Licht-

quelle für die EUV-Lithographie, hierzu wurden zwei verschiedenen Targets untersucht, ein

Wasserstrahltarget und ein Xenon-Cluster-Target. Zum anderen wurde ein Plasma als Quelle

für ein Röntgenabsorptionsspektrometer verwendet, hier kamen Festkörpertargets aus Kupfer

zum Einsatz. Abschließend wird eine Plasmaquelle für die Röntgendiffraktion vorgestellt.

Von besonderer Wichtigkeit bei der Untersuchung der spektralen Eigenschaften von Plas-

men ist das Messen von absoluten Werten wie z.B. den Photonenzahlen. Nur auf diese Weise

ist es möglich, die eigenen Resultate mit den Messungen anderer Gruppen zu vergleichen.

Allerdings sind Absolutmessungen im Röntgenbereich besonders schwierig, da man dazu

kalibrierte Optiken und Detektoren benötigt, als Eichnormal aber derzeit nur Speicherringe

zur Verfügung stehen. Deshalb wurden ausschließlich kalibrierte Messwerkzeuge verwendet,

deren Eichung zum Teil in speziellen Experimenten durchgeführt wurde.
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2. Grundlagen laserinduzierter Plasmen

In diesem Kapitel wird zunächst eine kurze Einführung in die Physik von Plasmen gegeben.

Dazu wird ein grundlegendes Modell zur Beschreibung von Vorgängen in einem Plasma dar-

gestellt. Anschließend wird genauer auf die Erzeugung von Plasmen mittels gepulster Laser

eingegangen.

2.1. Das stoßfreie Plasma

Der Begriff Plasma bezeichnet in der Physik ein nach außen elektrisch neutrales makrosko-

pisches Vielteilchensystem. Dieses enthält aber so viele freie Ladungsträger (Elektronen und

Ionen), dass die Systemeigenschaften im wesentlichen durch die elektromagnetischen Wech-

selwirkungen der Teilchen untereinander oder mit äußeren elektromagnetischen Feldern be-

stimmt werden [SW92].

Historisch gesehen wurde der Begriff Plasma von Langmuir 1928 bei der Untersuchung

von Gasentladungen eingeführt. Er definierte ein Plasma als ein System, dessen Debyelänge

λd wesentlich kleiner ist als seine makroskopische Ausdehnung [Hor91]:

λd =

√
ε0kBT

e2ne

(2.1)

Es sind ε0 die Dielektrizitätskonstante, kB die Boltzmann-Konstante, T die Temperatur1, e
die Elementarladung und ne die Elektronendichte. Die Debyelänge legt dabei den Bereich in

einem Plasma fest, in dem Ladungstrennung lokal vorhanden ist. Auf Größenskalen kleiner

als λd sind also die Anwesenheit einzelner Teilchen und deren Wechselwirkung untereinander

wichtig, während auf größeren Längen ein Plasma durch kollektive Phänomene beschrieben

werden kann.

Startpunkt für eine einfache kollektive Beschreibung eines Plasmas ist die Vernachlässi-

gung von Stößen einzelner Teilchen untereinander (ähnlich wie bei einem idealen Gas). Die

Funktion fj(xxx,vvv, t) beschreibe die Position xxx und die Geschwindigkeit vvv eines Teilchens der

Spezies j mit der Ladung qj und Masse mj (Elektronen Index e oder Ionen i) im Phasenraum

(xxx,vvv) als Funktion der Zeit t. Die Forderung, dass das Volumen des Phasenraums zeitlich

konstant sein muss, also keine Partikel vernichtet oder erzeugt werden, führt auf die soge-

nannte Vlasov-Gleichung [Kru88]:

∂fj

∂t
+ vvv · ∇∇∇xfj +

qj

mj

(
EEE +

vvv ×BBB

c

)
· ∇∇∇vfj = 0 (2.2)

Dabei bezeichnet EEE das elektrische Feld und BBB die magnetische Induktion. Zusammen mit

den Maxwell-Gleichungen beschreibt die Vlasov-Gleichung das stoßfreie Plasma vollständig.

1In der Plasmaphysik wird die Temperatur üblicherweise in eV angegeben: 1 eV/kB = 11604,5 K
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In der Praxis benötigt man häufig eine einfachere Beschreibung, die man durch eine Mitte-

lung über die Geschwindigkeiten einzelner Teilchen einer Sorte erhalten kann. Dazu führt

man die sogenannten Geschwindigkeitsmomente der Verteilung ein, die die Teilchendichte

nj und die mittlere Geschwindigkeit v̄vvj ergeben [Kru88]:

nj =

∫
fj(xxx,vvv, t)dvvv (2.3)

njv̄vvj =

∫
vvvfj(xxx,vvv, t)dvvv (2.4)

Eine Integration der Vlasovgleichung über die Geschwindigkeit und die Benutzung des ersten

Momentes der Verteilung ergibt nach einigen Umformungen [Att00]:

∂nj

∂t
+∇∇∇x · (njv̄vvj) = 0 (2.5)

Diese Gleichung ist in der Strömungsmechanik auch unter dem Namen Kontinuitätsgleichung

bekannt und beschreibt die Teilchenerhaltung einer bestimmten Sorte j. Analog ergibt sich

aus der Integration des Produktes von Vlasovgleichnung und Geschwindigkeit v̄vvj über die

Geschwindigkeit unter Berücksichtigung des zweiten Verteilungsmomentes [Att00]:

mj

(
∂

∂t
+ v̄vvj · ∇∇∇v

)
v̄vvj = − 1

nj

∇∇∇xpj − e(EEE + v̄vvj ×BBB) (2.6)

Die Größe pj bezeichnet den Elektronen- bzw. Ionendruck. Dies ist ein Analogon zur rei-

bungsfreien Navier-Stokes Gleichung. Da die Gleichungen (2.3) und (2.4) diese Ähnlichkeit

mit Gleichungen der Hydrodynamik aufweisen, nennt man die gemachte Näherung auch das

Zwei-Flüssigkeits-Modell. Dieses Modell wird wieder vervollständigt durch die Maxwell-

Gleichungen im Vakuum, die das elektrischen Feld EEE und die magnetische Induktion BBB mit

der Ladungs- und Stromdichte ρ und JJJ verknüpfen [Kru88]:

divEEE =
ρ

ε0

(2.7)

divBBB = 0 (2.8)

rotEEE +
∂BBB

∂t
= 0 (2.9)

rotBBB − µ0ε0
∂EEE

∂t
= µ0JJJ (2.10)

Dabei sind ρ =
∑

j njqj , JJJ =
∑

j njqjv̄vvj und µ0 die magnetische Permeabilität.

2.2. Ausbreitung elektromagnetischer Wellen in einem Plasma

Für das Verständnis der Wechselwirkung eines Plasmas mit Laserstrahlung hat die Ausbrei-

tung von elektromagnetischen Wellen in einem Plasma entscheidende Bedeutung. Als Aus-

gangspunkt einer genaueren Untersuchung kann das Zwei-Flüssigkeits-Modell dienen. Dabei

4



2.3. Absorption von Laserpulsen in einem Plasma

betrachtet man nur die Gleichungen für die Elektronen, da die Ionen bei den hohen Frequen-

zen einer Lichtwelle als unbeweglich gelten können. Für transversale Wellen geringer Inten-

sität vereinfacht sich dabei der Stromterm in den Maxwell-Gleichungen (2.7)–(2.10) linear zu

JJJ = −enev̄vve [Att00]. Ebenso kann man alle nichtlinearen Terme in den Geschwindigkeits-

momenten vernachlässigen. Die verbleibenden Terme des zweiten Moments in Gleichung

(2.4) führen zu einer einfachen Bewegungsgleichung der Elektronen im Plasma [Att00]:

me
∂v̄vve

∂∂∂t
= −eEEE (2.11)

Unter Benutzung dieser Gleichung ergibt sich aus den Maxwell-Gleichungen folgende Wel-

lengleichung für elektromagnetische Wellen in einem Plasma [Att00]:(
∂2

∂t2
+ ω2

p − c2∇2

)
EEE = 0 (2.12)

mit der Lichtgeschwindigkeit c und der Plasmafrequenz

ωp =

(
e2ne

ε0me

)1/2

. (2.13)

Die Plasmafrequenz ist wie die Debyelänge eine wichtige Kenngröße eines Plasmas, die

die kollektive Elektronenbewegung beschreibt und der natürlichen Schwingungsfrequenz der

Elektronen in einem Plasma entspricht. Für eine ebene elektromagnetische Welle der Form

EEE = E0 exp (−i(ωt− kkkxxx)) folgt aus Gleichung (2.12) die Dispersionsrelation [Att00]

ω2 = ω2
p + k2c2 . (2.14)

Sie unterscheidet sich von der Dispersionsrelation im Vakuum durch den Summanden ω2
p .

Die Bedingung ω = ωp definiert dabei die sogenannte kritische Dichte, wenn man die Formel

(2.13) für ωp einsetzt und nach ne auflöst [Att00]:

nkr ≡
ε0mω2

e2
(2.15)

Der Begriff
”
kritische Dichte“ wurde deshalb gewählt, da für eine elektromagnetische Welle

mit ω < ωp der Wert k imaginär wird. Das bedeutet, das die Welle an einem Plasma mit einer

Elektronendichte ne > nkr (überdichtes Plasma) total reflektiert wird. Nur für ω > ωp kann

sich eine Welle in einem unterdichten Plasma mit ne < nkr ausbreiten. Die Brechzahl eines

solchen Plasmas ergibt sich aus Gleichung (2.14) zu [Att00]:

n =

√
1−

ω2
p

ω2
(2.16)

2.3. Absorption von Laserpulsen in einem Plasma

Im Labor können Plasmen hergestellt werden, indem man Energie zur Erzeugung freier Elek-

tronen und Ionen aufbringt. Dies kann auf unterschiedliche Weise geschehen. Im Rahmen
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dieser Arbeit wird die Erzeugung eines Plasmas durch Laserstrahlung untersucht (laserin-

duziertes Plasma). Dazu fokussiert man einen hochenergetischen, im allgemeinen gepulsten

Laserstrahl auf ein sogenanntes Target. In diesem Kapitel sollen die Mechanismen erläutert

werden, die zur Plasmaentstehung führen und für die Einkopplung von Laserenergie in das

Plasma verantwortlich sind.

2.3.1. Multiphotonen- und Tunnelionisation

Der Beginn der Wechselwirkung von Laserstrahlung mit einem Targetmaterial, also der Pro-

zess der eigentlich Plasmaerzeugung, bildet die Ionisation von Atomen oder Molekülen. Die-

ser Ionisationsprozess kann mit Hilfe von zwei unterschiedlichen physikalischen Modellen

beschrieben werden. Im ersten Modell wird die Ionisation durch die gleichzeitige Absorpti-

on von mehreren Photonen hervorgerufen. Die Energie eines einzelnen Laserphotons ist i.a.

nicht ausreichend, man spricht daher auch von Multiphotonenionisation. Im zweiten Modell

erfolgt die Ionisation durch quasistatische elektrische Feldionisation. Dabei führt eine Über-

lagerung des Coulombfeldes eines Atomkerns mit dem äußeren elektrischen Laserfeld zu

einer Erniedrigung der Barriere des Coulombpotenzials, so dass vorher gebundene Zustände

frei werden oder die Wahrscheinlichkeit für einen Tunnelprozess eines Elektrons aus dem

Potenzial wesentlich erhöht wird. Deshalb nennt man diesen Prozess auch Tunnelionisation.

Der Keldysh Parameter γ [Kel65] beschreibt den Übergang zwischen dem Bereich der

Mutiphotonenionisation und dem Bereich der Tunnelionisation:

γ =

√
EI

2Up

(2.17)

mit dem Ionisierungspotenzial EI und dem ponderomotiven Potenzial Up =
e2E2

0

4meω2 . Dieses

Potenzial bezeichnet die zeitgemittelte kinetische Energie, die ein Elektron aufgrund seiner

Zitterbewegung im oszillierenden elektrischen Feld besitzt. Für γ � 1 überwiegt die Mul-

tiphotonenionisation, während für γ � 1 die Tunnelionisation dominiert. Da man jedoch

auch wesentlich höhere Ionisationszustände beobachten kann, deren Existenz durch die zwei

Ionisationsmodelle nicht erklärt werden können, müssen weitere Prozesse für die Ionisation

in einem Plasma relevant sein.

2.3.2. Stoßabsorption (Inverse Bremsstrahlung)

Der wichtigste Wechselwirkungsmechanismus zwischen Plasma und Laserfeld bei niedrigen

bis mittleren Intensitäten (I < 1015 W/cm2 für 1µm Laserwellenlänge) [BCK91] ist die so-

genannte Stoßabsorption. Wiederum bietet das Zwei-Flüssigkeits-Modell eine Basis für eine

theoretische Betrachtung, wenn man in der Bewegungsgleichung für Elektronen (zweites Ge-

schwindigkeitsmoment Gleichung (2.4)) einen Stoßterm berücksichtigt, der die Stoßfrequenz

zwischen Elektronen und Ionen νei enthält [Att00, Kru88]:

me
∂v̄vve

∂t
= −eEEE −mνeiv̄vve (2.18)

Dadurch erhält man eine modifizierte Dispersionsrelation (für νei � ω):

ω2 = ω2
p + k2c2 − iω2

p

νei

ω2
(2.19)
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Der Realteil entspricht der Lösung ohne Stöße. Der negative Imaginärteil bedeutet, dass die

elektromagnetische Welle während ihrer Ausbreitung im unterdichten Plasma gedämpft wird.

Dabei induziert die Welle Elektronenoszillationen, deren Energie über die Stöße der Elektro-

nen mit den Ionen zu einer Erhöhung der mittleren Elektronenenergie führt. Die Elektronen-

temperatur im Plasma wird also erhöht, und ebenfalls über Stöße mit den Ionen können nun

auch höhere Ionisierungsstufen erzeugt werden.

Abbildung 2.1.: Eindimensionale Illustration der Stoßabsorption

Dieser Mechanismus ist für die Erzeugung heißer Plasmen von entscheidender Bedeutung

und wird als Stoßabsorption oder auch Inverse Bremsstrahlung bezeichnet, in Anlehnung an

den umgekehrten Prozess der Bremsstrahlung, bei dem kinetische Elektronenergie in Strah-

lungsenergie umgewandelt wird. Abbildung 2.1 zeigt den Prozess schematisch. Ein Laser-

puls trifft auf ein Plasma mit einem Elektronendichtegradienten. Beim Durchgang durch das

unterdichte Plasma wird die Lichtwelle gedämpft und heizt das Plasma über Inverse Brems-

strahlung auf. Die Welle kann sich aber nur bis zur kritischen Dichte im Plasma ausbreiten

und wird dort reflektiert. Im Bereich des Reflexionspunktes ist die Übertragung von Energie

aus dem Lichtfeld in das Plasma durch Stoßabsorption am effektivsten.

2.3.3. Resonanzabsorption

Trifft eine elektromagnetische Welle nicht senkrecht auf ein inhomogenes Plasma mit Dich-

tegradientem, ist der Reflektionspunkt nicht mehr durch ne = nkr gegeben, sondern durch

ne = nkr cos α [Att00], wobei α der Einfallswinkel zur Targetnormalen ist. Für eine p-

polarisierte Welle ergibt sich eine Komponente des elektrischen Feldes, die in Richtung des

Dichtegradienten zeigt. Diese führt dazu, dass die Schwingungen der Elektronen im Plasma

mit ωp resonant angeregt werden können, und zwar genau bei ne = nkr. Auch in diesem Fall,

der Resonanzabsorption genannt wird, wird Energie aus dem Strahlungsfeld in des Plasma

eingekoppelt. Allerdings ist dieser Prozess stoßfrei. Besonders effektiv ist dieser Mechanis-

7



2. Grundlagen laserinduzierter Plasmen

mus für hohe Laserintensitäten (I > 1015 W/cm2) und steile Dichtegradienten [BCK91], die

vorzugsweise mit Laserpulsdauern < ns erzeugt werden können.

2.4. Plasmaexpansion

Eine weitere wichtige Größe eines Laserplasmas ist die Expansionsgeschwindigkeit. Diese

Geschwindigkeit wird durch die Ionenmasse und die Temperatur der Elektronen (i.a. höher

als die der Ionen) bestimmt. Mit Hilfe des Zwei-Flüssigkeits-Modells kann die Geschwindig-

keit als isotherme Expansion einer heißen Flüssigkeit aus Elektronen oder Ionen abgeschätzt

werden. Unter der Voraussetzung, dass die Expansionsgeschwindigkeit der Elektronen durch

die großen Ionenmassen mi begrenzt wird, folgt für Te � Ti [Att00]:

vexp =

√(
ZκkTe

mi

)
(2.20)

Dabei bezeichnen Z den mittleren Ladungszustand des Plasmas und κ den Adiabatenex-

ponenten (= 5/3 für einatomige Systeme). Die Expansionsgeschwindigkeit sollte einen ent-

scheidenden Einfluss auf die Absorption von Laserpulsen haben, da durch die Expansion ein

Dichtegradient entsteht. Die Steilheit das Dichtegradienten wird durch die sogenannte Ska-

lenlänge L beschrieben [Att00]:

L = − ni

∂ni/∂x
= vexp · τ (2.21)

Diese ist mit der Pulsdauer τ des Lasers über die Expansionsgeschwindigkeit verknüpft. Um

eine effektive Plasmaheizung durch Stoßabsorption zu erhalten, sollte diese Skalenlänge im

Bereich der Absorptionslänge labs einer Lichtwelle im unterdichten Plasma liegen [Att00]:

labs =
nc

ne

vg

νei

(2.22)

Die Absorptionslänge ist gegeben durch einen 1/e Abfall der Lichtintensität, vg ist die Grup-

pengeschwindigkeit der Welle. Für eine Laserwellenlänge von 1 µm, wie sie z.B. der in dieser

Arbeit verwendete Nd:YLF-Laser (Abschnitt 4.3.1) besitzt, erwartet man eine effektive In-

verse Bremsstrahlung für Pulsdauern im Bereich von Nanosekunden [Att00, BCK91].

2.5. Strahlungsemission eines laserinduzierten Plasmas

Durch das Abbremsen schneller Elektronen und die Rekombination von Elektronen mit Io-

nen verliert das Plasma Energie in Form von elektromagnetischer Strahlung in einem weiten

Spektralbereich. Die Charakteristik des vom Plasma emittierten Spektrums wird dabei im we-

sentlichen durch die Einstrahlungsbedingungen des Lasers und die Wahl des Targetmaterials

bestimmt. Dies soll im folgenden näher erläutert werden.
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2.5. Strahlungsemission eines laserinduzierten Plasmas

2.5.1. Planck-Limit

Die abgestrahlte Leistung dP eines Systems pro Flächenelement dA in ein Raumwinkel-

intervall dΩ, welches sich im vollständigen thermodynamischen Gleichgewicht (VTG) mit

der Umgebung befindet, wird durch das Planck-Gesetz für die Strahlung eines schwarzen

Körpers beschrieben [Kry93]:

dP

dλ dΩ dA
=

2hc2

λ5

1

ehc/λkBT − 1
(2.23)

Dabei ist h das Plancksche Wirkungsquantum und c die Lichtgeschwindigkeit. Die Planck-

Kurve stellt ein oberes Limit für die erreichbare spektrale Strahlungsdichte eines heißen Plas-

mas dar, da dieses sich nicht im VTG befindet [SW92]. Somit unterscheidet sich auch die

spektrale Verteilung der Strahlung eines Plasmas von der eines Planck-Strahlers (Abbildung

2.2).

Abbildung 2.2.: Theoretisches Emissionsspektrum eines Stickstoffplasmas bei Te = 200 eV.

Zum Vergleich ist das Spektrum eines Planck-Strahlers gleicher Temperatur gezeigt.

Nach [Leb]

Dennoch kann der Vergleich eines Plasmas mit einem schwarzen Körper hilfreich sein,

ist man daran interessiert, die Strahlung in einem speziellen Spektralbereich zu maximieren.

Dazu betrachtet man das Maximum der Planckschen Strahlungskurve, welches sich mit dem

Wienschen Verschiebungsgesetz in Abhängigkeit der Temperatur berechnen lässt [SW92]:

λmax =
2, 9 · 106nm · K

T
(2.24)
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2. Grundlagen laserinduzierter Plasmen

Zu einer vorgegebenen Wellenlänge lässt sich damit eine Temperatur berechnen. Ist diese be-

kannt, kann man mit dem Stefan-Boltzmann-Gesetz für Planck-Strahler die Leistungsdichte

P/A (= Intensität I) bestimmen, die nötig ist, um ein derartiges Plasma zu erzeugen [GV95]:

P

A
= σ · T 4 (2.25)

Aus diesen Überlegungen lässt sich grob abschätzen, welche Intensität im Fokus zur Erzeu-

gung eines Plasmas mit einer Emission im gewünschten Spektralbereich herrschen muss.

2.5.2. Strahlungsmechanismen

Es gibt hauptsächlich vier Mechanismen, die bei einem laserinduzierten Plasma zur Strah-

lungserzeugung führen.

• frei-frei-Übergänge: Schnelle, freie Elektronen werden im Feld positiv geladener Teil-

chen abgebremst und emittieren dabei Strahlung, die deshalb auch Bremsstrahlung ge-

nannt wird. Da der Energiebetrag, den die Elektronen dabei verlieren, nur durch ihre

maximale kinetische Energie nach oben hin begrenzt ist, entsteht ein kontinuierliches

Spektrum analog dem einer klassischen Röntgenröhre, welches bei einer Grenzenergie

abbricht.

• Innerschalenionisation: Ebenfalls durch Stoßprozesse von schnellen Elektronen mit

nicht ionisierten Atomen kann ein Elektron aus einer inneren Schale entfernt werden.

Das Auffüllen des freigewordenen Zustandes durch Elektronen aus höheren Schalen

führt wie bei einer Röntgenröhre zur Emission von sogenannter charakteristischer Li-

nienstrahlung.

• frei-gebunden-Übergänge: Freie Elektronen rekombinieren mit Ionen, indem sie in

einen gebundenen Zustand übergehen. Die sogenannte Rekombinationsstrahlung, die

dabei emittiert wird, führt ebenfalls zu einem Kontinuum, da die Elektronen vor der

Rekombination unterschiedliche kinetische Energien besitzen können.

• gebunden-gebunden-Übergänge: In höheren Schalen gebundene Elektronen fallen auf

freie, niedriger gelegene Energieniveaus und emittieren dabei Strahlung, deren Ener-

gie der Energiedifferenz der Zustände entspricht. Dies führt im Spektrum zu ein-

zelnen, schmalbandigen Emissionslinien, man spricht auch von Linienstrahlung. Die

Wellenlänge λ der einzelnen Linien lässt sich durch die Rydberg-Formel beschreiben

[MK94]:
1

λ
= R∞ · (Z − σ)2 ·

(
1

m2
− 1

n2

)
(2.26)

Es sind R∞ die Rydbergkonstante, Z die Kernladungzahl, σ die Abschirmkonstante

und n,m die Hauptquantenzahlen der beteiligten Niveaus. Die Breite der Spektrallinien

setzt sich dabei zusammen aus der natürlichen Linienbreite, der Dopplerverbreiterung

und der Druckverbreiterung [MK94]. Die Linienbreite der Strahlung aus laserinduzier-

ten Plasmen ist im wesentlichen durch die Doppler- und Starkverbreiterung gegeben.

Bei mittleren Laserintensitäten (≤ 1016 W/cm2) beträgt die Monochromasie einer Linie

im EUV- und weichen Röntgenbereich λ/∆λ ≥ 1000 [WHN+97, SMN+98].
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2.5. Strahlungsemission eines laserinduzierten Plasmas

In Abbildung 2.2 kann man erkennen, wie sich das Spektrum eines Plasmas aus den Bei-

trägen der unterschiedlichen Strahlungsmechanismen zusammensetzt und sich dadurch vom

Spektrum eines schwarzen Strahlers gleicher Temperatur signifikant unterscheidet. Man er-

kennt, dass nur in einzelnen Emissionslinien bestimmter Ionensorten die Planck-Kurve fast

erreicht wird. Die Existenz einer Ionensorte ist dabei von der Elektronentemperatur Te im

Plasma abhängig, die wiederum eine Abhängigkeit von der Laserintensität besitzt [Pue70]:

Te ∼ I4/9 (2.27)

Dies zeigt noch einmal, dass das emittierte Spektrum von der Intensität abhängig ist, daher

soll in der vorliegenden Arbeit insbesondere der Einfluss dieses Parameters und der Laser-

pulsdauer auf die Emission von verschiedenen Laserplasmen untersucht werden.

2.5.3. Abschätzungen zur Konversionseffizienz eines laserinduzierten Plasmas

Ein wichtiger Wert für die Charakterisierung der Röntgenemission aus einem laserinduzier-

ten Plasma ist die Konversionseffizienz η. Diese ist definiert als Quotient aus Energie der

emittierten Röntgenstrahlung Ex-ray in einer gewissen spektralen Bandbreite und verwende-

ter Laserpulsenergie ELaser:

η =
Ex-ray

ELaser

(2.28)

Der Wert beschreibt die Effektivität der Konversion von aufzubringender Laserenergie in

Röntgenstrahlung, die man für ein bestimmtes Experiment nutzen möchte. Damit eignet er

sich als Vergleichswert für verschiedene Plasmaquellen. Darüber hinaus ermöglicht die Kon-

versionseffizienz die Berechnung der von der Quelle emittierten mittleren Röntgenleistung

Px-ray (= Photonen/Zeiteinheit) aus der mittleren Leistung des Lasers PLaser:

Px-ray = η · PLaser (2.29)

Mit dieser Formel kann man die Röntgenleistung der Quelle zu höheren Laserleistungen ska-

lieren, sofern die Einstrahlbedingungen (Intensität, Pulsdauer) konstant gehalten werden.

Eine grobe Abschätzung der zu erwartenden Konversionseffizienzen kann aufgrund einer

Argumentation erfolgen, die sich aus Gründen der Energieerhaltung ergibt. Um ein Plasma

zu erzeugen, das Photonen der gewünschten Energie hν emittiert, benötigt man mindestens

die Energie zur Erzeugung des Grundzustandes Zi des Ions, dass das Photon emittiert. Diese

ist gegeben durch die Summe der Ionisationspotenziale
∑Zi

i=1 Ei
I und der Energie zur Anre-

gung des emittierenden Zustands, die mindestens hν beträgt. Dazu kommt noch die Energie,

um Ionen und Elektronen auf eine Temperatur Tj zu bringen. Damit beträgt die minimal

notwendige Energie Emin pro emittierendem Ion [LBJ+01]:

Emin ≈
Zi∑
i=1

Ei
I + hν +

3

2
kBTi +

3

2
ZikBTe (2.30)

Die Konversionseffizienz kann man somit abschätzen zu:

η ≈ hν

Emin

(2.31)
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2. Grundlagen laserinduzierter Plasmen

Mit Blick auf die Effizienz ist es sinnvoll, den niedrigsten möglichen Grundzustand zu ver-

wenden. Allerdings liefert die Abschätzung eine obere Grenze für die Effizienz, entsprechen-

de Werte können in der Praxis nicht erreicht werden. Hat man die Energie zur Erzeugung

eines Ionisationszustandes aufgebracht, ist es nämlich nicht möglich, nur gezielt einen Über-

gang anzuregen. Diese Tatsache kann in der Formel für die minimal aufzubringende Energie

folgendermaßen berücksichtigt werden:

Emin ≈
Zi∑
i=1

Ei
I +

ω∑
j=α

γjhνj +
3

2
kBTi +

3

2
ZikBTe (2.32)

Der Summand
∑ω

j=α γjhνj bezeichnet die Energie aller möglichen Übergänge des Iones, die

zu einer Emission führen können. Dabei berücksichtigt ein Gewichtungsfaktor γj , dass die

relative Intensität verschiedener Spektrallinien in einem festen Verhältnis zueinander stehen.

Diese Änderung sollte zu einer wesentlichen Verbesserung des Modells führen, obwohl es

noch immer eine Obergrenze für die mögliche Konversionseffizienz darstellt. Inwieweit die

gemessenen Werte von den theoretischen Werten abweichen, wird in den Kapiteln 4 und 5

zur EUV-Emission von Laserplasmen diskutiert.

2.5.4. Wahl des Targetmaterials und Targetsystems

Das von einem Laserplasma emittierte Strahlungsspektrum wird neben den Lasereigenschaf-

ten durch das Targetmaterial bestimmt. Der entscheidende Parameter ist hier die Kernla-

dungszahl Z. Ist man z.B. an Linienstrahlung interessiert, wählt man entsprechend der Wel-

lenlänge in Gleichung (2.26) ein Z passend zu hohen Ionisationsstufen (n,m = 1,2,3). Ist da-

gegen ein kontinuierliches Spektrum erwünscht, sollte man ein Material mit einem möglichst

hohen Z wählen, um einen starken und homogenen Bremsstrahlungsuntergrund zu bekom-

men, da die Bremsstrahlung mit steigendem Z zunimmt [TD99]. Alternativ kann man ein Ele-

ment wählen, bei dem im gewünschten Spektralbereich die Linien so zahlreich sind und dicht

beieinander liegen (gilt für niedrige Ionisationsstufen), dass sie vom Monochromator nicht

mehr aufgelöst werden können. Man spricht in diesem Fall von einem Quasi-Kontinuum.

Durch einen Wechsel des Targetmaterials ist es also möglich, die Plasmaquelle für eine be-

stimmte Anwendung zu optimieren.

Neben dem Material ist die Wahl der Form, in der es vorliegt, im folgenden Targetsy-

stem genannt, von entscheidender Bedeutung. Grundsätzlich kann das Targetmaterial in den

drei möglichen Aggregatzuständen vorliegen. Man unterscheidet deshalb beim Targetsystem

zwischen Festkörper-, Flüssigkeits- und Gastargets. Die Erzeugung eines Plasmas geschieht

im Vakuum, da die im Bereich des Laserfokus auftretenden Intensitäten hoch genug sind,

um einen Luftdurchbruch zu erzeugen. Es ist somit in Luft nicht möglich, das Target entspre-

chend aufzuheizen. Außerdem ist die Absorption in Luft im Bereich weicher Röntgenstrahlen

so groß, dass diese im Vakuum über längere Strecken geführt werden muss. Das Targetsystem

sollte also zwingend im Vakuum verwendbar sein.

Am ehesten gilt dies für das Festkörpertarget [TD99], es kann aufgrund des niedrigen

Dampfdrucks von Festkörpern problemlos ins Vakuum gebracht werden. Allerdings muss

man sicherstellen, dass jeder Laserpuls eine
”
frische“ Stelle auf dem Target trifft. Schießt man

dagegen immer auf eine feste Stelle, nimmt die Emission nach einigen Laserpulsen drastisch
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ab, da jeder Puls einen kleinen Krater im Material erzeugt. Bei darauffolgenden Schüssen

befindet sich das Material nicht mehr optimal im Fokus. Durch eine schnelle Bewegung des

Targets kann dafür gesorgt werden, dass auch die Pulse eines Lasers mit hoher Repetitions-

rate immer eine neue Targetstelle treffen. Das größte Problem bei Festkörpermaterialien ist

das sogenannte Debris. Beim Auftreffen eines Laserstrahls auf einen festen Körper entstehen

Schockwellen, die dazu führen, dass an der Targetoberfläche Teilchen herausgeschleudert

werden [BOS95]. Außerdem kann Debris durch die thermische Verdampfung des Materials

entstehen. Diesen Partikelstrom, der zusätzlich auch aus im Plasma erzeugten Ionen beste-

hen kann, bezeichnet man als Debris. Debris aber kann zur Zerstörung von empfindlichen

röntgenoptischen Komponenten führen und ist das größte Problem bei der Verwendung von

Festkörpertargets.

Das Debrisproblem kann drastisch gemindert werden, indem man Flüssigkeits- oder Ga-

stargets verwendet. Beim Gastarget [FBPP93] lässt man über ein Ventil kurzzeitig einen

Gaspuls ins Vakuum und schießt mit dem Laser in diese Gaswolke. Das Gas wird danach

einfach abgepumpt, Debris entsteht lediglich in Form von einzelnen Atomen oder Ionen. Al-

lerdings werden für ein Gastarget hohe Drücke von einigen 10 bar benötigt, um eine mittlere

Atomdichte von 1019Atomen/cm3 zu erhalten, die für eine effektive Absorption der Laser-

strahlung notwendig ist. Eine lokal höhere Dichte in einem Gaspuls kann aber erreicht wer-

den, indem man die Expansionsbedingungen des Gases ins Vakuum so wählt, dass die Atome

große Cluster von einigen 10000 Atomen bilden [DDR+96]. Dadurch erreicht man lokal eine

Teilchendichte, die mit der eines Festkörpers vergleichbar ist.

Eine andere Alternative sind Flüssigkeitstargets [RH93, RTD+98], in denen die Atomdich-

te ebenfalls fast Festkörperniveau erreicht. Ultradünne Flüssigkeitsstrahlen bzw. Tröpfchen

mit einem Durchmesser im Bereich einiger 10 µm werden mit hohem Druck ins Vakuum ge-

spritzt und der Laserstrahl auf ein solches Target fokussiert. Das auftretende Debris ist dabei

um mehrere Größenordnungen geringer als bei Festkörpertargets, da die Ausdehnung des Tar-

gets ungefähr der Größe des Laserfokus entspricht, man spricht auch von einem mass-limited

Target. Problematisch ist allerdings die Aufrechterhaltung des Vakuums und das Ausschleu-

sen der Flüssigkeit aus dem Vakuum, in der Regel werden saugstarke Pumpen in Kombination

mit differentiellen Pumpstrecken oder Kühlfallen benötigt. Dabei sorgt der Flüssigkeitsstrahl

für eine ständige Targeterneuerung, jeder Laserpuls trifft auf eine neue Targetstelle. Norma-

lerweise ist man nur an der Strahlung interessiert, die von einem bestimmten chemischen

Element emittiert wird. Viele Flüssigkeiten bestehen aber aus verschiedenen Atomsorten, die

effektive Teilchendichte einer einzelnen Sorte kann dadurch gering sein. Zur Maximierung

der Röntgenemission sollte deshalb das Target idealerweise aus nur einem Element beste-

hen. Bei im Normalzustand gasförmigen Elementen erreicht man dies, indem man sie ver-

flüssigt und so ein Kryo-Flüssigkeits-Target erhält [BRHW98]. Eine andere, experimentell

weniger aufwendige Methode besteht darin, das Gas im Vakuum auf einer tiefkalten Ober-

fläche auszufrieren und auf diese Fläche den Laser zu fokussieren [LSWN98]. Die Dauer des

Aufwachsens einer genügend dicken Schicht begrenzt aber die Repetitionsrate eines Kryo-

Festkörpertargets, zudem entsteht Debris in Form von kleinen Eispartikeln.
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3. Aufbau der Diagnostik im weichen und harten
Röntgenbereich

In diesem Kapitel werden die zur Charakterisierung der vom Plasma emittierten Strahlung so-

wohl im weichen als auch harten Röntgenbereich benutzten Werkzeuge vorgestellt. Sie bilden

die Basis für die in dieser Arbeit beschriebenen Untersuchungen der spektralen Eigenschaften

verschiedener laserinduzierter Plasmen in Abhängigkeit von verschiedenen Laserparametern

oder Targetmaterialien und -systemen. Diese Messungen sind Grundlage für die Verwen-

dung eines laserinduzierten Plasmas als Röntgenquelle für eine bestimmte Anwendung, aber

auch für das grundlegende Verständnis der physikalischen Vorgänge im Plasma selbst. Dabei

möchte man folgende Informationen über die Emission des Plasmas gewinnen:

• qualitativ: welche Charakteristik hat das Spektrum in einem Spektralbereich, d.h. do-

miniert Linienstrahlung oder erhält man ein Kontinuum

• quantitativ: wie viele Photonen emittiert das Plasma in einer relativen spektrale Band-

breite, wie ist die Monochromasie in einzelnen Linien, wie groß ist die strahlende

Quellfläche, wie lang ist die Dauer der Röntgenemission

Als Größe für die quantitative Beschreibung der Emission eines laserinduzierten Plasmas

dient die spektrale Pulsbrillanz B [WHN+97]:

B =
Zahl der Photonen

Puls · Raumwinkelintervall · Quellfläche · relative Bandbreite
(3.1)

Dabei ist die Verwendung der folgenden Einheiten gebräuchlich:

[B] =
1

Puls · sr ·mm2 · 0, 1%∆λ/λ
oder

1

Puls · sr · µm2 · pm
(3.2)

In den folgenden zwei Abschnitten werden Instrumente vorgestellt, mit denen man die Puls-

brillanz eines Laserplasmas im EUV- und weichen Röntgenbereich (λ = 1–20 nm) messen

kann. Danach wird ein Messwerkzeug erklärt, mit dem Spektren für härtere Strahlung aufge-

nommen werden können.

3.1. Spalt-Gitter-Spektrograph

Zur spektralen Zerlegung weicher Röntgenstrahlen benutzt man im allgemeinen Gitter als

dispersive Elemente, die entweder in Transmission oder in Reflexion arbeiten. Dabei stellt

ein Transmissionsgitter eine experimentell besonders einfache Methode zur spektralen Zer-

legung des Lichtes dar. Neben dem Gitter benötigt man außerdem ein optisches Element,

das ein Bild der Quelle auf dem Detektor erzeugt. Als einfachster Aufbau kann eine kleine
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Abbildung 3.1.: Schematische Darstellung des Spalt-Gitter-Spektrographen. Links groß ge-

zeigt ist eine elektronenmikroskopische Aufnahme eines Gitters. Nach [Ham97]

Blende verwendet werden, man erhält eine Lochkamera. Da aber lediglich in der Dispersi-

onsrichtung des Gitters eine Abbildung nötig ist, wird bei dem benutzten Spektrographen

ein Spalt verwendet. So lässt sich insgesamt mehr Licht sammeln. Vervollständigt wird der

Spektrograph durch einen ortsauflösenden Detektor, in diesem Fall einer speziellen CCD-

Kamera (Abschnitt 3.3.1). Der Spalt-Gitter-Spektrograph ist schematisch in Abbildung 3.1

dargestellt.

Die Lage der Beugungsmaxima im Bild wird durch die Gitterformel beschrieben [BW80]:

sin αλ = m · λ

dx

(3.3)

Dabei ist αλ der Ablenkwinkel, m = ±1,±2,±3... die Beugungsordnung und dx die hori-

zontale Gitterkonstante. Die Wellenlängendifferenz der im Bild gerade noch zu trennenden

Beugungsmaxima zweier benachbarter Linien, gegeben durch die Größe des Schattenwurfs

in der Detektorebene, beträgt in geometrischer Näherung (vgl. Abbildung 3.1) [WRH+99]:

∆λgeo =
dx

m

(
Dx + d

g
+

Dx

b

)
(3.4)

mit der Spaltbreite Dx, dem Quelldurchmesser d, dem Abstand Quelle-Gitter g und dem Ab-

stand Gitter-Detektor b. Das relative spektrale Auflösungsvermögen, erreichbar allerdings nur
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bei einer beugungsbegrenzten Abbildung der Quelle (mit einer Lochkamera nicht möglich),

ist gleich der Anzahl der beleuchteten Gitterstege N [BW80]:

λ

∆λbeu

= m ·N (3.5)

Damit beträgt die erreichbare Auflösung

∆λ =
√

∆λ2
geo + ∆λ2

beu (3.6)

Für geringe Auflösungen ist der Beitrag der geometrischen Auflösungsbeschränkung aller-

dings so groß, dass der Term für die beugungsbegrenzte Auflösung vernachlässigt werden

kann. Um eine hohe Auflösung zu erreichen, muß nach Gleichung (3.4) die Gitterkonstante

und die Quellgröße möglichst klein sein. Den Spalt sollte man ebenfalls klein wählen, aber

nicht so klein, dass die beugungsbegrenzte Auflösung kleiner wird als die geometrische.

Das in dieser Arbeit benutzte System besteht aus einem Spalt mit einer Breite von 50 µm

und einem Siliziumgitter mit einer Gitterkonstante von 100 nm [WRH+99]. Das relative

spektrale Auflösungsvermögen beträgt damit im Bereich des Wasserfensters λ/∆λ = 50–400

bei Abständen g und b zwischen 30–150 cm. Das Gitter besitzt ein Strich-Lücke Verhält-

nis von ungefähr 1:1 und wird Elektronenstrahl-lithographisch hergestellt [Ham97]. Zur

Erhöhung und Glättung des Beugungswirkungsgrades ist es mit einer 30 nm dicken Gold-

schicht bedampft. Als Beugungswirkungsgrad (BWG) bezeichnet man den Quotienten aus in

eine Ordnung m abgebeugter Intensität Im und insgesamt einfallender Strahlungsintensität

I0 einer Wellenlänge:

BWGm(λ) =
Im(λ)

I0(λ)
(3.7)

Aus Stabilitätsgründen besitzt das Gitter senkrecht zur eigentlichen Gitterstruktur (Haupt-

gitter) Stützstege mit einer Gitterkonstante von dy = 1 µm (Stützstegegitter), wodurch die

Abbildung 3.2.: Beispiel eines Spektrum eines Ethanoljettargets im Wellenlängenbereich 1–

4 nm. Deutlich zu sehen sind die höheren Beugungsordnungen des Stützstegegitters. Zur

Auswertung benutzt man die 0. Stützstegeordnung. [Vog99]
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3. Aufbau der Diagnostik im weichen und harten Röntgenbereich

effektive Fläche des Hauptgitters um ca. 30% reduziert wird. Das Stützstegegitter ist aber

für praktische Arbeiten von Vorteil, da die von ihm stammenden gemischten höheren Beu-

gungsordnungen meist auch noch auf dem Detektor zu sehen sind (Abbildung 3.2) und so die

schnelle spektrale Analyse des Bildes erleichtern. Ist die 0. Beugungsordnung des Hauptgit-

ters bei höheren Wellenlängen nicht mehr auf dem Detektor zu sehen, kann aus dem Abstand

der 0. und 1. Ordnung des Stützstegegitters die Wellenlänge bestimmt werden.

Bei der Aufnahme eines Spektrums ist es wichtig zu verhindern, dass sichtbare Strahlung

in den Spektrographen gelangen kann. Diese kann entweder aus dem Plasma oder vom Laser

stammen und würde ebenfalls detektiert werden und die Spektren verfälschen. Aus diesem

Grund benutzt man dünne Filter aus Metall, die das sichtbare Licht unterdrücken, für die

Röntgenstrahlung aber eine möglichst hohe Transmission besitzen. In Abbildung 3.3 ist die

Transmission von zwei geeigneten Materialien gezeigt, es handelt sich um Aluminium und

Zirkonium. Zirkonium wurde dabei für die Messungen im EUV-Bereich verwendet, während

Aluminium für Spektren im weichen Röntgenbereich benutzt wurde.

Abbildung 3.3.: Transmission von 200 nm dicken Filtern aus Zirkonium (gestrichelte Linie)

und Aluminium (durchgezogene Linie) im Wellenlängenbereich von 0,5–20 nm [Gulb]

Um absolute Photonenzahlen messen zu können, muss der Beugungswirkungsgrad des

Gitters für jede Wellenlänge bekannt sein. Ebenfalls bekannt sein muss die spektrale Emp-

findlichkeit des Detektors. Diese Werte können durch Kalibriermessungen ermittelt werden

(siehe Abschnitt 3.4). Aus den Photonenzahlen des Spektrums und der Laserenergie ELaser

kann die Konversionseffizienz nach Gleichung (2.28) berechnet werden, da Ex-ray gegeben

ist durch die Zahl der Photonen in einer relativen spektralen Bandbreite ∆λ/λ mulipliziert

mit der Photonenenergie hν.

Mit einem Spalt-Gitter-Spektrographen ist die direkte Messung der Pulsbrillanz Gleichung

(3.1) nicht möglich, da er über die Quellgröße integriert und so lediglich die spektrale Strahl-

dichte liefert. Für viele Anwendungen ist dieser Wert aber ausreichend, da der Quelldurch-

messer keine kritische Größe darstellt. Ist man aber an dieser Größe interessiert, muss die

Quelle ortsaufgelöst abgebildet werden, was im folgenden Abschnitt beschrieben wird.
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3.2. Zonenplatten zur Quellgrößenmessung

3.2. Zonenplatten zur Quellgrößenmessung

Der einfachste Aufbau zur Messung der Größe einer Quelle im Röntgenbereich ist eine Loch-

kamera. Sind die zu messenden Quellen sehr klein (einige 10 µm) oder möchte man eine

hohe Ortsauflösung erreichen, kann man eine Zonenplatte anstatt einer Blende benutzen. Zo-

nenplatten sind konzentrische Kreisgitter mit nach außen abnehmender Gitterkonstante und

werden heutzutage in Röntgenmikroskopen als hochauflösende Optiken benutzt [TSRU98].

Ihre fokussierende Eigenschaft beruht auf dem physikalischen Effekt der Beugung. Damit

ist die Brennweite einer Zonenplatte fzp wellenlängenabhängig und lautet in quadratischer

Näherung [Sor95]:

fzp(λ) =
r2
n

m · nzp · λ
(3.8)

Es bezeichnen rn den Zonenplattenradius, m = ±1, 2... die Beugungsordnung und nzp die

Zahl der Zonen. Normalerweise benutzt man eine Zonenplatte in der +1. Beugungsordnung.

Die beugungsbegrenzte Größe δzp des erzeugten Fokus ist dabei gegeben durch die Breite der

äußersten Zone drn:

δzp = 1, 22 · drn (3.9)

Die Zonenplatte erzeugt ein räumlich stark vergrößertes Bild der Plasmaquelle auf dem

CCD-Detektor (Abbildung 3.4). Die Abbildungsgleichung lautet wie bei einer Brechungslin-

se [BW80]
1

fzp

=
1

g
+

1

b
(3.10)

Abbildung 3.4.: Hochauflösende Abbildung mit einer Zonenplatte
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3. Aufbau der Diagnostik im weichen und harten Röntgenbereich

Die Vergrößerung V ist gegeben durch die Gegenstandsweite g und Bildweite b:

V =
b

g
(3.11)

Mit Hilfe dieser zwei Gleichungen kann man sich für eine gewünschte Wellenlänge die

Geometrie eines Aufbaus bei vorgegebener Vergrößerung ausrechnen. Die mit einer sol-

chen Anordnung erreichbare räumliche Auflösung ist in der Regel nicht beugungsbegrenzt,

sondern durch die Pixelgröße der benutzten CCD-Kamera limitiert. Die beugungsbegrenzte

Auflösung der benutzten Zonenplatte, einer Kondensorzonenplatte (Typ KZP7), beträgt ca.

δKZP7 ≈ 60 nm, wobei die Brennweite gegeben ist durch [HR98]:

fKZP7 = 201mm · 2, 4nm

λ
(3.12)

3.3. Detektoren

3.3.1. Rückseitig belichtbare CCD-Kamera

Als ortsauflösender Detektor für EUV- und weiche Röntgenstrahlung benutzt man heutzutage

einen speziellen CCD-Kamera Typ, dessen Eignung für diesen Spektralbereich erstmals in

Röntgenmikroskopen nachgewiesen wurde [Wil94].

Normalerweise geschieht die Belichtung eines CCD (engl. charge coupled device) durch

die Gatestruktur und SiO2-Schicht hindurch (frontseitig belichtete CCD). Die Absorption

von Strahlung im UV- und weichen Röntgenbereich ist in diesen Schichten aber so groß, dass

die Empfindlichkeit stark gemindert wird. Zudem können die im SiO2 erzeugten Elektron-

Loch-Paare zu einer unerwünschten Beeinflussung der Potenzialtöpfe führen. Deshalb wur-

den rückseitig gedünnte CCDs entwickelt, die von hinten belichtet werden können (Abbil-

dung 3.5). Das Halbleitersubstrat wird dazu auf eine Dicke von 10-20 µm heruntergedünnt.

Im Einsatz verhalten sich rückseitig belichtbare CCDs wie vorderseitig beleuchtete.

Die Zahl der erzeugten Ladungsträger im Halbleitersubstrat eines CCD ist proportional zur

Zahl der eingefallenen Photonen, je nach Photonenenergie werden aber unterschiedlich viele

Elektronen erzeugt. Daher sind CCDs für das absolute Messen von Photonenzahlen besonders

geeignet. Weitere Vorteile eines CCD sind die auch im Röntgenbereich hohe Quanteneffizienz

von über 60% und der große Dynamikbereich [Wil94]. Wie schon in Abschnitt 3.1 erwähnt,

wurde das Komplettsystem aus Gitter und CCD-Kamera kalibriert, um Absolutmessungen

durchführen zu können.

Die in den Experimenten verwendeten Kameras (Photometrics und Princeton Instruments)

besitzen einen rückseitig gedünnten Chip (Tektronix TK 512 AB) mit einer Pixelmatrix

von 512×512 quadratischen Elementen. Die Pixelgröße beträgt 24×24 µm2, in jedem Pi-

xel können etwa 4·105 Elektronen gespeichert werden, ohne die Proportionalität zwischen

Zahl der auftreffenden Photonen und gespeicherten Elektronen zu verlieren. Um die Erzeu-

gung thermischer Elektronen im Halbleiter zu minimieren, die zum Dunkelsignal beitragen,

wird der Chip mit Hilfe eines Peltierelements auf eine Temperatur von T = -40◦C gekühlt.

Außerdem ist die Auslesefrequenz der Pixel auf 200 kHz begrenzt (Slow Scan CCD), was

20
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Abbildung 3.5.: Funktionsweise eines normalen a) und rückseitig gedünnten b) CCD-Chips.

Nach [Wil94]

das Ausleserauschen erheblich mindert. Leider erhält man dadurch eine Auslesezeit von eini-

gen Sekunden für ein Bild, weshalb man mit diesem Kameratyp keine Aufnahmen in Echtzeit

machen kann. Für diesen Zweck wurden Photodioden benutzt.

3.3.2. Röntgendioden und Einzelphotonenzählung

Meistens ist es während eines Experimentes unerläßlich, eine regelmäßige Kontrolle in Echt-

zeit über die Intensität der entstehenden Röntgenstrahlung zu haben, um z.B. die Laserfo-

kussierung zu optimieren. Da ein Detektor ohne Ortsauflösung für diesem Zweck völlig aus-

reichend ist, wurden speziell für den weichen Röntgenbereich geeignete Gallium-Arsenid-

Phosphid-Photodioden verwendet [Gut86]. Zur Abschattung der sichtbaren Strahlung wird

vor die Diode ein dünnes Metallfilter aus z.B. Aluminium oder Zirkonium gestellt, das Di-

odensignal wird auf einem Oszilloskop dargestellt. Dieses Signal ist zwar über die Strahlung

aller Wellenlängen integriert, die durch das Filter transmittiert werden, kann aber trotzdem

als guter Anhaltspunkt für die Stärke der Röntgenemission und dessen Optimierung dienen.

Man kann Photodioden auch zur Messung von Spektren im harten Röntgenbereich

(hν = 1–100 keV) verwenden, da die Energie zur Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares

bekannt ist (in Silizium z.B. 3,62 eV). Misst man in kurzen Abständen die Amplitude der

an der Diode abfallenden Spannung, entspricht der Wert direkt der Energie eines Photons,

wenn sichergestellt ist, dass während der Messzeit maximal ein Photon detektiert wurde.

Entsprechend der Energie trägt man das Ereignis in ein Histogramm ein. Nach häufiger Wie-

derholung dieses Vorgangs erhält man mit dieser Einzelphotonenzählung ein Röntgenspek-

trum. Auch die Messung von absoluten Photonenzahlen ist auf diese Weise möglich, da jeder

Count im Spektrum genau einem Photon entspricht. In dieser Arbeit wurde ein Detektor der

Firma AMPTEK vom Typ XR100CR in Kombination mit einem Vielkanalanalysator (MCA-

8000A) für die Messung von Spektren im Bereich hν = 1–30 keV benutzt. Der Detektor

besteht aus einem Si-Halbleiter und wird mittels eines Peltierelements gekühlt. Die Ener-
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3. Aufbau der Diagnostik im weichen und harten Röntgenbereich

Abbildung 3.6.: Röntgenspektrum von 241Am für die Energiekalibrierung der AMPTEK-

Diode

gieauflösung dieser Diode beträgt 300 eV, gemessen bei der Aufnahme eines Spektrums zur

Energiekalibrierung mit einem radioaktiven Americium Präparat 241Am (Abbildung 3.6).

3.3.3. Röntgen-Streak-Kamera

Eine Röntgen-Streak-Kamera (
”
Schmierbildkamera“) kann man benutzen, um Informatio-

nen über den zeitlichen Verlauf der Plasmaemission zu gewinnen. Sie besteht aus einer Pho-

tokathode, einem Kondensator und einem Fluoreszenzschirm mit dahinter liegender CCD-

Kamera. Die Funktionsweise dieser Anordnung ist wie folgt: Ein Röntgenpuls trifft auf die

Kathode und löst dort einen Elektronenpuls aus, dessen Dichte dem zeitlichen Verlauf des

Röntgenpulses entspricht. Während die Elektronen den Kondensator durchlaufen, wird die-

ser durch einen Hochspannungssägezahnpuls sehr schnell aufgeladen. Dadurch erfahren die

Elektronen je nach Durchflugszeitpunkt eine unterschiedlich starke Ablenkung durch das

elektrische Feld. Man erhält auf dem Szintillatorschirm also eine räumliche Verteilung des

Signals, ein
”
verschmiertes“ Bild. Diese Verteilung entspricht nun aber der zeitlichen Ent-

wicklung des Röntgenpulses (Abbildung 3.7).

Die Zeitauflösung einer Streak-Kamera wird im wesentlichen bestimmt durch die Aufla-

dungszeit des Kondensators und beträgt bei der verwendeten Kamera (Kentech 93014) ca.

1 ps. Um eine möglichst starkes Signal zu erhalten, kann die Röntgenstrahlung mittels ei-

nes toroidalen Hohlspiegels auf die Kathode, in diesem Fall Kaliumbromid auf einer Alu-

miniumfolie, fokussiert werden. Anstatt eines Fluoreszenzschirms wird eine Vielkanalplatte

(engl. Multichannelplate MCP) verwendet, die eine weitere Verstärkung des Signals bewirkt.

Darüber hinaus war es möglich, ein Gitter (2000 Linien/mm) hinter dem Hohlspiegel in den

Strahlengang zu bringen [JTT+94] und so ein Bild zu erzeugen, das sowohl zeitliche als auch

spektrale Informationen enthält.
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Abbildung 3.7.: Funktionsweise einer Streak-Kamera

3.4. Kalibrierung des Spalt-Gitter-Spektrographen im EUV-Bereich

Um absolute Photonenzahlen messen und Konversionseffizienzen bestimmen zu können,

muss der Spalt-Gitter-Spektrograph kalibriert werden. Dazu bestimmt man den Beugungs-

wirkungsgrad des Gitters (Gleichung (3.7)) und das Signal des CCD bei Belichtung mit einer

definierten Anzahl von Photonen. In diesem Fall wurden aber nicht Gitter und Detektor ein-

zeln, sondern das Gesamt-System bestehend aus Gitter und CCD-Kamera im Wellenlängen-

bereich von 10-15 nm geeicht. Wie anfangs erwähnt kann als zuverlässige Eichquelle bisher

nur die Strahlung aus Elektronenspeicherringen gelten. Dazu nutzt man die Berechenbarkeit

von Synchrotronstrahlung aus, d.h. man kann das detektierte Signal direkt mit einer auf den

Spalt gefallenen Photonenzahl korrelieren. Man erhält einen wellenlängenabhängigen Faktor,

mit dem man das CCD-Signal direkt in Photonen umrechnen kann.

Die Kalibrierung des Spektrographen im EUV-Bereich wurde an der Beamline der

Physikalisch-Technischen Bundesanstalt bei BESSY in Berlin durchgeführt. Die Beamline

besitzt einen Undulator, der EUV-Strahlung erzeugen kann. Nach dem Undulator wurde die

Strahlung über einen Umlenkspiegel direkt auf den Spektrographen geführt, um möglichst

wenig optische Elemente im Strahlengang zu haben, die den Fehler bei der Kalibrierung

erhöhen würden. Im normalen Betrieb des Speicherrings (multi-bunch) würde mit diesem

Aufbau zu viel Strahlung auf den Spektrographen treffen, Gitter und CCD würden zerstört

werden. Daher wurde die Eichmessung im single-bunch Modus mit sehr geringem Strahl-

strom (1 µA) durchgeführt. Die Ergebnisse der Messung sind in Abbildung 3.8 dargestellt.

Der systematische Fehler der Kalibrierung wurde zu ≤ 30% abgeschätzt. Im Bereich des

Wasserfensters (2,4 nm–4,4 nm) konnte am Speicherring keine Eichung durchgeführt wer-

den, allerdings liegen hier für den Spektrographen Kalibrierungsdaten mit einer Genauigkeit

von 50% vor, die aus Messungen an einer Laborquelle gewonnen wurden [Vog99].

Die Wahl eines zu eichenden Systems für die Messung von absoluten Photonenzahlen fiel

deshalb auf den Spalt-Gitter-Spektrograph, da er gegenüber anderen möglichen Systemen

einige Vorteile bezüglich der Kalibrierung bietet. So ist der Beugungswirkungsgrad eines

Transmissionsgitters für einen Winkel um die 90◦ zwischen einfallender Strahlung und Git-

teroberfläche keine Funktion dieses Einfallswinkels. Für ein in Reflektion arbeitendes Gitter

und kleinen Einfallswinkeln gilt dies nicht mehr. Auch die Reflektivität eines Multilayerspie-

gels (siehe Abschnitt 4.1) ist vom Einfallswinkel der Strahlung relativ zur Spiegeloberfläche

abhängig. Die Unsicherheit bei verschiedenen Messungen mit in Reflexion arbeitenden Sy-
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3. Aufbau der Diagnostik im weichen und harten Röntgenbereich

Abbildung 3.8.: Ergebnis der Kalibrierung des Spalt-Gitter-Spektrographen im Wel-

lenlängenbereich 9,5–15,5 nm

stemen wächst also dadurch, dass nicht immer exakt dieselben Winkel zwischen Optik und

einfallender Strahlung eingehalten werden können. Ein weiterer Punkt ist der Detektor. Wie

in Abschnitt 3.3.1 bereits erwähnt, sind CCDs für Absolutmessungen besonders geeignet.

So nimmt eine CCD direkt eine Integration der erzeugten Ladungsträger vor, was bei gepul-

sten Quellen wie einem Laserplasma notwendig ist, um ein ausreichendes Signal zu erhalten.

Bei Dioden hingegen muss normalerweise der Strom im Kurzschlussbetrieb gemessen wer-

den, bei gepulsten Quellen kann dies schwierig sein. Als Ausweg wird häufig über einen

Widerstand der entstehende Spannungspuls gemessen und anschließend in einen Stromfluss

umgerechnet, doch ist dieses Verfahren mit einem großen Messfehler verbunden. Statt dessen

sollte über eine spezielle Schaltung ebenfalls eine Integration der erzeugten Ladungen vor-

nehmen werden, um eine korrekte Proportionalität zur auftreffender Strahlung zu erhalten.

Dies geschieht bei einem CCD automatisch.

Die Messung absoluter Photonenzahlen ist aufgrund der eben geschilderten Probleme je

nach System mit einer mehr oder weniger großen Unsicherheit behaftet. Bei einem Vergleich

der eigenen Messwerte mit Literaturangaben können daher Unterschiede auftreten, die allein

auf die Messtechnik zurückzuführen sind.
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4. Untersuchung der EUV-Emission eines
Wasserstrahl-Targets

Die Experimente in den zwei folgenden Kapiteln sind durch die mögliche Verwendung ei-

ner Laserplasmaquelle in der EUV-Lithographie motiviert. Ziel sind die Untersuchung der

physikalischen Grundlagen zur Optimierung der EUV-Emission laserinduzierter Plasmen in

Abhängigkeit von verschiedenen Lasersystemen und Targetkonzepten. Im folgenden Ab-

schnitt folgt daher zunächst eine kurze Einleitung zur EUV-Lithographie, um das danach

beschriebene Messprogramm zu motivieren.

4.1. Hintergrund: EUV-Lithographie

Die optische Lithographie ist die Standardmethode zur Herstellung von integrierten Halb-

leiterelementen wie z.B. Computerprozessoren. Dazu bildet man eine Maske der zu erzeu-

genden Schaltung mit Hilfe von Strahlung auf eine mit einem Photoresist beschichtete Halb-

leiterscheibe (
”
Wafer“) ab. Nach der Entwicklung des Resists überträgt man die im Resist

erzeugte Struktur in einem Ätzverfahren auf den Halbleiter. Die minimale Strukturgröße δ,

die dabei erreicht werden kann, ist nach dem Rayleigh-Kriterium durch die Wellenlänge der

benutzten Strahlung λ und die numerische Apertur NA bestimmt [BW80]:

δ = 0, 61
λ

NA
= 0, 61

λ

n · sin α
(4.1)

Die numerische Apertur ist das Produkt aus Brechzahl n und dem Sinus des halben Öff-

nungswinkels α der Optik. Es werden derzeit UV-Eximer-Laser als Strahlungsquellen ver-

wendet, wobei die kürzeste in Frage kommende Wellenlänge bei 157 nm liegt (F2-Laser),

womit Strukturbreiten von ca. 100 nm erzeugt werden können. Deshalb wird schon seit eini-

ger Zeit nach geeigneten kürzerwelligen Strahlungsquellen im EUV-Bereich gesucht, die das

Potenzial für Strukturen kleiner 50 nm bieten. Neben einem Synchrotron sind dies vor allem

Plasmen, die mit Hilfe einer Gasentladung oder aber mit Lasern erzeugt werden können.

Bei der Auswahl eines geeigneten Spektralbereiches ist man durch die zur Verfügung ste-

henden Optiken eingeschränkt. Es können keine Transmissionsoptiken verwendet werden,

da die Absorption von EUV-Strahlung in Materie hoch ist. Eine Alternative bieten spezielle

Spiegeloptiken, sogenannte Multilayerspiegel [Sch00a]. Diese bestehen aus einer periodi-

schen Schichtfolge von zwei unterschiedlichen Materialien. Da die Reflexion im senkrechten

Einfall bei einer einzigen Spiegelschicht gering ist, benutzt man die Reflexion an Mehrfach-

schichten, die phasengerecht überlagert werden. Der am weitesten entwickelte Spiegeltyp

ist dabei ein Mulilayer aus Molybdän/Silizium. Spiegel dieser Art erreichen eine maxima-

le Reflektivität von 70% im Bereich von 13 nm Wellenlänge in einer Bandbreite von 2,2%

[BMH85, SSS+01].
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Abbildung 4.1.: Prinzip eines EUV-Wafersteppers mit Laserplasmaquelle, daneben darge-

stellt ist die Reflektivität eines Mo/Si-Multilayer Spiegels. Nach [Att00]

Man kann zum einen nun die Linienstrahlung aus einem Plasma nutzen und eine intensive

Spektrallinie passend zum Reflektivitätsmaximum des Spiegels suchen. Da der Spiegel aber

eine gewisse Bandbreite besitzt, kann prinzipiell auch ein Strahlungskontinuum verwendet

werden, das über die Bandbreite integriert ebenfalls ein hohe Strahlungsleistung liefert. Vor-

aussetzung für die EUV-Lithographie ist eine möglichst Debris-arme Quelle, was die Wahl

der Targetmaterialien stark einschränkt. Die am häufigsten verwendeten Elemente sind da-

her Sauerstoff mit einer Spektrallinie bei 12,99 nm (O-VI, 1s22p–1s24d) als Linienstrahler

und Xenon als Kontinuumsstrahler. Die notwendige EUV-Emissionsleistung einer Lithogra-

phiequelle muss aufgrund der Vielzahl der in einer Lithographiemaschine (
”
Waferstepper“,

Abbildung 4.1) benötigten Multilayer im Bereich von 50–150W in einer relativen spektralen

Bandbreite von 2,2% liegen [MBDK01].

Im Rahmen dieser Arbeit wurden laserinduzierte Plasmen untersucht, bei denen auch die

Wahl des Targetsystems eine entscheidende Rolle spielt. Für Sauerstoff ist die Verwendung

von Wasser in Form eines dünnen Flüssigkeitsstrahls (auch Jet genannt) ein Targetsystem mit

geringem Debris [RMBH99, RTD+98], deshalb wurde es für die folgenden Untersuchungen

ausgewählt.
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4.2. Erzeugung von Flüssigkeitsstrahlen im Vakuum

Bringt man einen Flüssigkeitsstrahl ins Vakuum, so wird die Flüssigkeit aufgrund ihres

Dampfdrucks verdampfen. Da der Dampf kontinuierlich abgepumpt wird, kann sich kein

Gleichgewicht zwischen flüssiger und gasförmiger Phase bilden, die Verdampfung erfolgt

permanent weiter. Die zum Verdampfungsprozess notwendige Energie kann aber nur aus dem

Strahl selbst stammen, wodurch sich die Flüssigkeit des Jets sehr schnell abkühlt. Dies führt

zu einer Reduzierung des Dampfdrucks und daher zu einer stark verminderten Abdampfung.

Nur durch diesen Mechanismus ist es überhaupt möglich, stabile Flüssigkeitsstrahlen im Va-

kuum zu erzeugen [Wie99]. Um das für die Untersuchung von EUV-Strahlung notwendige

Vakuum auch während des Betriebs des Jets durch Pumpen aufrecht erhalten zu können,

müssen dünnen Strahlen verwendet werden, deren Durchmesser typischerweise im Bereich

10–50 µm liegen.

Wird eine Flüssigkeit durch eine runde Düsenöffnung ins Vakuum geschossen, bildet sich

ein laminarer Strahl, der keinen äußeren Reibungskräften ausgesetzt ist. Um die Grenzfläche

zum Vakuum zu minimieren, zerfällt dieser Strahl nach einer gewissen Strecke l in Tröpfchen,

die nach der Rayleigh-Theorie für nicht-viskose Jets gegeben ist durch [Ray79]:

l = 3v

√
ρd3

σ
(4.2)

Es bezeichnen v die Strahlgeschwindigkeit, d den Düsendurchmesser, ρ die Dichte und σ die

Oberflächenspannung. Eine Erweiterung der Theorie auf Flüssigkeiten mit einer Viskosität

η liefert die Zerfallslänge als Produkt aus Jetgeschwindigkeit v und einer charakteristischen

Zerfallszeit τ [Web31]

τ =

(
ln

(
d

δ

))
·

(√
ρd3

σ
+

3ηd

σ

)
, (4.3)

wobei δ die Amplitude einer auf den Jet aufgeprägten Anfangsstörung ist, verursacht z.B.

durch eine nicht perfekt runde Düsenöffnung. Experimente liefern für die Konstante ln(d/δ)
einen Wert von ungefähr 12 [Hae31]. Nimmt man für die Berechnung der Geschwindigkeit

des Jets näherungsweise die Bernoulli-Formel v =
√

2p/ρ [GV95], ergibt sich eine Zer-

fallslänge l = τ · v von:

l = 12

(√
ρd3

σ
+

3ηd

σ

)
·
√

2p

ρ
(4.4)

Neben den Materialparametern wird die Zerfallslänge also durch den Düsendurchmesser d
und den Düsendruck p beeinflusst. Dennoch ist es nicht möglich, durch eine Erhöhung des

Drucks die Zerfallslänge beliebig zu vergrößern. Ab einem gewissen Druck entstehen Turbu-

lenzen, die bereits innerhalb der Düse zu einer Zerstörung der laminaren Strömung führen,

was zur Folge hat, dass nur noch ein Spray aus der Düse austritt. Eine empirisch gefundene

Bedingung für dieses Spray-Limit lautet [Fau00]:

Oh = 630(Re)
−6/5 (4.5)
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4. Untersuchung der EUV-Emission eines Wasserstrahl-Targets

Abbildung 4.2.: Prinzip eines Flüssigkeitsstrahl-Targets für ein Laserplasma

Diese verknüpft die Reynoldszahl Re = vdρ/η mit der Ohnesorge-Kennzahl Oh = η/
√

ρσd.

Löst man Gleichung (4.2) nach v auf und setzt sie in die Reynoldszahl ein, erhält man aus

Gleichung (4.5) für nicht-viskose Jets eine Abschätzung der maximal zu erwartenden Zer-

fallslänge:

lmax ≤ 646 · d · (Oh)
1/6 (4.6)

Die maximalen Zerfallslängen sind in guter Übereinstimmung mit den experimentell gemes-

senen Werten und liegen im Bereich einiger Millimeter.

Die einfachste Möglichkeit, einen Flüssigkeitsstrahl als Target zu benutzen, besteht darin,

den Laser auf den laminaren Teil des Jets zu fokussieren, wie es auch in den im folgen-

den beschriebenen Experimenten gemacht wurde (Abbildung 4.2). Man kann allerdings auch

die Tröpfchen als Target benutzen [HRBM95, RH93]. Dazu prägt man dem Jet gezielt ei-

ne Störung auf, so dass sich eine stabile Zerfallsfrequenz ergibt. Diese kann mit der Phase

der Repetitionsrate des Lasers synchronisiert werden, um mit jedem Laserpuls ein Tröpfchen

exakt zu treffen.

4.3. Stabilitätsuntersuchungen an einem Flüssigkeits-Target bei
hoher mittlerer Laserleistung

Es ist bekannt, dass die Konversionseffizienz von Laserlicht in EUV-Strahlung maximal im

Bereich von wenigen Prozent liegen kann [LBJ+01]. Nimmt man beispielsweise eine Kon-

versionseffizienz von 1% an und eine gewünschte EUV-Leistung von 100 W, bedeutet dies

nach Gleichung (2.29) eine notwendige mittlere Laserleistung von 10 kW. Laser mit einer

derart hohen mittleren Leistung im gepulsten Betrieb existieren im Moment aber noch nicht.

Deshalb konnte bisher nicht untersucht werden, ob ein Flüssigkeitstarget unter diesen extre-

men Bedingungen überhaupt verwendet werden kann. Mit Hilfe eines speziellen, am MBI

entwickelten Lasersystem ist es aber möglich, solche Bedingungen zu simulieren.
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4.3. Stabilitätsuntersuchungen bei hoher mittlerer Laserleistung

Abbildung 4.3.: Layout des Nd:YLF burst-mode Lasers [Wil]

4.3.1. Nd:YLF burst-mode Laser

Der Nd:YLF burst-mode Laser (Abbildung 4.3) emittiert bei λ = 1047 nm und wurde als

Photokathodenlaser für die TESLA-Test-Facility entwickelt [WLMS98]. Aus diesem Grund

besitzt er eine spezielle Pulsstruktur, er emittiert mit einer Repetitionsrate von maximal 10 Hz

nicht einzelne intensive Pulse, sondern sogenannte Bursts. Das sind Pulszüge bestehend aus

aufeinander folgenden Einzelpulsen gleicher Intensität (Abbildung 4.6 oben). Der Laser be-

sitzt einen Blitzlampen-gepumpten Oszillator und ursprünglich drei Verstärkerstufen, die

ebenfalls mit Blitzlampen gepumpt werden. Um den Laser an die Anforderungen für die

Erzeugung von Plasmen anzupassen, wurde er zunächst mit einer zusätzlichen Verstärkerstu-

fe ausgestattet. In dieser Konfiguration können Bursts mit einer Abfolge von 2 Hz erzeugt

werden. Im weiteren Verlauf dieser Arbeit wurde er zusätzlich mit zwei Booster-Verstärkern

ausgestattet, um die Burstenergie weiter auf einen Wert von 4 J zu erhöhen. Letztere können

allerdings nur mit 0,5 Hz Burstfolgefrequenz betrieben werden. Tabelle 4.1 zeigt die Laserpa-

rameter in den verschiedenen Ausbaustufen. Die Einzelpulsdauer beträgt im Normalbetrieb

zwischen 25–30 ps. Sie wird durch die Verwendung von zwei Modulatoren im Oszillator, ei-

nem akusto-optischen (AOM) und einem elektro-optischen Modulator (EOM), erreicht. Lässt

man den Laser ohne den ersten Modulator laufen, erhält man eine Pulsdauer von 300 ps,

durch eine Dämpfung des zweiten ist eine maximale Pulsdauer von 3000 ps = 3 ns ein-

stellbar. Diese Möglichkeiten der Einstellung der Pulsdauer stellen eine im Hinblick auf die

Untersuchungen zur EUV-Emission eines Plasmas wichtige Eigenschaft des Lasers dar.

Eine weitere Besonderheit des Lasers ist die mögliche Variation der Anzahl der Einzelpulse

im Burst. Diese kann prinzipiell zwischen 25–800 Pulsen verändert werden, die möglichen

Tabelle 4.1.: Laserparameter für die 1. Ausbaustufe mit 4 Verstärkern und für die 2. Stufe

mit 6 Verstärkern, Pavg steht für die mittlere Leistung

Energie/Burst Pavg/Burst max. Energie/Puls Pavg(bei Rep.rate)

1. Stufe 0,48 J 0,6 kW 4,8 mJ 0,96 W (2 Hz)

2. Stufe 4 J 5 kW 40 mJ 2 W (0,5 Hz)
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4. Untersuchung der EUV-Emission eines Wasserstrahl-Targets

Einstellungen unterscheiden sich dabei jeweils um einen Faktor zwei. Betrachtet man nun

nur die Zeitskala des Bursts, der 800 µs lang ist, bedeutet dies Repetitionsraten von 31,25–

1000 kHz. Der Abstand zwischen zwei Einzelpulsen beträgt somit minimal 1 µs, lang genug,

um eine Wechselwirkung eines Pulses mit dem Plasma des vorherigen Pulses auszuschließen.

Auf eine Zeit von 800 µs bezogen bedeutet eine Energie von 4 J eine mittlere Laserleistung

pro Burst von 5 kW. Für eine Messdauer, die kleiner als die Burstdauer ist, liefert der Laser

eine wirkliche Laserleistung von 5 kW. Somit bietet der Laser die einzigartige Möglichkeit,

den Betrieb eines Lasers mit einer kontinuierlichen Leistung von 5 kW zu simulieren.

Für einen Flüssigkeitsjet ist die Zeitdauer von 800 µs im Hinblick auf Stabilitätsuntersu-

chungen von Relevanz. Trifft ein fokussierter Laserstrahl auf den Jet, können sich Schock-

wellen bilden, die in Richtung der Düsenöffnung laufen und die laminare Strömung eventuell

zerstören. Die Schallgeschwindigkeit in Wasser beträgt 1533 m/s bei 20◦C, damit laufen die

Schockwellen in 1 µs eine Strecke von 1,5 mm. Somit erreichen sie schon nach 2–3 Laser-

pulsen die Düsenöffnung. Es kann also der Einfluss eines Lasers mit hoher Repetitionsrate

und hoher mittlerer Leistung auf ein Jettarget im Rahmen von physikalisch relevanten Zeiten

untersucht werden.

4.3.2. Versuchsaufbau und Durchführung

Der komplette Versuchsaufbau, der für alle in diesem Kapitel beschriebenen Untersuchun-

gen verwendet wurde, ist in Abbildung 4.4 dargestellt. Für die Erzeugung des Wasserjets

wurde ein kommerziell erhältliches Glaskapillar-Düsensystem (Siemens Elema) mit einem

Öffnungsdurchmesser von 10 µm verwendet. Der Druck, der mit Hilfe einer Stickstofffla-

sche auf die Düse gegeben wurde, betrug 35 bar. Damit ist die Geschwindigkeit des Jets

ungefähr 84 m/s, womit bei einer maximalen Laserrepetitionsrate von 1000 kHz eine Strecke

von 84 µm zwischen zwei Pulsen zurücklegt wird. Dies ist weit genug, so dass jeder Puls

eine
”
frische“ Stelle trifft. Der Jet wurde in einer Targetkammer unter Vakuumbedingungen

betrieben, eine 1600 l/s Turbodragpumpe sorgte für die Aufrechterhaltung des Vakuums. In

5 cm Entfernung von der Düsenöffnung passierte der Strahl ein Loch mit einem Durchmes-

ser von 3 mm und traf in einen Bereich mit einem höheren Druck als in der Targetkammer.

Diese Anordnung wird als differentielle Pumpstufe bezeichnet und bestand aus einem 1,5 m

langen Rohr, in dem eine Wälzkolbenpumpe mit einem Saugvermögen von 500 m3/h für ein

komplettes Abpumpen der Flüssigkeit sorgte. Während des Betriebs des Jets konnte auf diese

Weise ein Druck von < 10−3 mbar in der Targetkammer erreicht werden.

Um die Position des Jets und des Plasma im Raum zu überwachen, war die Kammer mit

zwei Beobachtungssystemen ausgestattet. Eine achromatische Linse bildete den Jet vergößert

auf eine CCD-Kamera ab, deren Signal auf einem Monitor darstellt wurde. Eine Kombina-

tion aus verschiedenen Glasfiltern schützte die Kamera vor einer Überbelichtung durch La-

serstrahlung und sichtbare Strahlung aus dem Plasma. Aufgrund der senkrechten Anordnung

der zwei Beobachtungssysteme zueinander konnte die Jetposition mit einer Genauigkeit von

5 µm in allen drei Raumrichtungen beobachtet und falls nötig korrigiert werden.

Der Laser wurde mit einem hochaperturigen Lasermonochromat (f = 6 cm) auf den la-

minaren Teil des Jets fokussiert. Die Länge des laminaren Teils betrug maximal 5 mm, was

etwas länger ist als der nach Gleichung (4.6) berechnete Wert von 1,3 mm. Die gemessene

Größe des Laserfokus betrug 10 µm (FWHM). Damit war sichergestellt, dass die Fokusgröße
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4.3. Stabilitätsuntersuchungen bei hoher mittlerer Laserleistung

Abbildung 4.4.: Schematischer Versuchsaufbau für die in diesem Kapitel beschriebenen Ex-

perimente

und der Jetdurchmesser denselben Wert besitzen. Um den Fokus genau auf dem Jet zu posi-

tionieren, war die Linse auf einem 3-achsigen Translationstisch montiert.

Die optimale Position des Fokus auf dem Jet wurde mit einer GaAsP-Photodiode überprüft,

die durch ein 200 nm Zr-Filter vor sichtbarer Strahlung geschützt war. Ein Oszilloskop stellte

das Signal der Diode dar. Eine Dejustage der horizontalen Fokusposition um wenige µm

führte zu einem Einbruch des mit der Diode registrierten EUV-Signals. Die Signale auf der

Diode konnten zudem für die Überprüfung der Jetstabilität verwendet werden.

Für die Messung der absoluten EUV-Emission kam der Spalt-Gitter-Spektrograph zum

Einsatz, geschützt vor sichtbarer Strahlung ebenfalls durch ein 200 nm Zr-Filter. Der Spektro-

graph wurde zur Laserachse unter einem Winkel von 30◦ positioniert. Auf eine hohe spektrale

Auflösung wurde kein Wert gelegt, sondern auf einen auf dem Chip sichtbaren Spektralbe-

reich von 11–15 nm. Die Berechnung der Konversionseffizienz aus den Spektren erfolgte

unter der Annahme einer in den gesamten Raumwinkel isotropen EUV-Emission.

Für die Untersuchung der Stabilität des Flüssigkeitsstrahls wurden zwei Messreihen durch-

geführt, einmal mit der ersten Ausbaustufe des Laser und 0,6 kW/Burst und später mit der

zweiten Stufe und 5 kW/Burst. Bei jeder der drei möglichen Pulsdauern wurde dabei die

Zahl der Pulse pro Burst zwischen 100–800 Pulsen variiert, also Repetitionsraten von 125–

1000 kHz getestet.

4.3.3. Ergebnisse und Diskussion

In Abbildung 4.5 sind typische Spektren für die drei Pulsdauern bei einer Repetitionsrate von

125 kHz und einer mittleren Leistung von 0,6 kW/Burst gezeigt. Drei Linien von fünffach-

ionisiertem Sauerstoff (O-VI, Lithium-ähnlich) dominieren das Spektrum über einem gerin-

gen Untergrund (die Wellenlängenzuordnung der Linien erfolgte nach [Kel]). Die Breite der

Spektrallinien ist dabei durch die Auflösung des Spektrographen bestimmt. In der Mitte der
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4. Untersuchung der EUV-Emission eines Wasserstrahl-Targets

Abbildung 4.5.: Typische Spektren für 3 ns (blau), 300 ps (rot) und 30 ps (schwarz) Pulsdauer

und einer mittleren Laserleistung von 0,6 kW im Burst

Spektren befindet sich die für die Lithographie relevante Linie bei 12,99 nm Wellenlänge, es

handelt sich um einen 2p-4d Übergang. Die Linie bei 15 nm gehört zu einem 2s-3p Über-

gang, die bei 11,6 nm zu 2s-4p. Auffällig ist, dass die relative Intensität der Spektrallinien

dieser einen Ionensorte für alle Pulsdauer (d.h. Intensitäten) gleich bleibt. Dies liegt an den

festen Relation der Übergangswahrscheinlichkeiten der einzelnen Niveaus zueinander. Es ist

daher nicht möglich, die relativen Intensitäten der Spektrallinien durch eine Variation der

Laserparameter zu beeinflussen.

Allerdings ist deutlich zu sehen, dass bei 30 ps Pulsdauer eine Linie bei 12,85 nm, die zu

einer höheren Ionisationsstufe gehört (O-VII, Helium-ähnlich, 2p-3d Übergang), nahezu die

gleiche Intensität erreicht wie die 12,99 nm Linie. Bei den anderen Pulsdauern dagegen ist

die Intensität bei 12,85 nm wesentlich schwächer als bei 12,99 nm. Es ist also möglich, die

relativen Intensitäten zweier zu verschiedenen Ionensorten gehörenden Spektrallinien durch

eine Variation der Laserintensität zu verändern. Da die Laserintensität direkt einen Einfluss

auf die Elektronentemperatur im Plasma hat (Gleichung (2.27)), kann man über eine Inten-

sitätsvariation die relative Anzahldichte einer einzelnen Ionensorten beeinflussen, was sich

in den Intensitäten der Spektrallinien, die zu diesen Ionen gehören, widerspiegelt. Eine ge-

nauere Erklärung dieser einfachen Modellvorstellung erfolgt im Rahmen der Diskussion der

Konversionseffizienzen in Abhängigkeit von Intensität und Pulsdauer (Abschnitt 4.4).

Die Puls-zu-Puls Stabilität, gemessen mit der Photodiode, ist in Abbildung 4.6 dargestellt.

Zum Vergleich ist auch die Pulsstabilität des Lasersignals gezeigt. Die Fluktuationen des

EUV-Signals betragen 10% (2σ) bei 0,6 kW und 20% bei 5 kW Leistung im Burst, jeweils

gemessen bei einer Repetitionsrate von 250 kHz. Für höhere Folgefrequenzen (> 500 kHz)

werden sie allerdings deutlich größer (2σ >50%). Eine Erklärung für dieses Verhalten folgt

bei der Diskussion der laminaren Stabilität am Ende dieses Abschnitts.
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4.3. Stabilitätsuntersuchungen bei hoher mittlerer Laserleistung

Abbildung 4.6.: Mit Photodioden gemessene Puls-zu-Puls Stabilität des Lasers (oben) und

des EUV-Signals bei 0,6 kW (links) bzw. 5 kW (rechts) Leistung im Burst (Laserpuls-

dauer 30 ps). Gezeigt sind die Signale für 250 kHz (Mitte) und 500 kHz (unten) Repeti-

tionsrate.

Zur Untersuchung der mittleren Stabilität des EUV-Signals werden die gemessenen Spek-

tren herangezogen und die Konversionseffizienzen bestimmt. Die Messzeit für ein Spektrum

lag typischerweise bei 60 s, so dass die über mehrere Bursts integrierte Emission gemessen

wurde. Als Auswertebereich im Spektrum diente die Mo/Si-Multilayer Bandbreite von 2,2%,

in der die beiden Sauerstofflinien bei 12,99 nm und 12,85 nm Wellenlänge liegen. Als erstes

sollen die Daten für 0,6 kW mittlere Leistung im Burst diskutiert werden. Bei einer Pulsdauer

von 30 ps ist die Effizienz nahezu konstant und erreicht einen Maximalwert von 0,02% bei

500 kHz Repetitionsrate (Abbildung 4.7). Bei 300 ps Pulsdauer dagegen ist ein Maximum

von 0,08% bei der niedrigsten Pulsfolge-Frequenz von 125 kHz zu verzeichnen, bei höheren

Raten fällt die Effizienz ab. Bei 3 ns Pulsdauer liegt das Maximum von 0,12% an der glei-

chen Stelle wie bei der Messung mit 300 ps, allerdings ist der Abfall der Effizienz zu höheren

Repetitionsraten hin deutlich stärker.

Bei einer mittleren Leistung von 5 kW im Burst ist die Situation anders. Für jede Pulsdauer

wird die höchste Effizienz nun bei der geringsten Repetitionsrate erreicht (250 kHz) und fällt

zu höheren Raten hin ab. Der stärkste Abfall ist nun bei 30 ps Pulsdauer zu sehen, bei 300 ps

bleibt er ungefähr gleich, während er bei 3 ns deutlich geringer ist als bei 0,6 kW. Außerdem

fällt auf, dass bei 5 kW die Effizienzen insgesamt geringer sind.

Um das detaillierte Verhalten der Konversionseffizienz im Hinblick auf die Stabilität des

Jettargets zu interpretieren, betrachtet man die Stabilität zweckmäßigerweise unter zwei Ge-
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4. Untersuchung der EUV-Emission eines Wasserstrahl-Targets

Abbildung 4.7.: Konversionseffizienzen (13 nm Wellenlänge) bei 0,6 kW (links) und 5 kW

(rechts) Leistung im Burst in Abhängigkeit der Repetitionsrate für drei Pulsdauern

sichtspunkten: Auf der einen Seite die Ortsstabilität und auf der anderen Seite die laminare

Stabilität des Targets.

Die Messungen mit den zwei Beobachtungssystemen zeigen, dass der Jet räumlich gese-

hen auch bei höchster mittlerer Leistung und Folgefrequenz stabil bleibt und seine Position

nicht verändert. Im Rahmen der Auflösung dieser Systeme (5 µm) konnte innerhalb eines

Zeitrahmens von 30 min keine Variation der Jetposition unter Laserbeschuss festgestellt wer-

den. Zum anderen kann eine hohe Ortsstabilität aus der EUV-Emission abgelesen werden.

Spektren, die zu verschiedenen Zeiten innerhalb von 30 min aufgenommen wurden, lieferten

ein konstantes EUV-Signal und damit konstante Konversionseffizienzen. Bei anderen, eben-

falls mit dem burst-mode Laser untersuchten Düsensystemen [Vog99] dagegen änderte der

Jet schon nach wenigen Laserpulsen seine Position im Raum, so dass der Laserfokus nicht

mehr mit dem Jet zusammentraf und kein Plasma mehr erzeugt wurde. Dies zeigt hin, dass

das Düsendesign für die Stabilität des Flüssigkeitsstrahls eine entscheidende Rolle spielt.

Düsen aus Glaskapillaren wie die in dieser Arbeit benutzten scheinen besonders geeignet zu

sein.

Allerdings stellt die laminare Stabilität des Jets bei hohen Repetitionsraten >500 kHz ein

Problem dar. Der Laser trifft anscheinend nicht mehr auf ein definiert neues Stück Target.

Dies kann man zum einen an der mit der Diode beobachteten starken Puls-zu-Puls Schwan-

kungen feststellen, zum anderen am Abfall der Effizienz hin zu hohen Repetitionsraten. Die
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Abbildung 4.8.: Größe der Lücke, die im Jet nach dem Laserbeschuss entsteht, zu verschie-

denen Zeiten. Ein linearer Fit an die Messwerte für Zeiten > 1 µs ergibt eine Wachs-

tumsgeschwindigkeit der Lücke von 6,4 m/s. Grafik von A. Thoß [Tho02]

Ursache hierfür können weiterführende Messungen erklären, die ebenfalls am MBI von Dipl.

Phys. A. Thoß an Wasserjets durchgeführt wurden [Tho02]. Dabei wurde der Jet (Durchmes-

ser 20 µm) an der Stelle, an der sich der Laserfokus befand, zu verschiedenen Zeiten kurz

nach dem Ende des Laserpulses fotografiert. Es zeigte sich, dass nach kurzer Zeit (200 ns)

eine Lücke im Jet entsteht, dessen Größe innerhalb einer µs auf 130 µm anwächst. Zu noch

späteren Zeiten dehnt sich diese Lücke noch weiter aus, allerdings mit einer deutlich gerin-

geren Geschwindigkeit von < 10 m/s (siehe Abbildung 4.8). Dieses Resultat kann die großen

Puls-zu-Puls Schwankungen bei hohen Repetitionsraten erklären. Der zeitliche Abstand zwi-

schen zwei Einzelpulsen im Burst beträgt bei 1000 kHz genau 1 µs, in dieser Zeit ist aber

eine Lücke im Jet entstanden. Nimmt man eine Jetgeschwindigkeit von ca. 80 m/s an, be-

deutet dies, dass sich die Lücke zwischen zwei einzelnen Pulsen noch nicht so weit von der

Stelle des Laserfokus entfernt hat, dass dieser auf ein definiert neues Stück eines laminaren

Jets trifft. Dies resultiert in der gemessenen geringen Puls-zu-Puls Stabilität. Auch bei einem

Pulsabstand von 2 µs (500 kHz) ist dies noch der Fall, erst ab 4 µs Abstand (250 kHz) wird

die Stabilität deutlich besser.

Die geringe Puls-zu-Puls Stabilität sorgt ebenfalls für einen Abfall der mittleren EUV-

Emission und damit der Effizienz bei hohen Repetitionsraten. Eine weitere Ursache für diesen

Effizienzabfall ist aber auch in der geringeren Intensität der Laserstrahlung bei hohen im Ver-

gleich zu niedrigen Folgefrequenzen zu finden, wie die Messungen des folgenden Abschnitts

zeigen.

4.4. Konversionseffizienz in Abhängigkeit von Intensität und
Pulsdauer

Neben Experimenten zur Targetstabilität sind für eine Optimierung der EUV-Emission auch

Untersuchungen zur Maximierung der Konversionseffizienz nötig. Wie in Kapitel 2 erläutert,
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sollte die Effizienz sowohl von der Laserintensität als auch von der Pulsdauer abhängig sein.

Bisher sind für Wasserstrahltargets keine systematischen Messungen durchgeführt worden,

die sowohl Pulsdauer als auch Intensität über einen weiten Bereich variieren. Dabei sollte

für eine Vergleichbarkeit der Resultate möglichst dasselbe Lasersystem verwendet werden.

Nach Gleichung (2.25) ist für 13 nm Strahlung eine Intensität auf dem Target von minde-

stens 1011 W/cm2 notwendig. Solche Intensitäten können mit Lasern erreicht werden, die

eine Pulsdauer im ps- bzw. ns-Bereich besitzen, daher bietet der Nd:YLF burst-mode Laser

für diese Untersuchungen geeignete Bedingungen.

4.4.1. Versuchsaufbau und Durchführung

Der Versuchsaufbau ist analog zu dem im Abschnitt 4.3.2 beschriebenen. Um eine möglichst

hohe Puls-zu-Puls Stabilität zu gewährleisten, wurde eine Repetitionsrate von 250 kHz

gewählt. Für jede Pulsdauer erfolgte die Aufnahme von Spektren unter einer Variation der

Laserenergie. Auf diese Weise konnte ein Intensitätsbereich von ungefähr 1011–1015 W/cm2

überstrichen werden.

4.4.2. Ergebnisse und Diskussion

Der Verlauf der Konversionseffizienz in Abhängigkeit der Laserintensität ist in Abbildung

4.9 gezeigt. Zusätzlich sind in Tabelle 4.2 die maximalen Werte für die drei Pulsdauern zu-

sammengefasst. Die höchste Effizienz beträgt 0,12% bei einer Pulsdauer von 3 ns und ei-

ner Intensität von 1,3·1012 W/cm2. Bei niedrigeren Intensitäten fällt die Effizienz deutlich

ab, bei höheren nur leicht. Das qualitative Verhalten ist bei 300 ps Pulsdauer ähnlich, aller-

dings ist die optimale Konversionseffizienz und der Abfall, der eine zu niedrige Intensität

anzeigt, bei einer höheren Intensität zu finden. Zusätzlich ist der Maximalwert mit 0,09% bei

8,5·1012 W/cm2 etwas geringer als bei 3 ns. Für 30 ps Pulsdauer ergibt sich eine völlig an-

Abbildung 4.9.: Konversionseffizienz bei 13 nm Wellenlänge als Funktion der Laserintensität

bei 30 ps (Dreiecke), 300 ps (Kreise) und 3 ns (Quadrate)
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4.4. Konversionseffizienz in Abhängigkeit von Intensität und Pulsdauer

Tabelle 4.2.: Maximal erreichte Konversionseffizienzen bei 13 nm Wellenlänge (in den ge-

samten Raumwinkel 4πsr) für verschiedene Laserparameter.

Pulsdauer [ps] Intensität [W/cm2] Energie/Puls [mJ] Effizienz [%]

30 1,5·1014 3,8 0,021±0,004

300 8,5·1012 2,6 0,09±0,02

3000 1,3·1012 4,0 0,12±0,02

dere Situation. Die Konversionseffizienz ist ungefähr einen Faktor 10 geringer als bei einer

Pulsdauer von 3 ns. Auch sind bei gleichen Intensitäten die Effizienzwerte für 300 ps deut-

lich höher als für 30 ps, darüber hinaus zeigen sie nur eine geringe Abhängigkeit von der

Intensität.

Die Tatsache, dass bei gleicher Intensität höhere Effizienzen mit längeren Pulsen erreicht

werden, deutet auf eine Stoßabsorption als Hauptmechanismus für die Plasmaheizung hin

(vgl. Abschnitt 2.4). Erst bei Pulsdauern im ns-Bereich kann sich ein ein flacher Elektronen-

dichtegradient im Plasma bilden, der die Voraussetzung für einen optimalen Energieübertrag

von Laserstrahlung auf das Plasma ist. Dies spiegelt sich direkt in der Konversionseffizienz

wider.

Um die gemessene Abhängigkeit der Konversionseffizienz von der Laserintensität in ei-

nem einfachen physikalischen Modell zu verstehen, muss man sich zunächst vergegenwärti-

gen, dass die berechnete Effizienz ein direktes Maß für die Intensität der Spektrallinie bei

12,99 nm Wellenlänge ist. Damit wird die Effizienz nur durch das Emissionsverhalten einer

bestimmten Ionensorte (O-VI) beeinflusst. Man kann nun das Plasma als ein System betrach-

ten, welches sich im lokalen thermodynamischen Gleichgewicht befindet (LTG). Dies ist eine

Erweiterung des VTG Modells, um den Gegebenheiten im Plasma besser zu entsprechen (vgl.

Abschnitt 2.5.1). Ist die Elektronendichte im Plasma genügend groß und die Wechselwirkung

der Teilchen im wesentlichen durch Stöße und nicht durch Strahlungsprozesse bestimmt, was

in dem untersuchten Plasma näherungsweise angenommen werden kann, kann man ein klei-

nes Volumenelement betrachten, in dem sich Elektronen und Ionen im thermodynamischen

Gleichgewicht befinden. Daher der Name LTG. Die relativen Ionenpopulationsdichten wer-

den im LTG durch die Saha-Eggert-Gleichung beschrieben [SW92]:

ne · ni+1

ni

=
gi+1

gi

·

(
2m3

e

h3
·
(

2πkBTe

me

)3/2
)
· exp (−Ei/kBTe) (4.7)

Es bezeichnen ne, me die Elektronendichte bzw. -Masse, ni die Anzahldichte der Ionen mit

Ionisierungsstufe i, gi ist das statistische Gewicht der Stufe i und Ei dessen Ionisierungsener-

gie, h ist das Plancksche Wirkungsquantum. Kombiniert man alle Saha-Eggert-Gleichungen

für die Ionensorten i mit den Gleichungen für die Erhaltung der Teilchenzahlen

ni
tot =

Z∑
i=0

ni (4.8)
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4. Untersuchung der EUV-Emission eines Wasserstrahl-Targets

Abbildung 4.10.: Stationäre Ionenpopulationsverteilung von Sauerstoff im LTG bei einer

Atomdichte von 4,4·1022 cm−3. Numerik zur Berechnung von Dr. J. Ehlert, MBI

und

ne =
Z∑

i=0

i · ni , (4.9)

erhält man ein vollständiges Gleichungssystem zur Bestimmung von ne und den Ionendichten

ni in den verschiedenen Sorten in Abhängigkeit der Elektronentemperatur Te.

In Abbildung 4.10 ist die Verteilung der Ionendichten für Sauerstoff und die Annah-

me eines lokalen thermodynamischen Gleichgewichts (LTG) bei einer Atomdichte von

ni
tot = 4,4·1022 cm−3 (Festkörperdichte) gezeigt. Man erkennt, dass es für jede Ionensorte

ein bestimmtes Temperaturfenster gibt, in der die Anzahldichte maximal wird.

Im Rahmen des LTG Modells wird die Konversionseffizienz in der 12,99 nm Spektrallinie

maximal, wenn die Bedingungen im Plasma für eine maximale Dichte der O-VI Ionen sor-

gen. Dies passiert bei einer Elektronentemperatur um die 60 eV (vgl. Abbildung 4.10). Die

Elektronentemperatur ist aber direkt mit der Intensität gekoppelt (Gleichung (2.27). Je höher

die Intensität, desto höher auch die Plasmatemperatur, die wiederum einen entscheidenden

Einfluss auf die relative Ionenpopulationsverteilung hat. Vor diesem Hintergrund kann man

den Abfall der Konversionseffizienz bei höheren Intensitäten erklären. Die Anzahl der O-

VI Ionen nimmt ab zugunsten von O-VII und O-VIII Ionen, da die Elektronentemperatur

im Plasma ansteigt. Dies ist in den Spektren ansatzweise daran zu erkennen, dass die In-

tensität der Spektrallinie bei 12,85 nm Wellenlänge (O-VII) für kürzere Pulse, d.h. höhere

Intensitäten, deutlich zunimmt (vgl. Abbildung 4.5).

Mit diesem Modell kann man versuchen, den Verlauf der Konversionseffizienz (Abbildung

4.9) auch quantitativ zu verstehen. Dazu kann man die Skalierung der Elektronentemperatur

mit der Intensität nach Gleichung (2.27) benutzen, um in der x-Achse in Abbildung 4.10

anstatt der Elektronentemperatur die Intensität darzustellen. Die Kurve für die Anzahldichte

der O-VI Ionen kann dann in die Grafik der Abhängigkeit der Effizienz von der Intensität

eingezeichnet werden (Abbildung 4.11). Im Gegensatz zu Abbildung 4.9 zeigt diese nur die
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4.4. Konversionseffizienz in Abhängigkeit von Intensität und Pulsdauer

Abbildung 4.11.: Konversionseffizienz in der 12,99 nm Linie in Abhängigkeit von der Laser-

intensität bei 30 ps (Dreiecke), 300 ps (Kreise) und 3 ns (Quadrate). Die eingezeichnete

Kurve ist der Verlauf der Anzahldichte der O-VI Ionen, berechnet mit dem im Text be-

schriebenen Modell.

Effizienz in der 12,99 nm Linie entsprechend der einzelnen Ionensorte. Das Maximum der

Kurve für die Anzahldichte wurde dem Maximalwert für die Effizienz bei 1,3·1013 W/cm2

zugeordnet.

Der Verlauf der Kurve gibt den Verhalten der Effizienz bei einer Pulsdauer von 3 ns relativ

gut wieder. Bei höheren Intensitäten und kürzeren Pulsen dagegen ergibt sich eine deutliche

Abweichung. Die Ionenpopulation der O-VI Ionen im Plasma kann also nicht so schnell

abnehmen, wie das Modell suggeriert. Um die Gültigkeit des Modells weiter zu überprüfen,

wurden die Messungen durchgeführt, die im folgenden Abschnitt beschrieben sind.

4.4.3. Emission im Spektralbereich 1,5–2,5 nm

Sauerstoff besitzt im Wellenlängenbereich von 1,5–2,5 nm zwei Serien von Spektrallinien, die

zu Helium-ähnlichen (O-VII) und Wasserstoff-ähnlichen (O-VIII) Ionen gehören. Es handelt

sich dabei um Innerschalenübergänge auf den jeweils energetisch niedrigsten unbesetzten Zu-

stand, das ist bei O-VII der 1s2-Zustand, bei O-VIII der 1s-Zustand. In diesem Spektralbereich

kann man also die Population dieser zwei höher geladenen Ionensorten genauer untersuchen.

Zur Beobachtung dieses Spektralbereichs wurde ein zweiter Spektrograph mit einem Git-

ter gleicher Bauart verwendet, der parallel und zeitgleich mit dem Spektrographen für den

EUV-Bereich betrieben wurde. Insofern sind die Messungen direkt mit den EUV-Messungen

korreliert. Leider stehen für den Spektrographen keine Kalibrierungsdaten zur Verfügung, so

dass nur Relativwerte angegeben werden können.

4.4.4. Ergebnisse und Diskussion

In Abbildung 4.12 sind Spektren für drei Pulsdauern und bei einer mittleren Leistung von

5 kW im Burst gezeigt. Man erkennt, dass im Unterschied zum EUV-Bereich nun die
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4. Untersuchung der EUV-Emission eines Wasserstrahl-Targets

Abbildung 4.12.: Spektren im Bereich 1,5–2,5 nm für drei Pulsdauern bei einer Leistung von

5 kW im Burst (blau: 3 ns, rot: 300 ps, schwarz: 30 ps Pulsdauer)

höchsten Linienintensitäten für die kürzeste Pulsdauer von 30 ps zu beobachten sind. Inter-

essant ist das Verhalten der O-VIII Linie (1s-2p) bei 1,9 nm Wellenlänge. Bei 3 ns Pulsdauer

ist sie nicht detektierbar, während sie mit höherer Intensität, d.h. kürzerer Pulsdauer, deutlich

anwächst. Dies ist wiederum ein deutlicher Hinweis darauf, dass mit steigender Intensität

die Anzahl der O-VIII Ionen ansteigt, was auf eine Erhöhung der Elektronentemperatur im

Plasma hindeutet.

Um ein Maß für die Effizienz zu erhalten, mit der Strahlung in diesem Spektralbereich

erzeugt wird, sind in Abbildung 4.13 die normierten Werte für eine Integration über die Linie

bei 2,16 nm (O-VII, 1s2-1s2p) dargestellt. Man erkennt, dass mit steigender Intensität die Ef-

fizienz ansteigt. Außerdem scheint eine optimale Intensität noch nicht erreicht zu sein, eine

weitere Steigerung würde auch die Effizienz erhöhen. Allerdings zeigen auch diese Messun-

gen, dass bei gleicher Intensität wieder die längere Pulsdauer höhere Effizienzerte erzielen.

Verglichen mit dem EUV-Bereich erhält man also ein umgekehrtes Verhalten der Kon-

versionseffizienz in Abhängigkeit von der Intensität. Um dies quantitativ zu verstehen, ist

in die Abbildung 4.13 der Verlauf der Ionenpopulation von O-VII in Abhängigkeit der La-

serintensität eingezeichnet. Diese Kurve wurde wieder mit dem im vorherigen Abschnitt

erklärten Modell errechnet. Man erkennt, dass der Verlauf der Effizienz mit dieser Kurve

nicht zu erklären ist. Während das Modell in diesem Spektralbereich bereits einen Abfall

der Anzahldichte der Helium-ähnlichen Ionen erwartet, steigt dagegen die Konversionseffizi-

enz weiter an. Dies zeigt deutlich, dass man mit Hilfe des LTG-Modells und einer einfachen

Skalierung von Elektronentemperatur und Intensität (Gleichung (2.27)) zwar qualitativ den

gemessenen Verlauf der Konversionseffizienzen sowohl in diesem Spektralbereich als auch

im EUV-Bereich erklären kann. Eine quantitative Beschreibung ist allerdings nicht ohne wei-

teres möglich. Ursache hierfür kann zum einen sein, dass beim Abkühlen des Plasmas auch

Ionen, die ursprünglich höher geladen waren (z.B. O-VII), durch Rekombination mit einem

weiteren Elektron zu O-VI werden und entsprechend Strahlung emittieren. Dies könnte er-
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4.5. Abschließende Diskussion

Abbildung 4.13.: Normierte Effizienz für die O-VII Linie bei 2,16 nm Wellenlänge in

Abhängigkeit der Laserintensität (Quadrate: 3 ns, Kreise: 300 ps, Dreiecke: 30 ps Puls-

dauer). Die eingezeichnete Kurve ist der Verlauf der berechneten Anzahldichte der O-

VII Ionen.

klären, warum die Effizienz in Richtung höherer Intensität unterschätzt wird. Zudem kann die

im LTG angenommene Ionenpopulationsverteilung nicht mit den Gegebenheiten im Plasma

übereinstimmen. Weiterführende nicht-LTG Modelle könnten hier eine Verbesserung brin-

gen [Hut87]. Hierzu wären allerdings umfangreiche theoretische Berechnungen nötig, da in

diesen Modellen meist komplexe Ratengleichungen für die einzelnen Ionensorten gelöst wer-

den müssen. Abschließend kann eine andere Proportionalität als die in [Pue70] beschriebene

zwischen Laserintensität und Elektronentemperatur das Modell verändern.

4.5. Abschließende Diskussion

Die Experimente in diesem Kapitel befassten sich mit der Untersuchung eines Wasserstrahl-

Targets für ein laserinduziertes Plasma. Es konnte gezeigt werden, dass ein dünner Jet ein

geeignetes Target auch bei der Verwendung eines Laser mit einer hohen mittleren Leistung

im Bereich einiger kW darstellen kann. Dabei liefern Repetitionsraten bis zu 250 kHz ei-

ne hinreichende Puls-zu-Puls Stabilität der EUV-Emission. Nicht untersucht wurden aller-

dings thermische Effekte, die bei einem Laser mit tatsächlicher kontinuierlicher kW-Leistung

den Jet eventuell negativ beeinflussen könnten. Neben der EUV-Strahlung, die für die Litho-

graphie benutzt wird, entstehen auch mehrere 100 W Röntgenleistung (sogenannte off-band

Strahlung), die nicht verwendet wird. Diese kann zu einem Aufheizen der Komponenten in

der Targetkammer führen und damit auch die Düse und den Jet selbst heizen.

Es wurde eine optimale Laserintensität gefunden, bei der die Konversionseffizienz von

Laserstrahlung in EUV-Licht bei 13 nm Wellenlänge ein Maximum erreicht. Diese liegt im

Bereich von 1012 W/cm2 für Laserpulsdauern von einigen Nanosekunden. Bei diesen Laser-

parametern ist die Kopplung von Laserenergie in das Plasma über Stoßabsorption optimal
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4. Untersuchung der EUV-Emission eines Wasserstrahl-Targets

und die Anzahldichte der O-VI Ionen im Plasma ist maximal, was man im Modell eines

Plasmas im LTG verstehen kann.

Der höchste Wert der Konversionseffizienz liegt bei 0,12% (in 4πsr) in der O-VI Linie bei

λ = 12,99 nm Wellenlänge (hν = 95 eV). Dieser Wert soll nun mit einer nach den Gleichungen

(2.31) und (2.32) ermittelten Effizienz verglichen werden. Die Berechnung von Emin erfolgt

nach folgenden Abschätzungen: Die Ionisierungsenergie für die Erzeugung eines fünffach

geladenen Sauerstoffions beträgt
∑

E5
I ≈ 300 eV. Eine gute Näherung für die Plasmatem-

peratur ist kBTj ≈ 60 eV, wobei im VTG Ionen und Elektronen dieselbe Temperatur be-

sitzen (vgl. Abschnitt 4.4). Für die Ermittlung der Energie aller möglichen Übergänge im

O-VI Ion werden alle in [Kel] tabellierten Spektrallinien im Wellenlängenbereich 1-50 nm

verwendet, als Gewichtungsfaktoren γj dienen die dort angegebenen relativen Intensitäten,

jeweils normiert auf die Intensität der Linie bei 12,99 nm Wellenlänge. Es folgt ein Wert von∑ω
j=α γjhνj ≈ 800 eV. Die Summe aller einzelnen Beiträge ergibt Emin ≈ 1640 eV. Man

erkennt, dass
∑ω

j=α γjhνj den größten Anteil zu Emin liefert und daher Gleichung (2.32)

verglichen mit Gleichung (2.30) eine wesentliche Verbesserung des Modells darstellt. Würde

jedes Ion genau ein Photon in eine beliebige Richtung emittieren, folgt aus der Summe der

einzelnen Beiträge von Emin eine theoretisch mögliche Konversionseffizienz von η ≈ 6% für

einen Raumwinkel von 4πsr.

Dieser Wert zeigt eine große Abweichung von der besten gemessenen Effizienz. Grund

sind eine Reihe von Faktoren, die die Konversionseffizienz im Experiment zusätzlich redu-

zieren. So ist es nicht möglich, die komplette Laserstrahlung in das Plasma einzukoppeln,

da ein Teil der Strahlung reflektiert wird, wenn das Plasma optisch dick wird (vgl. Abschnitt

2.2). Dabei können Verluste von 30-90% auftreten [TD99]. Ein weiterer wichtiger Punkt ist

die Tatsache, dass die Anregung einer einzelnen Ionensorte in einem Plasma unmöglich ist.

Dies ist in Abbildung 4.10 zu erkennen, selbst im Maximum beträgt die relative Häufigkeit

von O-VI Ionen nur n5/n
i
tot = 0,33. Berücksichtigt man für die Effizienzberechnung zusätz-

lich diese Häufigkeit und eine Einkopplung der Laserstrahlung in das Plasma von 50%, indem

man sie mit der Effizienz von 6% multipliziert, so folgt ein Wert im Bereich um 1% (4πsr).

Allerdings konnte auch dieser Wert in den beschriebenen Experimenten nicht annähernd er-

reicht werden.

Abschließend soll ein Vergleich der Ergebnisse mit anderen, in der Literatur veröffentlich-

ter Messungen erfolgen. Es handelt sich dabei um Arbeiten von:

• Hertz et al.: Target: Ethanoltropfen (Durchmesser 15 µm), Laser 8 ns Pulsdauer, Ener-

gie 700 mJ, Intensität I = 7·1013 W/cm2, Effizienz η = 0,11% (4πsr) [HRBM95]

• Jin et al.: 20 µm Wasser-/Eistropfen, 10 ns, 300 mJ, I = 1011 W/cm2, η = 0,6% (4πsr)

[JRST95]

• Benshop et al.: 20 µm Wassertropfen, 8 ns, 400 mJ, I = 4·1013 W/cm2, η = 0,11% (4πsr)

[BDO00]

• Düsterer et al.: Wassertropfen 15 µm, 120 ps, 50 mJ, I = 2·1015 W/cm2, η = 0,23%

(4πsr) [DSZ+01]

Diese Messungen wurden bei wesentlich geringeren Repetitionsraten und höheren Einzelpul-

senergien als beim burst-mode Laser durchgeführt. Die Ergebnisse sind in Abbildung 4.14
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Abbildung 4.14.: Vergleich der in der Literatur veröffentlichten Konversionseffizienzen von

Wasser-/Ethanoltargets für 13 nm Wellenlänge

nochmals zusammengefasst. Es zeigt sich, dass in keinem Fall eine Effizienz nahe bei 1%

(4πsr) realisiert werden konnte. Die in den ersten drei Veröffentlichungen beschriebenen La-

serparameter liegen im Bereich der in dieser Arbeit gemessenen optimalen Parameter, d.h.

ns-Laserpulsdauer und nicht zu hohe Intensitäten. Die Effizienzwerte der ersten und dritten

Veröffentlichung stimmen dabei mit den in dieser Arbeit gemessenen überein.

Die in [DSZ+01] geschilderten Messungen erreichen zwar auch ähnlich Effizienzen, doch

bei vollkommen anderen Laserparametern, einer relativ hohen Intensität und ps-Pulsdauern.

Eine mögliche Erklärung dafür liefern die in Abschnitt 4.4.3 beschriebenen Messungen. Da-

nach sollten die Anregungsbedingungen in [DSZ+01] vor allen Dingen zu einer Produktion

von hoch geladenen Sauerstoffionen (O-VII und O-VIII) führen. Dadurch kann die Inten-

sität der O-VII Spektrallinie bei 12,85 nm Wellenlänge deutlich zunehmen (vgl. Abbildung

4.5). Aufgrund der geringen spektralen Auflösung des in [DSZ+01] verwendeten Spektrogra-

phen [JTT+94] ist allerdings keine Trennung der Linien bei 12,85 nm und 12,99 nm (von dem

niedriger geladenen O-VI stammend) möglich. Die Effizienzen könnten also im wesentlichen

die Strahlung innerhalb der O-VII-Linie und nicht wie bei den anderen Arbeiten die der O-

VI-Linie nachvollziehen, woraus die gemessenen Abhängigkeiten von den Laserparametern

folgen könnten.

Verglichen mit den anderen Messungen zeigt der in [JRST95] gemessene Effizienzwert

eine Abweichung um einen Faktor 3–6. Die Unterschiede in der Effizienz sind aufgrund der

Laser- und Targetparameter nicht zu erklären und eventuell auf die unterschiedliche Mess-

technik zurückzuführen. Es ist nämlich in keinem in der Literatur beschriebenen Experiment

gelungen, eine ähnlich hohe Effizienz mit einem Wasserjet zu reproduzieren.

Der Vergleich der Literaturwerte lässt vermuten, dass sich die in der vorliegenden Arbeit

maximal gemessene Konversionseffizienz nicht ohne weiteres deutlich steigern lässt, da die

veröffentlichten Werte aus anderen Experimenten im gleichen Bereich liegen. Von Seiten des

Lasers scheint es vielleicht durch die Verwendung von Vorpulsen die Möglichkeit zu geben,
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4. Untersuchung der EUV-Emission eines Wasserstrahl-Targets

die Effizienz zu erhöhen [BRH96]. Es ist aber fraglich, ob man in einen Bereich oberhalb von

1% (4πsr) vordringen kann.
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5. Untersuchung der EUV-Emission eines
Xenon-Cluster-Targets

Die Untersuchungen im vorherigen Kapitel beschäftigten sich mit der EUV-Emission eines

Wasserstrahl-Targets. Sauerstoff erwies sich dabei als Linienstrahler im EUV-Bereich, wobei

eine einzelne Linie für die Lithographie auswählt wird. Da aber die Multilayerspiegel eine

gewisse Bandbreite besitzen, kann auch ein kontinuierlicher Strahler verwendet werden, der

die ganze Spiegelbandbreite nutzt. Kontinuierliche EUV-Spektren werden von Targetmate-

rialen mit hoher Kernladungszahl emittiert. Allerdings darf die Quelle kein Debris erzeugen,

weshalb nur Gase geeignet sind. Das Edelgas Xenon ist das Gas mit der höchsten Kern-

ladungszahl, das nicht radioaktiv ist. Aus den eben genannten Gründen wurden an Xenon

neben dem Wasserjet die meisten Experimente zur Überprüfung der Eignung als Targetma-

terial für die EUV-Lithographie durchgeführt. Diese Untersuchungen beschäftigten sich da-

bei mit den verschiedenen Targetsystemen Gaspuls-Target [FBD+00, KM01], Cluster-Target

[KBKS99, MST+01] und Kryo-Flüssigkeitstarget [HRBH00, HBHH00]. In der vorliegen-

den Arbeit wurden Xenon-Cluster-Targets und ihre Emissionscharakteristik im EUV-Bereich

untersucht.

5.1. Erzeugung und Eigenschaften von Clustern

Cluster besetzen die Region zwischen Atomen/Molekülen und der kondensierten Phase. Sie

bestehen aus einer endlichen Anzahl N ≥ 2 Teilchen, wobei man auch noch bei einer Größe

von mehreren Millionen Teilchen von einem Cluster spricht [Hag92]. Die Bindung zwischen

den einzelnen Teilchen wird dabei durch die kurzreichweitigen van-der-Waals-Kräfte ver-

mittelt, das sind induzierte Dipol-Dipol-Wechselwirkungen zwischen neutralen Atomen oder

Molekülen. Die Erzeugung von Clustern geschieht durch die adiabatische Expansion eines

aus einer Düse austretenden Gases in das Vakuum. Dabei wird die innere thermische Ener-

gie des Gases in gerichtete kinetische Energie konvertiert. Unter bestimmten Expansionsbe-

dingungen wird das Gas überkritisch und Kondensation findet statt, es bilden sich Cluster

[Hag92].

Aus verschiedenen Experimenten ist bekannt, dass die Clustergröße mit steigendem Gas-

druck p0 und fallender Temperatur T0 ansteigt [HO72]. Jedoch gibt es keine generelle Theo-

rie, die den Startpunkt der Bildung von Clustern in einem freien Gasstrahl vorhersagen kann.

Hagena und Obert konnten einen empirischen Parameter finden, der von der experimentel-

len Situation abhängt und unterschiedliche Düsengeometrien vergleichbar macht (Prinzip der

korrespondierenden Düsen), den sogenannten Hagena-Parameter Γ∗ [HO72, Hag92]:

Γ∗ = k
(d/ tan α)0,85p0

T 2,29
0

(5.1)

45



5. Untersuchung der EUV-Emission eines Xenon-Cluster-Targets

Abbildung 5.1.: Verschiedene Düsenformen, die zur Erzeugung von Clustern verwendet wer-

den können: a) Schall-Düse, b) Laval-Düse, c) Überschall-Düse

Dabei bezeichnet d den Düsendurchmesser (in µm) und α den Expansionshalbwinkel (siehe

Abbildung 5.1). Der Hintergrunddruck des Gases in der Düse p0 muss in mbar angegeben

werden, die Starttemperatur des Gases T0 in Kelvin. Bei einem Winkel von α = 45◦ spricht

man von einer Schall-Düse, bei einem schmaleren Winkel von einer Überschall-Düse, ent-

sprechend der Ausbreitungsgeschwindigkeit des Gases. Darüber hinaus gibt es noch die Form

der Laval-Düse (Abbildung 5.1). In den in diesem Kapitel beschriebenen Experimenten wur-

de eine Überschall-Düse mit einem Öffungsdurchmesser von 400 µm, einem Expansions-

halbwinkel von α = 3, 5◦ und einer Düsenkanallänge von 7 mm verwendet. Die Konstante

k in der Hagena-Formel hat für jede Atomsorte einen spezifischen Wert und wächst mit stei-

gendem Z (k ≈ 4 für Helium, 180 für Neon, 1700 für Argon, 2900 für Krypton und 5500

für Xenon [WGSM89]). Die Bildung von Clustern startet, wenn der Hagena-Parameter einen

Wert von ∼ 300 überschreitet, wobei die mittlere Größe der Cluster ungefähr mit (Γ∗)2,0−2,5

ansteigt [DDR+96]. Große Cluster (N > 104 Atome pro Cluster) dominieren bei einem Wert

von Γ∗ > 5·104 [WGSM89]. Für die verwendete Düsengeometrie ergibt sich für Xenon schon

bei einem Hintergrunddruck p0 von 5 bar und einer Temperatur von 300 K ein Parameter von

Γ∗ ≥ 105, was die Existenz von großen Clustern im Gaspuls erwarten lässt.

Die Bildung von Clustern hängt also neben der Temperatur und dem Druck vom Düsen-

design ab. Außerdem besteht über die Konstante k eine Abhängigkeit vom verwendeten Ma-

terial, wobei sehr leichte Elemente nur kleine Cluster bilden, während bei Xenon sehr große

Cluster entstehen. Ein weiterer wichtiger Punkt ist die Qualität des Vakuums, in das das Gas

expandiert. Die Anzahl der Restgasatome darf hier nicht zu groß sein, damit es zu möglichst

wenig Stößen mit den Gasatomen kommt. Die Stoßprozesse würden die Clusterbildung nega-
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5.1. Erzeugung und Eigenschaften von Clustern

Abbildung 5.2.: Schematische Darstellung eines Cluster-Targets

tiv beeinflussen. Erfahrungsgemäß ist ein Vakuumdruck von kleiner als 10−5 mbar notwen-

dig.

Die Geschwindigkeit v des Gasjets aus einer Überschalldüse ist für monoatomare Gase mit

der Atommasse m gegeben durch [Hag81]:

v = 2, 98 · δ2/3

√
2kBT0

m
(5.2)

Die Größe δ wird als reduzierter Quellabstand bezeichnet und ist vom Abstand x zur

Düsenöffnung abhängig, für den die Geschwindigkeit berechnet werden soll:

δ =
x

0, 74(d/ tan α)
(5.3)

Die Gasdichte n im Jet an dieser Stelle ist dabei [Hag81]:

n = 0, 15 · n0δ
−2 (5.4)

Hierbei bezeichnet n0 die Gasdichte im Düsenreservoir, die durch die Temperatur und den

Druck bestimmt wird:

n0 = 7, 242 · 1021(p0/bar)(K/T0)
Atome

cm3
(5.5)

Die charakteristischen Größen sind für die verwendete Düsengeometrie in Tabelle 5.1 auf-

geführt.
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Tabelle 5.1.: Charakteristische Größen der verwendeten Überschalldüse für eine Temperatur

von 300 K. Aufgeführt sind die Werte n für drei verschiedene Gasdrücke p an einer

Position 2 mm unterhalb der Düsenöffnung (d.h. x = 9 mm)

α d v p n

3,5◦ 400 µm 878 m/s 5 bar 5,2·1018 Atome/cm3

3,5◦ 400 µm 878 m/s 20 bar 2,1·1019 Atome/cm3

3,5◦ 400 µm 878 m/s 35 bar 3,7·1019 Atome/cm3

5.1.1. Wechselwirkung von Clustern mit Laserstrahlung

Um die Vakuumanforderungen für ein Clustertarget zu erfüllen, erfolgt der Betrieb einer Clu-

sterdüse gepulst und muss mit dem Laser synchronisiert werden. Der fokussierte Laserstrahl

sollte außerdem dicht unterhalb der Düse auf die Cluster treffen (Abbildung 5.2), um in einen

Bereich mit einer möglichst hohen mittleren Atomdichte zu treffen. Der Vorteil von Clustern

im Vergleich zu einem normalen Gaspuls besteht darin, dass die lokale Atomdichte im Clu-

ster wesentlich höher ist als im Gas. Sie erreicht fast Festkörperniveau. Damit können bei der

Wechselwirkung mit der Laserstrahlung auch größere lokale Elektronendichten entstehen,

und die Elektronentemperaturen im Plasma erreichen hohe Werte bis in den keV-Bereich

[DDR+96]. Da Xenon sehr große Cluster bilden kann, ist es als Clustertarget besonders ge-

eignet.

Für die Wechselwirkung von Clustern mit der Laserstrahlung und dem damit verbundenen

Prozess der Ionisierung der Cluster finden sich in der Literatur im wesentlichen drei Theorien.

Diese sind im einzelnen:

• Mc Pherson et al. [MLT+93] beschreiben die Laser-Cluster-Wechselwirkung als einen

Prozess, in dem die kollektive Bewegung von Elektronen der äußeren Schalen, her-

vorgerufen durch das Laserfeld, Löcher in inneren Schalen erzeugen kann und so das

Atom ionisiert. Mit dieser Theorie, basierend im wesentlichen auf früheren Arbeiten

von Boyer und Rhodes [BR85], konnten einige experimentelle Resultate erklärt wer-

den, z.B. die Tatsache, dass die Intensität der Xe(M)- und Xe(L)-Schalen Emission

von der Wellenlänge des anregenden Lasers abhängig ist [KBJ+97]. Allerdings ist die

Theorie nur auf Cluster bis zu einer bestimmten Größe (N ≤ 100) anwendbar.

• Rose-Petruck et al. [RPSWB97] entwickelten ein
”
Ionisations-Ignition-Modell“, in

dem die kombinierten elektrischen Felder des Lasers und der dicht beisammen lie-

genden Clusterionen zu einer raschen höheren Ionisation der Cluster führen. Auch da-

mit lassen sich beobachtete hohe Ionisierungsstufen der Atome in Clustern erklären

[SBC96].

• Im Gegensatz zu den eben genannten schlagen Ditmire et al. [DDR+96] ein hydrody-

namisches Modell der Clusteranregung vor, dominiert von Stoßionisation und Inverser

Bremsstrahlung. Es behandelt einen Cluster als ein kleines Nanoplasma, dass, nachdem

es vom Laserpuls signifikant aufgeheizt wurde, expandiert. Das Modell ist allerdings
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5.1. Erzeugung und Eigenschaften von Clustern

nur dann anwendbar, wenn die Cluster groß genug sind, damit im wesentlichen der sich

im Cluster aufbauende statische hydrodynamische Druck zur Expansion führt. Eine

Coulomb-Explosion aufgrund der hohen Dichte von freien Elektronen und Ionen ist

dagegen weniger relevant. Die Zeit τex, bis die Cluster über hydrodynamische Expan-

sion auf das Dichteniveau des umgebenden Gases expandiert sind, beträgt ungefähr:

τex ≈ r0

√
mi

ZkBTe

(
n0

ns

)1/3

(5.6)

Hierbei sind r0 und n0 der Ausgangs-Radius und die Ausgangs-Dichte der Cluster, Z
der mittlere Ladungszustand der Ionen mit der Masse mi und ns die umgebende mitt-

lere Gasdichte. Für eine Elektronentemperatur von Te = 1 keV, einem Z = 8 und einer

mittleren Dichte n0 = 1018 Atome/cm3 ergibt sich eine Expansionszeit von einigen

ps. ie Expansion erfolgt mit der Plasmaschallgeschwindigkeit (Gleichung (2.20)) Mit

diesem Modell lässt sich vor allen Dingen die Dynamik der Expansion gut beschreiben

und damit Prozesse, die sich auf Zeitskalen von ps-ns abspielen. Dazu gehört z.B. der

Einfluss von Vorpulsen des Lasers auf die Cluster [ZDP99].

Alle drei Modelle gehen von einer Anregung der Cluster mit sehr kurzen fs-

Laserpulsdauern und entsprechend hohen Intensitäten aus. Entsprechend sind in der Litera-

tur hauptsächlich Messungen an Clustertargets beschrieben, die Laser mit einer Pulsdauer im

fs-Bereich, d.h. kürzer als die Expansionszeit τex, verwenden [DDR+96, MST+01, HM00].

Dabei wurde besonders die Emission im weichen und harten Röntgenbereich untersucht, we-

niger im EUV-Bereich. Es existierte in der Literatur zu Beginn der Arbeiten erst eine Mes-

sung, die sich speziell mit der EUV-Emission von Xe-Clustern bei Benutzung eines fs-Lasers

beschäftigte [MHK+00].

Allerdings waren Experimente mit einem als Xe-Cluster-Target bezeichneten Target be-

kannt, die unter Verwendung von ns-Pulsen mittlerer Intensität (∼ 1012 W/cm2) hohe Konver-

sionseffizienzen im EUV-Bereich erreichen [KBKS99]. Dies lässt sich auf den ersten Blick

mit keinem der drei eben beschriebenen Modelle direkt erklären, da sie nur sehr kurze Laser-

pulse betrachten. Im Gegenteil sehen die Autoren in [DDR+96] Cluster in Verbindung mit

ns-Lasern als ungünstig an, um eine starke EUV-Emission zu erreichen. Um dieses Problem

näher zu untersuchen, sollten Messungen zum Einfluss der Laserpulsdauer auf die EUV-

Emission im Bereich 13 nm eines Clustertargets mit Pulsen vorgenommen werden, die im

Bereich der charakteristischen Expansionszeit liegen oder kürzer sind, aber auch mit wesent-

lich längeren Pulsen im ns-Bereich. Ein weiterer wichtiger Parameter ist dabei wieder die

Laserintensität, die über einen großen Bereich (1011 W/cm2–1018 W/cm2) variiert wurde. Die

Ergebnisse konnten anschließend mit in der Literatur beschriebenen Messungen an Xenon-

Gaspuls-Targets [FBS+99, KM01] verglichen werden. Zunächst werden die Messungen für

relativ lange Laserpulse (ps-ns) und mittlere Intensitäten, die mit dem Nd:YLF burst-mode

Laser durchgeführt wurden, vorgestellt. Am Ende dieses Kapitels findet sich die Beschrei-

bung der Messungen mit fs-Pulsen und hohen Intensitäten, für die ein Ti:Sa-CPA-System

verwendet wurde.
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5.2. Bestimmung der Clustergröße mittels Lichtstreuung

Mit Hilfe des Hagena-Parameters kann man für eine vorgegebene Düsengeometrie über-

prüfen, ob die Bildung von Clustern zu erwarten ist. Dies sollte für die verwendete Düse der

Fall sein. Um einen Wert für die Größe der Cluster zu erhalten, kann die Existenz von Clustern

im Gaspuls mit Hilfe von Lichtstreuung nachgewiesen werden. Die Lichtstreuung ist dabei

eine experimentell einfache Methode [vdH81]. Relativmessungen sind recht praktikabel zu

realisieren, Absolutmessungen zur Clustergröße sind allerdings mit großen Unsicherheiten

verbunden [BMB+93], wie im folgenden erläutert wird.

Für den Fall, dass der Radius r der Streuteilchen wesentlich kleiner ist als die Wellenlänge

λ der Streustrahlung (r/λ � 0,05)[Ker69], ist die Rayleigh-Theorie für die Streuung an

dielektrischen Sphären anwendbar. Der Wirkungsquerschnitt σ für ein einzelnes Teilchen mit

einem Volumen V ist gegeben durch [Ker69, Ray99]:

σ =
128π5r6

3λ4

(
n2 − 1

n2 + 2

)2

∼ V 2

λ4
(5.7)

Dabei ist n die Brechzahl des Streuteilchens. Die wesentlichen Eigenschaften der Rayleigh-

streuung sind zum einen die 1/λ4-Abhängigkeit, die z.B. dafür sorgt, dass man den Himmel

blau sieht, und die quadratische Abhängigkeit vom Volumen. Für ein Ensemble von N Streu-

teilchen, die unabhängig voneinander, d.h. inkohärent streuen, erhält man den Wirkungsquer-

schnitt einfach durch eine Multiplikation des Streuquerschnitts für ein einzelnes Teilchen mit

der Teilchenzahl N [Ker69].

In einem ersten Schritt lässt sich nun qualitativ überprüfen, ob sich im Gaspuls Cluster

bilden. Wie eben dargestellt, ist das zu detektierende Streusignal IS abhängig von der einfal-

lenden Strahlung I0, der Clusteranzahl Nclust und der Anzahl der Atome pro Cluster Nat/clust:

IS ∼ I0 ·Nclust · V 2
clust ∼ I0 ·Nclust ·N2

at/clust (5.8)

Aus Experimenten ist bekannt, dass Nat/clust quadratisch mit dem Hintergrunddruck p0 des

Gases skaliert [FFRT86]. Nimmt man an, dass das Gas zu 100% Cluster bildet, was nähe-

rungsweise erfüllt ist, gilt [DDR+96]:

Nclust =
n0

Nat/clust

(5.9)

Da die Gasdichte n0 linear vom Hintergrunddruck abhängt (Gleichung (5.5)), ergibt sich für

das Streusignal folgende Abhängigkeit vom Druck:

IS ∼ p3
0 (5.10)

Es ist also das Streusignal in Abhängigkeit des Drucks zu messen.

Prinzipiell ist auch eine absolute Bestimmung der Anzahl der Atome pro Cluster mit Hilfe

der Rayleigh-Streuung möglich. Betrachtet werden soll an dieser Stelle die Situation, in der

die Streustrahlung vertikal polarisiert ist und die Detektion in der Ebene senkrecht zur Polari-

sationsrichtung erfolgt. Für diesen Spezialfall ist das in ein Raumwinkelelement dΩ gestreute

Signal gegeben durch [Ker69]

IS

dΩ
= I0Nclust

9π2V 2
clust

R2λ4

(
n2 − 1

n2 + 2

)2

(5.11)
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mit dem Abstand R des Detektors von der Streuquelle. Angenommen wird dabei wiederum,

dass alle Cluster die gleiche Größe besitzen und das Gas zu 100% Cluster bildet. Um die Zahl

der Atome pro Cluster errechnen zu können, müssen noch folgende Relationen verwendet

werden:

Nclust =
Vstreu · ρgas ·NA

Nat/clust ·mmol

(5.12)

Vclust =
Nat/clust ·mmol

ρfl ·NA

(5.13)

Mit Vstreu ist das streuende Volumen bezeichnet, ρgas ist die Dichte von Xenongas, NA ist die

Avogadro-Konstante, mmol ist die Molmasse von Xenon und ρfl ist die Dichte von flüssigem

Xenon, die als Wert für die Dichte im Cluster herangezogen werden kann. Ein Einsetzen

dieser Gleichungen in (5.11) und Auflösen nach Nat/clust ergibt:

Nat/clust =
IS/I0

dΩ
·

[
9π2

R2λ4

(
n2 − 1

n2 + 2

)2
Vstreu · ρgas ·mmol

ρ2
fl ·NA

]−1

(5.14)

Für die Berechnung von Nat/clust ist die Messung des Streusignals IS und der einfallenden

Intensität I0 notwendig. Die Unsicherheiten des Ergebnisses sind vor allen Dingen durch

das nicht genau bekannte Streuvolumen und die Brechzahl des Clusters gegeben [BMB+93].

Außerdem wird eine mögliche Existenz von Clustern unterschiedlicher Größe nicht berück-

sichtigt. Daher ist die Bestimmung der Zahl der Atome pro Cluster mit einem Fehler von

etwa einer Größenordnung behaftet.

Die nach dem Hagena-Parameter zu erwartende Anzahl der Atome pro Cluster deutet an,

dass man sich mit der Clustergröße schon im Grenzbereich der Anwendbarkeit der Rayleigh-

Theorie befindet. Für Teilchen beliebiger Größe wird die Lichtstreuung durch die allgemei-

nere Theorie von Mie beschrieben [Ker69, vdH81]. Ein wesentliches Merkmal von Mie-

Streuung ist die stark winkelabhängige Intensität der Streustrahlung, in Vorwärtsrichtung

wird mehr gestreut als in Rückwärtsrichtung. Bei dem hier betrachteten Spezialfall für die

Rayleighstreuung dagegen ist die Streustrahlung isotrop. Eine Messung der Winkelverteilung

der Streustrahlung kann also als Test für die Anwendbarkeit der Rayleigh-Theorie dienen und

gleichzeitig eine obere Grenze für die Clustergröße liefern.

5.2.1. Versuchsaufbau und Durchführung

Für die Streuuntersuchungen wurde die mittels eines KDP-Kristalls frequenzverdoppelte

Strahlung des Nd:YLF burst-mode Lasers verwendet (λ = 523 nm). Da das Signal eines ge-

samten Bursts zu stark war, wurde nur ein einzelner Puls verwendet. Über eine λ/2-Platte

wurde eine vertikale Orientierung der Polarisation eingestellt werden. Nach dem Kristall

blockierte ein Glasfilter (BG7) die infrarote Strahlung, zwei Blenden und eine schwach fo-

kussierende Linse (f = 150 cm) erzeugten einen dünnen Laserstrahl in der Targetkammer. Die

Synchronisation von Gasausstoß und Laserstrahl erfolgte über das Triggersignal des Lasers.

Der Laser arbeitete auf einer Frequenz von 0,5 Hz, während die Gasdüse mit 0,17 Hz be-

trieben wurde, d.h. jeder dritte Laserpuls traf einen Gaspuls. Die Düse, montiert am Deckel

der Targetkammer, besteht aus einem elektromagnetischen Ventil, an dessen Ausgang sich
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5. Untersuchung der EUV-Emission eines Xenon-Cluster-Targets

Abbildung 5.3.: Schematische Darstellung des Aufbaus für Lichtstreuungsexperimente

der Expansionskanal anschließt (Abbildung 5.21 rechts). Die niedrige Wiederholrate der

Düse war notwendig, um vor einem Gasausstoß einen Druck in der Kammer von kleiner

als 10−5 mbar zu erreichen und so die geeigneten Bedingungen für die Bildung von Clu-

stern zu schaffen. Zu diesem Zweck evakuierten eine Turbodragpumpe mit 1600 l/s und eine

Vorpumpenkombination aus Wälzkolben- (500 m3/h) und Drehschieberpumpe (63 m3/h) die

Targetkammer.

Für die winkelabhängige Untersuchung des Streusignals wurde ein Lichtleitkabel (Ein-

gangsapertur 2 mm) auf einen Schrittmotor-getriebenen Drehtisch in einem Abstand von

R = 13 mm von der Düse montiert. Das Kabel führte das aufgefangene Licht in einen Flansch

an der Targetkammer, wo wahlweise ein Photomultiplier oder die CCD-Kamera des Röntgen-

spektrographen als Detektor dienten. Mit dem Photomultiplier ist man dabei in der Lage, noch

sehr geringe Signale eines einzelnen Laserpulses nachzuweisen, während die CCD-Kamera

über mehrere aufeinander folgende Pulse integrieren mußte. Zur Messung von I0 wurde das

Lichtleitkabel direkt in den Strahl gefahren und die Strahlung über Filter bekannter Trans-

mission so weit abgeschwächt, dass die Detektoren nicht überbelichtet wurden. Der Aufbau

ist in Abbildung 5.3 schematisch dargestellt.

Zunächst wurde mit dem Photomultiplier als Detektor die Abhängigkeit des Streusignals

vom Druck unter einem Winkel zwischen Laserstrahl und Lichtleiter von 90◦ untersucht.

Dabei reichte eine Laserpulsenergie von ca. 8 nJ aus, um ein Streusignal zu erhalten. Da-

nach konnte bei konstantem Druck eine etwaige Winkelabhängigkeit des Streusignals durch

ein Verfahren des Drehtisches untersucht werden. Abschließend wurde für die Messung zur

Bestimmung der Clustergröße auch die CCD-Kamera als Detektor eingesetzt.
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Abbildung 5.4.: Abhängigkeit des Streusignals vom Xenon-Düsendruck. Die Linie ist eine

Anpassung an die Messwerte.

Abbildung 5.5.: Gemessenes Streusignal unter verschiedenen Beobachtungswinkeln

5.2.2. Ergebnisse

Das Ergebnis zur Messung des Streusignals in Abhängigkeit vom Druck unter einem fe-

sten Winkel senkrecht zum Laserstrahl ist in Abbildung 5.4 dargestellt. Man erkennt eine

Abhängigkeit vom Gasdruck ∼ p2,5±0,2, was etwas geringer als der theoretische Wert 3 für

die Potenz ist (Gleichung (5.10)). Eine Ursache ist die Tatsache, dass in der Praxis nicht al-

le Gasatome in Clustern identischer Größe gebunden sind. Trotzdem zeigt der nichtlineare

Anstieg des Streusignals mit dem Druck an, dass die verwendete Düsengeometrie wie erwar-

tet zu der Bildung von Clustern im Strahl führt. Sollten sich keine Cluster im Strahl befin-

den, könnte man aufgrund des sehr viel kleineren Streuquerschnitts eines Atoms verglichen

mit einem Cluster überhaupt kein Streusignal detektieren. Zudem bedeutet die nichtlineare
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Abhängigkeit des Signals vom Druck, dass die Clustergröße mit steigendem Druck ebenfalls

ansteigt. Ansonsten würde man einen linearen Anstieg des Streusignals erwarten.

Die Untersuchung der Winkelabhängigkeit des Streusignals bei einem festen Gasdruck von

35 bar lässt keine ausgeprägte Abhängigkeit vom Beobachtungswinkel erkennen (Abbildung

5.5), so dass die Cluster noch nicht so groß sind, um in den Bereich der Mie-Streuung zu

kommen.

Eine quantitative Berechnung der mittleren Clustergröße nach Gleichung (5.14) erfolgte

aus den Messungen von IS und I0 mit Photomultiplier und CCD-Kamera. Es ergaben sich

Werte von IS/I0 = 6,9·10−6 (Photomultiplier) und IS/I0 = 3,8·10−5 (CCD-Kamera), daraus

folgt ein Wert von 0,3·106 bzw. 2·106 Atome pro Cluster bei 35 bar Xe-Druck. Der Mittel-

wert für die Clustergröße liegt somit bei 1,2±0,8·106 Atome pro Cluster. Entsprechend der

Skalierung des Streusignals beginnt die Clustergröße bei 5 bar mit 1,2±0,8·105 Atomen pro

Cluster. Für die Berechnung wurde ein Streuvolumen von Vstreu = 8 mm3, eine Atomdichte

von ρgas = 3,7·1019Atome/cm3 (abgeschätztes Volumen des Clusterstrahls an einer Position 2

mm unterhalb des Expansionskanals der Düse), eine Brechzahl für Xenoncluster von n = 1,4

[Mar70] und eine Dichte für flüssiges Xenon von ρfl = 3,5 g/cm3 angenommen. Damit ist

die Charakterisierung des Clustertargets abgeschlossen.

5.3. Einfluss der Repetitionsrate auf die Röntgenemission

Wie in Kapitel 4 soll zunächst überprüft werden, ob das Target für die hohen Repetitions-

raten innerhalb eines Laserbursts geeignet ist. Die Dauer des Gaspulses beträgt 5 ms, die

eines Bursts 800 µs. Der Gaspuls ist also lang genug, um von allen Laserpulsen während

eines Bursts getroffen zu werden. Die Geschwindigkeit des strömenden Gases beträgt nach

Gleichung (5.2) für 300 K am Düsenausgang ungefähr 800 m/s.

5.3.1. Versuchsaufbau und Durchführung

Der grundlegende Aufbau des Clustertargets ist bereits in Abschnitt 5.2.1 beschrieben wor-

den. Für die Messung der Röntgenspektren wurde zur Fokussierung des Laserstrahls wie

beim Wassertarget derselbe Lasermonochromat mit einer Brennweite von f = 6 cm verwendet.

Der Spektrograph zur Aufnahme der kalibrierten Xe-Spektren (Tgs1) befand sich ebenfalls

wie bei den Experimenten am Wasserjet am selben Flansch der Targetkammer unter einem

Winkel von 30◦ zum Laserstrahl. Die Abstände von Gitter und CCD zum Target wurden iden-

tisch gewählt und es wurde dasselbe Zr-Filter vor dem Gitter verwendet. Zur kontinuierlichen

Kontrolle der EUV-Emission diente eine Diode (Nr. 1) mit Zr-Filter in der Targetkammer in

einem Abstand von ca. 5 cm vom Plasma. Zusätzlich war ein zweiter Spektrograph (Tgs2) in

Richtung des Laserstrahles an der Kammer montiert, um eine etwaige Winkelabhängigkeit

der Emission zu überprüfen. Dieser Spektrograph bestand ebenfalls aus einem Transmissi-

onsgitter, allerdings nur mit einer Liniendichte von 2000 Linien/mm. Anstatt eines Spaltes

war eine Blende mit einem Durchmesser von 100 µm und ein Zr-Filter vor dem Gitter mon-

tiert, so dass in der 0. Ordnung des Spektrums eine Messung der Quellgröße in Vorwärtsrich-

tung vorgenommen werden konnte (Prinzip der Lochkamera). Der Abstand von Plasma zu

Blende betrug 69 cm und von Blende zu CCD-Kamera 32 cm, auf dem CCD-Chip war das
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Spektrum von 0. Ordnung bis ca. 18 nm komplett zu sehen. Allerdings liegen für diesen Spek-

trographen keine Kalibrierungsdaten vor, so dass keine absoluten Photonenzahlen gemessen

werden können. Alternativ zum Spektrographen konnte der Flansch mit einem Glasfenster

versehen werden. Direkt hinter dem Fenster diente eine Diode (Nr. 2) zur Registrierung des

durch das Clustertarget transmittierten Laserlichtes. Eine Kombination aus zwei Glasfiltern

stellte dabei sicher, dass nur die infrarote Strahlung des Lasers detektiert wurde. Mit dem

hier beschriebenen Aufbau, dargestellt in Abbildung 5.6, wurden auch die Experimente der

folgenden zwei Abschnitte durchgeführt.

Für die Messung zum Einfluss der Repetitionsrate auf die Röntgenemission war nicht der

Tgs2, sondern das Fenster mit dahinter positionierter Diode an die Targetkammer montiert.

Bei einer Pulsdauer von 30 ps wurden für 25–800 Einzelpulse pro Burst, d.h. Repetitionsraten

von 31,25–1000 kHz, Spektren aufgenommen und das transmittierte Licht registriert. Dabei

Abbildung 5.6.: Experimenteller Aufbau des Xenon-Cluster-Targets zur Messung der Rönt-

genspektren
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5. Untersuchung der EUV-Emission eines Xenon-Cluster-Targets

konnte durch eine Variation der Energie pro Burst die Intensität pro Einzelpuls auf einem

konstanten Wert (1,6·1014 W/cm2) gehalten werden und so ein Einfluss der Laserintensität

auf das Emissionsverhalten ausgeschlossen werden. Als Maß für die EUV-Emission dienten

dabei die Konversionseffizienzen, errechnet aus den Xe-Spektren bei einer Wellenlänge von

13,4 nm in einer relativen spektralen Bandbreite von 2,2% (siehe Abbildung 5.11). Auch

die Röntgendiode in der Kammer liefert einen Wert für die Stärke der Emission, allerdings

integriert über einen weiten Spektralbereich. Insbesondere registrierte die Diode 1 dabei auch

Strahlung von hochgeladenen Xenonionen um 1–2 nm.

5.3.2. Ergebnisse und Diskussion

Die Abhängigkeit der Konversionseffizienz von der Repetitionsrate, errechnet aus den aufge-

nommenen Spektren (vgl. Abbildung 5.11), ist in Abbildung 5.7 dargestellt. Die Fehlerbal-

ken geben den relativen Fehler der Messung an. Man erkennt einen deutlichen Abfall hin zu

höheren Repetitionsraten. Bei Repetitionsraten unterhalb von 250 kHz erhält man ungefähr

konstante Werte. Um eine Erklärung für dieses Verhalten zu finden, muss man die Messun-

gen zur Transmission der Laserstrahlung heranziehen (Abbildung 5.8). Zur Berechnung des

Transmissionswertes wurde dabei jeweils das mit einem Oszilloskop gespeicherte Signal der

Diode 2 eines Bursts einmal mit und einmal ohne Gaspuls ausgewertet. Da man in einem

Burst jeden Puls einzeln auswertet und danach den Mittelwert über alle Pulse bildet, erhält

man für den Mittelwert eine gute Messstatistik. Allerdings wurde die Messreihe nicht zeit-

gleich mit den EUV-Spektren aufgenommen, so dass die Ergebnisse nicht direkt mit den

Effizienzen korreliert sind. Dennoch kann man die Ursache für den Abfall bei hohen Repeti-

tionsraten erkennen. Die Transmission des Targets nimmt bei hohen Wiederholraten deutlich

zu, erst für Raten kleiner als 250 kHz erhält man konstante Werte. Umgekehrt dazu steigt die

mit der Diode gemessene Röntgenemission mit fallender Transmission stark an. Die Ursache

für die steigende Transmission des Targets findet man, wenn man die Oszilloskopbilder der

Pulse mit Gaspuls betrachtet (Abbildung 5.9). Bei einer Repetitionsrate von 500 kHz durch-

dringen eine Reihe von Laserpulsen das Target ungehindert, deshalb findet man nicht immer

zu einem Laserpuls einen entsprechenden Röntgenpuls. Es ist also zu diesen Zeitpunkten

keine Materie in der Wechselwirkungszone von Laserfokus und Clustertarget vorhanden, die

Zeit zwischen zwei Pulsen reicht nicht aus, um das Volumen mit neuem Material aufzufüllen.

Über die Geschwindigkeit des Gasjets und den zeitlichen Abstand von zwei aufeinander-

folgenden Pulsen kann man nun die Ausdehnung der Wechselwirkungszone abschätzen. Ab

einer Repetitionsrate von 250 kHz, das entspricht einem Einzelpulsabstand von 4 µs, sieht

man keine komplette Transmission einzelner Laserpulse mehr und jeder Röntgenpuls ist vor-

handen (vgl. Abbildung 5.9). Mit der Gasgeschwindigkeit von 800 m/s ergibt sich damit eine

Größe der Wechselwirkungszone von ca. 3,2 mm. Dies ist wesentlich größer als die im Rönt-

genbereich gemessene Quellgröße (siehe 5.18). Allerdings sollte man erwarten, dass auch in

den seitlichen Flanken des Laserpulses noch genügend Intensität ist, um ein Plasma zu er-

zeugen, ähnlich wie bei einem Luftdurchbruch. Dieser Bereich muss anschließend komplett

ausgetauscht werden, um eine Absorption des nächsten Pulses zu gewährleisten. Die folgen-

den Messungen wurden deshalb bei einer Repetitionsrate von 125 kHz, d.h. 100 Pulsen/Burst,

durchgeführt, um den Einfluss der Repetitionsrate auf die Emission gering zu halten. Bei die-
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5.3. Einfluss der Repetitionsrate auf die Röntgenemission

Abbildung 5.7.: Abhängigkeit der Konversionseffizienz bei 13,4 nm von der Repetititonsrate

(Laserintensität 1,6·1014 W/cm2)

Abbildung 5.8.: Abhängigkeit der Transmission (Quadrate) und des Röntgensignals (Kreise)

von der Repetititonsrate

ser Einstellung erhält man eine relativ geringe Puls-zu-Puls Schwankung (2σ = 20%) des

Röntgensignals (Abbildung 5.10), die ähnlich ist wie beim Wassertarget.
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5. Untersuchung der EUV-Emission eines Xenon-Cluster-Targets

Abbildung 5.9.: Ausschnitte aus einem Laserburst und dem EUV-Signal, gewonnen aus den

Messungen mit Diode 2 bzw. 1. Oben: 125 kHz (100 Pulse/Burst), Unten: 500 kHz (400

Pulse/Burst)

Abbildung 5.10.: EUV-Signal, ermittelt aus der Messung mit Diode 1, bei 125 kHz (100

Pulse/Burst)
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5.4. Xenon-Spektren in Abhängigkeit vom Gasdruck

Abbildung 5.11.: Xenon-Spektren (30 bar Xe-Druck) bei einer Energie von 2,4 J/Burst und

für die Pulsdauern 30 ps (schwarz), 300 ps (rot) und 3 ns (blau)

5.4. Xenon-Spektren in Abhängigkeit vom Gasdruck

Die Resultate der Streumessungen deuten die Bildung von größeren Clustern mit steigen-

dem Gasdruck an. Gleichzeitig steigt aber auch die mittlere Atomdichte im Gaspuls. Um

einen Einfluss der Clusterbildung auf die EUV-Emission des Targets zu untersuchen, wurden

Spektren in Abhängigkeit des Drucks mit beiden Spektrographen gemessen. Dabei wurde bei

gleicher Laserenergie die Pulsdauer variiert. Während die kürzeste Pulsdauer von 30 ps noch

im Bereich der Expansionszeit der Cluster liegt (Gleichung (5.6)), sind die Pulsdauern 300 ps

und 3ns deutlich länger als diese Zeit. Ein Vergleich der Resultate soll Anhaltspunkte dafür

liefern, inwieweit die Clusterung einen Einfluss auf die Emission hat.

Drei typische Xenon-Spektren, aufgenommen mit Tgs1 bei einer Laserenergie von

2,4 J/Burst, sind in Abbildung 5.11 dargestellt. Zu Erkennen ist ein breites Maximum bei

11 nm, der Bereich um 13 nm erreicht dagegen niedrigere Photonenzahlen. Eine Analyse

der aufgenommenen Xenonspektren wird in einem separaten Abschnitt (5.8) am Ende dieses

Kapitels durchgeführt.

Für die Auswertung der Konversionseffizienz wird, wie allgemein üblich, die Wellenlänge

von 13,4 nm mit einer Bandbreite von 2,2% verwendet, da direkt bei 13 nm das Spektrum

ein lokales Minimum aufweist. Ebenfalls analog zur Praxis in der Literatur erfolgt in die-

sem Kapitel die Angabe der Effizienz bei Xenon in einen Raumwinkel von 2π Steradian.

Das Ergebnis der Auswertung der Messungen bei den verschiedenen Drücken findet sich in

Abbildung 5.12 (eingezeichnet sind wieder die relativen Meßfehler).

Für alle Pulsdauern zeigt sich eine ähnlich Tendenz. Die Effizienz wächst für steigenden

Druck zunächst an und erreicht ein Maximum bei Drücken ab 25 bar. Die Ursache für die-

ses Verhalten kann wieder in den Messungen zur Transmission der Laserstrahlung gefunden
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5. Untersuchung der EUV-Emission eines Xenon-Cluster-Targets

Abbildung 5.12.: Abhängigkeit der Konversionseffizienz vom Gasdruck bei 30 ps (Dreiecke),

300 ps (Kreise) und 3 ns (Quadrate) Laserpulsdauer

Abbildung 5.13.: Abhängigkeit der Transmission der Laserstrahlung und des Röntgensignals

vom Gasdruck bei 30 ps (Dreiecke), 300 ps (Kreise) und 3 ns (Quadrate) Laserpulsdauer

und einer Laserenergie von 2,4 J/Burst

werden, die die Diode liefert (Abbildung 5.13). Dabei ist die Transmission direkt ein Maß für

die Absorption des Targets, da der Anteil von rückwärts und seitlich gestreuter Laserstrah-

lung bei einem Clustertarget als gering angenommen werden kann [ZDP99]. Man erkennt bei

allen drei Pulsdauern einen nahezu identischen Verlauf der Absorption mit dem Gasdruck.

Ab 20 bar wird fast die gesamte Laserstrahlung absorbiert. Außerdem ist die Absorption un-

abhängig von der verwendeten Pulsdauer. Die integrale Röntgenemission, gemessen mit der
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5.4. Xenon-Spektren in Abhängigkeit vom Gasdruck

Diode in der Targetkammer, zeigt ein passend zur Absorption umgekehrtes Verhalten. Al-

lerdings erkennt man bei der EUV-Effizienz einen leichten Abfall bei hohen Gasdrücken ab

40 bar, besonders deutlich für eine Pulsdauer von 30 ps. Dies kann anhand des Diodensignals

nicht nachzuvollzogen werden, auch bei hohen Drücken wird das gemessene Signal nicht

geringer. Der Grund für diese Beobachtung liegt in der Absorption der EUV-Strahlung im

Xe-Target, wie im folgenden Abschnitt beschrieben wird.

5.4.1. Absorption der EUV-Strahlung im Target

Bisher wurden nur die Ergebnisse der Spektren betrachtet, die mit dem Tgs1 aufgenommen

wurden. Dieser Spektrograph hat einen direkten Blick auf die Wechselwirkungszone von Tar-

get und Laser. Da aber das Plasma im Gaspuls wahrscheinlich auf der dem Laser zugewanden

Seite entsteht, muss die Strahlung, die im Tgs2 registriert wird, noch eine kurzen Weg im Xe-

nongas zurücklegen und kann dort wieder absorbiert werden. Die hier angenommene Target-

geometrie, die durch experimentelle Messungen der Quellform unterstützt wird [MHK+00],

ist zur Verdeutlichung in Abbildung 5.14 dargestellt.

Abbildung 5.14.: Modell der Targetgeometrie

Die Spektren, die mit Tgs2 zeitgleich mit den in Abbildung 5.11 gezeigten Spektren auf-

genommen wurden, zeigt Abbildung 5.15. Da es keine Kalibrierungsdaten für den Spektro-

graphen gibt, sind die unkorrigierten Spektren für die drei Pulsdauern zu sehen. Im Bereich

von 1–2 nm sind deutlich zwei Emissionsbanden zu erkennen. Für eine genauere Betrachtung

des Spektrums sei wieder auf Abschnitt 5.8 verwiesen. Im Bereich von 3–6 nm besitzt das

Zr-Filter eine hohe Absorption, daher kann diese Region in den Spektren nicht untersucht

werden (vgl. Abbildung 3.3). Erst danach hat das Filter wieder bis 14 nm eine konstante

Transmission. Nach dem breiten Emissionsmaximum um 7 nm ist im EUV-Bereich von 10–

15 nm, der im Tgs1 deutlich zu erkennen war, fast kein Signal zu beobachten. Der Vergleich

des Signals bei 7 nm und bei 13,4 nm in Abhängigkeit vom Gasdruck ist in Abbildung 5.16

dargestellt. Die Signale um 7 nm sind nahezu einen Faktor 10 größer als die bei 13,4 nm.

Im Gegensatz zu den Ergebnissen des vorherigen Unterabschnitts werden die höchsten Wer-

te für 13,4 nm bei niedrigen Drücken von 5–15 bar erreicht, obwohl die Laserstrahlung bei

diesen Werten noch nicht optimal absobiert werden kann. Die Ursache für dieses Verhalten

ist in der Absorption der Strahlung in der Targetregion zu suchen. Diese Absorption nimmt

mit steigendem Gasdruck zu, da die mittlere Gasdichte ebenfalls ansteigt. In Abbildung 5.17

ist die Transmission von Röntgenstrahlung durch 1 bar Xenon (293 K) auf einer Länge von

1 mm gezeigt. Besonders stark ist die Absorption gerade im Bereich von 10–15 nm, der für

die Lithographie von Interesse ist. Dies ist in den Spektren deutlich zu erkennen, aufgrund
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5. Untersuchung der EUV-Emission eines Xenon-Cluster-Targets

Abbildung 5.15.: Xenonspektren, aufgenommen mit Tgs2 bei 15 bar Gasdruck und 2,4J Ener-

gie/Burst. Gezeigt sind die Ergebnisse für die drei Pulsdauern 30 ps (schwarz), 300 ps

(rot) und 3 ns (blau).

Abbildung 5.16.: Röntgensignal bei 7 nm (offene Symbole) und 13,4 nm (geschlossene Sym-

bole) in Abhängigkeit vom Gasdruck für die drei Pulsdauern 30 ps (Dreiecke), 300 ps

(Kreise) und 3 ns (Quadrate).

der Targetgeometrie ist die Emission der EUV-Strahlung anisotrop. Eine Quantifizierung der

Anisotropie ist an dieser Stelle nicht möglich, dazu müsste eine genauere winkelaufgelöste

Messung der EUV-Emission durchgeführt werden.

5.5. Messung der Quellgröße

In der 0. Ordnung des Tgs2 kann eine Messung der über alle Wellenlängen gemittelten Quell-

größe in Richtung der Laserstrahlachse vorgenommen werden. Mit der Blendengröße von
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5.5. Messung der Quellgröße

Abbildung 5.17.: Transmission von Röntgenstrahlung durch 1 bar Xenon auf 1 mm Länge

bei einer Temperatur von 293 K [Gula]. Man beachte die logarithmische Skala.

Abbildung 5.18.: Mit dem Tgs2 gemessene Quellgröße für 30 ps (schwarz), 300 ps (rot) und

3 ns (blau) Laserpulsdauer in Richtung der Laserstrahlachse
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5. Untersuchung der EUV-Emission eines Xenon-Cluster-Targets

100 µm und der Geometrie des Aufbaus kann zwar keine hohe räumliche Auflösung erreicht

werden, was aber für die Messung der zu erwartenden ausgedehnten Quelle nicht notwendig

ist. Das Bild der Quelle ist symmetrisch in vertikaler und horizontaler Richtung. Es wird in

dieser Ebene keine Abhängigkeit der Größe von der Pulsdauer gefunden. Für alle Pulsdau-

ern ergibt sich eine Quelle mit einem Durchmesser von 600±200 µm (FWHM) (Abbildung

5.18). Ebenfalls hängt die Quellgröße nicht vom Gasdruck ab, allerdings spiegelt sich in der

Intensität der 0. Ordnung bei den verschiedenen Drücken das eben beschriebene Absorpti-

onsverhalten des Targets wider. Die höchste Intensität wird bei 15 bar erreicht, zu höheren

Drücken hin fällt sie deutlich ab. Das Gebiet, das Röntgenstrahlung emittiert, in dem also

eine hohe Elektronentemperatur herrscht, ist wesentlich kleiner als das eigentliche Wechsel-

wirkungsgebiet von Laser und Target, dessen Größe in Abschnitt 5.3 ermittelt wurde.

5.6. Konversionseffizienz in Abhängigkeit von Intensität und
Pulsdauer

Wie eben dargestellt, stellt die Absorption der EUV-Strahlung besonders in Richtung des La-

serstrahls ein großes Problem dar und führt dazu, dass in diese Richtung weniger Strahlung

den Targetbereich durchdringen kann. In Rückwärtsrichtung (Tgs1) ist das Spektrum von

diesem Effekt relativ unbeeinflusst, nur bei den höchsten Drücken kann man bei 30 ps Puls-

dauer einen leichten Abfall der Effizienz beobachten (Abbildung 5.12). Die Untersuchungen

zur Abhängigkeit der Konversionseffizienz von der Intensität und der Pulsdauer des Lasers

sollen daher mit den im Tgs1 aufgenommenen Spektren vorgenommen werden. Die Angabe

der Effizienz erfolgt dabei, wie schon erwähnt, für einen Raumwinkel von 2π Steradian, was

auch vor dem Hintergrund der anisotropen Emission der Quelle sinnvoll erscheint.

Abbildung 5.19.: Abhängigkeit der Konversionseffizienz von der Intensität und Pulsdauer bei

13,4 nm Wellenlänge in einer relativen Bandbreite von 2,2% (Dreiecke: 30 ps, 30 bar

Xe-Druck; Kreise: 300 ps, 40 bar; Quadrate: 3 ns, 40 bar; Rauten: 10 ns, 12,5 bar)
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5.6. Konversionseffizienz in Abhängigkeit von Intensität und Pulsdauer

Abbildung 5.20.: EUV-Spektren, aufgenommen mit einem 10 ns-Laser und Einzelpulsener-

gien von 0,975 J (Intensität 1014 W/cm2, schwarz), 0,8 J (8·1013 W/cm2, rot) und 0,75 J

(7,6·1013 W/cm2, blau)

Um die Intensität über einen Bereich von 1011–1015 W/cm2 variieren zu können, wurde

wie bei den Experimenten mit dem Wassertarget bei jeder der drei Pulsdauern die Energie

des Lasers verändert. Bei jeder Einstellung wurden anschließend Spektren aufgenommen.

Drei Beispiele für typische Spektren sind bereits in Abbildung 5.11 gezeigt, und zwar für

eine Laserenergie von 2,4 J/Burst. Damit ergibt sich für 30 ps Pulsdauer eine Intensität von

1015 W/cm2 und für die anderen Pulsdauern ein um jeweils eine Größenordnung geringerer

Wert. Je nach Intensität unterscheiden sich die Spektren deutlich. Gemeinsam zeigen sie ein

breites Maximum um 11 nm. Allerdings wird die stärkste Emission in diesem Bereich bei

der mittleren Intensität erreicht. Beim höchsten Wert fällt sie etwas ab, außerdem wird das

Maximum breiter und verschiebt sich in Richtung kürzerer Wellenlängen. Die Effizienz wird

im Bereich um 13,4 nm bestimmt. Während bei den zwei geringen Intensitäten das Spektrum

hier relativ glatt erscheint, kann man bei 1015 W/cm2 deutliche Linienbanden sehen. Außer-

dem werden die höchsten Photonenzahlen bei der höchsten Intensität erzielt. Eine genauere

Analyse der Spektren ist schwierig und erfolgt deshalb in einem separaten Abschnitt (5.8).

Die komplette Messreihe zur Intensitäts- und Pulsdauervariation ist in Abbildung 5.19 ge-

zeigt (eingezeichnet ist der relative Meßfehler). Für jede Pulsdauer wurde dabei die Auswer-

tung bei dem Gasdruck vorgenommen, der die maximale Effizienz liefert. Das sind 30 bar

bei 30 ps sowie 40 bar bei 300 ps und 3 ns. Man erkennt, dass die Effizienz mit der Inten-

sität kontinuierlich steigt. Anscheinend kann mit dem Laser der optimale Intensitätsbereich

nicht erreicht werden. Außerdem ist bei den Pulsdauern 3 ns und 300 ps und bei gleichen

Intensitäten eine höhere Effizienz beim langen Laserpuls zu erkennen. Bei 30 ps und 300 ps

Pulsdauer dagegen ist dies nicht so deutlich ausgeprägt. Wie beim Wassertarget sind somit

die langen Laserpulse in diesem Intensitätsbereich zu bevorzugen. Dieses Ergebnis deutet

darauf hin, dass die Stoßabsorption einen wesentlichen Beitrag zum Energieübertrag von La-

serstrahlung auf das Plasma leistet. Eine höhere Intensität würde bei den 3 ns Laserpulsen

höhere Konversionseffizienzen erzielen.
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5. Untersuchung der EUV-Emission eines Xenon-Cluster-Targets

Um diese These zu überprüfen, wurden Messungen mit einem Nd:YAG-Laser (Spectra

Pro-290) mit einer Maximalenergie von 0,975J vorgenommen. Der Laser besitzt eine Puls-

dauer von 10 ns, und mit einer Fokussierung des Strahles auf 10 µm erreicht man eine In-

tensität von nahezu 1014 W/cm2. Über dünne Glasplatten im Strahlengang konnte dabei eine

Abschwächung der Laserenergie vorgenommen werden. Der Laser besitzt eine Repetitions-

rate von 10 Hz, im Gegensatz zum burst-mode Laser trifft damit nur ein Puls einen Gaspuls,

allerdings mit einer wesentlich höheren Einzelpulsenergie als beim burst-mode Laser. Um

die Resultate vergleichen zu können, wurde die Fundamentale des Lasers bei λ = 1064 nm

für die Messungen verwendet.

Die Spektren zu drei verschiedenen Laserenergien sind in Abbildung 5.20 dargestellt. Der

Verlauf entspricht am ehesten dem Spektrum für eine Pulsdauer von 30 ps in Abbildung

5.11. Deutlich ist die Existenz von einzelnen Linienbanden zu sehen. Auch ist der Bereich

um 11 nm gegenüber 13 nm nicht mehr deutlich überhöht, stattdessen erhält man bei langen

Wellenlängen um 15 nm ein starkes Signal. Die Ermittlung der Konversionseffizienz erfolgte

wieder bei 13,4 nm, das Ergebnis ist in Abbildung 5.19 bereits eingezeichnet worden. Obwohl

die Pulsfolgebedingungen der Laser sehr unterschiedlich sind, ordnen sich die Werte relativ

gut in das vorhandene Intensitätsschema ein. Wie zu erwarten erzielen höhere Intensitäten

eine deutlich höhere Effizienz, und das trotz der langen Pulsdauer von 10 ns. Dabei liegen die

Werte des ns-Lasers im Bereich der besten Werte der höchsten Intensitäten des burst-mode

Lasers. Leider lässt sich aus dieser Messreihe nicht ableiten, ob man schon ein absolutes

Maximum der Konversionseffizienz erreicht hat. Sowohl mit kürzeren Pulsen als auch mit

höheren Intensitäten bei langen Pulsen ist eine höhere Effizienz nicht ausgeschlossen.

Die Experimente belegen eindeutig, dass auch mit ns-Pulsen hohe Konversionseffizienzen

erzielt werden können. Um dies in einem physikalischen Modell verstehen zu können, kann

man das von Ditmire et al. [DDR+96] vorgeschlagenen Nanoplasma-Modell für lange Puls-

dauern (Abschnitt 5.1.1) anwenden. Aufgrund der großen Zahl von Atomen pro Cluster und

der Tatsache, dass eher niedrig geladene Ionen bei langen Laserpulsen für die EUV-Emission

verantwortlich sind (vgl. Abschnitt 5.8), sind die beiden anderen Modelle dafür nicht geeig-

net.

Im Nanoplasma-Modell werden die Cluster durch einen kurzen intensiven Laserpuls aufge-

heizt und erfahren danach eine hydrodynamische Expansion, die insgesamt langsamer abläuft

als eine Coulomb-Explosion. Für Xe-Cluster ist dies auch experimentell bestätigt worden

[LDNS98]. Als charakteristische Größe für die Dynamik kann dabei die Expansionszeit τex

(Gleichung (5.6)) angesehen werden. Diese Größe ist u.a. von der Elektronentemperatur Te

abhängig. Die Autoren in [DDR+96] nehmen für ihre Anregungsintensitäten von 1017 W/cm2

eine Temperatur von 1000 eV an und erhalten damit eine Expansionszeit von einigen ps.

Dieses Szenario ist auf die hier beschriebenen Experimente nicht übertragbar, da mit nied-

rigeren Intensitäten und wesentlich längeren Pulsdauern gearbeitet wurde. Daher erscheinen

eher Elektronentemperaturen unterhalb 100 eV realistisch. Daraus folgt direkt eine Expan-

sionszeit von τex ≥ 20 ps. Auch die Plasmaexpansionsgeschwindigkeit (Gleichung (2.20))

reduziert sich bei einer niedrigeren Elektronentemperatur deutlich. Für 100 eV ergibt sich

eine Geschwindigkeit von vexp ≈ 26800 m/s. Damit kann man errechnen, dass das Nanoplas-

ma in 1 ns eine Strecke von ca. 27 µm zurückliegt, was nur ein Faktor 2–3 größer ist als der

eigentliche Laserfokus. Es zeigt sich, dass auch noch während eines ns-Pulses Targetmaterie

im Bereich des Fokus vorhanden sein kann, wobei keine hohe lokale Atomdichte aufgrund
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5.7. Experimente bei hohen Intensitäten und kurzen Pulsen

von Clustern mehr existiert. Allerdings ist in Wechselwirkungszone noch Materie mit einer

gewissen mittleren Atomdichte vorhanden, so dass ein Energieübertrag von Laserstrahlung

auf das Plasma über Stoßabsorption möglich ist. Dies erklärt auch die hohe Absorption des

Targets bei langen Laserpulsen (vgl. Abbildung 5.8). Im Modell des Nanoplasmas kann man

also die Wechselwirkung von ns-Lasern mit Clustern verstehen und prinzipiell auch eine hohe

Laserabsorption und daher hohe Konversionseffizienzen erklären.

5.7. Experimente bei hohen Intensitäten und kurzen Pulsen

Die bisherigen Messungen am Clustertarget wurden mit Lasersystemen vorgenommen, de-

ren Pulsdauer länger als die Expansionzeit der Cluster (Gleichung (5.6)) war. Nun sollen die

Experimente beschrieben werden, bei denen kürzere Laserpulsdauern verwendet wurden1.

Gleichzeitig erreicht man mit kurzen Pulsen eine höhere Intensität, als sie mit dem burst-

mode Laser möglich ist und kommt damit eventuell in einen Bereich, der für eine Maximie-

rung der Konversionseffizienz optimal ist.

5.7.1. Versuchsaufbau

Die Experimente wurden mit einem im wesentlichen identischen Aufbau wie in Abbildung

5.6 gezeigt durchgeführt, was die Vakuumkammer und die Anordnung der zwei Spektrogra-

phen relativ zum Laserstrahl betrifft. Allerdings wurde eine Clusterdüse verwendet, die einen

wesentlichen Unterschied zu der bisher verwendeten Düse aufweist (Abbildung 5.21). Zwar

ist der Expansionskanal identisch, doch beginnt dieser bei der nun benutzten Düse nicht di-

rekt hinter der eigentlichen Öffnung des Magnetventils, die durch ein Poppet (vgl. Abbildung

5.21) geschlossen wird. Dies hat zur Folge, das bei der Öffnung der Düse durch das Poppet

das Gas zunächst in ein Stauvolumen gelangt und erst danach durch die kleine Öffnung des

Düsenkanals strömen kann. Deshalb ist die mittlere Gasdichte im Puls bei identischem Druck

geringer als für den Fall, in dem der Expansionskanal direkt an der Düsenöffnung beginnt.

Diese Tatsache muss bei einem Vergleich der Experimente mit den in den letzten Abschnitten

beschriebenen Ergebnissen berücksichtigt werden.

Die Bildung von Clustern wurde wiederum in einem Streuexperiment überprüft, dabei ist

die Abhängigkeit des Streusignals vom Druck mit IS ∼ p1,9
0 etwas anders als das in Abschnitt

5.2.2 beschriebene Ergebnis, was in der leicht modifizierte Düsenform begründet sein kann.

Eine Bestimmung der Clustergröße liefert dagegen einen Wert in derselben Größenordnung

[TASS+01].

Der für die Experimente verwendete Laser ist ein Ti:Sa-CPA Laser [KNS+97] mit einer

Repetitionsrate von 10 Hz und einer Mitten-Wellenlänge von 800 nm. Die Pulsdauer betrug

50 fs bzw. 2 ps bei einer Pulsenergie von 200 mJ. Der Strahl mit einem Durchmesser von

60 mm wurde mit einem f/2,5 off-axis Parabolspiegel auf Intensitäten von 2·1018 W/cm2

(50 fs) bzw. 5·1016 W/cm2 (2 ps) fokussiert. Innerhalb eines Zeitfensters von ±2 ps besaß

1Die in diesem Abschnitt beschriebenen Experimente wurden in Zusammenarbeit mit Dr. M. Schnürer und

Dr. S. Ter-Avetisyan durchgeführt, Beitrag des Autors waren die Messungen der Spektren mit dem hoch-

auflösenden Spektrographen Tgs1.
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5. Untersuchung der EUV-Emission eines Xenon-Cluster-Targets

Abbildung 5.21.: Schematische Darstellung der unterschiedlichen Düsengeometrien. Links:

Düse, die für die Experimente in Abschnitt 5.7 verwendet wurde. Rechts: Düse, die für

die Experimente in den Abschnitten 5.3–5.6 verwendet wurde.

der Puls ein ns-Pedestal mit einer Intensität von weniger als 1013 W/cm2. Wie bei dem 10 ns-

Laser trifft ein Laserpuls genau einen Gaspuls.

5.7.2. Absorption der Laser- und EUV-Strahlung

Die Spektren, aufgenommen mit Tgs2, zeigen in einem weiten Bereich rund um die 0. Beu-

gungsordnung eine starke Belichtung des CCD durch Laserlicht, besonders bei geringen

Drücken. Diese wird verursacht durch nicht absorbierte Laserstrahlung, für dessen Wel-

lenlänge das Zr-Filter noch einige Prozent Transmission besitzt. Aus diesem Signal können

Werte für die Absorption der Laserstrahlung ermittelt werden, die Resultate sind in Abbil-

dung 5.22 gezeigt. Der ps-Puls zeigt dabei ein Absorptionsverhalten, wie es auch beim burst-

mode Laser zu sehen ist. Der fs-Puls dagegen zeigt bei niedrigen Drücken eine schwächere

Absorption, erst ab 35 bar sind die Werte für beide Pulsdauern annähernd identisch. Es lässt

sich feststellen, dass die Cluster für sehr kurze Pulse ein hoch absorbierendes Target darstel-

len. Damit entspricht das Resultat anderen in der Literatur beschriebenen Messungen zum

Absorptionsverhalten von Clustern bei fs-Laserpulsen [DDR+96, ZDP99, MHK+00].

Auch in diesen Experimenten ist eine anisotrope Emission des Targets, bedingt durch die

Absorption der EUV-Strahlung, zu beobachten. Als Beispiel sind in Abbildung 5.23 mit dem

Tgs2 aufgenommene Spektren bei einer Pulsdauer von 50 fs gezeigt. Bei geringen Drücken

ist ein starkes Signal im EUV-Bereich deutlich zu erkennen, sogar mit einer höheren Intensität

als der Bereich um 7 nm. Erst mit steigendem Gasdruck kehrt sich dieses Verhalten um und

man erhält Spektren ähnlich denen in Abbildung 5.15. An diesen Resultaten ist die eingehend

erwähnte von der Düsengeometrie abhängige geringere mittlere Atomdichte bei gleichem

Druck zu erkennen.

Die Emission von Xenon kann im Bereich 1–2 nm in den aufgenommenen Spektren bei

niedrigen Drücken nicht untersucht werden, da die Überbelichtung des Chips durch den Laser

weit über die 0. Ordnung bis in diese Region herausragt. Erst bei 35 bar Druck erkennt man

68



5.7. Experimente bei hohen Intensitäten und kurzen Pulsen

Abbildung 5.22.: Transmission der Laserstrahlung in Abhängigkeit vom Gasdruck bei 50 fs

(Quadrate) und 2 ps (Kreise) Pulsdauer

Abbildung 5.23.: Spektren, aufgenommen mit Tgs2 und 50 fs-Puls, bei verschiedenen Gas-

drücken: 3 bar (rot), 7,5 bar (blau), 17,5 bar (grün), 35 bar (schwarz)

eine starke Emission in diesem Spektralbereich, die auf eine hohe Elektronentemperatur im

Plasma hindeutet.

5.7.3. Xe-Spektren und Konversionseffizienzen

Die Ermittlung der Konversionseffizienzen erfolgte wieder mit dem Tgs1. Dazu wurden

bei jeder Pulsdauer und für jeden Hintergrunddruck Spektren aufgenommen. Zwei typische

Spektren sind in Abbildung 5.24 zu sehen, hierbei sind diejenigen ausgewählt worden, die bei

den verschiedenen Pulsdauern die jeweils höchsten Photonenzahlen erzielen. In der Region

um 13 nm erkennt man ähnliche Linienbanden wie bei den Spektren, die mit dem 10 ns La-

ser bzw. mit dem 30 ps burst-mode Laser aufgenommen wurden. Ein deutlicher Unterschied
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5. Untersuchung der EUV-Emission eines Xenon-Cluster-Targets

Abbildung 5.24.: Xenon-Spektren, aufgenommen mit Tgs1 bei 50 fs Pulsdauer und 15 bar

Xe-Druck (schwarz) und 2 ps Pulsdauer und 20 bar Xe-Druck (rot)

Abbildung 5.25.: Konversionseffizienzen bei 13,4 nm Wellenlänge in Abhängigkeit vom Xe-

Gasdruck und 50 fs (Quadrate) und 2 ps (Kreise) Pulsdauer

findet sich aber im breiten Peak um 11 nm, der in diesem Spektrum wesentlich prominenter

ist.

Für alle Drücke sind die Konversionseffizienzen bei 2 ps höher als bei 50 fs (Abbildung

5.25). Lässt sich dieses Verhalten bei niedrigen Drücken noch durch die unterschiedliche Ab-

sorption erklären, kann dies nicht für hohe Drücke gelten, da die Absorption hier annähernd

gleich ist. Der Anstieg bei niedrigen Drücken spiegelt direkt das Absorptionsverhalten des

Targets wieder. Erst bei Drücken ab 20 bar ist die Absorption maximal, daher werden auch

erst hier die höchsten Effizienzen erreicht. Der Abfall der Effizienz bei höheren Drücken

ist anhand der Absorptionswerte nicht zu erklären, vielmehr sorgt die Absorption der EUV-

Strahlung im Target für dieses Verhalten [TASS+01].
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Tabelle 5.2.: Maximal erreichte Konversionseffizienzen bei 13,4 nm Wellenlänge für ver-

schiedene Laserparameter

Laserpulsdauer Konversionseffizienz Xe-Druck

und Polarisation in %, 2πsr und 2,2% BW [bar]

50 fs, linear 0,2 15

2 ps, linear 0,3 20

50 fs, zirkular 0,5 10

2 ps, zirkular 0,8 15

Die besten Konversionseffizienzen, die mit 2 ps bzw. 50 fs Pulsdauer erreicht werden konn-

ten, sind in Tabelle 5.7.3 zusammengefasst. Obwohl die Laserparameter extrem unterschied-

lich sind, werden ähnliche Effizienzen erzielt wie bei dem 10 ns Einzelpuls und dem 30 ps

Laserburst. Dies ist ein erstaunliches Resultat, da die Intensitäten in den einzelnen Experi-

menten unterschiedlich sind und sich dadurch die Wechselwirkungsprozesse der Laserstrah-

lung mit den Clustern ändert. Während bei den 10 ns Pulsen Stoßprozesse bei der Ionisation

die entscheidende Rolle spielen (vgl. Abschnitt 5.6), kann das für die Dauer des fs-Pulses

nicht mehr gelten. Hier erfolgt die Ionisation vor allen Dingen über Tunnelionisation (vgl.

Abschnitt 2.3.1), erst danach spielen Stöße eine Rolle. Auch für den 2 ps Puls bei einer In-

tensität von 5·1016 W/cm2 sollte dies noch der Fall sein. Allerdings belegen Experimente,

dass die Emissionsdauer der Röntgenstrahlung im weichen Spektralbereich aus Clustertar-

gets im Bereich von einigen ns liegt, auch wenn die Anregung mit einem fs-Puls erfolgte

[DDR+96, SMK02]. Im Modell des expandierenden Nanoplasmas bedeutet dies, dass auch

nach dem Laserpuls während der Expansion die Elektronendichte nicht so weit abgesunken

sein kann. Daher können nun wieder über Stöße der Elektronen mit den Ionen Zustände an-

geregt werden, die zu der EUV-Emission führen. Inwieweit die anfängliche Tunnelionisation

das Emissionsverhalten des Plasmas beeinflusst oder ob es im wesentlichen durch Stoßpro-

zesse während der Expansion dominiert wird, sollten die Experimente untersuchen, die im

nächsten Abschnitt beschrieben sind.

5.7.4. Einfluss der Laserpolarisation auf die EUV-Emission

Der Startpunkt bei der Bildung eines Plasmas ist die Erzeugung von niedrig geladenen Ionen.

Für die hier benutzten Intensitäten sollte dies über die stoßfreie Tunnelionisation erfolgen

(Abschnitt 2.3.1), erst auf einer längeren Zeitskala (ps-ns) können Stöße eine Rolle spielen.

Theoretische Berechnungen zeigen dabei einen Einfluss der Laserpolarisation auf die Emis-

sion des Plasmas, wenn zirkular statt linear polarisiertes Laserlicht benutzt wird [Per99].

Ursache hierfür ist die höhere kinetische Energie der Elektronen bei Tunnelionisation un-

ter Verwendung von zirkular polarisiertem Licht. Bisher wurde dieser Mechanismus nur in

Experimenten mit Gastargets nachgewiesen, die eine niedrige mittlere Atomdichte besaßen

[PF97]. Durch die Verwendung einer niedrigen Dichte sollten dabei Stoßprozesse im Plasma

minimiert werden. Ob dieser Effekt auch bei hohen Atomdichten (> 1019 Atome/cm3), wie

sie im verwendeten Clustertarget zu finden sind, eine Rolle spielt, sollte experimentell über-
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5. Untersuchung der EUV-Emission eines Xenon-Cluster-Targets

Abbildung 5.26.: Konversionseffizienz bei 13,4 nm in Abhängigkeit der Laserpolarisation

(Pulsdauer 2 ps): Lineare Polarisation: Kreise, Zirkularpolarisation: Quadrate

prüft werden. In einer in der Literatur beschriebenen Messung an Argon-Clustern konnte dies

nicht nachgewiesen werden [KKMT01].

Es wurde eine λ/4-Platte in den Strahlengang gebracht, um zirkular polarisiertes Licht zu

erzeugen. In Abbildung 5.26 ist die Konversionseffizienz für 13,4 nm bei 2 ps für die zwei

unterschiedlichen Polarisationsrichtungen gezeigt. Für alle Hintergrunddrücke ist die Effizi-

enz für zirkulare Polarisation 2–3 mal höher. Für den 50 fs-Puls ergibt sich ein ähnliches Bild.

Die maximalen Effizienzwerte sind ebenfalls in die Tabelle 5.7.3 eingetragen. Die Änderung

der Polarisation bietet also bei hohen Intensitäten die Möglichkeit, die Emission des Targets

positiv zu beeinflussen. Die Experiment liefern einen deutlichen Hinweis darauf, dass die

nachfolgenden Stoßionisationsprozesse während der Expansion die Emissionscharakteristik

des Plasmas nicht gänzlich bestimmen. Eine Tunnelionisation muss bei der Wechselwirkung

von Laserstrahlung und Clustern eine Rolle spielen.

5.8. Analyse der Xenonspektren

Eine Analyse der Xenonspektren ist insofern schwierig, da anders als z.B. beim Sauerstoff

keine kompletten Listen aller Spektrallinien im untersuchten Bereich existieren. Außerdem

wurde in den Messungen kein Wert auf eine hohe spektrale Auflösung gelegt, es ist also

allenfalls eine Zuordnung von Linienbanden zu einer bestimmten Ionensorte möglich. Dies

soll im folgenden auf der Basis von in der Literatur veröffentlichen Messungen und theo-

retischen Berechnungen erfolgen. Berücksichtigt werden muss dabei, dass die Arbeiten vor

allem an Gasentladungsquellen und Tokamak-Plasmen gemacht wurden. Während man es

bei den Entladungsquellen meist mit relativ geringen Atomdichten zu tun hat und die Plas-

men eher kalt sind, entstehen in einem Tokamak sehr heiße Plasmen. Die Bedingungen im

Laserplasma sind dazwischen anzusiedeln.

Der untersuchte Spektralbereich bei Xenon (1–15 nm) lässt sich grob in drei Gebiete ein-

teilen, die im folgenden separat betrachtet werden sollen. Während die Regionen 1–2 nm
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und 6–10 nm nur im Tgs2 beobachten werden konnten, erfolgt die Analyse des 10–15 nm

Bereichs anhand der Messungen mit dem Tgs1.

Zunächst zur ersten Region zwischen 1–2 nm. Die Spektren, die mit dem burst-mode La-

ser aufgenommen wurden (Abbildung 5.15), sind vergleichbar mit einem anderen in der Li-

teratur veröffentlichten Spektrum, das an einem Gaspuls unter ähnlichen Laserbedingungen

(0,9 ns, 1014 W/cm2) registriert wurde [FBS+99]. Es sind zwei Banden zu erkennen, einmal

um 1,4 nm und um 1,85 nm. In einer genaueren theoretischen Modellierung des hochauf-

gelösten Spektrums um 1,85 nm konnte gezeigt werden, dass die Emission von 25-fach bis

27-fach geladenem Xenon (Xe-XXVI–Xe-XXVIII, 3d-4p Übergänge) stammt [DBM+99].

Die Wellenlänge einzelner Übergänge stimmt dabei mit den Ergebnissen einer anderen Ar-

beit überein, die an einem Tokamak-Plasma durchgeführt wurde [WBALK85]. Für die Bande

um 1,4 nm gibt es keine theoretischen Untersuchungen, doch ist in den Spektren auffällig,

dass sich bei sinkenden Laserintensität die relative Intensität der beiden Banden zugunsten

der kurzwelligen verschiebt. Das legt den Schluss nahe, dass die Emission von niedriger als

25-fach geladenen Ionen stammen muss. Unterstützt wird diese These durch ein Spektrum,

aufgenommen an einem Xenon-Jet mit einer Laserintensität von kleiner 1012 W/cm2 und ei-

ner Pulsdauer von 3ns [HRBH00]. Hier ist ebenfalls die 1,4 nm Bande deutlich zu erkennen,

während bei 1,85 nm nur ein schwacher Ansatz einer Bande zu sehen ist.

Bei hohen Gasdrücken ist der 1–2 nm Bereich auch in den Spektren zu sehen, die mit einem

50 fs Puls hoher Intensität gemacht wurden (Abbildung 5.23). Eine breite Bande erstreckt sich

über die gesamte Region, außerdem ist die Stärke der Emission wesentlich höher, was man

z.B. an einem Vergleich mit dem 7 nm Bereich sieht. Aufgrund der höheren Laserintensität

ist zu erwarten, dass die Emission von noch höher geladenen Ionensorten stammt. Tatsächlich

existieren in diesem Bereich Übergänge von Xe-XXIX–Xe-XXXI [WBALK85], was diese

Vermutung unterstützt.

Der Spektralbereich von 6–10 nm ist zwar auch in anderen Arbeiten vermessen worden

[FBS+99, McG98], doch existieren keine weiteren Diskussionen oder Rechnungen über den

Ursprung der Emission. Ausgehend von dem in [KS00] vorgeschlagenen Argument, das die

Relation zwischen der Energie der beteiligten Resonanzzustände und dem Ionisationspoten-

zial mindestens 1/2 sein sollte, kann die Emission 14–16-fach (Xe-XV–Xe-XVII) und höher

geladenen Ionen zugeordnet werden.

Abschließend werden die Spektren von 10–15 nm betrachtet, aufgenommen mit Tgs1 (Ab-

bildungen 5.11, 5.20 und 5.24). Ein wesentliches Merkmal der Spektren ist das Emissions-

maximum um 11 nm, das in Abhängigkeit von den Laserparametern stark oder weniger stark

ausgeprägt ist. Zu längeren Wellenlängen schließt sich eine Region an, in dem das Spektrum

relativ gleichmäßig ist, bei hohen Intensitäten erkennt man allerdings den Ansatz von Grup-

pen von Linienbanden. Aus der Literatur ist bekannt, das in dieser Region eine Vielzahl von

Ionensorten Emissionslinien haben. Bei dem in [KS00] gemessenen Spektrum einer Kapil-

larentladung wurden dabei Übergänge von Xe-VIII–Xe-XII identifiziert (4d-4f Übergänge).

Dies sind die niedrigsten Ionensorten, die zu der Emission beitragen können. Untersuchun-

gen an einem dichteren Tokamak-Plasma ordnen die dort beobachtete Emission auch höher

geladenen Ionen (bis Xe-XXVI) zu [BDH+88]. Speziell wird ein in dieser Arbeit ebenfalls

bei 11 nm beobachtetes Emissionsmaximum als Strahlung von Xe-XX–Xe-XXII Ionen iden-

tifiziert. Eine genaue Zuordnung der in dieser Arbeit gemessenen Spektren zu bestimmten

Ionensorten um 10–15 nm ist schwierig, da keine Werte für die tatsächlichen Elektronendich-
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ten im Plasma vorliegen. Die Emission bei 1,85 nm konnte aber klar Xe-XXVI–Xe-XXVIII

zugeordnet werden, es existieren auch hochgeladene Ionensorten im Plasma, die prinzipiell

zur Emission im EUV-Bereich beitragen können.

Ein besonderes Merkmal der Spektren ist die Tatsache, dass die Konversionseffizienz um

13,4 nm bei Intensitäten zwischen 1014–1018 W/cm2 und den unterschiedlichsten Pulsdau-

ern nahezu unverändert ist. Dies kann auf zwei Arten erklärt werden. Einmal ist es möglich,

dass je nach Intensität höher oder niedriger geladene Ionensorten zur Emission beitragen und

daher im Mittel ein annähernd gleiches Signal liefern. Es gibt aber auch noch eine zweite

Erklärungsmöglichkeit. Untersuchungen zeigen, dass in diesem Spektralbereich das Plasma

auch noch strahlt, nachdem die Cluster explodiert sind. Die Emissionsdauer liegt im Bereich

von einigen Nanosekunden, selbst wenn mit einem fs-Laserpuls das Plasma erzeugt wurde

[DDR+96, SMK02]. Ursache ist die geringe Elektronendichte während der Expansion, die

zur Folge hat, das die Energie der schnellen Elektronen durch eine geringere Stoßwahrschein-

lichkeit insgesamt langsamer auf die Ionen übertragen werden kann. Im Gegensatz dazu ist

die Emission eines Festkörpertargets mit hoher Dichte wesentlich kürzer (siehe folgendes

Kapitel). Sollte die Emission hauptsächlich aus der Zeit nach der Clusterexplosion stammen,

können also aufgrund der geringen Elektronendichte und damit geringen Elektronentempera-

tur nur die niedrigen Ionensorten zur Emission beitragen (d.h. Xe-VIII–Xe-XII). Außerdem

spielt es nur noch eine untergeordnete Rolle, ob mit einem fs- oder ps-Puls angeregt wurde,

lediglich die Anregung mit ns-Pulsen sollte noch einen Einfluss haben.

Anhand der EUV-Spektren lässt sich nicht abschließend klären, welche Vorstellung eher

zutreffend ist und von welchen Ionensorten dementsprechend die Emission stammt. Es ist

allerdings auffällig, dass sich das Spektrum des 10 ns Pulses (Abbildung 5.20) signifikant

von den anderen Spektren unterscheidet. Das prominente Maximum bei 11 nm ist fast ganz

verschwunden, dafür ist das Signal um 15 nm unverhältnismäßig stark. Im Vergleich dazu

ist z.B. bei 50 fs (Abbildung 5.24) das Maximum bei 11 nm relativ schmal und deutlich

ausgeprägt. Dies deutet darauf hin, dass die Bedingungen im Plasma durchaus unterschied-

lich sein müssen. Betrachtet man die Wechselwirkung von Laser und Clustern im Modell

des Nanoplasmas, ist die Dynamik dabei der entscheidende Faktor. Beim fs-Puls erfolgt die

Aufheizung des Plasmas, bevor dass Nanoplasma expandieren kann, es schließt sich eine

Expansionsphase an, in der das Plasma abkühlt, aber immer noch strahlt. Bei den ns-Pulsen

ist die Expansion wesentlich langsamer, außerdem wird dem Plasma auch noch während der

Expansionsphase Laserenergie zugeführt. Unterschiede in den Spektren sollten daher nicht

überraschend sein, es bedarf aber näheren theoretischen Untersuchung, um diese genau zu

verstehen.

5.9. Abschließende Diskussion

Ziel der in diesem Kapitel beschriebenen Untersuchungen war es, die EUV-Emission eines

Xenon-Cluster-Targets zu untersuchen. Dabei konnte, anders als beim Wassertarget, kein ein-

deutig definierter Intensitätsbereich gefunden werden, in dem die Konversionseffizienz maxi-

mal wird. Mit einer Intensität von 1014 W/cm2 und einem 10 ns Puls können hohe Effizienzen

erreicht werden. Das Target liefert eine Konversionseffizienz bei 13,4 nm Wellenlänge von

0,3% (2πsr, 2,2% BW). Aber auch bei der Verwendung von 50 fs-Pulsen bei einer Intensität
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von 1018 W/cm2 erhält man annähernd gleiche Effizienzen. Dieses Resultat ist um so erstaun-

licher, als dass die Experimente deutliche Hinweise darauf geben, dass die Vorgänge und Be-

dingungen im Plasma bei kurzen und langen Laserpulsen unterschiedlich sind. Während bei

den ns-Pulsen Stoßprozesse wichtig sind, kann man bei den 2 ps und 50 fs Pulsen einen Ein-

fluss der stoßfreien Tunnelionisation nachweisen. Die höchste im Rahmen der vorliegenden

Arbeit gemessene Konversionseffizienz bei 13,4 nm Wellenlänge von 0,8% (2πsr, 2,2%BW)

wurde daher mit einem zirkular polarisierten 2 ps-Laserpuls erzielt. Ein genaueres Verständ-

nis der Resultate könnten aber nur theoretische Untersuchungen liefern, die vor allen Dingen

die Dynamik der Vorgänge im Plasma berücksichtigen.

Die Effizienzwerte sollen nun wieder mit einer nach den Gleichungen (2.31) und (2.32) be-

rechneten Effizienz verglichen werden. Für die Abschätzung von Emin ist bei Xenon die Be-

stimmung der notwendigen Ionisierungsenergie schwierig, da mehrere Ionensorten zur Emis-

sion in der untersuchten relativen spektralen Bandbreite von 2,2% bei 13,4 nm Wellenlänge

beitragen können. Außerdem ist die Ermittlung der Energie aller möglichen Übergänge in

den beteiligten Ionen nicht möglich, da es für Xenon keine tabellierten Spektrallinien gibt.

Folgende Annahmen werden deshalb gemacht: die Emission stamme im EUV-Bereich vor

allen Dingen von niedrigen Ionensorten Xe-VIII–Xe-XII, für die Berechnung der Ionisie-

rungsenergie soll deshalb als Mittelwert der Wert von Xe-XI (
∑

E10
I ≈ 815 eV) verwendet

werden. Außerdem soll das 10-fach geladene Xe-Ion hauptsächlich im mit dem Tgs1 gemes-

senen Spektralbereich von 10–15 nm emittieren. Somit kann durch einen Vergleich der in der

gesamten Region enthaltenen Energie und der bei 13,4 nm Wellenlänge in einer Bandbreite

von 2,2% ein Wert von
∑ω

j=α γjhνj ≈ 1000 eV ermittelt werden. Für die Plasmatemperatur

der Ionen und Elektronen wird erneut kBTj ≈ 60 eV angenommen. Mit diesen Modellannah-

men folgt schließlich Emin ≈ 2800 eV und eine theoretisch mögliche Konversionseffizienz

von η ≈ 3,5% für einen Raumwinkel von 4πsr und 2,2% relative spektrale Bandbreite bzw.

η ≈ 2% für einen Raumwinkel von 2πsr. Diese Werte stimmen mit einer in [LBJ+01] berech-

neten Abschätzung überein, allerdings bleiben in beiden Modellen weitere Faktoren wie z.B.

die Güte der Einkopplung von Laserstrahlung in das Plasma unberücksichtigt. Man kann also

wie beim Wasser von einer maximal realisierbaren Effizienz um 1% ausgehen. Die in dieser

Arbeit gemessenen Effizienzwerte bei zirkularer Laserpolarisation sind daher nicht weit vom

Optimum entfernt. Ein großes Problem bei einer Maximierung der Effizienz ist in jedem Fall

die Absorption der entstehenden EUV-Strahlung im Target, insbesondere in Richtung des La-

serstrahls. Dies ist auch in anderen Experimenten erkannt worden [KSB+01]. Daher geht die

aktuelle Targetentwicklung dazu über, anstelle eines Cluster/Gastargets einen flüssigen Xe-

nonjet als Targetsystem zu benutzen [HRBH00, HBHH00]. Auf diese Weise hofft man, die

Absorption deutlich zu vermindern und in den Bereich der Konversionseffizienzen zu kom-

men, die mit gefrorenem Xenon als Target gemessen wurden [TRCR+01] und knapp über

einem Prozent liegen. Eine weit über diesem Wert liegende Effizienz scheint aufgrund der

Modellabschätzung und aller bisherigen experimentellen Ergebnisse unrealistisch zu sein.

Abschließend sollen die Konversionseffizienzen bei 13,4 nm Wellenlänge mit anderen in

der Literatur veröffentlichen Werten bei Messungen an Xe-Cluster- oder Gaspuls-Targets ver-

glichen werden (siehe auch Abbildung 5.27). Es handelt sich dabei um folgende Arbeiten:

• Kubiak et al.: Cluster-(Tröpfchen-)Target, Laser < 10 ns Pulsdauer, Intensität

I = 1012 W/cm2, Effizienz η = 0,56% (2πsr) [KBKS99]
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Abbildung 5.27.: Vergleich der in der Literatur veröffentlichten Konversionseffizienzen von

Xe-Gaspuls/Clustertargets für 13,4 nm Wellenlänge

• Mori et al.: Clustertarget, Laser 500 fs Pulsdauer, Intensität I ≈ 1016 W/cm2, Effizienz

η = 0,56% (2πsr) [MST+01]

• Kranzusch et al.: Gaspulstarget, Laser 3 ns Pulsdauer, Energie 24 mJ, Intensität

I = 7·1012 W/cm2, Effizienz η = 0,13% (2πsr) [KM01]

Die Resultate in der ersten und dritten Arbeit wurden mit langen Laserpulsdauern im ns-

Bereich, in der zweiten Arbeit mit fs-Pulsen erzielt. In letzterer Veröffentlichung ist dabei

neben fs-Laserpulsen, die entsprechend den Laserparametern Effizienzen wie am MBI er-

zielten, eine Messung mit einem ns-Laser vorgenommen worden. Daraus resultierten vergli-

chen mit den fs-Pulsen deutlich geringere Effizienzen. Als Ursache sahen die Autoren die

im Vergleich zu den Experimenten in [KBKS99] relativ niedrige mittlere Atomdichte in ih-

rem Target an (5·1018 Atome/cm3). Die Autoren schlossen daraus weiter, dass für Laserpulse

kürzer als die Clusterexpansionszeit die Existenz von Clustern im Gaspuls eine Rolle spielt.

Ein effektiver Energieübertrag vom Laser auf die Cluster kann nur in der Zeit erfolgen, in dem

die Cluster noch zusammenhalten. Die lokale Dichte ist also entscheidend, nicht die mittlere

Dichte. Für lange Pulsdauern dagegen ist auch die mittlere Atomdichte für die Emissionscha-

rakteristik des Plasmas ausschlaggebend, da Stoßprozesse während der Clusterexpansion an

Bedeutung gewinnen. Diese Argumentation ist konform mit den in dieser Arbeit gemessenen

Resultaten, da auch hier die mittlere Atomdichte im Target hoch war. Ob allerdings lediglich

die hohe Dichte im Target für eine hohe Konversionseffizienz bei Verwendung von ns-Pulsen

notwendig ist oder auch die Anwesenheit von Clustern von Bedeutung ist, kann nicht ab-

schließend beantwortet werden. Hierzu bedarf es weiterer Messungen, bei denen man gezielt

die Bildung von Clustern verhindern kann, ohne die mittlere Atomdichte zu verändern.

Um die Bildung von Clustern zu ermöglichen, ist ein Puls-Pause Betrieb der Düse not-

wendig. So handelt es sich bei dem in [KBKS99] mit dem Wort Clustertarget beschriebe-

nen Target eher um eine kontinuierlichen Strom von Xenongas oder Mikrotröpfchen (siehe

auch Kommentar in [PAF+00]), da Laser mit kHz-Repetitionsrate verwendet wurden und
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von einem kontinuierlichen Strom von Targetmaterial die Rede ist. Die an diesem Target

gemessenen Effizienzen bei Verwendung von relativ niedrigen Intensitäten im Bereich um

1012 W/cm2 konnten allerdings in den Experimenten am MBI nicht bestätigt werden. Hier

wurden für ähnlich hohe Effizienzen Intensitäten von 1014 W/cm2 oder darüber benötigt.

Verglichen mit allen anderen Experimenten erzielte das Gastarget in [KM01] die gering-

ste Effizienz. Allerdings ist der Unterschied zu den anderen Messungen nicht allzu groß, so

dass die Ursache dafür in den verwendeten Versuchsparametern zu suchen ist und wohl nicht

prinzipieller Natur ist. Es ist nämlich unklar, inwieweit auch sogenannte Xe-Gaspuffs Clu-

ster enthalten, da der Prozess der Clusterbildung bei Xenon sehr stark ist. Ein Einfluss von

Clustern auf die Emission kann daher nicht ausgeschlossen werden.
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6. Aufbau einer Röntgenquelle für
Absorptionsspektroskopie im Spektralbereich des
Wasserfensters

In der Absorptionsspektroskopie durchstrahlt man eine Probe mit elektromagnetischer Strah-

lung I0(λ) (kontinuierliches Spektrum) und misst das durch die Probe transmittierte Spek-

trum I(λ). Setzt man die transmittierte Strahlung ins Verhältnis zur einfallenden Strahlung

und bildet den dekadischen Logarithmus [HW94]

log

(
I0(λ)

I(λ)

)
= OD(λ) = ε(λ)Cd , (6.1)

so erhält man die optischen Dichte OD, die gegeben ist durch das Produkt aus molarem Ex-

tinktionskoeffizienten ε, Probenkonzentration C und der Dicke der Probe d. Betrachtet man

im Röntgenbereich dabei speziell den Bereich einer Absorptionskante der in der Probe ent-

haltenen Elemente, spricht man von NEXAFS-Spektroskopie (engl. near edge x-ray absorp-

tion fine structure) [Stö96]. Als Absorptionskante bezeichnet man den Wellenlängenbereich,

in dem die Energie der Strahlung gerade groß genug ist, um ein Elektron aus einer inne-

ren Schale eines Atoms herauszulösen. Weit vor und hinter der Kante ist die Absorption der

Röntgenstrahlung ähnlich, lediglich im Bereich der Kanten ändert sich das Absorptionsver-

halten drastisch, die Absorption steigt stark an (daher auch der Begriff Kante). Dieser Bereich

von ca. 50 eV im Spektrum besitzt eine detaillierte Struktur, aus der man Informationen über

Bindungszustände von Atomen in einem Molekül gewinnen kann. Daneben existiert noch

die EXAFS-Spektroskopie (engl. extended x-ray absorption fine structure) [TJ81], die zur

Analyse einen spektral breiteren Bereich (hν ≤ 1000 eV) direkt hinter der Kante verwendet.

Die NEXAFS-Spektroskopie ist zunächst eine statische Methode, die sich aber mittels ei-

nes Pump-Probe-Schemas um die Zeitauflösung erweitern lässt [Kle91, IW95]. Die Probe

wird dabei mit einem Pumpstrahl angeregt, in der Regel im Bereich sichtbarer Strahlung.

Erst kurz danach misst man das Röntgen-Absorptionsspektrum (Probe). Durch eine Variati-

on des Zeitabstandes zwischen Pump- und Probestrahl erhält man somit ein zeitabhängiges

NEXAFS-Spektrum [NGL+99, RWJ+96, SLB+01], das Informationen über die durch den

Pumpstrahl angeregten Prozesse und deren Zeitverhalten enthält.

Bisher wurde NEXAFS-Spektroskopie vor allem an Synchrotronstrahlungsquellen betrie-

ben [Stö96], allerdings vorwiegend im statischen Fall, da eine Synchronisierung mit ei-

nem gepulsten externen Laser schwierig und die Bunchstruktur der Synchrotronstrahlung

ungünstig ist. Daneben ist verfügbare Strahlzeit an diesen Quellen stark begrenzt und teu-

er. Aus diesem Grunde erscheint es nützlich, eine Quelle für ein Laborröntgenspektrometer

zu entwickeln. Ein laserinduziertes Plasma bietet sich dabei besonders an, da man für eine

Pump-Probe-Anordnung gepulste Quellen mit einer kurzen Pulsdauer benötigt. Zudem ist

die Synchronisation einfach, wenn man für den Probepuls und den Laserpuls zur Erzeugung
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des Plasmas denselben Laser benutzt. In diesem Kapitel wird der Aufbau, die Charakterisie-

rung und Optimierung einer Laborquelle für zeitaufgelöste Röntgenabsorptionsexperimen-

te beschrieben und die Eignung für ihren Zweck gezeigt1. Als Wellenlängenbereich wurde

das sogenannte Wasserfenster [Wol52], das ist also der Bereich zwischen den K-Kanten von

Sauerstoff (λ = 2,34 nm) und Kohlenstoff (λ = 4,38 nm), gewählt. Besonderes Augenmerk

wurde zunächst auf die Kohlenstoff-K-Kante gelegt, um organische Moleküle untersuchen

zu können.

6.1. Verwendetes Lasersystem

Aus dem vorherigen Abschnitt lassen sich die Anforderungen an das Lasersystem ablei-

ten. Um zeitaufgelöste Messungen durchführen zu können, sollte der Laser eine Pulsdauer

von maximal einigen Pikosekunden besitzen, da eine Dauer der Röntgenemission im Pi-

kosekundenbereich zu erwarten ist. Eine möglichst kurze Pulsdauer ist auch vorteilhaft im

Hinblick auf die Größe der Plasmaquelle. Schließlich ist eine hohe mittlere Laserleistung

die Voraussetzung für hohe Photonenzahlen im Röntgenbereich, die Intensität sollte nach

Gleichung (2.25) aufgrund des gewünschten Spektralbereichs des Wasserfensters mindestens

1013 W/cm2 betragen.

Die Wahl fiel deshalb auf das schon in Kapitel 4.3.1 beschriebene Nd:YLF burst-mode

Lasersystem, das zum Zeitpunkt der hier beschriebenen Messungen noch ohne Booster-

Verstärker und lediglich mit den vier Hauptverstärkern ausgestattet war. Der Laser wurde

mit der kürzest möglichen Pulsdauer von 25 ps betrieben, die Maximalenergie pro Burst

betrug 500 mJ. Damit kommt man im Einzelpuls auf die nötigen Intensitäten bei einer Fokus-

sierung des Laserstrahls auf 10 µm. Die mittlere Leistung betrug so maximal 1 W bei einer

Repetitionsrate von 2 Hz.

6.2. Messung der Photonenzahlen in Abhängigkeit des
Targetmaterials und der Laserintensität

Für die Wahl des Targetmaterials muss berücksichtigt werden, dass ein kontinuierliches bzw.

quasi-kontinuierliches Spektrum erzeugt werden soll. Dies erfordert die Verwendung eines

Materials mit einer hohen Kernladungszahl Z (vgl. Abschnitt 2.5.4). Da die meisten dieser

Elemente in fester Form vorliegen, wurde die Verwendung eines Festkörpertargets bevorzugt.

Bei den Materialien fiel die Wahl auf Gold, Kupfer, Eisen und Blei. Zum Vergleich wur-

den auch Messung mit Targets aus Polyethylen (PE, (C2H4)n), Polyethylen-Teraphtalat (PET,

(C10H8O4)n) und Polyvinyl-Chlorid (PVC, (C2H3Cl)n)) durchgeführt. Die in ihnen enthalte-

nen Elemente Kohlenstoff und Sauerstoff haben ein relativ geringes Z und sind deshalb im

Wasserfenster Linienstrahler.

1Die Experimente wurden zusammen und zu gleichen Teilen mit Dipl.Phys. M. Beck durchgeführt (vgl.

[Bec02])
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6.2.1. Versuchsaufbau und Durchführung

Die Targets lagen in Form kleiner Zylinder vor. Mittels eines Elektromotors wurde der Zylin-

der schnell um die eigene Achse gedreht und mit einem zweiten Motor langsam entlang der

Achse bewegt, um bei den hohen Repetitionsraten des burst-mode Lasers bei jedem Schuss

eine andere Stelle auf dem Target zu treffen. Dazu wurde eine spezielle Targethalterung kon-

struiert [Bec02]. Die Halterung befand sich in einer Targetkammer, die mit einer Turbomo-

lekularpumpe auf weniger als 5·10−4 mbar evakuiert wurde. Eine plankonvexe Linse mit

einer Brennweite von f = 50 mm, die gleichzeitig als Eintrittsfenster in die Vakuumkammer

diente, fokussierte den Laser auf das Target unter einem 90◦ Winkel und mit einer Spotgröße

von 10 µm (FWHM). Je nach Anzahl der Pulse pro Burst (25–400 Pulse) konnten damit In-

tensitäten zwischen 4·1013 und 8·1014 W/cm2 erreicht werden. Eine Photodiode mit 200 nm

Aluminiumfilter wurde zur Echtzeit-Kontrolle der Röntgenemission und zur Optimierung der

Fokussierung des Lasers auf das Target verwendet. In Abbildung 6.1 kann man erkennen, dass

die Röntgenpulse sehr gleichmäßig den Laserpulsen folgen.

Abbildung 6.1.: Röntgenemission (oben) des Plasmas bei einem Festkörpertarget, aufgenom-

men mit einer Photodiode im Vergleich zum Lasersignal (unten)

Zur Messung der Photonenzahlen wurde der Spalt-Gitter-Spektrograph verwendet, zur

Streulichtunterdrückung ebenfalls ein 200 nm Aluminiumfilter. Der Abstand Quelle-Gitter

betrug 900 mm, der Abstand Gitter-Detektor 450 mm. Damit war ein Bereich von ca.

3,5 nm auf dem CCD-Detektor sichtbar bei einem spektralen Auflösungsvermögen an der

Kohlenstoff-K-Kante von λ/∆λ ≈ 193. Es stellte sich für die meisten Materialien heraus,

dass bei einem so großen Abstand von Quelle und Gitter das entstehende Debris nicht mehr

zu einer Zerstörung des Gitters führt. Bei Blei und Eisen allerdings war das Debris so stark,

dass keine definierten Messungen durchgeführt werden konnten und so diese Materialien

nicht weiter untersucht wurden. Abbildung 6.2 zeigt den kompletten Versuchsaufbau.

Es wurden zwei Versuchsreihen durchgeführt. In der ersten Reihe wurde bei gleicher Ener-

gie pro Burst die Anzahl der Pulse pro Burst verändert (25–400 Pulse). Man erhält eine
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6. Röntgenquelle für Absorptionsspektroskopie im Wasserfenster

Abbildung 6.2.: Versuchsaufbau zur Messung absoluter Photonenzahlen

Variation der Pulsintensität und die Photonenzahlen sind ein direktes Maß für die Konver-

sionseffizienz. In einer zweiten Reihe wurde für jede Repetitionsrate die jeweils maximal

mögliche Burstenergie eingestellt, um die Photonenausbeute zu maximieren.

6.2.2. Ergebnisse und Diskussion

In Abbildung 6.3 sind zum Vergleich die Emissionsspektren der untersuchten Targetmate-

rialien dargestellt. Die Spektren von PE und PET werden dominiert von Linienstrahlung bei

einem sehr geringen Untergrund. Die Linien gehören zu Übergängen von Helium-ähnlichem

(C-V) und Wasserstoff-ähnlichem (C-VI) Kohlenstoff. Da PET zusätzlich noch Sauerstoff

enthält, finden sich im Spektrum noch Linien von Helium-ähnlichem Sauerstoff (O-VII).

Das PVC-Spektrum enthält wiederum die Kohlenstofflinien, aber auch Chlor weist in die-

sem Bereich eine Reihe von Übergängen aus niedrigen Ionisierungsstufen auf (Cl-IX, Cl-XI,

Cl-XIIV). Dies führt zu einer Anhebung des Untergrundes und man kann den Ansatz eines

quasi-kontinuierlichen Spektrums erkennen.

Dieser Trend, verursacht durch ein höheres Z von Chlor gegenüber Kohlenstoff, setzt sich

bei den Metalltargets fort. Das Kupferspektrum zeigt einen starken Untergrund, der von ei-

nigen Linien überragt wird. Diese Linien gehören zum Großteil zu den Ionisierungsstufen

Cu-XIX und Cu-XVII. Bei Gold schließlich, dass die höchste Kernladungszahl Z aller un-

tersuchten Materialien besitzt, ist die Linienstruktur fast ganz zugunsten eines homogenen

Untergrundes verschwunden. Auch die Röntgenintensität ist bei Gold höher als bei Kupfer.

Dennoch wurde die Entscheidung bei der Wahl des Tragetmaterials für das Spektrometer zu

Gunsten des Kupfertargets getroffen, da dieses Target wesentlich leichter und kostengünsti-

ger herzustellen ist. Zudem sind bei Kupfer gerade im Bereich um die Kohlenstoff-K-Kante

keine Linien vorhanden, was für das Aufnehmen von Absorptionsspektren ein großer Vor-

teil ist. Auf der anderen Seite können die an anderer Stelle vorhandenen und identifizierten

Linien dazu dienen, eine Wellenlängeneichung der Spektren durchzuführen.

Die zwei Messreihen zur genaueren Untersuchung der Röntgenemission in Abhängig-

keit der Laserparameter sowie die Untersuchungen zur Quellgröße und Röntgenpulsdauer
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Abbildung 6.3.: Normierte Emissionsspektren der untersuchten Targetmaterialien

wurden nur am Kupfertarget und zum Vergleich mit einem Linienstrahler am PET-Target

durchgeführt. Zunächst betrachtet werden die Messungen zur Untersuchung der Intensitäts-

abhängigkeit der Emission, dazu wurde die Anzahl der Pulse pro Burst bei fester mittlerer

Leistung variiert. Beim PET-Target wurden die intensivsten Linien der beteiligten Ionen, also

C-V-α und C-VI-α ausgesucht, eine Integration über die Linie liefert direkt einen Wert für

eine relative Konversionseffizienz. Beim Kupfer wurde bei einer Wellenlänge von 4,4 nm ein

Spektralbereich mit einer Bandbreite von 1% für die Integration verwendet. Die Ergebnisse

sind in Abbildung 6.4a) dargestellt. Bei PET erkennt man, dass die Konversionseffizienz für

beide Linien mit der Intensität ansteigt. Bei der C-V-α-Linie scheint die Effizienz aber in

eine Sättigung zu laufen, offenbar herrscht im Plasma eine Temperatur, die für eine optimale

Erzeugung der zugehörigen Ionensorte ausreichend ist. Für die C-VI Stufe ist dagegen noch

kein optimaler Wert erreicht, eine Steigerung der Intensität würde zu einer höheren Effizienz

in der C-VI-α-Linie führen. Beim Kupfertarget ist die Intensitätsabhängigkeit der Konversi-

onseffizienz ähnlich wie bei der C-V Stufe, bei höheren Intensitäten scheint die Effizienz in

eine Sättigung zu laufen.

Neben der Intensität ist die mittlere Laserleistung PLaser ein entscheidender Parameter zur

Maximierung der Röntgenleistung Px-ray, da sie über die Konversionseffzienz η direkt mit-
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Abbildung 6.4.: Abhängigkeit der Konversionseffizienz a) und der Röntgenleistung b) von

der Laserintensität für PET (links, offenes Symbol C-VI-α, geschlossenes C-V-α) und

Kupfer (rechts). Die mittlere Laserleistung zu den Punkten in b) ist in c) dargestellt.

einander verknüpft sind (Gleichung (2.29)). Beim Nd:YLF burst-mode Laser sind allerdings

Intensität und maximale mittlere Leistung nicht unabhängig voneinander einstellbar. Es ist

nicht möglich, die maximal mögliche mittlere Leistung bei gleichzeitig maximaler Intensität

(d.h. wenig Pulse pro Burst) zu erhalten, da die Einzelpulsenergie so hoch wäre, dass die

Laserkristalle zerstört werden würden. Aus diesem Grund wurde zur Ermittlung der opti-

malen Kombination aus Intensität und mittlerer Leistung des Lasers eine zweite Messreihe

durchgeführt, deren Ergebniss in Abbildung 6.4b) zu sehen ist. Dabei zeigt sich, dass für

Kupfer und die C-V-Linie die Röntgenleistung maximal wird bei einer maximalen mittle-

ren Laserleistung, obwohl die dazugehörige Intensität nicht die höchste Konversionseffizienz

bringt. Wird allerdings eine gewisse Intensitätsschwelle unterschritten, in diesem Fall 4·1013

W/cm2, bricht die Röntgenleistung trotz der noch relativ hohen mittleren Leistung ein. Die-

ses Verhalten kann man auch an der C-VI-Linie beobachten, wo die maximale Emission nicht

bei der maximalen mittleren Laserleistung liegt, da die Intensität dort noch zu gering ist für

eine gute Effizienz der Konversion. Der Maximalwert liegt bei einer höheren Intensität von

5·1014 W/cm2.

Zusammenfassend lässt sich feststellen, dass für maximale Röntgenemission ein Kompro-

miss zwischen mittlerer Leistung und Intensität gefunden werden muss. Die Intensität muss

über einem gewissen Schwellenwert liegen. Ist dies der Fall, sollte man aber zur Optimierung

der Emission die mittlere Leistung steigern und nicht die Intensität. In der Regel bedeu-

84



6.3. Messung der Quellgröße

tet dies daher nicht eine weitere Erhöhung der Energie einzelner Laserpulse, sondern eine

Erhöhung der Repetitionsrate. Für die Plasmaquelle mit dem Kupfertarget sind die optimalen

Parameter 200 Pulse pro Burst bei maximal möglicher Laserleistung von 1W, das entspricht

einer Intensität von 1,6·1014 W/cm2. Die Konversionseffizienz bei dieser Einstellung beträgt

3·10−3% (2πsr, 1% BW). Dieser relativ geringe Wert ist auf die Tatsache zurückzuführen,

das die Pulsdauer von 25 ps für das Erreichen einer hohen Effizienz zu kurz ist [ES91].

6.3. Messung der Quellgröße

Neben den Photonenzahlen ist die Größe der Plasmaquelle für ein Laborspektrometer von

entscheidender Bedeutung, da das spektrale Auflösungsvermögen der meisten Monochroma-

toren direkt von der Quellgröße abhängt (vgl. Gleichung (3.4)). Ein Wert von einigen 10 µm

ist für eine hohe spektrale Auflösung unerlässlich, ansonsten muss man die Quelle z.B. mit

einem Spalt künstlich verkleinern. Dies geht nur auf Kosten von nutzbarer Röntgenstrah-

lung. Darüber hinaus sollte die Quelle möglichst ortsfest sein (≤ 5 µm), da die Aufnahmen

der Absorptionsspektren mehrere Minuten dauern und eine driftenden Quelle ebenfalls die

Auflösung der Spektren negativ beeinflussen würde. In einem separaten Experiment wurde

daher der Durchmesser der Plasmaquelle mit einer Zonenplatte bestimmt.

6.3.1. Versuchsdurchführung

Die Messung wurde bei den Wellenlängen der C-V-α-Linie (4,0 nm) und der C-VI-α-Linie

(3,37 nm) durchgeführt. Die Brennweite der Zonenplatte KZP7 beträgt für diese Linien

120 mm bzw. 143 mm (Gleichung (3.12)). Für die erste Brennweite wurde nach Gleichung

(3.10) eine Gegenstandsweite von g = 125 mm und eine Bildweite von b = 3000 mm gewählt,

damit beträgt die Vergrößerung V = 24. Über die Pixelgröße der CCD-Kamera von 24 µm

erhält man nach dem Samplingtheorem eine räumlich Auflösung von 2 µm. Für die zweite

Wellenlänge wurde der Aufbau (Abbildung 6.5) nicht verändert, lediglich die Position der

Zonenplatte wurde zur Erfüllung der Linsengleichung geändert. Die Vergrößerung war daher

etwa 21-fach.

Die Messungen wurden zunächst am PET-Target durchgeführt, um eine scharfe Abbil-

dung der Quelle in einer Spektrallinie zu erzeugen. Dazu wurde die auf einem Positionier-

tisch fahrbare Zonenplatte entsprechend bewegt. Ein Aluminiumfilter schützte die KZP7

vor Debris und diente zur Streulichtunterdrückung. Für die Messungen am Kupfer-Target

wurde lediglich das Target gewechselt, die Abstände jedoch beibehalten. Zur Untersuchung

der räumlichen Stabilität der Quelle dienten vergleichende Aufnahmen, die nur mit einem

Burst und integriert über mehrere Folgebursts gemessen wurden. Die Laserintensität betrug

5·1014 W/cm2.

6.3.2. Ergebnisse und Diskussion

Bilder der Quelle, aufgenommen mit nur einem Laserburst, bei 4,0 nm und 3,37 nm sowohl

für Kupfer als auch für PET sind in Abbildung 6.6 zu sehen. Der helle Ring oberhalb des

Bildes der C-VI-α-Linie ist das stark defokussierte Bild der C-V-β-Linie. Für beide Target-
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Abbildung 6.5.: Versuchsaufbau zur Vermessung der Quellgröße mit einer Zonenplatte

Abbildung 6.6.: Mit der Zonenplatte gemessene Bilder der Quelle (Laserintensität

5·1014 W/cm2) für ein Kupfer- (links) und PET-Target (rechts) bei zwei unterschiedli-

chen Wellenlängen 4,0 nm (oben) und 3,37 nm (unten)
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materialien erhält man im Rahmen der geometrischen Auflösung gleiche Werte für die Quell-

größe. Sie beträgt im Mittel in der vertikalen Richtung (senkrecht zum Laserstrahl) 24±3 µm

und in der horizontalen (in Richtung des Laserstrahls) 37±3 µm, bezogen auf die volle Halb-

wertsbreite (FWHM). Die Werte wurden aus horizontalen bzw. vertikalen Schnitten durch die

Quellbilder ermittelt, indem Gauss-Fits an die Schnitte angepasst und die Halbwertsbreiten

der Gauss-Kurven bestimmt wurden. Damit ist die Quelle nur leicht größer als der Laserfo-

kus. Bei einer Integration der Aufnahme über mehrere nacheinander folgende Bursts ergibt

sich eine leicht größere Quelle, die Schwankung beträgt 2 µm. Dies wird durch die schnel-

le Rotation des Tagets hervorgerufen und passt zu den zu erwartenden Schwankungen der

Position der Targetoberfläche. Dennoch ist die Größe der Quelle klein genug, um im Absorp-

tionsspektrometer direkt einen Monochromator ohne Eintrittsspalt verwenden zu können.

6.4. Messung der Emissionsdauer

Da auch zeitaufgelöste Untersuchungen im Rahmen eines Pump-Probe-Schemas mit der

Röntgenquelle durchführbar sein sollen, musste auch die Dauer der Röntgenemission ermit-

telt werden, um einen Wert für die Zeitauflösung zu erhalten.

6.4.1. Versuchsaufbau und Durchführung

Wieder wurden die Messungen sowohl am PET- als auch am Kupfertarget durchgeführt. Ein

Toroidspiegel (f = 180 mm) fokussierte die Plasmaquelle ohne Vergrößerung (1:1-Abbildung)

auf die Photokathode der Streak-Kamera. Optional konnte ein Gitter (2000 Linien/mm) hinter

dem Spiegel in den Strahlengang gefahren werden, um einen spektralen Unterschied in der

Emissionsdauer zu erkennen. Die Zeitauflösung der Anordnung (Abbildung 6.7) betrug etwa

7 ps.

Abbildung 6.7.: Versuchsaufbau zur Messung der Emissionsdauer
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6.4.2. Ergebnisse und Diskussion

Die Messungen zeigen, dass die Röntgenpulsdauer im untersuchten Spektralbereich (1-4 nm)

nicht variiert. Allerdings findet sich ein grosser Unterschied zwischen den zwei Targetmate-

rialien. Bei Kupfer beträgt die Pulsdauer 44± 7 ps, bei PET ist sie mit 73± 7 ps wesentlich

länger. Das Ergebnis ist in Abbildung 6.8 grafisch dargestellt. Ursache für die unterschied-

lichen Emissionsdauern sind die unterschiedlichen Elektronendichten in den Plasmen. Da

Kohlenstoff maximal 6-fach ionisiert wird, bei Kupfer aber im Spektrum 18-fach geladenen

Ionen nachgewiesen werden können, sind im Kupferplasma mehr Elektronen vorhanden, d.h.

die Dichte ist höher. Der Energieaustausch von Elektronen und Ionen geschieht über Stöße

(vgl. Kapitel 2), während das Plasma über die Abstrahlung einen Großteil seiner Energie

verliert. Nach dem Ende des Aufheizprozesses durch den Laserpuls kann das Kupferplas-

ma also schneller Energie abgeben, da aufgrund der höheren Elektronendichte die Stoßraten

zwischen Elektronen und Ionen gößer sind und so die Energie schneller abgestrahlt werden

kann. Dies führt zu den unterschiedlichen Emissionsdauern. Da beim Kupfer die Röntgen-

pulsdauer weniger als einen Faktor 2 der Laserpulsdauer beträgt, ist das Resultat im Hinblick

auf zeitaufgelöste Messungen zufriedenstellend.

Abbildung 6.8.: Emissiondauer eines PET-Targets (gestrichelt) und eines Kupfertargets

(durchgezogen)

Damit ist die Charakterisierung der Quelle abgeschlossen und es sind die optimalen La-

serparameter für den Betrieb gefunden. Im letzten Abschnitt dieses Kapitels werden erste

Ergebnisse statischer NEXAFS-Untersuchungen gezeigt, die mit dieser Quelle gemacht wur-

den.

6.5. Beispiele für erste Messungen zur Röntgenabsorption

In diesem Abschnitt sollen drei Beispiele für erste Röntgenabsorptionsmessungen vorgestellt

werden, die mit der Laserplasmaquelle gemacht wurden. Um NEXAFS-Messungen mit Hilfe

dieser Röntgenquelle durchführen zu können, wurde zunächst ein komplettes Laborabsorp-

tionsspektrometer aufgebaut. Eine ausführliche Beschreibung des Spektrometers findet sich
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in [Bec02], an dieser Stelle soll nur eine kurze Erläuterung erfolgen. Neben dem Kupferplas-

ma als Quelle wurde als Monochromator der Spalt-Gitter-Spektrograph benutzt, allerdings

in einer Anordnung, die eine höchstmögliche spektrale Auflösung ermöglicht. Dazu wurde

der Abstand Gitter-Detektor auf 950 mm verlängert, man erreicht ein relatives spektrales

Auflösungsvermögen von λ/∆λ ≈ 254. Die Verwendung des Spalt-Gitter-Spektrographen

hat den Vorteil, dass ein Wellenlängenbereich von ca. 0,7 nm komplett in einer Aufnahme zu

sehen ist. Die zu untersuchende Probe wurde vor dem Gitter in den Strahlengang gebracht.

Als Probenträger haben sich dünne Siliziumnitridfenster (100 nm Dicke) bewährt, auf denen

auch flüssige Proben eingetrocknet wurden. Die Absorption der Träger ist mit ca. 50% bei

4,4 nm noch akzeptabel.

Abbildung 6.9.: Oben: Zwei Spektren, aufgenommen einmal mit Probe (rot) und einmal

ohne Probe (schwarz). Unten: Aus den Spektren ermitteltes Absorptionsspektrum von

PET (Probe: 900 nm freitragende Folie)

Die Aufnahme eines Absorptionsspektrums erfolgte in zwei Schritten. Zunächst wurde

ein Spektrum mit Probe, dann ein Spektrum ohne Probe, lediglich mit Trägerfenster auf-

genommen. Die Aufnahmezeit für ein Spektrum betrug typischerweise 5 min. In Abbil-

dung 6.9 ist exemplarisch im oberen Teil ein Referenz- und Probespektrum gezeigt (Pro-

be: 900 nm freitragende PET-Folie, Goodfellow). In der NEXAFS-Spektroskopie ist es da-

bei üblich, anstatt der Einheit Wellenlänge die Energie in Einheiten von eV zu verwenden

(1 eV = 1239,8 eV·nm/λ). Vor der Kante (in Richtung kleinerer Energien) ist die Intensität

in den Spektren nahezu gleich, hinter der Kante allerdings erkennt man aufgrund der unter-

schiedlichen Transmission der Strahlung durch die Probe deutliche Unterschiede. Das aus

diesen Daten nach Gleichung (6.1) ermittelte NEXAFS-Spektrum der Probe ist im unteren

Bild zu sehen. Bei der Probe handelte es sich um einen dünnen PET-Film. Dieses Materi-

al wurde für erste Testmessungen mit dem Absorptionsspektrometer ausgewählt, da es sich

leicht in Form von dünnen Folien herstellen lässt und in der Literatur eine Reihe von Mes-

sungen mit diesem Material veröffentlicht sind, die an Synchrotronquellen gemacht wurden

(z.B. [UHS+97, ONK+95]). Im ermittelten NEXAFS-Spekrum ist der starke Anstieg der Ab-
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sorption im Bereich der K-Kante deutlich zu sehen. Auffallend ist ein Absorptionspeak bei

284,8 eV. Zur Erklärung dieses Peaks muss man die Molekülstruktur von PET heranziehen

(Abbildung 6.12a)). Dieses besteht aus einer langen Kette von einzelnen C10H8O4 Gliedern.

Innerhalb eines solchen Gliedes befindet sich ein Benzolring mit einem π-Elektronensystem,

außerdem zwei Kohlenstoff-Sauerstoff Doppelbindungen. Diese Art der Bindungen werden

durch Molekülorbitale beschrieben. Es ist nun möglich, aus dem 1s-Zustand einen Übergang

eines Elektrons in ein unbesetztes Molekülorbital durch die Absorption eines Photons zu er-

halten. Die Vorbande, die aus zwei Einzelbanden besteht, gehört zu solchen Übergängen in

die energetisch niedrigsten gelegenen unbesetzten Orbitale.

Abbildung 6.10.: Absorptionsspektrum von TAPH2 (Tetra(tert-butyl)tetraazaporphyrin) (vgl.

[Bec02])

Abschließend sollen zwei Spektren von biologisch relevanten organischen Molekülen ge-

zeigt werden. Tetra(tert-butyl)tetraazaporphyrin (TAPH2) gehört zur Gruppe der Porphyrine

[Mil97]. Dies sind Pigmente, die man als Grundbausteine des Lebens bezeichnen kann. Sie

finden sich zum einen im Chlorophyll von Pflanzen und Bakterien und spielen in der Photo-

synthese eine wichtige Rolle. Zum anderen sind sie Bausteine des Hämoglobin, das für den

Transport des Sauerstoffs im Blut zuständig ist. Das TAPH2-Molekül dient dabei als Modell-

system für einen solchen Baustein, aus dem komplexere Molekülsysteme zusammengesetzt

werden. Charakteristisch für das TAPH2-Molekül sind vier Pyrrolringe, die wiederum ein

großes π-Elektronensystem bilden (Abbildung 6.12b)). Im Absorptionsspektrum (Abbildung

6.10) sind Vorbanden bei 283,8 eV und 285,1 eV zu erkennen, diesmal aber zwei deutlich

aufgelöste Banden. Sie gehören wieder zu Übergängen in unbesetzte Orbitale, allerdings ist

in diesem Fall der energetische Abstand dieser unbesetzten Niveaus deutlich größer als bei

PET, daher ist der Spektrograph in der Lage, diese Banden einzeln aufzulösen.

Ebenfalls in Pflanzen findet sich ein anderes Pigment, β-Carotin, das der Gruppe der Caro-

tenoide zugeordnet wird. Diese sind wie Porphyrine wichtige Komponenten der Pigment-

Protein-Komplexe in photosynthetischen Organismen [SJL+00]. Sie dienen dabei in licht-

sammelnden Molekülkomplexen als Regulatoren des internen Energieflusses unter intensiver

äußerer Bestrahlung und als Stabilisatoren des gesamten Protein Netzwerkes. β-Carotin be-
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Abbildung 6.11.: Absorptionsspektrum von β-Carotin

sitzt konjugierte Kohlenstoff-Doppelbindungen, durch die wiederum ein π-Elektronensystem

gebildet wird (Abbildung 6.12c)). Infolge dessen findet sich auch wieder eine ausgeprägte

Vorbande bei 285,1 eV im NEXAFS-Spektrum (Abbildung 6.11). Aus der Lage dieser Ban-

de und aus UV-Photoelektron-Spektren, die am Synchrotron aufgenommen wurden, konnte

erstmals die Lage des energetisch niedrigsten Singulett-Zustandes von β-Carotin bestimmt

werden [BSL+01]. Dieser Zustand kann mit der herkömmlichen optischen Spektroskopie im

sichtbaren Bereich wegen eines Übergangsverbotes aus dem Grundzustand nicht nachgewie-

sen werden.
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6. Röntgenquelle für Absorptionsspektroskopie im Wasserfenster

Abbildung 6.12.: Strukturformeln der untersuchten Substanzen: a) PET, b) TAPH2, c) β-

Carotin
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Röntgenstrahlung

In den vorherigen Kapiteln wurden ausführliche Untersuchungen an laserinduzierten Plas-

men vorgestellt, die als Laborquellen für EUV- und weiche Röntgenstrahlung dienen sollen.

Diese sind Ersatz oder Ergänzung zu Synchrotronstrahlungsquellen und ermöglichen den

Laborbetrieb einer Vielzahl von Anwendungen in diesem Spektralbereich. Natürlich wer-

den an Synchrotronquellen auch Untersuchungen mit härterer Röntgenstrahlung1 im keV-

Bereich betrieben, z.B. Experimente zur Struktruranalyse von kristallisierten Substanzen mit

Hilfe der Röntgenbeugung, die sogenannte Laue-Röntgendiffraktion [RBH+99, WSN+97],

oder wiederum die NEXAFS-Spektroskopie an den K-Kanten von Elementen mit höheren

Kernladungszahlen, die im Bereich von einigen keV liegen (z.B. Eisen oder Calzium). La-

borquellen könnten diesen Spektralbereich einer größeren Zahl von Anwendern verfügbar

machen, ein anderer entscheidender Aspekt ist aber auch eine Zeitauflösung im fs-Bereich,

wenn man sehr kurz gepulste Laserplasmaquellen verwendet. Diese Zeitauflösung ist an ei-

nem Synchrotron nur schwer zu erreichen [War96]. Erste Ansätze zur Verwendung von die-

sen Quellen gibt es insbesondere im Bereich der zeitaufgelösten Bragg-Röntgendiffraktion

[RPJG+99, GRPJ+97, FMU+01].

Die Anwendung bestimmt auch hier die Anforderungen an das gewünschte Spektrum. Ist

man an Linienstrahlung interessiert, wie z.B. bei der Bragg-Röntgendiffraktion, verwendet

man in der Regel die charakteristische Röntgenstrahlung der Elemente (vgl. Abschnitt 2.5.2),

während z.B. in der Absorptionsspektroskopie und bei Laue-Diffraktion ein kontinuierli-

ches Spektrum notwendig ist. Dies wird im Bereich harter Strahlung vor allen Dingen durch

Bremsstrahlung erzeugt.

Wie schon in Kapitel 5 gezeigt, erreicht man durch eine Erhöhung der Intensität auf Werte

größer 1016 W/cm2, dass sich das Spektrum eines Laserplasmas in Richtung härterer Strah-

lung verschiebt. Experimentell sind solche Werte am einfachsten über eine Verkürzung der

Pulsdauer in den Bereich einiger 10 fs zu erreichen, da die Möglichkeiten der besseren Fo-

kussierung und der Erhöhung der Laserpulsenergie begrenzt sind. So werden zur Erzeugung

solcher Plasmen Ti:Sa-CPA-Lasersysteme verwendet (CPA = chirped pulse amplification)

[SM85]. Diese Systeme arbeiten in der Regel mit Repetitionsraten im Bereich von 10 Hz,

wobei man Intensitäten im Bereich 1018 W/cm2 oder höher erreichen kann [KNS+97]. An

dieser Stelle sollen dagegen Messungen mit Ti:Sa-Lasern vorgestellt werden, die mit einer

Repetitionsrate von 1 kHz betrieben werden [RKK+93, SCL+97, BS00]. Die verwendeten

Laser erreichen momentan noch Intensitäten im Bereich 1016 W/cm2, doch verglichen mit

üblichen Höchstfeld-Ti:Sa-Systemen besitzen sie eine sehr kompakte Bauart. Das Potenzial

von kHz-fs-Lasern zur Erzeugung harter Röntgenstrahlen soll in den folgenden Experimen-

ten untersucht werden.

1In diesem Spektralbereich verwendet man nicht mehr die Wellenlänge zur Beschreibung, sondern die Energie

in Einheiten von keV
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7.1. Untersuchungen an Festkörpertargets

Wie schon mehrfach erwähnt, stellen hochrepetierende Lasersysteme besondere Anforderun-

gen an das Targetsystem. Da sich in den Experimenten, die in Kapitel 6 beschrieben werden,

der Einsatz eines schnell rotierenden Metallzylinders als Target bewährt hat, soll es für erste

Messungen an einem kHz-fs-Laser ebenfalls verwendet werden. Als Targetmaterialien wer-

den wieder Kupfer und Gold gewählt. Kupfer ist in diesem Zusammenhang besonders interes-

sant, weil in der Literatur eine Reihe von Messungen zur K-Emission veröffentlicht wurden,

die einen Vergleich ermöglichen [EPF+00, FHN+99, GSWB01, TMF+98, YFH+98].

7.1.1. Versuchsaufbau und Durchführung

Es wurde dieselbe Targetkammer wie in Abschnitt 6.2.1 beschrieben verwendet. Ebenso die

Targethalterung und die Fokussierungsoptik, die eine Fokussierung auf 10 µm (FWHM)

zuließ. Beim Laser handelt es sich um ein kommerzielles Ti:Sa-System2 bestehend aus ei-

nem Oszillator und einem Multipass-Verstärker, der eine Pulsdauer von 25 fs bei einer Ma-

ximalenergie von 500 µJ besitzt. Damit ist eine Intensität von 2,5·1016 W/cm2 erreichbar.

Als Detektor diente die AMPTEK-Diode mit Vielkanalanalysator (Abschnitt 3.3.2), die sich

in einer Entfernung von 860 mm vom Plasma befand. Ein Berylliumfilter sollte niederener-

getische Strahlung absorbieren, zusätzlich schützte eine 12 µm Aluminiumfolie vor einer

Beschädigung des Detektors durch Debris. Zur weiteren Reduzierung des Photonenflusses

war vor der Diode ein 1,5 mm großes Pinhole aus Blei platziert. Der gesamte Aufbau ist in

Abbildung 7.1 schematisch dargestellt.

Abbildung 7.1.: Versuchsaufbau zur Messung harter Röntgenstrahlung

Zunächst wurde eine Versuchsreihe mit dem Kupfertarget durchgeführt. Dazu wurde die

Energie des Laser im Bereich von 150–400 µJ variiert. Anschließend wurde für zwei Mes-

sungen ein Gold-Target verwendet.

2Der Laser ist Teil des MBI fs-Laser Applikationslabores
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7.1.2. Ergebnisse

In Abbildung 7.2 ist ein Kupferspektrum bei 400 µJ Pulsenergie gezeigt, die Messzeit betrug

100 s. Deutlich aufgelöst zu sehen sind die Cu-Kα-Linie (8,05 keV) und die Cu-Kβ-Linie

(8,9 keV) über einem Bremsstrahlungskontinuum. Die in diesem Bereich liegenden Spek-

trallinien von Innerschalenübergängen hochgeladenen Ionensorten sind nicht zu sehen, da

die entsprechenden Ionen im Plasma nicht erzeugt werden. Der Abbruch des Kontinuums

bei etwa 4 keV ist auf die verwendeten Filter zurückzuführen. Oberhalb von 12 keV ist das

Abbildung 7.2.: Spektrum eines Kupfertargets im Bereich 1-10 keV (Laserintensität

2,5·1016 W/cm2, Pulsdauer 25 fs)

Abbildung 7.3.: Abhängigkeit der Konversionseffizienz von der Intensität beim Kupfertarget

(Laserpulsdauer 25 fs)
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Bremsstrahlungskontinuum nur noch sehr schwach ausgeprägt. Integriert über den Bereich

von 4–12 keV emittiert das Plasma etwa 109 Photonen/(s·4πsr) (bezogen auf 1 kHz Repeti-

tionsrate). Das Ergebnis der Messungen zur Energie-, d.h. Intensitätsvariation, ist in Abbil-

dung 7.3 gezeigt. Aufgetragen ist wieder die über den genannten Spektralbereich integrierte

Anzahl der Counts normiert auf die Laserenergie, also die Konversionseffizienz, über der In-

tensität. Man erkennt, dass eine höhere Intensität zu einer erhöhten Effizienz führt. Wie zu

erwarten war, ist die optimale Intensität für eine maximale Emission mit diesem Lasersystem

nicht erreichbar.

Gold als Targetmaterial zeigt dagegen ein ganz anderes Spektrum (Abbildung 7.4). Es be-

steht aus einem breiten Bremsstrahlungskontinuum, dass bis zu hohen Energien reicht. Die

charakteristische K-Strahlung von Gold liegt oberhalb von 68 keV, sie kann in diesem Plasma

nicht erzeugt werden. Der Vergleich von zwei Messungen zu verschiedenen Energien bzw. In-

tensitäten zeigt wiederum, dass eine Erhöhung eine deutliche Steigerung der Emission bringt.

Die Photonenzahl, bestimmt durch eine Integration über den gesamten dargestellten Energie-

bereich, erreicht einen Wert von 2·109 Photonen/(s·4πsr), vergleichbar mit dem Kupfertarget.

Der Grund für den im Vergleich zu Kupfer sehr starken Untergrund liegt in der viel höheren

Kernladungszahl von Gold, da die Stärke der Bremsstrahlung von Z abhängig ist [TD99].

Abbildung 7.4.: Goldspektrum bei 350 µJ (schwarz) und 500 µJ (rot) Laserenergie (Laser-

pulsdauer 25 fs)

Ein entscheidendes Problem, das bei diesen Messungen offenbar wurde, ist das auftreten-

de sehr starke Debris besonders bei Gold. Es ist wesentlich stärker als das Debris, das bei

den Experimenten mit denselben Targets und dem burst-mode Laser entstand. Ein dünnes

Glasplättchen war zum Debrisschutz vor der Fokussierungslinse befestigt. Dieses Plättchen

musste nach jeder einzelnen Messung ausgewechselt werden, da die Transmission der Laser-

strahlung durch den Debrisfilm merklich abnahm.
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7.2. Untersuchungen an einem Gallium-Jet-Target

Ein schnell rotierender Metallzylinder erfüllt die Anforderungen eines sich schnell erneu-

ernden Targetsystems, jedoch ist das Debrisproblem bei diesem klassischen Festkörpertarget

evident. Von großem Vorteil wäre es dagegen, wenn die Verwendung eines Jet-Targetsystems

auch für die relevanten metallischen Targetmaterialien möglich wäre, da ein Flüssigkeits-

strahl sowohl eine kontinuierliche Targeterneuerung bietet als auch im Hinblick auf Debris

wesentlich günstiger ist. Erste aus der Literatur bekannte Versuche wurden mit in Wasser

gelösten Metallsalzen durchgeführt [TMF+98], jedoch ist die Röntgenausbeute aufgrund der

relativ geringen Anzahl von Metallatomen im Jet gering. Daher liegt die Idee nahe, direkt ein

verflüssigtes Metall in Form eines dünnen Strahls zu benutzen, um ein mass-limited Target

zu erhalten. Voraussetzung dafür ist ein möglichst niedriger Schmelzpunkt, aber auch be-

stimmte physikalische Eigenschaften, die die Formung eines laminaren Strahls ermöglichen.

Nach dem toxischen Quecksilber ist Gallium das metallische Element mit dem niedrigsten

Schmelzpunkt (29, 8◦ Celsius), deshalb wurde es für diese Experimente ausgewählt3. Eine

Tabelle mit weiteren geeigneten Materialien findet sich in [KTS+02].

7.2.1. Versuchsaufbau und Durchführung

Der Aufbau ist an anderer Stelle ausführlich beschrieben [KTS+02], deshalb erfolgt hier nur

eine kurze Zusammenfassung. Gallium wurde in einem Metallzylinder auf eine Temperatur

von 30◦ Celsius erhitzt und verflüssigt. Mit Hilfe eines Düsensystems wurde ein Metalljet mit

einem Durchmesser von 30 µm in einer Vakuumkammer erzeugt. Die Länge des laminaren

Teil des Strahls betrug etwa 4 mm bei einer Jetgeschwindigkeit von 100 m/s. Eine Linse mit

einer Brennweite von f = 7 cm fokussierte den Laser 2 mm unterhalb der Düsenöffnung auf

den Strahl, die Fokusgröße war 10 µm. Bei dem Laser handelte es sich um ein 1 kHz Ti:Sa-

System bestehend aus einem cavity dumped mode-locked Oszillator, einem regenerativen

Verstärker und einem double pass Booster Verstärker. Der Laser lieferte eine Pulsenergie von

1,8 mJ bei einer Pulsdauer von 50 fs. Die Intensität auf dem Target war 3·1016 W/cm2. Das

Röntgenspektrum wurde in einer Entfernung von 300 mm vom Plasma mit dem AMPTEK-

Detektor aufgenommen. Zur Reduzierung des Photonenflusses war ein 1,5 mm Blei-Pinhole

vor dem Detektor montiert, ein 12 µm Aluminium-Filter unterdrückte Energien unterhalb

von 2,5 keV. Eine Diode diente zur Optimierung des Röntgensignals.

7.2.2. Ergebnisse

Das erste mit einem Gallium-Jet aufgenommene Spektrum ist in Abbildung 7.5 gezeigt. Es

besteht aus einem breiten Bremsstrahlungs-Kontinuum und den beiden Gallium Kα- und Kβ-

Linien bei 9,25 keV bzw. 10,3 keV. Die Photonenzahl in beiden Linie beträgt zusammen un-

gefähr 4·104 Photonen/(Puls·sr) (1 kHz Repetitionsrate), unter der Annahme einer isotropen

Emission entspricht dies einer mittleren Photonenzahl von 5·108 Photonen/(s·4πsr).

3Die Experimente wurden zusammen mit Dr. M Faubel, Dr. G. Korn, Dr. H. Stiel und Dipl. Phys. A. Thoß

durchgeführt, Aufgabe des Autors war die Messung des Spektrums des Gallium-Jets.
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Abbildung 7.5.: Erstes Röntgenspektrum aufgenommen mit einem Gallium-Jet-Target (La-

serintensität 3·1016 W/cm2, Pulsdauer 50 fs)

7.3. Diskussion

Kompakte kHz-fs-Lasersysteme bieten eine interessante Alternative zu herkömmlichen

Hochintensitäts-Kurzpulslasern mit geringer Repetitionsrate. Auch wenn die kHz-Laser zur

Zeit noch nicht identische Spitzenintensitäten erzielen können, sind sie doch für die Erzeu-

gung harter Röntgenstrahlung geeignet. In Abbildung 7.6 ist ein Vergleich der Konversions-

effizienz beim Kupfertarget mit anderen in der Literatur beschriebenen Werten gezeigt. Es

handelt sich dabei um Arbeiten von:

• Eder et al.: Target rotierender Kupferstab, Laser 10 Hz Repetitionsrate, 200 fs Pulsdau-

er, 200 mJ Pulsenergie, Intensität I = 1017 W/cm2 [EPF+00]

• Fujimoto et al.: Kupferscheibe, 10 Hz, 42 fs, 20 mJ, I = 4·1016 W/cm2 [FHN+99]

• Guo et al.: Kupferdraht, 20 Hz, 150 fs, 80 mJ, I = 1018 W/cm2 [GSWB01]

• Tompkins et al.: Jet aus Kupfernitratlösung, 1 kHz, 100 fs, 500 µJ, I = 1016 W/cm2

[TMF+98]

• Yoshida et al.: Kupferscheibe, 10 Hz, 42 fs, 60 mJ, I = 1017 W/cm2 [YFH+98]

Zusätzlich ist in die Grafik auch noch der Wert für den Gallium-Jet eingezeichnet. Es zeigt

sich, dass auch hier die Effizienz von der Laserintensität abhängt. Die optimale Intensität

liegt im Bereich von 1017 W/cm2, was mit dem in theoretischen Arbeiten berechneten Wert

übereinstimmt [RGUF00]. Oberhalb dieses Wertes sinkt die Konversionseffizienz ab. Grund

für dieses Verhalten sind die Geschwindigkeiten der schnellen Elektronen. Je höher die In-

tensität, desto stärker werden die Elektronen beschleunigt. Allerdings zeigen theoretische

Überlegungen, dass für die Erzeugung von K-Strahlung eine optimale Geschwindigkeit exi-

stiert, entsprechend einer optimalen Intensität [RGUF00]. Vor diesem Hintergrund ordnen
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Abbildung 7.6.: Vergleich der in der Literatur beschriebenen Konversionseffizienzen bei ei-

nem Kupfertarget in Abhängigkeit der Laserintensität. Zusätzlich eingezeichnet ist der

Wert für das Gallium Jet-Target.

sich die mit dem MBI-kHz-System gemessenen Werte in das Schema ein. Arbeiten zu einer

Erhöhung der Laserenergie des kHz-Systems sind geplant, so dass man in Zukunft in den

Bereich der optimalen Intensität vorstoßen wird.

Ein Problem bei der Erzeugung harter Röntgenstrahlung mit Festkörpertargets ist das De-

bris, das durch den Einsatz von Drahttargets nur bedingt gemindert werden kann. Zusätz-

lich wird häufig ein Debris-Schutzsystem für die Fokussierungsoptik benötigt, wie z.B. ei-

ne dünne Mylarfolie, die permanent über ein Rollensystem erneuert wird [GSWB01]. Eine

mögliche Lösung scheint daher die Verwendung von Flüssigkeitsstrahl-Targets zu sein, wie

sie sich im EUV- und weichen Röntgenbereich bewährt haben. Allerdings handelt es sich bei

den in Frage kommenden Targetmaterialien in der Regel um Metalle, was dieses System ex-

perimentell aufwendig macht. Dennoch konnte in einem ersten Experiment gezeigt werden,

dass für bestimmte Metalle die Erzeugung dünner Jets möglich ist und sie auch tatsächlich

als Target für ein Laserplasma verwendet werden können. Das Debris ist dabei so weit ge-

mindert, dass ein kontinuierlicher Betrieb der Quelle ohne aufwändige Schutzmechanismen

für die Fokussierungsoptik funktioniert. Es zeigt sich, dass die Konversionseffizienz um eine

Größenordnung höher ist als bei der Verwendung von Metallsalz-Lösungen.

Auch im Hinblick auf die Dauer der Röntgenemission, einem wichtigen Wert für die

zeitaufgelöste Röntgendiffraktion, kann ein dünner Strahl als Target von Vorteil sein, da

theoretische Arbeiten sehr kurze Röntgenpulse um 100 fs nur bei sehr dünnen Targets im Be-

reich unter 10 µm erwarten [RGUF00]. Ursache hierfür ist die Zeit, die die Elektronen zum

Durchfliegen des Targets benötigen und währenddessen Röntgenstrahlung erzeugt wird. Bei

massiven Festkörpertargets ist diese Wechselwirkungszeit aufgrund der Targetausdehnung
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viel größer. Eine Messung der Pulsdauer der Emission des Gallium-Jettargets steht allerdings

noch aus.
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Laserinduzierte Plasmen bilden die Basis für eine kompakte Form von Laborquellen für EUV-

und Röntgenstrahlung. Während die prinzipiellen Vorgänge in Plasmen, die mit niedriger

oder mittlerer Laserintensität erzeugt werden, im wesentlichen verstanden sind, befasst sich

die Grundlagenforschung heutzutage primär mit der Wechselwirkung von Laserstrahlung und

Materie bei Intensitäten oberhalb von 1019 W/cm2. Steht man jedoch vor dem konkreten Pro-

blem, eine Röntgenquelle für eine Anwendung bauen zu müssen, sind nach wie vor eine Rei-

he von Überlegungen und grundlegenden Untersuchungen notwendig, um Strahlung optimal

zu erzeugen. Grund ist das Fehlen einer generellen Theorie zur Berechnung von Röntgen-

spektren in Abhängigkeit der verschiedenen Parameter, die die Charakteristik des Spektrum

bestimmen. Zunächst muss das Targetmaterial und die Art des Targetsystems ausgewählt

werden. Der Laser und seine Parameter Intensität und Pulsdauer haben danach den größten

Einfluss auf die Emissionscharakteristik des Plasmas.

8.1. EUV-Emission eines Wasserstrahl- und Xenon-Cluster-Targets

In vielen Laboren hat man häufig nur einen bestimmten Laser zur Verfügung, der für die

Erzeugung eines Plasmas geeignet ist, auch wenn die Parameter des Lasers nicht optimal

sein sollten. Doch kann eine Laserplasmaquelle den Sprung aus dem Labor in die Anwen-

dung als Lichtquelle für einen industriellen Zweck nur schaffen, wenn Target und Laser per-

fekt aufeinander abgestimmt sind. Als Beispiel kann hier die EUV-Lithographie dienen, die

unter Umständen die erste industrielle Nutzung eines Laserplasmas darstellt. Es sind zwar

eine Vielzahl von Spektren mit den verschiedensten Lasern und Targetmaterialien im EUV-

Bereich gemessen worden, doch die Frage, welches die Parameter für einen optimalen Betrieb

einer Quelle sind, bleibt offen. Eng verknüpft ist dies Problem meist mit der Vergleichbarkeit

der Messungen, da die Messung von absoluten Photonenzahlen hohe Anforderungen an die

Messtechnik stellt. Zwei Kapitel dieser Arbeit widmeten sich daher grundlegenden Unter-

suchung von Quellen für die EUV-Lithographie. Für derartige Experimente bietet das MBI

gute Voraussetzungen, da sowohl die kalibrierte Messtechnik als auch eine Reihe von Laser-

systemen zur Verfügung stehen, mit denen man einen Bereich von einigen Größenordnungen

sowohl in der Laserintensität als auch in der Pulsdauer überstreichen kann.

Erste Messungen wurden an einem Wasserstrahl-Target durchgeführt. Die Emission im

EUV-Bereich stammt dabei von Sauerstoffionen und zeigt ein Linienspektrum, für die Litho-

graphie wählt man eine bestimmte Spektrallinie (O-VI, 1s22p–1s24d bei 12,99 nm) aus. Die

Untersuchungen konzentrierten sich dabei auf eine Maximierung der Konversionseffizienz

und die Frage, ob ein dünner Jet als Target für einen Laser hoher mittlerer Leistung, wie er

für die Lithographie notwendig ist, überhaupt geeignet ist. Der MBI-burst-mode Laser stellte

dabei ein Modellsystem für einen solchen Laser dar, und es konnte erstmals gezeigt werden,

dass ein Flüssigkeitsstrahl die Anforderungen erfüllt. Durch eine Variation der Pulsdauer und
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der Energie des Lasers ist man in der Lage, eine Bereich von drei Größenordnungen in der In-

tensität mit demselben Lasersystem zu überstreichen. Dadurch konnte erstmals systematisch

die Abhängigkeit der Konversionseffizienz von Intensität und Pulsdauer untersucht werden.

Den höchsten Wert von 0,12% (4πsr) bei 13 nm Wellenlänge erhält man mit ns-Pulsen und ei-

ner Intensität von 1012 W/cm2. Dabei ist der optimale Intensitätsbereich relativ eng definiert,

da die Emission nur von einer Ionensorte stammt, für deren Erzeugung die Bedingungen im

Plasma optimal sein müssen. Leider scheint der Wert der Effizienz für die industrielle EUV-

Lithographie zu gering zu sein. Allerdings bieten sich für die Wasserjetquelle alternative

Einsatzmöglichkeiten in der EUV-Metrologie an [VDHB99, JBE+01].

In den meisten Laboren beschränken sich daher die Untersuchungen zu potentiellen EUV-

Lichtquellen auf das Targetmaterial Xenon. Schienen hier bis vor zwei Jahren die Betriebspa-

rameter einer Xenonquelle klar zu sein, besteht aktuell eine große Nachfrage nach systemati-

schen Untersuchungen, da sich herausgestellt hat, dass die Anforderungen der Lithographie

an die Quelle in Bezug auf die Konversionseffizienz noch nicht erreicht wurden. Um zu die-

ser Thematik einen Beitrag zu leisten, konzentrierten sich die Experimente am MBI auf ein

Xenon-Cluster Target. Aufgeklärt werden sollte dabei der scheinbare Widerspruch zwischen

in der Literatur beschriebenen Experimenten, die mit hohen Intensitäten >1016 W/cm2 und

kurzen fs-Pulsen durchgeführt wurden und Experimenten mit ns-Pulsen niedriger Intensität.

Neben dem burst-mode-Laser kam für den Hochintensitätsbereich auch ein Ti:Sa-CPA-Laser

zum Einsatz, um die entsprechenden Laserparameter zu gewährleisten. Damit stellen die Ex-

perimente die bisher umfangreichsten Untersuchungen zur EUV-Emission eines Xe-Cluster-

Targets in Abhäbgigkeit der Laserparameter dar. Anders als beim Wasserjet zeigte sich, dass

das Target in einem relativ großen Intensitäts- und Pulsdauerfenster mit hohen Konversi-

onseffizienzen betrieben werden kann. Sowohl mit einem 10 ns Laserpuls und 1014 W/cm2

erreicht man eine Effizienz von ca. 0,3% (2πsr) als auch mit einem 2 ps und 50 fs Puls

und 5·1016 W/cm2 bzw. 2·1018 W/cm2. Ursache für die hohe Effizienz bei Verwendung von

Laserpulsen mit einer Pulsdauer länger als die Clusterexpansionszeit ist die hohe mittlere

Atomdichte. Bei Laserpulsen mit einer kürzeren Pulsdauer führt die Anwesenheit von Clu-

stern maßgeblich zu einer starken Emission im weichen Röntgenbereich, die EUV-Emission

wird allerdings nicht negativ beeinflusst. Eine gemessene Konversionseffizienz bei 13,4 nm

Wellenlänge von 0,8% (2πsr, 2,2%BW), der höchste in der Literatur beschriebene Wert an ei-

nem Xe-Cluster oder Gaspuls-Target, wurde mit einem zirkular polarisierten 2 ps-Laserpuls

erzielt. Ein großes Problem des Gastargets ist jedoch die Absorption der EUV-Strahlung,

die ein Erreichen von noch höheren Konversionseffizienzen schwierig macht. Daher richten

sich die Hoffnungen aktuell auf einen flüssigen Xenonjet als Target, wobei in diesem Zusam-

menhang die Stabilitätsuntersuchungen am Wasserjettarget unter Benutzung hoher mittlerer

Laserleistungen von großem Interesse sind.

8.2. Laserplasmaquelle für ein Absorptionsspektrometer

In einem weiteren Kapitel ist der Aufbau eines Röntgenabsorptionsspektrometers beschrie-

ben. Während die Röntgenabsorptionsspektroskopie eine an Synchrotronquellen verbreite-

te Untersuchungsmethode ist, existiert zunehmend die Nachfrage nach Laborspektrometern,

die dem Anwender einen permanenten Zugang ermöglichen. Besonders für Untersuchungs-
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objekte aus der Biologie ist dies aufgrund der komplizierten und häufig zu wiederholenden

Probenpräparation ein großer Vorteil. Zudem erscheint die Möglichkeit von zeitaufgelösten

Messungen auf der Basis eines Pump-Probe Schemas an einer laserinduzierten Laborquel-

le relativ einfach realisierbar zu sein. Dies stellte auch einen wichtigen Eckparameter bei

der Auswahl des Lasers dar, die Röntgenpulsdauer sollte möglichst kurz sein. Die Wahl fiel

wiederum auf den burst-mode Laser mit der kürzest möglichen Pulsdauer von 25 ps. Eine

Optimierung der Intensität konnte daher nur über eine Variation der Repetitionsrate erfolgen.

Nachdem in einer Reihe von Experimenten ein geeignetes Festkörper-Targetmaterial (Kup-

fer) und die optimale Lasereinstellung (Intensität 1,6·1014 W/cm2, mittlere Leistung 1 W)

für maximale Photonenzahlen gefunden wurde, ermittelten weiterführende Messungen die

Größe und Ortsstabilität (24±3 µm in vertikaler und 37±3 µm in horizontaler Richtung)

der Kupfer-Plasmaquelle im Röntgenbereich und die Emissionsdauer (44±7 ps). Aufgrund

der Resultate erschien die Quelle für ein Absorptionsspektrometer geeignet, was in ersten

Messungen dokumentiert werden konnte. So wurden statische Absorptionsspektren an der

Kohlenstoff-K-Kante (4,38 nm) von PET, TAP und β-Carotin aufgenommen.

8.3. Laserplasmen zur Erzeugung harter Röntgenstrahlung

Zunehmend werden Laserplasmen auch für die Erzeugung von härterer Röntgenstrahlung

im Bereich einiger keV verwendet. Um Emission in diesem Bereich zu erhalten, muss man

eine Intensität von >1016 W/cm2 erzeugen, was meistens durch die Verwendung eines fs-

Laserpulses geschieht. Der Ti:Sa-Laser ist daher der Standardlaser für derartige Quellen. Ne-

ben den Systemen, die auf die Erzielung höchster Intensitäten (>1019 W/cm2) ausgerichtet

sind und Repetitonsraten um die 10 Hz besitzen, existieren Laser mit kHz-Repetitionsraten,

aber geringeren Intensitäten. In einem Experiment mit einem Gold- und Kupfertarget, be-

schrieben im letzten experimentellen Kapitel dieser Arbeit, konnte gezeigt werden, dass diese

Laser für die Erzeugung harter Röntgenstrahlung (charakteristischer K-Strahlung und Brems-

strahlung) geeignet sind. Um eine möglichst hohe Photonenausbeute zu bekommen, muss

wieder eine Optimierung der Laserintensität erfolgen.

Da in der Regel Festkörpermaterialien als Target Verwendung finden, ist die Frage nach

Debris von entscheidender Bedeutung. Überlegungen gehen daher in Richtung debrisarmer

Jettargets aus flüssigem Metall und Gas-Kryojet-Targets. Problematisch bei der Realisierung

eines solchen Targets ist allerdings die Tatsache, dass die meisten in Frage kommenden

Metalle eine hohen Schmelzpunkt besitzen und so die Konstruktion einer Düse technisch

anspruchsvoll ist. In einem ersten Experiment konnte die Erzeugung eines flüssigen Gallium-

Jets gezeigt und mit einem kHz-Laser ein Plasma auf dem Jet erzeugt werden, dessen

Spektrum im harten Bereich gemessen wurde. Tatsächlich ist ein Metalljet ein mögliches

Target, das auch ein deutlich gemindertes Debris zeigt. Weiterführende Experimente sind

notwendig, um das Target für eine Anwendung nutzen zu können.

Das begonnene Jahrhundert wird in der Physik häufig als das
”
Jahrhundert des Photons“

bezeichnet. Dies meint, dass die Optik und deren Anwendungen für die technische und indu-
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strielle Entwicklung (z.B. in der Telekommunikation) eine große Rolle spielen werden. Dabei

ist auch ein genereller Trend in Richtung der Verwendung von kürzerwelliger Strahlung im

EUV- und Röntgenbereich zu erwarten. Laserinduzierte Plasmen als Laborröntgenquellen

stellen dabei eine kostengünstige Möglichkeit dar, diesen Spektralbereich der Röntgenstrah-

lung einer breiten Masse von Anwendern zugänglich machen. Daher sind Laserplasmen nach

wie vor hochinteressante Forschungssobjekte, und in der vorliegenden Arbeit wurde der Ver-

such unternommen, durch systematische Untersuchung der Röntgenemission das Verständnis

über laserinduzierte Plasmen zu verbessern.
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