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Abstract

A considerable progress in suppressing the enhanced field emission (EFE) of small (cn?)
samples was recently achieved by an improved wet surface preparation technique. The
performance of superconducting accelerating cavities, however, is ill limited by the EFE. In
order to understand the origin of the EFE in cavities and to improve their performance Nb
samples were wet-chemically prepared inside TESLA cavities and investigated by means of a
field emissions (FE) scanning microscope. This setup alows pm-resolved characterization of
the FE properties in combination with in situ analysis of morphology and chemical compo-
gition. The performance of a TESLA cavity was statistically estimated from the density and the
properties of the localized emitters on these samples. The onset of the EFE at accelerating
gradients between 7 MV/m and 14 MV/m indicated the need for an improvement of the cavity
preparation techniques. First modifications in the preparation steps showed promising results.

High DC current processing and Ar ion bombardment of single field emitters on Nb-
samples demonstrated the physical effects of High Peak Power Processing and He-Processing,
which are used in cavities. FE currents between 0.9 pA and 2000 YA per emitter and ion doses
at about 10 cm? (1 keV) resulted in partially or completely destroyed emitters.

It was found that the physical mechanism of the FE from particles and mechanica defects
(£ 100 MV/m) as well as from naturally rough Nb surfaces (£ 3 GV/m) is mainly based on the
Fowler-Nordheim-(FN-) emission from geometrically field enhancing structures. Changes in
the FE behavior due to the influence of adsorbates were modeled in the framework of the
resonant tunneling of emitted electrons. Thus, the mechanism for the inexplicable correlation
between the two FN-Parameters bgy and Sy, as well as unredlistically high and widely varying
values for Sz could be explained .

The use of the FE for cold cathodes, especiadly the EFE from diamond thin films, is a
subject of growing interest in Vacuum Microel ectronics. EFE from CVD diamond at ~ 1 V/pm
was found to originate from local defects due to metallic impurities and turned out to be
unsuitable for applications. However, the "intrinsic" FE from such films, observed at several
100 V/um, exhibits promising properties. CVD diamond films with systematically varying
deposition parameters were investigated with regard to the FE mechanism and potential
applications. Their considerable, but varying content of non-diamond carbon and their surface
morphology were correlated with the FE behavior. The current limiting potential barrier was
localized at the film-vacuum-interface and the FE was sensitive to adsorbate effects. A metal-
like FE from electronic states 4 eV to 5 eV below the vacuum level could be concluded. In
general, ion implantation and current processing resulted in improved FE properties. Obstacles
for the application of such films are the high onset field strength and the poor uniformity. The
latter is also aproblem for the use of diamond-coated Si-microstructures investigated here.
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Einleitung

Von ungeheizten Metalloberflachen tritt bel elektrischen Feldstéarken der GrofRenordnung
GV/m ein mef3barer Strom von Elektronen aus. Erste dokumentierte Experimente zu dieser
sogenannten Feldemission wurden vor etwa 100 Jahren von R. W. Wood durchgefihrt [1]. Mit
Hilfe der Quantenmechanik gelang R. H. Fowler und L. Nordheim 1928 eine korrekte
theoretische Beschreibung der Feldemission idealer Metalloberflachen (FN-Theorie) [2, 3].
Klassisch |&ft sich diese nicht beschreiben, da die Elektronen im Gegensatz zur Glihemission
die Oberflachenpotentialbarriere nicht Gberwinden, sondern durchtunneln. An reinen, gut zu
praparierenden Wolframspitzen konnte die FN-Theorie mit Hilfe des von E. W. Miiller
entwickelten Feldemissionsmikroskopes [4] experimentell bestétigt werden [5, 6].

Auf grof¥flachigen (cm?) Metallelektroden ergab sich prinzipiell auch die nach der FN-
Theorie erwartete Abhangigkeit zwischen Strom und elektrischer Feldstérke, alerdings bei bis
zu 1000-fach geringeren elektrischen Feldern [7-9]. Diese sogenannte Uberhdhte Feldemission
tritt nur lokal an enzelnen Stellen grof¥flachiger Kathoden auf. Mikroskopische
Untersuchungen haben kleine (» um) Partikel und andere Oberflachendefekte (z. B. Kratzer)
as Verursacher der tiberhohten Feldemission identifiziert [10]. Uber die Jahre wurden dazu
auf der Basis zahlreicher experimenteller Daten unterschiedliche physikalische Mechanismen
kontrovers diskutiert, angefangen von einer geometrischen Feldiiberhéhung durch metallische
Mikrospitzen [11, 12] bis hin zu Mechanismen, die auf der Anwesenheit isolierender
Materialien mit speziellen elektronischen Eigenschaften beruhen [13, 14].

Zur Untersuchung der Feldemission unterschiedlicher Kathodenmaterialien wurde in
Wouppertal zwischen 1989 und 1993 ein speziell konstruiertes Feldemissionsrastermikroskop
in ein konventionelles Oberflachenanalysesystem integriert [15]. Mit dieser Anlage, die im
Rahmen der vorliegenden Arbeit mit einer feinfokussierenden lonenkanone erweitert werden
soll, kdnnen Feldemissionseigenschaften mit hoher raumlicher Auflésung (~ um) bestimmt
und in Verbindung mit Morphologie und chemischer Zusammensetzung gebracht werden.
Somit war es in einer friheren Wuppertaler Dissertation moglich, einen deutlichen Fortschritt
im Vestandnis der Uberhdhten Feldemission zu erzielen [16]. Durch die konsequente
Anwendung des Modells feldiberhéhender Mikrospitzen, wobei nach einer Idee von M.
Jmenez auch die Unterstruktur der Partikel beriicksichtigt wurde [17], konnte die Emission
von Partikeln auf einer geheizten Niobprobe im wesentlichen erklért werden. Auf der
Anwesenheit isolierender Materialien beruhende Emissionsmechanismen konnten durch
Bedampfen der Probe mit einer diinnen Goldschicht ausgeschlossen werden. Ungeklért blieb
dlerdings der physikalische Mechanismus, der unter anderem zu einer unerwarteten
Korrelation zwischen den FN-Parametern instabiler Emitter und zu unrealistisch hohen Werten
in den aus dem Strom-Feld-Verhaten ermittelten Emissionsflachen fihrt. Derartige



2 Einleitung

Diskrepanzen zwischen Modell und Messung wurden auf den Einflufd von Adsorbaten zurtick-
gefuhrt und konnten bisher aber lediglich empirisch beschrieben werden. Diese offenen Frage-
stellungen, sowie Untersuchungen zum Emissionsmechanismus von Emittern nach nal3-
chemischer Pr8paration und von emittierenden mechanischen Defekten gehdren zu den
wesentlichen Bestandteilen dieser Arbeit.

In der Hochspannungsvakuumisolation tritt die tGberhéhte Feldemission als unerwiinschter
Effekt auf [18] und in supraleitenden Beschleunigungsresonatoren, die beispielsweise am
DESY, TINAF oder CERN eingesetzt werden, stellt sie trotz hohen Pré&parationsaufwandes
[19] und der Anwendung von Konditionierungsverfahren [20, 21] nach wie vor den
dominierenden lei stungsbegrenzenden V erlustmechanismus dar [22]. Zur Reduktion oder Ver-
meidung der Uberhthten Feldemission ist daher die Entwicklung neuer bzw. die Verbesserung
bestehender Oberflachenpréparationsverfahren von grof3er Bedeutung. Fir Proben mit einer
Flache von ~1cm? erreicht man mit verbesserten naf3chemischen Pr8parationsverfahren
bereits Emitterdichten von weniger as 0,6 cm™ [15]. Eine Umsetzung dieser Methoden auf
kompliziert geformte und vergleichsweise unhandliche mehrzellige Resonatoren ist jedoch
schwierig und zum Teil nicht realisierbar. Deshalb beschéftigt sich die vorliegende Arbeit
auch mit der Untersuchung von Niobproben, die eingebaut in die Koppleréffnungen von
TESLA-Resonatoren die fur diese Strukturen typische nal’chemische Prgparation und
M ontagemal3nahmen erfahren haben. Die Analyse der Feldemissionsbelastung und der Emitter
soll den momentanen Stand der Préparation an der TTF reflektieren und Erkenntnisse tber
Ursachen, Art und Eigenschaften der typischen Emitter liefern. Die Durchfuhrung dieser
Studien erfolgte im Rahmen der TESLA-Kollaboration, die derzeit am DESY einen Test-
beschleuniger fir den geplanten "TeV Superconducting Linear Accelerator” errichtet.

In Kooperation mit der TINAF wurden Metallproben hergestellt, die nach einem speziellen
Politurverfahren eine extrem geringe Restrauhigkeit aufwiesen. Eine Anayse dieser Proben
soll eine mogliche Alternative zur herkdmmlichen chemischen Politur evaluieren und die
Rolle der Oberflachenrauhigkeit fir den Préparationserfolg kléren.

Gerade bel hohen Beschleunigungsfeldstarken (3 25MV/m), wie sie in zukinftigen
Teilchenbeschleunigern angestrebt werden [23], ist trotz verbesserter Praparationsverfahren
das Risko der Anwesenheit von Emittern immer gegeben. Um in diesen Fdlen enen
Resonator nicht erneut einer aufwendigen und mit Materiaverlust verbundenen nal3-
chemischen Pr@paration unterzichen zu muissen, versucht man Emitter durch
Konditionierungsverfahren zu zerstéren [20, 21]. Diese Verfahren sind aber nicht immer
wirksam und bergen Risiken, weshalb fir deren Verbesserung die Kenntnis der mikros-
kopischen Ablaufe und der Belastbarkeit der Emitter von grofdem Vorteil wéare. In Resonatoren
ist weder eine gezielte Belastung einzelner Emitter noch eine eindeutige mikroskopische
Diagnose mdglich. Durch die Belastung von Emittern mit hohem Strom und durch



Einleitung 3

den Beschufl3 mit Ar-lonen soll deshalb die Wirkung von Konditionierungsverfahren im Feld-
emissionsrastermikroskop nachempfunden und detailliert untersucht werden.

Der zweite Teil der vorliegenden Arbeit behandelt einem vdllig neuen Aspekt, den
gezielten Einsatz der Feldemission fur Elektronenquellen. Die Grundlagen fur die Entwicklung
von Feldemissionskathoden, welche die geometrische Feldiberhdhung von Mikrospitzen
nutzen, stammen von C. Spindt [24]. Eine grof3e Dynamik auf diesem Gebiet der Vakuum-
mikroelektronik begann sich Ende der 80-er Jahre zu entwickeln. Die méglichen Einsatz-
gebiete fUr solche Elektronenquellen reichen von Feldemissionsbildschirmen [25] dber
Mikrowellenverstarker [26] bis hin zu elektronischen Bauelementen [27] fur hohe Leistungs-
anforderungen.

Nachdem 1991 erstmals eine duRerst starke Feldemission (~ V/um") von CVD-Diamant-
filmen gemessen wurde [28], begann weltweit eine rege Forschungsaktivitdt auf dem Gebiet
der Elektronenemission von Diamant- oder diamantartigen Filmen. Aufgrund der hervor-
ragenden und einzigartigen experimentellen Mdglichkeiten, die das Wuppertder Feld-
emissionsrastermikroskop bietet, sollen im Rahmen dieser Arbeit damit erstmals Unter-
suchungen zur Feldemission von CVD-Diamantfilmen vorgenommen werden. Neben
anwendungsbezogenen Fragen, wie der Untersuchung der Eignung und des Potentials der
Filme als "kalte Kathoden" beschéftigt sich die Arbeit auch mit den Emissionsprozessen von
Diamantfilmen. Dazu soll die parasitére und die intrinsische Feldemission in Verbindung mit
morphologischen und strukturellen Eigenschaften an Filmen verschiedener Hersteller
untersucht werden. Durch systematische Variation der Depositionsparameter und gezielte
Nachbehandlungen soll herausgefunden werden, inwieweit die Emissionseigenschaften
dadurch beeinfluf3 werden.

Aufgrund der auf3ergewdhnlichen Eigenschaften von Diamant- oder diamantartigen Filmen
begann man auch, leitende Mikrostrukturen damit zu beschichten [29]. Dahinter steht die
Absicht, das Emissionsverhaten und die Stabilitét der Kathoden zu verbessern. Deshalb sollen
derartige Strukturen unter anwendungs- und grundlagenbezogenen Aspekten in dieser Arbeit
ausfuhrlich untersucht werden.

" Inder Vakuummikroelektronik iblicherweise benutzte Einheit (1 V/um © 1 MV/m).



1. Grundlagen

Im ersten Kapitel der Arbeit werden zundchst grundlegende Theorien und Modelle zur
Feldemission (FE) von Metallen und Diamantfilmen kurz vorgestellt. Dabei soll ein Uberblick
Uber den gegenwartigen Stand in den theoretischen Beschreibungen und Interpretationen der in
diesem Zusammenhang auftretenden Phdnomene (z. B. Einfluld von Adsorbaten auf die FE)
gegeben werden. Ferner werden Herstellung und grundiegende physikalische Eigenschaften
von Diamantfilmen, sowie die technologische Relevanz der auf dem Gebiet der FE
durchgeftihrten Forschung behandelt.

1.1 Feldemission von Metallen

1.1.1 Ideale Metalloberflachen

Die ersten Messungen der FE wurden im Jahre 1897 von R. W. Wood durchgefthrt [1].
Diese und weitere in den Folggahren gemachte Beobachtungen versuchte W. Schottky 1923
durch die Elektronenemission Uber die Oberflachenpotentialbarriere zu erklaren, deren Hohe
durch die elektrische Feldstérke reduziert ist [30]. Die fUr die beobachteten Emissionsstréme
notwendige elektrische Feldstérke liegt demnach in der Gréfienordnung von 10 GV/m. Diese
im Vergleich zu den Experimenten hohen Feldstérken wirden nach Schottky durch lokale
geometrische Feldiberhthung an Oberflachenrauhigkeiten erreicht. Sowohl der erwartete
Zusammenhang zwischen dem Emissionsstrom und dem elektrischen Feld als auch eine
Temperaturabhangigkeit wurden jedoch experimentell nicht beobachtet [31-33].

Im Jahre 1928 folgte dann mit Hilfe der damals neuen Quantenmechanik die erste korrekte
theoretische Beschreibung der Feldemission [2]. R. H. Fowler und L. Nordheim berechneten
zunéchst die Tunnelwahrscheinlichkeit D fir ein Elektron der Energie W durch eine dreieckige
Potentialbarriere, welche in vereinfachter Form die energetischen Verhdtnisse einer Metall-
oberfléache unter anliegendem elektrischen Feld E wiedergibt (s. Abb. 1.1). Die Stromdichte |
fur den Feldemissionsstrom erhielten sie aus

jzeéD(\N) N(W) dW (11)
wobei N die von Nordheim mit Hilfe der Sommerfeld-Theorie berechnete Anzahl der
Elektronen mit der Energie W, die pro Flache und Zeit senkrecht vom Metallinnern auf die
Oberflache treffen [34], und e die Elementarladung ist. Noch im selben Jahr fuhrte Nordheim
die Berechnung der Tunnelstromdichte unter Berticksichtigung der Bildladung durch [3], die -
wiein Abb. 1.1 dargestellt - zu einer Abrundung der Potentia barriere fihrt:

2

-._ &
V(2) = 16p &, 2 eEz, (z>0). (1.2



1.1  Feldemission von Metallen
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Abb. 1.1 Potentiaverlauf an der Oberflache eines Metalls bel anliegendem elektrischen Feld E = 2000 MV/m.
Die aufgrund des Feldes dreieckige Potentia barriere wird durch den EinfluR der Bildladung (BL) abgerundet und
auf Wi abgesenkt. Die Fermi-Energie W; liegt hier um F =4 eV unter dem Vakuumlevel (VL). Die Funktion
Y _45ev Z€igt schematisch die Wellenfunktion eines aus dem Leitungsband (LB) tunnelnden Elektrons der Energie
W=-4,5eV. Rechtsist das nach Formel 1.4 berechnete Energiespektrum (W) fur diese Verhaltnisse bei 300 K
eingezeichnet.
Hier ist z die Ortskoordinate senkrecht zur Metalloberflache und ey die Diel ektrizitétskonstante
des Vakuums. Fir diesen Fall ergibt sich dann bei der Temperatur T=0K die sogenannte
Fowler-Nordheim (FN)-Formel fUr die Emissionsstromdichte
A E? & BF¥?v(y)0
S ()8
F t°(y) E 5
mit j in A/cm?, E in MV/m, der Austrittsarbeit F in eV und den Konstanten A = 1,54 x10™
und B = 6830. Falls nicht anders erwdhnt, werden die angegebenen Einheiten auch im

weiteren Verlauf der Arbeit verwendet. Die sogenannten Nordheimfunktionen t(y) und v(y)

i(B)= (13)

héangen von der relativen Absenkung y = DF/F der Potentialbarriere durch die Bildladung ab,
mit DF =./e® E/(4p e,) =3.79402/E . In tabellarischer Form sind diese Funktionen in

[35] zu finden. Gebrauchliche Naherungen hierfir sind t3(y) » 1,1 und v(y) » 0,95- y2 [24],
wahrend ohne Verwendung der Bildladungskorrektur beide Funktionen gleich eins zu setzen
sind. Die FN-Theorie wurde in mehreren Untersuchungen experimentell bestétigt [5, 6, 36], es
bleiben jedoch Zweifel, ob die Bildladungskorrektur uneingeschrénkt gultig ist. So schlossen
Ehrlich und Plummer im Jahre 1978 durch den Vergleich ihrer experimentellen Daten mit
Modellpotentialverlaufen auf eine Potentialbarriere, die zwischen der dreieckigen und der
durch die Bildladungskraft abgerundeten verlauft [37]. Bei hoheren Stromdichten
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(3 10° A/cm?) ist eine Abweichung von der FN-Theorie aufgrund einer Begrenzung des FE-
Stromes durch Raumladungseffekte moglich [38].
Gleichung (1.3) wurde fur den Grundzustand, d. h. fir T=0K berechnet. Bel Tempera-

turen zwischen 0K und 1,13E/(ty)+/F ) ist die rechte Seite der Gleichung noch mit dem

Faktor 2,779 F ty) / [Exin(2,779 F tw)/E)] zu multiplizieren [35, 39], wobei hier T in K
einzusetzenist. Bel E=2000 MV/m, F =4 eV und T = 300 K ergibt das einen Korrekturfaktor
von 1,15, was durch eine Reduktion der elektrischen Feldstérke um nur 0,5% kompensiert
werden kann. Deshalb kann in der vorliegenden Arbeit der Einflul3 der Temperatur auf die FE
vernachléssigt werden.

Die stark von der Dicke des Potentialwalls abhéngende Tunnelwahrscheinlichkeit und die
bei nicht zu hohen Temperaturen (T £ 500 °C) oberhalb der Fermi-Energie W; schnell
absinkende Besetzungsdichte der Elektronen im Metall haben fur die FE ein im Vergleich zu
thermischer Emission sehr schmales Energiespektrum j(W) zur Folge. Bel planparalleler
Anordnung von Emitter und (Loch-)Anode mif3t man die normale Energieverteilung [35], d. h.
das mit der zur Oberflache senkrechten Impul skomponente verknipfte Spektrum, wahrend bel
hemisphérischer Emitter-Anoden-Anordnung die totale Energieverteilung gemessen wird [40,
41]. Beschreiben 1813t sich die totale Energieverteilung mit

3/2 _ 12 s
expéeBF V(y)+C(éN W)F " 1(y) 9

E 2 t(y) eXp&VV-W g +1
E kT 5

wobei C =10246 und kg die Boltzmann-Konstante ist. Mit Hilfe von (1.4) fur verschiedene
Temperaturen berechnete totale Energiespektren sind in Abb. 1.2 dargestellt und — zum
Vergleich — auch ein "normales” Spektrum bel 300 K. Eine Temperaturerhhung von 0 K auf
Raumtemperatur hat eine nur geringfigige Verbreiterung des Spektrums zur Folge, wahrend
bei 800 K das Spektrum deutlich verbreitert ist. Die totale Energieverteilung spiegelt die
Details der Zustandsdichte im Bereich der Fermi-Energie wider. Die bel gleicher Temperatur
deutlich breitere normale Energieverteilung gibt im Gegensatz dazu eher Informationen Uber
die Form der Potentialbarriere.

Eine Erhohung des elektrischen Feldes bei konstanter Temperatur fuhrt wie eine
Temperaturerhdhung zu einer Verbreiterung des Spektrums, jedoch verschiebt sich das
Maximum mit steigendem E zu geringeren Energien. Die Emission von Elektronen aus
Zustanden unterhalb W fihrt aufgrund der Wiederbesetzung dieser Zustande durch
hoherenergetische Elektronen zu einer Erwarmung des Festkérpers, wahrend die FE von
Elektronen oberhalb W dem Kristall auf diese Weise Energie entzieht. Die Erwarmung von
Emittern durch diesen sogenannten Nottingham-Effekt ist bei praktischen Anwendungen wie
z. B. Mikrospitzen bei hohen (lokalen) Stromdichten zu beriicksichtigen [42-44].

Jior (W) dW Baw (1.4)
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25r

— = N —— OK (tot.) Abb.1.2  Nach Formel (1.4) berechnete
g 2 I — 300K (tot.) totale energetische Verteilung der emittierten
S B I ~——— 800K (tot.) Elektronen fur die in Abb. 1.1 dargestellte
v 15 I ——— 300K (norm.) Situation bei verschiedenen Temperaturen.
< c | W Der EinfluR der Temperatur auf den Gesamt-
§ 1F o  Winax strom, der proportional zur Fléche unter der
= 05 = i \\ Kurve ist, wurde dabel berticksichtigt. Zum
= /‘ N Vergleich zeigt die gestrichelte griine Kurve
OTHHHHH r"//HQ}Q\HH})\H»J-LLHH‘HHHH‘H\HHH dasSpektrumder Energie, die mit der zur

-6 -5 -4 -3 -2 -1 0 Oberflache normaen Impulskomponente

W [eV] verknupft ist, bei 300 K.

Bel der hier dargestellten Beschreibung der FE wurde vom Fermigas-Modell freier
Elektronen ausgegangen, was fur einen realen Festkorper eine Vereinfachung darstellt. Der
Einfluld der Bandstruktur kann z. B. durch Messung der Energieverteilung der emittierten
Elektronen von unterschiedlich orientierten Kristalliten experimentell beobachtet werden [41,
45]. Auf den emittierten Gesamtstrom hat diese aber keine wesentliche Auswirkung.

1.1.2 Grol¥flachige Metallkathoden

Die oben dargestellte Theorie ist zur Beschreibung der FE reiner und ebener ("idealer")
Metalloberflachen oder gut zu praparierender Metallspitzen mit bekannter Geometrie bestens
geeignet. Gegentiber den theoretischen Erwartungen zeigte sich jedoch bel FE-Messungen an
grol¥flachigen Metallkathoden ein Strom |, der bel bis zu 1000-fach geringeren elektrischen
Feldern Eg einsetzte [7-10, 16]. Weiterhin stellte man fest, dafi’ diese Uberhdhte Feldemission
(EFE) lokal an einzelnen Stellen auftrat und im wesentlichen FN-Verhalten aufwies, d. h.
In(I /EZ) ist proportional zu 1/E,. Bereits Schottky versuchte die Diskrepanz zwischen
seiner Theorie und experimentellen Ergebnissen mit lokal aufgrund unebener Oberfléche
geometrisch tberhthtem elektrischem Feld zu erkldren [30]. Deshalb ersetzte man in der FN-
Gleichung das bel grof¥flachigen Kathoden angelegte makroskopische elektrische Feld Eg
durch ein mikroskopisch um einen Faktor bgy Uberhdhtes Feld beyEo. Dieses Uberhohte Feld
erstreckt sich in diesem Fall natirlich nur Gber eine begrenzte Flache, so dal3 der Strom |
gewissermalden durch eine effektiv emittierende Flache S fliefdt, aso j = 1/S. Somit ergibt
sich die b-modifizierte FN-Gleichung

I(E ) A SFN bIEN E2 F 3/2 (1 5)
° pg bFN Eoﬂ .

Setzt man eine bekannte Austrittsarbeit F, z. B. 4 eV as Mittelwert fir polykristallines Nb,
voraus, erhélt man aus der Steigung des FN-Plots (In(1 / EZ) gegen 1/ E,) den Parameter bey

und aus Steigung und Achsenabschnitt den Parameter Sy (FN-Analyse). Wie oben erwahnt,
ist weder die Gultigkeit der Bildladungskorrektur zweifelsfrei gesichert noch sind alle Aspekte
der Emissionsmechanismen vollig klar. Daher kann zur Parameterisierung der 1(Eo)-Kurven
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Gleichung (1.5) verwendet und auf eine Anwendung der komplizierteren Bildladungskorrektur
verzichtet werden. Bel deren Verwendung wirde sich z. B. bel F =4 eV der Wert von bgy
noch um ca. 5% und der von Sy durch einen Quotienten 112 verringern.

Der Mechanismus der EFE von grof¥flachigen Metallelektroden war und ist Thema vieler
Diskussionen und Interpretationen und wird auch im Rahmen der vorliegenden Arbeit
ausfuhrlich behandelt. Deshalb sind im folgenden experimentelle Ergebnisse und die
wichtigsten Modelle, die das Phanomen der EFE beschreiben sollen, kurz zusammengefalit.

a) Geometrische Feldiiberhdhung durch Mikrospitzen

Historisch gesehen beruhen die ersten Versuche zur Beschreibung der EFE auf der
geometrischen Feldiberhohung [11, 12]. Dieser Mechanismus ist bel vorhandenen
metallischen Vorspriingen zweifellos wirksam und wurde von zahlreichen Autoren analytisch
oder numerisch fur verschiedene einfache Geometrien quantifiziert. So tberhoht z. B. nach
[46] ein kugelformig mit dem Radius rk abgeschlossener Kegelstumpf der Hohe h mit dem
Offnungswinkel 23 auf einer ebenen Flache ein homogenes elektrisches Feld Ep an seiner
Spitze um

b :£+SCOSJ . (1.6)

geo
r-K

Ein von einer Halbkugel mit Radius rx bedeckter Zylinder der Hohe h besitzt nach [47] einen
Felduiberhéhungsfaktor

b =—+2. .7

Ein hypothetisch konstant Uber die Flache Sy anliegendes elektrisches Feld bge, XEg flinrt zum
gleichen Gesamtemissionsstrom, der sich im realen Fall mit Emna = bgeo XEg bei seitlich stetig
abfallendem Feld ergibt. Zur Abschétzung effektiven Emissionsfléche Sy Wurden mit dem
Programm MAFIA [48] Feldverteilungsrechnungen durchgefiihrt. Die oberen Bilder von
Abb. 1.3 zeigen den sich ergebenden Potentialverlauf, wenn man die dargestellten Metall-
strukturen in ein homogenes elektrisches Feld bringt. Mit Hilfe der FN-Formel (1.3) kann man
dann, wie in den unteren Diagrammen der Abbildung zu sehen, aus dem Verlauf des
elektrischen Feldes entlang der Metalloberflache den radialen Verlauf der Stromdichte
berechnen. Die Integration Uber die Flache ergibt den Gesamtstrom lges = jmax XSyeo. Division
durch die Stromdichte jma im Bereich maximalen Feldes fuhrt somit zu Sye0. Liegt aso bis zur
Radialkomponente

@ 0
Me - T (1.8)
< 2preh
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das um bge, Uberhthte Feld an (E(r>r«) = 0), fliefdt der Gesamtstrom lges. Flr den mit der
Halbkugel bedeckten Zylinder bzw. Kegelstumpf im obigen Beispiel ergibt sich fir 1ges = 5nA
ein rgs von 0,33 um bzw. 0,38 um.

15 15

- 10f¥ -
E \\ =
N \ —— N
1\ \r\?\;\,,
5 &\I\;\\\—
07
I T T T L —
5 10
r [um]
— E(r;2)/Emax
1 (n2)imax
******* di(r;z)/dlmax
— S4dI(r;2) / I ges
o Teff

r [um] r [um]

Abb. 1.3 Berechnung der elekrostatischen Feldverteilung und der FE-Eigenschaften eines mit einer Halbkugel
(Radius r¢ =1 um) bedeckten Zylinders (links) bzw. Kegel stumpfes (rechts) der Hhe h =8 pm. Die oberen
Bilder zeigen die mit dem Programm MAFIA [48] berechneten Aquipotentialflachen um diese Geometrien, die in
ein urspringlich homogenes elektrisches Feld plaziert wurden. In den unteren Diagrammen sind der Verlauf des
elektrisches Feldes E und der mit Hilfe der FN-Gleichung (F =4 eV, ohne BL) berechneten Stromdichte j fir
Enax = 2840 MV/m bzw. 2805 MV/m entlang der Metalloberfléache dargestellt. Integriert man Uber die Flache,
erhdlt man den Gesamtstrom lg und aus der Division durch jy. die durch rg charskterisierte effektiv
emittierende Fléche.

Ende der 70-er Jahre wurde damit begonnen, andere Modelle zur Erklérung der EFE zu
entwickeln. Einer der Grinde dafir war, dal3 die aus I(Ep)-Messungen gewonnenen FN-
Parameter auf Geometrien schlief?en liefen, wie sie in eektronenmikroskopischen
Untersuchungen oft nicht oder meist nur nach Entladungen zu finden waren [49-53]. So
ergaben z. B. bey = 150 und Sy = 10 cm2 nach Formeln (1.7) und (1.8) unter der Annahme,
daid rg; » 0,33rk, einen von einer Halbkugel mit Radius rg » 1,69 um bedeckten Zylinder der
Hohe h » 250 um. Die Abwesenheit solcher drahtférmigen Strukturen und die Tatsache, dal3
an den Emissionsstellen meist mikrometergrof3e metallische Partikel, Kratzer und andere
Defekte gefunden wurden, fihrten zu einer Weiterentwicklung des Modells der geometrischen
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Felduberhohung durch M. Jimenez et al. [17]. Befindet sich ndmlich im geometrisch um bgeo 1
Uberhohten Feld einer Mikrostruktur der Hohe h; eine weitere kleinere Struktur der Hohe hy,
die das elektrische Feld um einen Faktor bye,» Uberhoht, ergibt sich an der Spitze der kleineren
Struktur ein resultierender Feldiberhohungsfaktor Dyeo 1+2 £ Dgeo1 XPgeo2. Mit Hilfe der Daten
von Referenz [17] und eigener Feldverteilungsrechnungen erstellte N. Pupeter empirisch eine
Formel zur Berechnung des resultierenden Feldlberhohungsfaktors Uberlagerter
Mikrostrukturen [16, 54]. Demnach ist

i 1 2367 - 0,0285 g, 1 Urj
bgeo,l+2 = bgeo,l _|_ 2 + (bgeol 2) >eXpe' 1?9301 h1 ';'5'/ ’ (19)
f o b

die effektiv emittierende Flache wurde aus dem Krimmungsradius der oberen Struktur mit

S0 = r;/ p abgeschétzt. Untersuchungen an einer chemisch polierten und anschlieRend bel

400 °C im Vakuum geheizten Niobprobe zeigten eine erstaunlich gute Ubereinstimmung
zwischen aus FN-Analysen bestimmten by und bge, die mit Hilfe von rasterelektronen-
mikroskopischen Untersuchungen und den Formeln (1.6) und (1.9) bestimmt worden waren.
Geometrisch abgeschétzte Emissionsflachen Sy und Soy stimmten jedoch meist nicht Gberein.

Es hat sich also gezeigt, dal? das bye, emittierender Partikel ausreicht, um deren Emissions-
starke zu erklaren. Gegen einen rein geometrisch bedingten Emissionsmechanismus sprechen
jedoch stark streuende und unrealistisch hohe Werte von S, eine unerwartete Korrelation
zwischen bgy und Sy und " Switching”-Phénomene, d. h. plotzliches Einsetzen eines FE-
Stromes bel ansteigendem elektrischen Feld ("Switch On") oder zum Tell reversible Spriinge
zwischen verschiedenen Emissionszustanden [16, 54, 55]. Weiterhin wurde beobachtet, daf3
beim Heizen von Nb-Proben im Vakuum bel Temperaturen zwischen 200 °C und 800 °C
bereits auf der Oberflache vorhandene Partikel unabhangig von der vorherigen Préparation zu
EFE aktiviert werden, wahrend Heizen oberhalb 1200 °C zu einer Deaktivierung fuhrt [10, 15,
16, 56-58]. Diese Heizexperimente wurden meist in einer Elektronenstrahlheizstation
durchgefiihrt, aber auch resistives Heizen von Nb-Proben in einem Resonatorofen fuhrte zu
einer Aktivierung, alerdings in geringerem Mal3e [58, 15]. Was nun bel diesen Heiz-
experimenten hinsichtlich des Mikrospitzenmodells Rétsel aufgibt, ist die Beobachtung, dal3
bei mehreren Zyklen von Aktivierung und Deaktivierung immer neue Partikel aktiviert
werden, jedoch mit auf Dauer abnehmender Zahl. Schwer zu erkléren sind hier auch die nur
durch R. E. Hurley und Mitarbeiter festgestellte Emission von Licht [59, 60], sowie anomal
verbreiterte und verschobene Energiespektren [61, 62], was auf die Beteiligung isolierender
oder halbleitender Materialien schlief3en lief3e. Weitere gangige Emissionsmodelle, die eines
oder mehrere der zuletzt genannten Phdnomene erkléren sollen, werden im folgenden
vorgestellt.
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b) Das Metall-Isolator-Vakuum-Modell

Das von R. V. Latham und Mitarbeitern entwickelte Modell setzt die Anwesenheit eines
geeigneten isolierenden Materias (z. B. Oxide) auf der Kathodenoberfldche voraus [13].
Bringt man, wiein Abb. 1.4 dargestellt, einen Isolator (I) oder Halbleiter mit einem Metall (M)
in Kontakt, kommt es fir den Fall, dai3 die Austrittsarbeit des Metalls F \ grof3er as die des
Isolators F | ist, zur Ausbildung eines Schottky-Kontaktes [63]. Wéhrend die Hoéhe der
Barriere durch die Austrittsarbeiten bzw. Elektronenaffinitdt ¢ der Materialien bestimmt i,
beeinflussen Dotierungen die Breite | einer sich ausbildenden positiv geladenen Verarmungs-
zone und somit die Dicke der Schottky-Barriere. Das Anlegen eines elektrischen Feldes senkt
bzw. neigt die Energiebander des Isolators nach unten. Die Barriere am MI-Kontakt kann
dadurch so diinn werden, dal3 Elektronen vom Leitungsband des Metalls ins Leitungsband des
Isolators tunneln. Dort erfolgt der Transport zur Isolator-Vakuum-Grenzschicht, bei der sich
ein entartetes Elektronengas und darliber eine hohe Konzentration heil3er Elektronen bildet.
Diese werden teils tber die dort sehr niedrige Oberflachenpotentialbarriere teils durch diese
hindurch ins Vakuum (V) emittiert. Die beschriebenen Verhaltnisse, wie in Abb. 1.5 zu sehen,
stellen sich alerdings nur lokal ein [13], weshalb man in diesen Fallen von Leitungskanden
spricht.

Abb. 1.4 Die Kontaktierung eines Metalles mit einem
Isolator fuhrt im Falle F > F | zur Ausbildung einer

M | We Mg Schottky-Barriere. Eine hthere Donatorenkonzentration
= F, N Ng vermindert die Breite | der Verarmungszone und
M |t = somit die Dicke der Barriere. N, ist die Konzentration
\WF ”i?iﬁﬁ der Haftstellen (Traps). Dabei handelt es sich um un-

Ny 1 besetzte, elektrisch neutrale Zustéande zwischen Fermi-

Energie We und L eitungsbandunterkante W [63].

Mit diesem Modell kdnnen verschiedene Phdnomene erklart werden. Zur Bildung der zur
Emission flhrenden Verhdtnisse ist erst ein gewisses elektrisches Feld erforderlich ("Switch
On") [13]. Das Ein- und Ausschalten beieinanderliegender Emissionsstellen (" Sub-Emitter")
kann "Switching-Phanomene" verursachen [64]. Die "nicht-metallischen” Energiespektren
werden in diesem Modell quantitativ erkl&rt und auch Lumineszenzerscheinungen kdnnen im
MIV-Modell aufgrund von Streuprozessen nachvollzogen werden. Nicht-lineares FN-
Verhalten wie z. B. eine Begrenzung des Stromes bel hoheren Stromen oder Feldern erkléart
Latham mit einem Ubergang im strombegrenzenden Mechanismus. Wie bereits 1968 von J. G.
Simmons beschrieben, kdnnte bei htheren Strémen die Leitung durch das Isolatorinnere den
Strom begrenzen und ein Ubergang zu einer durch den Poole-Frenkel Effekt bestimmten I (Eo)-
Kennlinie stattfinden [65]. In diesem Fall ware j~Eyexp(~Es*?) [63, 65]. In die
Proportionalitétskonstanten gehen neben der Temperatur Materialeigenschaften des Isolators
wie z.B. Dielektrizitatskonstante, Energie und Konzentration von Donatoren und Haftstellen
ein. Die beim Heizen von Niobproben beobachtete Aktivierung von Partikeln konnte im
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Rahmen des M1V-Modells durch eventuell vorhandene Isolatoren erklart werden, deren Eigen-
schaften durch Segregation und Diffusion von Fremdelementen entsprechend verandert
werden.

'|'|
0
(M)

Abb. 1.5 Energetische Verhdltnisse eines emittierenden
Leitungskanals in einem Metall-1solator-Vakuum-System,
wie er im MIV-Modell von R. V. Latham gefordert wird
[13]. Die Indizes "M" und "I" stehen fir "Metall" und
"Isolator", "LB" bzw. "VB" sind das Leitungs- bzw. das
Valenzband. Das Energiespektrum der emittierten
Elektronen ist gegenliber dem Fermi-Level des Metalls
um Dy, verschoben.

Experimentell wurde unter anderem an mit Epoxidharz beschichteten Wolframspitzen
gezeigt, dal3 MIV-Systeme verstéarkte FE zeigen kénnen und dal3 auch viele der im Modell
vorhergesagten Phanomene hier tatsachlich auftreten [66, 67]. Das beantwortet aber noch nicht
die Frage, welche Rolle das MIV-Modell fur "parasitdre” Emitter, aso emittierende Partikel,
Kratzer und Entladungskrater, auf grof¥lachigen Metallelektroden, insbesondere auf Niob
spielen. Bei Elementanalysen an emittierenden Partikeln wurden im wesentlichen metallische
Bestandteile gefunden. Es wurde auch nie EFE von Partikeln beobachtet, die bei der
Beobachtung im Rasterelektronenmikroskop (SEM) Aufladungserscheinungen zeigten, d. h.
isolierenden oder isoliert liegenden Partikeln [10, 15, 16]. Auf Niob befindet sich im
allgemeinen eine leitende NbO- (ca. 1 nm) und dariiber eine isolierende Nb,Os-Schicht (ca
6 nm) [68, 69]. Diese ist jedoch als potentieller Isolator deutlich dinner as die im MIV-
Modell geforderte Schichtdicke von ca. 0,1 bis 1 pm und wirde — wie folgende Abschétzung
zeigt — nicht zu einer Emission bei niedrigen Feldstarken fuhren. Sieht man davon ab, dai3 die
NbO-Schicht sehr dunn ist, wére die Bildung eines Schottky-Kontaktes moglich, da die
Austrittsarbeit von Nb,Os ca. 4,4€eV und die von NbO etwa 6,5€eV betragt [69-71]. Die
L eitungsbandunterkante von Nb,Os liegt ca. 1 eV Uber dessen Fermi-Energie [69], woraus sich
eine Schottky-Barrierenhdhe von ca. 3,1 eV ergeben wirde. Selbst bei Annahme einer extrem
dinnen Verarmungszone mufde die Leitungsbandkante des Nb,Os, die sich ohne aul3eres
elektrisches Feld auch 1 eV oberhab des Ferminiveaus von NbO befindet, innerhalb von 6 nm
um mindestens 1 eV abgesenkt werden, wozu ein aul3eres elektrisches Feld Eo3 ex1V / 6 nm
= e x167 MV/m nétig wére. FE-Messungen an in situ erzeugten Kratzern auf Nb zeigten, daf3
Oxidbildung neben einer zunehmenden Streuung der Einsatzfeldstarken eher zu einer
Abschwéachung der Emission fuhrte [17]. Schliefdlich konnte in eilnem Experiment, bel dem
emittierende Partikel auf einer nal3chemisch und anschlief3end bei 400 °C geheizten Nb-Probe
mit einer dinnen Goldschicht bedampft wurden, eine vorwiegend durch ein MIV-System
bestimmte EFE ausgeschl ossen werden [16].
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c) Das Antennen- oder Metall-Isolator-Metall-Modell

Dieses Modell setzt in Ubereinstimmung mit zahlreichen experimentellen Befunden die
Existenz eines leitenden Partikels am Emissionsort voraus. Dieses Partikel der Hohe h ist im
Antennenmodell durch eine Isolatorschicht der Dicke d von der Kathode getrennt. Ein
makroskopisch homogenes elektrisches Feld kann im Isolator unter dem Partikel Uberhoht
sein, da ein Teil der Potentialdifferenz, die bei Abwesenheit des Partikels Uber die Strecke h
abfallen wirde, Uber die Isolatorschicht abféllt. Die Stérke dieser Feldiberhéhung wurde mit
Hilfe von MAFIA [48] fur unterschiedliche Geometrien und Dielektrizitatskonstanten
berechnet. In Abb. 1.6 sind Ergebnisse dieser Berechnungen dargestellt. Die Feldiberhéhung
hangt aul3er von h und d im wesentlichen von der Form des Partikels und der Dielektrizitéts-
konstanten des Isolators ab. Fur h >> d 183 sich der Feldiiberhdhungsfaktor ausdriicken durch

b =f, xh/d xf, /e. (2.120)

a) b)

c) d)
1000 § 1000 £
= g € x N
£ 800 S 800
s 2 — 0
— 600} o 600
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I d
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05””\””\”\”\””\‘
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z [um] r [um]

Abb. 1.6 Mit MAFIA [48] in Zylindersymmetrie berechneter Potentialverlauf um ein blattartiges (@) und um ein
zylinderformiges (b) Metallpartikel in einem homogenen elektrischen Feld E, = 100 MV/m. Das blattartige
Partikel wurde durch ein Kugelschalensegment der Héhe 2 um, der Dicke 0,1 pm und dem Aulienradius 2,9 pm
beschrieben. Der Zylinder hat einen Radius von 2,1 pm, eine H6he von 1,9 pm und ist an den Kanten etwas
abgeschrégt. Beide Partikel sind durch einen Isolator (e= 1) der Dicke 0,1 um von der Kathode getrennt. Fir
beide Geometrien sind der axiale (¢) und der radiae (d) Feldverlauf entlang der Kathodenoberflache dargestellt.

Der Faktor f, hangt von der Form des Partikels ab und berticksichtigt, daf3 durch die Anwesen-
heit des Partikels ein Teil (f;) der Aquipotentialinien "nach unten" und ein Teil (1-f;) "nach



14 1. Grundlagen

oben verdrangt” wird. In den berechneten Beispielen betrégt f; fir das Kugel schalensegment
0,48 und fur den Zylinder 0,22. Der Faktor f, hangt von der Dielektrizitétskonstanten des
Isolators und von der Form des Partikels ab. Fur e=1 ist f,=1, fur e>1 wéchst f, mit
steigendem f; und steigendem e, da die "potentialverdréangende Wirkung" des Dielektrikums
durch die Anwesenheit und die Form des Partikel beeinfluf3t wird. Fir ein e von 4 liegt f, bei
etwa 1,5 bzw. 1,1 fir das Kugel schalensegment bzw. den Zylinder.

Geht man in einer Abschétzung von einem Partikel der Hohe h = 2 um auf einer Isolator-
schicht (e=5) der Dicke d =20 nm und einem von auf¥en angelegten elektrischen Feld von
70 MV/m aus, erhdlt man gemal3 Gleichung (1.10) im Isolator je nach Partikelform ein
elektrisches Feld von 1010 MV/m bzw. 340 MV/m. Nach hypothetisch verlustfreilem Durch-
dringen des Isolators erreichen die Elektronen eine kinetische Energie von 20 eV-c, bzw.
7 eV-c,. Die Elektronen haben somit eine mittlere freie Weglange von etwa 5 A bzw. 200 A
[72, 73]. Eine EFE nach diesem Modell erfordert somit Partikel, die trotz grofder Hohe im
Bereich der stérksten Feldiberhohung auf3erst dinn sind (vgl. Abb. 1.6 @), oder FE am Rand
des Partikels, wo das elektrische Feld lateral alerdings sehr schnell abnimmt (vgl. Abb. 1.6 d).
In diesem Fall konnte die FE am Partikel vorbel stattfinden [58] oder die Elektronen kdnnten
seitlich am Partikel koharent gestreut werden [74-76]. Letzteres fordern N. S. Xu und R. V.
Latham, in deren MIM-Modell eine Emission Uber Leitungskande (vgl. MIV-Modell) am
Rande des Partikels erfolgt [14, 77, 78]. Die Autoren erklaren damit die von ihnen
beobachteten sichelférmigen Emissionsbilder. Eine Schwierigkeit bei diesem Modell ist
jedoch, dal3 bel allen anzunehmenden Konstellationen eine Aufladung des Partikels durch
emittierte Elektronen zu erwarten ist, was zu einer Abschwéchung oder zum Erliegen der
Feldiberhéhung durch den Antenneneffekt flihren wiirde.

In Abb. 1.6 a und b erkennt man auch, dal3 an der Oberflache von metallischen Partikeln,
welche nicht leitend mit der Kathode verbunden sind, ebenfalls eine geometrische Feldiiber-
hohung stattfindet. Falls diese fur FE vom Partikel ausreichend grof3 ist, wirde sich das
Partikel durch den Elektronenverlust positiv aufladen, d. h. dessen Potential wirde ansteigen.
Dadurch ndhme die Feldiberhthung oben am Partikel ab, das Feld in der Isolatorschicht
wirde allerdings zunehmen, so dal? eine FE von der Kathode zum Partikel dessen Potential
wieder absenkt. Nimmt man ein Partikel mit einer Auflageflache von 1 pm2, welches von der
Kathode durch eine 0,1 um dicke Isolatorschicht getrennt ist, ergibt sich eine Kapazitét von
8,850 xe[F]. Potentialanderungen des Partikels von 1V wiirden somit bei einem Strom
von 1 nA innerhalb von 8,8540° xe[s] stattfinden. Nach diesem Schema wére eine quasi-
statische Emission mit Oszillationen im MHz-Bereich oder auch eine statische Emission
vorstellbar. Letzteres wirde bedeuten, dal? sich Potentialverhéltnisse einstellen, bei denen der
Emissionsstrom von der Kathode zum Partikel gleich dem vom Partikel zur Anode ist. Ein
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derartiger Prozeld kéme allerdings auch nahezu einer EFE nach dem Mikrospitzenmodell mit
geringfuigig vermindertem b gleich.

Bei den in den vorangegangenen Wuppertaler Untersuchungen gefundenen Partikel-
emittern sprechen verschiedene Tatsachen gegen einen Emissionsmechanismus nach dem
Antennenmodell. So wiesen emittierende Partikel bei Beobachtung mit dem SEM niemals
Aufladungserscheinungen auf und es wurde kein Einflul einer zusétzlichen, durch
Anodisierung aufgebrachten Oxidschicht auf die EFE von Niob festgestellt [15, 57, 58, 79].
Mit Gold bedampfte emittierende Partikel auf einer nal3chemisch praparierten und geheizten
Niobprobe verénderten ihre Emissionseigenschaften nur unwesentlich [16]. Auch von Jimenez
et a. durchgefihrte FE-Messungen an kunstlichen Partikelemittern wiesen nicht auf einen
Einflu® des Kontaktes zwischen Partikel und Kathode hin [80]. Bel al diesen Experimenten
waére allerdings ein durch den Antenneneffekt bedingter "Switch On" vorstellbar. Dabei wiirde
aufgrund eines Durchschlages in der Isolatorschicht eine leitende Verbindung zwischen
Partikel und Kathode hergestellt. Anschlief?end kénnte eine EFE basierend auf feldiber-
héhenden Mikrospitzen stattfinden.

d) Adsorbate, resonantes Tunneln

Unter realen und Ublichen Bedingungen ist eine Oberfl&che in den meisten Fallen noch mit
Adsorbaten aus der Luft oder dem Restgas bedeckt. Selbst bei einem Druck von 10™° mbar ist
auf einer gereinigten Metalloberflache bereits nach ca. einer Stunde mit einer Bedeckung von
einer atomaren Monolage zu rechnen [81]. Da die FE ein oberflachensensitiver Vorgang ist,
mul3 also auch der Einfluf3 von Adsorbaten berticksichtigt werden.

In der Literatur sind zahlreiche Arbeiten Uber FE-Untersuchungen in Verbindung mit
Adsorbaten zu finden. Da Adsorbate bei Raumtemperatur sehr mobil sind, werden
Instabilitdten wie Rauschen und zum Teil reversibles "Switching" zwischen verschiedenen
Emissionszustanden Ad- oder Desorptionsvorgdngen am Emissionsort zugeschrieben [82-84].
Diese Vorgange konnen zusétzlich noch vom elektrischen Feld, vom fliel3enden Strom [85]
und von der Oberfléachenstruktur [86] abhangen. Ein weiterer fir die FE wichtiger Effekt ist
die Anderung der Austrittsarbeit durch Adsorbate [35, 86-90]. Erste Erklarungsversuche dieses
Phanomens beruhen auf der potential verandernden Wirkung des Dipolmomentes des Adatoms,
wel ches durch dessen Elektronegativitéat oder —positiviét induziert wird [35, 89, 91].

Eine Verdnderung der Austrittsarbeit allein ist jedoch zur Deutung mancher
Beobachtungen vollig unzureichend, oft sogar paradox. So stellten G. Ehrlich und F. G. Hudda
beispielsweise bei der Adsorption von Stickstoff auf Wolfram fest, dal3 sich der Emissions-
strom trotz einer Reduktion der Steigung im FN-Plot — d. h. trotz einer Reduktion der
Austrittsarbeit — verminderte [86]. Ahnlich klingen die Beobachtungen von W. Ermrich und A.
van Oostrom. Sie stellten trotz einer Erhohung der Austrittsarbeit einen Stromanstieg um
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sechs Grofenordnungen fest, nachdem sie Stickstoff auf den (013)-Ebenen von Wolfram
adsorbierten und mit niederenergetischen (35€eV) Elektronen beschossen [92]. Diese
Auswirkungen der Adsorption und des Elektronenbeschusses auf Austrittsarbeit und
vorexponentiellen Faktor der FN-Gleichung sind im linken Diagramm der Abb. 1.7 dargestel|t.
Das rechte Diagramm der Abbildung zeigt die von L. Schmidt und R. Gomer an einem W-
Emitter gemessene Austrittsarbeit und den FN-Vorfaktor in Abhéngigkeit der mittleren
Bedeckung mit Kalium [89]. Bei diesen Analysen wurden Wolframspitzen bekannter
Geometrie, d. h. bekanntem by, im FE Mikroskop untersucht. Aus der Steigung
m= - BF ¥¥bye, desFN-Plots|aRt sich dann die Austrittsarbeit bestimmen.

8 8
> 7 79 o
26 63 =
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3 339 9
2 2= Z
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l L L L L L L
00 5 10 15 200 0 0,2 0,6 1,0 2,5
j't[As/cm? d [Monolagen]

Abb. 1.7 Anderung der Austrittsarbeit und des Vorfaktors der FN-Formel durch Adsorption von Stickstoff auf
Wolfram und anschlief3endem Elektronenbeschul? (links) [92]. Das rechte Diagramm zeigt den Verlauf der
Austrittsarbeit und des FN-Vorfaktors in Abhéngigkeit der mittleren K-Bedeckung q auf W [89].

Bel parasitdren Emittern auf grof¥flachigen Metallelektroden, wie sie in Wuppertal
untersucht werden, sind Geometrie, Zusammensetzung und lokale el ektronische Eigenschaften
experimentell schwer oder gar nicht zuganglich. Aufderdem sind nicht alle Aspekte beziiglich
der Emissionsmechanismen geklért. Die Vorgehensweise bel der FN-Analyse ist deshalb, die
Austrittsarbeit des Kathodenmaterials vorzugeben und daraus die Parameter by und Sy zu
bestimmen, die im allgemeinen nicht als wahre "Geometrie-Parameter” gesehen werden
durfen. Wirde man bel den Daten von W. Ermrich und A. van Oostrom bzw. L. Schmidt und
R. Gomer (s. Abb. 1.7) die Austrittsarbeit von Wolfram, F o = 4,5 eV, fest vorgeben, wirden
sich folgende Parameter by und S-y in Abhangigkeit der wirklichen Austrittsarbeit F und der
Anderung des FN-A chsenabschnitts Db ergeben:

a0 & O
bFN = bgeo QF_O_ ’ SFN = Sgeo eXp(Db) F_: . (111)
er g 0d

Diese sind in Abb. 1.8 in Vielfachen der Parameter der reinen W-Emitter, bgeo UNd Syeo,
dargestellt. Adsorptionsphanomene kénnen also fir deutliche Anderungen der FN-Parameter
verantwortlich sein. Derartige Variationen — vor allem der SWerte um viele Grélienordnungen
—wurden auch in den Wuppertaler Messungen an parasitdren Emittern festgestellt [15, 16, 55,
58]. N. Pupeter konnte die mutmallich von Adsorbaten verursachte Anderung der
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FN-Parameter mit Hilfe eines sehr instabilen Emitters empirisch beschreiben [16]. Dieser
Emitter wies bei jeder der 17 hintereinander durchgefthrten Messungen veranderte FN-
Parameter auf, sowohl grofder werdende by und kleiner werdende Sy a's auch umgekehrt. Es
wurde angenommen, dald by durch die Wirkung der Adsorbate von bge, abweicht und
abhangig davon auch Sy von Sye. Somit entstand, indem fur diesen Emitter bye, = 82 und
Syeo = 140 ™ o2 angenommen wurden, die Funktion
S, =5,58%0’ Syeo EXP(14,4 0, /Dgy) (1.12)

entlang der sich die FN-Parameter bewegten [93].

10

10
108 % —~—Ermrich, v. Oostrom
6 % —v—Schmidt, Gomer

Abb. 1.8 FN-Analyse der Daten von W. Ermrich und

[0.35F ;10 F (] A. van Oostrom [92] bzw. von L. Schmidt und R.

10 %& Gomer [89] unter Vorgabe einer festen Austrittsarbeit

100 Fo=45eV. Im Vergleich dazu ist die Kurve

15 e Ty eingezeichnet, die sich bei Anderung der Austritts-

001HH\HH\HH\HH\HH arbeitzwischen0,35Found10FodurchdieFN-

70 1 2 3 4 5 Anayse mit festem F ( ergeben wirde. Der Index "0"
bFN /bgeo bezieht sich auf FE von reinem Wolfram.

Dal3 derartig groRRe Anderungen insbesondere der S-Werte nicht durch eine Anderung von
F alen verursacht werden kdnnen, wird auch klar, wenn man die in Abb. 1.8 eingezeichnete
Variation der FN-Parameter bei Werten von F zwischen 0,35F o und 10 F o betrachtet.
Mehrere Autoren nahmen daher an, dal3 Adsorbate nicht nur die Hohe, sondern auch die Form
der Potentialbarriere beeinflussen [41, 92, 94].

Diesem Problem trugen 1967 erstmals C. B. Duke und M. E. Alferieff Rechnung, indem
sie in einem eindimensionalen Pseudopotential-Modell die Anwesenheit eines Adsorbates
durch einen Potentialtopf der Breite 2w im Abstand d von der Metalloberflache beschrieben
[95]. Zusétzlich fuhrten sie noch ein d-Potential der Stérke | . zur Modellierung eines
abstolRenden, punktférmigen lonenkerns ein. Sie vernachldssigten sowohl den méglichen
Einflu’ der Bildladungskraft als auch ein zusétzliches Potential aufgrund eines adsorbat-
induzierten Dipolmomentes, welches allerdings durch Ersetzen der Austrittsarbeit durch eine
effektive Austrittsarbeit berticksichtigt werden kann. Die Formel fir das verwendete Potential
lautete somit

V(2) = 92 {Wi+F - eEz[g4(d- W- 2) +Qs(z- d- W)] +Va(2) gs(z- d+w) gs(d+w- 2)} ,  (1.13)
mit der Stufenfunktion

il, z>0
05(2) :{o; <0 (1.14)
und dem Potential des Adsorbates
Va(2) =1 ¢ d(z- d) + Vr. (1.15)
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Der Potentiaverlauf ist in Abb. 1.9 am Beispiel von Niob (W =6 eV [96], F =4 eV) skizziert.

Diese Behandlung des Problems soll die atomistische Natur der Adsorbateffekie

widerspiegeln, also eine Bedeckung im Bereich einer Monolage und darunter. Durch Ldsen der

Schrédinger-Gleichung berechneten die Autoren die Tunnelwahrscheinlichkeit Dj(W), die

gegentiber dem Fall einer reinen Metall oberflache um den Faktor
Dij (\N)

DFN (W) ’

erhoht oder verringert ist. Der Index i bezieht sich auf die Berechnung des Problems mit drel

R, (W) = (1.16)

unterschiedlichen Ansétzen flr das Potential. Im Falle i=1 wurde ein anziehendes d-Potential
verwendet, d. h.

Va2 = -1 d(z d), (1.17)
wobei | :m und Be die Bindungsenergie des Adsorbatzustandes ist. 7 ist das

Drehimpulsguantum, me die Ruhemasse eines Elektrons. Dieser Ansatz erwies sich als
ausreichend zur Beschreibung der wesentlichen EinflUsse der Adsorbate und soll fir weitere
Berechnungen in dieser Arbeit angewendet werden. Im Fall i =2 wurde V42 =Vr
(Potentialtopf) verwendet, im Fall i =3 die Gleichung (1.15). Der Index j sagt aus, ob exakt
(j = 0) oder mit einer von drei verschiedenen Naherungen gerechnet wurde. Es zeigte sich, dai3
Ri2 » Ryg ist. Deshalb kénnen wichtige Einfllisse von Adsorbaten auf die FE durch

1+n?

R (RPN CR ) T (RN R

beschrieben werden, wobel n, =, / Wf+\/vﬂ , (1.19)

(1.18)
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Bl
= B - 1.2
n, =sgn( Q)wa oW (1.20)
& ./ 0
und I, :expé- %d W +F - Wz (1.21)
a

ist. Die Faktoren Ry, in Abhangigkeit der Energie W sind in Abb. 1.10 mit den Parametern
W =6¢eV, F=4eV, E=2000MV/m und d=3A fir verschiedene B. dargestellt. Eine
Verstérkung der FN-Emission ist zu erwarten, wenn sich die Adsorbatzusténde im Bereich der
Fermi-Energie befinden. Besitzen die Adsorbate keinen gebundenen Zustand (Be < 0 €V) oder
liegt dieser nicht im Bereich des Leitungsbandes des Metalls, wird der Strom abgeschwécht.
Fur die Resonanzenergie Wies gilt na(W=Wes) = 1 und somit ist Rip(W=Wes) = 1/ J5,, d. h. die
Verstérkung eines Emissionsstromes, sofern die Resonanz fur die interessierende Feldstarke
im Energiebereich der FN-Emission (Wres » W) liegt, wachst mit groRer werdendem Adsorbat-
abstand d und in geringem Mal3e mit sinkender Resonanzenergie Wes.

107 % B e =
106 & -10eV
B I . . -5eV
10° ¢ I —— -leV
104 i /‘/ \‘\ ‘“ — Oev
o 1078 A A
® 1000 S\ || T dev
/\ — 6eV
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— =< 15eV
10 - — || 20eV
e T Wi
L - —— LB
0.1 O T T T T o = (besetzt)
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W [eV]

Abb. 1.10 Anderung der Tunnelwahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit der Energie fiir unterschiedliche Werte von
B.. Diese Kurven wurden mit Formel (1.18) fir W, =6 eV, F =4 eV, E = 2000 MV/m und d = 3 A berechnet. Die
Kurven mit durchgezogenen Linien sind Fale, in denen der Gesamtstrom durch das resonante Tunneln gleich
bleibt oder erhdht wird, in den anderen Féllen verringert sich der Emissionsstrom.

Will man nun die Auswirkungen des resonanten Tunnelns auf die FE untersuchen, muf3
J(W) aus Formel (1.4) mit Ri2(W) aus (1.18) multipliziert werden. Dies fuhrt fir den Fall, dafi3
sich keine Resonanz im Bereich des Leitungsbandes befindet, im wesentlichen zu einer
Skalierung des Spektrums um einen Faktor Rja(W) » Rix(W), wahrend sich im Falle einer
Resonanz in diesem Bereich eine massive Verénderung in der Form des Spektrums ergeben
kann. Die Resonanz verursacht einen zusétzlichen Peak bei W, der sich abhangig vom
elektrischen Feld verschiebt. Je nach Stérke der Resonanz, d. h. nach Grofe von Ri2(Wies), und
nach Grad der Adsorbatbedeckung kann so das Spektrum verbreitert, verschoben sein oder
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einen zusatzliches Maximum besitzen. Bei gro3en WertenRygi.) und signifikanter
Adsorbatbedeckung 8 1) kann sogarR; (W) die Form des Spektrums bestimmen. In
Abb. 1.11 ist ein Beispiel fiir diesen Fall, einer ResonanR(itVi.) ~ 17, bei verschiedenen
Feldstarken zu sehen. Im Vergleich dazu ist auch das Spektrum fur FN-Emission zu sehen.
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Abb. 1.11  Energiespektre(W) emittierter Elektronen im Fall von FN-Emission und durch resonantes
Tunneln (A) bei 1500 MV/m, 2000 MV/m und 2500 MV/m. Ebenfalls eingezeichnet sind die Verstarkungs-
faktoren Ri»(W). Die Berechnung der erfolgte mit Hilfe der Formeln (1.4) und (1.18) und den Parametern
Wi=6eV,®=4eV,B.=3,6eV,d=23AundT = 300 K.

Es wird hier schon deutlich, da3 aufgrund von Adsorbaten einige Abweichungen von den
Erwartungen der FN-Theorie auftreten und dal® viele Phdnomene auch mit der Theorie des
resonanten Tunnelns erklart werden kénnen. Dieser Effekt allein kann jedoch keinesfalls fur
die EFE verantwortlich sein, also FE bei bis zu 1000-fach geringeren elektrischen Feldern als
nach der FN-Theorie erwartet. Er ist jedoch als zusatzlich wirkender Mechanismus denkbar und

wahrscheinlich.

e) Uberhdhte Feldemission in Resonatoren

In supraleitenden Beschleunigungsresonatoren ist die EFE einer der limitierenden Effekte
[22]. Da sich die vorliegende Arbeit zum Teil mit den Mechanismen und der Vermeidung der
parasitdren FE in Niobresonatoren befal3t, wird im folgenden die prinzipielle Betrachtungs-
weise fur die EFE in hochfrequenten Wechselfeldern kurz dargelegt. Man erhalt den mittleren
Emissionsstroml in Abhéngigkeit der elektrischen "peak"-Feldstébked. h. der Amplitude
der Feldstarke, indem man dimodifizierte FN-Gleichung Uber eine Hochfrequenzperiode
To mittelt, wobei aber nur die positive Halbwelle zum FE-Strom beitragt [97, 98], also

T,/2

(©)=T, [Iga= KEEQASBET EX‘%ME (1.22)

JTIB @2 @ BE

Die numerische Korrekturfunktion BE, ®) variiert bei typischen Werten vof nur schwach
mit BE und kann fiir® = 4 eV mit kBE, =4 eV) = 0,%#2,210°[BE, E in MV/m, angenahert
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werden (vgl. [97]). Der mittlere Strom kann mit einer Strom-Sonde gemessen werden,
wodurch diese Gleichung auch experimentell bestétigt wurde. Zur Beschreibung und
Anwendung dieser und weiterer Analysemethoden sei auf [53, 99, 100] verwiesen.
Eine wichtige Gréle zur Beschreibung der Leistungsféhigkeit eines Resonators ist die
unbel astete Gite
wW

Q = P (1.23)

mit der Resonanzfrequenz w, der im Resonator gespeicherten Energie W und der aufgrund des
Oberflachenwiderstandes in den Resonatorwénden absorbierten HF-Leistung Po. Ublicher-
weise wird Qg in Abhéngigkeit der elektrischen Beschleunigungsfeldstérke Eac angegeben,
welche fiir die neunzelligen TESLA-Resonatoren gleich der halben peak-Feldstérke E ist. Tritt
in einem Resonator Feldemission auf, so fuhrt die Beschleunigung der emittierten Elektronen
und die Erwarmung der Resonatorwénde durch auftreffende Elektronen zu zusétzlichen
Verlusten, welche die Glite eines Resonators innerhalb weniger MV/m um Grof3enordnugnen
reduzieren konnen. Fir TESLA soll ein Gradient Exc = 25 MV/m bei einer Giite Qp = 540°
zuverlassig erreicht werden (TESLA-Design) [23, 101].

1.2 Herstellung und Eigenschaften von Diamant

Die vorliegende Arbeit besch&ftigt sich zum Teil mit den FE-Eigenschaften von Diamant.
Im folgenden wird ein kurzer Uberblick tiber kiinstliche Herstellung und Eigenschaften dieses
auf3ergewohnlichen Materials gegeben.

Diamant besitzt eine kubisch fl&chenzentrierte Gitterstruktur mit einer primitiven Basis aus
zwei C-Atomen bei 000 und ¥2Y4¥4 [102]. Jedes Kohlenstoffatom ist tiber sp>-Hybridisierung
mit einer Bindungsenthalpie von 348 kJ/mol an seine vier néchsten Nachbarn gebunden.
Diamant ist bei Raumtemperatur und Atmosphérendruck metastabil, die Umwandlung in
Graphit (345 kJ/mol Bindungsenthapie) kann jedoch unterhalb von 1000 °C vernachl&ssigt
werden. Graphit ist im Gegensatz zu Diamant schichtweise aufgebaut mit sechseckig
angeordneten, (ber sp’-Hybridisierung gebunden Kohlenstoffatomen. Die benachbarten
Schichten sind nur schwach tiber van der Waals Kréfte verbunden.

Aus dem Phasendiagramm von Kohlenstoff in Abb. 1.12 wird deutlich, dal3 fur die
Erzeugung von Diamant sehr hohe Driicke und Temperaturen notwendig sind. Wissenschaftler
bei General Electric entwickelten im Jahre 1954 erstmals eine zuverlassige Hochdrucksynthese
von Diamant [103]. Eine industriell nutzbare Niederdruckdiamantsynthese mit brauchbaren
Aufwachsraten auf Fremdmaterialsubstraten (Heterosubstraten) gelang dann Anfang der
achtziger Jahre [104]. Bei dieser "chemical vapor deposition” (CVD) auf Substrate z. B. aus
Si, Mo, Ta, Cu, W, Ti und Pt entstehen dinne Filme aus polykristallinem Diamant,
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indem kohlenstoffhaltige Verbindungen durch geeignete Verfahren aktiviert werden. Die
Niederdruckdiamantsynthese wirde im thermodynamischen Gleichgewicht nicht stattfinden,
sie ist nur aufgrund stationdrer Nicht-Gleichgewichtsbedingungen méglich. Eine detaillierte
theoreti sche Behandlung und Phasendiagramme dazu finden sich in [105, 106].
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0 1000 2000 3000 4000 5000 Abb. 1.12 Phasendiagramm  des

Temperatur [°C] Kohlenstoff [107].

Eine wichtige Voraussetzung fur gleichmédiges Filmwachstum ist die Bekeimung des
Substrates. Das gangigste Verfahren ist die sogenannte Bias-Bekeimung (BEN), bei der das
Substrat auf ein negatives Potential von ~-100V gelegt wird [108-110]. Dadurch wird das
Substrat mit positiv geladenen C-lonen bombardiert. Die Nukleationsphase verlauft Uber
Zwischenschichten [111]. Z. B. bildet sich bei der BEN an Silizium-Substrat SIC, von dem
dann S durch das Plasma bevorzugt geédtzt wird. An den freien Stellen lagert sich dann
Kohlenstoff oder ein C-haltiges Molekul an [109, 110].

Bel der CVD findet das Filmwachstum bei einer Substrattemperatur um 900 °C mit Hilfe
eines aktivierten CH,/H,-Gemisches statt. Der Methangehalt liegt bei einem Gesamtdruck von
typischerweise 10 mbar bis 100 mbar im Bereich weniger Prozent. Die Reaktion l&auft nach
folgendem Grundprinzip ab. Es erfolgt eine Dissoziation von H, und eine Radikalisierung von
CH,. Der atomare Wasserstoff reagiert mit Wasserstoffatomen der Diamantoberflache zu
molekularem Wasserstoff, so dal3 freiwerdende Bindungen durch Methyl- (CH3) oder héhere
Radikale besetzt werden kdnnen. Fremdphasen wie amorpher Kohlenstoff und Graphit werden
durch atomaren Wasserstoff bevorzugt gedtzt [104, 112].

Die verschiedenen CVD-Verfahren werden nach dem verwendeten Aktivierungsverfahren
unterschieden. Wird ein ca. 2200 °C heil3er Draht aus W, Mo oder Ta benutzt, spricht man von
der "Hot Filament® CVD (HFCVD) [104]. Dabei besteht die Gefahr, dal die Filme durch
Fremdatome aus dem Helzdraht verunreinigt werden [111]. Bel der Mikrowellenplasma CVD
(MPCVD) erfolgt die Anregung mit Hilfe von elektromagnetischen Wellen [113]. Neben
diesen beiden am meisten verbreiteten Verfahren gibt es noch Nieder- und Hochdruck-Radio-
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frequenzplasma CVD [114], Abscheidung mit Hilfe von Gleichstrom-Glimm- oder
Bogenentladungen [115, 116] und CVD in einer Verbrennungsflamme.

Gangige Methoden zur Charakterisierung beziiglich Morphologie, Struktur und elektroni-
scher Eigenschaften der Diamantfilme sind Elektronenmikroskopie und -spektroskopie, sowie
Ramanspektroskopie, Beugungsmethoden und Sondenmikroskopie. Beschreibungen dazu
befinden sich zum Teil in[117] oder Kapitel 2.

Diamantschichten enthalten oft einen erheblichen Anteill an Fremdphasen wie Graphit,
welches bevorzugt an Korngrenzen auftritt [112], amorpher und graphitischer Kohlenstoff und
nanokristalliner Diamant. Man spricht bel einem Film dann von Diamant, wenn elektronen-
mikroskopisch kristalline Morphologie nachweisbar, Uber Beugungsmethoden einphasige
Kristallinitét festzustellen und im Ramanspektrum eine schmale Linie bei 1332 cm™ vorzu-
finden ist [118]. Es werden aber auch gezielt Filme aus Fremdphasen mit diamantdhnlichen
Eigenschaften (DLC: "Diamond-like Carbon") produziert, wie z. B. Filme aus amorphem
spi-gebundenem Kohlenstoff [119]. Deren Herstellung erfolgt ebenfalls durch CVD oder
Depositionsverfahren, die auf Entladungsvorgangen beruhen [120], es besteht aber auch die
Moglichkeit einer Laserdeposition unter Verwendung eines Graphit-Targets [121, 122].
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I
2 . ) Abb. 1.13  Diamantfilmeigenschaften in Abhangigkeit des
: JOQ P Methangehaltes und der Substrattemperatur wéhrend der
Eee'ggsmon g % CVD. Die Indizes in runden Klammern geben die sich
0.1 ‘ ‘ ‘ vorwiegend bildenden Oberfléchen an. Bei (100)* erhdlt
800 900 1000 man vorwiegend (100)-Oberflache und Wachstum im [100]-
Temperatur [°C] Richtung [123].

Die Qualitat und die strukturellen Eigenschaften von Diamantfilmen héngen stark von der
Substrattemperatur und dem Methangehalt ab, wie Abb. 1.13 in vereinfachter Weise deutlich
macht [123]. Grolen Einflu haben daneben natlrlich auch gezielt (Dotierung) oder
unbeabsichtigt eingebaute Fremdatome, Substrat, Bekeimung oder anlegen einer Bias
Spannung wahrend des Wachstums. Z. B. kann man mit Hilfe der BEN heteroepitaktisches
Filmwachstum erreichen [108, 109].

Diamant ist aufgrund seiner mechanischen Eigenschaften (grof3e Harte, geringer Reibungs-
koeffizient), eines Brechungsindizes von 2,4 und seiner chemischen Inertheit [111] ein
gefragtes Material fur viele Anwendungen (Beschichtung von Werkstoffen, Linsen und
Gefalzen).



24 1. Grundlagen

Eine weitere hervorstechende Eigenschaft von Diamant ist seine grof3e Wéarmeleitfahigkeit
(2000 W/mK bei 300 K). Was elektronische Eigenschaften betrifft, besitzt Diamant eine grol3e
(intrinsische) Bandliicke (5,45 €eV), eine grol3e Elektronen- und Ldcherbeweglichkeit, eine
kleine relative Dielektrizitdtskonstante (5,7) und eine hohe Durchschlagsfeldstérke
(1000 V/pm) [111]. Diamant ist daher auch in thermischen und elektronischen Anwendungen
von Bedeutung, da hiermit z. B. hochintegrierte Schaltkreise, Hochtemperaturbauel emente und
superschnelle Schaltkreise moglich sein sollen [111, 112, 124]. Unter anderem wurden pn-
Dioden [125] und Transistoren [126, 127] bereits realisiert.

NatUrlicher und undotierter CVD-Diamant besitzt einen spezifischen Widerstand von
10"°Wem und mehr [112], ist also elektrisch isolierend. Essentiell firr elektronische
Anwendungen ist aber eine geeignete Dotierung. Bor &3 sich substitutionell bei der CVD
durch Zugabe z. B. von Diboran (B,He) [111] oder nachtréglich durch Implantation [128] in
den Diamant einbauen. Man erzielt damit eine p-Dotierung mit einer Aktivierungsenergie von
0,37 eV [129]. Bei hoherer B-Konzentration werden vorzugsweise (111)-Ebenen besetzt und
es kommt zu einer Stérung der Gitterstruktur. Es werden dann Aktivierungsenergien bis
herunter zu 0,013 eV mdglich, die auf eine Stérbandleitung oder Storstellen-Hupfprozesse
zurickgefuhrt werden [130]. Meist ist dotierter CVD-Diamant halbleitend mit einem
spezifischen Widerstand zwischen 0,002 Wm und 0,5 Wm [131].

Durch die Zugabe z. B. von N, ins Gasgemisch wahrend der CVD &3 sich Stickstoff
substitutionell ins Diamantgitter einbauen. Urspringlich versprach man sich davon eine n-
Dotierung mit geringer Aktivierungsenergie, jedoch bildet das N-Atom nur Bindungen zu drei
nachsten Nachbarn. Dadurch kommt es zur Bildung eines tiefen Donatorniveaus 1,7 €V unter
dem Leitungsbandminimum [132]. Andere in Frage kommende Donatorenatome sind relativ
grol3 und daher ins Diamantgitter schwer einzubauen. Stickstoffdotierter Diamant ist also bel
Raumtemperatur elektrisch nicht aktiv [111]. Die urspringlich grofen Hoffnungen auf
Diamant als Elektronikmaterial wurden bisher also nicht erfillt, weshalb z. B. auch DLC im
Hinblick auf elektronische Anwendungen erforscht wird [132]. Die vielversprechendsten
Studien zur n-Dotierung von Diamant basieren auf der Implantation von lonen [133].

Die Oberflache von Diamant ist im algemeinen H-terminiert, es ist aber auch ein
O-Abschlufld moglich. Bei H-terminierten (111)- und (100)-Oberflachen wurde eine negative
Elektronenaffinitéat (NEA) festgestellt [134-136], d. h. die Leitungsbandunterkante befindet
sich oberhalb des VVakuumlevels. Eine Entfernung der H-Abséttigung bewirkt eine Zunahme
der Elektronenaffinitdt. Eine nicht abgeséttigte oder O-terminierte Diamantoberflache besitzt
eine geringe positive Elektronenaffinitét. Weiterhin konnen sich an der Oberfléche eines
Diamanten auch Oberflachenzustande unter anderem im Bereich der Energieltlicke befinden,
z.B. 1 eV unterhab des Leitungsbandes (unbesetzt) [137] oder 1 eV unterhalb der Vaenz-
bandoberkante [138]. Durch HT (300 °C bis 1100 °C) im Ultrahochvakuum (UHV) kann ein
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vorhandener H-Abschluf3 entfernt werden, wodurch sich eine positive Elektronenaffinitét
einstellt. AulRerdem wurde bel derartigen HT's an (100)-Oberfléachen eine Ausbildung bzw.
intensiveres Auftreten von Oberflachenzusténden beobachtet [139]. Zustdnde in der Energie-
licke von Diamantfilmen wurden von [140] beobachtet. Die Autoren fuhrten diese auf
Graphitanteile und Exzitonen- oder Oberflachenzusténde zurtick.

1.3 Feldemission von Diamant

Anfang der 90-er Jahre stellten C. Wang und Mitarbeiter erstmals starke FE an CVD-
Diamantfilmen fest [28]. Die Filme mit einer Dicke von 100 um waren durch MPCVD auf
Mo- und Si-Substrate deponiert worden und zeigten in Photoemissionsexperimenten keine
Aufladung, wie man es von Isolatoren erwarten wirde. Das Bild in Abb. 1.14a zeigt die mit
einem Phosphorschirm festgestellte Verteilung der Emission (10 mA/crm?) bei 3V/um .

Abb. 1.14 FE-Messungen an
CVD-Diamantfilmen bei elektri-
schen Feldstdrken von wenigen
Vium & von C. Wang (&=
50 um) [28], b) von N. S. Xu (=
15 mm) [142].

Eine derart starke Emission von einem relativ einfach und gunstig herzustellendem
Material mit auf3ergewohnlichen mechanischen, chemischen und elektronischen Eigenschaften
weckte grole Hoffnungen auf die Verwendung von CVD-Diamant as "kalte Kathode".
Deshalb gab es in der Folgezeit eine Vielzahl von Untersuchungen zur FE von Diamant, von
denen nur wenige Beispiele im folgenden kurz vorgestellt werden sollen.

In Abb. 1.14b ist eéine Messung von N. S. Xu und R. V. Latham an 5 pm dickem HFCVD-
Diamant auf Mo-Substrat zu sehen [141, 142]. Die Autoren stellten das Einsetzen der FE bei
elektrischen Feldstérken von 3 V/um bis 5 V/um fest und verglichen die mit Messungen an
Graphit und Molybdan.

FE-Messungen von D. Hong und M. Aslam an bordotierten HFCV D-Diamantfilmen auf
Si-Substrat ergaben einen deutlichen Emissionsstrom (~ 15 pA) unterhalb von 20 V/um [143].
In H,-Atmosphére emittierten die Filme noch bis zu einem Druck von 10 Torr. Die Emission

" In der Vakuummikroelektronik tiblicherweise benutzte Einheit (1 V/pm © 1 MV/m), diein dieser Arbeit in den
Kapiteln 1.3, 1.4 und 4 verwendet wird. Diese Einheit ist leichter auf benétigte Spannungen und Abmessungen
in der Mikroelektronik zu Ubertragen.
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verteilte sich auf den Filmen dhnlich wie bel den Messungen von N. S. Xu und R. V. Latham
auf wenige starke Emitter.

Eine Vielzahl weiterer FE-Messungen an Diamant- und DLC-Schichten 183 sich in den
Proceedings der International V acuum Microelectronics Conference seit 1993 finden.

Diamant Vakuum
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nﬁt_,?ev J —
Donatore — == = —
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Oberflachen-
zustande . ) N
Akzeptorengy s7ey |~ — — Abb. 1.15 Energie-Banddiagramm mit moglichen
s elektronischen Eigenschaften von Diamant und
vB I Diamantoberfl&chen.

Angesichts der festgestellten, starken FE von Diamantfilmen stellt sich natirlich auch die
Frage nach dem Emissionsmechanismus. Deshalb sollen wichtige el ektronische Eigenschaften
des Diamant, die in Abb. 1.15 zusammenfassend gezeigt sind, noch einmal kurz erwahnt
werden. Reiner Diamant ist ein Isolator mit einer Bandllicke von 5,5 €V. Eine Dotierung mit
Bor fuhrt zu einem Akzeptorniveau 0,37 €V oberhalb des Valenzbandes. Dotiert man mit
Stickstoff, erhdlt man ein Donatorniveau 1,7 €V unterhalb des Leitungsbandes. Das Fermi-
Niveau von undotiertem Diamant liegt etwa in der Mitte der Bandliicke, bei einer Dotierung
mit Bor befindet es sich zwischen Vaenzbandoberkante und Akzeptorniveau, bei der
Dotierung mit Stickstoff etwas oberhalb der Donatorenniveaus. Die Austrittsarbeit richtet sich
letztendlich nach der Elektronenaffinitét, also der Lage des Vakuumlevels. Angaben von [144]
fur die Austrittsarbeit von Diamant (undotiert: 2,6 eV, stickstoffdotiert: 1,5 eV, bordotiert:
5,7 eV) sind konsistent mit der geringen Elektronenaffinitét des Diamant. H-terminierte (111)-
und (100)-Oberflachen besitzen eine NEA, Entfernen des Wasserstoffs fuhrt zu einer
Erhéhung der Elektronenaffinitdt, ein Abschlu? mit O-Atomen hat ebenfalls eine geringe
positive Elektronenaffinitdt zur Folge. Weiterhin wurden an Diamant Oberflachenzustéande ca.
1 eV unterhalb des L eitungsbandes sowie 1 €V unterhalb des Vaenzbandes beobachtet.

Eine theoretische Behandlung der FE von Halbleitern (Emission aus dem Leitungsband)
am Beispiel von Silizium mit einem Vergleich zu Molybdan findet sich in [145]. Die fir
Metalle verwendbaren Naherungen und Eigenschaften (z. B. T = 0K, Barrierenhthe W + F),
die zur FN-Gleichung fuhren, sind fur Halbleiter nicht ausreichend. Hier muf unter anderem
der Einflu der Temperatur weiterhin beriicksichtigt werden. Durch das Eindringen des
elektrischen Feldes in den Halbleiter ist W; feldabhéngig, aul3erdem hat die Lage von W; einen
erheblichen Einflul auf den Emissionsstrom. Als Barrierenhhe mul? hier die Elektronen-
affinitdt ¢ eingesetzt werden. All dies fuhrt zu einer Abweichungen von der FN-Gleichung,
einer breiteren Energieverteilung und einem starken Temperatureinflul®. Das I(E)-Verhaten
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besitzt in FN-Darstellung keine Linearitdt mehr. Letztendlich hangen die Ergebnisse fir
Halbleiter und die Frage einer Anwendung der herkébmmlichen FN-Theorie stark von den
jeweiligen Materia eigenschaften ab.

P. H. Cutler und Mitarbeiter berechneten den bei Raumtemperatur von Diamant zu
erwartenden FE-Strom [146]. Es zeigte sich, dal3 die (111)-Oberflache des mit Bor p-dotierten
Diamanten (Akzeptorenkonzentration 10 cm™®, ¢ =-1eV, FE aus dem Vaenzband) erst
oberhalb von 3000 V/um einen signifikanten Emissionsstrom liefert. Die Anwesenheit von
Oberflachenzusténden fihrt hier aufgrund zusétzlicher Bandverbiegung zu einer weiteren
Verringerung des Emissionsstromes. Fur einen hypothetisch n-dotierten Diamant (Donatoren-
konzentration 10" cm™) wurden Berechnungen fiir die FE von der (100)-Oberflache durchge-
fuhrt, da in der <100>-Richtung das Leitungsband energetisch am tiefsten liegt. Mit
c=08e¢eV, 1,0eV und 1,2eV lagen die Einsatzfeldstarken, bezogen auf eine fur die
vorliegende Arbeit typische MefRanordnung (Einsatzstromdichte ~ 1 nA/um?) zwischen
400 V/pm und 700 V/pm. Zum Strom trégt hier im wesentlichen die Emission aus dem
Leitungsband bei. Von (110)- und (111)-Oberflachen sowie bei Anwesenheit von Oberflachen-
zusténden wére die Emission deutlich schwécher. Fir eine FE aus Oberflachenzustanden
kommen an sich nur die besetzten Zusténde im Bereich des Valenzbandes in Frage. Hier ergibt
sich kein signifikanter Unterschied zur FE aus dem Vaenzband von p-dotiertem Diamant.
Setzt man einen geeigneten Transportmechanismus voraus, fuhrt eine Emission aus den
eigentlich unbesetzten Oberfl&chenzustdnden unterhalb des Leitungsbandes fir ¢ =-0,1 eV,
0eV und 0,1 eV zu Einsatzfeldstéarken von 3 60 V/um.

Es hat sich gezeigt, dal3 die an CVD-Diamantfilmen beobachtete Emission bel niedrigen
Feldstarken durch die Eigenschaften des Diamant nicht ohne weiteres zu erklaren sind. Um FE
bei geringer Feldstérke zu erhalten, mul3 aufgrund der grof3en Bandliicke trotz geringer oder
negativer Elektronenaffinitét die Emission aus dem Leitungsband oder aus Zusténden nahe des
L eitungsbandes kommen. Es ist also die Frage des Transportmechanismus zu kléren. Die nicht
nur in den gezeigten experimentellen Beispielen fehlende Uniformitét der starken Emission
|a3t allerdings einen Mechanismus, der alein auf den Diamanteigenschaften beruht, als wenig
sinnvoll erscheinen. Viele Erkl&rungsversuche basieren daher auf den fur CVD-Diamant
typischen Imperfektionen, sowie der Anwesenheit von Fremdphasen und Gitterstérungen.

C. Wang und Mitarbeiter schlagen eine effektive n-Dotierung durch Graphiteinschltisse
vor, diein Verbindung mit der NEA zur beobachteten EFE fuhrt [28].

Der Ansatz von N. S. Xu und R. V. Latham ist davon gedanklich nicht weit entfernt [142].
Graphiteinschlisse sollen zu einer Feldiberhdhung geméald dem Antenneneffekt fhren.
Dadurch konnte es analog zum MIV-Modell (siehe Kapitel 1.1.2) zur Bildung von Leitungs-
kanden kommen, die fir eine Elektronenzufuhr ins Leitungsband des Diamant sorgen. Von
dort wirden die Elektronen dann aufgrund von NEA leicht ins Vakuum gelangen.
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D. Hong und M. Aslam vermuteten eine Elektronenleitung in den Korngrenzen, durch die
bei hohen elektrischen Feldern Elektronen ins Leitungsband injiziert werden konnten [143].
Sie beantworten aber nicht die Frage nach dem Ursprung der benétigten hohen Felder.

P. H. Cutler und Mitarbeiter schlugen eine FE nicht aus dem Leitungsband, sondern aus
hypothetischen Defektbandern in der Energieliicke vor, die sich aufgrund hoher Leerstellen-
konzentration bilden konnten [146]. Eine hohe Leerstellenkonzentration kann nach [147] in
Diamantfilmen vorhanden sein und die Bildung von Defektbandern ist nach Berechnungen,
z. B. von [148], theoretisch moglich. Die Berechnung der Emission bei 300 K aus zwel
hypothetischen Defektbéandern, die durch eine 0,5 eV breite Llicke getrennt sind und bei denen
die Unterkante des oberen Defektbandes ("Defektleitungsband”) 0,1 €V bis 0,5 eV unterhalb
des Vakuumlevels liegt, ergab Einsatzfeldstarken ab 40 V/um [ 146].

Von P. H. Cutler und Mitarbeitern gibt es fir Diamant und andere "wide band-gap"
Materialien aulRerdem zahlreiche Arbeiten zur Elektroneninjektion am Substrat-Film-Interface
[149, 150] und zum Ladungstransport im Leitungsband des Films [151, 152]. Auch
theoretische [153] und experimentelle Studien [154-158] anderer Forscher beschéftigen sich
mit der Rolle der Substrat-Diamant-Grenzschicht, dem Transport im Diamantinnern und der
damit verbundenen Elektronenemission von der Diamantoberfl&che ins Vakuum.

Diese zuletzt genannten Mechanismen beruht in erster Linie auf der Tatsache, dal3 es sich
bei Diamant um einen Isolator oder Halbleiter handelt, der bei Raumtemperatur eine nur
geringe Elektronenkonzentration im Leitungsband aufweist. Die in der vorliegenden Arbeit im
Hinblick auf ihre "intrinsische” Emission untersuchten CVD-Diamantfilme wiesen jedoch,
bedingt durch die Qualitét des Diamants und des Zustandes der Oberflache, eine vergleichs-
weise hohe Leitfahigkeit auf. Von einer tiefergehenden Beschreibung der theoretischen
Grundlagen und der in der Literatur vorhandenen Erkenntnisse zu isolierendem Diamant kann
deshalb abgesehen werden. Eine ausfihrliche theoretische und experimentelle Behandlung
dieses Themas wird in einer nachfolgenden Arbeit von A. Gohl [159] zu finden sein.

1.4 Anwendungen von Feldemissionskathoden

1.4.1 Feldemissionsbildschirme

Der gesamte Bildschirmmarkt hat derzeit (1999) ein Volumen von etwa 44 Milliarden
US$, davon entfallen ca. 17 Milliarden US$ auf Flachbildschirme [160]. Die kommerziell
interessanteste Anwendung fur Elektronenquellen auf der Basis von Feldemittern ist deshalb
das Feldemissionsdisplay (FED), dessen Funktionsweise und Einsatzméglichkeiten im
folgenden ausfihrlich behandelt werden. Im Anhang sind auf3erdem Informationen zum
aktuellen Entwicklungsstand der FED's und den beteiligten Unternehmen, sowie zu
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konkurrierenden Bildschirmtechnologien und der voraussichtlichen Entwicklung des Bild-
schirmmarktes zu finden.

a) Funktionsweise

Was den Aufbau eines FED's betrifft, gibt es verschiedene Varianten. Die Funktionsweise
soll am Beispiel eines Farb-FED mit Triodenstruktur und Mikrospitzenkathode, wie in
Abb. 1.16 schematisch dargestellt, erklart werden.

Anode: Phosphor auf ITO Streifen +(z.B. ca. 400V)
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Abb. 1.16 Skizze eines FED-Pixels.

Jedes Pixel besteht aus einer Vielzahl (~ 103) von Mikrospitzenemittern, deren Emissions-
strom Uber das Gate gesteuert wird. Die emittierten Elektronen werden zur gegeniberliegenden
mit Phosphor beschichteten Anode beschleunigt, die durch die einfallenden Elektronen zum
Leuchten gebracht wird (Kathodolumineszenz). Der Phosphor ist entweder auf transparente
Elektroden aus ITO oder direkt auf die Frontplatte aufgebracht und mit Al beschichtet.

Die Bilderzeugung erfolgt durch zeilen- und spaltenweises Ansteuern der einzelnen Pixel,
indem z. B jeweils alle Emitter einer Zeile und alle Gates einer Spalte leitend miteinander
verbunden sind. Im Gegensatz zu Bildschirmen auf Basis der Elektronenréhren (CRT) kann auf
diese Weise eine ganze Zeile gleichzeitig angesteuert werden. Sukzessives Erhellen der
einzelnen fur die drei Grundfarben zustandigen Sub-Pixel mit der jeweils gewlnschten
Intensitat, die entweder Uber die Dauer der Emission oder Uber die Amplitude der Stromstéarke
eingestellt wird, fihrt zur Erzeugung des Farbeindrucks. Bei einem Farb-FED mit 5,7"
Bildschirmdiagonale, welches die Firma PixTech noch 1999 auf den Markt briniyenwina
das Bild je Farbe mit 60 Hz erzeugt, woraus eine gesamte Bildwiederholfrequenz von 180 Hz
resultiert [161].
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Zum Schutz der Emitter vor Zerstérung durch hohen Strom und zum Erreichen einer
zufriedenstellend gleichférmigen Emission gibt es unterschiedliche Ansétze. Wichtig ist in
erster Linie natdrlich eine moglichst homogene Herstellung der Emitter. Als zusétzliche
Malinahme kann man die Emitter auf eine resistive Schicht (3 MW) setzen, die den Emissions-
strom begrenzt, direkte Kathode-Gate-Kurzschliisse verhindert und fir erhéhte Uniformitét
sorgt [162]. Meist wird die resistive Schicht noch weiter unterteilt, so dal3 z. B. immer 16
Mikrospitzen Uber eine hochohmige Schicht vom Erdpotential getrennt sind. Eine weitere
Moglichkeiten zur Begrenzung des Emissionsstromes und zur Erhéhung der Uniformitét
besteht in einer aktiven Regelung der Gatespannung durch integrierte [163, 164] oder externe
[165] elektronische Komponenten.

Das Beispiel, an dem die Funktionsweise eines FED erklart wurde, ist ein spezieller Fall.
Bel Farbbildschirmen konnen nicht nur Anode, sondern auch die Emitter in Sub-Pixel
eingeteilt sein. Bei Monochrombildschirmen ist die Einteilung der Anode in Sub-Pixel nicht
erforderlich. Verwendet man Flachfilme als Emitter, kann man prinzipiell das gleiche Design
beibehalten. Eine vom Aufbau her einfachere Ausfuihrung ist der Diodenaufbau [166]. Hier
wird das zur Emission nétige elektrische Feld (die Ansteuerung) nicht tber Gates, sondern
direkt Uber die Anode erzeugt.

b) Einsatzgebiete der Feldemissionsdisplays

FED's konnen sehr dinn gebaut werden. Alle Farben sind in sehr guter Bildqualitét und
Farbtreue darstellbar. FED's ermdglichen eine hohe Auflésung, enorme Helligkeit und
verbunden mit hoher Effizienz einen niedrigen Leistungsverbrauch. Weltere positive
Eigenschaften sind ein grof3er Betrachtungswinkel, kurze Ansprechzeiten, ein grof3er Einsatz-
temperaturbereich, geringes Gewicht, Stol3- und Vibrationsresistenz und eine sofortige
Betriebsbereitschaft nach dem Einschalten.

FED's eignen sich hervorragend fur die Darstellung hohen Informationsgehaltes, also fir
Bildschirme mit hoher Auflosung, und fir Bildschirme, an die extreme Anforderungen in
Abmessungen, Gewicht, Helligkeit und Leistungsverbrauch gestellt werden. Zu nennen sind
hier die Bereiche Instrumentierung, medizinische Gerédte [161], Bildschirme im Armaturen-
brett von Automobilen und militarischen Fahrzeugen und Cockpitbildschirme in Flugzeugen
[167, 168]. Weitere Einsatzbeispiele sind Nachtsichtgerdte, helmintegrierte Bildschirme
("headmounted displays') [169], Kleincomputer und Bildschirmtelefone. Entwicklungen
gehen auch in den Bereich von Bildschirmen fir tragbare Computer und fir Desktop-PC's
[161, 170]. Dem Einsatz von FED's fur TV-Bildschirme stehen zwar keine fundamentalen
Grunde entgegen, dahingehend sind aber derzeit keine konkreten Plane von Unternehmen
bekannt. Einsatzgebiete mit niedrigen Anforderungen an FED's sind Anzeigen mit geringem
Informationsgehalt, wie z. B. grof3flachige Anzeigetafeln [171].
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1.4.2 Sonstige Anwendungen

Ein Einsatzgebiet fir FE-Kathoden, in dem neben den FED's ein grol3er Forschungs-
aufwand betrieben wird, sind Mikrowellenverstéarker bzw. —generatoren. Diese werden z. B.
fur Satellitenkommunikation und Radar benttigt. In  Mikrowellenverstérkern werden
Emissionsquellen zur Erzeugung eines modulierten Elektronenstrahles eingesetzt. In den
gegenwartigen Entwicklungen werden meist Si- oder Mo-Mikrospitzen as Kathoden
verwendet [26, 172, 173], es gibt jedoch auch schon erste Versuche mit Diamant- bzw.
Kohlenstoffemittern [174]. Die grofdten Schwierigkeiten bel den Mikrowellenverstarkern sind
Beschadigungen durch Uberschlage, die zum KurzschluR zwischen Kathode und Gate fiihren,
sowie die hohen Frequenzen und das Erreichen hoher Stromdichten. Es gilt also die Kapazitét
zwischen Emitter/Grundplatte und Gate gering zu halten und im Falle von Mikrospitzen diese
mit hoher Dichte und Homogenitét herzustellen. Die Verwendung einer schiitzenden resistiven
Schicht ist wegen der hohen Frequenzen problematisch.

Feldemitter, vor alem auf der Basis von flachen Filmen, eignen sich in idealer Weise fir
den Bau flacher, leuchtstarker Lichtquellen, z. B. fur die Beleuchtung in LCD's [171, 175,
176]. Die Funktionsweise solcher Lichtquellen beruht auf einem Diodenaufbau ohne
Adressierung von Pixeln, d. h. sie bestehen aus Emitter und phosphorbeschichteter Anode.

Die Elektronenmikroskopie (SEM, TEM) [177] und die Elektronenstrahllithographie [178,
179] sind Gebiete, in denen Feldemitter ebenfalls zunehmend eingesetzt werden. Ein Beispiel
fur die Verwendung von Mikrospitzen in einer Miniatur-SEM-S&ule von nur 5 cm Langeist in
[180] zu finden. Dort liefern acht Si-Spitzen 2 pA bel einer Lebensdauer von tber 1000 h. Die
Elektronenkanone arbeitet im UHV mit elektrostatischem Linsen- und Ablenksystem und
erreichte bel Ug = 1kV eine AuflGsung unter 0,5 pm.

Welitere Anwendungen fur FE-Kathoden sind elektronenstrahlgepumpte Laser, Injektoren
flr Elektronenbeschleuniger [181] und (tragbare) Rontgenquellen [182]. Abschliefiend sind als
Einsatzbeispiele fur Feldemitter noch Sensoren zur Messung von Druck [183, 184] und
magnetischen Feldern [185, 186] zu nennen, sowie elektronische Bauelemente [27, 187, 188],
dieim Vergleich zu herkébmmlichen Halbleiterbauel ementen hohere L eistungen ermdglichen.

1.4.3 Anforderungen an die Kathoden

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit dem FE-Verhalten von CVD-Diamantkathoden
und den damit verbundenen Mechanismen. Zum Teil erfolgen die Untersuchungen der Filme
und beschichteten Mikrostrukturen auch im Hinblick auf mdgliche Anwendungen. Daftr muf3
klar sein, welche Anforderung eine FE-Kathode erfillen muf3, um fir einen bestimmten
Einsatzbereich in Frage zu kommen. V. Zhirnov hat in [156] die fir einige interessante
Anwendungen erforderlichen Eigenschaften (siehe Tabelle1.1l) zusammengefaldt und
diskutiert.
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Die Einsatzfeldstdrken von FED-Kathoden sollten im algemeinen niedrig sein. FED's
erfordern keine hohen Stromdichten und fir deren Ansteuerung (geringe Steueramplitude) ist
eine steile I(E)-Kennlinie ginstig. Die Uniformitdt und hohe Stabilitdt sind wichtig, um
aufwendige Regelungen fir eine gleichmaldige Helligkeit zu vermeiden bzw. auch um die
Kathoden gleichmaldig zu belasten. Die Kathoden sollten eine ausreichende Lebensdauer trotz
relativ hohen Druckes im versiegelten Gerét erreichen.

Fur Mikrowellenverstéarker ist eine hohe Stromdichte das Hauptkriterium, wahrend
niedrige Einsatzfeldstéarken nicht unbedingt notwendig sind. Um eine schnelle Ansteuerung zu
erreichen, ist nattrlich auch eine steile I(E)-Kennlinie vorteilhaft, ein hohe Uniformitét (steht
nicht in der Tabelle) ist insofern wichtig, als bel gleichméaldiger Verteilung der Emission tber
die Fléche die maximale |okale Stromdichte geringer sein kann.

Tabelle1.1  Anforderungen an FE-Kathoden fur verschiedene Anwendungen [156]. In allen Féllen sind
auch eine hohe Lebensdauer und Stromstabilitét wichtig.

Gerét annun Stromdichte I(U)-Verhaten Spezielle Arbeits-
Sp g V) Anforderungen bedingungen
. . e iegelt
FED - < 100 pA/cm? steil Uniformitat verseget,
Diode 200 - 300 V 107 - 10" Torr
Triode 50-100V
RF-Verstarker  0,2—2KkV > 10 Alom? steil versiegelt,
107 - 10" Torr
FE-Lichtquelle 5 _19ky  100- 500 pA/cn? flach Uniformitét versiegelt,
(LCD) HATem & nitorm 10 - 10° Torr
SEM/TEM- : kleiner gepumpt,
~1kV  20-100 pA/Spit flach .
Kathode WA/Spitze & Offnungswinkel <10° Torr
EBP-Laser 40— 60 KV > 10 Alom? flach versiegelt oder
gepumpt

Die weiteren in Tabellel.l angegebenen Anwendungen liegen in ihren Haupt-
anforderungen an die Emissionseigenschaften der Kathoden "unterhalb™ von FED (héhere
elektrische Feldstarken) und Mikrowellenverstarker (geringere Stromdichten). Einige Punkte
(z. B. eektrische Spannung) sind keine Frage alein der Kathodeneigenschaften (z. B.
elektrische Feldstarke), sondern innerhalb gewisser Grenzen auch des technischen Designs
(z. B. Abstand zwischen Kathode und Gate). Vor allem fir FED's und zum Teil fur FE-Licht-
guellen mussen die Kathoden auf3erdem noch grof¥flachig (A2 10 cm) mit homogener
Verteilung der FE-Eigenschaften hergestellt werden konnen.



2. Oberflachenanalyseverfahren

Der Grofdeil der im Rahmen der vorliegenden Arbeit entstandenen experimentellen
Ergebnisse (siehe nachfolgende Kapitel) wurde in einer UHV-Anlage (Escalab MK 2, Fisons
Instruments) durchgefiihrt, die abgesehen von verschiedenen Standard-Oberflachenanalyse-
verfahren ein speziell konstruiertes Feldemissionsrastermikroskop (FERM) [15] enthélt. Das
folgende Kapitel beschreibt kurz die Anlage, deren Komponenten und vor alem die im
Rahmen dieser Arbeit vorgenommene Erweiterung mit einer lonenkanone (IG). Die in der
Anlage erzielten Ergebnisse wurden auf3erdem durch Untersuchungen in externen Anayse-
systemen, die ebenfalls kurz beschrieben werden, komplettiert. Am Ende des Kapitels werden
die typischen Mef3ablaufe dieser Arbeit erlautert.

2.1 Beschreibung des Mel3systems und seiner Komponenten

2.1.1 Das UHV-System und die Heizstation

Das UHV-System besteht, wie in Abb. 2.1 schematisch dargestellt, aus zwei durch eine
Schleuse voneinander getrennten Vakuumkammern [15]. Die Analysekammer wird von einer
lonenzerstéuber- (1Z) und einer Ti-Sublimationspumpe evakuiert. Bel den durchgefiihrten
Experiment lag der Druck im algemeinen bei ~10° mbar. In der Praxis wird die Ti-
Sublimationspumpe nur beim Ausheizen der Analysekammer eingesetzt, um den unwahr-
scheinlichen Fall einer Kontamination von Proben durch verdampftes Titan auszuschlief3en.
Die Druckmessung erfolgt mittels eines lonisationsvakuummeters (Extraktorrohre). Die
Préparationskammer erreicht mit Hilfe einer Turbomolekularpumpe (TMP) und einer Dreh-

AES

HV: 0 - 35 kV
- Proben- i
opt. Transport- =
MFi)kroskop Anode(n) system =
+ Probe - - >
CCD-Kamera 2
Heiz-
I station o
. Proben- ﬁ
Manipulator Speicher/ L — :
o TMP + VP BAG
' Beliiftung

Schleuse

Extr.

Abb. 2.1 Skizze des zur Durchfiihrung der meisten Messungen verwendeten Oberfléchenanalysesystems. Zur
Erklérung der einzelnen Komponenten siehe Text.
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schieberpumpe al's VVorpumpe (VP) einen Basisdruck von 1X.0°° mbar. Der Druck wird hier
von einer Bayard-Alpert-Réhre (BAG) gemessen.

Die Préparationskammer dient sowohl dem Einschleusen von Proben, ohne das Vakuum
der Analysekammer zu brechen, als auch dem Ausheizen von Proben in einer speziell
gebauten, wassergekiihlten Elektronenstrahlheizstation [15, 189]. Darin kénnen Proben durch
Beschul3 mit 2 kV-Elektronen bei bis zu 2000 °C im Vakuum ausgeheizt werden. Die
Temperatur einer Probe wird dabel mittels eines Pyrometers bestimmit.

2.1.2 Das Feldemissionsrastermikroskop

Das Kernstiick der Anlage ist das speziell konstruierte FERM zur Durchfihrung der FE-
Analysen. Es besteht aus einem xyz-Manipulator, mit dem cm?-grof3e Proben im Zentrum der
Kammer bewegt werden koénnen, und verschieden geformten, jeweils wahlbaren Wolfram-
anoden, an die ein regelbare Hochspannung (HV) angelegt werden kann. Beim xyz-
Manipulator handelt es sich um einen Probenhalter, der Uber schmierungsfrei arbeitende
Verschiebetische mittels Schiebedurchfihrung, Feingewinde und Schrittmotoren in alle drei
Raumrichtungen mit einer Einzelschrittweite von 63,5 nm bewegt werden kann (maximaler
Hub: 25 mm). Der gesamte Manipulator erreichte damit in der Probenverschiebung eine
Auflésung von 0,2 um, eine Reproduzierbarkeit von ca. 1 pum und ein Spiel von 5 um [15].
Einigen Messungen dieser Arbeit kam die im Rahmen der nachfolgenden Arbeit von A. Gohl
durchgefiihrte Steigerung der Auflésung des Manipulators zugute, die durch den Einbau von
Piezo-Blocktranslatoren mit einem maximalen Hub von 30 pm erreicht wurde [ 159, 190]. Ein
sphérischer Proben-Kippmechanismus ermoglicht eine Ausrichtung der Proben, so dal? der
Abstand zwischen ortsfester Anode und Probenoberflache bel xy-Bewegung von ebenen
Proben konstant bleibt.

Mit Hilfe der Spannungsquelle und einer speziellen Regelung [10, 15, 189] ist es mdglich,
einerseits im "constant voltage mode" zu messen, d. h. es wird eine feste Spannung U an die
Anode angelegt und der von der Probe zur Erde abflief3ende Strom | wird Uber ein Ampére-
meter gemessen. Andererseits kann auch im "constant current mode" bzw. "threshold current
mode" gemessen werden. Sobald dann der FE-Strom einen bestimmten, einstellbaren Schwell-
wert Uberschreitet, wird die Spannung innerhalb von ms so weit reduziert, dal3 der Strom
genau diesen Schwellwert annimmt. Setzt man die Spannung so hoch, dal3 immer ein hoher
FE-Strom flief3en wirde, befindet man sich im "constant current mode". Eine schnelle
Regelung der Spannung ist eine der Stérken des FERM, da eine Emitterlokalisierung aufgrund
des exponentiell mit dem elektrischen Feld ansteigenden FE-Stromes sonst meist zu einer
Zerstorung der Emitter fihren wirde. Einigen Messungen dieser Arbeit kam eine unter
Federfuhrung von A. Gohl in Betrieb genommene neue, schnellere Spannungsregelung fur
niedrigere Spannungen (< 2,5 kV) und hohere Stréme (£ 25 mA) zugute [159, 190].
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Abb.2.2 a) Mit MAFIA [48] berechnete Aquipotentiallinien zwischen einer ebenen Kathodenoberflache und
giner Mikroanode mit 5pum Krimmungsradius und 23° Offnungswinkel im Abstand d =5 pum. b) Aus dem
elektrischen Feldverlauf entlang der Kathodenoberflache in radialer Richtung mit Eqa = 2473 MV/m 183 sich mit
der FN-Gleichung (F =4 eV, ohne BL) die relative FE-Stromdichte berechnen und durch Integration Gber die
Fléche der Gesamtstrom Igs = 5 nA. Dieser wiirde auch fliefien, wenn das maximale Feld Eq bis re; anliegt und
E(I‘ > reff) =0MV/m.

Als Anoden finden im FERM verschieden geformte W-"Nadeln" Verwendung. Fir
Messungen mit geringer und mittlerer Auflésung sind mechanisch hergestellte, vorne
abgeflachte Anoden mit unterschiedlichem Durchmesser Aanoge (1000 pm, 500 um und
135 um) eingebaut. Bei nicht zu grof3en Elektrodenabstanden d (< Aanode) €rgibt sich hier auf
der Kathodenoberflache unter der Anode ein nahezu homogenes elektrisches Feld von
E = U/d. Die Auflésung ist — je nach Abstand — etwas kleiner als Aanoge [58]. Bei Messungen
mit hoher Auflosung werden elektrolytisch in NaOH geétzte Wolframdréhte, sogenannte
Mikroanoden verwendet. Es handelt sich dabel im allgemeinen um konisch zulaufende Spitzen
mit Krimmungsradien rx 2 20 nm. Wiein Abb. 2.2 am Beispiel einer Anode mit rx =5 um zu
sehen ist, fallt hier das elektrische Feld, welches unter der Anode auf der Kathodenoberflache
den Wert

= (2.)
a,d
besitzt, seitlich sehr schnell ab. Der Anoden-Geometriefaktor ag hangt von der Anodenform —
im wesentlichen von rk — und vom Elektrodenabstand d ab. In Abb. 2.3 ist ag gegen den
Elektrodenabstand d aufgetragen. Fur sehr kleine d ndhert sich die Situation dem Fall plan-
paralleler Elektroden, d. h. ag® 1. Der effektive Emissionsradius rgf in Abhangigkeit von d,
berechnet fir r« =5 pm, ist in Abb. 2.3 ebenfalls dargestellt. Die effektive Emissionsflache
Syeo Mit dem Radius rgr erhélt man fir ein vorgegebenes elektrisches Feld aus der Integration
des Emissionsstromes Uber die Flache (vgl. Abb. 2.2 b) und Division durch jma. Die in
Abb. 2.3 eingezeichnete Kurve wurde fir rx =5 um berechnet. Eine Variation von rg (z. B.
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auf rg = 0,5 um bzw. ri =50 pm) bei konstantem |y fiihrt zu einer zusétzlichen Anderung der
eingezeichneten Kurve (ca. +10% bzw. —10%), da eine Anderung des absoluten elektrischen
Feldes aufgrund des nicht-linearen j(E)-Verhatens zu einem unterschiedlichen relativen
Verlauf in j fuhrt. Dieist auch der Grund fiir eine Anderung von res/rg as Funktion von d/rg
um ca. +20%, wenn man die Berechnung bei | g = 50 pA durchfuhrt. Das laterale AuflOsungs-
vermogen (~ re5) hangt im wesentlichen von der Mef3anordnung (d und r), aber auch von den
FE-Eigenschaften der Stellen ab, die raumlich aufgelost werden sollen. Ein grof3er Teil der
Messungen dieser Arbeit wurde mit einer abgestumpften Mikroanode (rk » 5um) bel
Absténden von d 2 1 pm durchgefiihrt. Die laterale Aufldsung lag somit meist bel etwa einem
oder wenigen Mikrometern.

2 4
1,8
1,6
14
1,2

1
0,8
0,6
0,4
0,2‘, ——

077*****7-777777777\777777\///J\///\/ | I I I I [ l
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d/rK

—* Ik=5Hum, lges=5NA
= Ik=5um, lges= 50 PA
= 1k=0,5um, lges =5 NA
= 1k=50 um, lges=5NA

reff /T

Abb. 2.3  Fur unterschiedliche Elektrodenabstdnde d mit Hilfe von MAFIA [48] berechnete effektive Radien rg
bei einem Gesamtemissionsstrom von ca SnA (O O ) und Anoden-Geometriefaktoren aq (O O ). Als Anode
wurde von einem Kegelstumpf mit 23° Offnungswinkel ausgegangen, der von einer Halbkugel mit Radius
rk = 5 pum abgeschlossen wird. Die effektiven Radien bei d/r¢ = 1, die sich bei Variation von r bzw. I 4 ergeben,
sind ebenfalls eingezeichnet.

2.1.3 Das Rasterelektronenmikroskop

Im SEM trifft ein hochenergetischer (im allgemeinen zwischen 5 keV und 30 keV), fein-
fokussierter (A» 1-100 nm) Elektronenstrahl, der sogenannte Primérstrahl, unter raster-
formiger Ablenkung die Probenoberfléche. Die Intensitdt der an den einzelnen Punkten
ausgel 6sten Elektronen wird detektiert und zu einem Bild zusammengesetzt. Detektiert man
die Sekundarelektronen (SE), die eine Energie von nur wenigen eV oder einigen 10 eV
besitzen, erhdt man eine im wesentlichen morphologische Abbildung der Oberfléche,
Uberlagert von einer Variation elektronischer Eigenschaften, die sich in der SE-Ausbeute, d. h.
der Anzahl der SE, die von einem Primérelektron erzeugt werden, widerspiegelt. Bei vielen
SEM's besteht auch die Moglichkeit, die elastisch gestreuten Elektronen zu detektieren. Auf
diese Weise erh@lt man eine raumliche Abbildung der Elementverteilung.
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Fur die Untersuchung der sowohl bei parasitéarer als auch bel "intrinsischer” FE
ablaufenden Mechanismen ist eine Analyse der Morphologie und eine Identifizierung der mit
dem FERM lokalisierten Stellen n6tig. Deshalb ist das ins Escalab integrierte SEM neben dem
FERM der wichtigste Bestandteil der Anlage. Der Primérstrahl (£ 10 keV, A nominell
£2000A) wird von einer Elektronenkanone (EG) mit thermischer W-Kathode erzeugt,
elektrostatisch fokussiert und gerastert (LEG 200, Fisons Instruments). Der Strahl trifft die
Probe bel einem Arbeitsabstand von etwa 20 mm bis 25 mm unter einem festen Einfallswinkel
von 35°, gemessen zwischen Strahl und Probenoberfl&chennormalen. Die SE werden mit Hilfe
eines Szintillators und eines Photomultipliers (PM) detektiert. Durch Einbau einer computer-
gestitzten Ansteuerung des Primérstrahles inklusive einer Bildaufnahme konnte im Rahmen
der vorliegenden Arbeit die Auflésung des SEM verbessert werden. Bel ausreichendem
Kontrast kbnnen somit auch Strukturen im Submikrometerbereich aufgel st werden.

2.1.4 Das Augerelektronenspektrometer

Entfernt man — z. B. durch Stol3ionisation bei Elektronenbeschul® — aus einer der inneren
Schalen (z. B. K-Schale) eines Atoms ein Elektron und wird dieser frei werdende Zustand
durch ein Elektron aus der ndchst hoheren Schale (z. B. L-Schale) besetzt, so kann die dadurch
gewonnene Energie entweder zur Emission eines Rontgenquants (Rontgenfluoreszenz, z. B.
Ka-Linie) oder zur Emission eines Elektrons aus dieser ndchst htheren Schale (z. B. L-Schale)
fuhren (Auger-Effekt). Da die auf diese Weise ausgesandten Elektronen fir jedes Element
charakteristische Energien besitzen, gibt die Spektroskopie dieser Augerelektronen (AES) eine
Information Uber die chemische Zusammensetzung der vom Primérstrahl beschossenen
Oberflache. Die Energieanalyse der Elektronen erfolgt tblicherweise durch elektrostatisches
Ablenken eines fokussierten Augerelektronenstrahls. Es konnen Elemente mit ener
Ordnungszahl >3 bzw. auch metalisches Li detektiert werden. Die zur Elementanalyse
verwendeten intensitétsstarken Auger-Linien liegen im Energiebereich zwischen 0 eV und
2,5 keV. Die Notation der einzelnen Linien ergibt sich aus den am Prozel3 beteiligten Schalen.
Im eingangs erwahnten Beispiel handelt es sich daher um eine KLL-Linie. Die Informations-
tiefe bei der AES richtet sich nach der Ausdringtiefe von Elektronen im relevanten Energie-
bereich und liegt in der Grolenordnung von nm [73]. Die laterale Auflésung hangt von den
Eigenschaften des Primérstrahles ab. Maximal erreicht wird etwa 0,1 um [ 191].

Vor alem im Bereich der parasitdren FE kann eine Elementanalyse Aufschluf? tber die
Herkunft von Emittern geben und so zu deren Vermeidung beitragen. Die Kenntnis der
beteiligten Elemente kann aber auch Rickschlisse auf mogliche Mechanismen zulassen. Eine
oberfléchensensitive Anaysemethode wie die AES ist insbesondere zum Studium von
Adsorbat- und Segregationseffekten hilfreich. Im Rahmen der Promotion von N. Pupeter
wurde das Escalab mit einem hemisphérischen Augerelektronenanalysator (CLAM 2, Fisons
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Instruments) erweitert [16, 192]. Dieser ermdglicht eine AES zwischen 0eV und 2,5 keV
sowohl im "pulse counting”- als auch im differentiellen Verfahren. Letzteres ist, da die
Messung mit Lock-In-Technik vorgenommen wird, weniger storanféllig und allgemein in der
AES auch Standard. Die Stérke des AES-Signals fir ein festes Element i wird aus der "peak to
peak"-Abmessung ptp; des Hauptpeaks im differentiellen Spektrum gewonnen. Dieser ist fur
im Pulsspektrum gaul¥formige Peaks proportional zu deren Intensitét, d. h. zur Flache unter
deren Kurve [192]. Allgemein kann jedoch hier kein linearer Zusammenhang angenommen
werden. Die Intensitét eines festen Auger-Ubergangs eines Elements ist bei gleicher Proben-
geometrie, gleicher Anordnung des Analysators und gleichen Parametern fur den Priméarstrahl
proportional zur Konzentration des Elements.

2.1.5 Einbau und Inbetriebnahme einer lonenkanone

Adsorbate und Oberfl&chenverbindungen kénnen (vgl. Kapitel 1.1.2) das FE-Verhalten von
Emittern entscheidend beeinflussen. Zum Studium derartiger Effekte durch eine in situ vorge-
nommene, gezielte Abtragung der Oberflache wurde das Escalab im Rahmen der vorliegenden
Arbeit mit einer feinfokussierenden lonenkanone erweitert. Durch die |G werden auch die
Einsatzmoglichkeiten der AES erweltert, da bel Bedarf storende Adsorbate abgetragen oder
Tiefenprofilanalysen durchgefiihrt werden konnen. Weiterhin kann der lonenbeschuf3 von
Emittern Aufschluld darlber geben, welche lonendosis zur Deaktivierung von parasitren
Emittern aufgebracht werden muf3, und somit interessante Daten fur den Einsatz von
Konditionierungsverfahren wie dem "Helium-Processing” liefern. Schliefdlich kénnen dabel
aus der veranderten Emittergeometrie Ruckschliisse auf die Gultigkeit des Mikrospitzen-
modells gezogen werden.

a) Grundlagen von lonenatzprozessen

Grundsétzlich gibt es mehrere unterschiedliche Arten von lonendtzprozessen (Sputter-
prozesse). lonen- bzw. Plasmaétzen, bei dem eine Oberflache in einer RF-Plasmakammer
isotrop gedtzt wird, beruht auf dem Herausschlagen von Atomen aufgrund rein physikalischer
Stol3prozesse. Dasselbe gilt fur das lonenstrahlétzen, d. h. dem Beschul einer Oberflache mit
einem in einer |G erzeugten lonenstrahl. Mischt man dem Sputtergas chemisch reaktive
Substanzen bei, kdnnen bestimmte Materialien beschleunigt abgetragen werden. In diesem Fall
spricht man von reaktivem lonen(strahl)dtzen. Sputterprozesse dienen neben der Material-
abtragung zur Reinigung einer Oberflache oder zur Herstellung von Mikrostrukturen auch der
Deposition von dinnen Schichten, indem das abgesputterte Targetmaterial auf ein Substrat
deponiert wird.

Die Zahl der Atome, die je auftreffendes Atom abgetragen werden, bezeichnet man als den
"Sputtering Yield" Y. Dieser hangt von vielen Parametern ab, unter anderem von der Projektil-
energie Ep, dem Einfallswinkel J, den Massen m, bzw. m der Projektil- bzw. Targetatome, der
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Sublimationsenergie By und von der Oberflachentopographie des Targets. Aus dem Sputtering
Yield, der Projektilstromdichte j und der Teilchenzahldichte r /m, des Targetmaterials (z. B. fur
Nb: 5,56X10°%/m3 [102] ergibt sich die Abtragungsrate [193]
r=Y 1M 2.2)
e r

Zur theoretischen Beschreibung von lonenétzprozessen ist das Modell von P. Sigmund
weit verbreitet [194, 195]. Er geht von einem amorphen Target aus und betrachtet nur
paarweise, in erster N&herung elastische Stofe zwischen Atomen. Je nach Projektilenergie
kommt es dabei zu EinzelstofRen zwischen Projektil und Targetatomen (bis ~ 100 eV), zu
linearen Stol3kaskaden (keV bis MeV) und zu thermisch ungeordneter Bewegung (oberhalb
MeV). Der Sputtering Yield berechnet sich in diesem Modell mit Hilfe der Boltzmannschen
Transportgleichung aus der Dichte der Kaskadenatome an der Oberflache eines unendlich
ausgedehnten Festkorpers, einer materialspezifischen Konstante L und der Sublimations-
energie By. Die Dichte der Kaskadenatome ist proportional zur Energiedichte w, welche sich in
zwei Anteile zerlegen |&lt:

dE, (E,,
:LW(Ep,J ,2=0) _L & E.m/m)
B, B, dz
Der mittlere Energieverlust des Projektils ist proportional zum differentiellen Wirkungsguer-
schnitt. P. Sigmund wahlte in seinem Modell den Thomas-Fermi-Wirkungsquerschnitt, d. h.

E__ M Q 24
dz_mp+mtsn()' (2.4)

Die Funktion s,(I ) besitzt bei T » 1 ein Maximum. Die Thomas-Fermi-Energieeinheit fiir

a(J,nlp/m). (2.3)

bestimmte Projektil-Target-Kombinationen ergibt sich aus

E, g, moZZe (2.5)

| m g4pe, a
mit dem Abschirmradius a @ 8,885 ag (Z,2°+Z°)"? und dem Bohr-Radius as = 0,529 A. Fir
Ar-Projektile auf ein Nb-Target entspricht das 140,6 keV. In der Funktion a(J, my/m) kommt
eine Abhangigkeit der Energiedichte an der Oberflache von den Massen und vom Einfalls-
winkel zum Ausdruck. a(J, my/my) steigt mit m/m, an und fur nicht zu groe Winkel ist
naherungsweise a(J, my/my) ~ 1/cosJ. Es bleibt noch zu bemerken, daf3 nur ein geringer Teil
der Projektilenergie zur Emission von Targetatomen benttigt wird. Der Grofdtell dieser
Energie wird in Warme umgewandelt oder fihrt zu Strahlungsschéden.

Der Beschul3 einer Oberflache mit lonen fuhrt zur Ausbildung bevorzugt gerichteter
Oberflachen. Die sich beziiglich der Beschulrichtung durchsetzenden Winkel sind 0°, 90° und
der Winkel, bel dem die Abtragungsrate R (siehe Formel 2.2) maximal ist. Strukturierung mit
anderen Winkeln erfordert daher ein Verkippen der Probe bezliglich der Strahlachse und
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Rotieren um die Probennormale [196]. Um die Atzparameter herauszufinden, die zur
Herstellung einer bestimmten Struktur nétig sind, konnen Atzprozesse mit Hilfe von
Computerprogrammen simuliert werden [197, 198].

Experimentelle Daten zu den Abhéngigkeiten des Sputtering Yields von der Projektil-
energie [199], dem Einschufwinkel [195] und der Targetmasse [193] sind in den angegebenen
Referenzen zu finden und in [200] kurz zusammengefald. Mit Hilfe von Computer-
simulationen berechnete Eindringtiefen von Ar-lonen in C bzw. Si sind in [201] zu finden. Fur
1 keV bis20 keV liegen diese bei 2 nm bis 20 nm bzw. bei 3 nm bis 35 nm.

b) Funktionsweise und Einbau der lonenkanone

Bel der in das Escalab eingebauten, feinfokussierenden |G handelt es sich um eine EX050S
von Fisons Instruments. Der nominelle Strahldurchmesser unter Verwendung von Argon bel
einer Beschleunigungsspannung Ug =5KkV, einem Strahlstrom von 1,25pA und einem
Arbeitsabstand von 15 mm betrégt bei diesem Modell 30um.

Vom Aufbau her |43t sich die IG in lonenquelle und Strahlrohr aufteilen. In der lonen-
guelle werden Elektronen von einer W-Glihkathode erzeugt und mit Hilfe eines Gitters
beschleunigt. Die einstellbaren Gitterspannungen ermdglichen eine bis zu 4-fache lonisierung
des Argon. Zur Verbesserung der Strahlqualitdt wird nicht ionisiertes Argon durch eine TMP
differentiell gepumpt. Im Strahlrohr befinden sich der Extraktor, Fokussierungslinsen und die
Ablenkplatten. Die maxima einstellbare Beschleunigungsspannung betrégt 5kV. Zur
Messung des lonenstromes lagee Muld die Emission von SE unterdriickt werden, indem die
normal erwei se geerdete Probe auf ein Potential von +15 V gelegt wird.

Mit Hilfe eines gerasterten lonenstrahles und des PM 183 sich mit der 1G analog zu SEM
ein SE-Bild erzeugen. Fir die Wahl der Einbauposition der |G war das Erreichen einer guten
Bildaufldsung mal3gebend, um eine gute Orientierung auf der Probenoberflache zu haben und
einzelne Stellen moglichst selektiv sputtern zu kénnen. Dies bedeutet den Einbau der 1G fir
moglichst geringen Einfallswinkel, was aul3erdem geringe Abtragungsraten zur Folge hat. Der
in Frage kommende Flansch ermdglicht einen Einfallswinkel J von 24°, die Neigungsrichtung
der 1G ist relativ zur 35°-Neigung der EG um 90° gedreht. Zum optimalen Einpassen der 1G
neben der EG und dem AES mufte schliefdlich ein spezieller, einstellbarer Adapter konstruiert
werden. Der somit erreichte Arbeitsabstand betragt ca. 3,5 cm.

c¢) Kalibrierung der lonenkanone

Zum gezielten Einsatz fur die oben beschriebenen Experimente mufdte die IG hinsichtlich
Strahlprofil und Abtragungsraten kalibriert werden. Dabei sollten Einstellungen for
verschiedene praktische Anforderungen erarbeitet werden. Die angestrebten Sputtermodi
waren Sputtern mit moglichst hoher Abtragungsrate (" Schnelles Sputtern™) oder mit moglichst
geringer Projektilenergie (" Sanftes Sputtern™).
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Erste qualitative Versuche zur Strahlfokussierung erfolgten mit Hilfe von IG-Aufnahmen
von Atzgruben auf Nb-Filmen. Zur quantitativen Analyse wurden auf einem ca. 290 nm dicken
Nb-Film auf Saphir [202] mehrere Atzgruben bei unterschiedlichen Einstellungen erzeugt. Es
zeigte sich, dal3 fur einen ausreichend fokussierten Strahl eine Beschleunigungsspannung von
mindestens 1 kV notig ist. Die Vermessung der Atzgruben erfolgte mit einem Profilometer
(Dektak 11, Sloan), das mit einem Diamant-Stylus mit 12,5 um Radius arbeitet und eine
vertikale Auflésung von 10 A erreicht [203]. Es zeigte sich, dai sich die Strahlprofile durch
Gauiglocken mit in x- und y-Richtung unterschiedlichen Parametern (da J * 0) anndhern
lassen. Die wichtigsten Ergebnisse dieser Versuchsreihe sind in Tabelle 2.1 zusammengefalit.
Bel der Halbwertsbreite FWHM und der Ausdehnung des Strahlkerns FWogsy, in dem die
Stromdichte oberhalb 95% der maximalen Stromdichte liegt, wurden die Abmessungen in x-
und y-Richtung jeweils gemittelt. Die mittlere Stromdichte jos0, des Strahlkerns, berechnet aus
seiner Flache, dem Gesamtstrom liagee UNd dem Verhédtnis des Kernvolumens zum Gesamt-
volumen der Gaul3glocke, kann nur fir einfache lonisierung angegeben werden, daim anderen
Fall die Energieverteilung im Strahlstrom unbekannt ist. Somit konnten fur die Falle einfacher
lonisierung mit Gleichung (2.2) die Atzraten Rineo bestimmt werden, die relativ gut mit den aus
der Tiefe der Atzgruben bestimmten Rate Re, Ubereinstimmen. Als Sputtering Yield wurde
Y =0,9/cos24° fur Nb bei 1 keV Ar-lonen verwendet [195, 199]. Auch ein Experiment zur
Materialabhangigkeit von Y, bel dem die Abtragungsrate bel 1 keV lonen an einem Goldfilm
gemessen und mit dem experimentellen Wert fir Nb verglichen wurde (Raw/Rup = 2,0), zeigte
eine gute Ubereinstimmung mit Literaturwerten (Yad/Yao = 2,8).

Tabelle2.1  Strahlparameter fir unterschiedliche Sputtereinstellungen.

Atzgrube (Modus) lage  Us lonis-  FWHM  FWgg, Rexp jos% Rireo
[PA]  [kV] Grad [m] [um] [nm/min] [A/m?] [nm/min]

6 (schnell) 200 5 £3 134 37 90 -

13 (sanft, langsam) 2 1 1 127 35 0,43 0,11 0,73

8 (sanft, schnell) 25 1 1 195 53 4,0 0,57 3,8

9 (sanft, kleinster Spot) 5 1 1 88 24 2,0 0,6 4,0

Die beschriebenen Kalibrierungsmessungen wurden mit ungerastertem lonenstrahl durch-
gefuhrt, was zu Atzgruben in der Form von GauRRglocken fiihrt. Will man groRere Flachen
gleichmal3ig oder nur sehr diinne Oberflachenschichten abtragen, ist es gunstiger, den lonen-
strahl zu rastern. Eine experimentelle Bestimmung der Abtragungsraten wére hier aufgrund
sehr langer Atzdauern zu langwierig. Deshalb wurden diese Falle mit Hilfe einer eigens konzi-
pierten Software und den Strahlparametern im Spot-Modus am Computer simuliert. Das
Prinzip war dabei eine gleichméaliige Verteilung entsprechender Gauf3glocken Uber die geras-
terte Fl&che und die Summation der Werte an den einzelnen Orten. Die Bildgréfien — abhéngig
von der Projektilenergie und der an der Rastereinheit eingestellten Vergréfierung (Mag) — und
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die zentralen Abtragungsraten R Tabelle2.2 Sputterparameter bei gerastertem lonenstrahl.
sind in Tabelle2.2 fir verschiedene  Us Mag Bildoreite Bildhéh Atzgrube — Reg

Sputtereinstellungen aufgelistet. kvl L [Lfn] [rm/min}
In der vorliegenden Arbeit be- 5 10 726 594 6 4.1

schrankt sich die Beschreibung der 13 0,015

Grundlagen des lonen(strahl)étzens, ! S0 790 646 g 8:82

der Funktionsweise der IG und der
Kalibrierungsmessungen nur auf die wichtigsten Aspekte. Eine ausfthrlichere Behandlung
dieser Themen ist in [200] zu finden.

2.2 Externe Analysen

2.2.1 Rasterelektronenmikroskopie und EDX

Die externen SEM-Analysen wurden an Gerdten durchgefihrt, die im Hochvakuum
betrieben werden und mit magnetischer Elektronenoptik arbeiten. Da diese Anlagen abgesehen
von eventuell vorhandenem EDX (Energy Dispersive X-ray Analysis, Analyse des element-
spezifischen Rontgen-Spektrums, das durch "Auffillen" ionisierter innerer Schalen entsteht)
ausschliefdlich zur SEM-Analyse verwendet werden, kann damit bei geringem Arbeitsabstand
(<10 mm) gearbeitet werden. Diese Gerdte besal’en im Vergleich zum UHV-SEM eine
bessere Aufldsung und die M églichkeit, die Probe bezliglich des Primérstrahles zu kippen und
zu drehen.

Die meisten externen SEM-Analysen wurden an einem Stereoscan 200 von Cambridge
Instruments Ltd. durchgefihrt [203]. Es arbeitet mit einer W-Heizkathode und
Beschleunigungsspannungen zwischen 4kV und 30kV. Die Vergroferung liegt zwischen
30-fach und 280000-fach (bei 30kV, 15 mm Arbeitsabstand). Die in der Praxis erzielte
maximale Auflosung betrug etwa 10 nm bis 20nm. An diesem Gerét bestand zeitweise die
Moglichkeit, einer Elementanalyse (Z 3 11) durch EDX mit einer lateralen Auflésung von
£ 1pm und einer Informationstiefe in der Grélienordnung von Mikrometern.

Seit Juli 1998 steht an der Universitdt Wuppertal ein weiteres SEM zur Verfligung [204].
Es handelt sich um ein XL 30 von Philips mit W-Heizkathode und 0,2 kV bis 30 kV
Beschleunigungsspannung. Der nominelle minimale Strahldurchmesser betragt 1-2 nm, die
maximal erreichbare Auflosung laut Hersteller 2 nm (bei 30 kV). An diesem Gerét besteht
aulderdem die Mdglichkeit, EDX durchzufihren.

Einige Proben (Kapitel 3.1) wurden an der Universitdt Hamburg mit SEM und EDX
untersucht [205]. Das Gerét ist ein dteres Modell (Typ SEM 505) von Philips mit einer W-
Heizkathode, 1 kV bis 30 kV Beschleunigungsspannung und einem nominellen Strahldurch-
messer zwischen 10 nm und 500 nm.
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2.2.2 Ramanspektroskopie

Die inelastische Streuung von Photonen unter Emission oder Absorption von Phononen
(oder auch Magnonen) bezeichnet man als den Raman-Effekt. Dabei wird ein Photon unter
Anregung eines "virtuellen" Zustandes absorbiert und anschlief3end ein Photon emittiert
(Zwei-Photonen-Prozef?), so dal? entweder der gleiche Endzustand (elastische Streuung) oder
ein benachbarter Zustand (Ramanstreuung) erreicht wird. Fir den Fall der Erzeugung eines
Phonons erzeugt spricht man von der "Stokes-Linie", bei Vernichtung eines Phonons von der
"Anti-Stokes-Linie". Die Zahl der an einem Streuprozef3 beteiligten Phononen nennt man die
Ordnung der Ramanstreuung.

Bei der in Kooperation mit der Universitdt Augsburg durchgefihrten Mefdreihe zur
Abhangigkeit der "intrinsischen” FE von der Diamantqualitdt (Kapitel 4.2) wurde die im
folgenden kurz beschriebene Anordnung verwendet [206]. Als Primérstrahl dient die 488 nm-
Linie eines Argonionenlasers (Innova 90-4 von Coherent), der Uber Prismenmonochromator,
Spiegel und Fokussierungslinse auf die Probe gelangt (£~ 1 um). Das ramangestreute Licht
wird in ein Triple-Ramanspektrometer (T64000 von Instruments S. A.) fokussiert. Dieser
arbeitet mit einer mit fltissigem Stickstoff gekiihiten CCD-Kamera. Die maximale Aufldsung
der Anordnung beziiglich der Wellenzah! betragt 0,8 cm™.

Energieverschiebung [eV]
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Abb. 2.4  Typisches Ramanspektrum eines CVD-Diamantfilmes. Nach Abzug des Lumineszenzuntergrundes
kann die resultierende Melkurve ndherungsweise durch eine Summe mehrerer Gauld- bzw. Lorentzkurven
beschrieben werden (siehe Inset) [206].

Durch die Ramanspektroskopie an Diamantfilmen ist es moglich, tber sp> und sp*
Hybridiserung gebundene, kristalline und amorphe Phasen zu detektieren. Hochreiner
Diamant weist im Ramanspektrum eine schmale Linie bei 1332 cm™ auf. Polykristalliner
Diamant und DL C dagegen enthalten, wie das Spektrum in Abb. 2.4 zeigt, Fremdphasen. Das
Spektrum setzt sich zusammen aus dem Lumineszenzuntergrund, verursacht durch strahlende
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Defekte und Storstellen, der Diamantlinie bei 1332 cm™ und nanokristallinem Diamant bei
1150 cm™®. Weiterhin weist Graphit mit einem etwa 50 mal hoheren Streuquerschnitt als
Diamant [207, 208] eine Linie bei 1560 cm™ auf. Bei DLC und amorphem Kohlenstoff wird
oft ein Peak bei 1225 cm™ beobachtet, dessen Ursprung bisher ungeklart ist. Die Linie bei
1475 cm™ wird einer tetraedisch gebundenen Kohlenstoffphase, auch Diamantprecursor
genannt, zugeschrieben [209], einer amorphen Phase sp*-hybridisierter Kohlenstoffatome
[207] oder einer sp’> und sp’-gebundenen Mischphase [210]. Eine ungeordnete, sp*
gebundenen Phase verursacht eine Linie bei 1360 cm™ [207].

Zur Anayse der Spektren kann man den Lumineszenzuntergrund, der als linear mit der
Energieverschiebung ansteigend angenommen wird, abziehen und das resultierende Spektrum
(siehe Inset in Abb. 2.4) je nach Anzahl erkennbarer Peaks durch die Summe mehrerer Gaul-
bzw. Lorentzkurven anndhern [209]. Zur genauen Bestimmung absoluter Fremdphasengehalte
von CVD-Diamant ist die Ramanspektroskopie ungeeignet, da die Eindringtiefen des Lichts
bei inhomogenem Phasengemisch nicht genau zu quantifizieren sind [207]. Ein relativer Ver-
gleich zwischen unterschiedlichen Filmen ist allerdings mdglich. Weitere Details zur Anayse
und Auswertung der Ramanspektren von CV D-Diamantfilmen sind in [206] zu finden.

2.3 MelRablaufe

2.3.1 Messungen an "parasitaren" Emittern

Die Durchfihrung von FE-Scans im FERM erméglicht es, auf cm?-grof3en Proben die
raumliche Verteilung und die Anzahldichte in Abhangigkeit der elektrischen Feldstéarke, sowie
die zu einem eingestellten Strom gehdrige Feldstarke der Emitter zu bestimmen. Dabel wurde
die Probe uUblicherweise mit niedriger (Aanode =0,5mm oder 1,0 mm) oder mittlerer
(Aanode = 135 um) Auflosung im "threshold current mode” mehrmals mit schrittweise
ansteigender Feldstérke bei typischen Schwellstromen I, von 10 nA bis 20 nA "gescannt”. Bel
der graphischen Darstellung wurde hier im allgemeinen die beim Auftreten eines Emitters fur
| £ Iy notwendige Spannungsreduzierung gegen den Ort (X,y) aufgetragen. Die Einstellung des
Elektrodenabstandes d — meist bei etwa 100 um — erfolgte dabei mit Hilfe eines langreich-
weitigen optischen Mikroskopes. Die Ansteuerung des Manipulators und die Aufnahme der
Mefidaten sind fur die FE-Scans, sowie auch fur die meisten anderen Mef3ablaufe mit Hilfe
entsprechender Schnittstellen zu Computern weitestgehend automatisiert [58, 211]. Im
Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde die Software noch in verschiedenen Punkten erweitert
und verbessert (z. B. aktive Elektrodenabstandskorrektur wahrend der Scans, graphische
Auswerteunterstiitzung bei der FN-Analyse).

Die Charakterisierung einzelner mit Hilfe von Scans lokalisierter Emitter beziiglich ihrer
FE-Eigenschaften erfolgte durch U(z)-Messung und FN-Analyse. Bestanden Emitter, die in
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Scans mit niedriger Auflésung a's einzelne Emissionsstellen erschienen, aus mehreren " Sub-
Emittern”, gewdhrleisteten kleine Scans mit hoherer Auflésung die Anayse des jewells
stérksten Sub-Emitters. Als Anode diente hier fir gewohnlich eine stumpfe Mikroanode (rg
mehrere um), deren Geometriefaktor agy (siehe Formel 2.1) durch Vergleichsmessungen an
stabilen Emittern oder einem stabilen Diamantfilm mit bekannten FE-Eigenschaften bestimmt
wurde. Die U(2)-Messung bei konstantem Strom | = 0,5 nA liefert durch Extrapolation nach
U =0 den Elektrodenabstand d. Die Steigung des U(2)-Plots dividiert durch aq ergibt die
Einsatzfeldstarke Eqn. Bel der FN-Analyse wurde I(E) meist im Strombereich von 0,3 nA bis
10 nA gemessen. Daraus erhdlt man im Falle linearen FN-Verhaltens in der in Kapitel 1.1.2
beschrieben Weise den "Feldiberhdhungsfaktor” bey und die "effektiv emittierende Fléche'
SN- Eon und bey wurden mit einer Genauigkeit von etwa 5% bestimmt, der Fehler fir
log(S=\) lag bei ca. £0,5. Bei der FN-Analyse kann festgestellt werden, ob ein Emitter im
gemessenen Bereich stabiles FN-Verhalten zeigt, d. h. In(l/E?) ~ 1/E, oder bis zu welchem
Strom er dies tut. Oft beobachtete man zum Teil stromabhéngige und reversible Spriinge
zwischen verschiedenen FN-Emissionszusténden. Bei einigen Messungen wurden Emitter
auch mit hohem Strom ("l-Processing") belastet und so der Wert lgesr bestimmt, der zur
Zerstorung eines Emitters fuhrte. Eine weitere Methode der Konditionierung von Emittern war
der Beschul® mit Ar-lonen. Weitere Details dazu sind in Kapitel 3.1.3 zu finden.

Zur Untersuchung der Morphologie eines Emitters folgte nun die in situ SEM-Analyse. Es
wurden Aufnahmen niedriger VergrofRerung mit der groben Mikroanode Uber der Emissions-
stelle gemacht (siehe Abb. 2.5a)) und zur genauen Lokaliserung (£ + 1 um) Aufnahmen
hoher VergroRerung mit einer feinen (rx, d<21pm) Mikroanode Uber dem Emitter
(Abb. 2.5Db)). Im Falle ausreichend grof3er und kontrastreicher Emitter konnten dadurch
Aussagen Uber Art und Morphologie eines Emitters gemacht werden. Diese Analyse dienten
aber hauptsachlich der Re-ldentifikation der Emitter, was in eéinem ex situ SEM mit hoherer
Auflésung eindeutig moglich ist (siehe Abb. 2.5 ¢) und d)).

Eine Elementanalyse mit AES oder EDX war bel parasitéren Emittern, insbesondere bei
Partikeln, in den meisten Féllen nicht méglich, da die PartikelgroRen aufgrund verbesserter
a) b) 0) d)

Abb. 2.5 SEM-Anayse eines Emitters. Grob- und Feinlokalisierung eines parasitdren Emitters durch in situ SEM
mit @ stumpfer und b) feiner auflésender Mikroanode. Mit Hilfe dieser Aufnahmen lief3en sich Emitter in einem
externen SEM (c) von oben und d) seitlich aufgenommen) eindeutig re-identifizieren.
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Préparationsmethoden oft im Submikrometerbereich lagen. Limitierend ist bei der AES die
Auflésung des in situ SEM bei den zur stérungsarmen Messung notwendigen héheren Strahl-
stromen. Bel der EDX-Analyse erweist sich die Informationstiefe von einigen Mikrometern als
problematisch bei der Untersuchung von kleinen oder diinnen (£ 1 um) Partikeln.

2.3.2 Messung der "intrinsischen” Feldemission

Bei Messung der “intrinsischen® FE wurden gewohnlich kleinere Flachen (typ.
100x100 pm?) mit hoherer Auflésung (Mikroanode, rg und d~1 pm) im "constant current
mode" gescannt. Die Abstandseinstellung erfolgte dabel mit Hilfe von U(z)-Messungen. Bel
dieser Art von FE-Scans erhdt man die raumliche Verteillung der elektrischen Feldstérke, die
fUr einen bestimmten FE-Strom nétig ist.

Eine Charakterisierung beztiglich Eqn, bey und Sey erfolgte hier im allgemeinen durch U(2)-
und FN-Analyse an mehreren Stellen einer Probe oder eines Probenbereiches mit
anschliefiender Mittelwertbildung. Das gleiche gilt fir die Untersuchung der Stabilitdt des FN-
Verhaltens und des I-Processing bzw. der Strombelastbarkeit. Die Charakterisierung einer
Probe durch Mittelwerte der lokalen Parameter macht um so mehr Sinn, je uniformer die
Eigenschaften der Probe sind, da bei integralen Messungen die jeweils stérksten Emitter das
Verhalten einer Probe bestimmen. Neben dieser Charakterisierung wurde in einzelnen Féllen
auch das Langzeitverhalten von Emissionsstellen getestet.

Bei Messung der "intrinsischen" FE gewdhrleistete das in situ SEM die Untersuchung
defektfreier Stellen und diente ebenfalls der groben Analyse der Morphologie und bei
Anwesenheit erkennbarer Strukturen der Re-Identifikation bel ex situ SEM.

Das Problem einer unzureichenden Aufldsung bei AES bestand hier nicht, dain diesem Fall
im allgemeinen die integralen Eigenschaften der Oberflache interessierten.

Bel Sputterexperimenten in Verbindung mit "intrinsischen” FE-Messungen wurde zur
gleichmaliigen Abtragung grof3erer Flachen mit gerastertem lonenstrahl gearbeitet. Der Druck
in der Analysekammer betrug, hauptsichlich durch den Ar-Partialdruck bedingt, nach dem
Sputtern etwa 10°® mbar und befand sich nach wenigen Minuten in der GréRenordnung von
10° mbar. AES an solchen Flachen hat gezeigt, daR die Stérke des C- und O-Auger-Signals
aufgrund von Adsorption in den ersten 160 Minuten linear anwéchst und danach in Séttigung
geht [200]. Bezogen auf ptpny erreichten ptpc bzw. ptpo nach 45 Minuten 6% bzw. 1% der
urspringlichen Werte von oxidiertem und adsorbiertem Niob. Das bedeutet, daf3 fur die
Messung reiner Nb-Oberflachen nach dem Sputtern nur wenig Zeit zur Verfiigung stand
(maximal 30 bis 40 Minuten) bis sich wieder eine mef3bare Adsorbatkonzentration auf der
Oberflache befand.
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Die auf grof3flachigen Metallkathoden auftretende EFE erweist sich sowohl im Bereich der
Hochspannungsvakuumisolation [18, 212, 213] als auch beim Betrieb supraleitender Nb-
Beschleunigungsresonatoren [22, 214] als sehr problematisch. Da Tests mit Resonatoren
aufwendig und teuer sind und Emitter in Resonatoren experimentell schwer zuganglich sind,
werden an der Universitdt Wuppertal mit dem FERM, dessen Aufbau 1989 begann, cm?-grol3e
Nb-Proben beziglich ihres DC-Feldemissionsverhaltens untersucht [15, 16]. Die Messung
unterschiedlich préparierter Proben zeigt die Wirksamkeit eines Praparationsverfahrens und
liefert Erkenntnisse Uber die Eigenschaften und die Herkunft der Emitter. Dies trégt sowohl zu
einem besseren Verstandnis der Emissionsmechanismen als auch zu einer Verbesserung der
Préparationsverfahren bei. Die Relevanz der untersuchten Fragestellungen und die Nutzung
der Ergebnisse ist durch die enge Zusammenarbeit mit den Anwendern, den Beschleuniger-
instituten, gewdhrleistet. Unsere Forschungsgruppe ist Mitglied in der TESLA (TeV
Superconducting Linear Accelerator) Kollaboration, die derzeit am DESY (Deutsches
Elektronensynchrotron) in Hamburg einen Testbeschleuniger, die TESLA Test Facility (TTF)
errichtet [101]. Darlber hinaus erfolgen Studien zu diessm Thema im Rahmen einer
Kooperation mit der CEBAF (Continous Electron Beam Accelerator Facility an der Thomas
Jefferson National Accelerator Facility, Newport News, USA).

3.1 Praparativer Einflul3 auf die "parasitare" Feldemission

Die Verwendung von Material ausreichender Qualitat — gewéhrleistet unter anderem durch
verschiedene Diagnostikverfahren [215] — trégt wesentlich zur Vermeidung thermischer
Zusammenbrtiche der Supraleitung in Nb-Resonatoren bei. Demgegentber ist zum Erreichen
feldemissionsfreier Resonatoren die Oberflachenpréparation die entscheidende Komponente
im Herstellungsprozef3. Standardmél3ig werden hier nalichemische Prgparationsverfahren,
speziell meist BCP (Buffered Chemical Polishing) [216], angewendet. Bel der BCP wird
Material chemisch mit Hilfe von HF(49%) : HNO3(69%) : H3PO4(85%), Ublicherweise in
Mischungsverhdtnissen 1:1:1 oder 1:1:2, von der Oberflache abgetragen, anschlief3end wird
mit Wasser gespuilt. Eine Kontamination der Oberfl&che soll durch Verwendung gereinigter
Séauren, Reinstwassers und durch Arbeit in Reinrdumen vermieden werden. Sowohl die an
Resonatoren as auch die an "manuel" prdparierten Proben ("offene” Préparation) erzielten
Resultate haben sich im Lauf der letzten Jahre stark verbessert. Wéhrend allerdings bei offener
Préparation bis 100 MV/m FE-freie Proben gut zu erreichen sind [15, 57, 217], ist es z. B. bei
neunzelligen Resonatoren, wie siein der TTF eingesetzt werden, schwierig, routinemal3ig tber
20 MV/m Beschleunigungsfeldstérke zu erzielen, also eine maximale Oberflachenfeldstarke
oberhalb von etwa 40 MV/m [22]. Dies liegt sowohl an der einfacheren Handhabung kleiner
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Proben im Vergleich zur komplizierten Resonatorgeometrie als auch an der Tatsache, dafi3
gewisse Schritte wie elne Saureverdinnung oder eine gezielte Wasserentfernung mit einer
Stickstoffdiise an Resonatoren kaum durchfihrbar sind. Um also Prgparationsverfahren und
Emitter zu untersuchen, die im Bezug auf die EFE von Beschleunigungsresonatoren eine
grofkere Relevanz besitzen, wurden — wie im folgenden beschrieben — Nb-Proben in die
Koppleroffnungen von TESLA-Resonatoren eingebaut und mit diesen zusammen prépariert
[218]. Dieser Test der gegenwaértigen nal3chemischen Prgparation an der TTF soll helfen,
Ursachen der festgestellten FE-Belastung zu erkennen und so zu einer Verbesserung der
Verfahren beizutragen. Im weiteren Verlauf des Kapitels 3.1 soll dann durch die Analyse von
el ektrochemisch-mechanisch polierten Metallkathoden mehr Uber die Rolle der Oberflachen-
rauhigkeit herausgefunden werden und es soll auf Methoden eingegangen werden, in denen
Emitter in situ durch Konditionierung zerstort werden.

3.1.1 NaRchemische Préparation von Proben in TESLA-Resonatoren

a) Praparation der Proben

Im Rahmen dieser Untersuchungen wurden insgesamt sechs Proben analysiert, die aus Nb-
Stangenmaterial der Firma Heraeus mit einem Restwiderstandsverhédtnis (RRR) von ca. 300
gedreht worden waren. Die ersten vier Proben (A-D) durchliefen im wesentlichen die Ende
1997 fur TESLA-Resonatoren Ubliche Standardpréparation. An den Proben D2 und D3 wurden
Einzelschritte der Prdparation bzw. deren Modifikation getestet. Tabelle3.1 gibt eine
Ubersicht (lber die vorgenommene Probenpraparation. Proben A und B wurden in einem
Resonator (C23) fur 2h bei 800 °C geheizt, anschlieffend erfolgte eine "geschlossene"
nal3chemische Prdparation. Dazu wurden die Proben auf speziellen Kunststoff-(PVDF-)
Flanschen montiert und, wie in Abb. 3.1 dargestellt, an den HOM-Kopplerflanschen des
Resonators befestigt. Die Probenhalter sind so konstruiert, da? Orientierung der Proben-
oberflache und Abstand von der Resonatorachse vergleichbar mit der Irisblende des
Resonators ist, also dem Bereich, der im Betrieb der maximalen Oberflachenfeldstérke

Tabelle3.1  Uberblick tiber die in TESLA-Resonatoren durchgefiinrte Probenpréparation (zur
Erklérung der Einzelheiten siehe Text).

Probe/Test Vorbehandlung BCP[um] im Resonator (Position) HPWR im Resonator

A 800 °C 70+28 C23 (unten) D6
B 800 °C 60+15 C23 (oben) D6
C Titanisierung 55/ 45+25 C22 / C24 (oben) D6
D Titanisierung 70/ 45+25 C22 / C24 (unten) D6
D2T1 - >200 "offen" (1 Jahr vorher) -
D2T2 T1 24 h ungeschiitzt im Reinraum (Klasse 10)
D2T3 T2 - Modifikation I, ja
D2T4 T3 20 C27 (oben) Modifikation I1, ja
D3T1 >200umBCP, HT's 20 A15 (unten) Modifikation |, nein

D3T2 T1 Fundamentalkopplermontage an C26
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ausgesetzt ist. Gewohnlich erfolgt die chemische Politur in zwei Stufen, einer Abtragung von
ca. 60 um mit zum Tell gebrauchter Sdure und einer Endchemie (ca. 20 um) mit frischer
Séure. Die Abtragung variierte etwas mit der Position der Probe im Resonator. Nach der BCP
wurde die Sdure mit Stickstoff verdrangt, anschlief3end eine Ultra-Reinstwasserspilung
(UPWR) vorgenommen, d.h. neun ma Fillen und Leeren des Resonators mit Ultra
Reinstwasser (partikelgefiltert, r =18 MWem) und en ma 20 Minuten Spilen bei
durchflief3endem Wasser. Sdure und Wasser wurden von unten in den Resonator eingelassen
und stromten oben und Uber die Koppelflansche Uber Leitungen hinaus. Die Dauer zum Fillen
bzw. Entleeren eines Resonators betrug ca. 95 s bzw. 25 s. Nach der Wasserspllung muf3ten
die Flansche demontiert werden, um mit einer Sprihpistole Saurereste zu beseitigen,
anschlief3end wurde der Resonator in einem Bad gesplilt, bis das Wasser einen spezifischen
Widerstand von etwa 18 MWem erreichte.  Abgeschlossen wurde die nal3chemische
Préparation durch die Hochdruckwasserspilung (HPWR), bei welcher der Resonator mit
Ultra-Reinstwasser durch einen Dusenkopf (vgl. Abb. 3.1) mit Saphirdisen bei einem Druck
von 100 bar knapp 2 h lang gesptilt wurde. Die HPWR der Proben erfolgte im Resonator-
Torso D6, dem Teil eines fur Untersuchungen zerteilten Resonators. Die beschriebenen
Arbeiten wurden im Reinraum der Staubklasse 10000 bzw. 100 (fur die HPWR) durchgeftihrt,
die Lufttrocknung von Proben und Resonatoren fand in der Staubklasse 10 statt. Die Staub-
klasse ist definiert durch die Anzahl der Partikel pro Kubikfuf3. Die Proben C und D waren im
Gegensatz zu A und B vor der nal3chemischen Praparation einer Schichtgetterbehandlung
(Titanisierung) unterzogen worden, d. h. sie wurden unter Ti-Bedampfung 1 h bel 1400 °C

und 3 h bel 1350 °C gehalten.
- ﬁ
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Abb.3.1  Skizzierter Verlauf der "geschlossenen” naf3chemischen Préparation von FE-Proben in TESLA-
Resonatoren. Auf diese Weise erfahren die Proben alle fiir Resonatoren relevanten Prparationsschritte, wie BCP,
UPWR, Montage und HPWR. Die Skizze rechts demonstriert, wie die Probenoberflachen beim Transport vom
Reinraum der TTF in die UHV-Anaysekammer vor Kontamination geschiitzt wurden.
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Die Experimente an D2 und D3 dienten zum Test einzelner Préparationsschritte bzw. deren
Modifikation. An diesen Proben war in vorangegangenen Experimenten eine offene
Préparation und diverse Heizbehandlungen (HT's) vorgenommen worden. Hier wurde nun eine
mogliche Kontamination durch einen eintédgigen Aufenthalt ohne Bedeckung im TTF-
Reinraum untersucht (D2T1 ® D2T2), die Fill-/Entleerdauer wurde verkirzt und die Position
des letzten Wasserfilters der HPWR vor dem Resonator weiter in Richtung Resonator
verlagert (Modifikation I; D2T3, D3T1). Zusétzlich wurde es vermieden, den Resonator und
somit auch die Proben zwischen UPWR und HPWR trocken werden zu lassen
(Modifikation I1; D2T4). Weiterhin wurde getestet, ob auf einer Probe wéhrend der Montage
eines Fundamental kopplers an den Resonator neue Emissionsstellen erzeugt werden (D3T2).

Die Proben wurden jeweils nach der Prgparation im TTF-Reinraum mit Schutzkappen
bedeckt und nach Wuppertal versandt (siehe Abb. 3.1). Die Kappen wurden erst in der
Analysekammer unter UHV wieder abgenommen.

b) Feldemissionsscans an den "geschlossen" nal3chemisch praparierten Proben

Zur Ermittlung der Anzahldichte an Emittern wurden bei den Proben A/B und C/D zuerst,
wie in Kapitel 2.3.1 beschrieben, FE-Scans (Aanode = 0,5 mm) mit einem Durchmesser von
13,5mm und einem Elektrodenabstand von ca. 100 um bel unterschiedlichen Feldstarken
durchgefuihrt. Da die Probenoberfléachen nach geschlossener BCP zum Rand hin etwas
abgerundet waren, wurde die Mef3datenaufnahmesoftware dahingehend geéndert, dal3 mit
Hilfe des z-Piezotrandators eine von der Probenposition abhangige ellipsoidformige
Elektrodenabstandskorrektur vorgenommen werden konnte.
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Abb. 3.2 Emitterdichte (einzeln und gemittelt) der in TESL A-Resonatoren praparierten Proben A, B, Cund D in
Abhangigkeit der Scanfeldstérke E(20 nA). Im Vergleich dazu zeigt die griine, gestrichelte Kurve den Status, der
bei offener Praparation von FE-Proben erreicht wird [15, 57, 217].
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In Abb. 3.2 ist die Anzahldichte der Emitter gegen die beim Scan angelegte elektrische
Feldstéarke eingezeichnet. Es ist keine Abhangigkeit der FE-Belastung von der Position der
Probe im Resonator festzustellen. Das bedeutet, dal3 die unterschiedliche Zeitdauer (ca. 15s
bzw. 110 s fur "unten" bzw. "oben") zwischen BCP und UPWR, in der sich die Proben in No-
Atmosphére befinden, keine Auswirkungen auf den Erfolg der Préparation hatten. Die Proben
C und D wurden im Unterschied zu A und B (HT bei 800 °C) titanisiert und befanden sich
somit auch langere Zeit bei 1400 °C. Die hohere Emitterdichte dieser Proben ist jedoch mit
hoher Wahrscheinlichkeit nicht auf die unterschiedliche Vorgeschichte zurtickzufiihren. Zum
einen sind bei langerer HT mit hoherer Temperatur in einer Probe weniger Fremdmaterial-
einschlisse zu erwarten, die be der BCP herausgelost werden und zu partikul&rer
Verunreinigung fuhren konnten. Zum anderen hat sich in der Vergangenheit gezeigt, dald fur
die FE-Belastung vor alem die Qualitét der zuletzt durchgefihrten naldchemischen
Behandlung entscheidend ist [15, 16].

c) Analysen einzelner Emitter

An den Proben A bis D wurden einzelne Emitter hinsichtlich FE-Eigenschaften, Morpho-
logie und chemischer Zusammensetzung charakterisiert, um mehr Uber deren Verhalten, Art
und deren mogliche Herkunft zu erfahren. Die Vertellung der Einsatzfeldstéarke und der FN-
Parameter von insgesamt 46 analysierten Emittern sind in Abb. 3.3 zu sehen. Auf den Proben
A und B wurden 17 bzw. 19 Emissionsstellen gemessen, auf C und D jeweils funf. Da in
Beschleunigungsresonatoren vor alem die "starken", d.h. bei niedriger Feldstarke auf-
tauchenden Emitter problematisch sind, wurden diese in erster Linie zur Analyse ausgewahlt.
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Abb. 3.3 Verteilung der Einsatzfeldstérke E,,, (@) und der FN-Parameter bgy (b) und Sy (c) der auf den Proben
A bis D analysierten Emitter, aufgeschliisselt nach Proben und Emitterart. Die senkrechten weil3en Linien zeigen
die jeweiligen Mittelwerte.
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Im Mittel besal3en die untersuchten Emitter —wie in den Diagrammen durch die weif3en Linien
angedeutet — ein E, von 46 MV/m, ein by von 92 und ein Sqy von 340 cmz,

Die SEM-Analyse der Emitter zeigte im wesentlichen zwel Klassen von Emittern, zum
einen durchschnittlich 1,2 um grof3e Partikel, zum anderen grof3fl&chige mechanische Defekte
(Kratzer, Riefen oder beschadigte, rauhe Oberflache) mit einer mittleren Grofle von 42 um.
Die Grol%e eines Emitters wurde aus seiner Lange | und Breite b, von oben oder schrég oben
(J < 45°) betrachtet, mit (I*)Y? bestimmt. Die GroRenverteilung der Emitter ist in Abb. 3.4
dargestellt. Wahrend as Emitter auf Probe A meist (82% + 12% Krater) und auf Probe C nur
Partikel gefunden wurden, befanden sich auf Probe B im allgemeinen (79%) emittierende
Defekte. Drel der funf auf D untersuchten Emitter waren Partikel, zwel waren Defekte. Im
Rahmen der (fur die Proben C und D geringen) Statistik ist auch fur die Emitterart keine
Abhangigkeit von der Position der Probe im Resonator wahrend der Préparation festzustellen.
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Abb. 3.4 GrofRenverteilung der auf den Proben A bis D analysierten Emitter: a) Partikel, b) Defekte (Legende in
Abb. 3.3). Die senkrechten gestrichelten Linien markieren die mittleren Grofen.

Die grau ausgefillten Kurven im Hintergrund von Abb. 3.3 schlisseln die Vertellung der
FE-Parameter unabhangig von der Probe nach Emitterart auf. Man sieht, dal? die untersuchten
Partikelemitter im Vergleich zu den Defekten durchschnittlich ein niedrigeres Eon (39 MV/m <
57 MV/m) und ein héheres bey (100 > 79) besitzen, aber ein annéhernd gleich vertelltes Sy
(440™ cm2 » 240 crm?). Da die Auswahl der zu analysierenden Emitter nach Stérke erfolgt
und die Emitterart zu diesem Zeitpunkt unbekannt war, 183 sich schlief3en, dal3 auf diesen
Proben die Partikel durchschnittlich stéarker emittierten als die Defekte. In Abb. 3.4 ist die
GroRenverteilung der analysierten Partikel und Defekte dargestellt. Die Mehrzahl der Partikel
war weniger als 1 um grof3, die mittlere Grof3e der Partikel lag bei 1,2 um. SEM-Aufnahmen
typischer emittierender Partikel von Probe A sind in Abb. 3.5, @) bis c¢), zu sehen. Es handelte
sich hier oft um dinne, im SEM zum Teil durchsichtige, blattartige Partikel. Typische Partikel,
wie sie auf Probe C gefunden wurden, sind in Abb. 3.6, @) bis c), gezeigt.

Bel den gefundenen Partikeln wurde versucht, eine Elementanalyse vorzunehmen. Dies
erwies sich jedoch wegen der Grofde und der Geometrie der Partikel meist als schwierig oder
unmoglich. Im in situ SEM waren die sehr kleinen und — von schrédg oben betrachtet —
kontrastarmen Partikel in den meisten Féllen nicht zu sehen und bei den fir AES notwendigen
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Strahlstromeinstellungen in alen Fallen nicht zu erkennen. Bei der EDX, die ene
Informationstiefe von mehreren Mikrometern besitzt, unterschied sich das Spektrum an einem
Partikel nicht von der Referenz (Nb, C, N, O), in vier Fallen wurde ein leicht erhdhter und in
zwei Falen ein stark erhohter C-Gehalt festgestellt.

b)

Abb. 3.5 SEM-Aufnahmen typischer Emitter auf Probe A: Partikel von oben (a) und seitlich (b) betrachtet
(Eon =28 MV/m, b =107, S=120°cnm?), c) anderes Partikel, seitlich betrachtet (E,, =28 MV/m, b =310,
S=4407° cm?). Typische Emitter auf Probe B: Emissionsstelle (€) mit Eq, = 47 MV/m, b = 103, S= 240 cm?
in einem grof¥flachigen Defekt (d), etwas unterhalb der Bildmitte) und f) emittierender Bereich in einem anderen
Defekt (Eqn = 40 MV/m, b = 88, S= 24072 crm?).

Die mittlere Grof3e der Defekte lag bei 42 um, SEM-Aufnahmen von Defekten auf Probe B
bzw. D sind in Abb. 3.5 bzw. Abb. 3.6, d) bis f) gezeigt. Bel der Analyse stellte sich heraus,
daid in diesen grof¥flachigen Defekten die Emission im allgemeinen ihren Ursprung an Stellen
hatte, an denen sich spitze, nach oben stehende Strukturen befanden (siehe z. B. Abb. 3.5 e,
Abb. 3.6, €). Funf Emissionsbereiche, die mit EDX analysiert wurden, unterschieden sich in
ihrer Zusammensetzung nicht von der Umgebung, finf andere Stellen zeigten ein etwas
erhdhtes C-Signal, davon eine Stelle zusétzlich ein erhdhtes O-Signal. Im Emissionsbereich
eines weiteren Defektes wurde auf3erdem noch Na, W, Cr, und Fe gefunden. In einem Defekt,
der an der Emissionsstelle kein Fremdmaterial aufwies, fanden sich Partikel, die W oder Fe, Cr

und Ni enthielten.
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Abb.3.6  SEM-Andyse von Emittern auf Probe C (a) E,,=24MV/m, b=118 S=640"cm? b)
Eon = 19MV/m, b =98, S=2%0° crm?, ¢) Ey, = 26 MV/m, b =119, S=6X40" cm? und Probe D: Emissions-
stelle () mit E,, = 12 MV/m, b = 233, S= 240° cm? in einem Defekt (d) und f) ein anderer emittierender Defekt
(Eon = 62 MV/m, b = 43, S= 840" cmp?).

d) Auswirkungen auf den Betrieb von Resonatoren

Im folgenden sollen aus der mittleren FE-Belastung der analysierten Proben und den
typischen Emissionsparametern die Konsequenzen fir den Betrieb eines gleichermalien
feldemissionsbel asteten, neunzelligen TESL A-Resonators statistisch abgeschéatzt werden.

Aus der FN-Charakteristik jedes analysierten Emitters bzw. aus den FE-Scans l&fdt sich
eine Emitterdichte fir E<40MV/m rekonstruieren. Aufgrund von Switch On-Prozessen
stimmen diese jedoch zum Teil nicht, wie in Abb. 3.7a (A: , D: ) dargestellt, mit den aus
den Scans bestimmten Dichten Gberein. Bei den Proben A und D war beim jewells ersten Scan
(40 MV/m) noch kein Emitter aktiv, d. h. hier wurden die rekonstruierten Emitter mit
E(20nA) £40MV/m erst oberhalb von 40 MV/m (genauer: zwischen 50 MV/m und
60 MV/m) "eingeschaltet". Der auf dem Scan von Probe B bei 40 MV/m vorhandene Emitter
liefert auch erst bel E =40 MV/m einen FE-Strom von 20 nA. Auf Probe C wurden nicht alle
Emitter, die auf dem ersten Scan aktiv waren, analysiert. Emitteranalyse bzw. Auswertung des
ersten Scans lassen den Schlul zu, dal3 bei 10 MV/m auf C kein Emitter aktiv war. Die bel
20 MV/m und 30 MV/m eingezeichnete Emitterdichte ist als Obergrenze anzusehen, da diese
Emitter mdglicherweise auch erst zwischen 30 MV/m und 40 MV/m aktiv wurden. In der Uber
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alle vier Proben gemittelten Dichte wurden die rekonstruierten Emitter der Proben A und D fir
den Bereich unterhalb 40 MV/m aufgrund von Switch On nicht berticksichtigt.
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Abb. 3.7 @ Fur E£ 40 MV/m aus der |(E)-Charakteristik der analysierten Emitter (mit Eg, <40 MV/m) be-
rechnete Emitterdichte. Die Uber die Proben gemittelte Kurve wurde hinsichtlich aufgetretener Switch On-Ereig-
nisse korrigiert. b) Experimentelle und sich daraus ergebende stati stische Zusammenhénge zwischen E,,, und bgy.

Nach der FN-Gleichung wirde man fir statistisch gleichméadig um einen Mittelwert
streuende Sy-Werte einen Zusammenhang Eo, ~ 1/ben, Wie in Abb. 3.7b durch die hellblaue
Kurve gezeigt, erwarten. Aus den von diesen Proben vorliegenden Daten ergibt sich jedoch die
Beziehung Eq, = 528,9(bry) . Wie sich bereits in [16] gezeigt hat, beschreibt die "1/bpy"-
Proportionalitdt besser die Randbereiche der experimentellen Daten und in Abb. 3.7b wird
ebenfalls deutlich, dal} dieser Zusammenhang bel den Emittern der Proben A bis D dem
Bereich kleiner Einsatzfeldstdrken eher gerecht wird. Um die nun folgende Abschétzung,
wurde als Kompromif firr eine statistische Beschreibung die Beziehung Eon = 1275(ben) ™
gewdahlt. Damit a3t sich fir jedes Feldstarkeintervall i der Emitterdichte ein (ben i ; Seni)-Paar
finden, das in der Intervallmitte einen Strom von 20 nA liefert. Z. B. fur [20;30] MV/m ergibt
ben = 200 und Sy = 1,13402 cm2 nach Formel (1.5) bei 25 MV/m (F =4 eV) einen Strom
von 20 nA. Die fur diese Berechnung gewahlten Punkte sind in Abb. 3.7b eingezeichnet. Der
Bereich maximaler elektrischer Oberflachenfeldstérke E befindet sich in einem mehrzelligen
Resonator an der Irisblende zwischen zwel Zellen. Fir die neunzelligen TESLA-Resonatoren,
deren Durchmesser an der lIrisblende 7 cm betrégt, wurde eine "Hochfeld'-Flache von
8% cm 2cm abgeschétzt. Aus der Emitterdichte ergibt sich damit die Zahl DN; der Emitter,
dieim E-Intervall i neu detektiert wurden. Nach Gleichung (1.22) und der Tatsache, dal3 in den
betrachteten Resonatoren E = 2E. ist, betrégt der gesamte mittlere FE-Strom im Resonator

[(Eo) =@ dN, T(bpy,;SaiF =4eV;E=2E,), (3.1)

wie in Abb. 3.8a durch die blaue Kurve wiedergegeben. In dieser Berechnung wurde ange-
nommen, dall ein einzelner Emitter bel einem Strom zwischen 1 pA und 1000 pA zerstort
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wird. Deshab wurde die Zahl der Emitter von dN; (bei 1 pA/Emitter) linear auf O bel
(1000 pA/Emitter) reduziert. Weiterhin ist in diesem Diagramm der mittlere FE-Strom von
drei charakterisierten Emittern eingezeichnet (34%), die auf den jeweils ersten FE-Scans
vorhanden waren (Esyitchon(20 NnA) <40 MV/m), und der FE-Strom des stérksten auf diesen
Proben analysierten Emitters (34%4), der aber erst zwischen 60 MV/m und 70 MV/m zu
emittieren begann.

a) b)
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Abb.3.8 &) FE-Strom (HF), berechnet aus der mittleren Emitterdichte N(E) der Proben A bis D unter
Verwendung typischer FN-Parameter und Skalierung auf die "Hochfeld'-Flache von TESLA-Resonatoren.
AulRerdem wurde der FE-Strom fir drei analysierte Emitter mit Egyitchon < 40 MV/m bzw. fir den stérksten auf
diesen Proben analysierten Emitter (Probe D, #1) berechnet, b) Verlustleistung Pz bei Beschleunigung der
emittierten Elektronen Uber eine bzw. finf Resonatorzellen, ¢) daraus resultierende Reduktion der Giite, d)
experimentelle Qq(E)-Kurven [219] eines TESLA-Resonators mit FE.

Im Diagramm von Abb. 3.8b ist die Leistung Pre dargestellt, die zur Beschleunigung der
emittierten Elektronen Uber eine bzw. funf Resonatorzellen der Lange 11,5cm mit dem
jeweiligen Eac notwendig ist. Geht man fir die TESLA-Resonatoren von einem typischen
Wert von 10™ fiir die unbelastete Giite aus, ergibt sich durch diese zusétzlichen Verluste eine

"effektive" unbelastete Glite

o &L +1o38vv1m><PFEQ'l_
° §101° 1,04m>E2

(3.2)
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Das Diagramm in Abb. 3.8¢ enthélt die aus der Statistik errechneten Qo(Eacc)-Kurven und die
Verlaufe, die sich fur die angegebenen Beispiele von charakterisierten Emittern ergeben, wenn
die emittierten Elektronen Uber eine bzw. finf Resonatorzellen mit Ex. beschleunigt werden.
Be der datistischen Betrachtung setzt eine Reduktion der Gite bereits unterhalb von
10 MV/m ein. Die betrachteten Beispielemitter, deren wichtigste Eigenschaften in Tabelle 3.2
zusammengefaldt sind, beeintrachtigen die Giite bel etwas hoheren Ex.. Im Vergleich zu den
simulierten Kurven sind in Abb. 3.8d experimentelle Qo(Eacc)-Kurven eines mit FE belasteten
TESLA-Resonators mit 8hnlichem Verhalten zu sehen. Sowohl die aus der Statistik als auch
die aus konkret charakterisierten Emittern abgeschétzte Gutereduktion macht deutlich, dal? der
sich in diesen Proben widerspiegelnde, gegenwartige Stand der TTF-Préparation nicht fur das
zuverléssige Erreichen der momentanen Anforderungen (siehe TESLA Designwert in
Abb. 3.8¢c) und schon gar nicht fir zukinftig angestrebte noch hohere Beschleunigungs-
gradienten [23] ausreicht. Ein direkter Vergleich zwischen den Proben und den Resonatoren,
in denen sie prépariert wurden, ist bisher wenig sinnvoll, da der letzte und unter Umstanden
ausschlaggebende Schritt der nal3chemischen Préparation der Proben nicht im jeweiligen
Resonator (C23 oder C24) vorgenommen wurde, sondern im zerteilten Resonator D6.
Resonator C24 wies im ersten Test eine erhebliche FE-Belastung bei Exc 2 5 MV/m auf [220],
was mit der hohen FE-Belastung der Proben C und D dennoch gut Ubereinstimmt. Der
Resonator C23 wurde nicht getestet. Fur den Fall, dal3 Resonator und Proben gemeinsam eine
vollstandige Préparation durchlaufen, ware der Vergleich erst bei einer hoheren Statistik
wirklich sinnvoll, da schon einer oder wenige starke, stabile Emitter einen Resonator
[imitieren konnen.

Tabelle3.2 FE-Parameter von konkreten Emittern, fur die Qu(Exyc) berechnet wurde. Eq. o, ist definiert
dUI’Ch QO(Eacc,on)/QO(O) = 019-

- Eaccon [MV/M]
Emitter Eon [MV/M cm?  Egsitchon [MV/M acc,on SEM-Aufnahme
0 [ ] bFN S:N [ ] switch ol [ ] 1 (5) ZeIIe(n)
Probe B #1 48 66 240 <35 U
Probe C #1 24 118 640 <34 y 14,1(13,1) Abb. 3.6 a)
Probe C #2 19 98 240° <39 b Abb. 3.6 b)
Probe D #1 12 233 24010 [60;70] 11,4 (10) Abb. 3.6 d) und €)

e) Test und Modifikation einzelner Praparationsschritte

Als Malinahmen zur Fehlerdiagnose und zur Verbesserung der Prgparation wurden
einzelne Schritte bzw. deren Modifikation hinsichtlich der FE-Belastung auf den Proben D2
und D3 untersucht. Die Ergebnisse sind im Vergleich zu den Proben A bis D im Diagramm der
Abb. 3.9 dargestellt, wobel nur durch die jeweilige Behandlung neu entstandene Emitter
berlicksichtigt sind. Es wurden nur bei 50 MV/m und 80 MV/m FE-Scans durchgefuhrt.
Abb. 3.10 zeigt die FE-Scans bei 80 MV/m.
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Abb. 3.9 Emitterdichte bei 50 MV/m und 80 MV/m nach Durchfiihrung von teilweise modifizierten Einzel-
schritten der TTF-Prdparation an den Proben D2 und D3. Zum Vergleich enthdlt das Diagramm die Daten der
komplett préparierten Proben A bis D (einzeln und Mittelwert) und der besten Ergebnisse nach offener Proben-
préparation [15, 57, 217].

Die Probe D1 — diese war bereits fir vorangegangene Experimente nal3chemisch prapariert
worden — wurde noch einmal charakterisiert (D2T1), nach Hamburg geschickt und blieb dort
24 h unbedeckt im Reinraum der TTF in Staubklasse 10. Der Vergleich mit den daraufhin in
Wouppertal durchgefthrten FE-Scans (D2T2) zeigt bel 80 MV/m funf neue Emitter (Abb. 3.10:
D2T2, -). Die beiden Emitter am unteren Scanrand befinden sich allerdings nicht im Scan-
bereich von D2T1 und sind auf3erdem als randbedingte Artefakte einzustufen, da der Proben-
rand durch die BCP bereits betréchtlich abgerundet war und dort beim Transport die
Schutzkappen aufliegen. Sechs Emitter von D2T1 sind auf D2T2 nicht mehr vorhanden, bel
zwei "spike'-formigen Emittern (Abb. 3.10: D2T1, ) handelt es sich alerdings um sehr
instabile Emitter, die durch den ersten FE-Strom bel der Messung sofort zerstort wurden. Zwel
weitere Emitter (Abb. 3.10: D2T1, ) sind vermutlich aufgrund der Mef3fehler von 10% bis
15% im Scan von D2T2 nicht mehr vorhanden, zwel Emitter (Abb. 3.10: D2T1, -) sind jedoch
definitiv verschwunden. Aufgrund der Scandaten ist eine Zerstdrung dieser Emitter durch
einen FE-Strom nicht anzunehmen. Es stellt sich daher die Frage, ob eine mechanische
Einwirkungen beim Versenden der Proben fur das Verschwinden der Emitter verantwortlich
sein kann.

Zuverldssige Aussagen Uber die Herkunft der Emitter auf den Proben A bis D sind nicht
zuletzt aufgrund der problematischen und daher nicht unbedingt zuverlassigen Elementanalyse
schwer zu treffen. Sollten derartig kleine Partikel wéahrend der BCP auf die Proben gelangt
sein, wéaren sie durch die nachfolgende UPWR und HPWR sicherlich nicht einfach zu
entfernen. Hierfur kann es nur von Vorteil sein, die Zeitdauer zum Fillen und Entleeren der
Resonatoren zu verkirzen (Modifikation I; D3T1) und das Trocknen der Oberflache zwischen
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Abb. 3.10 FE-Scans (Asen = 12 mm, Aanege = 0,5 mm) bei 80 MV/m zum Test einzelner Préparationsschritte.
Der typische Elektrodenabstand betrug 100 pm, der Schwellstrom 20 nA.

UPWR und HPWR zu vermeiden (Modifikation I1; D2T4). Eine Kontamination durch die
Wasserspllung selbst ist hier im Falle der HPWR nicht auszuschlief3en, da sich urspriinglich
nach dem letzten Partikelfilter noch ein Ventil und — was nicht zu vermeiden ist — die restliche
Leitungsstrecke und der Spruhkopf mit den Dusen befand. Ein Verlagern des letzten Partikel-
filters moglichst weit an das Ende der Leitungsstrecke (Modifikation |; D2T3) sollte dieses
Risiko der Kontamination nun verringern.

Die auf den Proben A bis D gefundenen Defekte sind — soweit sich dies aus der SEM-
Analyse schliefien 183t — grofdtenteils auf mechanische Einwirkung zurlckzufihren. Da
derartige Defekte bereits nach geringer chemischer Politur keine starke FE mehr zeigen
wirden (vergleiche [15, 16]) und keine Atzdefekte gefunden wurden, ist deren Herkunft in den
der BCP folgenden Schritten zu suchen. Mit hoher Wahrscheinlichkeit liegt die Ursache dieser
Defekte daher in Verunreinigungen, die durch die HPWR auf die Probe "geschossen” wurden.
Diese Vermutung wird durch die Tatsache unterstiitzt, dald in den Defekten bei der EDX
Komponenten von Edelstahl, der im Bereich der Zuleitungen verwendet wird, gefunden
wurden. Das bereits erwéhnte Verlagern der Position des letzten Wasserfilters der HPWR vor
dem Resonator weiter in Richtung Resonator (Modifikation I; D2T3) sollte deshalb auch zur
Vermeidung derartiger Beschadigungen der Oberflache beitragen.

Nach den rein prdparativen Malnahmen sind Montagemaldhahmen zur "Herstellung"
betriebsfertiger Resonatoren im allgemeinen unumgéanglich. Aus diesem Grund befand sich
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die Probe D3 wahrend der Montage eines Fundamentalkopplers im Resonator C26. Dabei
wurde auf dieser Probe bis zu einer elektrischen Feldstéarke von 80 MV/m (Abb. 3.10: D3T2)
kein neuer Emitter erzeugt. Dieses Ergebnis macht erneut deutlich, dal3 das Verpacken und
Versenden der Proben selbst keine Emitter verursacht. Die FE-Belastung der Proben spiegelt
alsoin der Tat die Qualitét der vorherigen Praparation wider.

Die Anayse einzelner Préparationsschritte zeigt, dal3 keiner der getesteten Schritte im
Rahmen der noch geringen Statistik als auf3ergewohnlich kritisch anzusehen ist. Die etwas
hoéhere Emitterdichte von D3T1 bel 80 MV/m im Vergleich zu D2T3 und D2T4 bzw. die
Entfernung vorhandener Emitter durch eine HPWR (D2T3) macht das Potential und die
Wichtigkeit dieses Verfahrens deutlich. Allerdings sollte an den Parametern der HPWR
(Druck, Dauer, DUsen) noch gearbeitet werden und die verwendeten Materialien, besonders
am Ende der Leitungsstrecke, sollten Uberprift werden. Zur Vermeidung eventueller
"Sekundareffekte” wie Beschadigungen durch losgeldste und durch den Wasserstrahl
beschleunigte Verunreinigungen kénnte es sinnvoll sein, mit einem stufenwelse ansteigenden
Druck zu arbeiten. Kritische Oberflachen sollten moglichst immer durch zusétzliche
Malinahmen vor Kontamination geschiitzt werden (D2T1). Unumgangliche Montagevorgange
wie die Montage des Fundamentalkopplers sind zwar risikobehaftet, aber flhren, wie der Test
D3T2 deutlich macht, nicht zwangslaufig zu einer zusétzlichen FE-Belastung. Dies zeigte sich
auch an einem zeitlich parallel zu den beschriebenen Tests praparierten TESLA-Resonator
(C23), der bestiickt mit allen Komponenten bis Exc= 27 MV/m keine FE aufwies und
insgesamt Exc =32 MV/m erreichte. Der Resonator C26, in dem eine Probe wéhrend der
Hauptkopplermontage eingebaut war (D3T2), wurde noch nicht einzeln getestet, erreicht aber
definitiv hohere Gradienten als Exc = 20 MV/m [220].

Bis auf eine Ausnahme (D2T4) bel 50 MV/m und in alen Fallen bei 80 MV/m zeigten die
nach den einzelnen Schritten (D2, D3) durchgefiihrten FE-Scans eine geringere FE-Belastung
asjede einzelne der vorher "komplett" praparierten Proben (A bis D). Esist anzunehmen, dal
die sich abzeichnenden Verbesserung auf die eingefiihrten Modifikationen zurtickzufihren
sind. Die guten Ergebnisse der offener Prgparation werden zwar (noch) nicht erreicht, es wird
aber deutlich, dal3 das Potential fir Verbesserungen vorhanden ist.

3.1.2 Elektrochemisch-mechanische Politur an Niob-, Kupfer- und Edelstahl-
Kathoden

In den meisten Labors kommt bel der Prgparation von Nb-Resonatoren die zu Beginn des
Kapitels beschriebene BCP zum Einsatz [100, 101, 216, 221-223]. Kristallite mit unter-
schiedlicher Kristallorientierung werden bei dieser Art der Oberflachenpolitur verschieden
schnell abgetragen, weshalb eine polykristalline Nb-Oberflache mit mehreren Mikrometern
Rauhigkeit zurlckbleibt. Da sich eine glattere Flache moglicherweise leichter von
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Kontamination befreien a3t und weniger HF-Verluste verursacht [224], liegt darin unter
Umstanden das Potential fur eine Verbesserung der Praparationsverfahren. Rauhigkeiten im
Nanometerbereich erreicht man mit Abtragungsverfahren wie der Elektropolitur [225, 226]
oder mit mechanischen Politurverfahren [15, 16, 227]. Experimentelle Daten an elektro-
polierten Nb-Resonatoren sind in [228] zu finden, fir FE-Messungen an elektropolierten Cu-
Kathoden sei auf [9, 229, 230] verwiesen. Die Auswirkungen mechanischer Politurverfahren
wie der Drehbehandlung mit Diamantwerkzeug und der Politur mit Schleifmitteln auf die FE
von Nb-, Cu- und Al-Kathoden wurden in vorangegangenen Arbeiten mit dem FERM
untersucht [15, 16]. Im folgenden werden die friheren Resultate an chemisch und mechanisch
polierten Kathoden mit Messungen an Proben aus Niob, Kupfer und Edelstahl verglichen, die
mit einer Kombination aus elektrochemischer und mechanischer Politur, "Electro-Chemical
Buffing" (ECB) genannt, prépariert worden waren. Diese Studie erfolgte im Rahmen der
Kooperation mit der TINAF (CEBAF).

a) Praparation der Proben

Beim 1976 entwickelten Prozef3 der ECB [231] bildet sich durch Elektrolyse auf der Ober-
flache eine passivierend wirkende, isolierende Schicht. Wie in Abb. 3.11 schematisch
dargestellt, reduziert bzw. beseitigt eine runde, sich drehende Elektrode, die teilweise mit
Schabern ausgerustet ist, diese Schicht an hervorstehenden Unebenheiten, so dal3 diese Stellen
bevorzugt elektrochemisch abgetragen werden. Als Elektrolyt wird standardméfig eine
20%-ige LAsung von Natriumnitrat (NaNOs) verwendet. An den Elektroden liegt eine Gleich-
spannung von 10V bis 20V an und die Elektrolyttemperatur darf 40 °C nicht Ubersteigen.
Nach Angaben von Ultrafinish Technology, die dieses Verfahren durchfihrt, erzielt man damit
eine deutlich geringere Oberflachenrauhigkeit als mit einer Elektropolitur.

Elektrode é Schaber
Elektrolyt; : | 5 Passivierungs-
I schicht

-

Abb. 3.11  Skizze zur Funktionsweise
—Probe des ECB-Verfahrens.

An zwei Nb- (PK13 und PK14), einer Cu- (Cu8) und an zwei Edelstahlproben (SS1 und
SS2) wurden bel Ultrafinish Technology mit ECB nominell 30 um — an den Réndern etwas
mehr — abgenommen. Der Elektrolyt wurde mit Wasser-, Azeton- und nochmaliger Reinst-
wasserspulung entfernt, anschlief3end wurden die Proben mit N,-Gas getrocknet und vakuum-
verpackt.

Bel der TINAF wurden die Proben in Azeton und Methanol mit Hilfe von Ultraschall
nochmals gereinigt. Zur Simulation einer geschlossenen Praparation in einem Resonator
erfolgte die anschlief3ende HPWR in einem geschlossenen Behdlter. Abschlief3end wurden die
Proben im Reinraum mit Methanol gespiilt, um deren Oberflache schnell zu trocknen.
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b) FE-Messungen an elektrochemisch-mechanisch polierten Proben

Die FE-Belastung dieser Proben wurde aus runden Scans mit Durchmessern zwischen
9 mm und 13,5 mm, in wenigen Fallen aus quadratischen Scans der Groéf3e 5x5 mm? ermittelt.
Die Emitterdichten sind in Abb. 3.12a dargestellt. Im Vergleich dazu ist die mittlere Emitter-
dichte der geschlossen an der TTF préparierten Proben A bis D (siehe Kapitel 3.1.1) einge-
zeichnet. Mit einer Ausnahme (SS2) weisen die ECB-geglétteten Proben eine geringere FE-
Belastung as jede einzelne der Proben A bis D auf. Die Emitterdichten liegen etwa im
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Abb. 3.12 Emitterdichte der mit ECB préparierten Proben im Vergleich zu den geschlossen naf3chemisch
préparierten Nb-Proben A bis D (a) und sowohl chemisch als auch mechanisch polierten Proben aus Nb, Cu und
Al [15, 16] (b).
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Bereich der Proben D2 und D3, an denen einzelne TTF-Préparationsschritte getestet und
modifiziert worden waren. Aufgrund der betrachtlichen Diskrepanz zwischen SS2 und den
anderen Kathoden nach ECB ist anzunehmen, dal3 bei der Préparation dieser Probe unbe-
absichtigt etwas anders verfahren wurde. SS2 wird deshalb nicht as fur diese Préparation
typischer Fall betrachtet.

Die HPWR dieser Proben wurde zwar in einem geschl ossenen Behdter vorgenommen, um
eine Resonatorpradparation nachzuempfinden, trotzdem sind diese eher mit den Resultaten nach
offener Prgparation, diein Abb. 3.12b dargestellt sind [15, 16], zu vergleichen. Die beiden Nb-
Proben (PK13, PK14) liegen in der Emitterdichte bis E = 60 MV/m unterhalb, bis 100 MV/m
etwa im Bereich der friher am CEBAF sowohl nalichemisch as auch manuell mechanisch
polierten Nb-Proben. Oberhalb 100 MV/m weist PK13 weniger Emitter auf als die am CEBAF
manuell mechanisch polierte Nb-Probe. Die an einer |uftgeddmpften Drehbank mit Diamant-
werkzeug durchgefihrte mechanische Behandlung (Abb. 3.12b, "Nb mech. DESY") erwies
sich fir Nb als génzlich ungeeignet. Die bisher besten an Proben erzielten Ergebnisse ("Nb
chem. DESY") wurden jedoch sowohl bei niedrigen (bis 100 MV/m) as auch bei hohen
elektrischen Feldern (bis 200 MV/m) von den ECB-geglétteten Proben nicht erreicht.

Innerhalb der getesteten mechanischen Politurverfahren erweist sich ECB als das beste
Verfahren fir Nb. Die glatteren ECB-behandelten Proben scheinen jedoch gegeniiber den
rauheren chemisch polierten Oberfldchen keinen entscheidenden Vorteil erbracht zu haben
(vergleichein Abb. 3.12: PK13, PK14 mit "Nb chem. CEBAF"). Esist daher anzunehmen, dal3
der entscheidende Schritt in der Préparation die abschlief}ende Reinigungsbehandlung war.

An Kupfer wurden mit der abschlieffenden Reinigung am DESY sowohl bel der
mechanisch "gedrehten” as auch bei der chemisch polierten Probe bessere Ergebnisse al's mit
ECB erzidlt.

Mit SS1 und SS2 wurden im FERM erstmals Edelstahlproben untersucht. Die Emitter-
dichte von SS1 lag im Rahmen der anderen ECB-geglétteten Proben, wahrend die von SS2
Uberdurchschnittlich hoch war. Auch bei elektrischen Feldern bis 200 MV/m zeigt SS1
ahnliche Resultate wie PK13.

Die mittleren FE-Parameter der auf diesen Proben vorhandenen Emitter sind in Tabelle 3.3
zusammengefaldt. Die Parameter bewegen sich im Rahmen friher auf anderen Proben
analysierter Emitter. Im allgemeinen werden auf einer Probe vorwiegend die stéarkeren Emitter
zur Charakterisierung Probe ausgewahlt, weshalb sich die FE-Belastung einer Probe auch
qualitativ in den mittleren E,, widerspiegelt.

Durch das ECB war die Oberflachenrauhigkeit dieser Proben so gering, dal3 im SEM keine
Strukturen zu erkennen waren. Bei der in situ SEM-Anayse — die Ergebnisse sind ebenfallsin
Tabelle 3.3 zu sehen — blieb die Emitterart aufgrund des schlechten Kontrastes in 31% der
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Fale unklar. Nach den bisherigen Erfahrungen 183 sich jedoch sagen, dal3 es sich dabei mit
hoher Wahrscheinlichkeit um submikrometergrof3e Partikel handelt, da mechanische Defekte
im allgemeinen mehrere Mikrometer grof3 sind und auch mit dem in situ SEM gut zu erkennen
sind. Eine externe SEM-Analyse der Emitter ware aufgrund fehlender "sichtbarer" Strukturen
nicht oder nur mit unvertretbar hohem Aufwand mdglich gewesen.

Tabelle3.3 Mittlere FE-Parameter von Emittern auf den ECB-geglétteten Proben.
Ebenfalls angegeben ist der statistische Fehler der N auf jeder Probe anaysierten

Emitter.

e + Emitterart (SEM):
Probe N Eg IMVIT]  bry Sy [om (D)) o SVESER, ek
PK13 11 87 +9 59+16  140™ (+1,1) 4/2/1/3
Cug 2 4345 168+2 440" (x0,7) 0/2/0/0
SS1 16 95 +10 43+6  340™ (x0,7) 6/7/1/2
S2 8 27 £3 188+30  240™ (+0,4) 7/0/0/0

*) Logarithmische Mittelung, also eigentlich 1095 iD.

Wie schon im FE-Verhalten bildete die Probe SS2 auch in den Ergebnissen der SEM-
Analyse eine Ausnahme. Bei alen auf dieser Probe analysierten Emittern handelte es sich um
Partikel der GrolRRenordnung 10 um, wéahrend die Grol3e der emittierenden Partikel auf den
anderen Proben im Bereich von ca. 1 um oder darunter lag.

Insgesamt hat sich also gezeigt, dal3 glattere Oberfldchen, wie sie durch mechanische
Politurverfahren zu erreichen sind, zumindest fur Nb-Oberflachen bisher keine besseren
Resultate bezlglich der FE-Belastung zur Folge haben. Entscheidend ist vielmehr die Qualitét
der AbschlufZbehandlung, speziell der zuletzt durchgefiihrten Wasserspilung. Was die FE
betrifft, sind mit der ECB gute Resultate zu erreichen (vergleiche PK13) und es liegen im
Gegensatz zur "Spezialdrehbehandlung” (Abb. 3.12b; "Nb mech. DESY", "Cu mech.”, "Al
mech.") keine signifikanten materialspezifischen Vortelle dieses Verfahrens flur das ein oder
andere Material vor.

Auf der in CEBAF manuell mechanisch polierten Nb-Probe blieben auf der Oberflache
trotz HPWR Reste des Poliermittels zuriick, die sich zwar beziiglich EFE as unkritisch
erwiesen, in Resonatoren jedoch zu zusétzlichen HF-Verlusten fihren konnten. Aus diesem
Grund werden mechanische Politurverfahren wie das "Tumbling”, bei dem ein Resonator mit
Poliermaterial geflllt und gedreht wird, am japanischen Nationalen Labor fur Hochenergie-
physik (KEK) nur as Vorbehandlung eingesetzt, um den Betrag der (elektro-) chemisch von
der Oberflache abzunehmenden Schicht zu reduzieren [227]. Auch auf den ECB-behandelten
Proben waren im SEM (ber die Oberflache verteilt dunkle Stellen zu erkennen, die vom ECB
zurtickgeblieben waren.

Ein Nb-Resonator, der parallel zu den geschilderten Experimenten mit diesem Verfahren
prépariert worden war, wies erhebliche HF-Verluste auf, die zu eéilnem magneto-thermisch
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induzierten Zusammenbruch der Supraleitung fuhrten (Quench). Mit zunehmender chemischer
Abtragung der Oberfléche verbesserte sich das Verhalten des Resonators [232].

3.1.3 Konditionierung von Emittern

Die Ergebnisse in Kapitel 3.1.1 haben gezeigt, wie schwierig die Bekdmpfung der EFE in
Resonatoren mit préparativen Mitteln ist. Selbst unter den besten Resultaten nach offener
Probenpréparation befand sich auf einer der Proben beispielsweise ein Emitter mit Eg, =
31 MV/m [15]. Bei einer im Mittel guten Prdparation von Resonatoren konnen also in
einzelnen Falen einer oder wenige starke Emitter auftreten und die Leistungsfahigkeit eines
Resonators limitieren. Um jedoch einen FE-belasteten Resonator nicht erneut einer
nal3chemischen Prdparation unterziehen zu mussen, versucht man Emitter durch Verfahren wie
dem "High Peak Power Processing” (HPP) oder durch "He-Processing" zu zerstoren [20, 21,
223]. Ein Emitter wird dabel durch hohe Strome, 1onenbeschuf3 und/oder Entladungen zerstort.
In mehrzelligen Resonatoren ist bel einer hohen elektrischen Feldstérke nur selten ein Emitter
alein aktiv und die Emitter sind fur Analysen schwer zuganglich. Um daher verldldliche Daten
bezliglich Strombelastbarkeit einzelner Emissionsstellen zu gewinnen, wurde damit begonnen,
die Auswirkungen hoher Stréome auf Emitter mit Hilfe des FERM zu untersuchen. Zudem
wurde an Emissionsstellen mit Hilfe der 1G die Wirkung von Ar-lonenbeschul getestet, um
erste Anhaltspunkte fir die Anwendbarkeit von He-Processing zu erhalten.

a) Die Zerstdrung von Emittern durch hohen Strom

Die Experimente zum |-Processing wurden an jeweils funf Emittern auf den Proben A und
B vorgenommen. Dabel wurden, wie in Abb. 3.13 fir einen typischen Fall dargestellt, der
Emissionsstrom und das elektrische Feld bel jedem Emitter so lange erhoht, bis eine deutliche,
im allgemeinen abrupte Abschwéachung der Emission auftrat. Vor der Zerstérung zeigten die
Emitter instabiles, partiell "FN-artiges’ Verhaten, hinterher stabiles FN-Verhaten bei
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Abb. 3.13 Typisches I(E)-Verhalten wéhrend und nach Stromkonditionierung in @) halb-logarithmischer und
b) FN-Darstellung am Beispiel von Emitter #6 auf Probe A.
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Tabelle 3.4 FE-Parameter von Emittern auf den Proben A und B vor und nach Zerstérung durch hohen Strom
lqesr- Die Partikel bzw. der Emissionsbereich der Defekte ist dabei (zum Teil) weggeschmolzen, so dal? der
Emitter nur noch rudimentér vorhanden war (@), oder es kam zu (mehrfachen) Entladungen (®@).

Vor: nach Stromkonditionierung:
Probe/ Eon ben  Sen | destr Jdestr Eon ben  Sen
Emitter [MV/m] [cm?] [LA] [Alcm?] [MV/m] [cm?] SEM
A#2 28 310 440%° 92 6,140’ 234 95 2107 Partikel, ©
A#3 36 82 740™ 62 4,040’ 133 26 3q¢0™ Partikel, @
A#6 54 68 640" 55  9,040° 264 95 6x40° Partikel, @
A#10 28 154 140™ 330 1,040° 109 - - Partikel, ©, Abb. 3.14
A#15 67 83 2x0% 62  1,640° 88 48 530" Partikel, @
B#8 35 86 7x0™ 09 1,240° 88 - - Partikel, @, Abb. 3.15 a
B#9 47 162 140™ 92 1,140’ 96 - - Defekt, @, Abb. 3.16
B#17 47 103 240 2000 3,040° 79 - - Defekt, @, Abb. 3.17
B#18 51 48 740% <700 <5240’ 166 - - Defekt, -
B#19 50 44  540° 1800 2,040° 188 - - Partikel, ®, Abb. 3.15b

deutlich htheren Feldstérken.

In Tabelle3.4 sind die wichtigsten Daten zur Stromkonditionierung parasitérer Emitter
zusammengestellt. Der zur Zerstorung eines Emitters notwendige Strom lgeqr 189 zwischen
0,9 pA und 2000 pA. Bei den angegebenen Stromwerten handelt es sich um einen Gesamt-
strom, der zwischen Probe und Erde flief3t. Neben dem reinen FE-Strom sind ionisiertes
Restgas und desorbierte, ionisierte Gase von der Anode zu berlicksichtigen. Bel den
experimentellen Verhdtnissen — ein Druck von ca 9X0™° mbar und eine durch vorherige
Messungen "konditionierte" Anode — durften diese Anteile jedoch nicht gravierend sein. Der

AccV Spot Magn Det WD Exp |—42pm

Y Y®
330 pA
1,1408 Alcm?

Abb. 3.14 SEM-Anayse der Umgebung eines Emitters (#10) auf Probe A und Aufnahme im Detail, vor und
nach Stromkonditionierung. Das Partikel ist durch den hohen Strom vollig weggeschmol zen.
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reine FE-Strom dirfte somit etwas geringer ausfallen, sein Anteil am Gesamtstrom |83t sich
jedoch aufgrund instabilen FE-Verhaltens nicht quantifizieren. Kurz vor Erreichen des
maximalen Stromes kann die Gas- und damit die lonenkonzentration, wie unten diskutiert,
durch verdampftes Emittermaterial lokal erheblich zunehmen. In diesem Fall ist auch ein
deutlicher Anteil am Gesamtstrom durch lonisation und Sekundérelektronen, die von
auftreffenden lonen ausgel 6st werden, zu erwarten.

Geht man von einem Emissionsmechanismus basierend auf geometrischer Feldiberhéhung
durch Mikrospitzen aus, 183t sich mit Hilfe von Gleichung (1.8) und der SEM-Analyse eine
effektive Emissionsflache Sy und somit eine lokale Stromdichte jgeqr angeben, bei der die
Zerstorung des jeweiligen Emitters stattgefunden hat. Die Zunahme von Sy Mit steigendem
Strom (vergleiche Abb. 2.3) wurde bel dieser Berechnung ebenfalls berticksichtigt. Die Werte
fUr joesr reichen von 1,2x0° A/cm? bis 2,040° A/cm? und liegen im Mittel bei 2,607 A/cn?.
Abschétzungen fir das Schmelzen von Emittern in Resonatoren aufgrund Joule'scher
Erwarmung ergeben Stromdichten von 10” A/lcm? bis 10° A/cm? [223, 233, 234], was mit den
hier erzielten Ergebnissen gut Ubereinstimmt. Diese Stromdichten sind ebenfalls mit Literatur-
werten zur DC-Feldemission der GroRe 10° A/cm? [235] oder 10° A/lcm? [236, 237]
vergleichbar.

%9 %®
0,9 pA
1,240° Alcm?

AccV Spot Magn Det WD Exp |—|5|Jm

200kV 20 5623x SE 1221
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%% 3®
1800 pA
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AccV SpolMaéf\ Det wo B ———500nm

200kv 20 40000x SE 121 1

Abb. 3.15 Weitere SEM-Analysen von zwei Emittern (#8, #19) auf Probe B, die durch Stromkonditionierung
a) ganz oder b) teilweise geschmolzen sind.

Mit einer Ausnahme wurde an diesen Emissionsstellen vor und nach dem Strom-
konditionierung eine SEM-Analyse durchgefuhrt. In Abb. 3.14 ist ein Beispiel fur en
emittierendes Partikel zu sehen, das durch den hohen Strom fast ganz weggeschmolzen ist. Es
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sind, wie beim Partikel in Abb. 3.154a, nur noch Reste an den ehemaligen Kontaktstellen
zwischen Partikel und Probe vorhanden. Eine Emitterzerstérung dieser Art, d. h. ein vdlliges
oder partielles (siehe Abb. 3.15 b) Schmelzen, fand bel vier von sieben Partikeln statt. Bei den
anderen Partikeln kam es zu Entladungen und damit verbunden zu einer volligen Zerstérung
des Emissionsbereiches.

Zwei Defekte, die mit hohem Strom deaktiviert worden waren, wurden ebenfalls mit dem
SEM analysiert. Einer davon, eine hochstehende Spitze am Ende eines Kratzers, ist durch
einen Strom von 9,2 pA vdllig weggeschmolzen. Wie in Abb. 3.16 zu sehen ist, kam es dabei
in der Umgebung des Emitters zu mehreren "kleinen" Entladungen, die jedoch nicht zu einer
grof¥flachigen (~ 10 um) Zerstérung um den Emissionsbereich fuhrten. Am anderen Defekt
(sehe Abb. 3.17) loste die Belastung mit hohem Strom, wie schon an drei der sieben
analysierten Partikel, mehrfache Entladungen aus und fihrte im Emissionsgebiet zur Bildung
von Kratern.

AccV SpotMagn Det WD Exp jp———r
200KV 20 5615x SE 122 1 5l“lm

Ya¥1%®

9,2 A
1,140" Alcm?

AccV SpotMagn Det WD Exp p—0m—]|
20.0kV 2.0 11230x SE 122 1 2um

Abb.3.16 SEM-Analyse eines Defektes (#9) auf Probe B, bevor und nachdem die emittierende Spitze durch
Stromkonditionierung weggeschmolzen ist.

Die aus den gemessenen Stromen und der Geometrie berechneten elektrischen Strom-
dichten sind ausreichend hoch, um das Schmelzen einer emittierenden Struktur (Abb. 3.14,
Abb. 3.15, Abb.3.16) durch Joulesche Erwarmung und Erwérmung aufgrund des
Nottingham-Effektes (siehe Kapitel 1.1.1) zu erkléren. Da solche Prozesse auf einer Zeitskala
von Nanosekunden bis Mikrosekunden ablaufen [223, 236], sind mit der Erwarmung
verbundene Abweichungen im I(E)-Verlauf experimentell hier nicht festzustellen. Hinzu
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kommt, dald aufgrund von Fluktuationen und Switching die I(E)-Kurven selten lineares FN-
Verhalten Uber den ganzen gemessenen Bereich zeigen.

Abb. 3.17 SEM-Aufnahme des Emitters (B #17) von Abb. 3.5 d)
und €) nach dessen Zerstérung durch mehrfache Entladung bei
einem Strom von 2000 pA (3408 A/cm?).

Das Restgas und von der Anode desorbierte Gase alein durften fur Entladungen in dem
zum Teil beobachteten Ausmal? (z. B. Abb. 3.17) nicht ausreichend sein. In diesem Fall ist in
Anlehnung an [223] ein Szenario vorstellbar, bel dem der Emitter aufgrund der Erwarmung zu
schmelzen beginnt. Aus dem verdampften Emittermaterial bildet sich durch die emittierten
Elektronen ein Plasma. Die positive Raumladung der lonen fuhrt zu einer zusétzlichen
Feldiberhéhung. Positiv geladene lonen werden zudem zur Emissionsstelle beschleunigt und
fordern die Erwarmung/Zerstbrung der Oberfldche. Der FE-Strom kommt trotz der
beginnenden Zerstorung des Emitters nicht sofort zum erliegen, da zum einen das Feld durch
die Raumladung Uberhoht wird, zum anderen wurden die Experimente im "constant current
mode" vorgenommen, d. h. bel einer Abschwéchung des FE-Stromes wird die Spannung von
der Regelung erhoht. Ein vorher eingestellter Maximalwert kann hier alerdings nicht
Uberschritten werden. Im allgemeinen befinden sich neben dem "Hauptemitter” etwas
schwéchere Emitter, die aufgrund der geschilderten Vorgange ebenfalls zu emittieren und
maoglicherweise auch zu schmelzen beginnen. Dieser ganze sich zum Tell selbst verstérkende
Prozel3 fuhrt schliefdlich explosionsartig zu einer volligen Zerstérung des Emitters und des
umliegenden Bereiches.

Bei den durchgefihrten Experimenten kam es nicht in allen Fallen zu diesen "starken"
Entladungen mit grof3flachig aufgeschmolzener Oberflache. Ein moglicher Grund dafir konnte
sein, dald fur derartige explosionsartige Vorgange eine gewisse "kritische" Gasdichte
erforderlich ist [223]. Diese kdnnte nicht erreicht werden, wenn z. B. aufgrund der Emitter-
grofe oder der Warmeleitfahigkeit zur Kathode nicht gentigend Material in einer gewissen Zeit
verdampft wird. Ein weiteres Kriterium konnte die Existenz ausreichend starker "Nachbar-
emitter” sein, die zur Verstérkung des Prozesses fuhren, und schliefdlich kdnnte noch —
apparativ bedingt — der Spannungswert eine Rolle spielen, welcher von der Regelung bei
nachlassendem Strom erreicht werden kann.

In rasterelektronenmikroskopischen Untersuchungen von Emittern in Resonatoren, die
durch HPP zerstort wurden, beobachtete man in vielen Falen einen sogenannten " Starburst”,
d. h. der entstandene Entladungskrater liegt in einer dunklen (verringerte SE-Ausbeute) stern-
formigen Flache [223, 233, 234]. Dieses Phanomen wurde auch nach Entladungen in DC-
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Abb. 3.18 SEM-Aufnahme eines "Starbursts’, der aufgrund einer
Entladung bei einem der FE-Scans entstanden ist.

“gopm=

Experimenten beobachtet [233, 238] und ist mutmaldich auf die Wirkung des Plasmas, das
wéhrend einer Entladung entsteht, und des Emissionsstromes zurtickzufiihren [223]. Der
genaue Mechanismus, speziell das Entstehen der eigentiimlichen Sternenform, ist noch nicht
geklart. Erstmals wurde auch in den Wuppertaler Untersuchungen zur FE ein Starburst
beobachtet. Dieser befand sich auf der Probe D und ist vermutlich bei einer Entladung
wéhrend eines FE-Scans entstanden. Wie die ex situ SEM-Aufnahme (Ug =19kV) in
Abb. 3.18 zeigt, ist der sternformige Bereich im Gegensatz zu den Ergebnissen anderer
Gruppen heller (erhdhte SE-Ausbeute).

In vielen Experimenten hat sich gezeigt, dal3 HPP ein durchaus wirksames Mittel zur
Bekdmpfung der EFE in Resonatoren ist [20, 223]. Es gelingt jedoch nicht immer, einen
Emitter durch HPP zu beseitigen. Es kann sogar vorkommen, dal3 durch die explosionsartige
Zerstorung — wie sie beim HPP von Resonatoren im allgemeinen auftritt — neue Emitter
entstehen oder eine nicht FE-bedingte Reduktion der Giite auftritt. Es wére deshalb glnstiger,
auch fur Resonatoren ein Verfahren zu finden, bei dem nur die emittierende Spitze ganz oder
auch nur zum Tell zerstort wird, wie es bei einem Teil der im FERM durch Konditionierung
deaktivierten Emitter der Fall war. Ein Schritt in der Entwicklung "schonenderer”
Konditionierungsverfahren wére z. B. einen Emitter Uber eine gewisse Zeit mit einem Strom
knapp unterhalb von | gestr U bel asten.

b) Der lonenbeschul} von Emittern

Die Deaktivierung von Emissionsstellen durch He-Processing wird der Abstumpfung oder
Abtragung durch IonenbeschuR [21], einer Anderung der Oberflachenzusammensetzung durch
lonenimplantation [239] und der Desorption von Gasen durch auftreffende He-lonen [21, 240]
zugeschrieben. Mikroskopische Untersuchungen haben aber auch gezeigt, dald ein Teil der
Emissionsstellen wie beim HPP durch Entladungen zerstort wird [223]. Was letztendlich bei
Emittern in Resonatoren vorgefallen ist, bei denen keine "explosive" Zerstérung stattgefunden
hat, bleibt unklar, da diese Emitter im SEM nicht mehr lokalisiert werden konnten.

Um derartige Prozesse besser zu verstehen, wurden vier Feldemitter auf Probe A solange
gezielt mit lonen beschossen, bis sich deren Emissionseigenschaften deutlich @nderten. Der
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Beschuf? erfolgte mit ungerastertem Strahl bel einem Einfallswinkel von 24° mit einfach
ionisiertem Argon mit einer Energie von 1 keV. Als Einstellungen wurde der Modus "sanft,
schnell” fir schnellste Abtragung bel 1 keV (vergleiche Kapitel 2.1.5) gewahlt.

Tabelle3.5 FE-Parameter von vier Emittern auf Probe A vor dem lonenbeschul® und vor bzw. nach der
"Beschul3-Sequenz”, bei der die Emission jeweils deutlich schwécher wurde.

Emitter Eon b e SN N/A Eon b ey SN N/A Eon b e Sen

[MV/m] [cm?] [Ym?  [MV/m] [cm?] [Ym?]  [MV/m] [cm?]
#1 28 107 140° 2,940% 44 89 1402 9,340 70 50 2407
#4 44 75 6402 6,440 48 44 4407 15407 104 37 840%
#11 19 83 240* 8840* 27 99 440  3,740%2 40 65 940
#13 48 87 4408  6,420* 59 62 6402 1,240% 98 33 340

Die wichtigsten "Stationen”, was Verénderung der FE-Eigenschaften in Abhangigkeit der
lonendosis N/A betrifft, sind in Tabelle 3.5 zusammengefalst. Abgesehen von stabilitéts-
bedingten Schwankungen in den Parametern lie? sich mit zunehmender lonendosis eine
Zunahme in der Einsatzfeldstérke und meist eine Abnahme in bgy feststellen, wahrend Sy
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Abb.3.19  Typisches I(E)-Verhdten vor und nach wiederholtem BeschuR mit Ar-lonen in @) halb-

logarithmischer und b) FN-Darstellung.
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sich in keine bestimmte Richtung veranderte. Die fur eine deutliche Emissionsreduktion nétige
Dosis an Argonionen lag zwischen 3340?/m2 und 440%°/m2. GemaR der mit der IG
vorgenommenen Kalibrierung fir Nb-Fl&chen unter einem Einfallswinkel von 24° entspricht
das einer Abtragung zwischen 54 nm und 684 nm.

Ein typisches Beispiel fur die Veranderung der Emissionseigenschaften mit schrittweise
steigender lonendosis ist in Abb. 3.19 dargestellt. Zum einen ist bereits bel geringeren Dosen
eine stabilisierende Wirkung, vermutlich durch das Abtragen schwach gebundener Adsorbate,
zu sehen, zum anderen zeigt sich die emissionsabschwéachende Wirkung des lonenbeschusses.
Vor alem im Verlauf der grinen Mef3punkte (¢ ) in Abb. 3.19 b wird deutlich, wie eine
I(E)-Kennlinie trotz instabilen FE-Verhatens partiell "FN-artig" sein kann, d. h. in FN-
Darstellung abschnittsweise linear verlaufen kann. Weiterhin ist eine stabilisierende Wirkung
durch den FE-Stromfluld festzustellen. Die von 10 nA nach 0,2 nA verlaufende Kurve (&)
wurde jewells direkt nach der zum hoheren Strom gemessenen Kurve (41) aufgenommenen
und zeigt meist ein etwas stabileres Verhalten.

Alle vier mit lonen beschossenen Emitter wurden vor und nach der "Deaktivierung" mit
dem SEM analysiert. Die Ergebnisse sind in Abb. 3.20 dargestellt. Bei Emitter #1, einem
Partikel, war die durch die lonen deponierte Leistung offensichtlich so hoch, dal3 das Teilchen
zum Teil geschmolzen ist. Der auf das Partikel treffende Bereich des lonenstrahles besitzt eine
elektrische Stromdichte von 0,57 A/m?, was bel einfach ionisiertem Argon einer lonenstrahl-
dichte von 3,640° Ar's’um™ entspricht. Die pro Flache und Zeit deponierte Energie
(Ug = 1kV) betragt somit 0,57 nJs'um™. Der groRte Teil dieser Energie wird in Warme
umgesetzt. Die Joule'schen Verluste durch den elektrischen Strom, der Uber das Partikel
abflieft, sind zu vernachlassigen, da firr ein Nb-Partikel der GréRe 1x1x1 pm3 nur ~ 102 J/s
anfallen (vergleiche [233]). Nach Berechnungen von [233] sind zum Schmelzen von Nb sind
einige nJ/ums? erforderlich, weshalb das Schmelzen eines Partikel durch die einfallenden lonen
nur bel extrem geringer Warmeleitfahigkeit zwischen Partikel und Probe eintreten durfte oder
bei Emittermaterial mit geringerer Schmel ztemperatur und/oder spezifischer Warmekapazitét.
Ahnlich wie bei Emitter #1 befand sich nach dem lonenbeschu3 bei #4 am ehemaligen
Emissionsort geschmolzenes Material (siehe Abb. 3.20 b). Mit hoher Wahrscheinlichkeit ist
bei keinem dieser beiden Emitter das Schmelzen auf Entladungen wéahrend der FE-
Experimente zuriickzufihren, da bei den Messungen keine fir Entladungen typischen
sprunghaften Veranderungen der Emissionsel genschaften aufgetreten sind. Aul3erdem nehmen
die Zerstbrungen nach Entladungen im allgemeinen flachenmal3ig grof3ere Ausmalie an.

Bei Emitter #11 (siehe Abb. 3.20c) fuhrte der lonenbeschul3 im wesentlichen zur
Entfernung der dinneren Bereiche des Partikels, wéahrend gewissermallen das Gerust
dbrigblieb. Emitter #13 (siehe Abb.3.20d) wurde durch das Ionenbombardement
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abgestumpft. Bei diesen beiden Beispielen ist aso die Deaktivierung tatsachlich auf das
"mechanische” Abtragen der Partikel zurtickzufthren.

a)
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Abb. 3.20 SEM-Analyse von Emittern auf Probe A vor und nach dem Beschufd mit Ar-lonen.

In supraleitenden Beschleunigungsresonatoren verwendet man wegen der erforderlichen
geringen Temperaturen Helium als "Sputtergas’. Beim He-Processing werden wahrend des
Resonatorbetriebes geringe Mengen (ca. 1 mbar, gemessen bei Raumtemperatur) an Helium in
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den Resonator eingelassen [21]. Betrachtet man nun in einer groben Abschétzung einen
TESLA-Resonator (1,3 GHz), der beim Processing mit Eqxc =20 MV/m (E =40 MV/m)
betrieben wird. Die Zeitdauer, in der sich die elektrische Feldstarke z. B. an der Irisblende
oberhalb 30 MV/m befindet, betragt 0,2 ns. Die lonisierungsenergie von Helium betrégt 25 eV
bzw. 54 eV fir zwefache lonisierung [241]. Emittierte Elektronen erreichen 25€eV bei
30 MV/min 0,82 um nach 0,6 ps, die Anwesenheit ionisierten Heliums ist also gewahrleistet.
Einfach ionisiertes He erreicht bei 30 MV/m eine kinetische Energie von 1 keV in 33 um nach
0,3ns. Legt man das Mikrospitzenmodell als dominierenden Emissionsmechanismus
zugrunde, ist noch zu erwéhnen, dal3 das elektrische Feld in unmittelbarer Nahe der Emissions-
stelle etwa um einen Faktor 100 Uberhdht ist. Berechnungen der elektrostatischen
Feldverteilung haben jedoch gezeigt, dal3 diese Feldiberhthung oberhalb des Emitters sehr
schnell abnimmt. Je grofer by desto schneller die Abnahme der Feldstarke direkt Gber der
Spitze. Bereits nach einer Strecke, die der Emitterhdhe entspricht, ist das Feld nur noch um
wenige Prozent Uberhoht. Die Feldiberhdhung kommt hier also nur in Absténden << 1um
Uber den Emittern zum tragen.

Geméal der Theorie fir Stoldionisation wachst eine Anzahl von urspringlich No Ladungs-
tragern Uber eine Strecke d bei einem lonisationsvermdgen g auf N = Np exp(gd) an. Geht man
davon aus, dal3 in einem Resonator ausreichend He-Atome zur Verfligung stehen, und nimmt
man weiterhin an, dal3 ein Emitter bei einem mittleren FE-Strom von ca. 1 pA konditioniert
wird, dann erzeugt dieser Strom einen um exp(gd)-1 geringeren lonenstrom. Fir He liegt g
unter den vorliegenden Bedingungen bei ca. 107 lonen/pum (nach [223]), auf einer Stecke von
10 um bis 100 pm erzeugt der angegebene Strom also pro Sekunde zwischen 640° und 630’
He-lonen. Beschief3en diese vom FE-Strom erzeugten lonen eine Flache von etwa 1 umz, wird
eine lonendosis von 10%%/m? nach ca. 3 bis 30 Minuten erreicht. Es gilt allerdings zu bedenken,
dai3 diese Dosis beim Beschul? mit der |G erst nach 47 Minuten erreicht wurde.

Weiterhin muf3 noch der Sputtering Yield von He im Vergleich zu Ar beriicksichtigt
werden. Die von der Projektilart abhangigen Faktoren in Formel (2.3) zur Berechnung des
Sputtering Yield betragen fur Ar bzw. He, welches auf ein Nb-Target trifft, my/(my+m;) = 0,30
bzw. 0.04 (vergleiche Formel (2.4)), s,(1keV) = 0,19 bzw. 0,37 (nach Formel (2.5) und [195])
und a(m/my) = 0,4 bzw. 2,1 (nach [194]), wodurch sich ein um 1,26 héherer Sputtering Yield
fur He auf Nb ergibt. Bel einem Fe-Target erhdlt man nach der Theorie von P. Sigmund einen
um 1,57 hoheres Y fir Heim Vergleich zu Ar.

Die durchgefiihrten, groben Abschdtzungen sollen keine streng quantitative Betrachtung
der Vorgange beim He-Processing liefern, sondern lediglich ein Mal3 fur die Grolen-
ordnungen dieser Prozesse geben, um die Relevanz der mit dem FERM durchgefihrten
Experimente zu verdeutlichen. Bel einer genauen quantitativen Behandlung sind viele weitere
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Aspekte zu berlicksichtigen, unter anderem die Erzeugung von SE, die Desorption von Gasen
durch auftreffende lonen, Raumladungs- und HF-Effekte.

Die hier durchgefuhrten Experimente haben gezeigt, dald Emitter ohne grof3flachige
Beschadigung der Kathodenoberflache durch lonenbeschufd deaktiviert werden kénnen und in
welchem Bereich die dafir notige lonendosis liegt. Wie eine Abschétzung fur die in
Resonatoren vorliegenden Verhéltnisse ergeben hat, sind derartige Vorgange auch beim He-
Processing vorstellbar. Da eine wesentliche Abschwéchung der Emission erst mit einer lonen-
dosis erreicht wurde, die auch eine signifikante Verénderung der Emittergeometrie mit sich
brachte, lassen sich Gasdesorption und lonenimplantation als Mechanismus der Deaktivierung
beim He-Processing ausschlief?en. Die hier beobachtete selektive Zerstbérung der
emittierenden Struktur sind einer grof¥lachigen Zerstérung durch Entladungen wegen der
damit verbundenen Gefahren (Erzeugung von "Sekundaremittern”, Reduktion der Gute)
vorzuziehen. Ein néchster Schritt wére deshalb, anhand der Daten und durch Tests die fur
Resonatoren gunstigen Einstellungen, was maximalen FE-Strom, Gasmenge und Dauer
betrifft, weiter zu evaluieren.

3.2 Physikalische Mechanismen

Die Erforschung der physikalischen Mechanismen, die mit der parasitiren FE auf
grol¥flachigen Metallkathoden verknipft sind, ist nicht allein aus akademischem Interesse von
Bedeutung. Auch die Entwicklung oder Verbesserung von Prdparationss und
Konditionierungsverfahren zur Vermeidung parasitéarer FE |83 sich durch die Kenntnis der
physikalischen Prozesse noch gezielter voranbringen. So stellt sich z. B. die Frage, ob im
Bezug auf die EFE nur bestimmte Arten bzw. Materialien von Partikel/Defekten vermieden
werden mussen. Was ist bel der Konditionierung zu beachten, damit keine " Sekundaremitter”
oder sonstige Schadigungen der Oberfldche auftreten (siehe Kapitel 3.1.3)? Wie werden
Emitter aktiviert (Switch On)? Welche Rolle spielen die De- und Adsorption von Gasen und
die Segregation interstitieller Verunreinigungen? Fragestellungen dieser Art sind eng mit dem
physikalischen Mechanismus der EFE verknipft und sollen anhand experimenteller
Ergebnisse und der aus der Literatur bekannten Theorien und Modellen diskutiert werden.

3.2.1 Anwendung des Mikrospitzenmodells

Bereits in einer vorangegangenen Wuppertaler Arbeit konnte N. Pupeter an emittierenden
Partikeln auf einer zuletzt bei 400 °C im Vakuum geheizten Nb-Probe (PK4) zeigen, dal3 die
EFE in diesem Fal im wesentlichen auf geometrische Feldiberhdhung nach dem Mikro-
spitzenmodell zurlckzufihren ist [16, 54]. Zum einen standen die Verénderungen der
Emissionseigenschaften, die durch Aufbringen einer 15 nm dicken Goldschicht verursacht
worden waren (PK4(Au)), im Einklang mit den nach dem Mikrospitzenmodell gestellten
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Erwartungen und im Widerspruch zu den Vorhersagen anderer gangiger Modelle. Zum
anderen konnten die mit Hilfe von SEM-Analysen und Formel (1.9) berechneten Feld-
Uberhdhungsfaktoren by, die EFE in der beobachteten Stérke erkldren (vergleiche
Kapitel 1.1.2).
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Abb.3.21  FN-Parameter von Emittern im Vergleich zu den mit Hilfe des Mikrospitzenmodells aus SEM-
Analysen bestimmten geometrischen Feldiiberhohungsfaktoren und Emissionsflachen.

In der gleichen Weise wurden zur Verbesserung der Statistik die Emissionsstellen einer
weiteren ebenfalls manuell chemisch polierten und bel 400 °C geheizten Nb-Probe (PK1)
anaysiert. Schliefdich wurden noch die Emitter der Proben A bis D mit Hilfe der Formeln
(2.8) und (1.9) ausgewertet, um auch Aussagen Uber Emitter nach nafl3chemischer Préparation
(ohne HT) und vor allem auch tGber Emitter, wie sie typischerweise in Resonatoren auftreten,
machen zu konnen. Hier befanden sich auch erstmals mechanische Defekte unter den auf
diese Weise ausgewerteten Emittern. In Abb. 3.21 werden die so berechneten bge, Und Sye0 mit
den FN-Parametern bgy und Sy verglichen, die aus dem I(E)-Verhalten ermittelt wurden.
Wahrend bry flr fast alle 85 analysierten Emitter in der GroRenordnung von bge, liegt und fir

einen groflen Teil dieser

Tabelle3.6 Statistischer Vergleich der gemessenen FE-Eigenschaften mit  \\/erte sogar nahezu Uber-
den Erwartungen nach dem Mikrospitzenmodell. Die Proben A bis D sind o
zusétzlich nach Emitterarten aufgeschl isselt. einstimmung  festzustellen

«~ Ist, gibt es fur die Emis
Probe(n)  Anzahl Eqy 0/ Eon go Pen /Do Se ! S (2D) ) 9

AB,C,D 31 078 0,06 1,38 0,12 23,3 (x0,57) sionsflache eine grote Dis-
® Partikel ® 18 ® 0,65 +0,05 ® 1,48 +0,15 ® 70,3 (+0,69) krepanz zwischen FN-Ana-
® Defekte ® 13 ® 0,95 +0,11  ® 1,24 +0,17 ® 5,1 (+0,96)

lyse und geometrischer Ab-

PK1 16 1,03 022 237 041 19,6 (+0,65) ] .
PK4 21 120 +017 114 015 2692 (+0,34) schatzung. S weist stark
PK4 (Au) 17 1,45 £0,20 1,14 £0,11 8,7 (x0,53) sreuende und zum Teil
alleProben 85 1,06 0,08 146 011 340 (+0.28)

100(Srn / Sy) D

) Logarithmische Mittelung, also eigentlich 10
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unrealistisch hohe Werte auf.

Tabelle 3.6 zeigt eine statistische Auswertung der FN-Parameter im Vergleich zu den aus
der Geometrie berechneten Werten. Unter allen bisher auf diese Weise ausgewerteten Daten
sind die Werte fur bgy durchschnittlich 1,46 mal hoher al's die geometrisch abgeschétzten Feld-
tberhohungsfaktoren bge. Die Sy liegen im Mittel um einen Faktor 34 hoher als die
Geometriewerte Sye0. Weder aus der Abbildung noch aus den Werten in der Tabelle sind
signifikante Unterschiede zwischen den manuell préparierten, geheizten Proben (PK1, PK4)
und den geschlossen nal3chemisch praparierten Proben (A bis D) ersichtlich. Bei letzteren
scheint die Diskrepanz zwischen FN-Daten und Modell fur Partikel grofer as fur die
mechanischen Defekte zu sein. Dabei dirfte es sich jedoch um einen systematischen Fehler
handeln, da bei den kleinen und meist sehr dinnen Strukturen (vergleiche SEM-Analysen in
Kapitel 3.1) die geometrische Parameterisierung, bel der Struktur und Unterstruktur durch
hal bkugel bedeckte K egel stimpfe angenahert werden, schwierig und fehlerbehaftet ist.

Aus den Parametern by und Sy kann man mit Hilfe der Gleichung (1.5) unter Annahme
einer Austrittsarbeit F (hier 4,0 eV bzw. 4,05 eV fur die goldbeschichtete Probe [16, 54]) die
Einsatzfeldstarken Eqn, ge0 berechnen, die sich im Rahmen des Mikrospitzenmodells ergeben
wuirden. Diese Werte sind in Abb. 3.22 im Vergleich zu den in U(2)-Messungen ermittelten
Einsatzfeldstarken Eon, u(p dargestelit.
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Abb. 3.22 Mit U(2-Messungen bestimmte Einsatzfel dstérke von Emittern im Vergleich zu der nach dem Mikro-
spitzenmodell erwarteten Einsatzfeldstarke. (Legende: siehe Abb. 3.21 b.)

Eswird deutlich, daf’ das Modell der geometrischen Feldiberhéhung durch Mikrospitzen —
sofern man die Unterstruktur der Emitter berticksichtigt — die EFE in der beobachteten Stéarke
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erklaren kann, und zwar sowohl fur Emitter auf chemisch polierten und geheizten als auch auf
geschlossen nal3chemisch praparierten Nb-Proben. Dies gilt nicht nur fir emittierende Partikel,
sondern auch fir mechanische Defekte. Dieses Ergebnis wird durch die Beobachtung unter-
stutzt, dal? der Emissionsursprung innerhalb von grof3flachigen mechanischen Defekten immer
an Stellen lokalisiert wurde, an denen sich eine von der Oberfldche abstehende Geometrie
befand (siehe z. B. Abb. 3.5d und €). Im statistischen Vergleich aller 85 Emitter liegt Eon, u(y
nur 6% Uber Egn geo (Siehe Tabelle 3.6). Trotz weitgehender Ubereinstimmung zwischen
Modell und Mef3daten muld3 aber betont werden, dal3 im Mikrospitzenmodell nicht alle
experimentellen Beobachtungen, vor allem was die effektive Emissionsfl&che betrifft, erklart
werden konnen.

3.2.2 Die Ergebnisse im Kontext anderer Modelle

Einige Aspekte, die im Falle grol3flachiger Metallkathoden fir oder gegen eine EFE nach
dem MIV- oder dem MIM-Modell sprechen, wurden in Kapitel 1.1.2 bereits anhand von
Ergebnissen aus der Literatur oder friherer Wuppertaler Arbeiten diskutiert. Eine quantitative
Auswertung der im Rahmen dieser Arbeit vorliegenden Daten nach dem MIV- oder MIM-
Modell gestaltet sich schwierig, da die hierzu wichtigen Eigenschaften der Emitter (Austritts-
arbeit, Elektronenaffinitdt, Dielektrizitétskonstante und Dicke eventuell vorhandener
| solatoren) unbekannt bzw. nicht vorhanden sind.

Bel den Defekten der Proben A bis D — betrachtet man die SEM-Analysen in Kapitel 3.1
(z. B. der Emitter in Abb. 3.16) — kann aufgrund des morphologischen Verlaufs und der
fehlenden Aufladung wéhrend des Elektronenbeschusses geschlossen werden, dal? es sich
meist um mechanisch verformtes Kathodenmaterial handelt, das in leitender Verbindung mit
der Kathode steht. Dafur spricht auch, dald bei der EDX-Analyse direkt in den Emissions-
bereichen abgesehen von hin und wieder etwas erhohtem C-Gehalt keine Fremdelemente
gefunden wurden.

An den emittierenden Partikel der Probe PK4 wurde durch die Goldbedampfung
experimentell eindeutig bewiesen, dal} EFE dort hauptséchlich durch felduberhGhende
Mikrospitzen verursacht wurde [16]. Die anderen Proben zeigen ein analoges Verhalten,
weshalb man hier allein deswegen mit hoher Wahrscheinlichkeit vom gleichen Emissions-
mechanismus ausgehen kann.

Da die Partikel bel der SEM-Analyse keine elektrostatische Aufladung zeigten, kann man
davon ausgehen, dal3 diese weder aus isolierendem Material bestehen noch durch eine
| solatorschicht von der Kathode getrennt sind. Angenommen die Partikel wiirden trotzdem aus
isolierendem Material bestehen, so sind fur eine EFE nach dem MIV-Modell die meisten
dieser "papierartigen” Partikel dinner als die geforderte Schichtdicke von 0,1 pm bis 1 pm.
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Die folgende Diskussion wird trotz fehlender Indizien unter der Annahme gefihrt, dal3 die
Partikel durch eine Isolatorschicht von der Kathode getrennt sind. Was EFE betrifft, zeigen
andere Kathodenmaterialien (z. B. in dieser Arbeit: Cu, Edelstahl) bei vergleichbarer
Praparation ein dnliches Verhaten und dhnliche FE-Belastung, obwohl dort Oxide mit
anderen Eigenschaften (z. B. leitend) gebildet werden. Das Oxid scheidet daher als Isolator im
MIM-Modell aus. Wie schon in Kapitel 1.1.2 diskutiert, wére im Fall von Niob das Nb,Os
wegen des starken Potentialabfalls, den man innerhalb der dinnen Schicht braucht, unge-
eignet. Erschwerend kommt hier hinzu, dal3 Nb,Os ein sehr hohes e (3 20 [69]) besitzt. Also
mUuf3te sich ein geeigneter Isolator gewissermal3en an den Partikeln selbst befinden.

Fir die analysierten Partikel der Proben A bis D wurde versucht, mit Hilfe von
Formel (1.10) eine Auswertung nach dem Antennenmodell vorzunehmen. Dazu wurde deren
Hohe h bestimmt und die Partikel wurden entsprechend ihrer Form in flnf, von blattartig (in
der Mitte aufliegende Halbkugelschale, f; =0,48) bis zylinderférmig (f; = 0,22) reichende
Kategorien eingeteilt. Unter der Annahme einer sehr diinnen Isolatorschicht (d = 6 nm) und
einer niedrigen Dielektrizitdtszahl (e=2 bzw. 4 und f,=1,3 bzw. 1,5) wurden Feldiber-
hohungsfaktoren berechnet, die aufgrund der getroffenen Annahmen eher als Obergrenzen zu
bezeichnen sind. Weiterhin gilt zu bedenken, daf3 die Formel nur einen Anfangszustand
beschreibt, da durch eine elektrostatische Aufladung des Partikels noch eine deutliche
Verminderung des Potentials zu erwarten wéare. Der Vergleich dieser Feldiberhéhungs-
faktoren mit den entsprechenden bgy ist in Abb. 3.23 dargestellt. Sient man von noch
komplizierteren Mechanismen wie der Emission heif3er Elektronen tber Leitungskanéle ab und
geht von einem "ungestorten” Isolator und verlustfreiem Elektronentransport im Leitungs-
band des Isolators aus, mifde bel der Bestimmung von bgy as Austrittsarbeit die MI-
Barrierenhhe Fy-c; verwendet werden, weshalb ben kar. = ben[(F w-Ci)/F m]¥? gilt. Das hat
zur Folge, dal3 die "wahren" by korr. €twas kleiner waren.
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Bertcksichtigt man neben der Feldiiberhdhung nach Formel (1.10), dal3 die Emission meist
seitlich am Partikel im Bereich geringerer Feldiberhéhung erfolgen muf3, sich das Partikel
elektrostatisch auflédt und am MI-Kontakt eine geringere Barrierenhohe existieren kann, ist
trotz "gunstiger" Annahmen bei dieser hypothetischen Betrachtung die Feldiiberhéhung durch
den Antenneneffekt durchschnittlich zu gering fir die beobachtete EFE.

3.2.3 Modellierung des Adsorbateinflusses auf die iberhdhte Feldemission

Uber die in Kapitel 1.1.2 diskutierten Argumente gegen MIV- und MIM-Modell hinaus
sprechen also auch die hier erzielten Resultate gegen eine EFE nach dem MIV- oder dem
MIM-Modell und fir eine hauptséchlich durch Feldiiberhdhung von Mikrospitzen verursachte
EFE. Nach wie vor gibt es jedoch Phanomene, die sich damit nicht erkléren lassen und die
bereits in der vorangegangenen Dissertation von N. Pupeter [16, 93] empirisch beschrieben
und dem Einflu3 von Adsorbaten und Oberflachenverbindungen zugeschrieben wurden.
Deshalb soll im folgenden unter anderem anhand des in Kapitel 1.1.2 behandelten
theoretischen Modells von C. B. Duke und M. E. Alferieff [95] genauer auf die mit dem
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Abb. 3.24 Zusammenhang zwischen den FN-Parametern bgy und Sy von 696 in Wuppertal und von 83 in Genf
[10] analysierten Emittern.
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FERM erzielten experimentellen Ergebnisse eingegangen werden.

In Wuppertal wurden bisher fast 700 parasitére Emitter auf verschieden préparierten oder
aus verschiedenen Metallen bestehenden Kathoden beziglich ihrer FE-Eigenschaften
charakterisiert. Die entsprechenden FN-Parameter sind im Diagramm in Abb. 3.24 dargestellt.
Ebenfals in diesem Diagramm enthalten sind die Werte von 83 Emittern, die in Genf im
Rahmen der Dissertation von Ph. Niedermann [10] analysiert worden waren. Bei einer EFE
allein nach dem Modell der Feldiberh6hung durch Mikrospitzen, die von mikrometer- und
submikrometergrof3en Partikeln mit statistisch variierender Struktur und Gréf3e verursacht
wird, wirde man véllig unkorrelierte FN-Parameter und Sm-Werte zwischen 107 cm?
(rk ~1 pm) und 10" cm? (rk ~ 1 nm) erwarten. Tatsachlich aber — wie das Diagramm zeigt —
weist ein nicht unerheblicher Anteil der Emitter S\-Werte ober- und unterhalb der
angegebenen realistischen Grenzen auf und es deutet sich eine Korrelation zwischen den im
reinen Mikrospitzenmodell unabhéngigen Parametern by und S an.

Wie die Uberlegungen in Kapitel 1.1.2 gezeigt haben, lassen sich derartige Beobachtungen
nicht einfach auf eine lokal veranderte Austrittsarbeit zuriickfuhren. Unrealistisch hohe Sy
sind oft bei Emittern mit sehr instabilem FE-Verhalten zu beobachten. Eine Fluktuation der
Emission, vor alem wenn die Anderungen nicht immer nur in eine Richtung gehen und zum
Teil reversibel sind, ist oft mit einer Ad- und Desorption von Atomen oder Molekilen
verbunden. Daher kann das Auftreten unrealistischer S mit hoher Wahrscheinlichkeit dem
Einfluld von Adsorbaten zugeschrieben werden. In der Dissertation von N. Pupeter [16, 93]
wurde diese Annahme durch das Beispiel eines besonders instabilen, und mehrfach hinter-
einander analysierten Emitters (H3#206) unterstitzt. Die FN-Parameter bpy und Sy dieses
Emitters veranderten sich offensichtlich in Abhangigkeit voneinander, so dal’ dieses Verhalten,
wie in Abb. 3.25 dargestellt, unter der Vorgabe eines beliebigen, aber realistischen bye, und
S0 €Mpirisch mit Formel (1.12) beschrieben werden konnte. Auch die Veranderungen der
FN-Parameter anderer instabiler Emitter zeigten oft einen derartigen Verlauf.

* H3#206
hypothet. Bgeo , Sgeo
Sen~ exp(Konst./ bry)
— Sgn~ 1/ bgy-exp(Konst./bey) Abb.3.25 Stark variierende
— Eon =20 MV/m FN-Parameter eines instabilen
— Eon =200 MV/m Emitters (H3#206 [16, 93]).
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Durch Analyse der Proben A bis D standen nun auch Daten von Emittern zur Verfligung,
die instabiles, partiell FN-artiges Emissionsverhalten besal3en und deren Geometrie mit Hilfe
von SEM-Aufnahmen parameterisiert war. Tragt man fir einen Emitter In(Ssy) gegen 1/bgy
auf, lassen sich bgeorit UNd Syeorit geMa Formel (1.12) aus Steigung und Achsenabschnitt
bestimmen. Der Vergleich mit den geometrisch bestimmten bge, und Sy VoON flnf vielfach
charakterisierten Emittern mit fluktuierendem Emissionsverhalten zeigt weder eine Uberein-
stimmung noch eine Korrelation zwischen diesen Daten. Letzteres wére zumindest dann zu
erwarten, wenn die Konstanten in Formel (1.12) durch Annahme falscher bge, UNd Syeo bel
Erstellung der Formel nicht korrekt gewesen wéren. Das bedeutet, dal3 in den empirisch
festgestellten adsorbatbedingten Verdnderungen der Fall reiner metallischer FN-Emission
nicht enthalten sein muf3. Betrachtet man die Kennlinien eines instabilen Emitters, dessen bgy
und Sy sich gemald Formel (1.12) verandern, in FN-Darstellung, stellt man fest, dal3 sich die
Verlangerungen der einzelnen linearen Bereiche in nahezu einem Punkt schneiden, d. h. es
existiert fur alle (bev;Sen) €in Wertepaar (g Ert), das theoretisch von den verschiedenen
Emissionszustanden "getroffen” wird. Aus der modifizierten FN-Gleichung (1.5) folgt deshalb
fr bpy und Sey ein Zusammenhang der Form

F ®BF *? 0
o

| -
S =3 exp (33
VTAEL b GE. b

Alle"Teil-Kennlinien" von Emitter H3#206 wirden bel Eg: = 49 MV/m einen Emissionsstrom
Is: = 0,87 nA liefern. Die entsprechende Fitfunktion ist in Abb. 3.25 eingezeichnet. Man sieht,
dai eine signifikante Abweichung zu Gleichung (1.12) erst bel sehr grof3en bey auftritt, da
dann der vorexponentielle Faktor der modifizierten FN-Gleichung zu dominieren beginnt. Der
wesentliche Unterschied zwischen diesen Gleichungen liegt ja darin, dal3 bgy im vor-
exponentiellen Faktor von (1.12) nicht vorkommt.

Nach dem Modell von C. B. Duke und M. E. Alferieff [95] kommt es im Bereich eines
Adsorbatzustandes zu einer erhohten Tunnelwahrscheinlichkeit. Das elektrische Feld wird
durch das Adsorbat nicht abgeschirmt, weshalb zwischen dem Vakuumlevel am Ort des
Adsorbates (Abstand d von der Metalloberflache) und dem Adsorbatzustand eine feste
Energiedifferenz Be vorliegt. Der Adsorbatzustand befindet sich bei Wes = Wi +F -eEd- B,
d. h. er "wandert" mit steigendem elektrischen Feld zu niedrigeren Energien. Oberhalb der
Fermi-Energie ist das Leitungsband des Metalls bel nicht zu hohen Temperaturen gering
besetzt, wéhrend zu niedrigeren Energien hin die Dicke der Oberflachenpotentialbarriere
zunimmt. Deshalb fuhrt ein Adsorbatzustand vor allem dann, wenn er sich im Bereich der
Fermi-Energie (d.h. F-eEd-Be» 0) befindet, zu einem stark erhthten FE-Strom. Die
spektrale Emissionsstromdichte fir Adsorbatbedeckungen bis zu einer Monolage (also g £ 1)
setzt sich zusammen aus den nach der FN-Theorie (Formel 1.4) emittierten Elektronen der
adsorbatfreien Stellen und den an den bedeckten Stellen um einen Faktor R; (Formel 1.16)
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verénderten FN-Strom. Durch die Integration Uber die Energie und tber die Flache erhdt man
den Gesamtstrom

1(E.Q) = & ¢t R(EW) +1- q] ], (E.W) dW dS. (3.4)

S -¥
Im Falle parasitérer Emitter ersetzt man das elektrische Feld E durch bye, XEo und das Integral
Uber die Flache S durch Sye. Fur praktische Zwecke ist es bel nicht zu grof3en elektrischen
Feldern und nicht zu hohen Temperaturen vollig ausreichend, die Integration tGber W von der
Leitungsbandunterkante (W= 0) bis zur Oberkante der Potentialbarriere vorzunehmen. Wie
aul¥erdem in Kapitel 1.1.2 erwahnt, wird die Verdnderung R;; der FE durch resonantes Tunneln
ausreichend genau durch Ry, (Formel 1.18) beschrieben. Da die Integration Uber W in
Gleichung (3.4) analytisch nicht durchfthrbar ist, wurde ein Computerprogramm erstellt, um
|(Eg)-Kennlinien zur weiteren Uberpriifung des Modells numerisch zu berechnen. Das
Diagramm in Abb. 3.26 zeigt das Ergebnis einer solchen Berechnung fur verschiedene
Bedeckungsgrade in FN-Darstellung. Als Parameter wurden in diesem Beispiel T =300K,
Wi =6€eV, F =3¢V, by, =100 und Sy = 10" cm? gewshlt. Der Adsorbatzustand liegt bei
Be = 2,34 eV und einem Abstand d =5 A zum Metall. Fir g =1 fuhrt dies elnerseits zu einer
Verschiebung der Kurve im Vergleich zu reiner metallischer Emission, andererseits zu einer
breiten Ausbuchtung der Kurve bei einem elektrischen Feld Eq = (F -Bg)/(ebgeod), bei dem die
Resonanz auf gleicher Hohe mit der Fermi-Energie liegt. Die adsorbatbedingte Stromerhéhung
(bei g=1) entspricht unter Annahme realer Bedingungen (im interessierenden Mef2bereich
befindet sich die Resonanz an der Fermi-Kante, d~A, F » 4 eV, Pgeo » 100, Sye0 ~ 1012 cmP)
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Abb.3.26 FN-Darstellung numerisch berechneter |(E)-Kurven, die den EinfluR resonanten Tunnelns (d =5 A,
Be = 2,34 eV) auf die EFE einer Metallspitze (Dge, = 100, Sye0 = 102 cm?, F =3 eV) bei variierender Adsorbat-
bedeckung verdeutlichen.
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einer Absenkung der Einsatzfeldstarke auf 50% bis 70%. Eine EFE durch resonantes Tunneln
ist somit ohne zusétzliche geometrische Feldiberhdhung nicht zu erkléren. Dies zeigte sich
auch bel den Sputterexperimenten an Emittern, in denen die Emission erst nach starker
Veranderung der Emittergeometrie deutlich schwécher wurde.

Mit den nach Gleichung (3.4) berechneten I(Ep)-Kurven wurde wie bei den Mef3daten eine
"lokale" FN-Analyse vorgenommen (F = 4,0 €V), da sich die Ausbuchtung der Resonanz im
FN-Plot Uber viele Grofienordnungen erstreckt. Die Parameterisierung durch die FN-Anayse
wurde beibehalten, da die durch Adsorbate verdnderten I(Eo)-Kurven analytisch nicht
beschrieben werden konnen. Die so fur einen festen Mefdbereich (I =0,5nA bis 10nA)
gewonnenen (ben;Sen)-Werte sind — bezogen auf die verwendeten geometrischen Parameter
Pgeo = 100 und Sye0 = 102 cm2 — in das Diagramm von Abb. 3.27 eingezeichnet. Es handelt
sich dabel um die Ergebnisse von zwel verschiedenen Beispielrechnungen, und zwar bei
F=3eV,B.=234¢eV undbel F =5eV, B.=3,7 eV. Die sonstigen Parameter sind mit dem
Beispiel von Abb. 3.26 identisch. Ebenfalls im Diagramm von Abb. 3.27 enthalten sind die
FN-Parameter von funf Emittern auf Probe A, die mehrfach gemessen wurden und besonders
instabiles Emissionsverhalten aufwiesen. Auch diese Daten zeigen einen Verlauf, der sich fir
die einzelnen Emitter mit Gleichung (3.3) gut beschreiben 1&/3%. Bei Bedeckungen zwischen
10 und 1 oder zwischen 0 und 10™ gilt dies ebenfalls firr die simulierten Daten, die das
Verhalten eines Teils der Mef3punkte sogar quantitativ beschreiben. Der typische Verlauf der
FN-Parameter von instabilen Emittern mit Switching zwischen unterschiedlichen Emissions-
zusténden, der in der empirischen Gleichung (3.3) zum Ausdruck kommt und auch zur
Korrelation zwischen bey und Sy fuhrt (siehe Abb. 3.24), 183t sich also mit resonantem
Tunneln Uber Adsorbatzustande bei variierender Adsorbatbedeckung erklaren.
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Abb. 3.27 Auf geometrische Werte normierte FN-Parameter instabiler Emitter auf Probe A im Vergleich zu FN-
Parametern, die aus simulierten I1(E)-Kurven ermittelt wurden.
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Im folgenden sollen noch die Einflisse der einzelnen Variablen, die in diese Modell-
rechnungen eingegangen sind, im Hinblick auf die Variation der analog zu den Messungen
ermittelten FN-Parameter bgy und Sey diskutiert werden.

Die gezeigten Rechnungen wurden immer mit einer Temperatur von 300 K durchgefiihrt.
Der Einfluld einer Temperaturvariation wurde nicht quantitativ untersucht, es ist aber zu
erwarten, dal3 die adsorbatbedingte Stromerhthung bel geringerer Temperatur aufgrund einer
zu hoheren Energien hin steileren Flanke im FN-Energiespektrum (siehe Abb. 1.2) mit
ansteigendem elektrischen Feld abrupter einsetzen wirde. Dies hétte eine ausgeprégtere, d. h.
"schmalere” Ausbuchtung im FN-Plot zur Folge. Ein signifikanter Einflufld der Fermi-Energie
W waére nur fur unrealistisch kleine W festzustellen, d. h. wenn im Leitungsband fast keine
Elektronen wéren. Die wirkliche Austrittsarbeit F an den Emissionsorten ist nicht bekannt,
deshalb erfolgt die FN-Analyse mit der mittleren Austrittsarbeit von Nb (4 eV). Selbst im
Falle eines Emitters aus Nb kann durch Polarisation des Adsorbates die Austrittsarbeit
verandert sein. Dies wirkt sich fur alle Bedeckungen besonders auf by, weniger auf Sqy aus.
Ist dasreale F kleiner (grof3er), dann ist das ermittelte by grofder (kleiner) as bgeo. Aullerdem
ist die Ausbuchtung im FN-Plot bei grofRerem F ausgeprégter, was einen "steileren Anstieg”
und somit kleineres minimales bgy und ein gréferes maximales Sy zur Folge hat. Die
Rechnungen bertcksichtigen den Einflu der Bildladung. Bel der FN-Analyse wird die
Bildladung nicht berlcksichtigt, weshalb by bei F =4 eV um ca. 5% grofder as bge und Sen
um ca. zwei Grofienordnungen grofder as Syeo sind.

Eine geringere Bindungsenergie B. des Adsorbatzustandes fiihrt zu einer ausgepragteren
Ausbuchtung im FN-Plot, also zu kleinerem minimalen by und zu grofierem maximalen Sey.
Das Auftreten der Resonanz verschiebt sich dann aber auch zu héheren Strémen, d. h. die
starken Verédnderungen der FN-Parameter liegen unter Umstanden nicht im Mef3oereich. Je
grof3er der Adsorbatabstand d, desto "schneller" durchlduft die Resonanz mit variierendem
elektrischen Feld den Bereich der Fermi-Energie und desto stérker erhoht die Resonanz den
FE-Strom. Die Durchmesser typischer Restgasmolekile (Hz, N2, Op, CO, CO,, H,0) liegen
zwischen 1,9 A und 4,6 A [242]. Geht man von lose gebundenen Adsorbatmolekillen aus,
liegen Werte fiir d bis zu 5A im realistischen Bereich. Der Fall mehrerer Adsorbatlagen
wurde im Modell nicht beriicksichtigt, er konnte jedoch qualitativ als Uberlagerung von
Zusténden mit kleineren und grof3eren Abstéanden zum Metall betrachtet werden, wobel der
Zustand mit grofRerem d bei entsprechendem B. am meisten zum tragen kommt. Welterhin
kann bei Anwesenheit einer isolierenden Oxidschicht diese als zusétzlicher "Abstandhalter”
dienen, alerdings verringert das Dielektrikum die Steigung der Potentialbarriere im Bereich
der Oxidschicht. Es sind also noch grofRere Werte fir d und somit im Vergleich zu den
Beispielrechnungen noch stérkere Verdnderungen der FN-Parameter vorstellbar.
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Der geometrische Feldlberhchungsfaktor bge, bestimmt in erster Linie, bei welchem
makroskopischen Feld Ep sich eine bestimmte Resonanz auswirkt, da letztendlich das
mikroskopische Feld bger’Eo ausschlaggebend ist. Je kleiner die Emissionsflache Sy ist desto
starker kénnen einzelne oder wenige Adsorbatmolekile den Gesamtstrom beeinflussen und
desto weniger "Bedeckungszustande" gibt es, da > €n ganzzahliges Vielfaches der
Adsorbatgrofie sein mul3. Sy ist fur einen festen Parametersatz (also bgeo, F, Be, d, €tc.) auch
mit ausschlaggebend dafir, ob sich die Resonanz in einem bestimmten Mef3bereich auswirkt
oder nicht, da z. B. bei kleinerer Emissionsflache fir den gleichen Gesamtstrom ein héheres
mikroskopisches Feld erforderlich ist.

Wie bei den meisten Modellen in der Physik ist auch die dargestellte Betrachtung des
resonanten Tunnelns eine Vereinfachung und kann sicher nicht alle Facetten des Adsorbat-
einflusses auf die FE exakt beschreiben. Die redlen Systeme sind komplizierter (Oxide,
mehrere Lagen von Adsorbaten, mehrere Zusténde eines Adsorbates, verschiedene Adsorbate,
Anderung von F durch die Adsorbate). Befinden sich z. B. fiir g > 1 mehrere Zustande hinter-
einander im Bereich der Fermi-Energie (groRRere d, Uberlagerung von Resonanzen), sind noch
ausgepragtere Effekte zu erwarten. Auch ist durch Desorption einer Adsorbatart und
Adsorption eines anderen Adsorbates, was z. B. zusétzlich noch durch einen bestimmten FE-
Strom induziert werden konnte, Switching zwischen den Emissionszustanden von zwei
verschiedenen (B, d)-Parametersétzen denkbar. Stérkere Veradnderungen der FN-Parameter as
in den Beispielrechnungen erzielt werden in Messungen tatséchlich auch beobachtet (siehe
Abb. 3.25 und Abb. 3.27). Eine Variation der geometrischen Verhétnisse (bge und Syeo) ist
zum Tell gleichbedeutend mit einer gednderten B, und d. Aus all diesen Griinden ist es nicht
maoglich, aus den vorliegenden Daten Ruckschlisse auf die beteiligten Adsorbatzusténde zu
schlief3en. Diese konnen ohnehin ihre Lage durch unterschiedlich starke Bindung oder durch
den Einflul3 des elektrischen Feldes éndern. Ein generelles Problem der quantitativen Anayse
dieser parasitaren Emitter ist auch, dal3 viele Parameter (Emittermaterial, Austrittsarbeit, evtl.
verénderte Austrittsarbeit, Oxide, "zustéandige" Adsorbatart, Bedeckung) unbekannt und
experimentell hier nicht zuganglich sind.

In den Rechenbeispielen wurden die Bindungsenergien so gewahlt, dald sich fir Strome
zwischen 0,5 nA und 10 nA minimale bgy und maximale S ergeben. Ein bestimmtes Be ist
aber nicht generell gunstig fur starke Verdnderungen in den FN-Parametern, da die Resonanz-
energie sich mit Austrittsarbeit und Adsorbatabstand gegentiber dem Fermi-Niveau verschiebt.
Aullerdem hangt es auch von bge Und Sy @b, 0b sich die Resonanz im untersuchten
Mef3bereich befindet. Als groben Anhaltspunkt fir die Energiezusténde lose gebundener
Adsorbate kann man die Energietermschemata typischer freier Molekiile betrachten. Typische
Restgasmolekile wie Hy, N2, O, und CO besitzen mehrere im Grundzustand nicht besetzte
elektronische Energieniveaus im interessierenden Bereich von 0 eV bis 5eV unterhalb der
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lonisierungsgrenze [243]. Je nach Grad der Wechselwirkung sich Uberlappender Wellen-
funktionen von Metallelektronen und Molekilorbitalen knnen sich diese Niveaus verschieben
bzw. es konnen sich sogar neue Orbitale bilden. Es wurden auch schon unter-
schiedliche Energien fur die Zustande von verschiedenen Atomen eines aus einem Element
bestehenden Molekils lokalisiert. So kann z. B. bel einem N,-Molekdl, dessen Molekilachse
senkrecht zur Metalloberflache liegt, der gleiche Zustand des "inneren" Atoms durch die
Wechselwirkung mit den Metallelektronen eine andere Energie besitzen als der des "aul3eren”
Atoms [244]. Schliefdlich besteht auch noch die Mdglichkeit, dal3 die Energiezustdnde durch
die Wirkung des el ektrischen Feldes verschoben werden.

Die prinzipielle Funktionsweise der an Emittern beobachteten Veranderungen im FE-
Verhalten durch Adsorbate kann jedoch mit dem Modell erklért werden. Zum Teil stimmen
Mef3daten und Belspielrechnungen auch quantitativ Gberein.

Um diese von Adsorbaten verursachten Phdnomenen an parasitdren Emittern weiter zu
untersuchen und Details besser zu verstehen, wéare eine Spektroskopie der emittierten
Elektronen ein grof3er Fortschritt. Mittels einer speziellen Lochanode wére vor allem auch
eine hohe Ortsauflésung des Spektrometers von Vortell. Dabel sollte der Einflufd typischer
Restgase durch kontrollierte Adsorption erforscht werden. Aufgrund starker Oberflachen-
diffusion bzw. De- und Adsorption bel Raumtemperatur sollte der Emitter dabei gekuhit
werden. Problematisch kénnte die Reinigung parasitérer Emitter vor solchen Experimenten
sein, da vorher Adsorbate zwar entfernt werden sollten, aber die Geometrie des Emitters nicht
zerstort werden darf. Dies konnte z. B. durch eine moderate in situ Heizbehandlung erfolgen.

3.2.4 "Intrinsische" Feldemissionsmessungen an Niobkathoden

Bel parasitaren Emittern ist die Bestimmung der Geometrie und deren Parameterisierung
mit einem hohen Aufwand verbunden. Elementzusammensetzung und —verteilung sind meist
experimentell nicht zuganglich und daher unbekannt. Weiterhin variieren Geometrie und
Elementzusammensetzung bei parasitaren Emittern sehr stark. Zur Bestdtigung der durch
Analyse parasitarer Emitter gewonnenen Erkenntnisse wurde im Rahmen der vorliegenden
Arbeit die FE defektfreier, unterschiedlich praparierter Nb-Oberflachen untersucht [93]. Hier
ist die Elementzusammensetzung experimentell gut zuganglich und die Feldiberhéhung
aufgrund der Oberfl&chenrauhigkeit bewegt sich in einem relativ engen Rahmen. In Abwesen-
heit von Fremdelementen kann eine FE nach dem MIV- oder MIM-Modell von vornherein
ausgeschlossen werden.

Die Messungen erfolgten an vier polykristallinen Nb-Proben, zum einen an D1 und D3
(Heraeus, RRR » 300) mit einer Korngrdfde in der Grolenordnung von Millimetern, zum
anderen an PK5 und PK9 (Wah Chang, RRR » 250) mit einer Korngréf3e von ~ 10 um. Vor
allem Probe PK9 wies laut SEM-Analyse elne vergle chsweise rauhe Oberflache auf.
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Die vorgenommenen Behandlungsschritte waren nal3chemische Prdparation, Sputter-
desorption durch lonenbeschuf3, erneute Adsorption ("re-adsorbiert") der gesputterten Flachen
durch Lagerung (>1h) der Proben im UHV, erneute Oxidation ("re-oxidiert”) durch
mehrtégige Bellftung der Probe und Heizbehandlungen (400 °C, 60 Minuten und 1400 °C,
30 Minuten). Der lonenbeschul} erfolgte mit gerastertem Strahl bei einem Einfallswinkel von
24° mit ein- bzw. bis zu dreifach ionisiertem Argon bei einer Beschleunigungsspannung von
1 kV bzw. 5kV. Als Einstellungen wurde der Modus "sanft, schnell" bzw. "schnell" gewahlt
(vergleiche Kapitel 2.1.5), so dal3 15 nm bzw. 250 nm mit einer Rate von 0,33 nm/min bzw.
4,1 nm/min abgetragen wurden. Vergleichsmessungen an einer Probe zeigten keinen
signifikanten Einflul? der verschiedenen Sputtermodi auf die FE. Nach dem Sputtern konnten
bei einem Druck von etwa 10° mbar erste Spuren von O und C nach ca. 45 Minuten mit AES
detektiert werden. Unter die Kategorie "gesputterte” Oberflache fallen deshalb Messungen, die
innerhalb der ersten 45 Minuten nach dem lonenbeschuf3 durchgefiihrt worden waren.

S Nb C O

chemisch poliert

___gesputtert

"re-adsorbiert"

dN/dE,;, [bel. Einh]

"re-oxidiert"

400°C
AN —
IS 2 F 1400°C Abb. 3.28 Typische  Auger-
RN T elektronenspektren  unterschiedlich
100 200 300 400 500 behandelter ~ Nb-Oberfldchen am
Exin [eV] Beispiel von Probe PK5.

Die Elementzusammensetzung jeder Behandlungskategorie wurde mit AES charakterisiert.
In Abb. 3.28 sind typische Spektren — aufgenommen an PK5 — dargestellt. Abgesehen von Nb
befinden sich auf einer nal3chemisch préparierten oder der Luft ausgesetzten Nioboberflache C
und O. In der Abbildung ist auch zu sehen, dal3 der Nb-Hauptpeak durch die in diesen Fallen
unvermeidbare Oxidbildung gegeniiber seinem nominellen Wert von 167 eV zu geringeren
Werten hin verschoben war. Auf der gesputterten Oberflache konnte nur Nb nachgewiesen
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werden. Nach einiger Zeit (meist >> 1 Stunde) im UHV befand sich wieder C und O auf der
Oberflache (re-adsorbiert). Nach der HT bel 400 °C war bel Probe PK5 ein deutliches S-Signal
zu sehen, wahrend bei D3 nach der gleichen Behandlung C mit karbidischer Peakform und
kein S detektiert wurde. Eine HT bei 1400 °C lief3 den Schwefel auf der Oberflache von PK5
wieder verschwinden. Das Heizen fuhrte in alen Falen zu einem Verschwinden des
Sauerstoffs von der Oberfléche. Das O-Signal der geheizten Probe in der Abbildung rihrt von
der Re-Adsorption wahrend der langen Zeit zwischen HT und AES. Im folgenden werden die
Auswirkungen der Oxide und Adsorbate auf das FE-Verhalten behandelt, die speziell durch
das Heizen verursachten Effekte werden im néachsten Unterkapitel diskutiert.

Die Charakterisierung beziiglich der FE erfolgte durch Messung von Eqn, bey und Sy an
389 Stellen (durchschnittlich 28 Stellen je Probe und Behandlung) mit stumpfer Mikroanode
(rk » 5um) gemal’ der in Kapitel 2.3.2 beschriebenen Vorgehensweise. Im Gegensatz zu
parasitaren Emittern war es hier unmoglich, ein und dieselbe Stelle nach unterschiedlicher
Oberflachenbehandlung zu messen. Es ist daher sinnvoll, die nach unterschiedlichen
Behandlungen aufgetretenen Emissionseigenschaften immer jeweils innerhalb einer Probe
miteinander zu vergleichen, da die Rauhigkeit der Proben von der Herkunft und der Vorge-
schichte des Materials beeinflufdt wird.

Tabelle3.7 Gemittelte Emissionsparameter (mit statistischen Fehlern) von unterschiedlich behandelten Ober-
flachen verschiedener Nb-Proben.

chemisch poliert gesputtert "re-adsorbiert”  "re-oxidiert" 400°C 60min  1400°C 30min

bey

D1 2,9+0,2 1,7+0,1 1,7+0,1

D3 2,2+0,1 1,3+0,04 2,1+0,3

PK9 45+0,5 29104

PK5 3,004 1,7+0,2 3,0+0,3 2,6+0,2 1,0+0,03 1,2 +0,05

Sen [em?] (2D) )
D1 4,040 (+0,25) 2,040°(+0,25) 1,040° (+0,45)

D3 2,140 (+0,75) 8,720° (+0,41) 4,740 (+2,28)

PK9 2,540 (0,72 9,340 (+0,64)

PK5  1,140% (x0,43) 2,840°(+1,11) 1,740 (x0,36) 1,140 (x0,36) 1,140° (x0,43) 2,540 (+0,34)
E,, [MV/m]

D1 1141 +37 1438 +43 1579 +66

D3 1636 +56 2154 +77 2314 226

PK9 937 +55 1122 +74

PK5 1873 +109 1552 73 1280 +64 1573473 2291 +57 2302 +65

*) Logarithmische Mittelung, also eigentlich 10'%9 S iD.

Die je Probe und Behandlung gemittelten Emissionsparameter sind in Tabelle 3.7
zusammengefald. Wie fur Metalloberflachen mit einer endlichen Restrauhigkeit nach der FN-
Theorie zu erwarten ist, lagen die Werte fur by nahe Eins. Auch die mittleren S\ befinden
sich in geometrisch realistischen Grofienordnungen. Somit sind auch die Einsatzfeldstarken
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von ~ GV/m prinzipiell im Einklang mit der FN-Theorie. Im einzelnen ist zu sehen, dal? das
mittlere by durch Sputtern abnahm und durch die darauffolgende Adsorption oder Oxidation
wieder zunahm. Der Wert von Sy war nach dem Sputtern grof3er, nach erneuter Adsorption
(Oxidation) wurde er durchschnittlich wieder kleiner. Im Zusammenhang mit dieser
Veranderung der FN-Parameter konnte stehen, dal? sich bel der Bildung von Nioboxid Nb,Os-
Einkerbungen bilden [69], wodurch die geometrische Feldiberhohung einer chemisch
polierten Nioboberflache hoher ist. An D1 scheinen grolRere Effekte mit der Entfernung der
Oxide verknupft zu sein, wahrend sich die FN-Parameter der gesputterten und der re-
adsorbierten Probe nicht wesentlich unterschieden. Dagegen war bei PK9 eine starke Wirkung
durch die Re-Adsorption festzustellen. In den meisten Féllen ging die Zu- bzw. Abnahme von
bey mit einer Ab- bzw. Zunahme von E,, einher. Mit steigendem Strom gewinnt der
vorexponentielle Faktor mehr und mehr an EinfluR, weshalb Anderungen in Sey vor alem im
Bereich groRer Stréme zum tragen kommen. Bel Probe PK5 stieg Sey durch das Sputtern um
mehr als funf Grofenordnungen an, so dald bereits fur einen Einsatzstrom von 0,5 nA trotz
niedrigerem by ein geringeres el ektrisches Feld bendtigt wurde.

Die im Vergleich zu den anderen Proben héheren by und niedrigeren E,, von PK9 sind
durch die hohere Oberflachenrauhigkeit der Probe, wie in der SEM-Analyse zu sehen war, zu
erklaren.

In Abb. 3.29 sind die FN-Parameter der einzelnen Stellen gegeneinander aufgetragen.
Neben den Unterschieden, die sich zwischen den Kategorien auf den einzelnen Proben bereits
in den gemittelten FN-Parametern widerspiegelten, zeigte sich hier ein zu parasitdren Emittern
analoges Verhalten. Hohe S\ sind mit kleinen bgy verknipft und umgekehrt, auRerdem sind
die Werte von Sy zum Tell unrealistisch hoch. Bei reiner "FN-Emission" erwartet man bei
kompliziert geformten Partikeln und Defekten keinen Zusammenhang zwischen den FN-
Parametern, sondern statistisch streuende Werte in einem engen Bereich. Der Grund dafUr ist,
da® nach dem Modell Uberlagerter Mikrostrukturen die Feldiberh6hung durch "beide"
Strukturen festgelegt wird, die Emissionsflache jedoch nur durch die Substruktur. Bei den vor-
liegenden Messungen an defektfreien, polykristallinen Nb-Oberflachen hat man es jedoch mit
einfachen Geometrien wie z. B. ebenen Flachen oder relativ stumpfen Ecken und Kanten zu
tun. In diesem Fall wére es daher denkbar, neben einer gewissen Streuung bei grél3eren bgy
eine geometrisch bedingte Tendenz zu kleineren Sy zu beobachten, da spitzere Strukturen
eine starkere Feldiberhohung auf einer kleineren Flache besitzen. Dieser Sachverhalt wird
durch MAFIA-Rechnungen [48] an einfachen Geometrien — die Resultate sind ebenfals in
Abb. 3.29 eingezeichnet — deutlich. Hierzu wurde das Feld einer Mikroanode mit rg =5 um
bei einem Abstand von 1 um tber einer ebenen Flache (bge = 1), Uber einer trichterformigen
Einbuchtung (bgeo <1) und Uber konisch zulaufende Erhebungen (bge>1) mit unter-
schiedlichen Spitzenkrimmungsradien (0,2 um und 0,05 pm) berechnet. Die Steigung der
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Seitenflachen der Strukturen mit bge, 1 1 betrug 0,5. Die so berechneten bge, Und Syeo Zeigen in
der halblogarithmischen Auftragung von Abb. 3.29 einen nahezu linearen Verlauf. Auch zwei-
dimensionale Geometrien (z. B. Kanten) muf3ten in etwa auf dieser Linie liegen, da diese bel
gleichem Winkel und Krimmungsradius ein etwas geringeres bge, Und ein etwas vergrofdertes
Syeo besitzen. Fur die vorliegende Mef3anordnung betrégt die realistische Obergrenze flr Syeo
etwa 10°° cm?, wahrend in der anderen Richtung noch gréRere bge, und kleinere Sy, asin den
Diagrammen eingezeichnet vorstellbar sind.

Sen [em?]

-4
18.5 © Sgeo; Pgeo (berechnet) Adsorbatbedeckung
10 ~ Eon =1GV/m (Simulation)

7 — Eon =3GV/m -0 -=—0,001
10 —10%  —0,01
10 —10° |=—0,1
10 —10* |—1
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Abb. 3.29 FN-Parameter, ermittelt aus den "intrinsischen" FE-Messungen an den Proben D1, D3, PK9 und
PKS. In den Diagrammen sind zusétzlich Datenpunkte (Sye0;Dge0) €iNgezeichnet, die mit Hilfe von Feldverteilungs-
rechnungen ermittelt wurden und einen von geometrischen Gesichtspunkten erwarteten Zusammenhang zwischen
den FN-Parametern wiedergeben. Die Diagramme von D3 und PK9 enthalten zudem Kurven, die aus Simulations-
rechnungen mit Hilfe der Theorie des resonanten Tunnelns berechnet wurden.

Ein Tell der Mel3werte lief3e sich also durchaus mit metallischer FN-Emission alleine
erklaren, dennoch liegen viele Punkte nicht im Bereich dieser berechneten Werte. Wie schon
im Fall parasitéarer Emitter muf? also auch hier der Einfluf3 von Adsorbaten und Oberflachen-
verbindungen — im wesentlichen Nioboxiden — beriicksichtigt werden. Anhand zweier Rechen-
beispiele wird in Abb. 3.29 verdeutlicht, wie sich im Rahmen des Modells des resonanten
Tunnelns der zusdtzliche Einflull der Adsorbate auswirkt. In der Simulation wurde
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fur F =4eV, W =6¢eV und T =300 K verwendet. Im Diagramm "D3" ("PK9") betrug bge =
1,5(3), Seo= 10" (10" cm?, d=5(3) A und Be= 3,2 (3,35) eV. In den gezeigten Rechen-
beispielen wurde eine mogliche Anderung der Austrittsarbeit, die in erster Linie zu einer
Verschiebung der berechneten Kurven in "horizontaler” Richtung (vergleiche Kapitel 3.2.3)
fuhrt, noch nicht berticksichtigt. Weiterhin fraglich ist der Einflul3 der Bildladung, der in den
Formeln fur die Simulation, jedoch nicht in die FN-Analyse eingeht. Eine Berechnung der
I(E)-Kennlinien ohne Berlicksichtigung der Bildladung hétte bei F =4eV um ca zwei
GrolRenordnungen geringere Sy zur Folge, bpy ware um ca. 5% Kkleiner. Die gezeigten
Simulationen wirden dadurch noch mehr in den Bereich der Mef3punkte riicken. Wie schon
bei den parasitéren Emittern kann also das Zustandekommen der gemessenen Daten durch eine
Uberlagerung von redlistischen geometrischen Parametern bge, und Sy mit den durch
Adsorbate verursachten Veranderungen erkléart werden.

3.2.5 Heizeffekte

Die Deaktivierung aler Arten von Emittern durch Heizbehandlungen bel Temperaturen
oberhalb 1200 °C wurde in vorangegangenen Wuppertaler Arbeiten ausfthrlich behandelt [15,
16, 58]. Die Proben wurden dabei im allgemeinen durch Elektronenbeschufl3 geheizt. Mit Hilfe
von SEM-Analysen wurde festgestellt, dal3 die Emitter zum Teil vdllig verschwinden, sich
zum Teil morphologisch stark verandern, der grofdte Teil zeigte jedoch im Rahmen der
Auflésung des SEM unveréndertes Aussehen. Bel diesen Temperaturen kann es je nach
Material zum Schmelzen oder Verdampfen des Emitters, aber auch einfach zu einer Gléttung
der Unterstruktur kommen, wodurch sich die fir einen bestimmten Emissionsstrom
notwendige elektrische Feldstarke ebenfalls drastisch erhdhen wirde.

Zur Diskussion der Aktivierung von Emittern durch Heizbehandlungen sollen zuerst die
bisherigen Wuppertaler Ergebnisse zu diesem Thema kurz zusammengefaldt werden [15, 16,
58]. Die Schluf¥folgerungen sollen dann vor dem Hintergrund bisheriger und neuer
Erkenntnisse erdrtert werden.

1. Partikel, die sich bereits auf der Probe befanden, wurden durch HT zwischen 200 °C und
800 °C zur Emission aktiviert, d. h. Eg, sank von > 100 MV/m auf < 100 MV/m.

2. Die Aktivierung trat sowohl nach nal3chemischer Préparation als auch nach vorheriger HT
bei 1400 °C auf, letzteres jedoch mit einer geringeren Anzahl aktivierter Emitter.

3. Nach mehrstindiger HT bei 1400 °C erfolgte trotz AbkiUhlphase mit langandauerndem
Aufenthalt zwischen 200 °C und 800 °C keine Aktivierung. Auch anschlief3end durchge-
fuhrte HT's bel 400 °C fuhrten zu nur geringer erneuter Emitteraktivierung.

4. Aktivierung, Deaktivierung und erneute Aktivierung ist méglich, jedoch handelte es sich
bei den erneut aktivierten Emittern niemals um vorher deaktivierte Emitter.
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5. Auf Proben mit geringerem RRR (vor alem RRR » 30) war die Zahl aktivierter Emitter
hoher, alerdings auch die Zahl der Emitter vor der Aktivierung. Méglicherweise ist Nb mit
RRR » 30 aufgrund vieler Einschlisse nur schlechter préparierbar, also von vornherein mit
einer hoheren Zahl von Partikeln bel astet.

6. Die HT's erfolgten im allgemeinen durch Elektronenbeschul?. Auf resistiv geheizten
Proben war die Zahl aktivierter Emitter geringer.

7. Einige Partikel wiesen vor ihrer Aktivierung Aufladungserscheinungen bei der SEM-
Analyse auf, an emittierenden Partikeln wurde dies niemals beobachtet.

8. AES zeigte immer eine deutliche Reduktion des O-Gehaltes an der Oberfléche, oft eine
Karbidisierung des C-Peaks und meist eine Reduktion des C-Gehaltes. In vielen Fallen
wurde eine Segregation von S beobachtet. Zusétzlich war an den Emissionsstellen oft
entweder das C- oder das S-Signal erhoht.

In der folgenden Diskussion beziehen sich die in runden Klammern angegebenen Verweise
auf die zusammengefaliten bisherigen Wuppertaler Ergebnisse zur Heizaktivierung, die zu
diesem Zweck von 1 bis 8 durchnumeriert wurden.

Bei der Aktivierung und Deaktivierung handelt es sich trotz mehrfacher (mindestens zwel-
facher) Aktivierungszyklen um keinen reversiblen Prozef3, da ein bestimmter Emitter nach
Deaktivierung nicht erneut aktiviert werden kann (4). Die Aktivierung muf3 entweder en
Prozel3 sein, der nur zwischen 200 °C und 800 °C stattfindet, oder sie findet auch bei hoheren
Temperaturen mit sofortiger Deaktivierung eines Emitters nach erfolgter Aktivierung statt. Der
Prozel3 muf3 fur verschiedene potentielle Emitter mit sehr unterschiedlichen Zeitdauern
ablaufen, da immer wieder neue Partikel, jedoch mit zeitlich abnehmender Zahl, aktiviert
werden konnen (2, 3, 4).

Ein mdglicher Mechanismus kdnnte mit dem Verschwinden der isolierenden Nb,Os-
Schicht verknipft sein, indem isoliert liegende Metallpartikel kontaktiert werden (1, 2, 3, 7, 8).
Dies ist auch bel 1400 °C der Fal, jedoch konnten in diesem Fall leitende Partikel, die bei
1400 °C noch nicht schmelzen, nach der Kontaktierung h6heren Temperaturen ausgesetzt sein,
indem deren geometrische Feldiberhthung in der Elektronenstrahlheizstation eine lokale
Fokussierung von Elektronen auf das Partikel verursacht. Wichtig ist hier zu bemerken, daf3
eine "signifikante" Deaktivierung bisher nur in der Elektronenstrahlheizstation durchgefihrt
wurde. Zwar wurden auch zwei Nb-Proben bel 1400 °C resistiv geheizt, jedoch befanden sich
auf diesen Proben vorher insgesamt nur drel Emitter, hinterher zwei. Nach 1400 °C kénnen
definitiv nur noch Partikel hoherer Schmelztemperatur Gbrig sein, somit ist danach die Zahl
potentieller Emitter geringer (2, 3). Die Zeitdauer fur das Verschwinden der Oxidschicht muf3
sich von Partikel zu Partikel, z. B. in Abhangigkeit der Getter-Eigenschaften bestimmter
Elemente, deutlich unterscheiden.
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In [16] wurde ein Mechanismus diskutiert, der auf der geometrischen Feldiberh6hung
durch Partikel kombiniert mit einer erhdhten "intrinsischen® FE durch orthorhombische
Phasen von NbS, oder Nb,C beruht. Diese Phasen konnen sich im Temperaturbereich
zwischen 200 °C und 800 °C bilden. Der Schwefel reichert sich dabei durch Segregation aus
dem Probeninnern an der Oberfléache an, Nb,C entsteht durch Chemisorption kohlenstoff-
haltiger Adsorbate (8). Die FE-Messungen an defektfreien Nioboberflachen (siehe
Tabelle 3.7) zeigen jedoch, dal3 nach einer HT bei 400°C weder die Anwesenheit von
Schwefel (PK5) noch von (karbidisiertem) Kohlenstoff (D3) zu einer verringerten
"intrinsischen" Einsatzfeldstérke fuhrt, sondern sogar zu einer Erhéhung von E,,. Der S-Gehalt
auf der Oberflache von PK5 lag dabel durchaus in der Grolenordnung der heizaktivierten
Emitter mit erhohtem S-Gehalt aus [16]. Auch die Tatsache, dald eine Aktivierung nie an
mechanischen Defekten beobachtet wurde, spricht gegen einen Mechanismus, der auf einer
Anderung der intrinsischen FE auf feldiiberhéhenden Strukturen beruht.

Ein alternativer Aktivierungsprozef3 konnte in nicht reversiblen Phasenumwandlungen des
Partikelmaterials begrindet sein, die z. B. dessen Leitungszustand andern. Allerdings dirfte
sich dabel nicht die Form des Partikels andern (1, 7).

Und schliefdlich ist ein Aufrichten langlich geformter Partikel im elektrostatischen Feld
der Elektronenstrahlheizstation nicht auszuschlief3en. Dies kann aber nur fur einen Tell der
Emitter der Fall sein, daauch bei resistivem Heizen eine Aktivierung festgestellt wurde (6).

Auch bel den beiden zuletzt erwdhnten potentiellen Aktivierungsmechanismen bestiinde
die Méglichkeit, dal3 Emitter aus hochschmelzendem Materia erst nach Aktivierung zerstort
werden, da durch geometrische Feldiberhéhung bel der HT bei 1400 °C eine lokale
Fokussierung des Elektronenstrahls und somit eine erhohte Leistungsdeposition am Emitter
stattfindet. Von den diskutierten Moéglichkeiten erscheint jedoch der auf dem Verschwinden
der Nioboxidschicht von der Probenoberflache beruhende Aktivierungsmechanismus am
wahrscheinlichsten.

3.2.6 Switch On

An parasitéaren Emittern beobachtet man oft, dal? die elektrische Feldstéarke, bel der diese
aktiv sind, unterhalb der Feldstarke liegt, bei der die Emitter zum ersten mal detektiert wurden.
Uber das Auftreten und das Ausmal? dieses Switch On bei den Emittern, die auf den an der
TTF geschlossen préparierten Proben A bis D gefunden wurden, gibt das Diagramm in
Abb. 3.30 Aufschluf3. Hier ist die Einsatzfeldstérke aller analysierten Emitter gegen die Scan-
feldstérke aufgetragen, bel der die Emitter zum ersten mal in Erscheinung getreten sind. Man
spricht in den Féllen, in denen E(20nA) kleiner als die Scanfeldstérke ist, von Switch On. Die
Skala fur E(20nA) wurde mit Hilfe der FN-Parameter der Emitter aus Eqn berechnet. Fir den
Bereich der gemessenen ben- und Sy-Werte dieser Emitter gilt naherungsweise E(20nA) =
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1,4Eq, - 3,5 MV/m. Man kann aso bei 76% der analysierten Emitter, also allen Emittern unter-
halb der schrég verlaufenden gestrichelten Linie, von mehr oder weniger stark ausgepragtem
Switch On sprechen. Durchschnittlich lag E(20nA) um 19% unterhalb der Feldstérke, bel
welcher der Emitter zu erstenmal detektiert wurde. Bel Emittern, die bereits auf den ersten
Scans vorhanden waren (Escan(20 nA) £ 40 MV/m), lassen sich — wie im Diagramm durch
gestrichelte waagrechte Linien angedeutet — keine Aussagen Uber deren erstmaliges Auftreten
machen. Die Emitter im Diagramm sind nach Partikel und Defekte aufgeschlisselt. Es féllt
auf, dal3 Switch On bei Partikeln haufiger als bei Defekten vorkam. Bei Partikeln lag E(20nA)
durchschnittlich um 30% unter Escan(20 nA), bel Defekten nur um 2%.

100¢ .
90| © Partikel| © N -120

E 5738; ¢ Defekte| o« ) - 100%
S 60~ ° 80 S Abb.3.30 E,, der analysierten Emitter in Ab-
= 50 ° 60 hangigkeit der Scanfeldstirke Ega, bei der
uf 38; g a0 E diese Emitter zum ersten mal detektiert wurden.
20 o b § Mit Hilfe der typischen FE-Parameter der
1o s 120 = Emitter wurde aus E,, die Feldstérke E(20 nA)
) = S T N R S S S A berechnet. Bei allen Emittern mit Eg.x(20 nA)
0O 20 40 60 80 100 120 > E(20 nA), das sind alle Emitter unterhalb der

Escan (20nA) [MV/m] gestrichelten Linie, liegt Switch On vor.

Im Rahmen einer EFE, die hauptsachlich auf geometrischer Feldiberhéhung durch Mikro-
spitzen beruht, konnte der hinter diesem Phénomen stehende Mechanismus im Aufstellen
langlicher Partikel im elektrostatischen Feld begriindet sein. Dies erscheint bei Betrachtung
der Partikel auf den Proben A bis D (Kapitel 3.1) als nicht unwahrscheinlich. Dafur spricht
auch, dal3 Switch On be Partikeln haufiger als bei Defekten auftrat. Bei Defekten ist ein
derartiger Mechanismus eher unwahrscheinlich.

Haufig beobachtete Switching-Phéanomene treten im Zusammenhang mit De- und
Adsorption von Gasen auf. Es liegt daher nahe, das Switch On ebenfalls darauf zuriickzu-
fuhren. Ey, kann sich — wie die Simulationsrechnungen gezeigt haben — durch resonantes
Tunneln gegentiber reiner FN-Emission um bis zu 50% reduzieren. Die an Emittern
beobachteten sprunghaften Verénderungen in den FN- Parametern by und Sy bewegen sich
meist entlang Linien konstanter Feldstarke Eg; und konstanten Stromes |g;; (vergleiche Formel
3.3). Liegt der Strom I, wie haufig beobachtet, in der Nahe des Mef3bereiches (~ nA), sind
die durch Adsorbate verursachten Anderungen der Einsatzfeldstarke nur gering. Grundsatzlich
waére aber ein Switch On aufgrund von De- oder Adsorption von Gasen sowohl fir Partikel als
auch fr mechanische Defekte denkbar.

Schliefdlich gibt es noch die bereits in Kapitel 1.1.2 angesprochene Moglichkeit eines
durch den Antenneneffekt induzierten Switch On. Durch die Feldiberhdhung nach dem
Antenneneffekt konnte die Durchschlagsfeldstéarke des Isolators zwischen Kathode und
Metallpartikel Uberschritten werden. Dadurch entsteht eine leitende Verbindung und es findet
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eine EFE nach dem Mikrospitzenmodell statt. Das Eq, des eingeschalteten Emitters mul3
geringer sein als die Feldstarke, die zum Uberschreiten der Durchschlagsfeldstarke gefuihrt hat.
Ein derartiger Mechanismus ist wieder nur fur Partikel vorstellbar.

Aufgrund der vorliegenden Mef3daten kommen alle drei vorgestellten Moglichkeiten als
Ursache des Switch On in Frage. Aufschluf dartiber, welcher Prozel3 mit welcher Haufigkeit
vorkommt, kdnnte unter Umsténden eine systematische Inspektion der Probenoberflache mit
dem SEM, z. B. mit Hilfe einer Videoaufzeichnung, geben. Vermutlich wéren aber Emitter,
die kleiner als 1 um sind, bei einem gewissermalien ziellosen Absuchen der Oberflache im
SEM nicht ausreichend gut zu erkennen. Hilfreich dabel ware auf jeden Fall die Verwendung
eines SEM mit deutlich besserer Aufldsung als dasim FERM eingesetzte in situ SEM.



4. Feldemissionsmessungen an CVD-Diamantfilmen

4.1 "Parasitare" Feldemission

Seit 1991 wurde in vielen Publikationen von starker, d. h. bel geringen elektrischen Feld-
stérken auftretender FE von CVD-Diamantfilmen berichtet. In den Messungen deutete sich
auch an, dal? diese EFE teilweise zwar mit hoher Flachendichte, aber doch nicht Uberall auftritt
[28, 142, 143]. Derartige Filme wurden auch im Rahmen dieser Arbeit mit dem FERM
untersucht [245, 246]. Die dort moglichen FE-Messungen mit hoher Auflésung in Verbindung
mit in situ Analysemethoden sollen Anhaltspunkte dafir liefern, inwieweit CVD-Diamant-
filme fir Anwendungen geeignet sind und welche physikalischen Mechanismen hinter der FE
von CV D-Diamantfilmen stecken.

4.1.1 Herstellung der Filme Tabelle4.1 Eigenschaften der zwdlf untersuchten Diamantfilme im

Uberblick. Die beiden Filme D2ab zeigten im Ramanspektrum im

Im Rahmen einer Kooperation  Vergleich zu D1ab einen geringfiigig hoheren Graphitgehalt. D3a,b

. . bzw. D4ab wurden unter Verwendung von Trimethylboran bzw.
mit dem CSEM (Schweiz) wur- Bortrifluorid dotiert. .

den acht HFCVD-Filme mit -
. Proben Substrat  Herstellung/Dotie- [um]  r [Wem]
einem Durchmesser von 14 mm rung/Behandlung
£ Mo-Sub h ol Dlab, D2ab Mo HFCVD/-/ - 3 10%10"
aut - Mo-Substraten  hergestellt 0. p baab Mo HFCVD/B(p)/- 2 <01
[124]. Als Vorbehandlung wurde  pwun (100) p-Si  MPCVD/-/- 0,5 >10" ")
das Substrat mit einer Diamant- MWoge (100) p-Si MPCVD/-/Ar" 05 >10" %)
paste poliert. Die HFCVD der  HHun (100)p-S MPCVD/-/- 3 >10")
HHge (100) p-Si MPCVD/-/Ar* 3 >10" %)

2um und 3 pm dicken, poly-
kristallinen Diamantfilme erfolg-
te bei einer Substrattemperatur Ts = 830 °C. Die wichtigsten Eigenschaften dieser Filme, von
denen jewells zwei unter identischen Bedingungen hergestellt wurden, sind in Tabelle4.1
zusammengefal¥. Abb.4.1a) zeigt die typische Morphologie der HFCVD-Filme, deren
mittlere KorngréfRe bei ca 1um lag. Gemd den Ramanspektren, wie in Abb. 4.2 a)

) Aus [247] abgeschétzt.

Abb. 4.1 SEM-Aufnahmen von untersuchten CVD-Diamantfilmen, welche die typische Oberfléchen-
morphologie nach unterschiedlicher Herstellung bzw. Behandlung zeigen: @) HFCVD-Film, b) MPCVD-Film,
¢) ionengedtzter MPCVD-Film.
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Abb. 4.2 Exemplarische Ramanspektren der untersuchten @) HFCV D-, b) MPCVD-Diamantfilme [247].

exemplarisch fir D2a,b zu sehen, handelt es sich bel diesen Filmen um CVD-Diamant hoher
Qualitat mit sehr geringem Fremdphasenanteil (10 bis 100 ppm Graphit). Die Filme D2ab
wiesen unter den HFCV D-Filmen einen geringfligig hoheren Graphitgehalt auf. Vier der acht
Filme wurden mit Bor p-dotiert.

Vier weitere Diamantfilme wurden am fmt (Universitdt Wuppertal, Fachbereich Elektro-
technik) durch MPCVD auf Si-Substrat abgeschieden [248]. Die Bekeimung des Substrates
mit r » 0,5Wem bis 2,3Wem erfolgte durch BEN, die Deposition bei Ts= 650 °C. Diese
ebenfalls polykristallinen Diamantfilme mit einer mittleren Korngrof3e von ca. 0,5 um (siehe
Abb. 4.1) besal3en, wie Abb. 4.2 zeigt, einen geringfligig hdheren Fremdphasenanteil. Die
Herstellung von zwei Filmen (MW und HH), die zum Teil mit Photolack beschichtet und mit
Ar-lonen geétzt wurden, resultierte letztendlich in vier unterschiedlich behandelte Filme (siehe
Tabelle 4.1). Beim lonenstrahlatzen wurden zwischen 200 nm und 300 nm durch Ar-lonen mit
einer kinetischen Energie von 10 keV (J = 22°) abgetragen. Alle Filme befanden sich vor den
FE-Untersuchungen bereits kurzzeitig unbedeckt im Labor.

4.1.2 Feldemissionsmessungen und Emitteranalyse

a) Feldemissionsscans

5V/um 10 V/um 20 V/um ‘ 50 V/um 100V/pm 150 V/pm

Abb. 4.3 FE-Scans (I £20nA) bel unterschiedlichen Feldstarken an Probe D2a, durchgefthrt mit flacher
Anode (4 0,5 mm bzw. 0,135 mm) bel einem Abstand von 100 um bzw. 25 pm bis 30 pm Uber eine Fléache mit
A 11 mm bzw. 2,5x2,5 mn. Die eingezeichneten Mef3balken entsprechen einer Reduktion der elektrischen
Feldstérke vom jeweils angegebenen Maximalwert auf O V/pm.
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Abb. 4.4  Emitterdichte (I 3 20 nA) verschiedener CVD-Diamantfilme in Abhéngigkeit der elektrischen Scan-
feldstérke. Der Inset zeigt den Bereich niedriger Feldstarken und Emitterdichten.

An alen Filmen wurden FE-Scans bei elektrischen Feldstarken zwischen 1,25 V/um™ und
100 V/um durchgefihrt, einige Filme wurden bis 150 V/pum gemessen. Abhangig von Proben-
grofe und Feldstérke wurden kreisférmige Flachen mit einem Durchmesser von 11 mm und
guadratische Flachen (11x11 mm? bzw. 2,5x2,5 mm?) analysiert. Abb. 4.3 zeigt exemplarisch
einige FE-Scans von Probe D2a. Wie man dort sieht, befinden sich auf den Filmen einzelne,
raumlich voneinander getrennte Emissionsstellen. Die aus den Scans ermittelten Emitter-
dichten sind in Abb. 4.4 zu sehen. Die durchschnittlich htchste Emitterdichte zeigte sich bei
den undotierten HFCVD-Filmen, bei welchen die ersten Emitter bereits bei 1,25 V/um aktiv
waren und bei 100 V/pm bis zu 2000 Emitter/cm? detektiert wurden. Unter diesen Filmen
zeigte der geringflgig variierende Graphitantell keinen nennenswerten Einflul3 auf das
Ergebnis. Die dotierten HFCV D-Filme wiesen etwas geringere Emitterdichten auf.

Eine deutlich geringere Emitterdichte war bei den MPCVD-Filmen festzustellen.

" In der Vakuummikroelektronik tiblicherweise benutzte Einheit (1 V/pm © 1 MV/m), diein dieser Arbeit in den
Kapiteln 1.3, 1.4 und 4 verwendet wird. Diese Einheit ist leichter auf benétigte Spannungen und Abmessungen
in der Mikroelektronik zu Ubertragen.
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Samtliche Emitter auf den MPCVD-Filmen sind als Folge lokalen Ablésens des Diamant-
filmes entstanden, d. h. bel ausreichender Adh&sion der Filme am Substrat wéren diese Proben
bis zu einer elektrischen Feldstérke von 100 V/pm feldemissionsfrel gewesen.

b) Analyse der Emissionsstellen auf den HFCVD-Filmen

Auf den HFCVD-Filmen wurden die FE-Eigenschaften von insgesamt 76 einzelnen
Emissionsstellen bestimmt. Die Analysen erfolgten bei niedrigen Strémen (I £ 10 nA), um die
Emitter durch die Messung moglichst wenig zu konditionieren. Das Histogramm in Abb. 4.5
zeigt die Verteilung der Feldstarke E(5 nA). Es wurden vorzugsweise stérkere Emitter, meist
mit E(5nA) <25 V/um, zur Anayse ausgewahlt. Unabhangig davon |&3t sich jedoch sagen,
daf3 die Emitter auf den HFCVD-Filmen deutlich stérker sind als die parasitdren Emitter, die
auf Metallkathoden gefunden wurden. Unter der Annahme einer Austrittsarbeit F =4 eV, was
etwa einer Emission aus dem Bereich des Vaenzbandes bel NEA enspricht, wurden aus der

20¢
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= Abb. 45 Vertellung der Feldstérke
5¢F E(5nA) von 76 hinsichtlich ihres FE-
0 | | \’_‘\ | | \’_‘H_h’_‘\ | | H_H’_‘M_H \’_M—‘M_H’—‘ Verhaltens unters‘IChten Emlttan auf
0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100145 den HFCVD-Filmen. Die gestricheite
E(5nA) [V/um] Linie markiert den Mittelwert.
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Abb. 4.6 Verteilung bzw. Verkniipfung der FN-Parameter von 76 hinsichtlich ihres FE-Verhaltens untersuchten
Emittern auf den HFCVD-Filmen. Die gestrichelten Linien in den Histogrammen markieren die jeweiligen
Mittelwerte. Die Berechnung der FN-Parameter erfolgte mit F =4 eV.
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| (E)-Charakteristik die FN-Parameter bgy und Sey der Emitter bestimmt. Aus den Vertellungen
der FN-Parameter, dargestellt in Abb. 4.6, wird deutlich, dal3 die im Vergleich zu parasitdren
Emittern auf Metallen (siehe Abb. 3.24) starkere FE dieser Emitter hauptsachlich durch
grofere bey (Werte bis 3100) verursacht wird, wahrend die Sy sich in einem Rahmen
bewegen, der zu den Emittern auf Metallen vergleichbar ist. Weiterhin fallt auf, dal3 die FN-
Parameter vallig unkorreliert sind.

An 32 Emissionsstellen, hauptsichlich auf den undotierten Filmen, wurde eine
weitergehende Anayse durchgefihrt. Neben der Bestimmung der FE-Eigenschaften dieser
Emitter wurde der genaue Emissionsort mit einer feinen Mikroanode lokalisiert und, wie an
einem Beispiel in Abb. 4.7 a zu sehen, in situ mit dem SEM analysiert. Auf diese Weise
konnten die Emitter bel externen SEM-Analysen und EDX wiedergefunden werden (z. B.
Abb. 4.7 b). Aufgrund dieser Untersuchungen lief3en sich die Emitter in drel unterschiedliche
Klassen einteilen:

Fehlwachstumsstellen, d. h. grof3e Diamantstrukturen, die aus dem Film herausgewachsen

sind oder lose auf dem Film aufliegen,

Metallpartikel und

Bereiche ohne morphol ogische Besonderheiten.

Zur Untersuchung der Strombelastbarkeit wurde an 22 Emittern wiederholt eine Messung
der Feldstarke E(5nA) und eine FN-Analyse mit sukzessive ansteigendem Maximalstrom
durchgefthrt. Der Strom wurde bis zum Eintreten deutlicher Veranderungen im FE-Verhalten,
aus apparativen Grinden aber hdchstens bis 100 pA erhoht. Eine abschlieffende ex situ SEM-
Analyse zeigte die Auswirkungen der Hochstrombelastung und lieferte nochmals eine
Bestétigung des zuvor schon unter Verwendung einer Mikroanode in Verbindung mit in situ
SEM ermittelten Emissionsortes.

a) v b

b~

Abb. 4.7 In situ (a mit Mikroanode) und externe (b) SEM-Analyse einer lose aufliegenden Fehlwachstums-
stelle, die bereits bei 0,8 V/um einen Strom von 5 nA emittierte.

Es wurden neun Fehlwachstumsstellen, die alle auf den undotierten HFCVD-Filmen
gefunden worden waren, untersucht. Die Grof3e dieser Strukturen reichte von wenigen Mikro-
metern bis 50 um. Acht solcher Stellen wurden mit EDX untersucht. Abgesehen vom Kohlen-
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stoff wurden dabel immer metallische Verunreinigungen festgestellt, die vermutlich als
Nukleationszentren fir das anomale Wachstum dieser Strukturen dienten. Die gefundenen
Fremdelemente waren 8x Mo (gegentiber der restlichen Oberflache erhohtes Signal), 7x Fe, 5x
Al, 3x Ti und 1x Cr.

a)

Abb. 4.8 SEM-Aufnahmen einer "verwachsenen" Fehlwachstumsstelle vor (8) E(5nA) = 48 V/um) und eine Aus-
schnittsvergrofRerung nach (b) E(5nA) = 27 V/um) einer Belastung mit 100 pA, die zu einer Verstdrkung der
Emission fuhrte.

Abb.4.9  SEM-Aufnahmen zweier Emissionsstellen mit Fe-Partikeln vor (8 E(5nA) =10V/pum bzw. c)
7,9 V/pm) und nach (b) E(5nA) = 40 V/pum bzw. d) 20 V/um) einer Belastung mit 20 pA.

Die Fehlwachstumsstellen lassen sich unterteilen in lose aufliegende (z. B. Abb. 4.7) und
fest verwachsene Fehlwachstumsstellen (z. B. Abb. 4.8 a). Die lose aufliegenden Fehlwachs-
tumsstellen, sechs davon wurden auf der Probe D2b untersucht, waren die mit Abstand
stérksten Emitter. An vier solchen Stellen, die dahingehend untersucht wurden, befand sich das
Emissionsmaximum, wie in Abb. 4.7 a dargestellt, immer seitlich an der Struktur. Diese Art
von Emitter war mechanisch instabil, weshalb es beim Versuch, diese mit hohen Strémen
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zu belasten, mehrfach zum Entfernen der Strukturen durch elektrostatische Anziehung kam.
Das Entfernen der Fehlwachstumsstruktur fhrte zu einer Abschwéchung der Emission.

Drei genauer untersuchte fest verwachsene Fehlwachstumsstellen erwiesen sich als
mechanisch stabil. Hohe Strome zwischen 10 pA und 100 pA fihrten zu erhdhtem, gleich-
bleibendem oder verringertem E(5 nA). Im SEM wurden nach der Strombelastung lokal aufge-
schmolzene Bereiche, wie in Abb. 4.8 b (Pfeil) zu sehen, und Bereiche mit verringerter SE-
Ausbeute festgestellt.

An zehn Emissionsstellen auf den undotierten HFCVD-Diamantfilmen wurden wenige
Mikrometer grof3e oder submikrometergrof3e Partikel aus Fremdelementen gefunden. Bei der
EDX wurden 5x Fe, 2x Al und 2x Mo entdeckt. Von der Gestalt her handelte es sich um
kompakt geformte Partikel, unter den Fe- und Al-haltigen Teilchen befanden sich alerdings
auch flockenartige Partikel. Sechs Partikel wurden mit einem FE-Strom bis zu 50 pA belastet,
was bel einem Fe- und einem Al-Partikel lediglich zu einer verringerten SE-Ausbeute im
Bereich um das jeweilige Partikel fihrte, wahrend bei drei Fe und einem Al-Partikel zusétzlich
eine Zerstorung, wie in Abb.4.9a) und b) dargestellt, oder ein Verschwinden, wie in
Abb. 4.9 ¢) und d) gezeigt, festzustellen war. Die Emission wurde dabei durch Stréme im
Bereich zwischen 1 pA und 50 pA schwécher. Zwei Partikel aus Mo bzw. Mo und Fe dagegen
veranderten selbst nach 100 pA ihr E(5 nA) nicht.
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Abb. 410 SEM-Aufnahmen zweier Emissionsstellen, die vor () E(5nA) =46 V/um bzw. c) 18 V/um) einer
Belastung mit 30 pA bzw. 100 pA weder morphologische Auffélligkeiten noch Kontamination an der Oberflache
aufwiesen. Die Hochstrombelastung fuhrte zu einer Verdanderung der SE-Ausbeute (b) E(5nA) = 77 V/um) oder
zusétzlich zu einem Aufschmelzen des Films (d) 23 V/um).
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An manchen Emissionsstellen waren im SEM weder Partikel noch sonstige
morphologische Auffélligkeiten zu sehen. Sowohl auf dotierten as auch auf undotierten
HFCVD-Filmen wurden elf dieser sogenannten Bereiche ohne morphologische Besonder-
heiten genauer analysiert. Durch EDX wurde in einem Fall erhohter Mo-Gehalt und einmal
eine Al-Kontamination festgestellt. Acht Stellen wurden mit hohen Strémen von bis zu
100 pA belastet. Dies fuhrte in etwa der Halfte der Falle oberhalb von 10 pA zu einem Anstieg
von E(5nA). Der Vergleich der SEM-Aufnahmen vor und nach der Hochstrombelastung
zeigte als deren Folge eine loka verminderte SE-Ausbeute, wie in Abb. 4.10 b gezeigt. An
drei Stellen fuhrten die hohen Strome auf3erdem zu einer lokalen Beschadigung
(Aufschmelzen) des Films (siehe Abb. 4.10 d).

c) Diskussion

Es stellte sich also heraus, dal? aufliegende Fehlwachstumsstellen mit E(5 nA) £ 5V/um
die stérksten Emitter waren. Diese waren jedoch mechanisch und letztendlich auch beziiglich
ihres FE-Verhaltens oberhalb weniger nA instabil. Nach einer Strombelastung blieben Stellen
mit deutlich schwécherer EFE zurlick. Verwachsene Fehlwachstumsstellen zeigten moderate
E(5 nA) (zwischen 20 V/pm und 50 V/pm) und erwiesen sich as mechanisch stabil. Belastung
mit hohem Strom (3 10 pA) fuhrte zu verstérkter, gleichbleibender oder abgeschwachter FE.

Partikel wiesen eine starke bis mittlere EFE (5V/pm bis 25 V/um) und eine stark
variierende Strombelastbarkeit (1 pA bis 3 100 pA) auf. Letzteres ist wahrscheinlich mit der
Morphologie und der chemischen Zusammensetzung des Partikels verknipft. Partikel, die
ganz oder teilweise aus Mo bestanden, waren hoher belastbar as Partikel aus Fe oder Al.

Stellen ohne morphologische Besonderheiten zeigten eine starke Variation in ihren
E(5nA), die bei 2V/um oder darlber lagen. Bel Belastung mit hohem Strom ist eine
Degradation meist erst oberhalb 10 pA zu beobachten.

Was eine Eignung fir Anwendungen betrifft, sind die Einsatzfeldstéarken bei allen Emitter-
arten, abgesehen von einem Einsatz in FED-Trioden, ausreichend niedrig (Siehe auch
Tabelle 1.1). Geht man in einer Abschétzung fur die Stromdichte von einem Maximalstrom
von 10 pA/Emitter aus, werden fir FED's mehr als 10 Emitter/cm? ben6tigt, fur RF-Verstarker
und andere Anwendungen (zum Teil deutlich) mehr al's 10° Emitter/cm2. Aufgrund der starken
Streuung in den FE-Parametern mifdten bei alen Emitterarten die Emitterdichten fir
ausreichende Leistungsreserven und Uniformitét in der Praxis noch deutlich hdher sein. Hier
stellt sich die Frage der Herstellbarkeit, also eine bestimmte Art von Emittern kontrolliert und
homogen mit einer bestimmten Dichte herzustellen. Wie wirde man z. B. Fehlwachstums-
stellen in homogener GroRenverteilung herstellen und wie wirde man bei Gréfen Uber 10 pm
Trioden bauen, da bei grofem Gateabstand trotz niedrigem E,, hohe Spannungen nétig sind?
Ein weiteres Problem dirfte das Ausrichten der Gatedffnungen zu den Emittern sein. Die
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Grole der einzelnen Emitter beschréankt die theoretisch moégliche Emitterdichte, weshab
Fehlwachstumsstellen fur die meisten Anwendungen ungeeignet sein durften. Von der
Stabilitdt her sind lose aufliegende Fehlwachstumsstellen ohnehin fur jede Anwendung
unbrauchbar. Fehlwachstumsstellen und Bereiche ohne morphologische Besonderheiten
nutzen hochstwahrscheinlich die positiven Eigenschaften des Diamants (Inertheit, Harte,
Warmeleitfahigkeit) am besten, weshalb diese in ihrem Langzeitverhalten im Vergleich zu
Metallpartikeln vermutlich gunstiger sind.

Im grof3en und ganzen ist die gezielte Herstellung von Kathoden, die auf den hier festge-
stellten, zufdllig und unkontrolliert auftretenden Verunreinigungen basieren, schwierig, wenn
nicht unmoglich. Dies zeigte sich auch in einem Experiment, in dem vor dem Hintergrund
dieser Ergebnisse eine auf metallischen Verunreinigungen basierende Kathode durch
Abscheiden eines absichtlich mit Nickel kontaminierten MPCV D-Diamantfilmes hergestellt
wurde. Die zahlreich auf diesem Film vorhandenen Ni-Partikel zeigten keine EFE. Eine
detaillierte Beschreibung dieses Experimentes findet sich in [246].

Im Vergleich zu parasitdren Emittern auf Metallen zeigten sich hier vollig andere, im
algemeinen hohere bey-Werte (siehe Abb. 4.6). Im Mikrospitzenmodell wiirde bge von
einigen 100 und teilweise bis einige 1000 sehr hohe und scharfe Strukturen erfordern, wie sie
an den Emittern nicht zu sehen sind. Unkorrelierte FN-Parameter bgy und Sey (Abb. 4.6) sowie
eine stabilere Emission als bei den parasitéren Emittern auf Metallkathoden deutet auf eine
geringere  Empfindlichkeit gegenlber Adsorbaten hin. Der fur die [|(E)-Charakteristik
verantwortliche (strombegrenzende) Punkt scheint daher nicht an der Oberflache (Metall-
Vakuum- oder Diamant-Vakuum-Grenzschicht) zu liegen. Hier konnte also ein anderer FE-
Mechanismus als bei parasitdren Emittern auf Metallen vorliegen, moglicherweise sind sogar
fUr jede Emitterart (zum Teil) unterschiedliche physikalische Prozesse wirksam.

Bel lose aufliegende Fehlwachstumsstellen — fir verwachsene Fehlwachstumsstellen diirfte
abgesehen von einer besseren mechanischen Anbindung prinzipiell das gleiche gelten —
befand sich, soweit von der Auflésung her beobachtbar, das Emissionsmaximum immer
seitlich am Partikel (Abb. 4.7 @). Es war fast immer Switch On feststellbar, was in FE-Scans
zu "Regelungsspitzen” seitlich an den Emitterpeaks (z. B. Abb. 4.3, Scan mit 10 V/pum,
zweiter Emitter von rechts) fuhrte. Zwischen 1/E(5nA) und der Hohe der aufliegenden
Diamantstruktur besteht, wie in Abb. 4.11 gezeigt, ein nahezu linearer Zusammenhang. Wenn
man davon ausgeht, dal3 eine fir einen Strom von 5nA nétige "intrinsische" Feldstéarke
Ei(5nA) im Bereich der Fehlwachstumsstelle durch geometrische Feldiberhthung der
makroskopischen Feldstarke E(5nA) um einen Faktor bye, erreicht wird, also E(5nA) =
bgeo XE(5 NA), wére dieser Zusammenhang sowohl mit dem "einfachen" Mikrospitzenmodell,
Formeln (1.6) und (1.7), as auch mit dem Antennenmodell, Formel (1.10), konsistent, da in
diesen Modellen jeweils ein linearer Zusammenhang zwischen bge und h existiert. Das
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Mikrospitzenmodell erfordert jedoch eine gute leitende Verbindung vom Substrat zur
Oberflache und leitende Strukturen mit geringen Kriimmungsradien an der Oberflache (bey
hier von ca. 500 bis 3000), wie sie im SEM nicht beobachtet werden. Die Feldiberh6hung im
Antennenmodell ist selbst unter der Annahme, dal3 die gesamte "Fehlwachstumsstruktur"
leitend ist, sehr gering (< 10). Um die beobachteten bey zu erkl&ren, mufdte die Potential-
barriere an der Substrat-Diamant-Grenzschicht (in einer groben Abschédtzung als effektives F
zu verwenden) extrem klein, ja fast zu vernachlassigen sein, wobe die Feldabschwéachung
durch das Dielektrikum noch nicht berticksichtigt wurde. Ganz abgesehen davon ergibt sich
aus Formel (1.10) mit d=3pm, f;=0,5 und f, =1 durch Extrapolation nach by, =1 €n
Ei(5nA) <10V/um. Die Diamantfilme weisen jedoch bis 150 V/um nur an einzelnen,
réaumlich isoliert liegenden Stellen FE auf.
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Abb. 411 Zusammenhang zwischen E(5 nA) und der Hohe von lose aufliegenden Fehlwachstumsstellen und
metallischen Partikeln.

Auch fur Metallpartikel besteht innerhalb des Mikrospitzen- oder Antennenmodells die
Schwierigkeit, dald die geometrische Feldiberhthung fir die beobachtete EFE bei weitem
nicht ausreicht. Die Feldiberhohungsfaktoren nach dem Antennenmodell sind hier zu
vernachlassigen (< 2). Gegen EFE nach dem Mikrospitzenmodell und fur das Antennenmodell
spricht die Beobachtung, dal3 sich die Partikel im SEM zum Teil elektrostatisch aufladen
(siehe Abb. 4.9 ¢).

Uber die Eigenschaften von Bereichen mit EFE, jedoch ohne morphologische Besonder-
heiten 143t sich nur spekulieren. Mogliche Ursachen konnten in der Anwesenheit von Fremd-
phasen oder Fremdmaterial einschltissen liegen.
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Zusammenfassend &3t sich sagen, dal3 eine Feldiberhdhung nach dem Mikrospitzen-
modell hier bei allen Emitterarten al's dominierende Ursache fir die EFE unwahrscheinlich ist,
da die bey-Werte meist zu grof3 sind und offensichtlich keine elektrisch leitenden Materialien
an der Oberflache oder keine leitenden Verbindungen zum Substrat existieren. Die EFE
scheint auf3erdem unempfindlich gegentiber Adsorbateffekten zu sein. Eine geometrische
Feldiberhthung, z.B. an der Substrat-Diamant-Grenzschicht, wére allenfalls als eine
Komponente in einem komplizierteren Mechanismus vorstellbar. Der Antenneneffekt ist
aufgrund der geringen Feldiberhdhung als Hauptursache fur die EFE bei allen Emitterarten
ebenfalls auszuschlief?en. Es muissen deshalb zusdtzlich noch besondere elektronische
Eigenschaften an den Stellen mit EFE vorliegen oder sich bilden, die auf der restlichen
Oberflache nicht vorhanden sind, z. B. eine Bildung sogenannter Leitungskandle (vergleiche
Kapitel 1.1.2 und [141, 142]), induziert durch Fremdphasen, Verunreinigungen (Partikel,
Einschliisse) oder sonstige lokale Defekte. Elektronen kdnnten so an der Substrat-Diamant-
Grenzschicht ins Leitungsband des Diamant tunneln, dort zur Diamantoberfléche wandern und
leicht ins Vakuum gelangen.

4.2 "Intrinsische" Feldemissionsmessungen

4.2.1 Die"intrinsische" Feldemission von CVD-Diamant

An den untersuchten CVD-Diamantfilmen hat sich gezeigt, dal’ eine EFE bei wenigen
V/um — wie in der Literatur vielfach berichtet — zwar vorhanden war, dal3 diese aber nur auf
parasitérer FE beruhte. Sowohl auf den HFCVD- als auch auf den MPCV D-Filmen zeigte ein
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Abb. 412 FE-Scans von &) einem 3 pm dicken MPCVD-Diamantfilm bei 700 V/um, einer Scangrdf3e von
100x100um?, einem Elektrodenabstand von ca. 5 um und einem Scanlinienabstand von 1 um, b) einem 1 pm
dicken MPCVD-Diamantstreifen bei 400 V/um, einer Scanfléche von 700x1000um?, ca. 6 um Elektroden-
abstand und einem Scanlinienabstand von 5pum. In beiden Scans wurde eine Mikroanode verwendet, der
Schwellstrom betrug 5nA.
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erheblicher Teil der Oberflache selbst bei einer elektrischen Feldstéarke von 150 V/pm noch
keine FE. Mif%t man jedoch mit kleinen Anoden die Emission defektfreier Stellen, detektiert
man bei Feldern von mehreren 100 V/pum eine auf einer Mikrometerskala Uber den ganzen
Film verteilte Elektronenemission [246, 249]. In Abb.4.12a ist ein FE-Scan Uber eine
100x100 pm? grofe Fléche eines MPCV D-Diamantfilmes bei ca. 700 V/pm dargestellt. Man
sieht, dal? abgesehen von kleineren Flachen im oberen Tell der gesamte mit einer Mikroanode
gescannte Bereich bel dieser Feldstérke einen FE-Strom von mindestens 5 nA liefert. Es wird
jedoch auch deutlich, dai’ tber die Oberflache zum Tell erhebliche Schwankungen in der fir
einen bestimmten Strom notwendigen Feldstarke festzustellen sind.

Von enem weiteren 1pum dicken MPCVD-Diamantfilm wurden nach partiellem
Aufbringen von Photolack ca. 220 um breite Streifen des Films weggeéizt. Ein FE-Scan bei
400 V/pm Uber die resultierenden ca. 300 um breiten Diamantstreifen ist in Abb. 4.12 b zu
sehen. Man sieht, dad fast die gesamte mit Diamant bedeckte Flache unterhalb dieser
Feldstéarke einen signifikanten FE-Strom liefert, wahrend das dazwischenliegende Silizium
abgesehen von wenigen vereinzelten Stellen erst bel deutlich hoheren Feldstdrken zu
emittieren beginnt.

4.2.2 Variation der Depositionsbedingungen

a) Herstellung der Filme

In einer Kooperation mit der Universitét Augsburg wurden 21 Filme unter systematischer
Variation der Depositionsparameter abgeschieden und untersucht, um den Einflul3 von
Herstellungsbedingungen und den daraus resultierenden strukturellen und morphologischen
Eigenschaften auf die "intrinsische” FE von Diamantfilmen zu untersuchen [200, 206, 250,
251]. Als Substrat wurden bei der MPCVD [252] polierte, meist p-dotierte (100)-orientierte
Siliziumwafer verwendet, in wenigen Féllen auch n-dotiertes (111)-orientiertes Si. Der
spezifische Widerstand des Substrates lag unterhalb von 15Wem. Im CVD-Reaktor wurde
zuerst eine Wasserstoffplasmabehandlung zur Reinigung des Substrates vorgenommen, die
Bekeimung erfolgte daraufhin durch BEN mit einer auf +250V liegenden Elektrode. Die
anschlief3ende Deposition fand bel einer Substrattemperatur von 750 °C, 850 °C oder 940 °C
und einem Methangehalt von 1%, 3% oder 5% statt. Bei einigen Filmen wurde wéahrend der
Abscheidung N, im Verhdtnis 1:1 zum CH, zugefuhrt. Weiterhin wurde bei drel Proben
wahrend der Deposition eine Bias-Spannung von +150 V angelegt. Die Dicke der untersuchten
Filme betrug im allgemeinen 3 um bis 5 pm, vier Filme waren zwischen 42 nm und 2,5 pm
dick. Bei den in den Abbildungen dieses Kapitel auftauchenden Buchstaben (A, B, C, ..., Z, a)
handelt es sich um die Bezeichnung der unterschiedlichen Proben.
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b) Analysen

Die Charakterisierung der Proben beziglich ihrer FE-Eigenschaften erfolgte durch U(2)-
und I (E)-Messung an mehreren tber die Oberflache verteilten Stellen unter Verwendung einer
leicht abgestumpften Mikroanode im Abstand von wenigen Mikrometern. Der effektive
Emissionsbereich lag somit bei durchschnittlich 28 pm2. Auf diese Weise konnte durch
Kontrolle mit dem SEM sichergestellt werden, dal3 "optisch” defekt- und kontaminationsfreie
Stellen analysiert wurden und somit die "intrinsischen” Eigenschaften der Filme ermittelt
werden konnten. Vergleicht man, wie in Abb. 4.13 dargestellt, die fur drel Filme Uber jeweils
ca. 20 Stellen gemittelten Einsatzfeldstérken, die mit unterschiedlichen Anoden gemessen
wurden, stellt man zum einen fest, dal3 sich die mit verschieden grof3en Anoden gemessenen
mittleren Eg, der Filme zum Tell deutlich unterscheiden, zum anderen reduzieren sich bei
Messung mit groferer Anode die Unterschiede in den Egp.

1000 o s
900 | g A Messung
L Bz
£ 800 —« A lokale Eigenschaften
S 700 \ . ) +
S | | Z  Flachenskalierung
= 600 —
§ 500 —
L
400[
300 Abb. 4.13 Einsatzfeldstérke von
—— - drei unterschiedlichen Proben fur
200 e verschiedene Anoden. Ebenfals
1001 — W eingezeichnet ist der Verlauf von
0 ‘ ‘ ‘ ’—‘!—\m Ey, der sich unter Annahme einer
Mikro+SEM @ 135um ¢ 0.5mm ¢ 1.0mm homogenen Verteilung der lokalen
(~30 um?)  (~14000 pm?) (~190000 pum2) (~780000 um2) FE-Eigenschaften mit  steigender

Anode Flache ergeben wirde.

Dieser Effekt beruht hauptséchlich auf der Inhomogenitét der FE-Eigenschaften der Filme.
Wéhrend bei Messungen mit der Mikroanode die Wahrscheinlichkeit sehr gering ist, einzelne
starker emittierende Stellen zu treffen, die z. B. mit einer Flachendichte von 10* cm™ verteilt
sind, erhoht sich diese Wahrscheinlichkeit bei Messung mit gréfieren Anoden drastisch. In
Abb. 4.13 sind fur zwei Filme aul3erdem noch Kurven eingezeichnet, die sich ergeben, wenn
man die mit der Mikroanode bestimmten, lokalen E, mit Hilfe der lokalen FN-Parameter und
der FN-Gleichung auf die grofderen Flachen der anderen Anoden skaliert. Man sieht also, dali
der beobachtete " Anodengrof3eneffekt” vor allem bei den Filmen mit hohem Eg, tatséchlich auf
die inhomogene Verteilung der FE-Eigenschaften zurtickzuftihren ist. Lokale (~ um) Messung
defektfreier Stellen reflektieren daher mehr die "intrinsischen" FE-Eigenschaften der Filme,
wéahrend bel Messungen mit grof3flachigen Anoden die Gefahr besteht, die Eigenschaften
weniger auf der Oberflache vorhandener " Ausnahmestellen” zu messen.
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Zur Bestimmung einer mittleren Einsatzfeldstdrke wurden an jeder Probe ca. 20 U(2)-
Messung an verschiedenen Stellen bei 0,5nA vorgenommen. Die so ermittelten Ey, sind in
Abb. 4.14 fir die unterschiedlichen Depositionsparameter dargestellt. Es zeigt sich keine
monoton verlaufende Abhangigkeit von der Substrattemperatur Ts, jedoch weisen die mit der
hochsten Temperatur (940 °C) deponierten Filme im allgemeinen das geringste Eq, auf. Was
den Einflu der Methankonzentration betrifft, 183 sich ebenfalls kein einheitlicher Trend
erkennen, tendenziell scheint aber bei den Filmen ohne N»-Zugabe ein hdherer Methangehalt
fUr niedrige Eq, gunstiger zu sein. Die Zugabe von Stickstoff fuhrte, wie z. B. auch von [253]
beobachtet, durchschnittlich zu keiner Verbesserung der Emission. Dagegen war durch
Anlegen einer Bias-Spannung wahrend der Deposition immer eine Reduktion der Einsatz-
feldstérke zu erzielen. Der Film mit dem niedrigsten Eg, wurde somit bei Ts =940 °C, einem
CHj-Gehalt von 5% und bei angelegter Bias-Spannung deponiert.

Eine Analyse des I(E)-Verhatens wurde nur an einem Teil der Filme durchgefuhrt. Die
durchschnittlichen by und Sy wurden je Probe an ca. 10 Stellen bestimmt und gemittelt.
Diese Werte, in Abhéngigkeit der Depositionsparameter, sind in Abb. 4.15 zu sehen. Mit
erhohter Substrattemperatur 183 sich hier ein Anstieg der ben-Werte und eine leichte, nicht
monotone Abnahme der S feststellen. Diesist konsistent mit den Beobachtungen bei E,,, da
ein steigendes by bei nicht zu grofRer Verminderung von S\ zu einer Verringerung der fir
kleine und mittlere Strome bendtigten Feldstarke fihrt. Der Methangehalt wirkt sich auf die
FN-Parameter hier in keine bestimmte Richtung aus. Die Zugabe von N, bewirkte keine
eindeutige Anderung in bgy, jedoch zum Teil eine starke Reduktion von Smy. Das Anlegen
einer Bias-Spannung wéahrend der Deposition hatte eine Erhéhung der Emission fir den
gesamten "anwendbaren” Feldstérkebereich zur Folge, da sowohl bgy as auch Sy dadurch
erhoht wurden.

In einer Serie von vier Proben, die bel 850 °C mit einem CH4-Gehalt von 3% hergestellt
worden waren, wurde eine mégliche Abhangigkeit der FE von der Filmdicke untersucht. Die
Einsatzfeldstarke aller dieser Filme, die zwischen 42 nm und 2,5 um dick waren, lag bei
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knapp 500 V/pm, d. h. die Filmdicke hatte im untersuchten Bereich keine Auswirkungen auf
die Starke der Emission.

Ts [°C] Ts [°C]
I 750 °C 850 °C 940°C 151 750 °C 850 °C 940°C
20¢ -1; - H standard
; _ M 107 1150 V Bias
515: B %10-13? 0 |BN,:CH,=1:1] |
“ 10 210" "N
N 1075
5 10—16 B
0 | | Y | | | | U | X 10—17 E E | | 5 | | | | T | M2
1% 3% 5% 1% 3% 5% 1% 3% 5% 1% 3% 5% 1% 3% 5% 1% 3% 5%

CH4 -Gehalt CH,4 -Gehalt

Abb. 4.15 FN-Parameter von CVD-Diamantfilmen in Abhangigkeit der Depositionsparameter.

4.2.3 Nachtragliche Behandlungen

a) Verfahren

Insgesamt 14 MPCVD-Diamantfilme wurden nach der Deposition mit Kohlenstoffionen
beschossen. Der Hintergrund dieser Behandlung liegt in der Erzeugung eines n-leitenden
Charakters im Diamant als Folge von Strahlensch&den [133]. Im Fall einer n-Leitung mit
entsprechender Aktivierungsenergie befanden sich bei Raumtemperatur Elektronen im
Leitungsband, die aufgrund der geringen Elektronenaffinitédt des Diamant nur eine geringe
Oberflachenpotentialbarriere zu Uberwinden hétten. Die lonenimplantation erfolgte mit einer
Dosis von 10™ cm™ bei einer lonenenergie von 50 keV, gefolgt von 3340™ cm™ bei 100 keV,
bzw. mit 10 cm™? bei 50 keV und 340" cm™? bei 100 keV. Eine Computersimulation der
Tiefenverteilung der durch die lonen erzeugten Leerstellen im Diamant, durchgefthrt von M.
Christ [206], ergab bei Einstrahlung einer Dosis mit 100 keV und einem Drittel der vorher-
gehenden Dosis mit 50 keV eine vertikale Leerstellendichte von knapp 0,1 Leerstellen pro lon
und pro Angstrém bis zu einer Tiefe von 150 nm. Fiir die hier angewendeten Parameter bei der
Implantation entspricht das einer Leerstellenkonzentration von 330 cm® bzw. 3407 cm™ in
den ersten 150 nm. Der lonenbeschuld erfolgte meist durch eine W-Maske mit quadratisch im
Abstand von ca. 30 um angeordneten Lochern (A » 8 um).

Ein MPCVD-Film, der bei Ts= 750 °C und einem CH,4-Gehalt von 3% deponiert worden
war, wurde mit 10" Si-lonen/cm? beschossen. Eine kinetische Energie der lonen von 4,4 MeV
fuhrte dabel zu Strahlenschéden bisin den Film-Substrat-Bereich.

Eine weitere Malinahme zur Oberflachenmodifikation war die Belastung mit hohem Strom
(I-Processing). Dazu wurde auf 31 Filmen, die sich entweder in den Herstellungsparametern
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oder in der Nachbehandlung unterschieden, jeweils an ca. 10 Stellen eine I(E)-Kennlinie
aufgenommen. Die Messung erfolgte dabei im algemeinen bis 10 pA, was aufgrund der
verwendeten Mikroanoden einer effektiven Stromdichte von durchschnittlich 36 A/cm?
entspricht. Auf diese Weise soll zum einen untersucht werden, ob |-Processing ein geeignetes
Mittel ist, um das Emissionsverhaten einer Diamantoberflache zu verbessern, zum anderen
sollen die Messungen Daten zur Strombelastbarkeit der Filme liefern. Wichtige Werte sind
dabel die Stromdichte juoc, bel der stetige (irreversible) Abweichungen von linearem FN-
Verhalten zu beobachten sind, und jgesr, bei der starke, sprunghafte Anderungen in der 1(E)-
Kennlinie stattfinden. jpoc gibt einen Anhaltspunkt fir das Einsetzen des I-Processing,
wahrend bel jqeqr IM algemeinen eine drastische Veranderung bzw. ein lokale Zerstérung der
Oberflache stattfindet. Durch den apparativ bedingten Maximalstrom von 10 pA konnte fur
Jdestr MeiSt NUr eine untere Grenze ermittelt werden. Da die FE-Eigenschaften im allgemeinen
nicht homogen Uber die Oberflache verteilt sind, geben die hier durchgefihrten lokalen Hoch-
strommessungen dennoch Aufschlul® Uber das auf einer Mikrometerskala "intrinsische'
Potential der Filme hinsichtlich Strombel astbarkeit.

Im Gegensatz zur kurzzeitigen (wenige Sekunden) Hochstrombelastung beim I-Processing
wurde eine Stelle auf Probe Z fir 141 h mit einem Strom von 10 pA belastet (1-t-Processing).
Aufgrund der verwendeten, relativ feinen Mikroanode entsprach das einer lokalen Stromdichte
von ca. 250 A/cmz,

b) MelRergebnisse

e s B & w0 || [930V/um
. “ " * é - :
— - . " |Me20viym

Abb. 416 SEM-Aufnahme (a, mit Mikroanode) und FE-Scan bei | = 0,5 nA (b) eines Bereiches auf Probe A,
der an gitterformig angeordneten Punkten (dunkle Stellen) mit C-lonen implantiert wurde.

Wie in der SEM-Aufnahme in Abb.4.16a) zu sehen ist, weisen die mit C-lonen
implantierten Bereiche eine verringerte SE-Ausbeute auf, d. h. sie erscheinen im SEM dunkler.
Der Uber die abgebildete Flache aufgenommene FE-Scan, dargestellt in Abb. 4.16 b), zeigt
eine an den implantierten Bereichen verringerte Einsatzfeldstarke. Vergleicht man alle mit C*
beschossenen Filme mit ihren Referenzproben, ergibt sich durchschnittlich eine Reduktion der
Einsatzfeldstarke um 16%. Dies und die durchschnittlichen relativen Anderungen
weiterer FE-Eigenschaften sind in Tabelle4.2 zusammengefald. Die Erhdhung beider
FN-Parameter durch den lonenbeschuld bedeutet eine Verstdrkung der Emission Uber
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den gesamten Feldstarkebereich. Die Strombelastbarkeit C-implantierter Flachen ist gegentiber
deren Referenzwerten etwas reduziert.

Tabelle4.2 Relative Anderungen der FE-Eigenschaften von MPCV D-Diamantfilmen aufgrund
von lonenimplantation und |-Processing.

EO“/EOMQ- bFN/bFN,ref. SFN/SFN,ref. jproc/jproc,ref. jdeir/jdeslr,ref.

C’-Implantation 0.84 1.35 13 0.8 0.6
Si*-Implantation 0.70 2.40 566 15.1 12.9
I-Processing 0.60 2.50 5700 28.8 4.6

Der Beschuld eines Films mit hochenergetischen Si-lonen flhrte, wie in Tabelle4.2 zu
sehen, ebenfalls zu einer signifikanten Verstarkung der Emission. Im Gegensatz zu den mit
Kohlenstoffionen niedriger Energie beschossenen Proben kam es hier zu einer Verbesserung
der Strombelastbarkeit. Die relativen Anderungen der Parameter dieser Probe lagen allerdings
innerhalb des Wertebereiches, der von C*-implantierten Proben erzielt worden war.

Im Durchschnitt verénderte |-Processing Eqn, beny und Sy am stérksten (siehe Tabelle 4.2).
Die Einsatzfeldstarken wurden dabei im Mittel um 40% reduziert, die FN-Parameter deutlich
erhoht. Die Hochstrombel astungen wirkten sich aul3erdem auch positiv auf das FN-Verhalten
und die Stromtragfahigkeit aus. In wenigen Fallen flhrte das I-Processing zu Entladungen und
damit verbunden, wie durch SEM-Anayse und AES ermittelt, zu einer lokalen Zerstérung des
Diamantfilmes. In den meisten Fallen konnten abgesehen von gelegentlicher lokaler
Verringerung der SE-Ausbeute keine erkennbaren morphologischen Verdnderungen
festgestellt werden.

Tabelle4.3 Mittlere FE-Eigenschaften der MPCVD-Filme, mit und ohne C'- bzw. Si*-Implantation, vor und

nach 1-Processing bzw. (ein Emitter) |-t-Processing. Eq,min ist der durchschnittliche Wert fir die Probe mit der
niedrigsten Einsatzfeldstérke.

Eon Eon, min b FN SFN j proc i destr
[Vipm]  [V/pm] [cm?] [Alcn] [Alcn]

- nach Deposition 593 245 123 7940 0,05 3111
- nach C*-Implantation 539 316 163 3,040 0,05 3127
- nach Si*-Implantation 471 471 119 3,040% 0,77 3154
nach |- - "nach Deposition" 271 147 328 2,140 1,9 375,9
Processing: - nach C'-Implantation 378 223 309 13qa0M 1,0 331,9
- nach Si*-Implantation 217 217 496 8707 2,0 3109

Probe Z, #343: - vor |-t-Processing 167 167 223 37408 2,4 >259
- nach |-t-Processing 167 167 176 690" 244 >244

Die gemittelten, absoluten Emissionsparameter nach unterschiedlicher Nachbehandlung
sind in Tabelle 4.3 zusammengefaldt. Die Implantation sowohl von C- as auch von Si-lonen
fUhrte zwar im Mittel zu einer Verstérkung der FE, die von den Absolutwerten her niedrigsten
Einsatzfeldstdrken vor und nach I-Processing wurden jedoch mit Filmen erzielt (siehe
Tabelle 4.3, Eonmin), die nicht mit lonen beschossen worden waren.
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Als erste Messung zum Langzeitverhalten wurde eine kleine Flache (ca. 4 um?) auf dem
Film mit der niedrigsten Einsatzfeldstarke (Probe Z) fir eine Dauer von 141 h mit einem
Strom von 10 pA belastet. Dies entspricht einer durchschnittlichen, lokalen Emissionsstrom-
dichte von 250 A/cm?2. Wie im Diagramm von Abb. 4.17 zu sehen ist, fuhrte das I-t-Processing
zu keiner Veranderung der Einsatzfeldstarke, aber zu einer Verstérkung der Emission im
mittleren und oberen Strombereich. Der modifizierte 1(E)-Verlauf spiegelt sich an den in
Tabelle 4.3 angegebenen FE-Parametern wider. Der Fluld des hohen Stromes fihrte bei dieser
Emissionsstelle wie schon bei den anderen Proben zu einer Stabilisierung der Emission.

Die bendtigten elektrischen Feldstarken dieser Filme erweisen sich fir den Einsatz in
Anwendungen wie FED's noch as zu hoch (vergleiche Tabelle 1.1), fir die meisten anderen
Anwendungen sind Feldstéarken von einigen 100 V/um kein limitierender Faktor. Will man
nicht auf zusétzliche MalRnahmen wie resistive Schichten oder (lokale) aktive Regelung
zurtickgreifen, mussen in Bezug auf die Uniformitdt fur nahezu alle Anwendungen noch
deutliche Fortschritte erzielt werden. Eine hohe Uniformitét ist auf3erdem nétig, um die lokal
gemessenen Stromdichten auch integral zu erreichen. Fur Anwendungen mit hohen Lestungs-
anforderungen reichen die durchschnittlich unter stabilen Bedingungen erzielten Stromdichten
(<1 A/cm? bzw. ~1 A/cm? nach |-Processing) noch nicht aus, allerdings kommt man nach
konsequenter Anwendung von Konditionierungsverfahren diesen Anforderungen (3 10 A/cm?)
schon sehr nahe.

4.2.4 Analyse der strukturellen und morphologischen Eigenschaften

In Abb. 4.18 sind die Ramanspektren fur sechs exemplarisch ausgewahlte Diamantfilme
dargestellt. Die Spektren sind nach abnehmender Einsatzfeldstérke der zugehorigen Filme
angeordnet. Insgesamt weisen ale Proben einen erheblichen Antell an Fremdphasen auf. Man
erkennt bei den Proben S, K und E einen deutlichen Peak bei 1147 cm™ fiir nanokristallinen
Diamant, der bei den Proben T und Z kaum noch vorhanden ist. Das Spektrum von Probe W
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bildet hinsichtlich der Reihenfolge, in der die Proben angeordnet sind, eine Ausnahme. Einen
ausgepragten Diamantpeak bei 1332 cm™ besitzen lediglich die Proben mit mittlerem Eo, (ca.
500 V/um). Dies spiegelt sich auch in den Beobachtungen bei der SEM-Analyse wider. Die
Proben S, K und W weisen keine oder kaum erkennbare Kristallinitét auf, wahrend bel den
Filmen E und T Diamantkristallite deutlich zu sehen sind (Abb. 4.19). Der Film von Probe Z
besteht dagegen aus scharfkantigen "Klumpen", die laut ramanspektroskopischer Unter-

suchungen einen signifikanten Anteil

ungeordneter  sp>-gebundener (1365 cm™) und

graphitischer Phasen (1560 cm™) besitzen. Auch die Filme mit hoheren E,, weisen diese
Fremdphasen, vor allem einen ausgepragten Graphitpeak, auf. Bel diesen zuletzt genannten
Filmen zeichnet sich auch zunehmend der Diamantprecursor bei 1475 cm™ ab.
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Abb. 4.18 Ramanspektren verschiedener MPCV D-Diamantfilme, geordnet nach abnehmender Einsatzfeldstarke

(Probe S: E,, = 1000 V/pm,

Eon = 245 V/um).

K: Eon = 622 V/Um, W: Egy = 560 V/um, E: Eqy = 504 V/um, T: Eon = 444 V/um, Z
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Aus der Serie von SEM-Aufnahmen in Abb. 4.19 wird deutlich, dal3 die Variation der
Einsatzfeldstarke von Film zu Film mit einer Anderung der Morphologie einhergeht. Wahrend
die Oberflache der Probe S eine glatte, "weiche” Morphologie besitzt, treten mit sinkendem
Eon zunehmend scharfkantigere Geometrien auf, wie die fir polykristallinen Diamant
typischen Kristalite bei "mittleren” Eqn (z. B. Probe E) und die mit feinen, scharfkantigen

S: Eyy = 1000 V/pm

K: Eon622V/|Jm bFN—116 SFN_44>1015cm2

w: Eon 560 V/um

Abb. 419 SEM-Analyse der Diamantfilmein Abb. 4.18.
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Unterstrukturen besetzten Klumpen bei "niedrigés'(z. B. Probe Z). Zwischefiry und der
Morphologie wurde ebenfalls eine Korrelation festgestellt. Dies spricht fiir einen Emissions-
mechanismus nach dem Mikrospitzenmodell und erklart auch die fehlende Abhéngigkeit der
FE von der Filmdicke.

Prinzipiell ist Diamant ein Isolator oder Halbleiter: Fir eine EFE nach dem Mikrospitzen-
modell sollten die Strukturen aber eine gewisse Leitfahigkeit aufweisen. Isolierendes Material
mit rauher Morphologie wiurde im Bereich seiner Oberflache aufgrund der dielektrischen
Eigenschaften (> 1) ebenfalls eine Feldiberh6hung aufweisen, wenn auch eine deutlich
schwéachere als leitendes Material, jedoch sind bei einem Isolator keine frei beweglichen
Elektronen vorhanden, die einen stetigen FE-Strom erzeugen konnten. Betrachtet man die
Ramanspektren der hier untersuchten MPCVD-Filme, kann man aber aufgrund der
betrachtlichen Fremdphasenanteile von einer gewissen Leitfahigkeit ausgehen.

Fuhrt man bei diesen Diamantfimé&i(z)-Messungen mit Annaherung der Anode bis zum
mechanischen Kontakt mit der Filmoberflache durch, ergibt sich die in Abb. 4.20 dargestellte
Situation. Die fur einen festen Strom notwendige Spannung verlauft linear zum Abstand von
der Filmoberflache. Eine weitere Anndherung nach dem Aufsetzen der Anode hat eine
Deformation der Anode zur Folge. Die geringste an der Spannungsversorgung einstellbare
Spannung (~ V) fuhrt bei aufgesetzter Anode sofort zu einem signifikanten, "kurzschluf3-
artigen" Stromanstieg (> nA). Somit lalt sich eine Obergrenze vofni Kir den
spezifischen Widerstand der Filme abschétzen, der tatséchliche Wert durfte aber deutlich
darunter liegen, d. h. die Filme sind leitend oder halbleitend.

1,4f
1,2F
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Eon = 622 V/um
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Abb. 4.20 U(z)-Messung an Probe

Q —ee ool il K. Negativer Abstand bedeutete in
04 -02 0 02 04 06 08 1 1214 der Messung eine Deformation der

Abstand Anode-Filmoberflache [um] Anode.

Vor der Kontaktierung der Anode mit der Filmoberflache weist deren Emission FN-artiges
|(E)-Verhalten auf, was auf ein Tunneln der Elektronen durch eine Potentialbarriere schliel3en
lant. Far einen Emissionsstrom von 0,5 nA war im gezeigten Beispiel (Abb. 4.20) ein von
aul3en angelegtes elektrisches Feld von 622 V/um erforderlich. Aus der Linearitat der
Spannung zum Abstand Anode — Filmoberflache kann nun gefolgert werden, dal3 sich die
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stromlimitierende Komponente, in diesem Fall aso die emissionsbestimmende Potential-
barriere, an der Oberflache des Diamantfilmes befindet. Lége die Barriere z. B. 4 um hinter der
Oberflache eines Dielektrikums (e=5,7 fur Diamant), wirde man bel Beriihrung zwischen
Anode und Filmoberflache nach wie vor FN-artiges | (E)-Verhalten feststellen und es wére —
grob abgeschétzt — fur einen Emissionsstrom von 0,5 nA eine Spannung von 500 V bis 700 V
erforderlich.

106@% © lokale FN-Analysen L

Eon = 200 V/pm

~ Eon =500 V/um
~ Eon = 1000 V/um

N .
3%, 1°

100 140

Abb. 4.21 Zusammenhang zwischen den FN-Parametern by und Sqy, die durch Messung der "intrinsischen" FE
von 497 Stellen auf MPCV D-Diamantfilmen ermittelt wurden.

Eine weiterer Anhaltspunkt, der fir einen von der Oberflachenpotential barriere bestimmten
Emissionsmechanismus spricht, ergibt sich aus der Beziehung zwischen den FN-Parametern
by und Sey der einzelnen Emissionsstellen aller Filme, dargestellt in Abb. 4.21. Wie schon bei
den parasitdren und den "intrinsischen” Emittern auf Metallkathoden (siehe Kapitel 3.2.3 und
3.2.4) zeigt sich hier, abgesehen von einer gewissen Streuung, eine Korrelation zwischen Sy
und bey. Die Berechnungen in Kapitel 3.2.3 haben gezeigt, dal3 ein derartiges Verhalten mit
Hilfe der Theorie des resonanten Tunnelns durch den Einflufld von Adsorbaten erklért werden
kann. Wére die emissionsbestimmende Potentialbarriere nicht an der Oberfléche, wirden
Adsorbate das FE-V erhalten kaum oder gar nicht beeinflussen. Fir einen Emissionsprozel3, der
sensitiv auf lose gebundene Adsorbate reagiert, spricht auRerdem ein teilweise fluktuierendes
Emissionsverhalten, vergleichbar zu den Emittern auf Metallkathoden und im Gegensatz zu
den parasitéren Emittern auf Diamant.

4.2.5 Diskussion zum Emissionsmechanismus

Die Herstellungsbedingungen beeinflussen also sowohl die Struktur (Fremdphasenanteile)
as auch die Morphologie (Oberflachenrauhigkeit) der MPCV D-Diamantfilme. Zum Teil sind
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deren Struktur und Morphologie miteinander verknipft, da einzelne Phasen eine
charakteristische Morphologie besitzen kdnnen. Die mit der hochsten (940 °C) Substrat-
temperatur, dem hochsten (5%) Methangehalt und unter Bias-Spannung (150 V) hergestellten
Filme wiesen die hochste Rauhigkeit auf und emittierten daher am starksten. Ein Zusammen-
hang zwischen dem FE-Verhalten und der Morphologie wurde auch von H. J und
Mitarbeitern beobachtet [254].

Unterschiedliche strukturelle Gegebenheiten fiihren auflerdem zu unterschiedlichen
elektronischen Eigenschaften [119, 255]. Es ist deshalb nicht unwahrscheinlich, dal3 dieser
Effekt noch von einer Variation der elektronischen Eigenschaften tberlagert wird. Eine dahin-
gehende Vermutung wird z. B. von A. Wisitsora-at und Mitarbeitern gedul3ert, die in
pyramidenformigen Diamantstrukturen mit steigendem sp?-Gehalt eine verstérkte Emission
feststellten [256]. FE-Messungen von N. A. Fox und Mitarbeitern an Diamantfilmen
unterschiedlicher Qualitét fuhrten zu &hnlichen Ergebnissen [257].

Es hatte sich gezeigt, dal? die Emission durch den Beschul? der Oberflache mit C- oder Si-
lonen bzw. durch den Fluf3 eines hohen FE-Stromes durchschnittlich verstarkt wurde. Bei den
hier verwendeten lonendosen ist eine signifikante Veranderung der Geometrie nicht zu
erwarten. Trotz der hoheren kinetischen Energie und der unterschiedlichen Projektilatome
liegt der Sputtering Yield im Vergleich zu den Experimenten in Kapitel 3.1.3 etwa in der
gleichen Groéfenordnung (siehe dazu auch [200]). Eine Veranderung der Geometrie durch den
lonenbeschul}, wie beispielsweise von M. Park und Mitarbeitern an mit Ar-lonen geétzten
Diamantfilmen vermutet [258], kann aso nicht die Ursache fiur die veranderte FE sein. Esist
daher sehr wahrscheinlich, dal3 die Verstarkung der Emission auf einer Veranderung der
elektronischen Eigenschaften des Filmes bzw. der Filmoberflache beruht. Hierfir spricht auch
die sowohl nach lonenbeschul3 as auch nach I-Processing beobachtete verringerte SE-
Ausbeute. lonenimplantation oder die bel hohem Stromflu? und dem damit verbundenen
lonenbombardement deponierte Energie konnen Anderungen in den Fremdphasenanteilen
begiinstigen [258] oder zu erhthten Defektdichten fuhren. So kénnte eine verbesserte
Leitfahigkeit sowohl die Feldiberhohung aufgrund einer stéarkeren Abschirmung des
elektrischen Feldes as auch das "Angebot” an Elektronen durch verbesserten Ladungs-
transport erhdhen. Ferner besteht auch die Mdglichkeit einer Variation der Barrierenhthe bel
unterschiedlichem Fremdphasengehalt [119, 255, 256].

Die mittlere Einsatzfeldstarke aler MPCVD-Diamantfilme einschliefdlich der mit lonen
beschossenen Proben lag bei 539 V/um, das mittlere bgy betrug 14,4 und die logarithmische
Mittelung von S ergab 4,640 cm2. Aufgrund der Korrelation zur Morphologie muRR das
elektrische Feld lokal auch tatséchlich Uberhoht sein, weshalb die intrinsischen Einsatz-
feldstérken im Bereich einiger 1000 V/um liegen durften. Das bedeutet, dal3 die Emission aus
Zusténden kommt, die sich ca. 4 eV bis 5eV unterhalb des Vakuumniveaus befinden. Dies
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kénnte z. B. das Vaenzband des Diamant sein, aber auch das Leitungsband metallischer
Fremdphasen.

4.3 Diamantbeschichtete Mikrostrukturen

Es hatte sich bisher gezeigt, da? die Emission von flachen CVD-Diamantfilmen
reproduzierbar und mit ausreichender Stromstérke erst bel elektrischen Feldstéarken von
einigen 100 V/pm stattfindet. Um dennoch die positiven Eigenschaften von Diamant zu
nutzen, wurden — neben der Weiterentwicklung von flachen Diamantfilmen — in Kooperation
mit dem fmt (Universitdt Wuppertal, Fachbereich Elektrotechnik) feldiberhdhende Mikro-
strukturen aus Silizium mit Diamant beschichtet und, wie im folgenden beschrieben,
hinsichtlich struktureller, morphologischer und FE-Eigenschaften charakterisiert [246, 249,
259]. Die Ergebnisse werden hinsichtlich der physikalischen Mechanismen und einer Eignung
der Strukturen fur Anwendungen diskutiert.

4.3.1 Herstellung und Behandlung

Als Ausgangsmaterial bei der Herstellung wurde ein (100)-orientierter, p-leitender Si-
Wafer mit einem spezifischen Widerstand von ca. 10 m\Wem verwendet. Auf diesem wurde,
wiein Abb. 4.22 @) schematisch dargestellt, durch BEN bei 200 V eine Nukleationsschicht von
30 nm bis 50 nm Dicke aufgebracht und anschlief3end photolithographisch (Dicke des Photo-
lacks 1,25 pm) unter Verwendung einer Cr-Maske strukturiert (siehe Abb. 4.22 b). Nach dem
ersten Atzvorgang mit einem Ar-lonenstrahl (Abb. 4.22 ¢, 1 keV, 0,05 mA/cm?, 22°, 30 min)
befanden sich auf dem Wafer Kegelstimpfe aus Si, wie in der SEM-Aufnahme von
Abb. 4.23 @) abgebildet, die noch mit der Nukleationsschicht bedeckt waren. Bei der folgenden
MPCVD [248] (Abb.4.22d, Ts=750°C, 0,9% CH,) fand die Abscheidung deshalb nur
selektiv auf den Kegelstimpfen statt. Da der Sputtering Yield von Silizium hoher ist als der
von Diamant, fungierten die resultierenden, ca. 0,6 um bis 0,9 um dicken "Diamantklumpen™
(siehe z. B. Abb. 4.23 b) bei einem zweiten Atzschritt (Abb. 4.22 €) als Maske.

a) BEN: b) Strukturierung:  c) lonenbeschuf:  d) MPCVD: e) lonenbeschul3:
Ar-I| Ar-|

Bekeimung Photolack ' Diamant

Si-Wafer = =

Abb. 4.22 Herstellung der diamantbeschichteten Siliziumdots durch Strukturierung der Bekeimungsschicht.

Bei den so entstandenen Mikrostrukturen handelte es sich um Arrays leicht konisch
geformter Si-"Dots’, die mit einer "Diamanthaube” bedeckt waren. Auf einem Si-Wafer
befanden sich mehrere Arrays der Grofe 1,530x0,750 mm?, bestehend aus Sub-Arrays
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(E 742x335 pm?) mit jewells unterschiedlichen Dotdurchmessern (L6cher in der Cr-Maske:
A=05pum bis 10 um). Die SEM-Aufnahme in Abb. 4.23¢c) zeigt ein solches Array.
Innerhalb der Sub-Arrays waren die Dots mit ££3 1,5um in einem quadratischen, flachen-
zentrierten Gitter mit einer Seitenlange von nominell 28,2 um angeordnet, woraus sich eine
Dichte von 2,5%0° Dots/cm? ergibt. Die Arrays mit £3 pm- und 4 10 pm-Dots enthalten
nominell 624 Dots pro Sub-Array.

a) b) C)

_
ARNRNE

N
ARNE

G
e
\

SR

*

Abb. 4.23  SEM-Aufnahmen: a) Si-Sockel nach erstem lonenbeschul3, b) nach anschliefender MPCVD, c)
Array, bestehend aus Sub-Arrays mit jeweils unterschiedlichen Dotdurchmessern.

Durch den beschriebenen Herstellungsprozeld fuhrt ein fester Parametersatz nicht zur
optimalen Ausbildung aller Dotgrofen. Bel der hier untersuchten Probe waren vor alem die
Dots mit grofReren Durchmessern (> 2,5 um) in ausreichender Zahl und Qualitét vorhanden.

In ersten FE-Scans an einem Teil des untersuchten Wafers traten sehr viele Uberschldge
auf. Um die Bereiche, die durch Entladungen zerstdrt worden waren, entstanden Regionen mit
stérkerer und stabilerer FE. Weiterhin beobachtete man mit mehrfach durchgefiihrten FE-
Scans eine zunehmende Verstérkung der Emission. Da bei Entladungsvorgéngen bekanntlich
lonisation von Restgas und desorbierten Atomen und Molekllen stattfindet, so dal3 ein Plasma
entsteht und die Probe von beschleunigten lonen getroffen wird, wurde die Probe als nach-
traglicher Behandlungsschritt in Wasserstoffatmosphare fir 120 min bei 650 °C geheizt und
anschlief¥end zwei Minuten mit Wasserstoffplasma behandelt.

4.3.2 Lokale und integrale Feldemissionsmessungen

a) FE-Scans

Zur Untersuchung der Uniformitét und der Feldstérke, bei der die verschiedenen diamant-
beschichteten Strukturen einen signifikanten Emissionsstrom liefern, wurden mit einer Mikro-
anode an den Sub-Arrays der Dots mit A 10 pm und A 3um FE-Scans bis 250 V/um durchge-
fahrt. Die Scans von Abb. 4.24 zeigen am Beispiel der A£3um-Dots, wie die Zahl der
emittierenden Strukturen mit steigender elektrischer Feldstérke zunimmt. In Abb. 4.25 a) und
b) ist ein Scan Uber ein Sub-Array von A 10 um-Dots bei einem Feld von 250 V/um darge-
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stellt. Wie man am Vergleich vor allem des Spektralplots mit der SEM-Aufnahme sieht,
konnten trotz Verwendung einer durch Konditionierung bereits leicht abgestumpften Mikro-
anode (rk ~pm) und der Tatsache, dald man bel Scans dieser Flache mit der Anode einige
Mikrometer Abstand halten muf3, die einzelnen Dots raumlich aufgel st werden.

a) 50 V/um: b) 100 V/um: d) 200 V/um:

Abb. 4.24  FE-Scans (a-d) und anschlief3end aufgenommenes SEM-Bild (€) eines Sub-Arrays von Dots mit
einem Durchmesser von 3 um. Die Scans wurden mit einer Mikroanode (mittlerer Anoden-Geometriefaktor
ag=18) im Abstand von 6 um bis 11 ym zu den Spitzen Uber eine Fldche von 400x800 um? durchgefihrt
(I £20nA).

Abb. 4.25 FE-Scan bei
einer elektrischen Feldstérke
von 250V/um (Scanpara-
meter wie in Abb. 4.24) in
der Auftragung von -DU+y
gegen x (@) und as Spektral-
plot (b). c) SEM-Aufnahme
des entsprechenden Sub-
Arrays von Dots mit
AE=10 pm.
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Die von der Auswertung der Scans resultierende Dichte und der relative Anteil der
emittierenden Dots ist in Abb. 4.26 gegen die elektrische Feldstérke aufgetragen. Die
Strukturen mit £ 3um zeigen ab ca. 40 V/um eine nahezu linear mit dem Feld zunehmende
Emitterdichte, so dald bei 130 V/um etwa ein Drittel der Strukturen aktiv ist. Die A 10 pm-
Dots beginnen bei 30 V/pm eine Strom von 20 nA zu liefern. Der Anteil der aktiven Emitter
bleibt bis 150 V/um unterhalb von 5%, nimmt dann aber mit 40% bei 200 V/um "schnell” zu.

Sowohl bei den £3 um- as auch bel den A 10 um-Dots konnte ein leichter, positiver
Konditionierungseffekt durch den Stromflufd wahrend der Scans festgestellt werden, d. h. die
Emission wurde durch die Scans etwas verstarkt. Wie die SEM-Aufnahmen in Abb. 4.24 und
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Abb. 4.25 zeigen, wurden bei den Dots mit A3 um einige einzelne Strukturen zerstort,
wéahrend bel den A 10 um-Dots nahezu ale Strukturen unbesch&digt blieben. Insgesamt
fanden bei dieser Probe jedoch nicht so starke Konditionierungseffekte und keine mit grof3-
flachiger Zerstérung verbundenen Uberschlége statt wie bei den ungetemperten und nicht mit
Plasma behandelten Arrays. Die Emission war von vornherein stabiler und stéarker.

120¢
L@ 3um ]
100F | —e— @ 10 pm 240%
£ _ ]
g 80 130%
L 1
£ 60r 1
LJEJ : 120%
o 40; ]
ok 110% _
208 ] Abb.426  Absolute und relative
0?‘ Y g Emitterdichte in Abhangigkeit der Feld-
20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 starke fir zwei Sub-Arrays, an denen
E(20nA) [V/um] FE-Scans durchgeftihrt wurden.

b) Analyse einzelner Strukturen

Zur Untersuchung der "intrinsischen" Eigenschaften und der Leistungsfahigkeit der
Strukturen erfolgte eine Charakterisierung einzelner Dots hinsichtlich der Emissionseigen-
schaften, Morphologie und Struktur. Derartige Analysen sind auch ein wichtiger Schritt zu
einem besseren Versténdnis der mit der Emission verbundenen physikalischen Prozesse.

0 50 100 150 200 250 300 350

= =) B\ A\

E(5nA)= 110 127 115 85 136 100 153 172 128 320 103 115V/pm
g = 61 73 82 67 53 62 64 28 50 12 54 47
Sn= 440 540 6401401440 240 340 440 1400 140 140 840 cme

Abb. 4.27 FE-Linienscans, SEM- und FE-Analyse (FN: F = 4 eV) von einer Reihe einzelner /10 pm-Dots.

Eine Mikro-Ramanspektroskopie der "Kappen", die sich auf Silizium-Dots mit unter-
schiedlichen Durchmessern und einer HOhe von ca 10 um befanden, ergab fiur die
getemperten und mit Wasserstoffplasma behandelten Arrays, dal3 sich auf den Dots Diamant
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guter Qualitét befand. Das Spektrum enthielt einen deutlichen Diamantpeak mit einer Halb-
wertsbreite von 5 cm™® bis 8 cm™ und keine feststellbaren Fremdphasenanteile.

Eine Analyse einzelner Emitter wurde an Dots mit ££10 pm, £3 um und A 2,5 pm vorge-
nommen. Abb. 4.27 zeigt eine Serie von Linienscans mit einer Lange von 360 um, die im
Abstand Dy = 1 um Uber eine Reihe von zwdlf A 10 pm-Dots durchgefiihrt wurden. Die Scan-
feldstérke betrug 350 V/um, wobei sich eine Mikroanode im Abstand von 5 um tber den Dots
befand. Der durchschnittliche Abstand zwischen den einzelnen "Hauptpeaks® stimmt mit dem
nominellen Dotabstand von 28 um Uberein. Bei den Scans wurde aber nicht nur jeder einzelne
Dot, sondern auch die Substruktur der Dots, zu erkennen an der Doppel peakform, aufgel 0st.

Abb. 4.28 a) SEM-
Aufnahme eines typi-
schen A 10 um-Dots, b)
FE-Linienscans an ver-
schiedenen y-Positionen
eines solchen Dots.
Simuliert man den
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elektrischen Feldverlauf
entlang der Oberflache
eines (metallischen)
Zylinders  im  homo-
genen elektrischen Feld
(c zeigt die Aqui-
potentiallinien) mit
MAFIA [48], ergibt sich
der in d) dargestellte
Verlauf.

In Abb. 4.28 b) sind vier Linienscans Uber einen Dot dargestellt, bei denen der y-Abstand
zwischen "hinterem" und "vorderen” Scan 7 um betrug und die beiden "mittleren” Scans
dazwischen in einem Abstand von 1 pum aufgenommen wurden. Die Kurvenform, die sich hier
ergibt, ist konsistent mit der geometrischen Feldiiberhohung an den Kanten der zylindrischen
Dots. Wie Berechnung der elektrostatischen Feldverteilung mit MAFIA [48] zeigt, ist das
elektrische Feld entlang der Oberfléache eines leitenden Zylinders (Abb. 4.28 d) an den oberen
Kanten deutlich Uberhoht. Daher mul3 die Spannung zur Belbehaltung eines konstanten
Stromes beim Scan mit der Mikroanode, wenn sich diese Uber den Kanten befindet, so weit
reduziert werden, dal3 die maximale elektrische Feldstérke unter der Anode wahrend des
ganzen Scans nahezu konstant bleibt, d. h. die Feldiberhthung mufd durch entsprechende
Spannungsreduzierung kompensiert werden.

Ein Si-Wafer wurde unter identischen Bedingungen mit Diamant beschichtet und so
strukturiert, dal3 eine flache Si-Oberflache mit 1 um dicken Diamantstreifen bedeckt war.
Diese Probe wurde auch der gleichen Nachbehandlung wie die Arrays unterzogen. In den FE-
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Messungen zeigte sich an den Réndern der Streifen keine stérkere FE, aber eine stérkere
Emission des Diamanten im Vergleich zu S (siehe Abb. 4.12 b). Die Ursache der Doppel peak-
form in den Linienscans Uber die A 10 um-Dots liegt deshalb alein in der geometrischen
Feldiberhdhung, nicht an einer eventuellen Emissionsverstdrkung durch einen "offen-
liegenden" Si-Diamant-Ubergang, an dem z. B. ins Diamantleitungsband injizierte Elektronen
nicht die ganze Diamantschicht durchqueren missen.

Die zwdlf Strukturen aus den Linienscans und 18 weitere A 10 um-D ots wurden auf3erdem
einzeln hinsichtlich ihres FE-Verhadtens charakterisiert. Als Beispiel zeigt Abb. 4.27 die
Emissionsparameter und SEM-Aufnahmen der Strukturen aus den Linienscans. Die I(E)-
Charakteristik wies im allgemeinen FN-Verhalten auf, so dal? bgy und Sy unter Verwendung
von F =4 eV bestimmt werden konnten. Die SEM-Analyse ergab bel diesen Dots (A 10 um)
keinen erkennbaren Zusammenhang zwischen Morphologie und FE-Verhalten.

Vergleicht man dlerdings die FE- - 144044 Gemittelte FE-Parameter und  statistische
Parameter der Dots mit unterschied-  Schwankung von einzeln analysierten Dots.

lichem Durchmesser, deren Mittel- Dots (Anzahl)  E(5nA) [V/um] bipN g[cmz] D) %)

werte in Tabelle 4.4 angegeben sind, 410 um (30) 115+10 56 +7 1>10'ii (+0,38)
. . /E3 pm (20) 66 +4 99112 840™(+0,26)
stellt man enen deutlichen Unter- /2,5 um (11) 7948 96+10 540™ (+0.18)

schied zwischen den A10 pm-Dots oS D
] _ *) Logarithmische Mittelung, also eigentlich 10'% > *~
und den Strukturen mit kleinerem

Durchmesser fest. Wie man es nach geometrischen Gesichtspunkten erwarten wirde, weisen
Dots mit grofRerem Durchmesser bel gleicher Hohe ein geringeres by, ein groferes Sy und
ein grofReres E(5nA) auf. Die Strukturen mit einem Durchmesser von 2,5 pm und 3 pm unter-
scheiden sich im Rahmen der Schwankungen nicht.

2 I—

E(5nA) =
b[:N = 66 81 167
Sy = 440" 940 540 cm2

Abb. 4.29 Beispiele von SEM-Analysen einzelner /£ 3 pm-Dots. Man beachte die unter schiedlich grof3en Bild-
ausschnitte von @ und b) im Vergleich zu c) und d) (sieche Mef3baken). Unter den Aufnahmen sind die ent-
sprechenden Emissionsparameter angegeben.

Jewells innerhalb der £2,5 um- und der A£3 um-Dots zeigte sich, dal3 bel Strukturen mit
hoherem E(5 nA) im allgemeinen die Diamantbeschichtung durch den lonenétzprozef? entfernt
worden war, wie die Beispiele in Abb.4.29 a und b) bzw. in Abb.4.30 a und b)
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dokumentieren. Aufgrund der geringeren Hohe (der Sputtering Yield von S ist hoher als der
von Diamant) und der fehlenden Diamantbeschichtung weisen diese Strukturen trotz tellweise
sehr scharfer Spitzenkrimmung eine schwachere FE auf. Typische "intakte" A£2,5 um- und
A3 um-Dotssind in Abb. 4.29 c) und d) bzw. in Abb. 4.30 c) und d) dargestellt.

6) b) o 9

I 3
E(5nA) = 102 87 67 40  V/pm
ben = 49 102 84 171
Sn= 240" 240 240" 840" cm?

Abb. 4.30 SEM-Anayse und Emissionsparameter einzelner, exemplarischer /£ 2,5 um-Dots.

Das Diagramm in Abb. 4.31 enthdt alle FN-Parameter bey und Sy, die aus der 1(E)-
Charakteristik fur die einzeln untersuchten Dots mit F =4 eV bestimmt wurden. Die S-
Werte der Strukturen mit £2,5 um und A 3 pum liegen in einem relativ engen Bereich, die Sy
der Strukturen mit A£10 um streuen etwas stérker. Verglichen mit allen bisher auf unter-
schiedlichen Kathodenmaterialien analysierten parasitdren wie "intrinsischen” Emittern liegen
sowohl bey als auch Sqy bis auf wenige Ausnahmen in einem engen Wertebereich. Esist anzu-
nehmen, dal3 bei alen beschichteten Mikrostrukturen die Emission durch den gleichen
Mechanismus bewirkt wird. Der enge Wertebereich kann daher im Vergleich zu den "zufdlig"
entstandenen parasitéren Emittern den vergleichsweise geringen "Herstellungstoleranzen™
zugeschrieben werden. Weiterhin deutet dies auf einen geringen Einflufd von Adsorbaten auf
die FE hin, d. h., dal3 moglicherweise kein von der Oberfléche, sondern von der Silizium-
Diamant-Grenzschicht bestimmter Emissionsmechanismus wirksam ist. Dies wird durch die
Ergebnisse der Ramanspektroskopie unterstiitzt, da undotierter Diamant ohne Fremdphasen
elektrisch isolierend ist.

c) Integrale Messung der Emission

Mit Hilfe einer flachen Anode mit einem Durchmesser von 135 pm in einem Abstand von
20 um bis 30 pm wurde das "integrale" Emissionsverhalten der Mikrostrukturen analysiert.
Bel den durchgefiihrten Messung befanden sich jeweils 36 Dots direkt unterhalb der Anode.
Die auf diese Weise abgedeckte Flache liegt in der Grofenordnung einer "Einheit”, wie sie fur
praktische Anwendungen, z. B. als Sub-Pixel in einem FED, typischerweise zusammengefal3t,
d. h. gemeinsam angesteuert werden.
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Abb. 4.32 zeigt Messungen des | (E)-V erhaltens fir Dots mit einem Durchmesser von 2 um
(1 Stelle), 2,5 um (1 Stelle), 3 um (3 Stellen) und 10 um (3 Stellen) bis zu einem Strom von
10 pA. AulRerdem zeigt das Diagramm die effektive Stromdichte der Kathode, also den Strom
pro Kathodenfldche. Stromdichten von mehr as 70 mA/cm? wurden ohne erkennbare
Beeintrachtigung, was Morphologie (gemal3 SEM) und FE-Verhalten betrifft, erreicht. Diesist
fur die Anforderungen von FED's ausreichend, jedoch nicht fir verschiedene andere
Anwendungen (siehe Tabelle 1.1). Alle Stellen wiesen in diesem Strombereich FN-Verhalten
auf. Die E(5nA) und die FN-Parameter (F =4 €eV), die auch im Diagramm von Abb. 4.31
enthalten sind, sind in Tabelle 4.5 zusammengefald. Tendenziell stellte man auch bei den
integralen Messungen ein mit abnehmendem Dotdurchmesser sinkendes E(5nA), ein
steigendes by und ein (leicht) abnehmendes Sy fest, wie man es auch nach geometrischen
Gesichtspunkten erwarten wirde. Allerdings bewegen sich zwei Stellen der Dots mit A2 10 pm
beztiglich ihres Emissionsverhaltens schon im Rahmen der Strukturen mit £ 3 pm.

10— | = 0 10um 70
= —— O 3 pm / E
N3 v @ 25um % 60
E )
_  2um " 150z
N o3
=60 " 40 %
= = 3
4i , 30— Abb.4.32 Integrales
E -/. ] I(E)-Verhalten  ver-
= F/- —20 schiedener Mikro-
2= a strukturen, gemessen
2 - —10 mit einer flachen
05 R P P PP = R RS Y Anode mit einem
40 100 120 140 160 Durchmesser von
135 pm.
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Interessant an diesen Messungen ist der Tabelle4.5 FE-Parameter der integralen
1 i i oc node = 135 M .
Vergleich mit den gemittelten Emissionspara- (AEanco um) Messungen

. Dots E(5nA) [VIum] b S [emE]
metern aus der Analyse der einzelnen Dots 10 um 6 7@' 1N>10.12
(siehe Tabelle4.4). Ein in der integralen Mes- 88 45 240°

: y N 110 30 3401
sung geringerer Wert fur E(5 nA) liegt im Rah-

. /E3um 60 53 3401
men der Erwartungen. Betrachtet man die 58 58 20710
Ergebnisse der FN-Analyse, zeigen die 67 46 740"
-10

integralen bey innerhalb jeder DotgroRe meist “E2SHM 45 [
/2 um 42 80 140"

deutlich geringere Werte und um bis zu vier
Grofenordnungen héhere Szy. Die Situation bel der integralen Messung entspricht prinzipiell
einer Summation der Strombeitrdge der einzelnen Dots fur jeden Wert von E. Bel annéhernd
gleichen FN-Parametern by und Sqyp flr alle N Dots unter der Anode wirde man in der
integralen Messung ein unverandertes bey = beno UNd ein Sy = No&n o erwarten. Allerdings
liegen mit einer Ausnahme die integralen Ssy um erheblich mehr a's einen Faktor N = 36 hoher
als die durchschnittlichen Werte der einzeln gemessenen Dots und die bgy der integralen
Messung unterscheiden sich ebenfalls deutlich von den mittleren bgy der "einzelnen" Dots.
Man mul? deshalb davon ausgehen, dal3 das beobachtete 1(E)-Verhaten von nur wenigen
Emittern mit entsprechenden FN-Parametern bestimmt wird. Auch die Tatsache, dal3 sich das
integrale Emissionsverhalten innerhalb einer Dotgrofe von Ort zu Ort signifikant (siehe
Abb. 4.32) unterscheidet, spricht fir eine geringe Uniformitét.

Abb.4.33  SEM-Aufnahme beschéadigter A 10 um-
Dots nach einem Strom von 500 pA.

Messungen bis zu einem Strom von 500 pA mit der flachen A 135 pum-Anode zeigten bei
den Dots mit £2pum, 2,5 pm und 3 pm zwischen 10 pA und 40 pA eine beginnende
Zerstorung von Strukturen. Bei den A 10 um-Dots war dies erst ab 100 pA der Fall.
Emissionsstréome von bis zu 500 pA fuhrten zum Teil zu einer grol3flachigen Zerstérung von
Emittern, verbunden mit einer drastischen Erhéhung der Einsatzfeldstéarke (> 500 V/um). Ein
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Beispiel fur Strukturen mit A£10 um, bei denen durch hohen Strom das Silizium unter der
Diamanthaube weggeschmolzen ist, ist in Abb. 4.33 zu sehen.

d) Stabilitat

Da es fur Anwendungen wichtig ist, da3 ein Emitter auch bei langerem Betrieb seine
Emissionseigenschaften nicht wesentlich andert und daf’ sich auch die zeitlichen Fluktuationen
des Emissionsstromes in Grenzen halten, wurde an einem A 3 um-Dots die zeitliche Stabilitét
des FE-Stromes Uber 4,5 Stunden bel konstantem elektrischen Feld untersucht. In der
entsprechenden 1(t)-Messung in Abb. 4.34 sieht man, dal3 der Strom, der anfangs bei 1 pA
eingestellt wurde, zwischen 0,7 pA und 1,7 pA fluktuierte. Setzt sich der interessierende
Gesamtstrom wie beim Pixel eines FED's aus dem Emissionsstrom mehrerer Mikrospitzen
zusammen, reduzieren sich die zeitlichen Fluktuationen des Stromes. Fir Anwendungen, in
denen der Strom von nur einer oder wenigen Mikrospitzen gewonnen wird wie z. B. bei einer
Kathode fUr ein SEM, mussen Fluktuationen, wie sie in der [(t)-Messung auftraten, durch eine
Regelung des FE-Stromes vermieden werden.

27
15 } I H ” ‘~ h ‘:\H‘ ‘ h
< by i M, .whw, m M il i\,
WV [ I \ “‘ |
% l %w *)\( W M\ j V H‘~ M/‘ W“ ‘ “ d M \‘H ’ ‘A VWH‘ }V | \“‘ ‘\U
0,5 Abb. 434 Verlauf des FE-
B Stromes eines /A 3um-Dots
0" Ll ol ol ol ol Uber enen Zeitraum von
0 50 100 150 200 250 270 min bei konstantem el ektri-
t [min] schen Feld.

Weiterhin sieht man an der Messung, dal3 die Starke der Emission durch die langan-
dauernde Strombelastung nicht abgenommen hat, da der FE-Strom nach 4,5 Stunden immer
noch be ca 1pA lag. In den vorangegangenen Messungen trat bei diesen Strukturen
Konditionierung in Form einer leichten Verstarkung der Emission auf. Weitere auch langan-
dauernde Strombel astung fuhrte dagegen zu keiner weiteren signifikanten Veranderung.

e) Konseguenzen fur Anwendungen

Far die Strukturen mit £ 3 um und A 10 um wurde anhand der erzielten Ergebnisse eine
statistische Abschdtzung zum Stromdichte- und Feldstarkebereich vorgenommen, in dem die
Mikrostrukturen einsetzbar sind.

Dazu wurde die Skala der elektrischen Feldstérke in Intervalle (A££3 um-Dots: 20 V/um,
40 V/um, 60 V/pm, 80 V/um, 100 V/pm und 120 V/pm; A 10 pm-Dots: 30 V/um, 60 V/um,
90 V/pm, 120 V/pm, 150 V/um und 180 V/um) eingeteilt. Anhand der Emitterdichten von
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Abb. 4.26 und der FN-Parameter der einzeln analysierten Dots (Abb. 4.31) wurden dann fur
jedes E-Intervall ]E;.1;Ej] die Flachendichte dNi/A und die typischen FN-Parameter beyi und
S, ermittelt. Die Flachendichte ist definiert durch
dNi/A = [N(I(E})3 20nA) - N(I(Ei-1)3 20nA)]/A, (4.2

die FN-Parameter ergeben sich mit der b-modifizierten FN-Gleichung (1.5) aus der Bedingung
I(Ei,beni, SenG) = 20 nA. Der Emissionsstrom pro Dot in Abhangigkeit des elektrischen Feldes
ist fur die verschiedenen Intervalle in Abb. 4.353a) dargestellt. Durch Multiplikation des
Stromes mit der zugehdrigen Flachendichte wurde dann die Emissionsstromdichte jeder
"E(20 nA)-Kategorie" berechnet, die in Abb.4.35b) gezeigt ist. Ebenfals in diesem
Diagramm enthalten ist die durch Addition gewonnene Gesamtstromdichte fur die /£3 pum-
bzw. A£10 ym-Dots. Dabel wurde noch ein maximales Stromlimit von lgesr = 25 pA bzw.
100 pA je Dot angenommen.

a)
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Abb. 4.35 a) Fir verschiede Bereiche von E(20 nA) jeweils typischer I(E)-Verlauf von A3 pm- und A 10 pm-
Dots, berechnet aus den typischen FN-Parametern. b) Die Multiplikation des Stromes mit der Flachendichte
"aktiver" Dots fuhrt zur effektiven Stromdichte in der jeweiligen "E(20 nA)-Kategorie" (3% , % %4). Aus deren
Summe ergeben sich die effektiven Stromdichten fur alle £3 pm- (%2%) und A 10 pm-Dots (3% %4). Die
Spriinge im Verlauf dieser Gesamtstromdichten resultieren aus der Annahme eines Maximalstromes von 25 pA
bzw. 100 pA je £ 3 um- bzw. A 10 pm-Dot.

Eine effektive Stromdichte von ca. 100 mA/cm? wird bei ca. 60 V/um (A3 um) bzw.
100 V/pum (A 10 um) erreicht. Dabel tragt ein Anteil von nur wenigen Prozent der Dots zum
FE-Strom bei. Die so erreichten Stromdichten sind fir FED's und zum Teil auch fur FE-Licht-
guellen ausreichend, jedoch nicht fir die meisten anderen Einsatzmoglichkeiten von FE-
Kathoden (siehe auch Tabelle 1.1). Will man zu hoheren effektiven Stromdichten gelangen, ist
mit einer Zerstérung der am stérksten emittierenden Strukturen zu rechnen. Dabei kdnnen auch
benachbarte schwécher emittierende Dots in  Mitleidenschaft gezogen werden. Bei

inhomogener Verteilung der FE-Eigenschaften ist es zum Erreichen hoher effektiver Strom-
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dichten glnstig, mit den am haufigsten oder zumindest signifikant mit einer bestimmten
Charakteristik vorhandenen Strukturen arbeiten. Wie sowohl Abb. 4.26 als auch Abb. 4.35 b)
zeigen, gelangt man dann in einen Feldstéarkebereich (einige 100 V/um), fur den die
aufwendige Herstellung von Mikrostrukturen uninteressant wird. Deshalb wurden in der
Abschéatzung (Abb. 4.35) Emitter mit E(20 nA) > 120 V/um bzw. > 180 V/pm auch nicht
mehr berticksichtigt.

f) Diskussion

Wie die Untersuchungen gezeigt haben, wiesen die diamantbeschichteten Silizium-
strukturen — abhangig von deren Durchmesser — deutliche Emission bei elektrischen
Feldstarken um und unter 100 V/um auf. Deren Emission beruhte auf einer Kombination von
geometrischer  Feldiberndhung (bge 2 5) nach dem Mikrospitzenmodell und einer
"intrinsischen" Emission von Diamantfilmen (Ey, » 500 V/um). Bei der Beschichtung der Dots
handelte es sich um Diamant guter Qualitdt. Die "intrinsische” FE auf den Strukturen kann
aber sowohl auf dem in Kapitel 4.2 behandelten Emissionsmechanismus "leitender" Diamant-
filme als auch auf einer FE von isolierenden Diamantschichten [159] beruhen, die bei
ahnlichen elektrischen Feldstarken stattfindet. Eine abschlieffende Klarung dieses Punktes
konnte mit Hilfe spektroskopischer Untersuchungen der emittierten Elektronen erfolgen.

Weiterhin haben die Analysen gezeigt, dal3 fur den Einsatz dieser Strukturen in
Anwendungen noch erhebliche Defizite in der Uniformitét bestanden, und zwar sowohl auf
"makroskopischer” (> 100 um) as auch auf mikroskopischer (von Dot zu Dot) Skala.
Letzteres fuhrte zu einer Reduktion der erreichbaren effektiven Stromdichte auf
» 100 mA/cm?2. Bei hoheren Stromdichten ist mit einer Zerstérung emittierender Strukturen zu
rechnen. Geht man von einem Maximalstrom pro Dot von 25 pA bis 100 pA aus, sind mit
diesen Arrays bel idealer Uniformitét theoretische Werte von maximal 6 A/cm? bis 25 A/cm?
zu erreichen.

Zur Steigerung der Uniformitét besteht die Moglichkeit, die Emitter auf eine resistive
Schicht zu setzen [162], was jedoch mit Leistungs- und Geschwindigkeitseinbuf3en verbunden
ist. Eine weitere Moglichkelt liegt in einer aktiven Regelung des FE-Stromes durch integrierte
elektronische Elemente [163, 164]. Dies bringt aber einem hohen Herstellungsaufwand mit
sich. Auf jeden Fall sollte daran gearbeitet werden, schon bei der Herstellung eine bessere
Uniformitét zu erzielen. Um die theoretischen maximalen Stromdichten der Arrays zu steigern,
mufd entweder die Flachendichte der Dots oder der Maximalstrom pro Dot, z. B. mit einer
durchgehenden Diamantbeschichtung, erhdht werden. Bel einer Bedeckung der gesamten
Struktur mit Diamant wirde vermutlich der harte und hochwérmeleitfahige Diamant die in
Verbindung mit hohem Strom auftretende thermische Energie schnell von der Emissionsstelle
ableiten.



Zusammenfassung

Die Schwerpunkte der vorliegenden Arbeit lagen in der apparativen Erweiterung des
bestehenden Analysesystems, in der Untersuchung der tberhohten Elektronenfel demission von
Metallkathoden und schliefdlich in Feldemissionsanalysen von CVD-Diamantfilmen und
diamantbeschichteten Mikrostrukturen.

Durch den Einbau und die Inbetriebnahme einer feinfokussierenden lonenkanone wurden
die Méglichkeiten zur in situ Analyse und Beeinflussung von Emittern erweitert und erfolg-
reich angewendet. Weiterhin konnte durch den Einbau einer computergestiitzten Ansteuerung
des Priméarelektronenstrahles inklusive einer Bildaufnahme die Auflésung des Raster-
el ektronenmikroskopes zur Identifikation submikrometergrof3er Strukturen verbessert werden.

Zum Test der gegenwartigen Prdparation fir TESLA-Resonatoren und zur Untersuchung
der dafUr typischen Emitter wurden an der TTF erstmals Niobproben in die Kopplerdffnungen
von Resonatoren eingebaut und in der dort Ublichen Weise nal3chemisch prépariert. Diese
Kathoden waren im Vergleich zu manuell praparierten Proben deutlich hdher feldemissions-
belastet. Bei den analysierten Emittern mit Einsatzfeldstdrken zwischen 10 MV/m und
100 MV/m handelte es sich sowohl um meist submikrometergrof3e Partikel als auch um grof3-
flachige (®° 10 pm) mechanische Defekte. Auf der Basis der an den Proben ermittelten Emitter-
dichten und —eigenschaften wurde die durchschnittliche Feldemissionsbelastung fir einen
neunzelligen TESLA-Resonator abgeschétzt. Das Ergebnis zeigt eine einsetzende Giite-
reduktion bel Beschleunigungsfeldstéarken zwischen 7 MV/m und 14 MV/m. Deshalb reicht
der gegenwartige Stand dieser Prdparation keinesfalls zum zuverléssigen Erreichen der fir
TESLA gesteckten Ziele aus.

Erste Folgemalinahmen zur Verbesserung der TTF-Praparation bestanden im Test einzelner
Schritte bzw. in deren Modifikation. Keiner der getesteten oder modifizierten Préparations-
schritte erwies sich dabel al's aufl3ergewdhnlich kritisch. Sensible Oberfléachen sollten dennoch
selbst im Reinraum moglichst durch zusétzliche Mal3nahmen geschiitzt werden. Die Hoch-
druckwasserspllung erwies sich als wirkungsvoll, birgt jedoch auch Gefahren in sich und ist
moglicherwelse die Ursache fur emittierende mechanische Defekte, in denen Partikel aus Fe,
Cr, Ni, W und Na gefunden wurden. Die in der Hochdruckwasserspllung eingesetzten
Materialien und Parameter sollten deshalb tberpriift und optimiert werden. Erste Mal3nahmen
in dieser Richtung wurden bereits unternommen. Weiterhin wurde gezeigt, dal3 kritische, aber
unvermeidbare Montagemal3nahmen nicht zwangslaufig zu zusétzlicher Feldemissions-
belastung fhren missen.

Als neue Praparationsmethode wurde eine elektrochemisch-mechanische Politur evaluiert,
mit der man an unterschiedlichen Metallen Restrauhigkeiten im Nanometerbereich erzielt. In
den Messungen an Niob-, Kupfer- und Edelstahlproben zeigte sich im Vergleich zu chemisch
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poliertem Niob und Kupfer trotz deutlich geringerer Oberfl&chenrauhigkeit keine geringere
Emissionsbelastung. Eine glattere Oberflache, die mutmaldlich leichter gereinigt werden kann,
ist aso allein kein Garant fur den Erfolg einer Préparation und fuhrt moglicherweise nur bei
sonst gleicher Vorgehensweise zu besseren Resultaten al's eine chemische Politur.

Einzelne Emitter der in den TESLA-Resonatoren préparierten Proben wurden dhnlich dem
"High Peak Power Processing” durch hohen Strom bzw. analog zum "Helium-Processing”
durch den Beschul3 mit Ar-lonen zerstort. Emissionsstrome zwischen 0,9 pA und 2000 pA, die
lokalen Stromdichten zwischen 10° A/cm? und 10° A/cm2 entsprechen, filhrten zur Zerstérung
emittierender Strukturen durch Schmelzen oder Verdampfen oder zu grof¥flachiger Zerstérung
as Folge von Entladungen. Beim Beschul3 mit Argonionen waren lonendosen von
ca 10 cm? fir eine erfolgreiche Desktivierung der Emission durch partielles oder
vollstandiges Abtragen der emittierenden Struktur erforderlich. Im Gegensatz zu grof3flachig
aufgeschmolzener Oberflache wére eine Zerstorung nur der emittierenden Struktur selbst, wie
hier meist zu beobachten war, ein fir Resonatoren wiinschenswerter Konditionierungsprozef3.
Die vorliegenden Daten konnen as Grundlage fur die Entwicklung schonender, aber
wirkungsvoller Konditionierungsverfahren dienen.

Durch lokale Feldemissionsanalysen in Verbindung mit rasterel ektronenmikroskopischen
Untersuchungen wurde das Mikrospitzenmodell erstmals auf Emitter nal3chemisch praparierter
Proben und auch erstmals auf emittierende mechanische Defekte angewendet. In den Feldiber-
héhungsfaktoren und in den Einsatzfeldstarken stimmte das Modell Uberlagerter Mikrospitzen
gut mit den Mef3ergebnissen Uberein. In grof3flachigen mechanischen Defekten korrelierte der
Emissionsort immer mit der Stelle stérkster geometrischer Feldiberhéhung. Die aus der FN-
Analyse bestimmten Emissionsfléchen streuten jedoch stark, stimmten meist nicht mit der
Geometrie der Emitter Uberein und nahmen vor allem fir kleine Feldiberhthungsfaktoren
unrealistisch hohe Werte an.

Auf der Grundlage der Theorie zum resonanten Tunneln wurde daher ein numerisches
Simulationsprogramm entwickelt, womit der Einflul? von Adsorbaten auf das I(E)-Verhaten
feldiberhdhender, emittierender Strukturen modelliert wurde. Dadurch konnte der bisher
unverstandene Mechanismus, der zu einer Korrelation zwischen bgy und Sy von instabilen
Emittern (Switching), sowie zu unrealistisch hohen und stark streuenden Sey fuhrt, durch das
resonante Tunneln Uber elektronische Zustdnde von Adsorbaten erklart werden. Unter-
schiedliche Emissionszusténde eines Emitters werden dabei durch unterschiedliche
Bedeckungsgrade der Adsorbate verursacht. Die Rechnungen demonstrierten Variationen von
SN um mehr als 20 GrofRenordnungen. Durch den starken Einfluf der Adsorbate auf die FN-
Parameter a3t sich bel fast 700 in Wuppertal charakterisierten Emittern trotz variierender
geometrischer Eigenschaften ebenfalls eine Korrelation zwischen bey und Sey erkennen.
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Somit konnte in dieser Arbeit gezeigt werden, dal3 die Uberhdhte Feldemission von
Partikeln und mechanischen Defekten auf naldchemisch préparierten Nioboberfléachen in erster
Linie auf das Modell feldiiberhthender Mikrospitzen zuriickzufiihren ist. Diese Emission wird
zusétzlich von Adsorbaten beeinflufd, weshalb bgy und Sy bei fluktuierendem Emissions-
verhaten korreliert sind, die Werte von Sz unrealistisch hoch sind und Uber viele Grol3en-
ordnungen variieren. Diese bisher ungeklarten Phdnomene stehen im Zusammenhang mit
"Switching" zwischen FN-artigen Emissionszustanden und konnten erstmals durch das
resonante Tunneln von Elektronen aus dem Leitungsband Uber Adsorbatzustdnde bei
variierender Adsorbatbedeckung erklart werden.

Diese Ergebnisse stimmten prinzipiell mit den Resultaten von "intrinsischen" Feld-
emissionsmessungen an fast 400 defektfreien Stellen auf unterschiedlich praparierten Niob-
oberflachen Uberein. Die lokal gemessenen Einsatzfeldstarken, die meist zwischen 1 GV/m
und 3GV/m lagen, und bey-Werte, vorwiegend zwischen 1 und 3, bestétigten die grund-
sétzliche Gultigkeit der FN-Theorie. Die FN-Parameter zeigten ein zu den parasitéren Emittern
analoges Verhalten. Auch hier konnten eine Korrelation zwischen den FN-Parametern, sowie
unrealistisch hohe und stark variierende Sy mit dem Modell des resonanten Tunnelns tber
elektronische Adsorbatzustande beschrieben werden.

Ein weiterer Schwerpunkt dieser Arbeit bestand in der Untersuchung der Feldemission von
CVD-Diamantfilmen und diamantbeschichteten Mikrostrukturen. Ahnlich zu den Ergebnissen
vieler anderer Forscher, wurde hier ebenfalls eine starke Feldemission von polykristallinen
CVD-Diamantfilmen mit Einsatzfeldstérken unterhalb von 1 V/um festgestellt. Diese trat nur
an einzelnen Stellen mit einer Flachendichte von bis zu 2000 cm™ bei 100 V/um auf. In
mikroskopischen und chemischen Analysen zeigte sich, dal3 diese starke Feldemission meist
mit der Anwesenheit metallischer Verunreinigungen (Mo, Fe, Al, Ti, Cr) zusammenhing. Bel
den Emittern handelte es sich um grofe, fest verwachsene oder lose aufliegende Fehlwachs-
tumsstellen mit metallischen Einschlissen, um metallische Partikel oder um Stellen ohne
morphol ogische Besonderheiten. Eine durch metallische Kontamination verursachte tiberhdhte
Feldemission von CVD-Diamantfilmen wurde hier erstmals nachgewiesen. In der Literatur
wurde diese Mdglichkeit bisher nicht berticksichtigt.

Eine Untersuchung der Anwendungstauglichkeit dieser parasitaren Emitter ergab, dal3
deren Einsatzfeldstarken meist ausreichend gering waren und mit Ausnahme der lose
aufliegenden Fehlwachstumsstellen Stréome von mehr als 1 yA pro Emitter ohne Risiko zu
erreichen waren. Fur eine uniforme Emission mit ausreichender elektrischer Stromdichte sind
jedoch im Vergleich zu den analysierten Proben deutlich hohere Emitterdichten mit geringerer
Streuung der Emissionseigenschaften erforderlich. Die GrofRe oder fragwirdige Langzeit-
stabilitét sprechen bel diesen parasitéren Emittern ebenso wie die fehlende Moglichkeit einer
kontrollierten und definierten Herstellung gegen einen praktischen Einsatz.
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Sowohl das Mikrospitzen- as auch das Antennenmodell konnten bel den parasitéren
Emittern mit bey-Werten von bis zu 3100 als dominierende Emissionsmechanismen ausge-
schlossen werden. Die experimentellen Beobachtungen, wie z. B. unkorrelierte FN-Parameter
und geringer Fremdphasengehalt, lief3en auf einen Emissionsmechanismus schlief3en, der nicht
von der Oberflache, sondern durch lokal verdnderte elektronische Eigenschaften des
Diamanten und der Substrat-Diamant-Grenzschicht bestimmt wird.

Im Gegensatz zu der bel geringen elektrischen Feldstdrken stattfindenden parasitéren
Feldemission mit geringem Anwendungspotential wurde auf CVD-Diamant bel einigen
100 V/um eine "intrinsische" Emission mit vielversprechenden Eigenschaften festgestellt.
Deren Anwendungspotential und die Mechanismen wurden in einer Probenserie durch
systematische Variation der Depositionsbedingungen und durch gezielte Nachbehandlungen
untersucht. Substrattemperatur, Methan- und Stickstoffgehalt beeinfluften die Emissions-
eigenschaften nicht unabhangig voneinander in eine bestimmte Richtung. Eine wahrend der
Deposition angelegte Bias-Spannung fuhrte dagegen immer zu einer Verstérkung der
Emission. Der am stérksten emittierende Film mit einer Einsatzfeldstarke von 245 V/pum war
mit hoher Substrattemperatur (940 °C), hohem Methangehalt (5%) und mit angelegter Bias-
Spannung (150 V) deponiert worden. Durch die Implantation von Kohlenstoff- und Silizium-
ionen, durch lokale Belastung mit hohem Strom (durchschnittlich bis 36 A/cm?) und durch
eine 141 Stunden dauernde Belastung mit einer Stromdichte von 250 A/lcm? wurde die
Emission meist verstarkt.

Ramanspektroskopische Untersuchungen ergaben bei  alen Diamantfilmen enen
erheblichen Fremdphasenanteil und insbesondere einen durchwegs signifikanten Graphit-
gehalt. Die weiteren Fremdphasenanteile und vor alem die Oberflachenmorphologie der
Schichten war deutlich mit den Emissionseigenschaften korreliert. Filme mit hoher Einsatz-
feldstérke (> 600 V/um) enthielten neben dem "Diamantprecursor” deutliche Anteile an nano-
kristallinem Diamant und ungeordneter sp?-gebundener Phase. Sie besal3en eine ebene und
konturlose Oberflachenmorphologie ohne erkennbare Kristallstrukturen. Bel Filmen mit
Einsatzfeldstdrken zwischen 400 V/pum und 600 V/pm war im Ramanspektrum das Diamant-
signa am deutlichsten ausgepragt. Demgemald zeigte die rasterelektronenmikroskopische
Analyse auch typische Diamantkristallite. In Filmen mit niedriger Einsatzfeldstarke wurden
vorwiegend graphitische und ungeordnet sp?-gebundene Phasen festgestellt. Die Oberflache
dieser Schichten war rauh und scharfkantig. Es konnte gezeigt werden, dal3 sich die emissions-
bestimmende Potentialbarriere dieser Filme an der Oberflache befindet. Zum Tell
fluktuierendes Emissionsverhalten und ene fur den Adsorbateinfluld charakteristische
Korrelation zwischen den FN-Parametern bestétigten dieses Ergebnis.

Somit konnte fir CVD-Diamantfilme mit hohem Fremdphasengehalt ein "quasi-
metallischer" Emissionsmechanismus nachgewiesen werden. Eine abgeschétzte effektive
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Potentialbarrierenhthe von ca. 4 eV bis 5 eV deutet auf eine Emission aus dem Vaenzband
oder "tief-liegenden" Defektbandern des Diamanten bzw. aus dem Leitungsband metallischer
Fremdphasen hin.

Untersuchungen zum Anwendungspotential solcher Filme zeigten je nach Einsatzgebiet
noch Defizite beziglich der bendtigten Einsatzfeldstarken und der Uniformitét. Die lokale
Strombel astbarkeit kam aber selbst den Anforderungen fur RF-Verstérker schon sehr nahe.

Feldemissionsmessungen mit hoher Ortsauflésung an diamantbeschichteten Silizium-
mikrostrukturen zeigten, dai3 die beobachtete Emission auf einer Uberlagerung von geometri-
scher Feldiberhéhung durch Mikrospitzen (bgeo® 5) und der "intrinsischen" Emission
(Eon ~ 500 V/pm) von Diamant beruhte.

Statistische Berechnungen basierend auf den Ergebnissen der Feldemissionsscans, der
Emitteranalysen und der Hochstrommessungen machten deutlich, dal3 diese Strukturen in
Abhangigkeit ihres Durchmessers (3 um bis 10 um) bei ca. 60 V/um bis 100 V/um eine
effektive Stromdichte von 100 mA/cm? erreichen. Aufgrund geringer Uniformitét tragen
jedoch nur ~1% der Emitter zu diesem Strom bei. Hohere Stromdichten fihren zu einer
Zerstorung von Emittern durch Schmelzen des Si-Sockels und zu einer Erhthung der
integralen Einsatzfeldstérken. Integrale Fel demissionsmessungen bestétigten diese Ergebnisse.

Die untersuchten Mikrostrukturen erwiesen sich in den erforderlichen elektrischen
Feldstarken, jedoch nicht in der Uniformitét als geeignet fur die meisten Anwendungen. Die
gemessene Strombelastbarkeit reicht fir Anwendungen mit geringen Leistungsanforderungen
aus. Fur Anwendungen, die hohe elektrische Stromdichten (> 10 A/cm?) bendtigen, mul3 neben
der Uniformitét auch die Flachendichte der Strukturen oder der Maximalstrom pro Struktur
gesteigert werden.
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a) Stand der Entwicklung von FED's und involvierte Unternehmen

Kleine (bis ca. 6" Diagonale) Monochrombildschirme, hauptsachlich fir Instrumentierung,
medizinische Geréte, Automobile, Flugzeuge, militérische Anwendungen und fir Evaluations-
zwecke, werden bereits in Serie produziert und verkauft [161, 169, 170, 260]. Auch Farb-
FED's dieser Grof3e sind bereits entwickelt und sollen noch 1999 auf dem Markt erscheinen.
GrolRere FED's (bis 17" Diagonale) sind im Entwicklungsstadium oder es existieren bereits
Prototypen [161].

Die Kathoden der meisten Produkte und Prototypen arbeiten auf der Basis von Mikro-
spitzen, vorwiegend aus Mo, mit Gatespannungen zwischen 50V und 100V. Von den
Phosphoren her benutzt man sowohl "low-voltage" (250 V bis 500 V) als auch "high-voltage"
(~kV) Versionen. Letztere sind aufgrund der geringeren erforderlichen Stromdichten
effizienter und langlebiger, in einigen Anwendungen will man jedoch die Verwendung hoher
Spannungen vermeiden. Die bisher an Produkten oder Prototypen demonstrierten Leistungs-
daten sind: eine Helligkeit bis 3000 cd/m?, eine Effizienz Gber 9Im/W [261], en Pixe-
abstand 3 0,2x0,2 mm? [168], eine Gehadusetiefe von 3 1 cm [161], ein Betriebstemperatur-
bereich von —54 °C bis +95 °C [262] und eine Lebensdauer von tber 10000 h. Trotzdem sind
das Vakuum im versiegelten Gerdt, die Erosion von Mikrospitzen durch Restgasionen und
Schaden durch Uberschlage nach wie vor kritische Punkte. Ein weiteres nicht einfach zu
|6sendes Problem ist die Herstellung der Abstandshalter zwischen Kathode/Gate und Anode
("Spacer"), die aufgrund des Vakuums erforderlich sind. Diese missen von den Abmessungen
her schmal sein und trotzdem ausreichende Stabilitét bieten. Eine zu hohe Divergenz der
emittierten Elektronen kann zu einer elektrostatischen Aufladung der Spacer und as Folge zu
Beschadigungen aufgrund von Entladungen entlang der Spaceroberfléche fuhren. Bei Mikro-
spitzen, die hinsichtlich niedriger Einsatzspannungen optimiert sind, besteht diese Gefahr in
erhdhtem Malie.

Um einige der geschilderten Probleme der FED's zu vermeiden oder zu minimieren,
arbeiten viele Unternehmen und Institute an der Entwicklung von Kathoden fir FED's, die auf
flachen Diamant- bzw. Kohlenstoffschichten basieren. Ein Beispiel hierfir ist der Prototyp
eines Monochrombildschirm mit 2"-Diagonale und einem Pixelabstand von 0,2x0,2 mm,
hergestellt vom Daewoo Institute for Advanced Engineering [263]. Die Kathode ist ein DLC-
Flachfilm mit <10 V/um Einsatzfeldstarke bei einer Uniformitét von + 10%. Im Betrieb lag
der Emissionsstrom bei 7 pA/Pixel, der Druck im versiegelten Gerat betrug etwa 3340° mbar.
Von FE Picture Element Technology wurde 1998 der Prototyp eines "Hybrid FED/CRT"
vorgestellt, einer Kombination von FED und CRT [171]. Hier befinden sich hinter einer CRT-
Frontplatte mehrere auf Kohlenstoffschichten basierende "Elektronenkanonen”, die in jeweils
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einem bestimmten Bildschirmsegment rasterformig ein Tellbild erzeugen. Laut FE Picture
Element Technology ist der Vorteil des Hybrid FED/CRT, dal3 er durch Nutzung vorhandener
CRT-Technologie giinstig produziert werden kann.

Es wird vermutet, dal? alle groferen LCD-Hersteller auf dem Gebiet der FED's forschen.
Konkrete FED-Forschungs- und Entwicklungsprojekte — zum Teil auch schon Produktion —
gibt es bei den Unternehmen PixTech [161], Motorola [260], Futuba, Raytheon [168], Micron
Display Technology [169], Candescent Technologies zusammen mit Sony [170], Samsung
[264, 265], FE Picture Element Technology (SI Diamond Technology) [171], FED-
Corporation, Fujitsu [168], Electronic Research and Service Organization (Taiwan) [261] und
Daewoo Ingtitute for Advanced Engineering [263]. PixTech, Motorola, Raytheon und Futuba
arbeiten innerhalb der sogenannten "PixTech Allianz® zur Entwicklung gemeinsamer
Technologien zusammen. Weitere in unterschiedlicher Form an der Entwicklung von FED's
beteiligte Unternehmen sind Hyundai, Toshiba, Matsushita, Hitachi, Sharp, Seiko-Epson,
Mitsubishi, Unipac, NEC, United Microelectronics Corporation, GV C Corporation und Philips
[168, 266]. In diesem Zusammenhang sind noch spezielle Entwicklungen einiger Firmen zu
nennen, wie das Surface Conduction Electron Emitter Display (Canon) [168, 266, 267] und
das High Gain Emissive Display (Telegen) [168, 268]. Auf deren technische Details soll
jedoch hier nicht eingegangen werden.

b) Konkurrierende Bildschirmtechnologien und voraussichtliche Markentwicklung

Die historisch am langsten bestehende und technologisch ausgereifteste Bildschirm-
technologie ist der CRT. Er hat ein breites Einsatzgebiet, vor alem in den Bereichen TV und
Desktop PC. Er besitzt eine hohe Bildqualitdt und Farbtreue, kurze Ansprechzeit, grof3e
Helligkeit, fast 180° Betrachtungswinkel und hat nicht zuletzt aufgrund seiner weiten
Verbreitung einen niedrigen Preis. Nachteile des CRT sind ein hoher Leistungsverbrauch (z. B.
170 W bei einem 17"-Monitor), ein grof3es Volumen und ein hohes Gewicht, weshalb er flr
tragbare Anwendungen ungeeignet ist. Er verursacht auf3erdem "Elektrosmog" und Rontgen-
strahlung, ist empfindlich gegentiber aul3eren magnetischen Feldern und weist aufgrund seiner
sphérischen oder zylindrischen Roéhre Bildfehler auf.

Der Anspruch der FED's ist, aufgrund ihrer Eigenschaften die Vorteile der CRT's ohne
deren Nachteile zu beinhalten. Wegen ihrer dinnen Bauweise zdhlen FED's zu den Flach-
bildschirmen. Die in dieser Sparte am weitesten verbreitete und am langsten entwickelte
Technologie sind die Flussigkristallbildschirme (LCD's). Die Haupteinsatzgebiete der LCD's
sind Bildschirme in Taschenrechnern, Kleincomputern, tragbaren Computern und Fahrzeugen,
mittlerwelle aber auch Bildschirme fir Desktop PC's und Fernseher.

Flissigkristallmolekile sind stabformige organische Verbindungen in einer Phase
zwischen fest und flussig (nematische Phase), in der die Molekile raumlich statistisch verteilt,
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aber gleich ausgerichtet sind. Sie sind elektrisch und optisch anisotrop. Befinden sich die
Molekule in der nematischen Phase zwischen zwel Glasplatten mit Rillen, die senkrecht
zueinander ausgerichtet sind, reithen sich die "Molekulstdbe" aneinander zu einer verdrehten
Kette, welche die Polarisationsrichtung von linear polarisiertem Licht drehen kann. Bel
Anlegen eines elektrischen Feldes richten sich die Molekile paralel zu den Feldlinien aus,
weshalb in diesem Fall keine Drehung der Polarisationsrichtung stattfindet. Da sich die
Flussigkristalle in einer bestimmten Phase befinden miissen, ist der Arbeitstemperaturbereich
von LCD's eingeschrankt. In einem LCD befinden sich die FlUssigkristallzellen zwischen zwel
gekreuzten Polarisationsfiltern, so dal3 die Helligkeit einzelner Sub-Pixel durch eine angelegte
Spannung gesteuert werden kann. Bei Passiv Matrix LCD's erfolgt die Ansteuerung tber
Zeilen- und Spaltenelektroden, was zu einer geringen Geschwindigkeit und geringem Kontrast
fuhrt, bei Dunnfilm-Transistor (TFT) LCD's oder Aktiv Matrix (AM)LCD's kann jedes Pixel
einzeln Uber einen TFT angesteuert werden. Urspringlich wurden AMLCD's auf der Basis
teurer einkristaliner Si-Substrate gefertigt, fir den Bedarf an gréf3eren Bildschirmen war es
jedoch nétig, bei der Herstellung zu polykristallinem Si-Substrat Uberzugehen (siehe auch
[269]).

Das Gerédt benttigt eine Lichtquelle, die wahrend der gesamten Betriebszeit an ist, und
Farbfilter. Die gesamte Funktionsweise flhrt zu einem geringen Betrachtungswinkel, der beim
AMLCD durch horizontales Schalten in den Zellen zwar verbessert werden kann, was aber zu
zusétzlichen Einbuf3en in der ohnehin geringen Effizienz fuhrt. Die Herstellung der AMLCD's
ist aufwendig und mit hohem Ausschuf3 verbunden, die Qualitét der Farbdarstellung ist im
Vergleich zu CRT's oder FED's gering. Lange Ansprechzeiten fihren bei bewegten Bilder zu
einer "Verschmierung" der Bilder. Die AMLCD's liefern ein flimmerfreies Bild und weisen
durch die flache Bildschirmoberflache keine Bildfehler auf. Die wichtigsten Eigenschaften der
AMLCD's im Vergleich zu FED's und anderen Arten von Flachbildschirmen sind in
Tabelle A.1 zusammengefalt.

Die Entwicklung voll-farbfahiger Plasmadisplays (PD's) ist erst vor wenigen Jahren
gelungen. Mittlerweile werden sie als grof3flachige (21" und 42" Diagonale) Flachbildschirme,
hauptsachlich im TV-Bereich, zu noch relativ hohen Preisen verkauft. In PD's wird mittels
einer Entladung (lonisierung von He, Ne oder Xe) UV-Licht erzeugt, wodurch Phosphor zum
Leuchten angeregt wird. Wichtige Daten von PD's sind ebenfalls in Tabelle A.1 zu sehen. Sie
bieten einen grol3en Betrachtungswinkel, sind in der Helligkeit zufriedenstellend, farbtauglich,
verbrauchen jedoch viel Leistung, sind in der Grauabstufung begrenzt und sind relativ schwer.
Der Pixelabstand von PD's ist relativ grol3 (ca. 1 mm). Geringere Pixelabstande sind mdéglich,
wie z. B. in einer Entwicklung der Firma Thomson mit 0,375 mm Pixelabstand [270]. Eine
Verringerung des Pixelabstandes ist im allgemeinen jedoch mit Einbul3en in der Helligkeit
verbunden [271].
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Tabelle A.1 Vergleich der Eigenschaften verschiedener Flachbildschirmtechnologien nach einer Tabelle von
[272], die mit neueren Daten, soweit zuganglich, aktualisiert wurde.

AMLCD
Produkt Entwicklung

Bildschirmdiagonale 10,4"

Auflésung > 640x480 = 640x480 640x480

Helligkeit [cd/m2]  60-80
Effizienz <1
[Im/W]

Leistung [W] 3,5
Kontrast 60:1-100:1 100:1/150:1
Betrachtungs- 90°-60°
winkel '
horiz.;vert.

Farbe Ja
Tiefe [mm] 8,5-30
Gewicht [g] > 50-1200
Ansprechzeit 50 ms
Lebensdauer [h]  >10000
Betriebs- 20

spannung [V]

FED ELD VFD
Entwicklung Produkt  Entwicklung Entwicklung Produkt
42" 5,2" 0,5"-17" 10" 6"
250 480 bis 3000 210 900
>1 6-8 >9 4 5
300 ca. 1 (10% ar),05-=10 20 25
852x480  320x240 =>640x480 640x480  256x64
100:1 100:1 >100:1 150:1 300:1

160°,160° > 160°,160° > 160°,160° 160°:160° 160°;160°

Ja Nein Ja Ja Nein
75 11 6-10 10 10
18000 210 200 200 800
5-10 ps <3 us ~50 ms 5-10 ps
>10000 >10000 >10000 >10000  >10000
~200 400 250-8000 70 10

Eine weitere vom Potential her vielversprechende Entwicklung im Bereich der Flachbild-
schirme sindElektrolumineszenzdisplay&LD's), speziell organische ELD's und Dunnfilm-
ELD's. Deren Einsatzgebiet soll vor allem im Bereich PC und Automobile liegen. Erste
Produkte, die auf dieser Technologie basieren, sind oder kommen zur Zeit auf den Markt (siehe

z. B. [273)]).
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Abb. A.1 Voraussichtliche Entwicklung des Bildschirmmarktes von 1995 bis 2002 (nach [160, 272]). Der
Zeitraum zwischen 1995 und 2002 wurde fir dieses Diagramm linear interpoliert, stimmt aber mit neueren

Zahlen nahezu uberein.
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Vom physikalischen Prozef3 her mit ELD's "verwandt" sind Anzeigen mit Hilfe von LED's,
die vor allem zur Darstellung geringen Informationsgehaltes eingesetzt werden.

Schon langer auf dem Markt, jedoch sehr eingeschrankt von den Einsatzmoglichkeiten, ist
das Vakuum Fluoreszenz Display (VFD). Es besteht aus relativ weit voneinander entfernt
liegenden Pixeln einer bestimmten Farbe und ist fir Anzeigen mit geringem Informations-
gehalt, wie Automobilarmaturen und Audiogeréte, geeignet. Das VFD besteht aus einer Heiz-
kathode mit Extraktionsgitter fir jedes Pixel und aus einem Phosphorschirm.

Wie Abb. A.1 zeigt, wird der Bildschirmmarkt gegenwartig und voraussichtlich auch bis
auf weiteres von den CRT's dominiert. Innerhalb der Flachbildschirme spielen jetzt und in
Zukunft die LCD's die grofdte Rolle [160, 272]. Ein nicht geringer Antell ist auch bei den PD's
zu verzeichnen, wahrend VFD's in etwa stagnieren. Der Markt der anderen Technologien
wéchst, ihr Antell am Markt bleibt aber relativ gering. Der Grund dafir dirfte in dem
erheblichen Investitions- und Entwicklungsaufwand liegen, der fir PD's und vor alem fur
AMLCD's betrieben wurde und wird [274]. Dadurch werden Probleme und Nachteile der
AMLCD's, was die vom Markt her interessanten Einsatzgebiete betrifft, zunehmend beseitigt,
wéahrend FED's voraussichtlich vorerst in Nischen mit speziellen, extremen Anforderungen
eingesetzt werden.
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