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Einleitung

Die Erforschung von Struktur und Dynamik physikalischer und chemischer Pro-
zesse auf atomarem Niveau ist mit der aktuellen Entwicklung von Free-Electron-
Lasern (FEL) mit einer Auflosung im Femtosekundenbereich moglich [1-12]|. Zur
Erzeugung der Strahlung werden hochenergetische freie Elektronen durch Undula-
toren wie beim European-XFEL, FLASH oder der LCLS gefiihrt. Andere Bauar-
ten nutzen geeignete Einkristalle [13,14] oder Gitter [15,16]. Dabei ist die Brillanz
des Elektronenstrahls entscheidend, da sie die Strahlqualitiat und Sattigungslange
des FELs bestimmt [8,17-19]. Da die Emittanz aber im Beschleuniger nicht oder
praktisch nur begrenzt reduziert werden kann [20], ist ihr intrinsischer Wert an der
Kathode fiir einen gegebenen Strom der kritische Faktor. Die Optimierung der Ka-
thode kann daher die Kosten fiir den Bau einer solchen Anlage erheblich senken und

gleichzeitig ihre Performance steigern [10,21].

Elektronenquellen auf Basis der Feld- oder Photoemission finden in vielen tech-
nischen Anlagen Verwendung [5]. Hier sind Elektronenmikroskope [22-25]|, diverse
Quellen fiir Rontgen- [26-28|, Mikrowellen- [29] oder THz-Strahlung [30], Senso-
ren [31-33| und einige weitere zu nennen [34-38|. In allen Anwendungen hingen die

Eigenschaften des Systems entscheidend von der Qualitéit des Elektronenstrahls ab.
In Beschleunigern haben sich Photokathoden bewéhrt [39-48|, da diese bei hohen

Stromen aktuell die hochste Brillanz liefern [5,49]. Ihre Pulsdauer wird durch den an-
regenden Laser bestimmt [49] und ist damit bis in den fs-Bereich zugénglich [50,51].
Zudem haben diese Kathoden hohe Quanteneffizienzen [52, 53|, welche meist durch
reaktive Materialien oder Beschichtungen aus Cs erreicht werden [46-48|. Dies redu-
ziert die Lebensdauer auf etwa einen Monat bei einem Druck von p < 107!° mbar.
Des Weiteren ist bei der Emittanz durch den vergleichsweise groften Laserspot und
die thermische Emittanz einer Photokathode mittlerweile ein Limit erreicht [54]. Die
geringste Emittanz wird dagegen mit Feldemissionskathoden erreicht [5,55-57], bei
kleinen Stromen kann ihre Brillanz auch die von Photokathoden iibertreffen |5, 58].
Dabei werden Nadelkathoden oder CNTs verwendet, da diese durch ihren geringen
Spitzenradius einen Elektronenstrahl mit minimaler lateraler Ausdehnung erzeu-
gen [55,59]. Der Feldemissionsmechanismus wirkt zudem als Impulsfilter [60]. Nach-
teile sind hierbei ein limitierter Maximalstrom und eine Verbreiterung des Elektro-
nenstrahls durch die auf die Nadel fokussierten Feldlinien [56].
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Eine Kathode, die eine photoinduzierte Feldemission (PFE) einsetzt, sollte die
Vorteile beider Mechanismen kombinieren konnen und erscheint als ein vielverspre-
chender Kandidat fiir hochstbrillante Elektronenquellen [55]. Am PSI in Villigen
wurde eine solche Kathode aus einer ZrC-Nadel bereits fiir den dortigen SwissFEL
getestet [55]. Die erreichte Brillanz liegt um einen Faktor 50 unter dem fiir den
European-XFEL benéotigten Wert von Bxrpr = 5- 10" Am~2rad—2. Hoéhere Bril-
lanzen durch einen gesteigerten Strom konnten mit flachen Kathoden erreicht wer-
den, wenn dabei parasitire Feldemission ausgeschlossen werden kann. Auch Emit-
terarrays kommen in Frage, wobei jeweils der Emittanzzuwachs durch den grofseren
Emissionsbereich beriicksichtigt werden muss. Des Weiteren beschéftigt sich die ak-
tuelle Forschung in diesem Bereich mit dem Anregungs- und Emissionsprozess der
Elektronen. Es kann eine direkte Emission aus angeregten Zustédnden sowie nach vor-
heriger Relaxation beobachtet werden [61-64|. Die ablaufenden Mechanismen sind
aber noch nicht vollstdndig verstanden. Des Weiteren eignen sich solche Kathoden
zur Erzeugung von Pulsen im Attosekundenbereich. Damit konnte ein neuer Bereich
der Lichtwellenelektronik mit Schaltfrequenzen von bis zu 10'® Hz erschlossen wer-
den [65]. Ein weiterer Bereich untersucht die Tunneldauer der Elektronen durch die
Barriere [66].

Ziel dieser Arbeit ist es, das Verhalten der Elektronen zwischen Photoabsorption
und ihrer Emission zu untersuchen und die dazu notigen experimentellen Grundlagen
zu schaffen. Dies soll spéter genutzt werden, um konkurrenzfahige PFE-Kathoden
fiir die genannten Anwendungen zu entwickeln. Fiir ein tieferes Verstédndnis der
PFE hat sich die Spektroskopie der emittierten Elektronen als notwendig heraus-
gestellt [67], da sich nur damit die Zustédnde bestimmen lassen, aus denen heraus
emittiert wurde. Eine eventuelle Relaxation kann dann festgestellt werden. Zunéchst
werden die theoretischen Grundlagen zum Verstdndnis und der Analyse der spiteren
Untersuchungen geschaffen. Anschlieffend wird die Konstruktion und Charakterisie-
rung des Spektroskopiesystems aus Vakuumanlage und zugehdrigen Komponenten
vorgestellt. Dieses bildet die Basis dieser Arbeit. In den beiden folgenden Kapi-
teln werden die hiermit durchgefithrten Messungen an strukturierten Silizium- sowie
Goldkathoden préasentiert und die Ergebnisse diskutiert. Abschliefflend werden diese

zusammengefasst und ein Ausblick auf weitere Arbeiten gegeben.
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In diesem Kapitel soll auf die physikalischen Grundlagen eingegangen werden,
die zur Analyse und Interpretation der spéateren Ergebnisse notig sind. Dazu geho-
ren die elektronische Bandstruktur, die Photoemission, die Feldemission und eine
Ubersicht iiber die bekannten Aspekte der photoinduzierten Feldemission (PFE).

2.1 Elektronische Bandstruktur

Fiir die Untersuchung des Verhaltens von Elektronen in Festkorpern spielt die Band-
struktur (BS) eine zentrale Rolle. Daher soll diese hier soweit wie nétig erlédutert
werden. Dabei wird auf Volumenzustidnde und die Besonderheiten von p-dotierten
Halbleitern eingegangen. Aufserdem werden Oberflachenzustéinde behandelt, die bei

der Elektronenemission eine Rolle spielen kénnen.

2.1.1 Volumenzustande

Die Elektronen eines Atoms sind in Orbitalen um den Kern verteilt. Jeder Zustand
mit Quantenzahl n, [, m kann dabei nach dem Pauli-Prinzip nur von je zwei Elektro-
nen mit entgegengesetztem Spin s besetzt werden. Somit besitzt jedes Elektron einen
diskreten Energiezustand. Ndahert man N Atome soweit an, dass die Orbitale sich
iiberlappen, spaltet jedes Energieniveau in N — 1 Zusténde auf. In Festkorpern mit
N ~ O(10%) fiihrt dies zu quasikontinuierlichen Energiebindern. Die Aufspaltung
hingt dabei vom Uberlapp der Wellenfunktionen ab. Daher erfahren die Niveaus
der Rumpfelektronen in der Regel keine Aufspaltung, wohingegen die Orbitale der
Valenzelektronen bei ausreichender Aufspaltung auch gemeinsame Bénder aus ver-
schiedenen Zusténden bilden kénnen. Abbildung 2.1 zeigt eine solche Aufspaltung
abhéngig vom Atomabstand fiir Natrium. Die Besetzung der Bénder erfolgt nach

der Fermi-Dirac-Statistik mit der Fermi-Verteilung

JW) = (2.1)
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mit der Elektronenenergie W, dem chemischen Potential p, der Boltzmann-
Konstanten kp und der Temperatur 7'. Die Fermi-Energie Wy entspricht bei 7' = 0 K
dem chemischen Potential und gibt dann den héchsten noch besetzten Elektronen-
zustand an. Bei 7' > 0 K ist die Lage von Wg durch f(Wp) = 1/2 definiert.
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Abbildung 2.1: Energieschema von Natrium in Abhéngigkeit des Atomabstands [68].

Unter Standardbedingungen weist Natrium eine bee-Struktur mit einem Atomabstand
von a = 371.6 pm auf.

Detaillierte Informationen iiber die Energieeigenwerte eines Elektrons erhalt
man durch Losen der Schrodinger-Gleichung mit dem Hamilton-Operator H =
—%VZ + U(7) fiir ein gitterperiodisches Potential U (7). Hierbei werden Wechsel-
wirkungen zwischen einzelnen Elektronen vernachléssigt, so dass das Ein-Elektron-
Problem betrachtet wird. Die Losung hierfiir sind die Bloch-Wellen

-
P
T

V(M) = €™ u, 1 (7) (2.2)

mit einer Funktion u _;(7), die die Periodizitat des Bravais-Gitters besitzt. Nahere
Informationen hierzu sind in den Lehrbiichern der Festkérperphysik zu finden. Die
genaue Lage eines Elektrons innerhalb eines Bandes wird demnach durch dessen
Wellenzahlvektor % bestimmt. Das Verhalten W(E), die Dispersionsrelation, ent-
spricht gerade der Bandstruktur. In Naherung ergibt sich analog zum freien Elek-

tron W o k?. Entsprechend reagieren Leitungselektronen im Festkorper auf dukere
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Felder haufig wie freie Elektronen im Vakuum mit der effektiven Masse

L (ewd
m —h( I ) . (2.3)

Je nach Einfluss des Gitterpotentials kommt es dann zu unterschiedlich starken

Abweichungen vom parabelférmigen Verlauf.

Die Bandstruktur wird {iblicherweise entlang Richtungen hoher Symmetrie im
reziproken Gitter, dem k-Raum, aufgetragen. Da sich die Bandstruktur periodisch
tiber die Brillouin-Zonen (BZ) fortsetzt (Bloch-Theorem), konnen alle Bander einer
k-Richtung auf die erste BZ projiziert werden, was dem reduzierten Zonenschema
entspricht. Es ist zu beachten, dass im Gegensatz zu freien Elektronen, bei denen der
Impuls p' = hk proportional zu k ist, dies bei Bloch-Elektronen im Gitter nicht der
Fall ist. Dies ist auf das nicht konstante Potential U(r) des periodischen Gitters im
Hamilton-Operator zuriickzufiihren. Es fiihrt dazu, dass der Eigenzustand v _; von H
der Elektronen im Gitter (die Bloch-Welle) kein Eigenzustand des Impulsoperators

ist:
= h 7 el
P () = 2NV (F) = Bk, 1 (7) + € =N, 1 (7). (2.4)

Der Erwartungswert des Impulsoperators ist hier also nicht h%, wie es fiir freie Elek-
tronen der Fall ist. Insbesondere ist dies im reduzierten Zonenschema zu beachten.
Hier wird ¥ = k + G um einen beliebigen reziproken Gittervektor G verschoben.
Dies ist wegen exp(i(j]%) = 1, mit einem beliebigen Vektor R des Bravais-Gitters,
ebenfalls eine Losung fiir obige Schrédinger-Gleichung. Eine analoge Transformation
ist jedoch fiir den Impuls nicht moglich und auch anschaulich schon nicht sinnvoll.
Daher gehdren im reduzierten Zonenschema zu iibereinanderliegenden Asten des

selben Bandes im Allgemeinen unterschiedliche Impulse.

Die BS und Zustandsdichte von Kupfer ist in Abbildung 2.2 zusammen mit der
ersten BZ des fce-Gitters gezeigt. Die Bezeichnungen der Punkte und Richtungen
im Impulsraum entstammen der Gruppentheorie und charakterisieren die jeweilige

Symmetrie. Die Zustandsdichte p(WW) gibt an, wie viele Elektronenzusténde sich in
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einem Energieinterval [W, W + dW] befinden. Sie ist gegeben durch

1 ds
W)= —— / o 2.5
p(W) e el (2.5)

W =const.

mit dem Fliichenelement dS einer Fliche konstanter Energie im Impulsraum. p(W)
ist also antiproportional zur Steigung der Bénder in der BS wie auch ein Vergleich
mit Abbildung 2.2 zeigt. Am Rand der BZ (k = +7/a) wird gerade die Braggsche
Reflexionsbedingung (lg + 5)2 = k* oder im Eindimensionalen k = j:%G mit einem
reziproken Gittervektor G mit G = n2m/a erfillt. Dies fithrt zu Reflexionen und
damit stehenden Wellen fiir solche Elektronen. Entsprechend weicht W(E) hier vom
Verhalten freier Elektronen (W (k) o< k?) stark ab, es kommt zu einem Abflachen des
Bandes und damit zu einer Bandliicke in dieser Zone. An diesen Stellen verschwin-
det ﬁW, was nach Gleichung 2.5 zu Unstetigkeiten in der Zustandsdichte fiihrt.
Diese Stellen werden als Van-Hove-Singularitédten bezeichnet und sind ebenfalls in

Abbildung 2.2 zu sehen.

Das energetisch hochstliegende, bei 7' = 0 K noch besetzte Band wird Valenz-

band (VB) genannt. Ist es vollstdndig besetzt und von anderen Béndern durch eine

Energie (eV)

8 6 4 2 0L r X K r
Zustandsdichte (willk.Einh) Wellenvektor

Abbildung 2.2: Erste Brillouin-Zone des fce-Gitters mit gekennzeichneten Punkten
und Richtungen hoher Symmetrie und den zugehorigen Miller-Indizes. Zustandsdichte
und Bandstruktur von Cu entlang L-I'-X-K-T", aus [69].
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Bandliicke W, > 2.5 eV getrennt, handelt es sich um einen Isolator. Das nachst-
hoherliegende Band ist dann das Leitungsband (LB). Ist das VB nicht vollstandig
besetzt, haben die Elektronen eine hohe Beweglichkeit und das Material ist elektrisch
leitend. In diesem Fall entspricht das LB dem VB. Daneben gibt es Materialien, in
denen das VB voll besetzt ist aber mit dem LB iiberlappt. Auch diese Konfiguration
ist metallisch leitend. Ist 0.5 < W, < 2.5 eV, konnen Elektronen thermisch vom
VB in das LB angeregt werden, was zu einer begrenzten Leitfahigkeit fiihrt. In die-
sem Fall handelt es sich um einen intrinsischen Halbleiter. Bei W, < 0.5 €V liegt bei
Raumtemperatur ebenfalls metallische Leitféhigkeit vor. Bei W, ~ kT spricht man
von einem Halbmetall. Die genannten Werte unterliegen keiner strengen Definition

und konnen je nach Quelle um einige 0.1 eV variieren (69, 70].

2.1.2 Halbleiter, p-dotiertes Silizium

Die Leitfidhigkeit von Silizium stammt von den vier Valenzelektronen 3s? 3p®. Die-
se konnen durch Linearkombination der s, p,, p, und p.-Orbitale vier identische
sp3-Hybridorbitale in tetragonaler Anordnung bilden, welche ebenfalls die gegebene
Schrodinger-Gleichung 16sen. Durch die Annédherung der Atome im Festkorper spal-
ten diese Niveaus auf und bilden einen energetisch giinstigen bindenden und einen
héherliegenden antibindenden Zustand, wie Abbildung 2.3 zeigt. Alle vier Valenz-
elektronen jeden Atoms besetzen entsprechend die bindenden Zusténde, woraus das
vollstandig besetzte VB entsteht. Die antibindenden Zustéande bleiben unbesetzt und
bilden das leere LB mit einer Bandliicke von WgSi = 1.1 eV. Silizium ist damit ein
Elementhalbleiter. Im undotierten Zustand liegt das Fermi-Niveau Wy in der Mit-
te der Bandliicke, da die Besetzung von VB und LB symmetrisch um Wp erfolgen
muss. Um die Leitfahigkeit von Halbleitern zu kontrollieren, kénnen Fremdatome in
das Gitter eingebaut werden. In Silizium (|[Ne| 3s* 3p?) fiihrt die p-Dotierung bei-
spielsweise mit Bor ([He|] 2s? 2p') zu Elektronenfehlstellen (,Lochern”). Uber diese
kann ein Strom geleitet werden, indem Elektronen aus dem VB von einer Fehlstelle
zur nichsten wandern. Diese Akzeptorniveaus liegen nur etwa 50 meV oberhalb
des VB in der Bandliicke, wie Abbildung 2.3 schematisch zeigt. Im Gegensatz da-
zu fiihrt eine n-Dotierung mit fiinfwertigen Elementen wie beispielsweise Phosphor
(|Ne] 3s* 3p?) in Silizium zu einem frei beweglichen Elektron pro Dotierungsatom.

Diese Donatorniveaus liegen etwa 25 meV unterhalb des LB in der Bandliicke. Da die
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Ladungstriagerbeweglichkeit der Elektronen etwa drei Mal hoher als die der Locher
ist, sind n-Halbleiter bei gleicher Dotierung entsprechend leitféhiger als p-Halbleiter.

W
....... anc
......... Akzeptornive;a-l.j;“mm WF
Valenzband
<« '
a a,=243 pm p(W), D(W)

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Aufspaltung der sp3-Hybridorbitale in
Abhéngigkeit des Atomabstands in p-dotiertem Silizium. Schematische Zustandsdichte
p(W) und Besetzungswahrscheinlichkeit D(W) der aufgespaltenen Bénder bei einem
Gleichgewichtsabstand von ag = 243 pm.

2.1.3 Oberflachenzustande

Durch den Abbruch der Periodizitat des Gitters an der Oberfliche eines Festkor-
pers, weicht dort die elektronische Struktur von der im Festkorper ab. Es entstehen
elektronische (und vibronische) Oberflichenzusténde (OZ). Deren Wellenfunktionen
kénnen im Kristall durch eine Volumen-Bloch-Welle mit komplexem Wellenvektor
beschrieben werden. Dadurch entsteht eine mit der Eindringtiefe exponentiell ab-
fallende Aufenthaltswahrscheinlichkeit. Vor der Oberfliche kann eine Exponential-
funktion angesetzt werden, die das begrenzte Austreten der Elektronen durch das
Bildladungspotential beriicksichtigt. Beide Funktionen gehen an der Oberfliche ste-
tig ineinander iiber, wobei Zustdnde mit der héchsten Aufenthaltswahrscheinlichkeit
nahe der Oberflache entstehen, wie Abbildung 2.4 zeigt. Analog zu Volumenzu-

standen liegen auch an der Oberfliche je nach Kristallorientierung unterschiedliche
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Zustdnde vor. Auch hierfiir existieren Bandstrukturdiagramme je nach Impuls &,

parallel zur Oberflache.

Die durch die OZ zusétzlich an der Oberfliche angelagerten Elektronen fiih-
ren zu einer negativen Aufladung, die durch eine positiv geladene Zone unterhalb
der Oberfliche neutralisiert wird. Dies fiihrt zu einer Dipolschicht, die in Metallen
eine Debyesche Abschirmldnge von wenigen Atomlagen, in Halbleitern von bis zu
1000 nm aufweisen. Die elektronische Struktur der vierwertigen Elementhalbleiter
wie Si und Ge ergibt sich aus den sp®-Hybridorbitalen. An der Oberfliche liegt im
Vergleich zum Inneren eine geringere Uberlappung der Orbitale verschiedener Ato-
me vor. Dies fiihrt dort zu einer geringeren Aufspaltung und zu fiir diese Halbleiter
typischen Zustédnden innerhalb der Bandliicke, wie Abbildung 2.4 schematisch zeigt.
Diese Zustande konnen an der Oberflache unter anderem zu einem vom Volumen ab-
weichenden Verhalten der Leitfahigkeit oder der optischen Eigenschaften fiithren. Bei
der Rekonstruktion der Struktur und Eigenschaften von Oberflichen aus Messdaten

muss dies stets bedacht werden.

Re y(z)

Festkorper / Vakuum Leitungsband

p .
—_ sp® Lo
\_ 7 “,—ps;.‘ _—]Oberflachenzusténde

Valenzband

- S |

Abbildung  2.4:  Wellenfunkion und Einhiillende eines Ein-Elektron-
Oberflachenniveaus, aus [70]. Die Orte der Atome sind mit Punkten markiert.
Schematische Darstellung der Entstehung der Volumen- und Oberflichenzustédnde in
vierwertigen Elementhalbleitern aus den Atom- beziehungsweise sp3-Hybridorbitalen,
aus |71].

2.1.4 Austrittsarbeit

Als Austrittsarbeit ® eines Festkorpers wird die Energiedifferenz der Gleichgewichts-
zustande mit N Elektronen im Festkorper und N — 1 Elektronen im und einem
ruhenden Elektron in grofer Reichweite aufserhalb des Festkorpers bezeichnet. Dies
definiert das Vakuumniveau W, so dass ® = W,,. — Wr gilt, wie Abbildung 2.9
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in Kapitel 2.3 zeigt. Sie nimmt fiir reine Elemente Werte zwischen 2.14 eV (Cs) und
5.9 €V (Se) an [72]. Je nach Kristallorientierung variiert ® um einige Zehntel eV.
Dabei ragen die ortsfesten Ladungen der Atomriimpfe unterschiedlich weit aus der
vergleichsweise unlokalisierten Ladungswolke der Leitungselektronen heraus. Es ent-
steht ein Dipolmoment. Je grofer der Abstand ist, desto kleiner die Austrittsarbeit.
So nimmt P fiir ein kubisch-raumzentriertes Gitter entsprechend der atomaren Rau-
heit von der (110)- tiber die (100)- und (111)-Fliche ab. Fiir kubischflichenzentrierte
Gitter ist die Reihenfolge umgekehrt.

Experimentell ldsst sich die Austrittsarbeit auf verschiedene Weisen bestimmen.
Zu den gangigsten gehort dabei die Bestimmung iiber die thermische und die Feld-
sowie Photoemission. Die Stromdichte j;;, der thermischen Emission wird mittels der

Richardson-Dushman-Gleichung

G = AT? exp <_k]_;iT) (2.6)
mit A & 120 AK?cm~? (gering materialabhéingig), der Boltzmann-Konstante kg
und der Temperatur 7" beschrieben. Die Feldemission wird wie in Kapitel 2.3 iiber die
Fowler-Nordheim-Stromdichte beschrieben. Dort wird naher auf eine Bestimmung
von ¢ eingegangen. Fiir die Photoemission existieren mehrere Verfahren, entweder
mit oder ohne Spektroskopie der emittierten Elektronen. Dies wird in Kapitel 2.2
naher beschrieben. Alle drei Methoden ergeben fiir polykristalline Oberflichen einen
Mittelwert der Austrittsarbeit, wobei Flachen geringerer Austrittsarbeit - je nach

Emissionstyp - einen stiarkeren Beitrag liefern.

Adsorbate konnen je nach Element oder Molekiil sowie der Kristalloberflache
die Austrittsarbeit &ndern. Dabei steigt die Anderung mit dem Bedeckungsgrad bis
zur Vervollstdndigung der Adsorbatschicht an. Zur Senkung der Austrittsarbeit wer-
den in der Praxis haufig Alkalimetalle verwendet, da diese selbst schon eine geringe
Austrittsarbeit besitzen. Insbesondere ist hier Cs zu nennen, was zur Beschichtung
oder in Verbindung in diversen Photokathoden wie beispielsweise GaAs:Cs oder
Csy'Te verwendet wird. Adsorbate oder Beschichtungen erzeugen auf der Oberfliche
Dipolmomente, die dhnlich wie oben bei den verschiedenen Kristallorientierungen
die Austrittsarbeit &ndern. Dabei kommt es zu einer Reduktion der Austrittsar-

beit, wenn das Dipolmoment von der Oberfliche weg zeigt und zu einer Steigerung,
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wenn es hinein zeigt. Allerdings konnte auch der anomale Effekt beobachtet werden,
bei dem es umgekehrt verlduft [73,74|. Die Differenz von Austrittsarbeit und der
Energie der unteren Leitungsbandkante wird als Elektronenaffinitiat bezeichnet. Sie
ist iiblicherweise positiv, kann durch Beschichtungen jedoch auch negative Werte

aufweisen. Weitere Informationen zu diesem Kapitel sind in [71,75-78| zu finden.

2.2 Photoemission und Elektronenanregung

Die Photoemission (PE) beruht auf dem &dufseren photoelektrischen Effekt fiir des-
sen Deutung A. Einstein 1921 den Nobelpreis fiir Physik erhielt [79]. Hierbei wird
eine Metall- oder Halbleiteroberfliche mit Licht der Wellenldnge \ bestrahlt. Ist die
Photonenenergie W, = hc/\ grofer als die Austrittsarbeit des Metalls, werden Elek-
tronen emittiert. Der Strom ist dabei proportional zur Lichtintensitét, die kinetische
Energie der Elektronen proportional zu W,,. Dies konnte mit der Wellentheorie des
Lichts nicht erklért werden und wurde durch Einstein mit der Teilchennatur des
Lichts gedeutet. Die PE kann mit dem Drei-Stufen-Modell nach Puff [80], Berglund
und Spicer [81,82] oder dem Ein-Stufen-Modell nach Pendry [83-86| erklirt werden.
Beide Modelle haben verschiedene Vor- und Nachteile und werden entsprechend zur
Beschreibung verschiedener Effekte verwendet [87,88]. Die optische Anregung von
Elektronen ist zudem auch fiir die PFE ein elementarer Bestandteil und wird daher

in diesem Kapitel detailliert behandelt.

Im Drei-Stufen-Modell wird im ersten Schritt ein eintreffendes Photon durch
ein Elektron absorbiert. Dabei nimmt es dessen Energie auf, die abziiglich der Bin-
dungsenergie des Elektrons in dessen kinetische Energie umgewandelt wird. Der
zweite Schritt beschreibt den Weg des Elektrons durch das Metall bis zur Oberfla-
che. Dabei kann es zu elastischen und inelastischen Stofen kommen, die ein Errei-
chen der Oberfliche verhindern kénnen. In Metallen dominiert dabei die Elektron-
Phonon-Streuung, die zu einer mittleren freien Weglédnge von einigen Nanometern
fithrt [89,90]. In Halbleitern dominiert dagegen die Streuung an Gitterdefekten, da
die e7-e”-Streuung durch die reduzierte Zahl der freien Ladungstrager unterdriickt
ist. Dies fiihrt zu einer grofseren mittleren freien Wegldnge und somit zu einer héhe-
ren Effizienz der Photoemission aus Halbleitern [52,91|. Im dritten Schritt verlassen

die eintreffenden Elektronen die Kathode durch die Oberflachenbarriere. Die dazu
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notige Energie wird der kinetischen Energie senkrecht zur Oberfliche entnommen.
Damit bleibt die Impulskomponente des Elektrons parallel zur Oberfliche k|| er-
halten. Dies fithrt zu einer gesteigerten Emittanz bei der Emission entsprechender
Elektronen. Die Gesamteffizienz des Prozesses setzt sich aus dem Produkt der drei

Einzeleffizienzen zusammen, was im folgenden Kapitel 2.2.1 genauer erlautert wird.

Das Ein-Stufen-Modell basiert auf der zeitabhéngigen Stérungstheorie erster
Ordnung. Dabei wird der Emissionsstrom auf der Grundlage von Fermis golde-
ner Regel mit dem Wechselwirkungsoperator in Dipolndherung berechnet [83]. Es
beschreibt die Photoemission als einen quantenmechanischen Ubergang aus dem
Bloch-Zustand eines Elektrons im Valenz- oder Leitungsband in einen zeitinversen
LEED!-Zustand unter Einfluss eines absorbierten Photons. Der zeitinverse LEED-
Zustand beinhaltet den gesamten Streu- und Beugungsprozess der Elektronen auf

dem Weg durch den Festkorper bis ins Vakuum.

Durch die Trennung in separate Prozesse vereinfacht das Drei-Stufen-Modell die
Berechnung von Emissionsparametern wie beispielsweise der Quanteneffizienz oder
Emittanz. Dies fiihrt dazu, dass diese durch makroskopische Grofen wie die mitt-
lere freie Weglénge der Elektronen und Photonen, die Reflektivitdt und die Fermi-
Energie sowie die effektive Austrittsarbeit beschrieben werden kénnen. Insbesondere
ist dies fiir verschiedene Materialien mit den gleichen Formeln durch Einsetzen der
spezifischen Parameter universell beschreibbar. Allerdings ist die Trennung dieses
quantenmechanischen Prozesses in drei unabhéngige Prozesse aus theoretischer Sicht
streng genommen nicht gerechtfertigt und fiihrt zu Problemen bei mikroskopischen
oder materialspezifischen Effekten. Hier liegt die Stérke des Ein-Stufen-Modells.
Soll beispielsweise die rdumliche Verteilung der emittierten Elektronen aus einem
bestimmten Material berechnet werden, spielt die Bandstruktur eine grofse Rolle.
Diese wird hierbei sowohl durch die Anfangszustdnde in Form von Bloch-Wellen

als auch durch die zeitinversen LEED-Endzusténde berticksichtigt. So findet dieses

'Low Energy Electron Diffraction (LEED): Eine Probe im Vakuum wird mit polyenergetischen
Elektronen bestrahlt. Die Energie der Elektronen liegt im Bereich von etwa 100 eV und damit bei
einer de Broglie-Wellenlinge im Bereich der Atomabstinde (A5 (150 eV)) = 1 A). In den ober-
flichennahen Atomlagen kommt es zur Streuung der Elektronen. Der inelastisch gestreute Anteil
wird ausgeblendet, so dass nur der gebeugte Anteil auf einem Fluoreszenzschirm oder dhnlichem
betrachtet wird. Aus dem entstehenden Beugungsmuster kann dhnlich wie bei der Réntgenbeugung
auf die Struktur der Oberfliche der Probe geschlossen werden.
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Modell grofe Beliebtheit bei der Analyse von ARPES2-Daten. Da die vollstindige
Information der Bandstruktur bei der Simulation der PE mit dem Ein-Stufen-Modell
berticksichtigt wird, wird hier eine sehr gute Ubereinstimmung mit experimentellen
Ergebnissen erreicht. Die Vereinfachung auf die erste Ordnung der Stérungsrechnung
und die Dipolndherung fiihrt allerdings zu Problemen, wenn zum Beispiel Vielteil-
cheneffekte eine Rolle spielen. Diese miissen durch Erweiterungen oder Entwicklun-

gen hoherer Ordnung berticksichtigt werden [85,92].

2.2.1 Quanteneffizienz

Die Quanteneffizienz (QE) entspricht beim Photoeffekt der Anzahl der emittierten
Elektronen pro eintreffendem Photon. Auf Basis des Drei-Stufen-Modells wurde die
QE beispielsweise in [93] unter Annahme des Fermi-Dirac-Modells hergeleitet. Um
die Einschrankungen und Folgen fiir die Intepretation von Experimenten bei dieser
Herleitung der QE zu verstehen, soll dieser Weg im Folgenden auszugsweise darge-

stellt werden.

Die Emissionswahrscheinlichkeit kann durch die Separation der drei Prozesse als
das Produkt der Wahrscheinlichkeiten fiir die einzelnen Prozesse berechnet werden.
Die Anzahl der besetzten Zustinde N (W) wird durch die Fermi-Dirac-Verteilung
f(W) approximiert, die Anzahl der freien Zustédnde durch 1 — f(W). Da bei her-
kémmlichen Photokathoden die Uberschussenergie Aw — ® nach der Anregung klein
ist, wird die Zustandsdichte als p(W) = 1 um Wy angenommen und nicht wie sonst
iiblich durch einen v/W-Verlauf beschrieben. Alle von der Besetzung her moglichen

Anregungsprozesse erfiillen dann die Relation
Dps(W) = FW) - (1= F(W + hw)) > 0, (2.7)

was fiir alle Zustdnde oberhalb Wr — hw gilt. Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Elek-

tron angeregt wird, das geniigend Energie besitzt, um die Kathode verlassen zu

2Angular Resolved PE Spectroscopy (ARPES): Bei der winkelaufgelosten Photoelektronen-
spektroskopie wird eine Probe im Vakuum mit Photonen im UV- oder Rontgenbereich bestrahlt.
Die Energie- und Winkelverteilung der photoemittierten Elektronen wird gemessen. Daraus lésst

—.

sich beispielsweise die gesamte W (k)-Relation der Kathode, also die Bandstruktur, bestimmen.
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konnen, ergibt sich aus dem Quotienten

QF'(w) = 7 D(W)dW/ 7 D(W)dW (2.8)

Wp+®—hw

aus allen Dpg, deren Anfangsenergie ausreichend hoch (tiber Wr+® —fw) liegt und
allen iiberhaupt moglichen Anregungen. Um die reale QE zu erhalten, muss in 2.8
noch die Streuung der Elektronen auf dem Weg zur Oberfliche und die Reflektivitét
der Photonen an der Oberfliche R(w) berticksichtigt werden. Erstere kann durch die
mittlere freie Weglange der Photonen App.t(w) und Elektronen A..(W') im Festkorper
ausgedriickt werden. Der Anteil der Elektronen pro Einheitsstrecke in einer Tiefe s,

die nicht gestreut wurden, betréigt

n(s,W,0,w) =

)‘pholt(w) o (_8 (Apholt(w) - Aee(W) ccl)s(@(W))>)’ (2.9)

mit dem Winkel O relativ zur Oberflachennormalen. Hierbei wurde angenommen,
dass der Laser senkrecht auf die Kathode strahlt. Fiir andere Bestrahlungswinkel
miisste in Gleichung 2.9 wie bei .. ein zusétzlicher cos f-Term fiir den Winkel 6 des
Lasers zur Oberflaichennormalen eingefiigt werden. Nimmt man an, dass nur solche
Elektronen die Oberfliche erreichen, deren Bewegung unter ©,,,, < 20° erfolgt,
kann dann wegen cos © & const. fir 0 < © < 20°, der Winkelbereich mit seiner
jeweiligen Streuwahrscheinlichkeit auf 0-20° mit konstanter Streuung eingegrenzt
werden. Zudem ist A\ (W) ~ Aee = const., da die kinetische Energie der Elektronen
nach der Anregung annéhernd gleich ist. Damit ist dann n(s, W, 0,w) ~ n(s,w).

Der Gesamtanteil der Elektronen aus allen Tiefen s, die nicht gestreut wurden ist

damit
!/ ! 1
N'(w) = | n(s,w)ds = ———. (2.10)
1 _'_ phot(w)
0 >\ee

Es wurde angenommen, dass jede Streuung dazu fiihrt, dass ein Elektron nicht oder
nur mit unzureichender Energie zur Oberflache gelangt. Um die Wahrscheinlichkeit
der angeregten Elektronen, sich in einer geeigneten Richtung zu bewegen, korrekt

wieder zu geben, muss dhnlich wie in Gleichung 2.8 hier noch {iber den geeigneten
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Raumwinkel integriert werden. Zusammen mit Gleichung 2.8 ergibt sich schliefslich

00 1 2
| Dpp(W)dE i d(cos©) [ dPN'(w)
Wrp+d—hw €08 Omaz (W) 0

QF = (1 — R(w)) - - = (2.11)
| Dpg(W)dW [ d(cos®) [ dP
Wp—how 1 0

Es kann in Naherung? cos 0,0, (W) & /(W + @) /(W + hw) angenommen werden.
Mit f(W) = H(W), der Heaviside-Stufenfunktion, also der Naherung 7" = 0 K, lésst

sich die Integration in Gleichung 2.11 ausfiihren und es ergibt sich:

1—R(w) (e — ®)?
1+ 222etl) 8O(Wp + @)

QE = (2.12)

Die zur Berechnung angenommenen Naherungen sollen hier kurz zusammen ge-
fasst werden, um die Grenzen dieses Modells zu verdeutlichen. Zunéachst wurde das
Drei-Stufen-Modell der PE angesetzt. Dies vernachlassigt alle moglichen Resonanzen
in der Anregung. Bandstrukturspezifische Effekte konnen damit also nicht korrekt
wiedergegeben werden. Dazu miisste die QE auf Basis des Ein-Stufen-Modells be-
rechnet werden, was jedoch umfangreicher und fiir jedes Material mit der jeweiligen
Kristallorientierung separat erfolgen miisste. Die Nédherung der Elektronenbeset-
zung durch die Fermi-Funktion unter Vernachldssigung der Zustandsdichte p(W)
sollte keine grofsen Auswirkungen haben, solange dp(1V)/dW im Bereich des Fermi-
Niveaus klein ist und hw > ®. Die Vernachlissigung der W—3/2-Abhingigkeit von
Aee [89] fithrt nach numerischer Rechnung zu einer um etwa 3% zu hohen QE [93].
Auf gleiche Weise lasst sich der Fehler durch die vernachlissigte Winkelabhéngigkeit
auf unter +1% abschétzen. Der Grund fiir den in beiden Féllen kleinen Fehler liegt in
der geringen Energiebreite hiw — ® der angeregten Elektronen. Die Naherung 7' = 0
K ist zutreffend, solange hiw — ® >> kpT ist. Fiir T" >> 0 K lésst sich numerisch
eine Steigerung der QE um 0.1% und 10% fiir 300 K und 2000 K abschétzen.

3Die Mindestenergie, die ein Elektron zum Passieren der Barriere benétigt, betriigt W = Wp+®.
Es tritt dann senkrecht zur Oberfliche aus. Hatte es einen Impuls parallel zur Oberflaiche, wéire
dieser nach der Emission erhalten und das Elektron hiitte eine Uberschussenergie, die nicht zum
Passieren der Barriere notig war. Mit einer Energie W +hw > Wg+® ist auch einen Impuls parallel
zur Oberfliche moglich. Eine Betrachtung der Impulskomponenten liefert dann cos ©,,,q, (W) =
\/(WF + @)/ (W + hw).
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2.2.2 Emittanz, Brillanz

Die Emittanz eines Teilchenstrahls entspricht dem sechsdimensionalen Phasenraum-
volumen Vp(z,y, 2, Pz, Py, P2), Welches seine Teilchen einnehmen. Um dies praktisch
zuganglich zu machen, wird haufig die projezierte Emittanz entlang der Bewegungs-
richtung und in den zwei transversalen Dimensionen betrachtet. Nach dem Satz von
Liouville ist Vp erhalten, sofern die Teilchen kanonischen Bewegungsgleichungen fol-
gen [20]. Praktisch ist dies der Fall, solange beispielsweise keine Raumladungskrifte
wirken, die Teilchen keine Synchrotronstrahlung emittieren und allgemein nur li-
neare Optiken auf die Teilchen wirken. Bei letzteren oder der Beschleunigung der
Teilchen dndert sich zwar die Form des besetzen Phasenraums, das Volumen bleibt
jedoch konstant. Die Raumladungskréfte spielen nur auf den ersten Metern eines
Beschleunigers eine wichtige Rolle, da die Teilchen dort noch nicht relativistisch
sind. Auf dieser Strecke tritt in der Regel der grofste Emittanzzuwachs auf. Daher
ist man bestrebt Injektoren bei hohen Beschleunigungsfeldstirken zu betreiben. So
wird bisher trotz eines supraleitenden Beschleunigers oft ein normalleitender Cu-
Injektor verwendet, da dieser gepulst bei hoheren Feldgradienten betrieben werden

kann.

Mathematisch gibt es eine Reihe von Definitionen fiir die Emittanz, entsprechend
des jeweils erfassten Vp [78,93-95]. Eine haufige Verwendung findet die normalisierte

rms-Emittanz

curme = =) — (@b (2.13)

nach [77] mit

(%)

n * n n?
(2.14)

X (%)2’@2) _ Enpi B <Enpx)2’<$px> _Xape _ YeXps

x und p, bezeichnen die Orts- und Impulskoordinaten, die Summen laufen iiber
alle Teilchen n. &, s ist bis auf den Faktor 7 proportional zum rms-Vp. Die reale

Emittanz des Strahls berechnet sich mit dem mittleren longitudinalen Impuls P, zu
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Erms = _ign,rms- (2.15)
An dieser Stelle wird die adiabatische Ddmpfung offensichtlich: Durch die Beschleu-
nigung nimmt der Impuls zu und damit die Emittanz ab. Die transversalen Impulse
bleiben dabei jedoch unveréndert, weshalb in der Regel die normalisierte Emittanz
zur Beschreibung des Strahls entlang des Beschleunigers verwendet wird. Ohne es
explizit zu kennzeichnen, wird in dieser Arbeit die Emittanz synonym mit der nor-

malisierten rms-Emittanz verwendet.

Die transversale Emittanz kann statt der Impulse p, , auch durch Winkel 2/, ¢/

der Impulse zur longitudinalen Achse angegeben werden:

/ — & 2 12\ _ 1\2 216

Enrms mOc\/(M(ﬂj ) — (za’)?, (2.16)
wenn p, und p, unabhéngig sind. Néheres hierzu ist in [77] zu finden. Fiir praktische
Zwecke kann eine Abschétzung der transversalen Emittanz unmittelbar vor der Ka-
thode in der Regel durch das Produkt aus rms-Emitterradius und dem rms-Winkel

senkrecht zur Strahlachse unter dem emittiert wird, abgeschitzt werden?.

Ein weiterer wichtiger Faktor zur Beschreibung eines Elektronenstrahls in einem

Beschleuniger ist die Brillanz (englisch ,brightness”)

nl

B=——
T2E4Ey

(2.17)
mit dem Strompuls I pro Elektronenpaket, nach [96]. Der Faktor n variiert je nach
Definition von Vp, welches die Emittanzen einschlieft und liegt in der Regel um 1.
Wie fiir die Emittanz existieren auch fiir die Leuchtdichte verschiedene Definitionen,

die sich iiblicherweise jedoch nur in 7 unterscheiden, wie in [96] erldautert wird.

4Genau gilt dies falls (z2’) = 0. Hierbei handelt es sich um den Fall, dass der Strahl nicht
konvergent oder divergent ist, also um Punkte an denen der Strahl im Rahmen seiner Betatron-
schwingung eine Taille aufweist. Naheres ist in [77,94] zu finden.
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2.2.3 Optische Polarisation

Die Polarisation des Lasers spielt eine wichtige Rolle bei der Anregung der Elektro-
nen. Daher soll der Zusammenhang zwischen der Polarisation von Licht im Wellen-
und Teilchenbild hier kurz erlautert werden. Der Vektor des elektrischen Feldes ei-
ner transversalen elektromagnetischen Welle gibt die Richtung der Polarisation an.
Ist dieser Vektor zeitlich konstant, spricht man von linearer Polarisation. Wenn er
rotiert handelt es sich um zirkulare Polarisation. Eine Uberlagerung beider Varian-
ten entspricht der elliptischen Polarisation. Das Verhalten des Lichts beim Passieren
von Polarisatoren oder anderen optischen Elementen kann in Lehrbiichern der klas-
sischen Optik gefunden werden und wird als bekannt vorrausgesetzt. Aufgrund des
Korrespondezprinzips muss das selbe Verhalten nun auch im Photonenbild wieder-
gefunden werden kénnen. Das Aquivalent zur Schwingungsrichtung einer Welle stellt
bei den Photonen ihr Spin dar. Da Photonen masselos sind, kann der Spin nur paral-
lel oder antiparallel zur Bewegungsrichtung orientiert sein. Dies entspricht der links-
beziehungsweise rechtszirkularen Polarisation einer Welle. Die lineare Polarisation
der Welle kann dann als Uberlagerung zweier entgegengesetzt rotierender Wellen
dargestellt werden. Entsprechend setzt sich linearpolarisiertes Licht aus der Uber-
lagerung von Photonen beider Spinorientierungen zusammen. Nun kann man die
Intensitét eines linearpolarisierten Lichtstrahls soweit abschwéchen, dass pro Zeitin-
tervall nur noch einzelne Photonen auf einen linearen Polarisationsfilter treffen. Die
lineare Polarisation muss dann auch fiir das einzelne Photon gelten - es passiert den
Filter oder nicht. Daher besteht ein linearpolarisierter Lichtstrahl aus Photonen,
deren Spin fiir jedes einzelne Photon aus der Uberlagerung der beiden Spineigenzu-
stande |+1> und |-1> entspricht. Der mittlere Erwartungswert des Spins eines sol-
chen Photons ist Null, bei einer einzelnen Messung wird jedoch stets ein Spin von +1
oder -1 gemessen. Daher spielt die Polarisation eines Lasers eine entscheidende Rolle
bei der optischen Anregung von Elektronen in Festkérpern, bei der die Drehimpul-
serhaltung giiltig ist. Des Weiteren bestimmt die Polarisation senkrecht und parallel
zur Einfallsebene des Lasers auf die Kathode die Reflexion an der Kathodenober-
flache, wie in Kapitel 3.4.2 noch genauer ausgefiihrt wird. Bei Intrabandanregungen
muss zudem die Polarisation eine Komponente in der Beschleunigungsrichtung des

Elektrons aufweisen. Néhere Details kénnen in [97-102] gefunden werden.
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2.2.4 Optische Anregung

Ein Photon mit Wellenfunktion® A(k) besitzt eine Energie W, = hiw, einen Impuls
Dphot = Rk und den Gesamtdrehimpuls® j: [+ § mit Spin s = 1. Der Gesamtdreh-
impuls kann die Werte 7 = 1, 2, 3, ... annehmen. j = 0 ist wegen der transversalen
Polarisation nicht moglich. Zu jedem Wert j existiert zudem ein gerader und ein
ungerader Zustand. Dies findet sich in der Praxis in den bekannten Multipoliiber-
gingen wieder. Ein Photon mit Paritit (—1)7 wird als elektrisches 27-Pol-Photon
oder Ej-Photon bezeichnet, mit Paritit (—1)7*! als magnetisches 27-Pol-Photon
oder Mj-Photon. Der ungerade Zustand mit j = 1 entspricht gerade dem bekann-
ten elektrischen Dipolphoton, wie es in elektrischen Dipoliibergéngen auftritt. Ein
elektrisches Quadrupolphoton entspricht dem geraden Zustand mit j = 2 und ein
magnetisches Dipolphoton dem geraden Zustand mit j = 1. N&heres hierzu ist in [97]

zu finden.

Die Photoabsorption beschreibt die Anregung eines Elektrons durch ein Pho-
ton. Dabei nimmt das Elektron die Energie, den Impuls sowie den Drehimpuls des
Photons auf. Die zusétzliche Energie hebt das Elektron in der Bandstruktur in einen
angeregten Zustand. Der Impuls des Photons ist relativ zu dem des Elektrons al-
lerdings vernachlassigbar: Ein Photon mit einer Energie von W, = 5 eV besitzt
einen Impuls von hk = W/2re = 2.7 - 107 eVs/m, ein Elektron am Rand der

5Eine Wellenfunktion des Photons im Sinne der nichtrelativistischen Quantenmechanik existiert
nicht. Der Begriff der Koordinaten hat hier keine physikalische Bedeutung. Daher kann diese Wel-
lenfunktion unter anderem nicht als Wahrscheinlichkeitsamplitude der rdumlichen Lokalisierung in-
terpretiert werden. Sie ergibt sich hier aus der Quantisierung des freien elektromagnetischen Feldes
und entspricht den ebenen Wellen im Vektorpotential [97]. Weitere Informationen sind in [99-103]
zu finden.

6Physikalisch lassen sich Bahndrehimpuls / und Spin s des Photons nicht trennen. Die Wellen-
funktion A(k) eines Teilchens mit Spin s ist ein Spinor der Stufe 2s. Gleichzeitig handelt es sich bei
der Wellenfunktion um einen dreidimensionalen Vektor. Ein Vektor entspricht einem Spinor zwei-
ter Stufe mit der Dimension 2s+ 1. Der Spin des Photons betriagt also s = 1. Der Bahndrehimpuls
héngt iiber die Kugelfunktionen mit der Ortsabhingigkeit zusammen (oder nach Transformation
dquivalent mit dem Impuls E) Um Spin und Bahndrehimpuls nun trennen zu kénnen, diirfen bei-
de nicht durch irgendwelche Einschrankungen miteinander verbunden sein. Bei Photonen stellt die
Transversalitédtsbedingung k- g(ﬁ) = 0 einer elektromagnetischen Welle jedoch eine solche Ein-
schrankung dar, die Impulsabhéngigkeit des Spinors ist eingeschréankt. Physikalisch entspricht dies
einer Vermischung von [ und s [97]. Zudem ist die {ibliche Definition des Spins als Drehimpuls
des ruhenden Teilchens fiir Photonen nicht sinnvoll, da fiir diese kein Ruhesystem existiert. Eine
Unterscheidung ist jedoch in soweit sinnvoll, dass s = 1 den Vektorcharakter der Wellenfunktion
festlegt und [ die Paritit des Photonenzustandes P = (—1)"*! bestimmt. Weitere Informationen
sind in [101] zu finden.
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Brillouin-Zonengrenze von hk = hr/a = 3.8 - 107% ¢Vs/m fiir einen Gitterabstand
ag; = 543 pm. Die Photoabsorption entspricht in diesem Fall also einem vertikalen
Ubergang in der Bandstruktur. Hierbei spricht man von einem direkten Ubergang.
Bei einem indirekten Ubergang wird parallel zur Absorption des Photons ein Phonon
erzeugt oder absorbiert. Dies besitzt eine vernachlassighare Energie, allerdings einen
Impuls in der Grokenordnung dessen des Elektrons. Bei einem indirekten Ubergang
nimmt das Elektron also in guter Ndherung die Energie des Photons und den (entge-
gengesetzten) Impuls des Phonons auf. Entsprechend des optischen Ubergangs vom
obersten Valenzband- zum untersten Leitungsbandzustand eines Halbleiters, erfolgt

die Unterteilung in direkte und indirekte Halbleiter.

Bei der Photoanregung wird zwischen Intra- und Interbandiibergdngen unter-
schieden. Bei ersteren findet der Ubergang innerhalb eines Bandes statt. Er kann
sowohl strahlungslos als auch durch Photoabsorption oder -emission verlaufen. Bei
der Beteiligung eines Photons, kann dies im Wellenbild als Beschleunigung eines
Leitungselektrons durch das elektrische Feld der Strahlung verstanden werden. Im
Modell des freien Elektronengases wird ein Maximum der Photoabsorption bei der

Plasmafrequenz

2
R L (2.18)
E1E0Me

des Materials erreicht, wobei n, die Elektronendichte, £; die Permittivitat des Ma-
terials, g die elektrische Feldkonstante und m, die Elektronenmasse bedeutet. Dies
entspricht einer Longitudinalschwingung des Elektronengases, die in Form von Plas-
monen als Quasiteilchen quantisiert sind. Sie besitzen {iblicherweise eine Energie im
Bereich um 10 eV. Im Teilchenbild des Lichts kann der Intrabandiibergang neben
der Plasmonenanregung als die Absorption eines Photons durch ein Elektron ver-
standen werden, wobei keine Drehimpulserhaltung gegeben ist. Dies ist unten noch
niher ausgefithrt. Bei solchen Ubergéingen ist stets ein Phonon beteiligt, weil der
tatsachliche Impuls eines Elektrons an verschiedenen Punkten eines Bandes stets
verschieden ist. Dies ist wie oben erlautert auch der Fall, wenn beide Zusténde
im reduzierten Zonenschema iibereinanderliegen. Des Weiteren kénnen Intraband-
iibergédnge durch reine Phononenstreuung erfolgen. Dies ist beispielsweise bei vielen

thermischen Ubergangsprozessen der Fall [104,105].



2.2 Photoemission und Elektronenanregung 21

Interbandiibergénge werden meist durch Absorption oder Emission eines Pho-
tons dominiert. Die thermische Anregung vom Valenz- ins Leitungsband eines Halb-
leiters beispielsweise stellt eine Abweichung dar. Fiir elektrische Dipoliibergéinge in
Atomen gelten die bekannten Drehimpulsauswahlregeln Al = +1, Am =0, £1. We-
gen der Drehimpulserhaltung muss der Spin des Photons von sy, = £1 den Dreh-
impuls [ des Elektrons um den entsprechenden Wert dndern. Diese Auswahlregeln
gelten in Festkorpern in dieser Form héufig nicht mehr. Die Drehimpulserhaltung
folgt aus der Rotationssymmetrie der Atome (Noether-Theorem, [20]). Diese ist in
kristallinen Festkorpern jedoch nicht mehr oder nur fiir diskrete Drehungen giiltig.
Daher ist auch die Drehimpulserhaltung hier nicht mehr uneingeschrankt giiltig. An
deren Stelle bestimmen dann Symmetriegruppen des Gitters sowie die Paritéit von

Ausgangs- und Endzustand die erlaubten Uberginge [106,107].

Des Weiteren entspricht der Bahndrehimpuls [ der gebundenen Elektronen Zu-
stdnden, deren Komponenten der Wellenfunktionen durch Kugelfunktionen Y}, [-ter
Ordnung ausgedriickt werden, wie sie sich fiir das Ein-Elektron-Problem im Was-
serstoffatom ergeben. Die zu Béndern aufgespaltenen Zustéinde der Elektronen im
Festkorper sind dagegen Bloch-Wellen, fiir die ein Bahndrehimpuls analog zu dem
des Elektrons im Atom nicht mehr definiert ist”. Man bezeichnet Zustinde oder
Bénder in der Bandstruktur daher oft nur als s(p,d,...)-artig. Die Ubergangswahr-
scheinlichkeit ist daher hier ein geeigneteres Kriterium als die Frage nach erlaubten
oder nicht erlaubten Ubergéingen. Dieses Verhalten lisst sich beispielsweise auch in

XAFS8-Spektren, insbesondere bei den Ubergangsmetallen, gut beobachten.

Nach obigen Uberlegungen weisen Festkorper andere optische Eigenschaften auf
als Atome, die lediglich diskrete Spektrallinien emittieren. Dies wird im Folgenden

naher betrachtet. Zunéchst ist durch die Aufspaltung der diskreten Zusténde in qua-

Y}, sind Eigenfunktionen des Drehimpulsoperators, die Bloch-Wellen dagegen in der Regel
nicht. Daher ist der Erwartungswert des Drehimpulsoperators angewendet auf einen Bloch-Zustand
kein Eigenwert des Drehimpulses und liefert damit keine physikalisch messbare Grofe.

8X-ray Absorption Fine Structure (XAFS): Bei der Réntgenabsorption von Molekiilen, Fliis-
sigkeiten oder Festkorpern kommt es im Bereich einer Absorptionskante zur Interferenz der erzeug-
ten Photoelektronen an den Nachbaratomen. Aus der resultierenden Feinstruktur der Absorption
oberhalb der Kante (Extended X-ray Absorption Fine Structure, EXAFS) kann auf die atomare
Umgebung des durch die Absorptionskante ausgewihlten Elements geschlossen werden. Der kan-
tennahe Bereich (X-ray Absorption Near Edge Structure, XANES) gibt unter anderem Auskunft
iiber die elektronische Struktur am und oberhalb des Fermi-Niveaus, da es hier zu Anregungen in
diese Zustidnde kommt.
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sikontinuierliche Bénder eine sehr grofe Anzahl an Zusténden vorhanden. So lasst
sich in Metallen zu vielen Photonenenergien ein energetisch moglicher Ubergang, al-
lerdings mit jeweils variierender Ubergangswahrscheinlichkeit, finden. Dies ist auch
schon anhand der silbrigen (farblosen) Farbe der meisten Metalle zu erkennen. Wenn
die Energiedifferenz vom Fermi-Niveau zum energetisch néchsttieferen Band im Be-
reich des sichtbaren Lichts liegt, kann es dagegen zu einer bevorzugten Absorption
in einem Energiebereich und damit zu einer bestimmten Farbe kommen. Sofern
verschiedene Ubergéinge méoglich sind, haben direkte (Dipol-)Uberginge die héchste
Ubergangswahrscheinlichkeit, also vertikale Ubergéinge zwischen verschiedenen Bén-
dern mit Al = £1. Bei indirekten Ubergingen ist die Ubergangswahrscheinlichkeit
durch die Absorption oder Emission des Phonons reduziert. Das gleiche gilt fiir ver-
tikale und nichtvertikale Intrabandiibergénge, da hier ebenfalls ein Phonon benotigt
wird. An Kupfer und Gold lésst sich dies gut verdeutlichen. Kupfer besitzt ein iiber
15 eV breites, s- und p-artiges Leitungsband, das von einem flachen, 4 ¢V breiten, d-
artigen Band mit hoher Zustandsdichte {iberlagert ist. Die Oberkante der d-Bénder
liegt 2.4 eV unterhalb des Fermi-Niveaus im 4s-Band. Entsprechend steigt ab die-
ser Energie die Absorption von Licht an und steigt mit zunehmender Energie. Dies
liegt zum einen an der hohen Zustandsdichte der d-Bander, zum anderen an der
hoheren Ubergangswahrscheinlichkeit des direkten Interbandiibergangs. Im sichtba-
ren Bereich wird daher iiberwiegend gelbes bis rotes Licht reflektiert. Bei Gold ist
es dhnlich. Allerdings kommt es durch die hohe Ladung des Kerns und die daraus
resultierende hohe Geschwindigkeit der Elektronen zu einer relativistischen Korrek-
tur der Bander. s- und p-Bander werden komprimiert, d- und f-Bander verbreitert.

Insgesamt ergibt sich dadurch die stéarkste Reflexion im Gelben.

Neben elektrischen Dipoliibergéngen (E1) sind auch magnetische Dipoliibergéin-
ge (M1) sowie Ubergiinge hoherer Ordnung (Quadropol: E2, M2; ...) mit Drehim-
pulserhaltung moglich, wobei jeder Typ eigenen Auswahlregeln beziiglich des Dreh-
impulses/Symmetrie und der Paritdt mit jeweiligen Ubergangswahrscheinlichkeiten
unterliegt. Die Auswahlregeln sind im Einzelnen in [97] zu finden. Die gréfte Uber-
gangswahrscheinlichkeit haben in der Regel E1-Uberginge, gefolgt von M1 und E2.
Des Weiteren weichen reale Festkorper héufig von den idealisierten Bedingungen
ab, die zur Berechnung der theoretischen Ubergangswahrscheinlichkeit herangezo-
gen werden. Beispielsweise fiihrt die thermische Bewegung der Atome zu einer Ab-

weichung vom streng periodischen Gitter. Dies fiihrt zu stark unterdriickten, jedoch



2.2 Photoemission und Elektronenanregung 23

nicht vollstindig verschwindenden Ubergangswahrscheinlichkeiten theoretisch ver-
botener Uberginge, was ebenfalls in XAFS-Spektren zu erkennen ist. Weitere Fak-

toren sind unter anderem Gitterfehlstellen, Fremdatome oder Oberflichenzustéinde.

GaAs ist aus optischer Sicht eine weitere interessante Verbindung. Die giinsti-
ge Kombination aus Symmetrieeigenschaften und Bandtypen fithrt dazu, dass die
genannten Auswahlregeln zu elektrischen Dipoliibergéngen an den entsprechenden
Punkten der BZ wieder giiltig sind [87]. Zudem ist das Valenzband p- und das Lei-

tungsband s-artig. Hierauf wird in Kapitel 2.2.6 noch né&her eingegangen.

Durch die Vielfalt an Ubergangsarten in Festkérpern miissen Ubergangswahr-
scheinlichkeiten je nach Gittertyp und Elektronen- beziehungsweise Bandkonfigura-
tion im Einzelfall gepriift werden. Fiir den Fall, dass das Modell des freien Elek-
tronengases fiir einen gegebenen Festkorper giiltig ist und die Photoabsorption fiir
relevante Photonenenergien durch Interbandiibergénge dominiert wird, lasst sich der

Imaginérteil der dielektrischen Funktion e(w) = ;(w) + iea(w) zu

alw)= Tomnts Y [ Ll R . 219
2 = T 5 574 2 ) 9 : = - .
com2w? (2m)3 T et \grad[W;(k) — Wi(k))]|
berechnen [69]. Diese enthélt die kombinierten Zustandsdichte
1 df.,
ps) = ooy / gradi[W, (k) — Wi(®)]| (2.20)
ho=tiry—w, TR !

Ahnlich zur iiblichen Zustandsdichte wie in Formel 2.5 enthilt £5(w) die Steigung
der Bénder. Hier ist die Ubergangswahrscheinlichkeit maximal zwischen Punkten,
an denen die Bénder parallel verlaufen. e5(w) von Ge ist zusammen mit der zu-
gehorigen Bandstruktur und Zustandsdichte in Abbildung 2.5 zu sehen. Der Term
(i, k|plj, k)|? in Formel 2.19 entspricht dem jeweiligen Element der Ubergangsmatrix
und folgt aus Fermis goldener Regel. Sie enthélt fiir alle Anfangs- und Endzustéinde

einen Term der Ubergangswahrscheinlichkeit.
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Abbildung 2.5: Bandstruktur von Si (oben), aus [108]. Die Oberkante des Va-
lenzbands liegt bei 0 eV. Integrale Zustandsdichte von Valenz- (blau) und Leitungs-
band (rot) in Si sowie Zustandsdichte nach Drehimpulszustédnden aufgespalten (links),
aus [108|. Real- und Imaginérteil des Brechungsindex von Si mit Photoabsorptionsko-
effizient a bei verschiedenen Temperaturen in °C (rechts), aus [109]. Die beiden Peaks
in der Absorption entsprechen direkten Ubergingen in der A- (W, = 3.4 eV) und X-
Richtung (W, = 4.4 V) [69]. Die Absorption bei W, < 3 eV resultiert aus indirekten
Ubergéingen.
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2.2.5 Lebensdauer

Basierend auf dem Sommerfeld-Modell des freien Elektronengases lisst sich die Re-

laxationszeit eines Elektrons in einem Metall zu

om*

T = (2.21)

nee2
berechnen, mit der temperaturabhéngigen elektrischen Leitfahigkeit o(7"), der effek-
tiven Elektronenmasse m*, der Elektronendichte n. der Elektronen im Leitungsband
und der Elementarladung e. Die Streuung wird durch Elektron-Phonon-Stéfse domi-
niert. Durch m* variiert 7 je nach Richtung im Kristall. In Metallen ist n. in guter

Néaherung temperaturunabhéngig.

1 1
") =T = oT) (o AT) (222)

gibt den realen Verlauf der Leitfahigkeit mit dem spezifischen Widerstand p in weiten
Bereichen gut wieder. Fiir die meisten Metalle liegt o bei etwa 4 - 1073 K~!, genaue
Werte konnen der Literatur entnommen werden. Die lineare Ndherung von p(7) ist
fiir Temperaturen 7' > 100 K giiltig. Darunter dominiert die Streuung an Storstellen,
p(T) wird konstant. Der Temperaturbereich des Ubergangs hingt von der Reinheit
des jeweiligen Kristalls ab, wie Abbildung 2.6 fiir Kupfer zeigt.

2
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Abbildung 2.6: Spezifischer elektrischer Widerstand von Kupfer fiir verschiedene
Reinheiten in Abhéngigkeit von der Temperatur, aus [110].
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Abschliefsend ergibt sich

*

W) = s e T T (2.23)

Die Relaxationszeit ist also umso kiirzer, je hoher der Widerstand und die Elektro-

nendichte ist. Ublicherweise liegt sie bei Metallen in der Grokenordnung von 10 fs.

Die Relaxationszeit 757, in Halbleitern ldsst sich nicht wie oben iiber die Leitfa-
higkeit berechnen, da diese hier kein gutes Maf fiir die Stofrate ist [70]. 77 nimmt
zwar ebenfalls mit steigender Temperatur ab, die Zunahme der Ladungstrigerkon-
zentration und damit auch der Leitfdhigkeit aufserhalb der Storstellenerschopfung
iiberdeckt diesen Effekt jedoch deutlich. Entsprechend héngt 77, von der Grofke der
Bandliicke und der Dotierung oder Reinheit ab. Dabei ist sowohl das Dotierungsele-
ment als auch dessen Konzentration von Bedeutung. Zudem gibt es verschiedene Re-
laxationsmechanismen [111], wie die strahlende (durch Photonemission) und nicht-
strahlende Shockley-Read-Hall-Rekombination [112], die Auger-Rekombination und
die Rekombination an der Oberfliche. Alle Mechanismen tragen mit ihren jeweiligen
Relaxationszeiten zur Gesamtrelaxation bei, weshalb eine detaillierte Betrachtung
hier zu weit fithren wiirde. Im Allgemeinen liegt 74, einige Grofenordnungen iiber

Tar, wie Abbildung 2.7 fiir Si in Abhéngigkeit der Au-Konzentration zeigt.
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Abbildung 2.7: Lebensdauer der Leitungselektronen in n-dotiertem Si in Abhéngig-
keit der Akzeptorkonzentration aus verschiedenen Messungen, aus [111]. Die Numme-
rierung der Messungen bezieht sich auf die dortigen Referenzen.



2.2 Photoemission und Elektronenanregung 27

2.2.6 Polarisierte Elektronenquellen

Die Polarisation P eines Elektronenstrahls bezieht sich auf das Verhéltnis der beiden
Spinorientierungen Ny und N| relativ zu einem externen Magnetfeld und ist wie folgt
definiert [113]:

_M-N

- . 2.24
Ny + N, (2.24)

Wihrend in einem Atom die selektive Bevolkerung von Zusténden mit definiertem
Spin durch Ausnutzen der Auswahlregeln einfach moglich ist, ist dies beim Festkor-
per wie oben erlautert oft nicht gegeben. Es gibt jedoch Konfigurationen, in denen an
bestimmten Punkten der Brillouin-Zone die Ubergangsregeln der Atome angewandt
werden konnen [113-115]. Ein Beispiel hierfiir ist GaAs [116,117|. Die Wellenfunk-
tionen im Bereich der oberen Valenzbandkante und der unteren Leitungsbandkante
sind p- beziehungsweise s-artig. Am I'-Punkt (k = 0) sind in dieser Struktur die
p-Zustande durch die Feinstruktur aufgespalten, die Hyperfeinstrukturaufspaltung
tritt jedoch noch nicht in Kraft. Dies fithrt zu vierfach entarteten Ps),- und zwei-
fach entarteten Pi,-Zustéinden mit einer Energiedifferenz von A = 0.34 eV. Die
s-Zustédnde an dieser Stelle sind zweifach entartet. Abbildung 2.8 zeigt die hier mit

zirkular polarisiertem Licht moglichen Uberginge.

Strahlt man nun mit Licht mit Ey,, < w < Egp + A und o' -Polarisation
ein, werden die s_1),- gegeniiber den s;1,-Zustdnden mit 3:1 bevorzugt bevolkert,
was sich in der Polarisation widerspiegelt. Das Vakuumniveau in GaAs liegt nun
etwa 4 eV iiber den bevolkerten Endzustdnden, so dass eine PE nicht mdoglich ist.
Damit die Elektronen die Kathode verlassen konnen, wird das GaAs mit Cs be-
schichtet. Dadurch sinkt das Vakuumniveau in den Bereich der Bandliicke. Jedes im
Leitungsband vorhandene Elektron kann dann die Kathode verlassen, man spricht
von einer NEA-Kathode (negative Elektronenaffinitét). Die Vorteile einer solchen
Kathode sind neben der polarisierten Emission die Emissionsfahigkeit bei Bestrah-
lung im sichtbaren Spektralbereich, in dem Laser in der Regel eine hohere Leistung
als im UV-Bereich aufweisen, eine Quanteneffizienz von iiber 10 % und durch die se-
lektive Anregung der Endzusténde eine transversale Energieverteilung, deren Breite
die thermische Verteilung unterschreiten kann. Zu den Nachteilen zéhlt die lange

Ansprechdauer von etwa 100 ps im infraroten Spektralbereich, jedoch nur noch et-
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Abbildung 2.8: Ausschnitt der Bandstruktur von GaAs um den I'-Punkt (k=0) mit
Bandliicke F; und Spin-Bahn-Aufspaltung A des Valenzbands (links). Die zugehorigen
entarteten Niveaus sind mit ihren Magnetquantenzahlen m; des Gesamtdrehimpulses
gekennzeichnet (rechts). Die erlaubten Ubergiinge sind gekennzeichnet fiir o+ - (Am; =
1, durchgezogene Linie) und o~ -zirkular polarisiertes Licht (Am; = —1, gestrichelte
Linie) mit den jeweiligen relativen Ubergangswahrscheinlichkeiten in Kreisen; aus [113].

wa 1 ps bei A = 520 nm [46], und die hohen Anforderungen an den Druck in der
Kammer von deutlich unter 10~'° mbar. Durch Aufbringen eines Ubergitters mit
Schichtdicken von einigen Atomlagen kann man die Energiezustinde in der Band-
struktur modellieren und so eine Polarisation der emittierten Elektronen von iiber

90 % erreichen.

Mit dem gleichen Anregungsmechanismus wére eine polarisierte PFE-Quelle
dhnlich zu [119] denkbar. Da die Elektronen bei ausreichender Feldstérke und einer
gegebenenfalls vorhandenen Schottky-Absenkung (néheres hierzu in Kapitel 2.3.1)
aus den angeregten Zustdnden heraustunneln kénnten, wére eine Cs-Beschichtung
nicht mehr notwendig. Dies sollte die Lebensdauer deutlich steigern. Eine Alterna-
tive fiir die selektive Bevolkerung des Leitungsbands bietet eine Kathode aus einer
GaAs-Schicht auf einem Fe-Substrat [117] oder eine EuS-bedeckte W-Nadel [120].
In beiden Féllen bildet sich eine Schottky-Barriere, durch die die spinpolarisierten
Elektronen des Fe (W) in das GaAs (EuS) tunneln kénnen. Des Weiteren kann
eine Spinabhéngigkeit in der Transmission der Oberflachenbarriere bei der PE aus
Pt[111] beobachtet werden [118|, worauf hier jedoch nicht néher eingegangen werden

soll.
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2.3 Feldemission

Die Feldemission (FE) beschreibt das Tunneln von Elektronen durch die Oberfla-
chenbarriere einer kalten Metallkathode unter Einwirkung eines elektrischen Feldes
ins Vakuum. Dies wurde erstmals 1928 von Fowler und Nordheim (FN) theoretisch
korrekt beschrieben [121-123|. Die hier gezeigte Herleitung der energetischen Ver-
teilung sowie der integralen Stromdichte orientiert sich im Wesentlichen an [60,124].
Sie ist etwas ausfiihrlicher gehalten, um die nétigen Grundlagen und Einschrankun-
gen fiir die folgende Diskussion zur PFE zu schaffen. Die FN-Theorie basiert auf
den folgenden Annahmen [125]:

e [Fir das Metall wird das Sommerfeld’sche Modell der freien Elektronen mit

Fermi-Dirac-Statistik angenommen.

e Die Metalloberfliche wird als eben angenommen. Dies ist in der Praxis meist
gegeben, da die Dicke der Oberflichenbarriere in der Regel deutlich kleiner als
der Emitterradius ist. Ndheres dazu ist im folgenden Abschnitt zu finden. Die

Berechnung kann damit auf ein eindimensionales Problem reduziert werden.

e Das Potential im Metall wird als konstant angenommen. Das dufsere elektrische

Feld hat keinen Einfluss auf die elektronischen Zustiande im Metall.

e Es wird 7' = 0 K angenommen.

Basierend darauf lasst sich die FN-Theorie fiir Metalle herleiten.

2.3.1 DMetalle

Das Potential eines Elektrons an der Oberfliche eines Metalls verlduft durch des-
sen Bildladung mit W (z) = —e?/4z, mit dem Abstand z senkrecht zur Oberfléiche.
In einem elektrischen Feld F besitzt das Elektron das Potential W (FE, z) = —eFEx.
Die Uberlagerung beider Potentiale ergibt die in Abbildung 2.9 schematisch gezeigte
Oberflachenbarriere der Feldemission. Die spektrale Verteilung dj(W)/dW der emit-
tierten Elektronen lasst sich aus der Zahl N der pro Zeitintervall an der Oberfliache
eintreffenden Elektronen und ihrer jeweiligen Tunnelwahrscheinlichkeit D berech-

nen.
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Abbildung 2.9: Schematische Darstellung der Feldemission mit Austrittsarbeit ®q
der Kathode und Schottky-Absenkung A®g. Durch Uberlagerung des Bildladungspo-
tentials (W (z) o —1/z) mit dem elektrischen Potential (W (E,z) o< —Ez mit elektri-
scher Feldstérke E) entsteht die Potentialbarriere im Vakuum vor der Kathode. Die
Breite der Barriere entspricht der Differenz der klassischen Umkehrpunkte zg — z{ (2,
liegt am oberflachennahen Schnittpunkt der Potentialbarriere mit Wg). Die feldemit-
tierten Elektronen treten mit der in Formel 2.30 angegebenen Energieverteilung dj /dW
um Wr aus.

Die Gesamtenergie W bestimmt die Lage der Elektronen relativ zur Barriere
und besitzt die Verteilung N(W,W,) mit der Energie W, = hA%k? /2m, und dem
Impuls k; senkrecht zur Oberflaiche. Da der eindimensionale FE-Fall betrachtet
wird, ist D = D(W,). Fiir das freie Elektronengas gilt allerdings W = W, + Wr +
O — h2k? /2m,, so dass sich D(W,) = D(W) ergibt. Es wird hier der elastische
Tunnelprozess betrachtet, so dass W, auf beiden Seiten der Barriere identisch ist.
Ebenso wirken beim Tunneln keine Krafte parallel zur Oberfliche, wodurch der

Querimpuls der Elektronen EH ebenso erhalten bleibt. Es ergibt sich also
dj(W ’
GW) _ e/N(W, W.)D(W,)dW, (2.25)
aw
0

Im eindimensionalen Fall kann N(W,W.) als Produkt aus der Fermi-Funktion
F(W) = (exp[(W — Wp)/kgT] +1)~1, der Eintreffrate der Elektronen an der Ober-
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fliche, die der Gruppengeschwindigkeit v, = A~1(0W/0k, ) entspricht, und der Zu-
standsdichte p(W) oc OW/0k, in einer Dimension ausgedriickt werden. Offensicht-
lich ist v, - p hierbei eine Konstante, so dass der Einfluss der Bandstruktur immer
verschwinden wiirde. Um den realen Einfluss zu verdeutlichen, muss hier ein kurzer
Exkurs zum dreidimensionalen Fall gemacht werden. In solchen Systemen ist die
Zustandsdichte durch p(W) = [ |V,W|~'dS gegeben, mit dem Oberflichenintegral
iiber eine Fldche konstanter Energie im Impulsraum. Dann ist v, - p # const.. Durch

geeignete Transformation der Differentiale [60] kann Gleichung 2.25 als

dj(W)  2e f / / OOk,
= W, k) ==——dS 2.26
dw ) A (2.26)

geschrieben werden, wobei der Faktor 2 von der Spinentartung stammt. Uber einige
Zwischenschritte [60] und obige Relation fiir die Gesamtenergie von Elektronen eines

freien Elektronengas gelangt man zu

dj(W) _ 4mme T
= —— (W) / D(W.,)dW., (2.27)

aw

was auch unabhéngig von der Bandstruktur ist. Dies ist jedoch nur dann richtig,
wenn das Verhalten des Metalls dem eines freien Elektronengases entspricht. Ab-
weichungen konnen dazu fiihren, dass im Spektrum Eigenschaften der Bandstruktur
wie zum Beispiel die Zustandsdichte wiedergefunden werden. Auf die gemachten
Néherungen und unter welchen Bedingungen ein Einfluss der Bandstruktur sichtbar

wird, wird weiter unten noch genauer eingegangen.

Im néchsten Schritt ben6tigt man nun einen Ausdruck fiir D(W). Diesen erhélt
man mit Hilfe der WKB-Néherung (nach G. Wentzel, H. A. Kramers, L. Brillouin):
Die eindimensionale, stationire Schrodinger-Gleichung fiir ein konstantes Potential
W(z) = Wy hat die Losung ¢ (z) = Aexp(xipox/h), mit py = /2m(W — Wy).
Andert sich das tatsichliche Potential W (z) nur langsam, kann es also in der Gro-

Kenordnung der deBroglie-Wellenlédnge des Elektrons im Festkorper als konstant an-

gesehen werden, ist die Annahme py = p(x) = /2m(W — W (x)) zuldssig. Dann
lasst sich mit ¢(x) = Aexp(iS(x)/h) ein Losungsansatz analog zum konstanten Po-
tential wihlen. Diesen setzt man in die Schrédinger-Gleichung ein, entwickelt S(z)

in Potenzen von h und ordnet nach diesen Potenzen. Jeder zu einer Potenz zuge-
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horige Term muss dann einzeln verschwinden (Ht — W1 = 0). Die Losung fiir die
nullte Potenz lautet So(z) = £ [ v/2m(W — W (2'))dz’ und damit die Tunnelwahr-
scheinlichkeit |T'|> = exp (—2 [/2m(W (z) — W)/th:L’).

Die FE setzt bei lokalen Feldstirken von etwa 2 GV /m fiir eine Austrittsarbeit
von 5 eV ein. Die Breite der Barriere betrigt dy = 2y — 2, mit den klassischen Um-
kehrpunkten wie in Abbildung 2.9 zu sehen. Fiir das Dreieckspotential betragt sie
dann dy = ®/eFE = 2.5 nm. Die deBroglie-Wellenlénge eines Elektrons im Metall an
der Brillouin-Zonengrenze entspricht gerade dem Gitterabstand, liegt also bei eini-
gen Angstrom. Damit kann die Barrierenbreite als grof gegeniiber der Wellenlénge
des Elektrons angenommen werden, womit die WKB-Néherung fiir die Oberflachen-
barriere bei der FE giiltig ist. Fiir das Dreieckspotential W (z) = Wg + ® — eEz

ergibt sich damit die Tunnelwahrscheinlichkeit

Dywikp(W) = exp —2/[(2m/h2)(W(z) —WN)]Y2dz | =: exp(—A(W))

20

m 1/2
= exp _i <2h_2) ((I) _ (W _ WF))3/2> (2.28)

o\ 172
“ exp 1 (2 ) ((133/21/(3/) + %(IJI/Q(W - WF)t(y))> :

C3eE \ h2

Im letzten Schritt wurde eine Entwicklung um (W — W) gemacht. Zudem wurden
die Nordheim-Korrekturfaktoren v(y) und ¢(y) mit y = Adg/P hinzugefigt, die die
Abweichung der tatsdchlichen, runden Barriere von der berechneten Dreiecksbarriere
beriicksichtigen [60,122]. Eine explizite Berechnung dieser Faktoren ist nicht moglich,
da diese auf elliptische Integrale fiihrt. Mit v(y) = 1 — y* — %yz In(y) und t(y) =
V—%yg—; existieren jedoch Naherungen, deren Fehler Av < 0.0033v betriagt [124,126].
Fiir die Schottky-Absenkung A®g gilt

3BE
Adg = Zi ~ 0.0379y/BE (MV/m)~"/2, (2:29)
TEQ

mit der Feldiiberhéhung /3, auf die unten naher eingegangen wird.
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Nun kann Dy k(W) in Gleichung 2.27 eingesetzt und das Integral gelost wer-

den. Das Feldemissionsspektrum lautet dann

dj AE? B2y (y) COV2(W — We)t(y)

e sy 2.

i q)tz(y)f(w) exp ( 7 exp W (2.30)
mit

el 9 4 (2m\'"? 3/9
A= =154 eVA/MV?, B= = (ﬁ) = 6830 MV /eV3?m, C =3/-B.

(2.31)

Integration tiber dW liefert die Fowler-Nordheim-Stromdichte

, AFE? B®*?u(y)

J(E) = 5E(y) exp <—T> . (2.32)

Wie oben erwihnt gilt diese Berechnung fiir eine atomar glatte Oberflache. In der
Realitét liegt jedoch meist eine héhere Rauheit durch Strukturen auf der Oberfliche
vor. Diese fithren zu einer Feldiiberhchung 3, die das &ufsere elektrische Feld E lokal
zu Eioa = PE verstarkt. Durch Ersetzen von E — Ej geben die Gleichungen
2.30 und 2.32 die experimentellen Ergebnisse korrekt wieder. Die Feldiiberh6hung
kann bei Kenntnis der Emittergeometrie, die Abbildung 2.10 zeigt, wie folgt abge-
schétzt werden [127-129]. Fiir einen nadel- oder kegelférmigen Emitter mit Hohe A,

Spitzenradius r und Offnungswinkel © gilt niherungsweise
h
f~ — 4+ 3cos(0), (2.33)
r

wie sich aus FEM®-Simulationen ergibt. Befinden sich auf dem urspriinglichen Emit-
ter mit B weitere, kleinere Strukturen mit s, die sich wie oben berechnen lassen,

gilt fiir die Gesamtfeldiiberhohung
B'=p- b (2.34)

Dies wird auch als tip-on-tip-Modell bezeichnet.

9Finite-Elemente-Methode: Ein numerisches Verfahren zur Losung partieller Differentialglei-
chungen
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B=h/r+ 3 cosb B'=PB-B,

Abbildung 2.10: Querschnitt dreier Feldemitter zur ndherungsweisen Berechnung
ihrer Feldiiberhohung B durch Héhe h, Spitzenradius r, Offnungswinkel © und einer
zweiten Feldiiberhohung Sy auf dem Emitter.

Experimentell erhdlt man in der Regel den Strom I = 5 -5, mit der emittie-
renden Fliche S. Tridgt man In(I/E?) gegen 1/E auf, erhilt man einen Fowler-
Nordheim-Plot. Der Theorie nach ergibt sich eine Gerade mit Steigung spy und

Ordinatenabschnitt c:

B3/ 2u(y) fe —ln (A525>

— 2.35
SFN 3 P ( )
mit u(y) = v(y)—y/2-dv(y)/dy. Mit Kenntnis einer Grofse aus @, 5 und S lassen sich
damit die iibrigen beiden bestimmen. Mit Hilfe eines FN-Plots und eines Spektrums
lasst sich zudem ¢ unabhéngig von S bestimmen. Dazu wird spy und die ,Stei-
gung* sy = In (C®Y2t(y)/BF) der niederenergetischen Flanke eines Spektrums,

aufgenommen bei einer Feldstiarke Ej, benotigt. Damit erhilt man

. 3SEN
n 28wE0.

(2.36)

Das anliegende elektrische Feld E wahrend eines FE-Experiments lasst sich in
der Regel nur indirekt bestimmen. Meist ist es daher genauer die angelegte Span-
nung U direkt zu messen. Fiir diesen Fall lasst sich analog zu oben der FN-Plot
als In(I/U?) gegen 1/U auftragen. Hierbei ergibt sich ein anderer Wert fiir die Stei-
gung spy. In Gleichung 2.36 kann dies durch den Ubergang von Fy auf Uy korrigiert

werden.
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Tragen mehrere Emitter zum Gesamtstrom bei, setzt dieser sich aus der Summe

der Einzelstrome jedes Emitters zusammen:

n n 2 3/2]]
I(E) = i 7A§Z§féf)) exp (—73 q)lﬁi E(y)>. (2.37)

Sind 3, S und ® von allen Emittern identisch, ldsst sich die Summe auflosen:

I(E) = n% exp (—B(}glig(y)) . (2.38)

In obiger Transformation In(7/E?) gegen 1/FE zerfillt das Produkt im Logarithmus
dann wieder in eine Summe und es ergibt sich eine Gerade mit deren Steigung sich
[ bestimmen lédsst. Variieren die Emitter untereinander zu stark, kann die Summe
nicht vereinfacht werden. Folglich lésst sich der Logarithmus nicht zerlegen und die
Transformation liefert keine sinnvoll definierte Gerade. Da die stédrksten Emitter
den grofsten Strom tragen, geht deren 8 hoher gewichtet ein. Bestimmt man 3 einer
solchen Kathode wie oben, ergeben sich Werte, die bestenfalls ein gewichtetes Mittel
darstellen. Dies kann je nach Variation der Emitter stark zu den héchsten Werten

verschoben sein oder auch vollkommen unphysikalische Werte liefern.

Bei der Berechnung von D(W) wurden einige Nadherungen gemacht, die die
Anwendung der FN-Formel auf Emission aus dem Bereich des Fermi-Niveaus be-
schrinkt (deep tunneling). Im letzten Schritt von Gleichung 2.28 wurde eine Ent-
wicklung um (W — Wpg) gemacht. Des Weiteren sollte D(W) fir W — Wrp > &
konstant werden, wobei das exponentielle Verhalten um Wy erhalten bleiben muss.

Um dies zu gewéhrleisten wird in der Miller-Good-Néaherung [60]

1

Dye(W.) = 1+ exp[A(W,)]

(2.39)

mit A(W) aus Gleichung 2.28 verwendet. Abbildung 2.11 zeigt den Quotienten

R— / D (W)W, / / D s (W.)dIV.. (2.40)

wobei das Integral iiber Dy;o(W) fir die angegebenen Feldstdrken numerisch be-
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rechnet wurde, um die Entwicklung um (W — Wg) zu umgehen. Die Abweichung
ist im Bereich |[W — Wg| < 0.5 ¢V gering, aufserhalb aber nicht zu vernachlissigen.
Dies ist insbesondere bei der PFE zu beachten. Wenn man hier zur Berechnung von
Emissionsparametern Gleichung 2.30 oder 2.32 verwenden wiirde und lediglich &
anpasst, sind mit Dy g umso grofere Fehler zu erwarten, je hoher die Elektronen-

energie nach Anregung iiber Wy liegt.

o= T — | T ]
| -
= _
I 1
L A F i
B
c
R
d = —
= _
I ‘ A _
- CURVE  Flev/R)  1/d(ev'") n
| A 4l 5.70 _
| E B 31 7.55 |
c .26 8.92
B D 21 11.02 7]
3 16 14.35
F 13 1765 FE DCB
$=4.8eV '
o1 L | . I | |
-20 -0 0 10 2.0 3.0
Er  ¢(ev)

Abbildung 2.11: Verhiltnis R aus numerisch nach Miller-Good bestimmter und gené-
herter Tunnelwahrscheinlichkeit nach Gleichung 2.40 abhéngig von der Energie relativ
zu W fiir verschiedene Feldstirken, aus [60].

Die aktuelle Forschung in der Theorie der FE beschéftigt sich unter anderem mit
den nétigen Voraussetzungen fiir die Giiltigkeit der oben dargestellten FN-Theorie
[130]. Hierbei wird zwischen orthodozer und unorthodorer Emission unterschieden.
Die obige Datenanalyse ist giiltig, wenn die folgenden Annahmen fiir eine orthodoxe
Emission erfiillt sind. Nach [130] sind dies:

A Die Spannungsdifferenz zwischen den emittierenden Bereichen und einer na-
hegelegenen Gegenelektrode ist einheitlich im emittierenden Bereich und ent-

spricht der gemessenen Spannung.
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B Der gemessene Strom ist identisch mit dem Gesamtstrom der Kathode
und wird ausschlieflich durch kalte Feldemission an der Emitter-Vakuum-

Granzflache bestimmt.

C Die Emission kommt durch deep tunneling durch eine Schottky-Nordheim-
Barriere (SN-Barriere) zustande. Der Gesamtstrom lésst sich durch Gleichung
2.32 multipliziert mit der emittierenden Fliache S oder durch eine hierzu aqui-
valente Gleichung beschreiben. Die einzigen Grofen, die dabei von der gemes-
senen Spannung abhéngen sind die unabhéngige Variable (in Gleichung 2.32

die Feldstérke) und die Korrekturfaktoren der Barriere.

D Die Austrittsarbeit ist im emittierenden Bereich konstant und hat den ange-

nommenen Wert.

Die Punkte A und B betreffen apparative Gegebenheiten. Hierauf wird in Kapitel 3
noch eingegangen. Die Punkte C und D betreffen die Kathode, worauf in den Kapi-
teln 4 und 5 mit den jeweiligen Gegebenheiten Bezug genommen wird. Abweichungen
vom deep tunneling treten beispielsweise auf, wenn die Kathode zu heifs wird oder
Elektronen auf andere Weise angeregt werden. Wie die Miller-Good-Naherung zeigt,
kann man in einem Bereich von 0.5 eV um Wg von deep tunneling sprechen. Die
SN-Barriere ist unter anderem nicht gegeben, wenn es durch Adsorbate zu resonan-
ten Zustdnden in der Barriere kommt oder wenn durch eine zu starke Kriimmung
der Oberfldche die Barriere nicht mehr homogen iiber dem Emitter ist. Eine Ab-
hangigkeit von der Spannung kann auftreten, wenn die Kathode einen zu hohen
Widerstand aufweist und sich unter der Emission auflidt, oder wenn das Kathoden-
material zu weich ist und sich unter dem elektrischen Feld oder dem Strom verformt
(Elektromigration). Dies variiert § und S, gegebenenfalls auch ®. Griinde fiir ein

Abweichen der Austrittsarbeit wurden bereits in Kapitel 2.1.4 genannt.

2.3.2 p-Halbleiter

Die im vorigen Kapitel hergeleiteten Formeln zur FE aus Metallen kénnen nur mit
Einschriankungen auf die FE aus p-dotierten Halbleitern angewandt werden. Auf die

wesentlichen Unterschiede soll in diesem Abschnitt eingegangen werden [60, 131].
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Von den oben gemachten Annahmen zur FE wird insbesondere die des konstan-
ten Potentials und der unverdnderten elektrischen Zustdnde im Emitter durch die
geringe Leitfahigkeit verletzt. Schon bei geringen Feldstérken ist die Abschirmung
durch negativ geladene Akzeptorniveaus begrenzt und es kommt zu einem Eindrin-
gen des elektrischen Feldes in das Volumen des Halbleiters. Damit entsteht ein Po-
tentialgefille senkrecht zur Oberfliche, wie in Abbildung 2.12 dargestellt. An der
Oberflache bildet sich eine Inversionsschicht aus freien Elektronen. Fallt die untere
Leitungsbandkante unter das Fermi-Niveau, spricht man von einem degenerierten
Leitungsband und es kommt zum Zener-Effekt. Dabei tunneln Elektronen vom Va-
lenzband in das Leitungsband &hnlich dem Feldemissionsiibergang vom Leitungs-
band ins Vakuum. Im Gegensatz zur thermischen oder Photoanregung ist hierbei

kein Energieaufwand notig. Die Tunnelwahrscheinlichkeit lautet nach [60]

(2.41)

*1/21y73/2
Dz.(W) x exp <_a0m—G ,

heE

wobei ag ~ O(1) (modellabhéngig), m* die effektive Masse des Elektrons und W die
Energie der Bandliicke sind. Fiir ag = % 2 und Wg = ® entspricht Gleichung 2.41
der WKB-Tunnelwahrscheinlichkeit fiir das Dreieckspotential.

Bei fiir die FE ausreichenden Feldstérken liegt in der Regel ein degeneriertes Lei-
tungsband vor, aus dem die Emission bevorzugt erfolgt. Die FE weist dann zunéchst
eine metallartige Charakteristik, also einen linearen FN-Plot auf, wie Abbildung 2.12
in Bereich I zeigt. Ist ein Sattigungsstrom Iy, erreicht, kann die Nachfiihrung der
Elektronen aus dem Valenzband nur noch wenig gesteigert werden. Durch die Er-
schopfung der Ladungstrager dringt das Feld stérker als vorher in den Emitter ein.
Dadurch kommt es zu einem Absinken der effektiven Feldiiberhohung, der Emitter
wird aus elektrischer Sicht abgerundet. Dies wirkt einem weiteren Anstieg des Stroms
ebenfalls entgegen. Im FN-Plot ergibt sich ein Plateau (Bereich II). Der Strom steigt
in diesem Bereich jedoch weiter an, was auf den Poole-Frenkel-Effekt zuriickgefiihrt
wird [131]. Hierbei wird die thermische Ladungstriagererzeugung durch das elektri-

sche Feld im Inneren verstéarkt. Der Strom verlduft dann nach [131] wie

Lt(E,T) x A+ BT*(CT"VE — 1) exp (CT‘lx/E) , (2.42)
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Abbildung 2.12: Schematische Darstellung der FE aus einem p-dotierten Halbleiter
im metallartigen Bereich I (links) mit Tunnelwahrscheinlichkeit D, zwischen Valenz-
und Leitungsband. Logarithmus des Emissionsstroms in Abhéngigkeit der inversen an-
gelegten Spannung (rechts) mit den charakteristischen Bereichen I-III, aus [131]. Der
Plateaubereich definiert den Sattigungsstrom Iz, und ldsst sich durch Lichteinstrah-
lung zu hoheren Werten verschieben. Im FN-Plot zeigt sich ein dquivalentes Verhalten.

mit der Temperatur 7" und Konstanten A, B, C. In diesem Bereich ist die FE sehr
stabil, da sie hier primér von der oberflichenunabhéngigen Ladungstragergeneration
im Inneren abhéngt und nicht mehr von der oberflichenempfindlichen Tunnelwahr-
scheinlichkeit. Fiir technische Anwendungen ist dieser Bereich daher sehr attraktiv.
Des Weiteren steigt das Potentialgefille, das degenerierte Leitungsband wird ener-
getisch und rdumlich tiefer. Sobald ein Spannungsabfall mit eAU > W innerhalb
der Oberflachenzone moglich ist, kann ein mittels Zener-Effekt getunneltes Elektron
ein zuséatzliches Elektron aus dem Valenzband per Elektron-Elektron-Stof anregen.
Steigt das Potentialgefille weiter, konnen pro ZE-getunneltem Elektron mehrere
Elektronen angeregt werden. Ein Lawineneffekt bildet sich aus. Der FE-Strom steigt
dann bei Erhohung des Felds stirker als in Bereich I (Bereich IIT). In diesem Bereich

kann die Kathode leicht zerstort werden.

Die Emission aus n-Halbleitern kann dagegen bei ausreichender Dotierung weit-
gehend mit der Theorie der FE aus Metallen beschrieben werden. Dabei ist allerdings
das Fehlen von Zustdnden in der Bandliicke zu beachten. Bei niedriger Dotierung

konnen die gleichen Effekte wie bei den p-Halbleitern beobachtet werden. Bei in-



40 2 Theoretische Grundlagen

trinsischen Halbleitern entscheidet entsprechend die Temperatur {iber das jeweilige
Verhalten.

2.4 Photoinduzierte Feldemission und verwandte

Phanomene

Die photoinduzierte Feldemission (PFE) beschreibt die Anregung von Elektronen
aus dem Valenz- oder Leitungsband in Zustédnde oberhalb des Fermi-Niveaus, von
wo aus sie den Festkérper durch Tunneln durch die Oberflachenbarriere verlassen
konnen. Sie enthélt damit Elemente der Photo- sowie Feldemission. Entsprechend ist
die Quanteneffizienz gegeniiber der Photoemission um die Tunnelwahrscheinlichkeit

reduziert. Allerdings wirkt die Tunnelwahrscheinlichkeit wegen

R 1
D(k) x exp (—m> (2.43)

mit dem Impuls der Elektronen k auch als Impulsfilter, sodass sich auch eine re-
duzierte Emittanz ergibt. Insgesamt konnte eine PFE-Kathode daher eine hohere
Brillanz als eine PE-Kathode erreichen. Eine vollstédndige Theorie der PFE existiert
im Gegensatz zur PE und FE aktuell nicht. Die Beschreibung ist meist auf die An-
regung durch Photoabsorption und die Emission durch den Tunneleffekt wie bei der
FE reduziert. Dieses Kapitel stellt daher lediglich einige Experimente dar, bei denen

es durch die Kombination beider Prozesse zu charakteristischen Effekten kommt.

PFE-Effekte lassen sich in geringem Make auch mit herkommlichen Strahlungs-
quellen nachweisen [67], die Verwendung eines Lasers ist jedoch zweckmifig. Erste
Nachweise der PFE gelangen daher in den Jahren nach der Entwicklung des La-
sers 1960 durch T. Maiman. Einer der ersten direkten Nachweise gelang M.J.G. Lee
1973 durch Spektroskopie der Elektronen wie in Abbildung 2.13 gezeigt, die bei
E = 2.7 GV/m von einer Wolframnadel unter Bestrahlung mit einem Ar-Ionenlaser
emittiert wurden [61]. Demnach werden die Elektronen vom Fermi-Niveau aus um
die jeweilige Laserenergie angeregt und anschliefsend ohne Energieverlust aus diesen

Zustanden heraus emittiert.
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Abbildung 2.13: Oben: Spektren der emittierten Elektronen aus einer W-Nadel bei
E = 2.3 GV/m unter Bestrahlung mit einem cw Ar-lIonenlaser (Wy,+ = 2.6 ¢V
(3 kW/em?) und 3.5 eV (10 kW /em?)), aus [61]. Der Peak unterhalb des Fermi-Niveaus
entspricht der reinen FE, die beiden oberhalb liegenden der Emission unter Bestrah-
lung mit jeweils einer der beiden Laserenergien. Unten: Tunnelwahrscheinlichkeit in
Abhéngigkeit der Energie der emittierten Elektronen fir zwei verschiedene Modelle,
siehe [61].

Mit der Entwicklung der fs-Lasern in den letzten Jahren konnte der PFE-Prozess
auch zeitlich genauer untersucht werden. Der Ubergang zwischen PE und PFE bei
verschiedenen Feldstdarken sowie die zu Grunde liegenden Anregungs- und Relaxa-
tionsprozesse wurden durch Yanagisawa und Mitarbeiter untersucht [62-64]. Zur
Bestrahlung wurde ein Ti:Saphir-Laser (Acenter = 800 nim, tfuvl[gf M — 100 fs) verwen-
det. Den experimentellen Aufbau zeigt Abbildung 2.14 schematisch. Bei einer Span-
nung von Uy, = —2300 V an der W-Nadelkathode wird ein typisches Feldemissions-
spektrum, wie in Abbildung 2.15a gezeigt, beobachtet. Bei zusétzlicher Bestrahlung
durch den Laser treten im Spektrum zusétzliche Peaks bei n-hr, n € N oberhalb der
Fermi-Energie auf, deren Amplitude mit zunehmender Energie ansteigt (Abbildung
2.15¢). Diese sind auf Elektronenanregung mit jeweils n Photonen zuriickzufiithren.

Da die Lebensdauer der angeregten Elektronen im Metall im Bereich der Pulslange

des Lasers liegt, verlaufen Anregung und Relaxation hier in etwa simultan. Dies
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fithrt zu der in Abbildung 2.15b gezeigten stufenférmigen Elektronenbesetzung. Die
Peaks im Spektrum ergeben sich daraus durch die exponentiell ansteigende Tun-
nelwahrscheinlichkeit der hoher angeregten Elektronen. Bei Uy, = —500 V mit Be-
leuchtung ist keine Feldemission mehr zu beobachten, im Spektrum ist damit nur
noch Multiphoton-PE zu sehen, wie Abbildung 2.15d zeigt.

Oscillator
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Abbildung 2.14: Schematische Darstellungen des Aufbaus zur Untersuchung der
Anregungs und Relaxationsprozesse durch Yanagisawa et al., aus [64].

Die Verwendung von PFE-Kathoden als Elektronenquelle fiir Beschleuniger wird
intensiv auch am Paul-Scherrer-Institut in Villigen fiir den dortigen FEL von R.
Ganter et al. untersucht [55,132|. Dabei wird eine ZrC-Nadel unter kleinem Winkel
zu ihrer Achse mit einem Nd:VAN-Laser!® (Pulsenergie Wogs nm < 20 11J, Pulsdauer
Otrms = 16 ps, A = 266 nm) bestrahlt. Den Aufbau zeigt Abbildung 2.16a sche-
matisch. Mit einem Teleskop-Linsenaufbau wird der Laserstrahl auf die Nadel auf
0rrms fokussiert. Die Leistungsdichte wird damit auf etwa 0.1 GW/ cm? eingestellt,
was noch unterhalb der Grenze fiir die explosive Elektronenemission!! [134-137] von
etwa 1 GW /cm? liegt. Der Laser ist mit einer gepulsten Hochspannungsquelle syn-
chronisiert, mit der eine negative Spannung von V;;, < 60 kV in Pulsen von 2 ns
Dauer an der Nadel gegeniiber eines geerdeten Lochgates angelegt werden kann.
Die einkristalline Nadel hat einen Durchmesser von 500 pm und einen Spitzenradi-

us von Tgper < 1 pm, welcher jedoch vergrofert wurde, um hoéhere Strome tragen

10Nd:VAN: Nd-dotiertes Yttrium-Orthovanadat (YVO,) besitzt im Gegensatz zum hiufig ver-
wendeten Nd:YAG (Nd-dotiertes Yttrium-Aluminium-Granat, Y3Al;015) eine etwa sechs Mal stér-
kere Absorption, einen breiteren Absorptionsbereich und eine um etwa eine Gréfsenordnung kiirzere
Fluoreszenzlebensdauer [133]. Es wird daher verwendet, wenn eine Pulsdauer im Bereich von 10 ps
bendtigt wird, die mit Nd:YAG-Lasern nicht moglich ist.

HDie explosive Elektronenemission setzt ein, wenn die Kathode durch hohe Energiedichte iiber-
hitzt. Die Folge sind Explosionen des betreffenden Bereichs mit der Bildung eines Plasmas, wie es
zum Beispiel bei einem Lichtbogen auftritt.
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Abbildung 2.15: Schematische Darstellungen der verschiedenen Emissionsprozesse
mit gemessenen Spektren an einer W-Nadel bei verschiedenen Spannungen Uy, mit und
ohne Bestrahlung durch den Ti:Saphir-Laser bei Prgser = 50 mW, aus [64]; a) Uy, =
—2300 V ohne Bestrahlung; b) Elektronenbesetzung bei Bestrahlung mit Darstellung
der Anregungs- und Relaxationsprozesse; ¢) Uy, = —2300 V mit Bestrahlung und um
20-fach vergrofertes Spektrum; d) Uy, = —500 V mit Bestrahlung.
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zu konnen. Die emittierten Elektronen werden mit einem Faraday Cup in 20 cm
Abstand von der Kathode gesammelt und der Strompuls zeitlich mit einem 1 GHz
Oszilloskop aufgenommen. Dieser ist mit und ohne Bestrahlung in Abbildung 2.16b
fir Vi, = —45 kV zusammen mit dem Spannungspuls gezeigt und in Abbildung
2.16¢ fiir —36 kV< V;, < —59 kV. Es zeigt sich, dass bereits durch das Anlegen
der Hochspannung Elektronen feldemittiert werden. Durch die Bestrahlung wird
die emittierte Ladung noch deutlich gesteigert. Der grofite Puls von 144 pC oder
I, = 2.9 A wurde bei Vi, = =59 kV, Was6 vy = 6 1J und o5 = 85 pm erreicht,
wobei 28 pC ohne Bestrahlung emittiert wurden. Dies entspricht einer mittleren
QE von etwa 107*. Es ist aufgrund der inhomogenen Feldiiberhdhung davon aus-
zugehen, dass die QE zum Rand der Nadel hin ndherungsweise exponentiell abfallt
und dort auch durch einen flacheren Einfallswinkel weniger Photonen absorbiert
werden. Approximiert man dies durch eine Verteilung der QE auf der Oberfldche
von QF(p) = QEyexp(—p/po), mit dem Abstand p von der Nadelachse, ergibt sich
QE; = 1072 und py = 2 nm [138]. Es zeigt sich zudem, dass die QE fiir py > 50 pm
vernachlassigbar wird. Bei iiblichen Photokathoden liegt die Emittanz unmittelbar
vor der Kathode im Bereich von 1 mm mrad bei einer Spotgréfe von 1 mm. Un-
ter Annahme einer ndherungsweise gleichgroften Divergenz der Elektronen aus einer
Nadelkathode liefe sich somit eine Emittanz von 0.05 mm mrad aus der ZrC-Nadel
erreichen. Messungen mit einem Phosphorschirm 34 cm hinter der Kathode haben
eine normalisierte projizierte Emittanz zwischen 0.3 und 0.7 mm mrad ergeben. Die
Abweichung von etwa einer Grofenordnung zum theoretisch moglichen Wert wur-
de dabei der Strahlverbreiterung wéhrend des Flugs der Elektronen zugeschrieben,
wobei magnetische Storungen als wesentliche Ursache angegeben werden. Zudem
ist von einer Verbreiterung durch die Kriimmung der Nadelspitze und die darauf

senkrecht treffenden Feldlinien auszugehen.

Aus I, = 2.9 A und der Emittanz von ¢, ~ ¢, ~ 0.5 mm mrad ergibt sich eine
Leuchtdichte von B = I,,/m%c,e, = 1- 10" Am~2rad 2. Dies liegt nur einen Faktor
50 unter der fiir den XFEL am DESY in Hamburg vorgesehenen Leuchtdichte von
Bxrpr = 510 Am™rad=? [139] und ist daher ein vielversprechender Ansatz,
wenn man bedenkt, dass es sich hierbei um einen ersten Test handelt. Nadelkatho-
den haben jedoch den Nachteil, dass sie bei den Oberflachenfeldstirken von etwa
E.; = 60— 130 MV/m [139,140] Elektronen auch feldemittieren kénnen. Dies fiihrt

zu Strompulsen mit einer Dauer in der Gréfsenordnung von etwa einem Zehntel der
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Abbildung 2.16: a) Schematische Darstellung des Aufbaus zur Messung des PFE-
Stroms aus einer ZrC-Nadel unter Bestrahlung mit einem Nd:VAN-Laser (A = 266
nm). b) Strom- und Spannungspuls an der Nadel mit und ohne Laserbestrahlung. c)
Strompulse mit und ohne Bestrahlung fiir verschiedene Peak-Spannungen, aus [55].

rf-Frequenz f,; = 1.3 GHz des Beschleunigers [139], also tpg rect = 0.1/ f,7 = 80 ps.
Dies ist vier Mal so lang, wie der geplante Photopuls aus der CsyTe-Kathode [139]
und wiirde damit einen Betrieb des FELs mit einer solchen Kathode unméglich ma-
chen. Diese FE-Leckstrome sind auch der limitierende Faktor der Lebensdauer der
aktuellen, zunéchst flachen PE-Kathoden, die durch Ionenbombardierung im Lau-
fe der Lebensdauer feldemittierende Strukturen erhalten. Daher sollten zukiinftige
PFE-Kathoden fiir Beschleunigerzwecke ohne feldiiberhhende Strukturen entwi-
ckelt werden. Des Weiteren wurde am PSI auch mit Spitzenarrays mit und ohne

aufgewachsenem Gate experimentiert [141-143|. Durch eine Fokussierung durch das
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Gate oder eine zusétzliche Elektrode kann die Emittanz weiter reduziert werden.
Elektronenpakete werden durch Anlegen von Spannungspulsen am Gate erzeugt.
Da der Abstand zwischen Kathode und Gate weniger als ein pm betragt, konnen ge-
ringere Spannungen als bei den Nadelkathoden verwendet werden. Diese ermoglichen

dann auch Pulse im Subnanosekundenbereich ohne die Verwendung von Lasern.

Von Atomen und Molekiilen in der Gasphase ist bekannt, dass diese unter in-
tensiver Laserbestrahlung Elektronen durch optisches Tunneln emittieren kénnen.
Dabei fiihrt der Laserpuls zu elektrischen Feldstéarken, bei denen das Tunneln dhn-
lich zur FE moglich ist. 2011 wurde dies erstmals von P. Hommelhoff et al. auch
an einer Festkorperoberfliche beobachtet [65]. Ahnliche Arbeiten gingen dieser vor-
aus [144-146|. Eine mit SE,,qxr0 = 0.4 GV /m vorgespannte W-Nadel wurde dabei
mit einem 6 fs langen Puls eines Ti:Saphir-Lasers mit 240 pJ bestrahlt, was einer
Spitzenleistungsdichte von etwa 4 - 10! W/cm? im Fokus entspricht. Unter Be-
riicksichtigung der Feldiiberhohung fiir den Laserpuls an der Nadel von g = 25
wurde eine Feldstirke von BFE,ukro + 8 Fraser = 10.4 GV/m erreicht. Dies liegt
deutlich iiber den bei der FE iiblichen Feldstdarken, so dass das Tunneln zu Zeit-
punkten geeigneter Phase der Laserwelle moglich ist. Die Vorspannung alleine reicht
dafiir nicht aus. Nach dem optischen Tunneln kénnen die Elektronen Energie durch
das Laserfeld aufnehmen. Dabei werden sie zundchst durch das Laserfeld zuriick
zur Nadel getrieben. Dort streuen sie elastisch und nehmen wihrend der nachsten
Schwingungsperiode zusétzliche Energie auf. Diese betragt Vielfache der mittleren

Photonenenergie von 1.56 eV. Abbildung 2.17 zeigt diesen Prozess schematisch.

Das entscheidende Kriterium fiir die Zahl der emittierten Elektronen ist die
Phase zwischen der maximalen Amplitude der Laserschwingung und der Einhiillen-
den des Pulses, die sogenannte Carrier-Envelope-Phase ®¢pg. Diese bestimmt das
elektrische Feld und damit die Tunnelwahrscheinlichkeit sowie das Vektorpotential,
welches fiir die anschlieffende Beschleunigung nétig ist, wie Abbildung 2.18 zeigt.
Bei &¢p = m werden zwei Pulse emittiert und es kommt zu Interferenzen im Spek-
trum, die in Abbildung 2.19 zu sehen sind. Bei & = 0 wird nur ein dominierender
Puls emittiert. Ein Interferenzmuster ist dann nicht zu erkennen. Allerdings werden

hierbei hhere Maximalenergien der Elektronen erreicht.

Durch die Kontrolle der Emission durch ®¢g ergibt sich die Moglichkeit, Ma-

teriewellen einzelner Elektronen mit einer intrinsischen Dauer von etwa 450 as zu
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Abbildung 2.17: Schematische Darstellung des Experiments von Kriiger, Schenk und
Hommelhoff, aus [65]. Eine W-Nadel wird mit einem wenige Zyklen langen Laserpuls
(rot) eines Ti:Saphirlasers bestrahlt. Die emittierten Elektronen (blau) kénnen je nach
Carrier-Envelope-Phase zur Nadel zuriickgestreut werden, wo sie elastisch gestreut
werden und anschlieffend zusétzliche Energie durch den Laser aufnehmen kénnen.
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Abbildung 2.18: Simulierte kinetische Endenergie (rot) der emittierten Elektronen
relativ zum Zeitpunkt der maximalen elektrischen Feldstirke (grau gestrichelt) des
Laserpulses, aus [65]. Zudem ist das Vektorpotential des Lichtfelds (blau gepunktet)
und die Emissionswahrscheinlichkeit (griine Fliche) dargestellt.
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Abbildung 2.19: a) Zihlrate (blau) der emittierten Elektronen in Abhéngigkeit ih-
rer kinetischen Energie W gemittelt iiber alle Carrier-Envelope-Phasen ®¢cp aus b)
und Modulationstiefe der Zahlrate (griin) bei der Variation der ®¢g. Die Photonen-
ordnung ist mit eingekreisten Zahlen markiert. Insets: Zahlrate des Photostroms in
Abhéngigkeit von der Zeit bei W = 3 und 11 eV. Es ist die ®cp-Modulation mit
0.2 Hz zu sehen. b) Konturplot der normierten gemessenen Elektronenzéhlrate in Ab-
héngigkeit von ®cr und Wj. Der Plot ist bei W), = 4.3 €V in verschiedene Farbskalen
geteilt. In jedem Bereich ist die auf das Maximum normalisierte Zahlrate gezeigt. Die
Messung erfolgte in Schritten von A®cp = 7/8 iiber einen Bereich von 27. Fiir eine
bessere Darstellung ist der Bereich doppelt auf 47 geplottet. Die gelben Punkte mit
Fit (sin(®cg) in rot) markieren die Cut-Off-Energie, bei der die Zahlrate verschwin-
det. c¢) Elektronenspektren bei verschiedenen ®cp mit A®cp = /2. Bei 0.6m und
—0.97 sind deutliche Peaks zu erkennen. d) Gemittelte Sichtbarkeit der Peaks bei der
jeweiligen ®cp mit Fit (sin(®cpg) in rot). Die Peaks, die hierzu verwendet wurden,
sind mit grauen Pfeilen in a) markiert. Es fallt auf, dass die Cut-Off-Energie und die
Peaksichtbarkeit um ®cp &~ 7 gegeneinander verschoben sind; aus [65].
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erzeugen. Neben einem Sensor zur Bestimmung der ®¢p von Laserpulsen konnte
dies technisch zu einer deutlichen Steigerung der Schaltfrequenz in elektrooptischen
Bauteilen von bis zu 10'® Hz fiihren. In Analogie zur Mikrowellenelektronik, die sich
mit Verfligharkeit der Halbleiter ergab, wére so ein neuer Bereich der Lichtwellen-
elektronik zugénglich [65]. Der Versuch den Prozess durch andere Mechanismen wie
nichtadiabatisches Tunneln oder Multiphoton-Photoemission zu beschreiben, fiihrt

zu weniger guten Ubereinstimmungen mit den experimentellen Ergebnissen [65].

Die Dauer tr, die ein Elektron zum Passieren der Tunnelbarriere benotigt, ldsst
sich durch eine zeitliche Modulation der Feldstdrke mit der Frequenz f = w,,/27r ab-
schitzen. Wenn t << f~! ist, erscheint die Barriere fiir das Elektron als konstant
und die Tunnelwahrscheinlichkeit ist unabhéngig von w,,. Nach [147] ergibt sich
Wy, ~ O(10'3) s7!. Damit sind Laser mit Intensitdt Iy im infraroten und sicht-
baren Bereich fiir eine solche Untersuchung geeignet. In [66] wurden He-Atome
(Ionisationsenergie W; = 24.59 eV) mit 5.5 fs langen Pulsen eines Ti:Saphirlasers
(W, = 1.7 eV) bei Intensititen von 2.3 - 10 < [, < 3.5 - 10* W/cm? bestrahlt.
Dies resultiert nach [148,149| in

L,(eV)
I,(10™ W /cm?)

tr = v /wo = 0.531ygA(pm) = 0.174\/ (2.44)

mit dem Keldysh-Parameter

wov2Wi 0.327\/ WileV) , (2.45)
E, In (10 W /em™) [N\ (pm)]?

wobei wy/27m und A¢ die Laserfrequenz und -wellenlinge und F, dessen elektri-

TK =

sche Feldstarke im Peak bezeichnet. Hierbei stellt sich also eine Tunneldauer von
tr = 450 — 560 as ein. Verwendet man zirkular polarisiertes Licht, variiert die Pola-
risationsrichtung wéihrend des Tunnelprozesses. Je nachdem zu welchem Zeitpunkt
wéahrend einer Periode das Tunneln einsetzt, nimmt das Elektron einen unterschiedli-
chen Impuls auf, welcher sich messen liasst. Bei bekannter Phase, zu der die Emission
einsetzt, lasst sich daraus die Verzogerung, die zwischen Beginn des Tunnelns und
Beschleunigung durch das Laserfeld vergeht, bestimmen. Nach [66] kann fiir diese
ein oberes Limit von 34 as gesetzt werden. Es wird darauf hingewiesen, dass die

Experimente nahelegen, dass eine reale Verzogerung nicht existiert.
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Mit einer Tunneldauer im Bereich von t7 =~ 500 as ist nach der Heisenberg-
schen Unscharferelation ein PFE-Experiment denkbar, bei dem die Anregung in
einen Bereich ohne elektronische Zustédnde erfolgt. Dabei wére eine Anregung um
bis zu AW < h/At; ~ 8 eV moglich. Denkbar wére also beispielsweise eine Anre-
gung in die Bandliicke von Silizium oder Diamant, aus der heraus dann das Tunneln
erfolgt. Experimentell erfordert dies jedoch einigen Aufwand, da alle anderen Anre-
gungsprozesse ausgeschlossen werden miissen. Insbesondere sind hier die Anregung
in Oberflachenzustédnde oder denen von Verunreinigungen sowie die Multiphoton-

photoemission zu beachten.



3 Aufbau der UHV-Apparatur zur PFE

Der Aufbau der UHV-Apparatur bildet die Grundlage dieser Arbeit. Dieser ist
ausfiihrlich beschrieben, da die Anlage abgesehen vom Vakuumtank der Hauptkam-

mer komplett neu aufgebaut wurde, und sonst nirgendwo dokumentiert ist.

3.1 Gesamtsystem

Ziel war es, ein System zu konstruieren, zu realisieren und in Betrieb zu nehmen,
mit dem sich das Anregungs-, Relaxations- und Emissionsverhalten der PFE insbe-
sondere spektroskopisch untersuchen lisst. Eine Ubersicht der gesamten Anlage ist
in Abbildung 3.1 gezeigt. Als Basis wird ein Ultrahochvakuum(UHV)-System mit
einem Druck in der Analysekammer im Bereich von besser als 10 mbar benétigt.
Damit das Einschleusen von Kathoden innerhalb einiger Stunden moglich ist, wird
eine Vorkammer bendtigt. Diese ermdoglicht es, die Analysekammer unter Vakuum
zu belassen, wiahrend in der Vorkammer eine Kathode oder ein Gate installiert wird.
Nach Abpumpen der Schleuse kann beides mit einem Transfersystem in die Analyse-
kammer gebracht und dort installiert werden. Beide Kammern sind durch ein Plat-
tenventil voneinander getrennt. Bei vollstandiger Beliiftung des Systems wiirde es
einige Tage dauern und ein erneutes Ausheizen erfordern, um den gleichen Enddruck
zu erreichen. Neben der Schleusenfunktion sollte die Vorkammer eine Moglichkeit
zur Kathodenreinigung bieten, was durch eine Ionenquelle zum Ionenstrahlétzen
realisiert wurde. Als Grundlage des Vakuumsystems war eine zylindrische Edel-
stahlkammer aus einer fritheren Arbeit vorhanden. Diese wurde zur Herstellung und
Untersuchung von alkalibasierten Photokathoden verwendet [150]. Die Vorkammer
wurde daran aus Standard-CF63-Bauteilen installiert. Die Analysekammer beno-
tigt einen Aufbau zur Fixierung der Kathode mit elektrischer Zufithrung. Zudem
sollte die Moglichkeit zur Spektroskopie der emittierten Elektronen verfiigbar sein.
Dazu war ein CLAM2-Spektrometer der Firma VG vorhanden, welches bis dahin
zur Auger-Elektronenspektroskopie verwendet wurde. Um die fiir die Feldemission

tiblichen Feldstédrken im Bereich von einigen 100 MV /m zu erzeugen, ist dann ei-
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ne Gate-Elektrode nétig. Diese wurde in festem Abstand zum Spektrometereintritt
mit Hilfe eines kippbaren Aufbaus im Deckel der Analysekammer installiert. Durch
die Make von Deckelflansch und Spektrometerhals sowie des Gates im Abstand der
festen Brennweite des Spektrometers vor der Eintrittsoffnung des Spektrometers,
wurde die Messposition definiert. Damit musste der Kathodenaufbau positionier-
bar konstruiert werden. Eine Verfahrbarkeit entlang der Spektrometerachse musste
einen Hub von 50 mm gewéhrleisten, um einerseits ein Abstand von Kathode und
Gate von kleiner 1 mm zu ermdoglichen und andererseits den Kathodenhalter soweit
zuriick fahren zu kénnen, dass sich der Arm des Transfersystems aus der Vorkammer
bis vor den Kathodenaufbau schieben lisst. Da fiir die Installation der Vorkammer
nur ein bestimmter Flansch in Frage kam, war so der Mindesthub des Kathodenauf-
baus festgelegt. Des Weiteren war eine Moglichkeit zur Manipulation der Kathoden
notig, was wie iiblich mit einem Wobblestick realisiert wurde. Hierbei musste dar-
auf geachtet werden, dass dieser mit den CF35-Flanschen an der Analysekammer
kompatibel war, was die Auswahl einschriankte. Die Installation und Positionierung
der Kathoden sollte zum einen durch ein Fenster iiberwacht werden kénnen und
zum anderen mit einer Kamera in einem Abstand im Mikrometerbereich gegeniiber
des Gates kontrolliert werden. Wiederum wurden durch die vorhandenen Flansche
die Moglichkeiten begrenzt, so dass hier ein langreichweitiges Mikroskop auf der
Oberseite der Analysekammer erforderlich war. Die Beleuchtung der Kammer wur-
de durch eine Halogenlampe mit 150 W elektrischer Leistung aukerhalb der Kammer
ermoglicht. Zur variablen Beleuchtung innerhalb der Kammer war ein Glasfasersys-
tem zur Umlenkung des Strahls vorhanden, welche auf der gegeniiberliegenden Seite

des Beobachtungsfensters installiert wurde.

Im Laufe der Arbeit wurde die beantragte BMBF-Forderung [151] zur Untersu-
chung der photoinduzierten Feldemission fiir Elektronenquellen hoher Brillanz ge-
nehmigt. Hiermit konnte die Anlage unter anderem um einen OPO-Laser mit Strahl-
fokussierungsoptik, eine neue Ionenzerstauberpumpe (IZ-Pumpe) sowie einen neuen
Messrechner erweitert werden. Fiir den Laser wurde zudem ein Justagetisch konstru-
iert. Die Pumpe wurde am CF150-Flansch an der Unterseite der Kammer installiert.
Damit waren alle radialen Flansche des Kammerzylinders belegt. Die elektrische
Zufithrung der Kathode wurde mit einem spiralférmig gebogenen Kupferdraht iiber
einen eine BNC-Vakuumdurchfithrung auf einem CF35-Flansch an der Riickseite der

Kammer realisiert. Daneben wurde ein Bayard-Alpert-Vakuummeter, eine 10-polige
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Abbildung 3.1: Foto der PFES-Vakuumkammern (oben) und der gesamten Anlage.
Details zu den verschiedenen Teilen sind in diesem Kapitel zu finden.
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elektrische Durchfiihrung fiir verschiedene Zwecke sowie ein Massenspektrometer
zur Restgasanalyse installiert. Die elektrische Zufiithrung des Gates lauft iiber eine
Hochspannungsdurchfithrung am Deckelflansch. Des Weiteren sind dort zwei Dreh-
durchfithrungen zur Einstellung des Gatetilts vorhanden. Zur optischen Bestrahlung
der Kathode war ein UV-transparentes Fenster notig, was ebenfalls am Deckelflansch
angebracht wurde. Die Strahlfiihrung konnte durch Einschnitte im Gateaufbau so
gewahlt werden, dass sie durch das Fenster, vorbei an der Spektrometereintrittsoft-
nung und durch das Gate auf die Kathode zielt. Zur Kontrolle des Laserspots auf der
Kathode war ein weiteres Fenster oberhalb des UV-Fensters notig. Damit waren bis
auf drei weitere CF35-Flansche im Deckel alle Anschliisse des Vakuumtanks belegt.

Im Folgenden wird der Aufbau der Kammern im Detail beschrieben.

3.2 Praparations- und Schleusenkammer

Die Préparations- und Schleusenkammer (PSK) ist aus Standard-CF63-Teilen im
Rahmen dieser Arbeit aufgebaut worden und ist ebenfalls in Abbildung 3.1 zu sehen.
Sie wird durch eine Trivac D4B Drehschieber- sowie eine Pfeiffer TPU 240 C Turbo-
molekularpumpe (TMP) evakuiert. Bei einem Vordruck von etwa 61072 mbar kann
die TMP zugeschaltet werden. Sie erreicht nach etwa zwei Stunden einen Enddruck
von 2 - 1077 mbar. Der Druck wird mit einem Bayard-Alpert-Vakuummeter ober-
halb der TMP gemessen. Die PSK enthélt einen selbstentwickelten Lineartranslator
zum Ein- und Ausschleusen von Kathoden und Gates in die Analysekammer, wie in
der CAD!2-Zeichnung in Abbildung 3.2 gezeigt. Die Linearfiihrung der Achse erfolgt
durch vier Radialkugellager. Der Vorschub erfolgt durch Drehung der Antriebsach-
se mit einer Drehdurchfithrung auf der Riickseite der Kammer. Die mechanische
Verbindung zwischen Antriebsachse und Fiihrungsachse ist mit zwei Vitonringen
realisiert. Die Reibung ist variabel einstellbar, um sowohl ein Durchdrehen als auch
das Blockieren der Achsen zu verhindern. Die Fiihrungsachse hat eine Lénge von

467 mm bei einem Verfahrweg von 367 mm.

Der Trager des Lineartranslators besitzt drei zylindrische Bohrungen zur Auf-
nahme von Kathoden sowie eine quaderféormige Aussparung auf der Oberseite, in die

ein Gate gesetzt werden kann. Beide Aufnahmen verfiigen nicht iiber eine Moglich-

12Computer-Aided Design (CAD): rechnerunterstiitztes Konstruieren mechanischer Bauteile.
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Abbildung 3.2: CAD-Zeichnung des Transfersystems in der PSK in Seiten- und Fron-
tansicht mit Radialkugellagern (rot), dem Kathoden- und Gatehalter (blau), Vitonrin-
gen (schwarz) zum Vortrieb auf der Antriebsachse (gelb) und der Fiihrungsachse (griin)
mit Nut. Die Befestigung an der PSK erfolgt durch die Bodenplatte (dunkelgrau), die
Rotation der Antriebsachse durch Angriff der Rotationsvakuumdurchfithrung auf der
Riickseite der Achse (in der Zeichnung rechts). Die moglichen Rotationswinkel sind in
der Frontansicht an der jeweiligen Achse gekennzeichnet. Der Mafsstab bezieht sich nur
auf die 2D-Seitenansicht der linken Zeichnung.

keit zur Fixierung, weshalb der Tréger leicht gegen die Achse verkippt angebracht ist.
Dadurch kann ein Herausrutschen der Kathoden effektiv verhindert werden, ohne

die Stabilitdt der Gateaufnahme zu beeintréichtigen.

Neben der Translation ist eine axiale Rotation der Achse um bis zu 90° durch
eine am Ende der PSK angebrachte Drehdurchfithrung mdéglich. Die Rotation ist
notig, um Kathoden mit Hilfe einer Ionenquelle unter optimalem Winkel von etwa
70°, wie in Abbildung 3.3 gezeigt, zu reinigen. Bei Verwendung einer 2 mm hohen
Kathode (Tragerplatte + Emissionsmaterial) und den dazugehorigen Kathodentréa-
gern, liegt der Mittelpunkt der Kathodenoberfliche im Drehzentrum der Linearach-
se. Die Ionenquelle befindet sich auf der Oberseite der Kammer. Die Strahlachse ist
identisch mit der vertikalen Achse des CF63-Doppelkreuzes. Der Strahldurchmesser
lasst sich zwischen Dpw gy = 5 und 20 mm variieren. Um eine ungewollte Rota-

tion der Linearachse in nicht vollstandig eingefahrener Position zu verhindern, ist
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auf der Unterseite der Achse eine Nut eingefrést, durch die ein Stift auf der Fiih-
rungsplatte fahrt. An der Sollposition erlaubt eine radiale Aussparung die Rotation
der Linearachse. Da solche Gleitfiihrungen bei der Verwendung gleicher, insbeson-
derer weicher Materialien dazu neigen, festzufahren, besteht die Fiihrungsplatte aus

Edelstahl, wohingegen der Rest der Fithrung aus Aluminium gefertigt ist.

23
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Abbildung 3.3: Normierte Sputterrate (6 = 0°) von Ag, Ta, Ti und Al mit 1.04 keV
ArT-Ionen in Abhiéingigkeit des Einfallswinkels © der Ionen relativ zur Oberflichen-
normalen, aus [152,153].

Durch eine vitongedichtete Fensterluke an der Vorderseite der PSK konnen Ka-
thoden und Gates auf dem Halter des Translators installiert werden. Von der Luke
geht die hochste Leckrate in der PSK aus, was den genannten Enddruck mafgeb-
lich bestimmt. Zum Beliiften der Kammer kann wahlweise Trockenstickstoff oder
Argon 5.0 verwendet werden. Beide werden iiber ein Grob- und ein Feindosierventil
am Gaseinlass der Ionenquelle zugefiihrt. Argon wird ebenfalls als Sputtergas ver-
wendet. Da die Ionengetterpumpe der Analysekammer nicht fiir das Pumpen von
Edelgasen optimiert ist, sollte zum Beliiften bevorzugt Trockenstickstoff verwendet

werden.
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3.3 Analysekammer

Die Analysekammer (AK) hat ein Volumen von etwa 50 1 und besteht aus einem zy-
linderformigen Edelstahltank, der mit einem Deckelflansch (& = 300 mm) mit Kup-
ferdichtung an der Frontseite geschlossen wird. Eine Zeichnung der Kammer zeigt
Abbildung 3.4. Die AK wird iiber die Pumpen der PSK vorevakuiert. Bei einem
Druck von 5 - 10~7 mbar wird die unterhalb der AK angebrachte Ionengetterpumpe
(IGP) TiTan 300L (Saugvermégen S = 300 1/s) der Firma Gamma Vacuum zuge-
schaltet. Nach Ausheizen der Kammer bei bis zu 150 °C (120 °C am vitongedichteten
Plattenventil) wird nach drei Tagen ein Enddruck von bis zu 1-107!% mbar erreicht.
Der Druck wird mit einem Leybold-Heraeus Ionivac IM 51 Vakuummeter auf der
Riickseite der Kammer oder direkt mit der IGP gemessen. Ebenfalls an der Riick-
seite ist ein Inficon Quadrex 200 Massenspektrometer installiert, um die Restgaszu-
sammensetzung zu bestimmen, die im Wesentlichen aus Hy und Ny besteht [154].
Diese wird zudem verwendet, um Helium-Lecktests durchzufiihren. Des Weiteren
ist hiermit zu erkennen, wenn bei hohen Kathodenstromen Material der Kathode
oder des Gates verdampft oder abgesputtert wird. Die AK enthélt ein Triodensys-
tem bestehend aus einem dreidimensional translatierbarem Kathodenaufbau, einem
kippbaren Gate und dem hemisphérischen Energieanalysator hinter dem Gate, wie
in Abbildung 3.5 zu sehen. Der Kathode-Gate-Abstand dxg wird mit einem lang-
reichweitigen Mikroskop mit Digitalkamera (1280 x 1024 Pixel fiir 2.2 x 1.8 mm?
Objektbereich) in einem Arbeitsabstand von 290 mm und einer optischen Auflésung
von 10 pm (entspricht der minimalen Breite noch trennbarer, aneinanderliegender
schwarzer und weifer Linien) iiberwacht. Der Strahlengang muss aufgrund des ge-
nutzten Fensters durch ein Periskop umgeleitet werden. Die Ubergabe von Kathoden
und Gates vom Transfersystem aus der PSK wird mit einem Wobblestick durchge-
fiihrt. Ebenso wird dieser fiir alle weiteren Manipulationen der Kathoden verwen-
det. Die Kathoden konnen durch ein Quarzglasfenster am Deckelflansch beleuchtet
werden, wobei der Strahl von hinten durch das Gate auf die Kathodenoberfliche
gelangt. Die Verwendung von Quarzglas ist aufgrund seiner Transmission von etwa
A = 170 — 2700 nm insbesondere fiir die UV-Beleuchtung notig (vergleiche Abbil-
dung 3.20). Die Kammer selbst wird durch einen Halogenstrahler auf der Aufenseite
beleuchtet.
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Abbildung 3.4: Zeichnung der Analysekammer nach Vorlage aus [150] in Seiten-
(oben) sowie Riick- (unten links) und Frontansicht. Es sind vier verschiedene Flansch-
grofken verbaut, welche entsprechend ihrer Grofe gezeichnet sind (CF150, CF63, CF35,
CF16). Der Ubersichtlichkeit halber wurde in der Seitenansicht auf die CF16-Flansche
verzichtet, in der Frontansicht auf die iibrigen Flansche des Deckels. Abgesehen von
den beiden Flanschen fiir die Schleusenkammer und den Wobbelstick ist die Kam-
mer mit Deckel symmetrisch zur Bildebene. Die Beschriftungen kennzeichnen die an
den jeweiligen Flansch angebauten Teile. Die Hochspannungsdurchfithrung (HV-DF)
befindet sich auf der abgewandten Seite der Seitenansicht und ist deshalb in Klam-
mern gestellt. Man beachte den lateralen Versatz zwischen dem CF35-Flansch auf der
Oberseite und den Sichtfenstern auf 45°.
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3.3.1 Kathodenkonfiguration

Der Kathodenaufbau sitzt auf einem 450 mm langen Stempel mit einem Durch-
messer von 34 mm, welcher an einer Rotationsmechanik auf der Kammerriickseite
befestigt ist. Durch diese ist der Stempel entlang seiner Achse linear um d < 50 mm
mit einer Prézision von etwa 42 pm beweglich (=1° Rotation). Der Stempel ist in
der Aufnahme an der Kammerriickseite an einem Punkt gelagert. Durch Druck senk-
recht zur Achse auf den Stempel auf der Aufsenseite ldsst sich so eine Translation
der Kathode senkrecht zur Gateachse zusammen mit einer Verkippung erreichen.
Im Inneren des Stempels befinden sich Kiihlrohre und ein Heizdraht, um die Ka-
thodentemperatur bei Bedarf zwischen 77 und 700 K zu variieren. Die Temperatur
ist dabei durch die Verwendung von Aluminiumbauteilen nach oben limitiert. Auf
den Stempel ist ein unter einer biegbaren Aluminiumplatte eingeklemmtes Piezoele-
ment (PI P-885.91, 5x5x36 mm?) zur Feineinstellung von dxg < 32 pm eingesetzt.
Darauf befindet sich ein Macor!3-Zylinder zur elektrischen Isolation des eigentlichen
Kathodenhalters gegeniiber des elektrisch mit der AK verbundenen Stempels. Der
Kathodenhalter aus OFHC-Kupfer'? sitzt auf dem Isolator und besitzt eine Flii-
gelschraube zur Fixierung der Kathoden im Halter. Ein Kupferdraht verbindet den
Halter mit einer BNC-Koaxialdurchfiihrung zur Strommessung. Die Kathodentrager
haben einen Fufdurchmesser von 6.0 mm und werden mit einem Offset von 5 mm
senkrecht zur Stempelachse im Kathodenhalter installiert. Der Offset dient dazu,
durch Rotation der Kathode verschiedene Punkte auf der Kathode vermessen zu kon-
nen. Auf dem Kathodentriager werden die emittierenden Materialien (@ < 30 mm)
mit Silberleitlack oder leitenden, UHV-tauglichen Klebepads befestigt.

BMacor der Firma Corning Inc. bezeichnet eine spanend bearbeitbare Glaskeramik und ist ein
thermischer und elektrischer Isolator. Sie ist porenfrei, gast nur wenig aus und ist daher UHV-
tauglich.

1OFHC: Oxygen Free High Conductivity, bezeichnet eine Gruppe von Kupferlegierungen, deren
Sauerstoffgehalt < 0.001 % betragt. Diese bieten den Vorteil einer deutlich reduzierten Sauerstof-
fabgabe ins Vakuum sowie eine hohe Leitfdhigkeit.
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Abbildung 3.5: Foto des Kathodenaufbaus in der Analysekammer bei gedffnetem
Deckelflansch. Die elektrische Kontaktierung der Kathode fiihrt iiber das spiralférmige
Kabel zur BNC-Durchfiihrung auf der Kammerriickseite. Daneben ist die Aufnahme
des Stempels zu sehen. Das Spiel um dessen Auflagepunkt ermdglicht eine ndherungs-
weise Translation der Kathode durch Rotation des Stempels um diesen Punkt. Der
Ersatzkathodenhalter kann an den am Rand angebrachten Schrauben durch den Wob-
belstick rotiert werden. Inset: Foto der Kathodenaufnahme auf dem Macor-Isolator
und der Biegeplatte. Darunter ist das Piezoelement zu sehen.

3.3.2 Kippbarer Gateaufbau

Der Gateaufbau ist wie in Abbildung 3.6a zu sehen am Deckelflansch angeschweifst.
Er besteht aus zwei aufeinanderstehenden Dreibeinen mit zwischenliegendem Trag-
ring. Aufgesetzt ist eine biegbare, verstiarkte Teflonplatte, die einerseits zur elektri-
schen Isolation des Gates vom tragenden Aufbau, und andererseits zum Ausgleich
von Verkippungen zwischen Gate- und Kathodenoberflache dient. Die Verkippung

wird durch zwei Rotationsdurchfithrungen im Deckelflansch eingestellt, die iiber je
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ein Kardangelenk mit Feingewindeschrauben im Tragring verbunden sind. Die Bie-
geplatte wird mit Federn aus Kupfer-Beryllium-Draht gegen die Feingewindeschrau-
ben gespannt. Das dritte Bein ist fixiert. Damit lassen sich eine flache Kathode und
das Gate mit einer Parallelitdt von unter 0.003° = 11” und einem Minimalabstand
von dyu;, = 50 pm justieren. Die Verkippung lasst sich mit dem langreichweitigen
Mikroskop aktuell nur von oben aus korrigieren. Eine Erweiterung des Periskops,

um aus zwei senkrecht zueinander stehenden Positionen auf das Gate zu sehen, ist

geplant, wurde aber noch nicht umgesetzt.

Biegeplatte b)

c) Spektrometer-

Gatehalter s

Gatehulse

Biegeplatte

Reflektorblock

Abbildung 3.6: a) Foto des Gateaufbaus im Inneren des Deckelflanschs. Die Flii-
gelschraube im Gatehalter wurde der Ubersichtlichkeit halber nicht beschriftet. b)
CAD-Zeichnung des Gatehalters (semitransparent) mit -hiilse. Die beiden Aussparun-
gen flir den Laserstrahl (unten) und die Kamera (oben) sind zu sehen. ¢) Foto durch
das Quarzfenster mit Blick auf die Riickseite des Gates. Mittig ist das Mesh-Gate
zu sehen. Bei der Justage des Laserstrahls muss auf den Spektrometerhals geachtet
werden, der von rechts oben ins Bild ragt. d) Zeichnung eines Netzes mit einer Loch-
grofe von 1 = 220 pm (innerer Abstand zweier benachbarter, paralleler Stege), 30 pm
Stegbreite und Pnet, = 3.05 mm. Die Dicke betrigt etwa 18 pm.

Auf der Teflonplatte sitzt der Gatehalter aus Kupfer, in den die Gatehiilse samt
eingespanntem Gate eingesetzt werden kann. Diese wird mit einer Fliigelschraube

von der Seite fixiert. Die Bedienung erfolgt per Wobbelstick. Die Form des Gates ent-
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spricht wie in Abbildung 3.6b gezeigt einem hohlen Kegelstumpf, um das elektrische
Feld auf den ausgewiahlten Punkt auf der Kathode zu fokussieren. Auf die Oberseite
des Lochgates kann bei Bedarf mit Silberleitlack ein Kupfernetz mit verschiedenen
hexagonalen Maschen aufgeklebt werden (acht verschiedene Lochdurchmesser zwi-
schen 42 und 425 pm mit Stegbreiten zwischen 20 und 75 pm). Hexagonale Netze
haben bei einer gegebenen Zahl von Stegen, welche die Elektronenabsorption im
Gate begrenzen, eine hohere Stabilitdat als quadratische Netze. Die optische Trans-
mission der Netze betragt etwa 80 %. An das Gate ist das Hochspannungsnetzteil
FUG HCN 35-35000 (Uppae = 35 KV, I = 1 mA) iiber eine Vakuumdurchfiih-
rung im Deckelflansch angeschlossen. Durch die Nennspannung der Durchfiihrung
ist die maximale Spannung auf 20 kV limitiert. Ein Teil der Elektronen passiert das
Gate auf seiner Achse und erreicht hinter dem Gate den Spektrometereingang. Bei
geschlossenem System sitzen sich Kathode und Gate wie in Abbildung 3.7 gezeigt

gegeniiber.
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Abbildung 3.7: Foto von Gate (links) und Kathodenhalter (rechts) mit eingesetzer
Kathode bei geschlossenem System. Der Offset von 5 mm zwischen Kathoden- und
Gateachse ist zu erkennen.
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3.3.3 Elektronenspektrometer

Das Spektrometer sitzt mit seiner Eintrittséffnung 28.3 mm hinter der Gateoft-
nung. Es handelt sich um einen hemisphérischen Sektoranalysator (HSA, VG Clam
2 CL008) mit elektrostatischen Linsen im Eintrittsrohr, wie in Abbildung 3.8 sche-

matisch gezeigt.

konzentrische Hemisphéren
| |

v

-

Hauptradius
r, = 100 mm

\[
\\

Eintritts- und -
Austrittsspalten E=\ vorerstarker

Channeltron

elektrostatische
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Abbildung 3.8: Querschnittszeichung des 150° hemisphérischen Energieanalysators
CLAM2. Die tragenden Teile im Inneren sowie elektrische Zufithrungen sind nicht
gezeigt. Die Elektronen treten links in den Spektrometerhals ein, werden durch das
Linsensystem auf den Eintrittsspalt fokussiert, passieren diesen bei ausreichender Min-
destenergie, anschlieffend die Hemisphéren und werden dann hinter dem Austrittsspalt
im Channeltron vervielfacht und detektiert. Die Hemisphéren kénnen nur passiert
werden, wenn die durch den Eintrittsspalt abgebremsten Elektronen eine kinetische
Energie Wi, = Wpass = AW besitzen. Schnellere Elektronen werden an der &ufseren,
langsamere an der inneren Hemisphére absorbiert.
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Die in die Eintrittséffnung tretenden Elektronen werden mit einem Akzeptanz-
durchmesser von 2.5 mm und einem -winkel von 5° durch die Linsen auf die variablen
Eintritts- und Austrittsspalte (Breite w = 0.5, 1, 2, 4 mm) vor und hinter den zwei
konzentrischen Hemisphéren fokussiert. Die Hemisphéiren decken einen Winkel von
150° bei einem mittleren Radius von o = 100 mm ab. Da die Linsen eine Vergro-
flerung von 1 aufweisen, entspricht der Eintrittswinkel in die Hemisphiren a dem
Akzeptanzwinkel an der Eintrittsoffnung des Spektrometers. Die Auflésung eines
HSA kann damit nach [155] ndherungsweise durch

AW = (0432 4 0.2502

7,_0 max

)Wpass + AUr + AUKazth (3.1)

bestimmt werden. AU, und AUgkqn bezeichnen das Rauschen auf der Bremsspan-
nung und der Kathodenvorspannung. Beide konnen in der Regel vernachlassigt wer-
den, da U, durch das entsprechende Netzteil und Uy, durch die Verwendung von
Batterien ausreichend rauscharm sind. Genauere Betrachtungen zur Auflosung ei-
nes HSA sind in [156-159] zu finden. Das Spektrometer kann wahlweise im “constant
analyzer energy*- (CAE) oder “constant retard ratio“-Modus (CRR) betrieben wer-
den. Im CAE-Modus wird die Passenergie (Wp.ss =2, 5, 10, 20, 50, 100, 200 eV)
der Elektronen durch die Hemisphéren fiir alle zu messenden kinetischen Energien
Wiin konstant gehalten. Im CRR-Modus betragt W,ss einen festen Teil von Wi,
(1, 1/2,1/4, 1/10, 1/20, 1/40, 1/100). Da die Spektrometerauflésung proportional
zur Passenergie ist, ist der CAE-Modus fiir die PFE-Spektroskopie zu bevorzugen,

da eine konstante Auflésung iiber ein gesamtes Spektrum erreicht wird.

Die maximale Wj;, kann wahlweise auf 82, 1638 oder 3277 eV eingestellt wer-
den, was durch die Auflésung von 16 Bit einer Schrittweite von 1.25, 25 oder 50
meV entspricht. Hinter dem Austrittsspalt sitzt ein Einkanalelektronenvervielfacher
(Channeltron, Burle Industires Inc.), der im Proportional- (PM) oder Séttigungs-
modus (SM) mit einem Lock-In-Verstéarker (fiir PM) oder dem Pulszéhler (fir SM)
ausgelesen werden kann. Der Dynamikbereich ist im SM maximal und betrigt 2-10°
571 weshalb dieser bevorzugt verwendet wird. Der Dynamikbereich wird durch die
Totzeit des Channeltrons von 500 ns festgelegt. Die Aufnahmezeit fiir ein Spektrum

liegt je nach Auflésung und Strom bei einigen Sekunden bis zu einer Minute.
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Der in Kapitel 3.4 beschriebene OPO-Laser erzeugt Pulse mit einer Dauer von
3.5 ns. Die damit erzeugten Elektronenpakete weisen dann eine dhnliche Dauer auf.
Durch die Totzeit des Channeltrons ist eine Zéhlung der einzelnen Elektronen eines
solchen Pulses prinzipiell nicht méglich. Alternativ kdme die Messung des Stroms,
den ein Elektronenpaket nach Verstarkung erzeugt, in Frage. Hierzu miisste das
Channeltron im Proportionalmodus betrieben und der Strompuls am Ausgang inte-
griert werden. Die iiblicherweise verwendete, eingebaute Verstarkerschaltung miisste
dann umgangen werden und der Ausgangspuls zeitaufgelost aufgenommen werden.
Das Integral des Pulses ist dann proportional zur Zahl der Elektronen im Paket.
Entsprechend konnte auf diese Weise auch ein durch den OPO-Laser erzeugtes PFE-
Spektrum aufgenommen werden. Hierzu wurde ein PC-Oszilloskop angeschafft, wel-
ches in die vorhandene Software integriert werden sollte. Dabei ergaben sich jedoch
einige weitere Probleme. Da parallel hierzu der Folgeantrag des genannten BMBF-
Projekts [151] genehmigt wurde, in dem ein neues, fiir kurze Pulse geeignetes Spek-

trometer enthalten war, wurde dieser Weg nicht weiter verfolgt.

Die Optimierung des Spektrometers fiir FE-Spektroskopie wurde im Rahmen der
Bachelorarbeit von S. Mingels mit Wolframnadeln durchgefiihrt [154]. Diese wurden
aus einem W-Draht mit einem Durchmesser von 0.5 mm mit KOH-Lauge elektro-
chemisch gedtzt. Der Radius der Spitzen betrégt etwa 10 pm. Nach der Herstellung
wurden die Nadeln mit Ethanol und Aceton gereinigt und per FE-Strom ausge-
heizt, um Adsorbate zu entfernen. Zunéchst wurde die Abhéngigkeit der integralen
Zéahlrate eines Spektrums vom Kathodenstrom [y ., untersucht, wie Abbildung 3.9
zeigt. Im Rahmen der Fehler kann hier von einem linearen Verhalten ausgegangen
werden. Anschliefend wurden Spektren bei Iy, = 180 nA mit verschiedenen Off-
nungen des Eintrittsspalts w und W),s, aufgenommen. Diese sind in Abbildung 3.10
gezeigt. Bei w = 4 mm ist deutlich zu erkennen, dass die Flankensteilheit proportio-
nal zu W fallt. Fiir w = 0.5 mm sind nur noch geringe Abweichungen zwischen
W —Wg = 0.3 — 0.6 €V zu sehen. Die jeweiligen theoretischen Auflosungen AW
sind angegeben, woraus sich AW < 50 meV abschétzen lasst. Zudem ist ersichtlich,
dass die Zahlrate und damit das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis (SNR) eines Spek-
trums um so grofer ist, je grofer w und W, sind. Dabei steigt jedoch auch die

Energieauflosung.
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Abbildung 3.9: Integrale Zdhlrate der Spektren bei verschiedenen Kathodenstromen
mit linearem Fit. Inset: Der gleiche Graph bei kleinen Stromen.
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Abbildung 3.10: FE-Spektren einer W-Nadel mit I, = 180 nA bei verschiedenen

Spaltbreiten w und Passenergien W,,ss. Die jeweils zugehorigen theoretischen Auflo-
sungen AW nach [155] sind angegeben.
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In einer weiteren Messung wurde die Temperatur der Nadel anhand der Fermi-
Kante des Spektrums bei verschiedenen Stromen bestimmt. Das in Abbildung 3.11
gezeigte Verhalten lésst sich durch das Stefan-Boltzmann-Gesetz erklaren. Durch
die steigende abgestrahlte Leistung mit steigender Temperatur wird ein weiterer
Anstieg verhindert. Die geringste noch bestimmbare Temperatur lag bei T'= 578 K
(Wiherm = kT = 49.8 meV), was mit obiger Abschétzung der Auflosung iiberein-
stimmt. Des Weiteren wurde einige Arbeit in die Datenaufnahme und -verarbeitung
investiert, um die Qualitdt der Spektren zu optimieren. Hierbei ist insbesondere die
Verbesserung des SNR durch analoge und digitale Datenmittelung zu nennen. Ins-
gesamt muss ein geeigneter Kompromiss aus Auflosung, Zahlrate und Messdauer fiir

den jeweiligen Zweck gefunden werden. Naheres hierzu ist in der Arbeit ausgefiihrt.
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Abbildung 3.11: Temperatur der W-Nadel in Abhéngigkeit ihres FE-Stroms be-
stimmt aus dem Fit der hochenergetischen Kante des FE-Spektrums mit der Fermi-
Dirac-Verteilung. Die Fehler ergeben sich aus dem mittleren Rauschen des FE-Stroms
je Spektrum und dem Fehler des Fits. Inset: FE-Spektrum bei I, = 144 nA (schwar-
ze Punkte) mit Fit der Fermi-Dirac-Verteilung (rot). Es ergibt sich eine Temperatur
von T'= 578 + 60 K.
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Ein weiterer Funktionstest des Systems war die Bestimmung der Austrittsarbeit
eines CNT*-Patches [160,161] mit Hilfe eines Feldemissionsspektrums und der FN-
Kurve aus Abbildung 3.12. Daraus kann wie in Gleichung 2.36 die Austrittsarbeit zu
Py = 4.8640.5 eV bestimmt werden, was in guter Ubereinstimmung zur Literatur
ist [72]. Der Fehler ist mit etwa 10 % allerdings recht hoch, was im Wesentlichen auf

das Rauschen der FN-Kurve bei dieser Messung zuriickzufiihren ist.
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Abbildung 3.12: Gemessene FN-Kurve des CNT-Patch und zugehoriges Spektrum
bei Ey = 1.2 MV /m, Ixap = 5.0 pA und AW = 80 meV. Aus der Steigung der FN-
Geraden und der niederenergetischen Flanke des Spektrums wurde eine Austrittsarbeit
von ®cnpr = 4.86 £ 0.5 eV bestimmt.

3.3.4 Elektrostatische Simulationen

Da der Feldemissionsstrom exponentiell von der elektrischen Feldstérke abhéangt, ist
es wichtig, durch geeignete Geometrie des Gates auf der Kathode ein homogenes Feld
zu erzeugen. Mit COMSOL Multiphysics 4.3 [162] wurden dazu FEM-Simulationen

15Carbon Nanotube (CNT): Zylindrische Réhren aus Kohlenstoffatomen in hexagonaler Anord-
nung mit einem Durchmesser von weniger als 50 nm. Man unterscheidet ein- und mehrwandige

CNTs.
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des elektrischen Potentials und der sich daraus ergebenden Feldstéirke und Elektro-
nentrajektorien durchgefithrt. Es wurde eine vereinfachte axialsymmetrische Geo-
metrie der Kathoden-Gate-Geometrie wie in Abbildung 3.13 verwendet. Das Netz
wurde dabei durch fiinf konzentrische Ringe approximiert. Dies stellt eine ausrei-
chend gute Nédherung fiir das reale Netz dar, da die bestimmte Feldinhomogenitét
durch ein Abfallen des Feldes zum Rand hin verursacht wird, wie Abbildung 3.14
zeigt. Die Inhomogenitét der Feldstirke AE/E vom Zentrum zum Rand des Gate-
lochs betragt danach 18 % fiir ein Lochgate und 4 % fiir ein Netzgate. Auffallig ist
die Feldiiberh6hung an Kanten des Gates. Diese tragen zur Feldinhomogenitat im
Bereich des Gates bei und beeinflussen die Trajektorien der passierenden Elektro-
nen. Dies fiihrt zu einer Aufweitung des Elektronenstrahls. Dieser Effekt ist umso

grofer, je naher die Elektronen den Stegen kommen.
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Abbildung 3.13: Simulierte elektrische Feldstérke zwischen einer flachen Kathode
(Up = —100 V) und einem Loch- (links) und Netzgate (Ug = 1000 V) im Abstand von
drg =1 mm.

Das Elektronenspektrometer ist fiir Auger- und XP-Spektroskopie, also die Ver-
wendung im elektromagnetisch feldfreien Raum, konstruiert worden. Durch das ver-
wendete Gate auf Hochspannungspotential ist dies in dieser Anlage jedoch nicht
gegeben. Daher ist der Einfluss auf die Elektronentrajektorien zu iiberpriifen. Die-
ser wurde bei verschiedenen Gatespannuungen in der Diplomarbeit von S. Rutkow-
ski [163] genauer untersucht. Hierbei wurde eine detaillierte 3D Version der Geo-
metrie mit Netzgate verwendet. Es wurde auch der Einfluss von Asymmetrien wie

den Befestigungsschrauben und der zwei Spalte in der Gatehiilse untersucht. Diese
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Abbildung 3.14: Elektrische Feldstarke auf der Kathodenoberflache fiir die Parame-
ter aus Abbildung 3.13.

haben jedoch kaum Einfluss auf die Trajektorien. Als wesentlich haben sich das Hin-
einragen des Feldes in die zylinder- und kegelstumpfahnlichen Geometrien von Gate
und Spektrometer sowie der Einfluss der Stege in den Netzen herausgestellt. Ersteres
wurde auch bei der Verwendung eines Lochgates festgestellt. Abbildung 3.15 zeigt
die Feldverteilung und Elektronentrajektorien durch das Triodensystems bei Ug = 0
und 500 V sowie 3 und 9 kV. Die Elektronen starten ohne Anfangsimpuls an der
Kathodenoberfliache. Sie werden dann durch das Feld senkrecht von der Kathode
wegbeschleunigt. Die Feldiiberhéhung an den Stegen des Netzes an der Gatevor-
derseite erzeugt eine Aufweitung des Strahls. Das hineinragende Potential an der
Gatertickseite fithrt zu einer weiteren Aufweitung. Das Potential am Spektrometer-
eingang hingegen fokussiert den Strahl wieder. Die Trajektorien zwischen Kathode
und Spektrometereingang unterscheiden sich allerdings nur wenig bei Ug = 1, 3 und
9 kV. Da Spektren bei verschiedenen Stréomen in der Regel nur innerhalb weniger
kV aufgenommen werden, da andernfalls die Zéhlrate zu gering ist oder die Kathode
zu heifs wird, lassen sich Spektren auch bei verschiedenen Uy vergleichen. Das line-
are Verhalten der Zéhlrate in Abhéngigkeit des Kathodenstroms aus Abbildung 3.9

stimmt mit diesen Befunden tiberein.
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Abbildung 3.15: Querschnitt durch das simulierte elektrische Potential der Trio-
denanordnung (weik) mit Meshgate bei U, = 0, 1, 3 und 9 kV. Die Mafe sind in mm
angegeben, die Spannungsskala in V. Je nach Spannung ragt das Potential unterschied-
lich stark in das Spektrometer und fiihrt dementsprechend zu einer unterschiedlichen
Fokussierung. Da das Linsenfeld nicht bekannt ist, ist eine genauere Betrachtung in-
nerhalb des Spektrometerhalses nicht moglich. Die nicht exakte Symmetrie der Tra-
jektorien um die vertikale Mittelachse ist auf die Asymmetrie der drei Schrauben und
die Startpositionen der Elektronen relativ zu den Stegen des Gates zuriick zu fiihren.
Durch letztere kommen verschiedene Elektronen den Stegen unterschiedlich nah. Sie
werden stéarker abgelenkt, je ndher sie die Stege passieren.
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Zur Kompensation der Trajektorienverbreiterung wurden verschiedene Losungen
simuliert. Eine einfache und effektive Losung ergibt sich durch Anbringung zweier
weiterer Netze an der Riickseite der Gatehiilse und am Spektrometereingang. Da-
durch verlaufen makroskopisch alle Feldlinien zwischen Kathode und Spektrometer
senkrecht zur Kathodenoberflache und nehmen damit keinen Einfluss auf den Durch-
messer und die Divergenz des Elektronenstrahls. An den Stegen der Netze kommt
es zwar weiterhin zu Ablenkungen, diese haben jedoch bis zum Spektrometer nur
wenige Auswirkungen. Im Spektrometer sorgen die Linsen fiir eine Fokussierung auf
den Eintrittsspalt, sofern die Elektronen innerhalb des Akzeptanzbereichs mit einer
Breite von 2.5 mm und unter einem Winkel < 5° eintreffen. Beide Netze wurden
bisher jedoch noch nicht installiert. Alternativ zur Losung mit zwei zuséatzlichen
Netzen konnte eine elektrostatische Linse zwischen Gate und Spektrometer einge-
baut werden. Diese miisste jedoch abhéngig von Ug gesteuert werden. Sie héitte den
Vorteil einer einstellbaren Zahlrate, wiirde aber auch die Bedienung noch einmal
komplizierter gestalten. Daher wurde auf diese Losung verzichtet. Nahere Details zu

beiden Varianten sind in [163] zu finden.

3.3.5 Emissionseigenschaften

Die in Kapitel 2.3.1 genannten Voraussetzungen fiir orthodoxe Emission betreffen
in den Punkten A und B den Gate- und Kathodenaufbau. Hierauf wird nun néher

eingegangen.

A Die Spannungsdifferenz zwischen den emittierenden Bereichen und einer na-
hegelegenen Gegenelektrode ist einheitlich im emittierenden Bereich und ent-

spricht der gemessenen Spannung.

Die FEM-Simulationen zeigen, dass das elektrische Feld auf der Kathode ausreichend
homogen ist, sofern ein Netzgate verwendet wird und die Emitter sich innerhalb der
Offnung des Gates befinden. Auferhalb der Offnung fillt das Feld ab. Der Beitrag
zum Strom aus diesem Bereich ist also geringer als der Theorie nach zu erwarten.
Der gemessene Gesamtstrom kann dann nicht mehr exakt mit der FN-Theorie be-
schrieben werden. Zudem werden diese Elektronen nicht im Spektrometer detektiert.
Bei der Wahl der Kathode ist also darauf zu achten, dass alle Emitter innerhalb der
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Gatedffnung liegen. Das Beschneiden einer grofseren Kathode fiihrt zu Réndern,
von denen gegebenenfalls ein hoher Beitrag resultieren kann, wenn die Kanten zu
scharf sind. Hier muss im Einzelfall abgewégt werden, welcher Effekt den grofieren
Einfluss hat. Bei der Verwendung eines Lochgates kann das elektrische Feld nur in
kleinen Bereichen als ausreichend einheitlich angesehen werden. Entsprechend kann
dies nur fiir Messungen mit einzelnen oder wenigen Emittern auf kleinem Raum
verwendet werden, wie mit einer Nadelkathode oder kleinen Patches. Es kann davon
ausgegangen werden, dass die gemessene Spannung im Rahmen der in Kapitel 3.5.2
genannten Fehler der realen Spannung am Gate entspricht. Etwaige parallele oder
serielle Widerstdnde sind ausreichend grofs beziehungsweise klein und liefern keine

nennenswerte Abweichung.

B Der gemessene Strom ist identisch mit dem Gesamtstrom der Kathode
und wird ausschliefslich durch kalte Feldemission an der Emitter-Vakuum-

Granzflache bestimmt.

Die Kathode ist iiber das PA mit Erdpotential verbunden. Alle Elektronen, die
auf diesem Weg in die Kathode gelangen werden also detektiert. Leckstrome wie
beispielsweise iiber den Macor-Isolator am Kathodentrager oder innerhalb der Kabel
und Verbindungen sind nicht relevant. In Kapitel 3.5.2 wird ebenfalls auf die Fehler

der Strommessung eingegangen. Auch diese sind ausreichend klein.

3.4 OPO-Laser

Da die PFE wie in Kapitel 2.4 erlautert vom nahen Infrarot bis zum nahen UV
verschiedene interessante Effekte zeigt, wird ein Laser benétigt, der eine Photonen-
energie W, von etwa 0.5 bis 6 eV moglichst liickenlos abdeckt. Es existiert eine Reihe
verschiedener durchstimmbarer Laser, die {iberwiegend jedoch nur eine Bandbreite
von wenigen 100 nm aufweisen. Farbstofflaser besitzen zwar ein breiteres Spektrum,
welches aber durch Verwendung verschiedener Farbstoffe mit entsprechenden Um-
bauten erreicht wird. Ein Laser, der auf der Durchstimmung mit einem optischen
parametrischen Oszillator (OPO) beruht, ermoglicht es, den genannten Spektral-
bereich mit zwei Energiebereichen abzudecken. Einer reicht vom Violetten bis ins

Infrarote. Der zweite wird daraus durch Frequenzverdopplung realisiert. OPO-Laser
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lassen sich sowohl im Dauerstrahlmodus sowie gepulst betreiben. Da die Ausgangs-
energie quadratisch von der Pumpenergie abhéngt, lassen sich im gepulsten Betrieb
deutlich héhere Pulsenergien erzeugen. Auf weitere Details wird im Folgenden néher

eingegangen.

3.4.1 Aufbau und Funktionsweise

Der komplexe Aufbau des im Rahmen dieser Arbeit angeschafften OPO-Lasers
NT342A SH-10-WW (Datenblatt [164], im Folgenden NT342A) der Firma
EKSPLA'® ist in Abbildung 3.16 gezeigt. Am Anfang des Strahlengangs ist ein
NL300 Nd:YAG-Laser des gleichen Herstellers installiert. Er erzeugt einen Aus-
gangspuls von A = 1064 nm mit 194 mJ pro Puls von 3.5 ns Dauer bei einer Wieder-
holrate von 10 Hz. Der Nd:YAG-Kristall wird von einer Blitzlampe gepumpt. Beide
befinden sich in einem elliptischen Reflektor jeweils in einem der Brennpunkte. Der
erzeugte Laserpuls wird mit einer Pockels-Zelle ausgekoppelt. Uber die Verzogerung
an der Zelle von 0-500 ps kann die Ausgangsenergie mit einem Maximum bei etwa
250 ps variiert werden. Néaheres hierzu ist in [165] zu finden. Der Ausgangspuls wird
tiber den Spiegel M1 umgelenkt und trifft dann auf das A/2-Plattchen HWP1, mit
dem die Polarisation um 90° von vertikale auf horizontale Orientierung gedreht wird.
Dies ist fiir den dann folgenden Kristall SHG zur Erzeugung der zweiten Harmo-
nischen von 532 nm durch Frequenzverdopplung wichtig. Naheres zur Frequenzver-
vielfachung und optischen Durchstimmung ist im Folgenden zu finden. Die Energie

im frequenzverdoppelten Puls betragt 71 mJ.

Generell wird der urspriingliche 1064 nm Puls nicht vollstdndig in Licht kiir-
zerer Wellenldnge umgewandelt, so dass der folgende Kristall THG zur Erzeugung
der dritten Harmonischen von beiden Pulsen durchlaufen wird. Darin wird durch
Erzeugung der Summenfrequenz ein Puls mit einer Wellenlénge von 355 nm bei

einer Leistung von 62 mJ erzeugt (s = ). Zwischen SHG und

1
355 nm 1064 nm + 532 n
THG ist der Spiegel M2 unter einem Winkel von 45° installiert. Dieser ist fiir 1064

und 532 nm transparent und dient dazu, Reflexionen der 355 nm Welle aus THG
in einen Beamstop auszukoppeln, damit diese nicht zuriick in den NL300 gelangen.
Der Fundamentalpuls passiert die dann folgenden Spiegel M3 und M4 ungehindert

und trifft zur Pulsenergiemessung auf den Detektor an der Gehdusewand. Ebenso
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Abbildung 3.16: Schematischer Aufbau des Lasers mit allen optisch relevanten Bau-
teilen nach [166] und Strahlprofil am Ausgang. Der Strahlengang ist mit farbigen Linien
gekennzeichnet, wobei die Farbe der Linien bis OPO2 die jeweilige Wellenldnge kenn-
zeichnet (rot: 1064 nm, griin: 532 nm, violett: 355 nm). Eine Erklarung der einzelnen
Bauteile ist im Text zu finden.

oy
= HWP3

passiert der frequenzverdoppelte Puls M3 und wird an M4 in einen Beamstop aus-
gekoppelt. Die dritte Harmonische wird iiber die Spiegel M3, M5, M7 und M7’ sowie
die Linsen L1 und L2 in den OPO eingekoppelt. An der Quarzplatte PL1 wird ein
Teil des Pulses zur Energiemessung an der Photodiode PD1 ausgekoppelt. Spiegel
M6 kann bei Bedarf manuell ausgeklappt werden, um die volle Energie der dritten

Harmonischen von etwa 65 mJ an einem separaten Ausgang nutzen zu kénnen.

Im OPO wird die Energie eines Photons von "¢/355 nm = 3.49 eV zur Erzeugung
zweier neuer Photonen verwendet, deren Energie in Summe der Ausgangsenergie
entspricht. Dabei entscheidet der Winkel, unter dem der OPO-Kristall durchlaufen
wird, welche beiden Frequenzen die Summe bilden. Je ein Photon stammt aus den
Wellenlédngenbereichen von 420-710 nm (idler) sowie 710-2300 nm (signal) mit einer

Konversionseffizienz KE von etwa 20 %. Der signal-Bereich wird iiber das hinter
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dem OPO sitzende Glan-Prisma und den Spiegel M11 zum Ausgang umgelenkt. Der
idler-Bereich wird iiber Spiegel M12 und M 13 ausgekoppelt. Alternativ konnen beide
Bereiche noch einmal in den Kristallen SH1 und SH2 frequenzverdoppelt werden (KE
~ 0.15), wodurch der Wellenldngenbereich von 210-420 nm (210-355 nm aus idler,
355-420 nm aus signal) zuganglich wird. Mit Hilfe eines Pellin-Broca-Prismas hinter
SH1 und SH2 wird der teilweise transmittierte Teil der 420-710 nm Pulse vor dem
UV-Ausgang ausgekoppelt. Insgesamt stehen also wie in Abbildung 3.16 zu sehen

vier Ausginge mit den jeweiligen Wellenldngen zur Verfiigung.

Um die Funktionsweise des OPO-Lasers besser zu verstehen, sind einige
Grundlagen zur Frequenzvervielfachung und der parametrischen Fluoreszenz no-
tig [167,168]. Diese sollen im Folgenden kurz erldutert werden. Die dielektrische
Polarisation P eines Atoms unter Bestrahlung mit einer intensiven Pumpwelle

Epump = Epsinwyt mit Frequenz w, betragt

P(E)=aF + BE*+ ..., mit 8 << a. (3.2)

Durch Einsetzen von E,,m, in P(E) und einer einfachen trigonometrischen Umfor-

mung ergibt sich
P(Epump) = aEysinw,t +12BE; — 1LBE] cos 2w,t. (3.3)

Der nichtlineare Anteil fiihrt also zu einer Schwingung der Elektronen mit der dop-
pelten Anregungsfrequenz und damit zum Aussenden einer frequenzverdoppelten

Welle.

In einem doppelbrechenden Kristall sind die Brechungsindizes ng(w,) # no(2w,)
fiir eine Polarisationsrichtung einer linearpolarisierten, elektromagnetischen Welle
in jeder Kristallrichtung gleich grof. Der Brechungsindex n, einer senkrecht dazu
linearpolarisierten Welle mit Frequenz 2w, variiert jedoch wie in Abbildung 3.17
gezeigt ellipsenformig mit der Kristallrichtung. Die grofte Halbachse definiert die
optische Achse des Kristalls. Damit existiert ein Winkel 9, unter dem der Brechungs-
index und damit auch die Lichtgeschwindigkeit fiir w, und 2w, gleich grofs sind. Die
Zeitdifferenz zwischen der Erzeugung der Oberwelle in zwei benachbarten Atomen
entspricht dann der Laufzeit der Pumpwelle zwischen ihnen. Da die Oberwelle den

Kristall nun mit der gleichen Geschwindigkeit wie die Pumpwelle durchlauft, trifft
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sie in jedem Atom exakt mit der Phase ein, mit der die néachste Welle erzeugt wird.
Strahlt man die Pumpwelle E,,,,,, nun unter entsprechenden Winkel ein, wird durch
den nichtlinearen Anteil von P eine Frequenzverdopplung und durch die konstante
Phase beider Wellen eine konstruktive Interferenz der 2w,-Welle erzeugt. Die einge-
strahlte Welle verliert dabei Energie. Die KE im SHG des NT342A liegt bei etwa 37
%.

T: ypusche Achse

Abbildung 3.17: Indexellipsoid fiir einen optisch einachsigen Kristall aus [167]. Fir
die Richtung ¥ gegen die optische Achse ist n,(2wy,) = ng(wp). Die frequenzverdoppelte
Welle in dieser Richtung ist senkrecht zur Pumpwelle polarisiert.

Die Erzeugung der zweiten Oberwelle mit der Frequenz 3w, verlduft wie folgt
tiber die Frequenzaddition der Grundwelle mit der ersten Oberwelle im THG (KE ~
87 %). Strahlt man zwei elektromagnetische Wellen E,» = Ejsinwit + Es sinwat,
von denen mindestens eine ausreichend intensiv ist, in einen optisch nichtlinearen

Kristall, ergibt sich nach Einsetzen in Gleichung 3.2

P(E,;) =a(E sinwit + Ey sinwst)
+ B(E?sin® wit + E2 sin® wot) (3.4)
+ 2B E4 E5 sin wqt sin wot.

Der erste Term beschreibt den linearen Anteil, der zweite entspricht der Frequenzver-

dopplung wie in Gleichung 3.3 vor der Umformung. Der dritte Term enthélt wegen
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sinwst - sinwst = 1/2[cos (w1 — wy)t — cos (wy + wo)t] (3.5)

sowohl die Summen- als auch die Differenzfrequenz. Wiederum ist dies ein Effekt
der nichtlinearen Optik. Durch die Anderung von Sinus zu Cosinus entsteht eine

Phasenverschiebung, die eine weitere Frequenzmischung verhindert.

Bei der parametrischen Fluoreszenz mischt nun eine eingestrahlte Pumpwelle
w, mit dem Nullpunktfeld, das bei jeder Frequenz mit fuwg/2 besetzt ist, zu de-
ren Summen- und Differenzfrequenz. Die Differenzfrequenz w, — wy = wp;ry oder
wp = w; + ws setzt sich zusammen aus der idler- und signal-Frequenz, wobei w;, w;
> 0 beliebig sein konnen. Welche beiden Frequenzen in dem Kristall erzeugt und
verstarkt werden, wird dann durch die Richtung bestimmt, in der die Pumpwelle
einlauft. Bei geeigneter Wahl von Kristall und Winkel zur optischen Achse kénnen

eine oder beide Frequenzen verstirkt werden.

Fiir SHG und THG wird ein deuterierter Kaliumdihydrogenphosophat-Kristall
(DKDP) verwendet. Die Kristalle im OPO und in SH1 und SH2 sind aus Beta-
Bariumborat (BBO) gefertigt. Letzterer zeichnet sich durch eine hohe optische Nicht-
linearitdt und seine breite Transparenz zwischen A = 210 und 2300 nm aus. Die
Polarisationsrichtungen fiir die verschiedenen Bereiche sind in Tabelle 3.1 zu finden,
die Winkelabhéngigkeit der erzeugten Wellenléngen in den BBO-Kristallen zeigt
Abbildung 3.18.

Tabelle 3.1: Polarisationsrichtungen der verschiedenen Laserbereiche relativ zum La-
sergehduse auf ebenem Grund.

| Laserbereich | Wellenléinge / nm | Polarisationsrichtungen
Pumplaser 1064 vertikal
zweite Harmonische 532 horizontal
dritte Harmonische 355 vertikal
signal 420-710 horizontal
idler 710-2300 vertikal
uv 210-420 vertikal
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Abbildung 3.18: Wellenldngen von signal- und idler-Bereich eines Typ II BBO-
Kristalls in Abhéngigkeit des Winkels zwischen Ausbreitungsrichtung einer 355 nm
Pumpwelle und optischer Achse. Zugehorige Gain-Kurve fiir die Konversion, aus [169].

3.4.2 Spezifikationen, Laserstrahlenschutz

Die Linienbreite des NT342A ist mit Av/c <5 em™! im gesamten Spektrum ange-
geben [166], was Av < 150 GHz oder AW, < 62 meV entspricht. Zudem wurden

bei der Inbetriebnahme die in Tabelle 3.2 genannten Linienbreiten gemessen. Sie

entspricht der iiblicher Nd:YAG-Laser und liegt damit zwischen der von Gaslasern
(He-Ne, Art, O(1 GHz)) und Excimer-, Farbstoff- (intrinsisch) und Halbleiterlasern
(KrF, Rh6G, GaAs, O(10 THz)) [170]. Die Wellenlénge lésst sich mit einer Genau-

igkeit von AX = 0.1 nm einstellen. Der Strahldurchmesser betrégt 2wy, = 4 mm.

Die Polarisationsrichtungen in den in Tabelle 3.1 genannten Bereichen beein-
flusst die Reflexion R an der Kathodenoberfliche. Fiir Anteile /2, senkrecht und R,

parallel zur Einfallsebene ergibt sich aus den Fresnel-Formeln

R, =

sin?(a — f3)
sin?(a + )
tan®(a — B3)

= tan?(a + )
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Tabelle 3.2: Linienbreite des NT342A fiir ausgewihlte Wellenldngen wie bei der In-

betriebnahme gemessen.

| Wellenléinge / nm | Linienbreite / cm™! |

420

4.5

450

4.6

520

4.3

610

4.0

680

3.4

700

3.7

709

3.3

mit dem Einfallswinkel av = arccos (cos 15 - cos 16) = 21.8° relativ zur Kathodennor-

malen und dem gebrochenen Strahl unter f in der Kathode. Mit den geometrischen
Uberlegungen anhand der CAD-Zeichnung aus Abbildung 3.19 lassen sich beide Po-

larisationsrichtungen in die entsprechenden Anteile aufteilen. Es ergeben sich die in

Tabelle 3.3 genannten Verhéltnisse.

Abbildung 3.19: Schematische CAD-Zeichung von Laser (transparentblau), Laser-
strahl (blau), Kathode (schwarz) und der Einfallsebene des Laserstrahls (grau). Die
horizontale (rot) und vertikale Polarisation (griin) des Lasers sind mit ihren Projektio-
nen auf die Einfallsebene gezeigt. Die in Tabelle 3.3 genannten Anteile beider Polari-
sationsrichtungen in der und senkrecht zur Einfallsebene von jeweils etwa 50 % lassen

sich hier erkennen.
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Tabelle 3.3: Anteile der Polarisation in der und senkrecht zur Einfallsebene (EE) des
Lasers auf die Kathode.

‘ Polarisationsrichtung ‘ Anteil in der EE ‘ Anteil senkrecht zur EE ‘

horizontal 49.5 50.5
vertikal 50.8 49.2

Fiir jedes Kathodenmaterial ldsst sich so mit den Formeln 3.6 und 3.7, Tabelle
3.3 und dem wellenléngenabhéngigen Brechungsindex der reflektierte und eindrin-
gende Anteil eines Laserpulses berechnen. Zudem muss die Transmission der Linse
und des Fensters, wie in Abbildung 3.20 fiir 10 mm Weglénge gezeigt, beriicksichtigt
werden. Der Strahl tritt dort in guter Naherung senkrecht ein. Das Spektrum des
NT342A zeigt Abbildung 3.21. Der der Intensitétsverlauf von signal und idler ist

bei den daraus generierten Wellenldngen im UV wiederzufinden.

=100 R

S \y ”_‘“‘—“\\
. i W
.i /

150 170 190 210 230 250 750 1250 1750 2250 2750 3250 3750
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transmission/int
N
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o

Abbildung 3.20: Transmission mit (dunkelblau) und ohne Beriicksichtigung (hell-
blau) der Fresnel-Reflexionen an den Oberflichen durch 10 mm Quarzglas bei senk-

rechtem Einfall, aus [171].
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Abbildung 3.21: Emissionspektrum des NT342A nach [164]. Der Verlauf wurde ex-
perimentell in [165] bestétigt.



82 3 Autbau der UHV-Apparatur zur PFE

Der NT342A féllt aufgrund seiner Pulsleistung von bis zu 17.5 mJ / 3.5 ns =
5 MW nach DIN EN 60825-1 zunéchst in die héchste Laserklasse 4. Damit besteht
Gefahr fiir Augen und Haut durch den direkten und diffus reflektierten Strahl sowie
Brandgefahr. Der Betrieb eines solchen Lasers verlangt einen aufwindigen Strah-
lenschutz. Durch eine Kapselung des Systems, die einen Austritts von Strahlung
vollkommen verhindert, lasst sich das System jedoch in die niedrigste Laserklasse 1
einordnen. Hierbei ist der Weg von den vier Laserausgédngen bis zum Quarzfenster
am Deckelflansch sowie eine Abdeckung aller weiteren Fenster zu berticksichtigen.
Dazu ist die Fokussieroptik in einem lichtdichten Gehduse untergebracht. Der Weg
zwischen Laser und dem Optikgehduse wurde durch einen passgenauen Block aus
schwerentflammbarem extrudiertem Polystyrolschaum realisiert. Dieser ldsst eine
Bewegung des Lasers zur Wahl des Ausgangs zu. Zwischen dem Optikgehéduse und
dem Quarzfenster ist ein Wellbalg aus Edelstahl angebracht. Beide schliefen an ihren
jeweiligen Enden dicht ab. Die {ibrigen Fenster der Kammer werden bei Laserbetrieb
mit Aluminiumkappen abgedeckt. Der Laser darf nur von eingewiesenen Personen
mit Laserstrahlenschutzunterweisung betrieben werden, was durch einen Schliissel-
schalter am Laser sichergestellt wird. Der Zugang zum System ist Unbefugten bei

Laserbetrieb nicht gestattet.

3.4.3 Justagetisch mit Fokussieroptik

Das Quarzfenster zum Einkoppeln des Laserstrahls in die Analysekammer sitzt un-
ter einem Winkel von etwa 15° vertikal und etwa 16° horizontal zur Hauptachse der
Kammer. Aus den vier Ausgidngen des Lasers treten die jeweiligen Strahlen nicht
exakt parallel aus und sie liegen auch nicht genau in der Mitte der Ausgangsoff-
nung, was im Rahmen der engen Geometrie durch die der Laserstrahl lauft (durch
das Quarzfenster, vorbei am Spektrometereingang durch das Gate mit jeweils we-
nigen Millimetern und Grad Toleranz) zu Problemen fiihrt. Daher muss der Laser
justierbar installiert und eingekoppelt werden. Die Losung mit dem geringsten me-
chanischen Aufwand wére ein fest installierter Laser mit einem justierbaren Einkop-
pelspiegel (je zweidimensional rotier- und translatierbar). Dies ist jedoch mit ein-
fachen optischen Gerédten nicht moglich: Ein Oberflaichenspiegel hat einen mit der
Wellenlénge variierenden Brewster-Winkel, ein gleichschenkliges Prisma mit Total-

reflexion an der Grundfliche entféllt wegen der Lichtbrechung bei nichtsenkrechtem
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Abbildung 3.22: CAD-Zeichnung des Lasertischs mit Untertisch und dem Optikauf-
bau. Zwischen den fiinf Aluminiumplatten konnen zwei Rotations- und zwei Translati-
onsfreiheitsgrade eingestellt werden (rote Pfeile an schwarzen Achsen). Eine detaillierte
Erklarung der Funktionsweise ist im Text zu finden.

Ein- und Ausfall und ein Halbkugelprisma ist wegen seiner wellenléingenabhéngigen
Fokussierung nicht zu gebrauchen. Daher muss der Laser justierbar installiert wer-
den, um den Laserstrahl fiir jeden Ausgang direkt auf die Kathode zu richten. Dafiir

wurde der in Abbildung 3.22 gezeigte Tisch mit je zwei rotier- und translatierbaren
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Achsen entworfen. Die Schwierigkeit hierbei lag darin, den Tisch bei dem Gewicht
des Lasers von etwa 40 kg ausreichend steif zu konstruieren, so dass er durch Stofe
moglichst unbeweglich ist, mit der Zeit nicht driftet und bei Einstellung einer Achse
die anderen Achsen unveréndert bleiben. Zunéchst wurde ein vierbeiniger Tréager
aus 30 mm Vierkantrohren mit Querverstrebungen geschweifit. Dieser wurde mit
dem Tisch auf dem das PFES sitzt, verschraubt. Dariiber befinden sich fiinf Alu-
miniumplatten mit einer Dicke von 10 mm, zwischen denen die vier Freiheitsgrade
eingestellt werden konnen. Zwischen den unteren beiden Platten wird mit einer Tra-
pezgewindespindel die Hohe des Tisches eingestellt, wobei die obere Platte mit vier
Achsen durch Gleitlager in der unteren Platte gefiihrt wird. Zwischen der zweiten
und dritten Platte wird wiederum mit einer Trapezgewindespindel die Verkippung
zur Horizontalen durch drei Gabelgelenke eingestellt. Dariiber wird die zweite Ro-
tationsachse mit einem Radialkugellager, welches innen und auften je an einer der
anliegenden Platten mit entsprechenden Ringen eingepresst ist, gefiihrt. Zwischen
den beiden oberen Platten kann der Laser senkrecht zum Laserstrahl verschoben
werden, um die vier Ausgénge zu wahlen. Dies geschieht wiederum mit zwei Achsen
auf Gleitlagern und einer Gewindespindel mit Handrad. Auf der oberen Platte wird
der Laser mit seinen vier Beinen auf hohenverstellbaren Fiifen installiert. Es erge-
ben sich an allen Achsen Toleranzen im Mikrometerbereich, was eine ausreichende

Genauigkeit und Steitheit bei guter Verstellbarkeit gewéhrleistet.

3.4.4 Laserfokussierung

Um die Energiedichte des Lasers auf der Kathode einstellen zu konnen, ist eine va-
riable Fokussierung notig. Hierzu werden einige Grundlagen der Gauftschen Optik
benotigt, da diese im Gegensatz zur geometrischen Optik die bei Lasern wichtigen
Effekte der Beugung und Interferenz beriicksichtigt. Die dazu benétigten Grundla-
gen sollen nur soweit wie benotigt angegeben werden. Detailliertere Ausfithrungen
sind in [172-176] zu finden. Die Komponenten des elektromagnetischen Feldes eines
Laserstrahls liegen transversal zur Ausbreitungsrichtung. Der Intensitéatsverlauf wird
durch die transversal-elektromagnetischen Mode TEM,,, bezeichnet. Die Indizes ge-
ben dabei die Anzahl der Nullstellen des Feldes entlang der xz- und y-Komponente
senkrecht zur Ausbreitungsrichtung z des Strahls an. Bei einem idealen Laser fallt

die Feldverteilung gaufsformig entlang des Strahlradius ab, was der TEMg,-Mode
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entspricht. Diese hat den Vorteil, dass das Strahlprofil iiberall entlang des Strahlen-
gangs, insbesondere auch nach dem Durchlaufen von Linsen, gaufférmig bleibt, was
die mathematische Beschreibung erleichtert. Zudem treten in dieser Mode im Feld
keine Phasenverschiebungen senkrecht zur Ausbreitungsrichtung auf. Daher ist der
Strahl vollstandig raumlich kohérent. Die Verwendung von Blenden zur Reduzierung
des Strahldurchmessers ist nicht moglich, da es zu Beugungsringen und einer An-
derung der Strahlungsmode kommt. Das Strahlprofil des NT342A ist in Abbildung
3.16 gezeigt und kann ndherungsweise mit einer jeweils in - und y-Komponente
symmetrischen TEMgp-Mode beschrieben werden (Elliptizitdt > 0.7). Die Intensitét

des Strahls lasst sich dann mit

212

I(r) =1y exp(—w—) (3.8)

2

entlang des Radius r beschreiben. w bezeichnet dabei den gaufschen Strahlradius,
bei dem die Intensitéit wie in Abbildung 3.23 zu sehen auf 1/e? abgefallen ist. 86.5 %
Pulsenergie sind hierin enthalten. Aufgrund der Divergenz © des Strahls nimmt der

Strahlradius entlang der Ausbreitungsrichtung z zu:

w(z) = woy |1+ (%)2. (3.9)

Da er beugungsbedingt nicht beliebig klein werden kann, ergibt sich der sogenannte

Rayleigh-Bereich mit der Rayleigh-Lénge 2z von

ZR = —V—, (310)

innerhalb derer der Strahlradius vom Verhalten aus Gleichung 3.9 abweicht. Der mi-
nimale Strahlradius im Zentrum des Rayleigh-Bereichs wird Strahltaille w, genannt
(wo,nT342 = 2 mm). Wird ein solcher Strahl durch eine Linse fokussiert, ergeben
sich im Allgemeinen einige Abweichungen gegeniiber der geometrischen Optik. Ab-
bildung 3.23c zeigt eine bikonvexe Linse mit beidseitiger Brennweite f im Abstand
z + f hinter der laserseitigen Strahltaille. Die bildseitige Strahltaille w; liegt dann
bei f + 2’ hinter der Linse mit

/ zf?

d = —. 3.11
22+ 2% R i 22+ 2% ( )

' 2
2 2Rk 9 /
wf—wo—z = Wy——
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Die deutlichste Abweichung ergibt sich daraus fiir den Fall z = 0, bei dem die Strahl-
taille, also die virtuelle Lichtquelle, im Brennpunkt der Linse liegt. Im Gegensatz
zur geometrischen Optik, bei der sich dann bildseitig parallele Strahlen ergeben wiir-
den, liegt fiir einen Gaufistrahl auch die bildseitige Strahltaille im Brennpunkt. Dies
entspricht in der beugungsbegrenzten Optik der bestmoglichen Annéherung eines

Gaulistrahls an einen Parallelstrahl.

b)

a
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1.0 T L LA I e s e e e 11 S
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Abbildung 3.23: a) Normiertes Intensitatsprofil eines TEMgp-Strahls und die ein-
geschlossene Leistung in Abhéngigkeit des auf w normierten Strahlradius, aus [176].
Wichtige Punkte in der Intensitét sind markiert. b) Verlauf des Strahlradius w entlang
der Ausbreitungsrichtung mit Divergenz © und Strahltaille wg. In der Nahe der Strahl-
taille verhélt sich der Strahl wie ein paralleles Strahlenbiindel, weiter entfernt wie eine
sphirische Welle. Der Ubergangspunkt definiert die Rayleigh-Linge zz und liegt in
der Zeichnung beim Scheitelpunkt der Hyperbel. ¢) Strahlenverlauf eines Gaufstrahls
durch eine bikonvexe Linse, aus [177]. Die Bezeichnungen sind im Text erklért.

In der Praxis gilt hdufig zz >> 2 sowie zg >> f, was auch beim NT342A der

Fall ist. Daraus ergibt sich ndherungsweise

Af
~ ——. 3.12
Wi TWq ( )

Da fiir einen TEMgo-Strahl entlang seiner Achse

SER

wp© = const. > (3.13)
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gilt'?, vereinfacht sich Gleichung 3.12 zu

wy = Of. (3.14)

Dies bedeutet, dass sich ein Laserstrahl umso besser fokussieren lésst, je geringer
seine Divergenz und je kiirzer die Brennweite der Linse ist, und das unabhéngig
von wy. Wegen Gleichung 3.13 kann durch Strahlaufweitung von wg auf w’ mit je
einer Streu- und Sammellinse die Divergenz verringert werden. Bei anschlieffender
Fokussierung fiihrt das zu einer Reduzierung der bildseitigen Strahltaille um das

Aufweitungsverhéltnis w’ /wy.

Durch die beiden Néherungen vereinfacht sich Gleichung 3.11 zu
2 =0, (3.15)

was bedeutet, dass die bildseitige Strahltaille unabhéngig vom Abstand der Linse
zur laserseitigen Strahltaille wieder im bildseitigen Brennpunkt liegt. Dieses Resultat
entspricht mit den genannten Ndherungen wieder dem der geometrischen Optik: Ein
ausreichend paralleler Strahl (© — 0) besitzt ein zg — 0o, was obige Ndherungen

sofort erfiillt, und wird damit in den Brennpunkt (2’ = 0) fokussiert.

Um den Fokus moglichst exakt einstellen zu kénnen, miissen Abbildungsfehler
berticksichtigt werden. Da die Fokussierung fiir das komplette Spektrum des Lasers
geeignet sein muss, ist insbesondere die chromatische Aberration zu beachten. Die

effektive Brennweite einer Linse berechnet sich zu

forr = [<n<A> 1) (i - i)] (3.16)

1 T2

mit dem Brechungsindex n(A) und den Kriimmungsradien r; und 7o der Linse. Fiir
eine plankonvexe Linse aus Quarzglas (siche auch Abbildung 3.20) mit einem Kriim-
mungsradius von 206 mm zeigt Abbildung 3.24 die effektive Brennweite fiir das

Laserspektrum.

Die Brennweite variiert dabei zwischen 374 und 470 mm, wobei insbesondere der
UV-Bereich beachtet werden muss. Hier schwankt der Brechungsindex stark, so dass

der gezeigte Abfall zustande kommt. Dieser Effekt muss durch Verschieben der Linse

Twe® = % gilt fiir den idealen, nur noch beugungsbegrenzten Gaufistrahl.
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Abbildung 3.24: Brennweite und Brechungsindex einer plankonvexen Quarzglaslinse
mit einem Kriimmungsradius von 206 mm unter Berticksichtigung der chromatischen
Aberration.

relativ zur Kathode korrigiert werden. Der Einsatz einer achromatischen Linse ist
nicht moglich, da diese aus zwei verschiedenen Glassorten hergestellt werden, wovon

eine in mindestens einem Spektralbereich des Lasers nicht transparent ist.

Weniger stark sind die Auswirkungen der sphérischen Aberration (SA), welche
trotzdem beriicksichtigt werden sollte. Die einfachste Losung wére hier der Einsatz
von asphérischen Linsen, die den Effekt vollsténdig verschwinden liefsen. Asphé-
rische Linsen aus UV-transparenten Materialien sind handelsiiblich jedoch nur in
Brennweiten bis etwa 50 mm erhéltlich, was fiir den Abstand vom Quarzfenster
der Kammer bis zur Kathode zu gering ist. Die SA wiirde durch Wahl einer lang-
brennweitigen Linse (grofser Kriimmungsradius) begrenzt. Dies steht in Bezug auf
einen minimalen Fokus jedoch im Widerspruch zu Gleichung 3.14. Ubrig bleibt nur
die Wahl einer plankonvexen Linse, da hier nur eine sphérische Flache vorhanden
ist. Zur Reduzierung der SA bei der Abbildung divergenter Lichtquellen wird iibli-
cherweise der Linsendurchmesser moglichst grofs gewahlt. Bei der Fokussierung von
Laserstrahlung ist diese Moglichkeit wegen des von sich aus begrenzten Strahldurch-

messers nicht relevant.
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Fiir die Fokussierung des Lasers auf die Kathode wurde aus obigen Uberlegun-
gen die in Abbildung 3.25 gezeigte Optik konstruiert. Die Positionierung relativ
zum Laser kann wegen Gleichung 3.15 in beliebigem Abstand erfolgen. Wegen Glei-
chung 3.14 sollte das System so nah wie moglich zur Kathode hin installiert werden.
Dadurch kann die Brennweite der Linse minimal gewéahlt werden, was den bildsei-
tigen Strahlradius minimiert. Um die chromatische Aberration auszugleichen, wird
die Fokussierungslinse fahrbar auf einer optischen Bank gelagert. Die Steuerung er-
folgt abhéngig von der gewdhlten Wellenldnge automatisch iiber den PC mit einem
Schrittmotor. Auf eine Strahlaufweitung wurde verzichtet, da bereits mit einer Lin-
se die Laserablationsgrenze in Teilen des Spektrums iiberschritten wird, was weiter
unten noch genauer ausgefiihrt ist. Bei Bedarf einer stiarkeren Fokussierung ist der
Fahrweg auf der optischen Bank jedoch ausreichend grofs dimensioniert, um eine
Aufweitung nachtréaglich hinzuzufiigen. Ebenso kann ein weiterer Motor zum Ver-
fahren der Aufweitungslinsen installiert werden. Es wurde eine plankonvexe Linse
(@ = 50.8 mm) aus Quarzglas mit einem Kriimmungsradius von 206 mm gewéahlt.

Die konvexe Seite der Linse muss zum Laser hin installiert werden, damit der re-

Abbildung 3.25: CAD-Zeichnung der Fokussierungsoptik mit fahrbarer Linse (gelb),
Laserstrahl (rot) und Motoren (orange) mit Gewindespindeln (schwarz). Optional kon-
nen zwei weitere Linsen zur Strahlaufweitung installiert werden (griin und blau). Der
Inset zeigt die Positionierung der Linsen zueinander abhéngig von ihren Brennweiten.
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flektierte Anteil des Strahls aufgeweitet wird und den Laser nicht beschéidigen kann.
Durch Korrektur des Linsenabstands zur Kathode ergibt sich dann der in Abbil-
dung 3.26 gezeigte Strahlradius im effektiven Brennpunkt. Der geringere Fokus bei
kleineren Wellenléngen ist eine direkte Folge aus den Gleichungen 3.13 und 3.14. Um
den Brennpunkt auf die Kathode justieren zu konnen, ist ein weiteres langreichweiti-
ges Mikroskop mit CMOS-Kamera (BW-500X der Firma Shenzhen SNS Technology)
am Deckelflansch angebracht. Hiermit kann wie in Abbildung 3.6¢ gezeigt von hinten

auf das Gate geschaut werden.
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Abbildung 3.26: Gaufischer Strahlradius w; im Brennpunkt einer plankonvexen
Quarzglaslinse mit einem Kriimmungsradius von 206 mm nach Korrektur der chro-

matischen Aberration durch Verfahren der Linse. Mittlere Energiedichte innerhalb
0.23 - wy.

Die typische Flachenenergiedichte p 4, ab der Laserablation auftritt, liegt fiir ein
Goldtarget bei etwa 1 J/cm? in nanosekundenlangen Pulsen, wie in Abbildung 3.27
zu schen. Abbildung 3.26 zeigt die iiber 0.23 - wy gemittelte Energiedichte des fokus-
sierten Laserpulses auf der Kathode. Innerhalb dieses Radius fillt die Intensitat auf
90 % ab. Demnach tibertrifft der fokussierte Laserstrahl p 4y zwischen 410-1200 nm.
Zwischen 210-340 nm wird noch iiber 0.2 - p4y; erreicht.
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Abbildung 3.27: Einsatzfluss fiir die Laserablation bei einem Target aus Gold (links,
bei A = 1053 nm) und Quarzglas bei verschiedenen Wellenlédngen (rechts) in Abhén-
gigkeit der Laserpulsdauer, aus [178,179]. Die Punkte stammen aus Messungen, die
Geraden entsprechen den theoretischen Verldufen. Der lineare Anstieg setzt sich bei
hoheren Pulsdauern fort.

3.5 Steuerung und Datennahme

Die gesamte Steuerung und Datennahme des Systems lauft iiber einen Mess-PC
unter Windows 7 mit 64 Bit. Der PC enthélt eine Advantech PCI-1716 Messkarte
[180]. Diese verfiigt tiber 16 analoge Eingénge (AI, 16 Bit, 250 kHz), 2 analoge
Ausgéinge (AO, 16 Bit, 20 V/ps), je 16 digitale Ein- und Ausgénge (DI, DO) und
einen Zéhler (CO0, 16 Bit). Die Karte ist tiber ein SCSI-Kabel mit einer Verteilerbox
verbunden, von wo aus die einzelnen Signale iiber BNC- und DSub-15-Stecker den

verschiedenen Geréten zugefithrt werden. Die Verteilung zeigt Abbildung 3.28.

Der Kathodenstrom wird mit einem Keithley 6485 Picoamperemeter (PA) ge-
messen. Die Steuerung und Auslese per PC erfolgt iber GPIB. Die Messdauer kann
in Einheiten von Schwingungsperioden der Netzspannung zwischen 0.01 und 5, ent-
sprechend 0.2 bis 100 ms, gewéahlt werden. Der geringste Fehler wird bei 20 ms
erreicht [181], was fiir die Messung von Gleichstromen verwendet wird. Fiir durch
den Laser mit 10 Hz erzeugte Pulsstrome, wird eine Messdauer von 100 ms gewahlt.

Hierbei erfolgt eine Synchronisierung von Laser und PA, so dass die Strommessung
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Abbildung 3.28: Ubersicht des elektronischen Aufbaus des PFES. An den Verbin-
dungen ist die Richtung des Signalflusses sowie der Kabeltyp und die Signalart notiert.
Die Steuerung und Auslese der Gerite erfolgt am PC mit einer GPIB-Karte, {iber den
RS232-Anschluss und mit der PCI-1716-Messkarte. Damit werden das Keithley 6485,
der Laser und die Verteilerbox angesteuert. Von letzterer werden die Signale zur und
von der Spektrometereinheit und dem Hochspannungsnetzteil verteilt. Zudem beinhal-
tet die Box die Elektronik fiir die Pulserzeugung des Lasertriggers. Die Steuerung des
Piezoelements erfolgt manuell iiber den Controller. Zwischen dem Keithley 6485 und
der Vakuumdurchfithrung zur Kathode ist eine Schutzschaltung aus Dioden eingebaut.

20 ms vor dem néchsten Puls beginnt. Das PA verfiigt iiber eine Offsetkorrektur.
Diese gewahrleistet einen Fehler von AT < 1 % bei der genannten Integration tiber
kurze Pulse. Der Eingang des PA muss gegen Spannungen von +20 V abgesichert
werden. Dies geschieht durch zwei Dioden, die in jeweils umgekehrter Richtung gegen

Erdpotential parallelgeschaltet sind.

Elektronen, die vom Fermi-Niveau der Kathode austreten, besitzen am Spek-
trometereingang eine kinetische Energie von 0 e¢V. Damit diese das Spektrometer
erreichen, wird die Kathode um ein festes Potential von etwa Uy = 81 V vorge-
spannt. Bei niedrigerer Spannung féllt die Zéhlrate ab [154]. Die Vorspannung wird
durch 9 V Batterien in einem abgeschirmten Gehéduse mit BNC-Anschliissen reali-
siert, um das Rauschen so gering wie moglich zu halten. Die Verbindung mit der
Kathodenstromdurchfiihrung ist mit 75 €2 Kabeln mit einer Gesamtldnge von 1.5 m

zur Reduzierung von Offset- und dhnlichen Spannungen {iber die Schutzschaltung
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und die Offset-Box realisiert.

Das Hochspannungsnetzteil FUG HCN 35-35000 (im Folgenden FUG) wird per
AO1 mit 0-10 V angesteuert, was einer Ausgangsspannung von 0-35 kV entspricht.
Es verfiigt iiber ein Amperemeter mit einer Genauigkeit von 1 pA zur Messung
des Gatestroms Ig. Dies ermoglicht den Einsatz als Konstantstromquelle. Da das
Gate alle in der Kammer erzeugten Elektronen, also auch am Spektrometereingang
erzeugte Sekundérelektronen anzieht, ist dieser Modus in der Regel nicht sinnvoll,
um die Emission aus der Kathode zu regeln. Ebenso kann deshalb nicht iiber /5 und

I, auf die Transmission des Gates geschlossen werden.

Die Verteilerbox enthélt fiir jeden Digitalausgang DOO0-DO5 eine Treiberstufe
aus je einem Transistor, um die Relais in der Spektrometer Control Unit (SCU) zu
schalten. Hiermit wird der Detektormodus (CAE/CRR) und die zugehorige Ener-
gieeinstellung (4 Bit) sowie die Maximalenergie (2 Bit) eingestellt. Die Zéhlrate
des Spektrometers im Sattigungsmodus kann wahlweise per Pulszéhlung von TTL-
dhnlichen Pulsen mit CO oder nach Frequenz-Spannungskonversion per Al eingelesen
werden. Letzteres wird bevorzugt, da es wiederholt zu Problemen bei Uberlaufen des

Zahlers kam.

Die Synchronisation von Laser und PC wird von der Software ibernommen. Da-
bei kann unter Windows 7 als Nichtechtzeitsystem nur der 10 Hz Takt ausreichend
genau erzeugt werden. Der Laser benétigt jedoch Rechteckpulse von O(107%) s Dau-
er im Abstand von 100 ms. Die Pulsldnge bestimmt dabei die Ausgangspulsenergie
des Pumplasers und ist bei etwa 255 s maximal. Daher wurde eine Schaltung basie-
rend auf einem NT555-Timer verwendet, welche mit fallender Flanke des PC-Signals

Pulse variierbarer Lénge ausgibt [165].
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3.5.1 Software

Die Software ist in Visual C# [182] geschrieben und umfasst im Hauptprogramm
aktuell etwa 4500 Zeilen Code. Sie umfasst die Steuerung und Auslese des Spek-
trometers, des Lasers, des Hochspannungsnetzteils und des PA sowie das Plotten
der Messdaten in Echtzeit. Abbildung 3.29 zeigt einen Screenshot mit Steuerungs-
teil und den verschiedenen Graphen. Die Steuerung ermoglicht die automatische
Aufnahme von Spektren (unter CLAM2 settings), Ixan(Ug)-Kurven (unter Auto-
mation) und QE-Plots (unter QF) sowie das manuelle Aufnehmen einer [, (Ug)-
Kurve durch Variation der Spannung in 10" V Schritten (n € {0,1,2,3,4}) (unter
Voltage Control). Energy Range entspricht dem Bereich der kinetischen Energie der
zu messenden Elektronen. Die samples/step werden zur Mittelung der Zahlrate pro
Energiewert verwendet. Daneben existieren weitere Registerkarten fiir die Aufnah-
me eines U(z)-Plots (U(z)), diverse Hardware-Einstellungen (Hardware Settings),
zur Kalibration und zum Testen verschiedener Parameter (Calibration & Testing)
sowie fiir die Lasereinstellungen (NT'342A). Wahrend einer Messung wird das aktu-
elle Spektrum, der Ik 4, (Ug)-Plot, ein QE-Plot (zusammen mit dem jeweiligen Plot
fiir Strom und Photonenzahl) und ein Strommonitor iiber einen wéhlbaren Zeitraum
ausgegeben, sofern jeweils aktiviert. Die Daten werden unmittelbar nach Aufnahme
auf die Festplatte geschrieben. Eine Messdatei enthélt die folgenden Werte: Gate-
spannung, Kathodenstrom, Abstand Kathode-Gate, makroskopische Feldstarke, ki-

netische Energie, Laserwellenlinge und einen Zeitstempel im Takt von 100 ms.
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3.5.2 Messgeschwindigkeit und Messfehler

Alle fiir die direkte Aufnahme von Messwerten relevanten Funktionen der Hard-
und Software sollen im Folgenden soweit wie notig erlautert werden. Das Setzen der
Gatespannung erfolgt iiber AO1 der Messkarte mit 16 Bit Genauigkeit. Als Refe-
renzspannung verwendet die Karte dabei eine interne Referenz von 5 V, wahlweise
kann auch eine externe vorgegeben werden. Die Referenzspannung wurde mit ver-
schiedenen Voltmetern kalibriert. Der Fehler wird dabei durch die mittlere Abwei-
chung der Gerate von 10 mV zu 2 % abgeschétzt. Der AO1 verfiigt laut Datenblatt
iiber eine Genauigkeit von £1 LSB!8. Bei 10 V entspricht dies einer Abweichung
von 10/2 = 0.15 mV oder 0.015 %, was vernachlissigt werden kann. Der Span-
nungsabfall zwischen dem Ausgang der Karte und dem Eingang des FUG betrigt
AU = Ranschiuss - Lao1,10v, was aber gegen den hochohmigen Eingang des FUG
nicht relevant ist. Der Spannungsabfall zwischen Ausgang des FUG und dem Ga-
te kann ebenfalls vernachléssigt werden, da der maximale Strom von 1 mA und
der Anschlusswiderstand von R < 1 €2 keinen relevanten Beitrag im Vergleich zur
Ausgangsspannung von einigen Kilovolt verursacht. Bei der Datenaufnahme wird
die eingestellte Sollspannung mitgeschrieben, die tatsédchliche Spannung kann also
um bis zu 2 % variieren. Da mit dem PFES-System zunéachst das Auftreten ver-
schiedener Effekte und keine Prézisionsmessungen durchgefithrt werden sollen, ist
dieser Fehler akzeptabel. Um ihn bei Bedarf zu reduzieren, kénnen einerseits die ge-
nannten Fehler durch entsprechende Mafnahmen reduziert werden und andererseits
die tatsdchliche Spannung am Gate gemessen werden. Entweder wird dann die-
se mitgeschrieben oder anhand dieser eine Kalibration durchgefiihrt. Das zeitliche
Verhalten der Gatespannung auf eine Spannungsanderung der Software ergibt sich
im Wesentlichen aus der Kapazitdt des Hochspannungskabels zwischen FUG und
der Vakuumdurchfithrung im Deckelflansch von etwa 100 pF. Damit ist eine Span-
nungsdnderung von 6,U = I mar/Craber = 107 V/s moglich. Dies ist ausreichend,
da die grofste Spannungsédnderung bei Aufnahme einer [ ., (Ug)-Kurve auftritt und
100 V/s nicht tibersteigt.

Der Fehler bei der Messung des Kathodenstroms resultiert aus dem Messfehler

des PA. Dieser ist wie in [181] gezeigt von der Dauer einer Messung abhéngig und

181,SB, least significant bit: das niedrigstwertige Bit einer Reihe von Bits
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Tabelle 3.4: Ubersicht der Messfehler des Keithley 6485 PA bei den verfiigbaren
Messbereichen. Nédhere Angaben zu den einzelnen Fehlern sind in [181] zu finden. Durch
die Auslese des PA iiber GPIB mit sechs Dezimalstellen reduziert sich der Ablesefehler
des Displays. Er kann damit gegeniiber den anderen vernachlassigt werden.

5Y2 DIGIT ACCURACY (1YR)!

DEFAULT  +(% RDG. + OFFSET) TYPICAL ANALOG RISE TIME 3
RANGE RESOLUTION 18°-28°C,0-70% RH RMS NOISE 2 (10% to 90%)
2 nA 10 fA 0.4 % + 400 fA 20 fA 8 ms
20 nA 100 fA 04 %+ 1pA 100 fA 8 ms
200 nA 1pA 0.2 %+ 10pA 1 pA 500 pis
2 pA 10 pA 0.15% + 100 pA 10 pA 500 pis
20 pA 100 pA 0.1 %+ 1nA 100 pA 500 pis
200 pA 1nA 0.1 %+ 10nA 1nA 500 ps
2mA 10 nA 0.1 % +100 nA 10 nA 500 pis
20mA 100 nA 01 %+ 1pA 100 nA 500 pis

bei 20 ms minimal. Aus diesem Grund wird iiblicherweise mit einer Frequenz von
50 Hz abgetastet. Hinzu kommen die gerdteinternen Fehler des PA, wie Tabelle
3.4 zeigt. Fiir jede Messung wird der jeweils kleinstmogliche Messbereich gewahlt,
woraus sich der jeweilige Fehler ergibt. Der Fehler des PA ist in der Regel gegeniiber

dem FE-Rauschen vernachléssigbar.

Die zu messende Energie des CLAM2 wird durch die Spannung an der Ein- und
Austrittsblende bestimmt. Daran angepasst werden die Spannungen auf den Lin-
sen und den Hemisphéren. Die Flankensteilheit beim Einstellen dieser Spannungen
kann vernachléssigt werden. Die Verzogerung, mit der die Elektronen nach einer
Anderung der kinetischen Energie des CLAM2 das Channeltron erreichen, betrigt

flugzeitlimitiert nur etwa 0.2 ps:

S 1m

S
v \2W/m. \/2-80 oV /512 keV /¢

~0.19-107%s. (3.17)

Hinzu kommt eine Verstarkungsdauer im Channeltron von etwa 500 ns. Die anschlie-
Kende Pulsverstarkung und -formung liegt im gleichen Bereich. Die grofte Verzoge-
rung kommt dann durch das eigentliche Zahlen hinzu. Zur Aufnahme eines Spek-
trums ist eine Zihlrate zwischen 10 — 10° s=! anzustreben. Da die Zihlrate durch
Messung der Spannung nach einer Frequenz-Spannungs-Konversion (FSK) erfolgt,
ist eine Anderung der Zihlrate erst nach ausreichend vielen Pulsen mit genann-

ter Frequenz sinnvoll zu messen. Um das Rauschen nach der FSK zu reduzieren,
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verfiigt die Spektrometerelektronik iiber eine analoge Mittelung mit Zeitkonstanten
zwischen 3.3 und 10° ms. Hier hat sich eine Einstellung um 100 ms und eine Mit-
telung iiber fiinf Messwerte der Messkarte als optimal herausgestellt. Naheres dazu
ist in [154]| ausgefiihrt. Zusammenfassend muss also eine Verzogerung von einigen
zehn Millisekunden vor der Aufnahme des ersten Werts fiir die Zahlrate beriick-
sichtigt werden. Dies wird in der Software einstellbar beriicksichtigt und betragt

ublicherweise 50 ms.

Die eingestellte Wy;,, des Spektrometers wird durch die Spannung U 40 des AO1
zwischen 0-10 V bestimmt. Diese muss kalibriert werden, da es sonst zu einem Offset
und einem falschen Wy, (U 401)-Verhalten kommen kann. In der Software wurde dies
durch eine lineare Korrektur berticksichtigt. Da nur der Energiebereich um 80 eV bei
einem Messbereich von 0-1638 eV wichtig ist, ist eine Korrektur hoherer Ordnung

hier nicht notwendig.



4 Photosensitivitat der Feldemission

von B-dotiertem Silizium

In diesem Kapitel werden die Emissionseigenschaften eines strukturierten p-
Silizium-Arrays unter Laserbestrahlung mit W, = 2.3 eV untersucht. Dazu wird
zunachst die Struktur und Herstellung der Kathoden erlautert. Anschlieffend wird
die Emission ohne Bestrahlung anhand der FN-Kurve und der Elektronenspektren
charakterisiert. Auf Basis dieser wird dann der Einfluss der Photonen auf den in-
tegralen und energieaufgelosten Emissionsstrom untersucht. Daraus kann auf das

Verhalten der Elektronen in der Kathode unter Bestrahlung geschlossen werden.

4.1 Struktur und Herstellung der Si-Spitzen-Arrays

Die verwendete Kathode besteht aus 106 cm™3 B-dotiertem, [100]-orientiertem Si-
lizium mit einem spezifischen Widerstand von etwa 5 €2cm. Darauf befinden sich
sechs hexagonale Patches mit verschiedenen Durchmessern (@ = 1, 40, 200, 500,
760, 1000 pm), die gleichméfig auf einem Ring mit 10 mm Durchmesser verteilt
sind. Mit dem Offset zwischen Kathoden- zur Spektrometerachse von 5 mm kon-
nen damit durch Rotation der Kathode alle Patches untersucht werden. Die Patches
bestehen aus Si-Spitzen, die in Dreiecksanordnung mit einem Abstand von 20 pm
angeordnet sind. Die Hohe der Spitzen betragt etwa 1 pm mit einem Spitzenradius
von etwa 25 nm, wie Abbildung 4.1 zeigt. Die Spitzen decken innerhalb eines Patches
etwa 1/1200 der Kathodenoberfliche ab. Alle in diesem Kapitel présentierten Messun-

gen wurden an dem Patch mit 200 pm Durchmesser mit 91 Spitzen durchgefiihrt.

Die Herstellung der Kathoden erfolgte an der OTH Regensburg in der Gruppe
von Prof. R. Schreiner [183,184]. Die einzelnen Schritte des Herstellungsprozesses
sind schematisch in Abbildung 4.2 dargestellt. Zunéchst wird thermisch eine Oxid-
schicht von 750 nm Dicke auf einem Si-Wafer von 100 mm Durchmesser erzeugt.
Mit einer Maske wird die Struktur von 12 Kathoden per Photolithographie tibertra-

gen. Nach Entfernung des Photoresist und der Oxidschicht per reaktivem lonenétzen
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Abbildung 4.1: SEM-Aufnahmen des Si-Spitzenarrays (&= 200 pm) und einer ein-
zelnen Spitze.

(RIE) mit CHF3 und O, verbleiben an den Positionen der spéteren Spitzen SiO,-
Scheiben mit einem Durchmesser von 2 pm. Per RIE mit SFg und O wird dann die
vertikale Struktur der Spitzen definiert. Dabei erfolgt das Atzen zwischen den Berei-

(a) Oxidation

(d) RIE-etching (e) Sharpening oxidation (f) Si-tip cathode

Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der Prozessschritte bei der Fertigung der
Si-Spitzen-Arrays, aus [183,184]. a) Thermische Oxidation der Waferoberfliche. b)
Strukturierung per Photolithografie. ¢) Transfer der Struktur in das SiOs per RIE. d)
vertikale Strukturierung der Spitzen per weiterem RIE. e) Schirfung der Spitzen per
Oxidation. f) Entfernung des SiO per nasschemischem Atzen.
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chen der verbliebenen SiOs-Scheiben. Neben einem Abtrag senkrecht zur Oberflache
kommt es zu einem Unteriitzen der Scheiben, wobei die Atztiefe etwa dem vierfachen
Abtrag in lateraler Richtung entspricht. Es verbleibt ein Siliziumzapfen mit einem
Durchmesser von 1 pm, welcher nétig ist, um ein Abfallen der SiO,-Scheiben zu
verhindern. Anschliefend wird die freie Oberflache bei 940 °C erneut oxidiert, bis
die Oxidschichten sich in der Mitte der spateren Spitzen treffen. Es entsteht ein Pro-
fil wie in Abbildung 4.2e gezeigt. Abschliefend wird das gesamte verbliebene SiOq
per nasschemischem Atzen entfernt. Es verbleibt eine reine Si-Oberfliche mit den
fertigen Spitzen. Durch Variation der einzelnen Schritte konnen die Parameter der
Spitzen wie Durchmesser, Hohe, Spitzenradius und Kriimmungsradius an der Basis
verandert werden. Bei Bedarf kann nach einem weiteren Oxidationsschritt zur Er-
zeugung einer Isolationsschicht eine leitende Schicht als Gateelektrode aufgedampft

werden.

4.2 Experimentelle Ergebnisse und Interpretation

Zunéachst wurde das Emissionsverhalten einer einzelnen Si-Spitze untersucht. Diese
Messung wurde am Feldemissionsrastermikroskop (FERM) durchgefiihrt [185]. Dies
verfiigt im Gegensatz zum PFES {iber eine Diodenanordnung mit Wolframanoden.
Diese weisen unter anderem eine Kegelstumpfgeometrie mit verschiedener Spitzen-
durchmessern dy, auf. Des Weiteren ist die Kathode dreidimensional translatierbar,
um den Abstand und die Position relativ zur Anode zu definieren. Die Tiltkorrek-
tur erfolgt an der Kathode. Mit einer Nadelanode mit dy, = 20 pm lasst sich das

Emissionsverhalten einer einzelnen Spitze untersuchen.

Die FN-Kurve der einzelnen Spitze weist alle drei in Kapitel 2.3.2 genannten
Emissionsbereiche auf, wie in Abbildung 4.3 zu sehen. Insbesondere ist das Plateau
deutlich ausgeprigt. Es ist jeweils die Kurve beim Steigern (A) und Senken (B)
der Gatespannung gezeigt. Das Rauschen in A ist hoher als in B. Dies kann auf ein
Erwérmen der Spitze im Lawinenbereich und eine daraus resultierende Reinigung der
Spitze von Adsorbaten zuriickgefiihrt werden. Dies ist auch der Grund fiir die geringe
Verschiebung der Emissionsbereiche zwischen A und B. Bei niedrigen Spannungen
ist das metallartige FE-Verhalten zu sehen. Bei etwa 3 nA setzt die Sattigung des

Stroms ein. Das Plateau reicht bis etwa 21 nA. Im anschlieffenden Lawinenbereich
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wurde der Strom auf ein Maximum von 300 nA gesteigert, bevor die Spannung wieder
reduziert wurde. Dies hatte abgesehen von der Reinigung keine Auswirkungen auf
die Spitze. Die Feldiiberhohung wurde nach Gleichung 2.35 aus dem metallartigen
Bereich zwischen 2.3-2.7 kV~! bestimmt und betrigt 5 = 116.

Im néchsten Schritt wurde das Array mit einem Durchmesser von 200 pm
(91 Spitzen) im PFES untersucht. Zur Photoanregung wurde ein griiner Dauerstrich-
Halbleiterlaser mit A = 532 nm (=2.33 ¢V), P = 100 mW und einem Strahlradius
von wy = 0.5 mm verwendet. Dieser verwendet den gleichen Strahlengang wie der
in Kapitel 3.4.4 gezeigte Laser. Eine Linse zur Fokussierung wurde nicht verwendet.
Unter Berticksichtigung der Transmission von Fenster und Gate erreicht dann jede
Si-Spitze ein Photonenfluss von

0.1 W 7(100 pm)? 1 1

: e —-093-08=2-10" s7". 4.1
233V 7(500 pm)? 400 91 i (4.1)

Nphot ~

Die Strom-Spannungs-Kurve des untersuchten Arrays wurde mit einem Mesh-

Gate mit 220 nm Lochgrofe und dig = 450 pm gemessen. Der zugehorige FN-Plot
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Abbildung 4.3: FN-Plot einer einzelnen Si-Spitze im FERM gemessen, bestehend aus
den Kurven beim Steigern (schwarz) und anschliefenden Senken (griin) der Anoden-
spannung. In den Ubergangsbereichen sowie im Minimum und Maximum der Kurve
beim Senken der Spannung ist der jeweilige Strom markiert.
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ist in Abbildung 4.4 mit und ohne Bestrahlung zu sehen. Mit Bestrahlung ist ein
geringer, aber dennoch signifikanter Anstieg des Stroms zu erkennen. Eine deut-
licher Unterschied der Photosensitivitdt in den drei Bereichen konnte hier jedoch
nicht festgestellt werden. Die drei p-halbleitertypischen Emissionsregionen I-I1I las-
sen sich identifizieren, wobei der Sattigungsbereich sich nur durch eine geringere
Steigung von dem metallartigen Bereich unterscheidet. Bei 1/Ug > 0.086 kV 1 ist
die metallartige FE mit einer Steigung von 25.5 kV zu beobachten. Bei héherem Ug
sinkt die Steigung auf 23.9 kV, was auf eine Verarmung von Ladungstriagern in die-
sem Bereich schliefen lisst. Bei 1/Ug < 0.058 kV~! wiichst die Steigung durch die
Erzeugung sekundérer Elektronen wie in Kapitel 2.3.1 beschrieben wieder an. Als
Ursache fiir den kaum ausgepriagten Sattigungsbereich kann man von einer mangeln-
den Homogenitét der Spitzen ausgehen. Die gemessene FN-Kurve ergibt sich aus der
Uberlagerung der verschiedenen FN-Kurven der 91 einzelnen Spitzen. Abweichungen
in der Geometrie einzelner Spitzen fithren hier zu einer unterschiedlichen Emissions-
charakteristik und damit zu Plateaus bei verschiedenen 1/Ug. In der Uberlagerung
wird der Séttigungsbereich dann nur noch schwer erkennbar. Daneben muss von
parasitaren Emittern auf der Kathode ausgegangen werden. Bisher kénnen Katho-
den nicht unter staubfreier oder -reduzierter Atmosphére in der Schleuse installiert
werden. Dazu miissten im Schleusenbereich Reinraumbedingungen erzeugt werden.
Am einfachsten ist dies lokal mit einem Laminar-Flow-System mdoglich. Darin wird
ein laminarer Strom vorgefilterter Luft erzeugt, der auftretenden Staub lokal ver-
dréngt. Ein solches System soll in naher Zukunft installiert werden. Nachdem die
Kathode aus dem System ausgeschleust wurde, wurde sie unter einem optischen
Mikroskop untersucht. Dabei wurden einige Partikel gefunden, die als parasitéire
Emitter in Frage kommen. Neben einer Optimierung der Emitterhomogenitét soll-
te das Emissionsverhalten nach Installation eines entsprechenden Systems erneut

iiberpriift werden.

Die Inhomogenitiat der Emission wird bei Betrachtung der Spektren ohne Be-
strahlung, wie in Abbildung 4.5 gezeigt, noch deutlicher. Im Bereich der metallarti-
gen FE bei I, = 0.05 pA wird ein einzelner Peak gemessen. Dieser stammt aus der
Emission aus dem degenerierten Leitungsband sowie aus Oberflichenzusténden. Bei
T'rcarn = 0.35 1A ist eine Verschiebung des Spektrums sowie ein Aufspalten des Peaks
zu beobachten. Die Verschiebung kann auf einen Spannungsabfall iber den Spitzen

zuriickgefiithrt werden. Diese sollten unterhalb der Sattigung einen konstanten Wi-



104 4 Photosensitivitat der Feldemission von B-dotiertem Silizium

N L) ll I L) ‘ L) I L) L) L) I L) L) L) I L) A
| |
i . , i
B ¢ | |
ol W |
i . ! i
L ] |
| I I
| -
-34 - | f
- : : NENEEN R P T
B ) | 0.055 0.060 0.065 A
C\IA n | | -1 -1 o
5 6 - Il ' Gatespannung  / kV ]
= 252 v 171132 1
= +6.07 | 182 | +1.04 ]
- 251 | 114, 119 T
38 F+4651 +175 1%1.13 7
- | | 4
R | | x i
I ! : + ohne Bestrahlung ]
-40 |- ! ; < mit Laserbestrahlung .
L + x
| |
C 1 ll l 1 I' 1 l 1 1 1 l 1 1 1 l 1 ]
0.06 0.08 0.10 0.12

Gatespannung” / kV'

Abbildung 4.4: FN-Plot des Si-Arrays mit und ohne Laserbestrahlung, gemittelt
iiber die jeweiligen Kurven beim Steigern und Senken der Gatespannung. Die drei
Bereiche sind durch gestrichelte Linien getrennt und in der ersten Zeile der Tabelle
gekennzeichnet (I-III). Die Tabelle gibt fiir jeden Bereich die jeweilige Steigung aus
dem linearen Fit an (ohne/mit Bestrahlung in schwarz/blau) Die linearen Fits sind nur
in Bereich I gezeigt. Inset: Detailansicht der Bereiche II und III mit den zugehorigen
Linearfits.

derstand aufweisen und sich somit proportional zu Ig.y, aufladen. Dadurch wird die
Vorspannung effektiv reduziert. Die Aufladung resultiert dann in einer geringeren ki-
netischen Energie der emittierten Elektronen. Die Aufspaltung in zwei Peaks kénnte
wieder aus der Inhomogenitéat der Spitzen resultieren. Einige Spitzen sind hier bereits
in Séttigung und weisen dann einen noch hoheren elektrischen Widerstand auf und
laden sich somit stiarker auf, als die Spitzen unterhalb der Sattigung. Steigert man
den Strom weiter, nimmt die Aufladung zu und das Aufspalten der Peaks wird gro-

Rer, wie die Spektren bei Ik, = 0.6 und 1.3 pA belegen. Zudem steigt die Zahlrate
im niederenergetischen Peak gegeniiber dem Peak der Spitzen unterhalb der Satti-

gung an, was belegen wiirde, dass die Zahl der Spitzen in Sattigung mit steigendem
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Abbildung 4.5: Normierte FE-Spektren des Si-Arrays bei verschiedenen [y . Die
Kathodenvorspannung lag bei Uy = 81.5 V. Alle Spektren mit I < 1.3 pA wurden
mit Wyess = 20 eV und einer Spaltbreite von w = 2 mm aufgenommen, was nach
Gleichung 3.1 einer Auflosung von AW = 210 meV entspricht. Bei héheren Stréomen
wurde Wyess = 5 €V und w = 2 mm verwendet, was zu AW = 53 meV fiihrt.

tigung mit steigendem Strom zunimmt. Fiir diese Erklarung der Aufspaltung ist

es notwendig, dass der Widerstand beim Ubergang vom metallischen in den Sit-
tigungsbereich sprunghaft ansteigt. Andernfalls waren nicht zwei diskrete Peaks,
sondern eine breite Verteilung zu erwarten. Eine andere Erklarung kénnte sich aus
der zunehmenden Bandverbiegung mit steigender Spannung und daraus resultieren-
den Effekten wie beispielsweise der Relaxation oder anderen ergeben. Dies lasst sich
hier jedoch nicht abschliefend kldren. Steigert man den Strom bis in den Bereich

der Sekundérelektronenerzeugung, sinkt die Aufladung stark ab. Der Widerstand

ist durch die zusatzlich angeregten Ladungstrager hier also stark reduziert. Durch
den hohen Strom bleibt die Aufladung aber iiber der im metallartigen Bereich. Des
Weiteren fallen die Peaks wieder zusammen, wenn alle Spitzen in diesem Bereich

emittieren, was bei einem Strom von ., = 5 nA der Fall ist.
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Aus der Aufladung eAU der einzelnen Peaks und dem zugehorigen Strom g o
lasst sich der Widerstand R = AU/l der Spitzen in den einzelnen Bereichen
berechnen, was in Abbildung 4.6 fiir die Spektren aus Abbildung 4.5 gezeigt ist. Der
Peak bei Iy, = 0.05 pA und die drei hoherenergetischen Peaks der aufgespaltenen
Spektren lassen sich der metallartigen FE zuordnen. Entsprechend weisen diese alle
einen gleichen Widerstand im Bereich von R ~ 5 M) auf. Die drei Peaks, die aus
dem Sattigungsbereich stammen, weisen einen hoheren Widerstand von R ~ 8 M)
auf. Bei Ixq, = 5 pA fallt der Widerstand auf R = 180 k2 und bei 10 pA weiter auf
80 k2. Dies bestétigt die Erzeugung zusétzlicher Ladungstrager im Lawinenbereich
der Emission. Das Spektrum bei Ixqp, = 10 pA ist der Ubersichtlichkeit halber in
Abbildung 4.5 nicht gezeigt, entspricht qualitativ jedoch dem bei 5 pA.
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Abbildung 4.6: Widerstand der Si-Spitzen bei verschiedenen Emissionsstromen g qn
in den Bereichen I — I11. Inset: FN-Plot ohne Beleuchtung aus Abbildung 4.4. Die
gestrichelten Linien trennen die drei Bereiche. Die Pfeile kennzeichnen die Punkte, an
denen die jeweiligen Spektren aufgenommen wurden. Thre Farben entsprechen denen

in Abbildung 4.5.
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Unter Beleuchtung ist in allen Spektren eine Reduzierung der Aufladung von
AU/U = 20 — 50 % zu beobachten, wie Abbildung 4.7 fiir I ., = 0.05 und 5 pA
zeigt. Ein systematisches Verhalten konnte dabei nicht festgestellt werden. Die redu-
zierte Aufladung deutet auf die Erzeugung zuséatzlicher Ladungstriager durch Pho-
toanregung und damit ein Absinken des Widerstands hin. Um den Anregungs- und
Relaxationsmechanismus unter Beleuchtung zu verstehen, ist ein Vergleich mit den
Spektren ohne Beleuchtung nétig. Dazu muss die unterschiedliche Aufladung wie
folgt korrigiert werden. Ohne Beleuchtung handelt es sich um reine FE, die in p-
Halbleitern im Wesentlichen aus dem degenerierten Leitungsband (LB) stammt, wie
in Abbildung 2.12 gezeigt. Die hoherenergetische Flanke des Spektrums liegt dann
am Fermi-Niveau Wp, die niederenergetische im LB darunter. Unter nicht zu in-
tensiver Beleuchtung sollte sich die Besetzung der niederenergetischen Zusténde nur
vernachléssigbar dndern, da der Grofsteil der optisch angeregten Elektronen aus dem
Valenzband (VB) stammt und in Zusténde bei W relaxiert. Der optische Ubergang
vom VB ins LB ist hier wahrscheinlicher als der Intrabandiibergang im LB. Das
heifst, dass das Spektrum mit Beleuchtung in der Regel das Spektrum ohne Be-
leuchtung enthéalt und zusédtzlich um die optisch angeregten Elektronen bei oder
iiber Wy erweitert ist. Daher ist die niederenergetische Flanke beider Spektren un-

ter Beleuchtung weitgehend invariant und damit zur Aufladungskorrektur geeignet.
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Abbildung 4.7: Elektronenspektren der p-Si-Kathode mit und ohne Beleuchtung bei

Icath, = 50 nA (links) und 5 pA (rechts). Die Spektren ohne Beleuchtung wurden
aufladungskorrigiert.
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Bringt man beide Spektren mit ihrer niederenergetischen Flanke in Deckung,
kann man die durch Beleuchtung zusétzlich emittierten Elektronen identifizieren,
wie in Abbildung 4.7 zu sehen. Bei 50 nA ist nur ein geringer Zuwachs der Zahlrate
zu erkennen. Auf die Besetzung der angeregten Zustédnde lédsst sich daraus jedoch
nicht schlieRen. Bei 5 pA ist dagegen eine Anderung der Zihlrate von etwa 30 %
zu sehen. Bei den optisch angeregten Zustdnden handelt es sich um solche an der
unteren Leitungsbandkante. Das heiftt, dass Elektronen vom Valenzband aus direkt
in diese Zustdnde angeregt wurden oder nach Anregung in hoherliegende Zustdnde
dorthin relaxiert sind. Dies lésst sich auch mit Hilfe der Bandstruktur und der
Absorption von Si nicht vollsténdig kldren. Beide sind in Abbildung 2.5 bereits
gezeigt worden. Bei der verwendeten Laserenergie von W, = 2.33 eV betragt die
Absorption nur etwa o = 10* em™!. Zwischen Valenz- und Leitungsband sind damit
energetisch nur indirekte Uberginge moglich (I' — L, I' — A, T' — %, L — X).
Dabei sollten die Ubergéinge I' — L und L — X die hochste Wahrscheinlichkeit
haben, da hier die Steigung der Bénder im Anfangs- und Endzustand gleich ist. Ein
direkter Ubergang ist erst mit 1/, = 3.4 eV bei X méglich. Die Absorption ist dort
um mehr als eine Grokenordnung hoher als bei der hier verwendeten Energie. Von
den moglichen Ubergéngen mit dem Anfangszustand bei I' liegen die Endzustéinde
alle mindestens 1 eV oberhalb der unteren Leitungsbandkante bei X;. Diese liegt
im aufladungskorrigierten Spektrum von Abbildung 4.7b bei etwa 78.5 eV. 1 eV
dariiber wurden keine Elektronen detektiert. Das heifst, dass die Elektronen nach
diesen Ubergiingen zunichst relaxiert sind und dann erst emittiert wurden. Nach
dem anderen moglichen Ubergang L — X befinden sich die Elektronen bereits an
der unteren Leitungsbandkante und wiirden von dort direkt emittiert. Abbildung 4.8
kennzeichnet die hier dargestellten Prozesse noch einmal in der Bandstruktur. Es
ldsst sich festhalten, dass der Emissionsstrom im Wesentlichen durch FE zustande
kommt und durch Bestrahlung ein relevanter Zuwachs auftritt. Bei diesem handelt
es sich dann um PFE aus relaxierten Zustinden. Es kommt dabei zum Auftreten
zusétzlicher Effekte durch die limitierte Leitfahigkeit.

Auftillig ist, dass die mégliche Emission aus den A-Zustédnden nicht erfolgt. Dort
ware die Tunnelwahrscheinlichkeit wegen der geringeren Barrierenhéhe- und breite
hoher als aus den X;-Zustédnden. Eine Erklarung kann in der [100]-Orientierung
(A-Richtung) der Kathode gefunden werden. Elektronen in A-Zustédnden miissten

die Spitze unter einem Winkel von 45° zur Kathodenoberfliche verlassen. Auf dem
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Abbildung 4.8: Bandstruktur von Si mit den energetisch moglichen Ubergéingen bei
W, = 2.33 eV. Die blauen Pfeile kennzeichnen die Ubergiinge, bei denen die Band-
steigung im Anfangs- und Endzustand identisch und Null sind. Dies sind die Uber-
génge mit der héchsten Ubergangswahrscheinlichkeit und der hochsten kombinierten
Zustandsdichte. Die griinen Pfeile kennzeichnen die beiden iibrigen méoglichen Uber-
génge. In der ¥-Richtung sind energetisch auch noch Ubergéinge links und rechts des
markierten moglich.

Apex der Spitze bedeutet dies eine Steigerung der effektiven Barrierenbreite um
V2. Dies iiberwiegt offensichtlich die um 1 €V hohere Anregung, insbesondere unter
Berticksichtigung der exponentiellen Gewichtung in der Tunnelwahrscheinlichkeit.

Zudem weist die [100]- eine geringere Austrittsarbeit als die [111]-Oberfliache auf.

Nimmt man eine kugelférmige Rundung des Spitzenkopfs an, liegt die [111]-
Richtung auf der Kugeloberfliche bei 45° zur Achse der Spitze. Dort tritt keine
Verbreiterung der effektiven Barriere wie oben auf. An dieser Stelle ist jedoch das
lokale elektrische Feld um etwa 15 % gegeniiber dem Apex abgefallen, wie in der
Simulation aus Abbildung 5.8 im folgenden Kapitel noch gezeigt wird. Hinzu kommt
eine um 7 % geringere Schottky-Absenkung. Die Summe aller Effekte fiihrt trotz der
hoher angeregten Zusténde zu einer unterdriickten Emission der [111]-Richtung bei

[100]-orientierter Oberflache. Zudem tritt iiblicherweise eine Relaxation der Elektro-
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nen auf ihrem Weg zur Oberfldche ohnehin auf, da durch das Eindringen des elektri-
schen Felds in das Si ein Potentialgefille vorliegt. Die Elektronen werden dann aus
den unteren Zustdnden des degenerierten Leitungsbands emittiert, wie in Kapitel
2.3.2 erlautert.

Die Aufspaltung der sp3-Hybridorbitale ist an der Oberfliche von Si nicht so
stark ausgepragt wie im Volumen. Daher existieren in der Bandliicke elektronische
Oberflachenzustiande (OZ). Zudem sind OZ durch Adsorbate méglich. Sie kommen
dann sowohl als Anfangs- sowie Endzustinde bei der Anregung in Frage, da sie
auch im thermischen Gleichgewicht eine Elektronenbesetzung aufweisen. Bei einer
Anregung vom Valenzband in die OZ, bilden sie die niederenergetische Flanke der
Spektren, da die untere Leitungsbandkante etwa im Maximum des Peaks liegt. Bei
einer Anregung aus den OZ in das Leitungsband wéren die Elektronen relaxiert,
bevor sie emittiert wurden, da 2.33 €V iiber der niederenergetischen Flanke keine

emittierten Elektronen detektiert wurden.

Bei den Doppelpeaks bei Ik, = 0.35, 0.6 und 1.3 pA tritt qualitativ das gleiche
Verhalten wie oben beschrieben auf, wie Abbildung 4.9 fiir Iy, = 1.3 pA zeigt.
Unter Beleuchtung kommt es ebenfalls zu einer reduzierten Aufladung (Abbildung
4.9a). Nach Aufladungskorrektur der niederenergetischen Peaks, sicht man zunéchst
ebenfalls einen Zuwachs an Elektronen in den Zusténden im Bereich der Fermi-Kante
(Abbildung 4.9b). Dabei liegen die hochsten besetzten Zusténde um 0.1 eV iiber de-
nen ohne Beleuchtung. Bei dieser Korrektur sind die hoherenergetischen Peaks dann
jedoch nicht in Deckung. Die Aufladungsdnderung unter Beleuchtung ist also in den
Bereichen I und II unterschiedlich stark ausgeprigt. Daher wurde anschlieffend die
Aufladung anhand der hoherenergetischen Peaks, also denen aus Bereich I, korrigiert
(Abbildung 4.9¢). Eine hohere Besetzung an der Fermi-Kante kann dann abgesehen
vom Tail bei Wy;, > 76 eV nicht festgestellt werden. Dies entspricht ebenfalls der
Beobachtung der Spektren bei 50 nA. Die Photosensitivitat ist im Bereich I also
weniger ausgepragt als in den Bereichen II und III. Die hohere Empfindlichkeit dort
lasst sich in Bereich II mit dem Mangel an Ladungstragern erkldren. Im Bereich
I1I fithren zusétzliche Elektronen zu einer weiteren Verstarkung des Lawineneffekts.
Bei den Elektronen bei Wy, > 76 €V wird davon ausgegangen, dass sie aus Spitzen
stammen, die weniger stark aufgeladen waren als die iibrigen. Dieser Tail ist eben-

falls in den Spektren ohne Bestrahlung zu finden, daher kann es sich nicht exklusiv
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um Elektronen handeln, die aus angeregten Zusténden iiber Wy stammen. Die etwas
héhere Zahlrate im Tail in den Spektren mit Beleuchtung wird darauf zuriickgefiihrt,

dass sich die Spitzen unter Beleuchtung weniger stark aufgeladen. Die Anzahl mit
geringer Aufladung ist folglich héher.
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Fiir zukiinftige Untersuchungen ist ein direkter Vergleich der Emission eines
[100]- und eines [111]-orientierten Wafers mit sonst gleichen geometrischen Struktu-
ren interessant. Sofern der in Abbildung 4.8 gezeigte elektronische Ubergang entlang
der A-Richtung bevorzugt auftritt, konnte mit einem [111]-orientierten Wafer ein
héherer Strom auftreten. Die Emission wire dann direkt aus den angeregten Zu-
stdnden moglich und die Tunnelwahrscheinlichkeit damit héher. Sollte es dennoch
zu einer Relaxation zum X-Punkt kommen, wire die [100]-orientierte Kathode die
bessere Wahl. Grundsétzlich wére es allerdings sinnvoller, wenn man einen Laser

mit W, = 3.4 eV oder W, = 4.4 eV verwendetet, da damit direkte Uberginge in
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der A-Richtung beziehungsweise bei X moglich sind. Die Photoabsorption ist dort
um mehr als eine Grofenordnung héher, wie in Abbildung 2.5 gezeigt. Bei entspre-
chender Wahl der Kristallorientierung sollten die beobachteten Effekte dann deutlich
ausgeprigter sein. Fiir eine weitergehende Analyse des Prozesses sind PFE-Spektren
bei verschiedenen Photonenenergien nétig. Diese sind mit dem OPO-Laser und dem
installierten Elektronenspektrometer aus den in Kapitel 3.3.3 genannten Griinden

nicht moglich. Die Analyse wird mit dem neuen Spektrometer zukiinftig fortgefiihrt.



5 Quanteneffizienz und Feldabhangigkeit

photoemittierter Elektronen aus Gold

Dieses Kapitel befasst sich mit der Messung der Quanteneffizienz (QE) einer
Au-Kathode in Abhéngigkeit der Energie der eingestrahlten Photonen und des elek-
trischen Felds. Zu Beginn erfolgt eine ausfiihrliche Charakterisierung der Katho-
de mittels SEM, XRD und XPS. Aus dem Spektrum der QE koénnen verschiedene
Beitrage zum Emissionsstrom unterschieden werden. Deren Zustandekommen wird

anhand der Bandstruktur analysiert.

5.1 Kathodencharakterisierung

Die verwendete Kathode ist Teil eines Gold-Sputtertargets mit einer Reinheit von
99.99 %. Da dieses bereits zum Sputtern verwendet wurde, weist es eine hohe Rau-
heit auf und sollte demnach fiir Experimente mit moderater Feldiiberhohung gut
geeignet sein. SEM-Aufnahmen zeigen unregelméfig verteilte Strukturen in Kegel-
form mit verschiedener Grofe auf der Oberfliche, wie in Abbildung 5.1A zu sehen.
Die grofiten Kegel weisen einen Durchmesser von etwa 20 pm am Fuls auf. Bei 6500-
facher Vergroferung sind scharfkantige Strukturen auf der Oberfliche der Kegel zu
erkennen. Zudem besitzen einige Kegel nadelférmige Aufsédtze auf der Spitze, wie
Abbildungen 5.1B und C zeigen. Des Weiteren sind noch kleinere Unterstrukturen
auf der Nadel zu erkennen. Diese konnten aufgrund der begrenzten Auflosung des
SEM jedoch nicht weiter untersucht werden. Bei Betrachtung des Kegels unter ei-
nem Blickwinkel von 45°, wie in Abbildung 5.1D, weist dieser einen Offnungswinkel

von etwa 90° auf. Daraus lasst sich die Hohe des Kegels zu etwa 10 pm abschétzen.

Bei Betrachtung der Oberfliche mit einem Lichtmikroskop bestéatigt sich die Ke-
gelstruktur, es handelt sich hierbei nicht um Krater in der Oberfliache. Es zeigt sich
zudem eine pordse Oberfliche mit gegeneinander in der Hohe versetzten Ebenen,
auf denen sich die Kegelstrukturen befinden. Der Abstand der Ebenen betragt eini-

ge Mikrometer, was bei einem Kathoden-Gate-Abstand im Bereich von dx¢ = 1 mm
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Abbildung 5.1: SEM-Aufnahmen des Sputtertargets, A) unregelméfig verteilte Ke-
gelstrukturen verschiedener Grofe auf der Oberfliche bei 1000-facher Vergréferung,
B) Kegel in der Bildmitte von A bei 6500-facher Vergroferung, C) Kegelspitze aus B
bei 30000-facher Vergroferung, D) Kegel aus B unter einem Blickwinkel von etwa 45°.

keine Auswirkungen auf die FE haben sollte. Es wird davon ausgegangen, dass die
Kegelstrukturen beim Austreten von Goldclustern aus dem Target entstehen. Ein
eintreffendes Sputtergasion trifft auf die Oberfliche und wird darin abgelenkt. Bei
einigen Stofsprozessen wird der Impuls dabei um bis zu 180° umgelenkt und weist
dann senkrecht von der Oberflache in Richtung des Plasmas. Entlang des Pfads wird
das Gold lokal geschmolzen. Beim Austritt zieht ein Goldcluster geschmolzenes Ma-
terial mit und reifit schliefllich von der Oberfliche ab. Die zuriickbleibende Struktur
erstarrt, hierbei sind kegelférmige Spitzen zu erwarten. Ob diese Spitzen sich bis in
den atomaren Bereich fortsetzen, sollte von der Temperatur und der Erstarrungszeit

abhdngen. Des Weiteren ist zu beachten, dass Gold ein duktiles Metall ist und sich
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bei fiir die FE {iblichen Feldstarken verformen kann. Dies betrifft im Wesentlichen
die Lénge der Kegel und etwaig vorhandene Unterstrukturen auf dem Kegel, die sich
aufrichten und auch verlangern kénnen. Von diesen Effekten ist eine Steigerung der

Feldiiberhohung zu erwarten.

Die Kristallorientierung der Kathode wurde anhand des in Abbildung 5.2 gezeig-
ten Rontgendiffraktogramms bestimmt und ist in Tabelle 5.1 aufgelistet. Es zeigt
sich ein polykristallines Gefiige mit einer Vorzugsorientierung in L- und K-Richtung

von 23.8 und 19.5 %, die iibrigen Orientierungen liegen zwischen 5.8 und 13.6 % vor.

Nach den PFES-Messungen wurde ein Réntgenphotoelektronenspektrum (XPS,
englisch: Xray Photoelectron Spectrum) aufgenommen, um die tatsichliche Zu-
sammensetzung im vermessenen Zustand zu bestimmen. Dies ist in Abbildung 5.3

gezeigt. Neben Gold kann Kohlenstoff, Sauerstoff und eine Stahllegierung gefun-
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Abbildung 5.2: Rontgendiffraktogramm der Au-Kathode aus dem Sputtertarget aus
einer ©-20-Messung. Die Peaks sind mit den zugehorigen Miller-Indizes gekennzeich-
net. Zu jedem gekennzeichneten Peak gehort ein gemessener Doppelpeak, der durch
die Messung mit Kap- und Kas-Strahlung zustande kommt.
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Tabelle 5.1: Kristallorientierung der Kathode bestimmt aus dem Roéntgendiffrakto-
gramm in Abbildung 5.2. Es ist jeweils der Miller-Index der gemessenen Ordnung, der
zugehorige Punkt in der Brillouin-Zone (BZ), der gemessene Winkel 20, die jeweilige
theoretische Intensitédt und der damit berechnete relative Anteil jeder Orientierung in
der Kathode aufgelistet. Die theoretische Intensitdt entspricht derer, die eine Probe
aufweisen wiirde, in der alle Orientierungen gleichhéufig vorliegen. Einige Orientie-
rungen kénnen nur in héherer Ordnung gemessen werden oder liegen in verschiedenen
Ordnungen vor, konnen dann aber zusammengefasst werden.

| Miller-Index | BZ | 20 /° | theor. Intensitit / % | rel. Anteil / % |

220 K 65.576 32 19.5

222,111 L | 81.721, 38.184 12, 100 17.0 + 5.78 = 22.8
331 110.80 23 13.6
422 135.42 23 13.0

400, 200 X | 98.133, 44.392 6, 52 8.13 +4.23 =124
311 77.547 36 10.6
420 W 115.26 22 8.16

den werden. Der Kohlenstoff ist auf Spuren des Pumpendls zuriickzufiihren, welches
durch das Evakuieren der Vorkammer der XPS-Anlage mit einer Drehschieberpum-
pe immer zu finden ist. Da das PFES ebenfalls mit einer solchen Pumpe evakuiert
wird, ist dies dort ebenso zu erwarten. Der Umbau auf eine 6lfreie Pumpe ist geplant.
Der Sauerstoff ist durch den Kontakt mit der Luft und durch adsorbiertes Wasser
zu erklaren. Die Spuren des Stahls stammen vom Targettrager der Sputterkammer.
An einigen Stellen war das Target bereits briichig, so dass dort auch Material der
Targethalterung abgetragen werden konnte und sich teilweise auf dem Gold abgela-
gert hat. Quantitativ lasst sich die Zusammensetzung nicht im Rahmen sinnvoller
Fehler angeben, da die Zahl der auftretenden Elemente zu hoch ist und deren o6rt-
liche Verteilung nicht bekannt ist. Qualitativ ist davon auszugehen, dass sich auf
dem eigentlich reinen Au eine wenige Nanometer dicke Schicht der Ablagerungen
befindet. Dies ergibt sich aus der vergleichsweise geringen Intensitat des Goldsignals
im Vergleich zu den tibrigen Elementen, was auch unter Berticksichtigung der einzel-
nen Absorptionsquerschnitte der Fall ist. Dass es sich lediglich um eine sehr diinne
Schicht auf dem Au handelt, zeigt das Diffraktogramm aus Abbildung 5.2, da dort

ausschlieBlich Au-Reflexe nachweisbar sind.
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Abbildung 5.3: XPS des Sputtertargets unter Al-Anregung (W, = 1486 V). Die Ele-
mente und Orbitale der Photoelektronenpeaks sind oberhalb der Kurve gekennzeich-
net, die Augerlinien mit ihren Elementen und den drei beteiligten Schalen (Valenzband
V) unterhalb. Neben den Au-Peaks treten solche von C, O und einer Stahllegierung (Fe,
V, Cr, Zr, Mo) auf. Es ist anzumerken, dass Augerlinien im Gegensatz zu XP-Linien
eine charakteristische kinetische Energie aufweisen. Das Auftreten bei den jeweiligen
Bindungsenergien ist auf die Berechnung dieser aus der gemessenen kinetischen Ener-
gie zuriickzufithren (Wp = W), — Wjy,). Dies erfolgt in der Messsoftware und ist fiir
Zuordnung der XP-Linien notwendig.

Aus dem Sputtertarget wurde ein 10x10 mm? grofes Stiick herausgeschnitten

und mit einem vakuumtauglichen Klebepad auf dem Kathodenhalter befestigt. Um

einen guten elektrischen Kontakt zu gewihrleisten, wurde zusétzlich etwas Silber-

leitlack verwendet. Der feldemittierende Bereich ist damit groRer als die Offnung des

Gates. Es ist also unorthodoxe Emission zu erwarten, so dass die iibliche FN-Analyse

hier keine sinnvollen Werte liefern sollte. Die grokere Kathode wurde vorgezogen, da

es mit einem kleineren Stiick durch die ohnehin raue und pordse Struktur zu einer

starken Emission an den Kanten hatte kommen konnen. Vor dem Einbau des Tar-
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gets in das PFES-System, wurde es mit Aceton und Isopropanol im Ultraschallbad
gereinigt. Die oben genannten Ablagerungen lassen sich damit jedoch nicht nach-
haltig entfernen. C und O sind nach Transport und Abpumpen in der Vorkammer
wieder darauf zu finden und bei den Elementen der Stahllegierung ist davon aus-
zugehen, dass diese metallisch gebunden sind. Ein Abtragen mit der Ionenquelle in

der Praparationskammer wére vorher notig gewesen.

5.2 Experimentelle Ergebnisse und Interpretation

Die Kathode wurde auf dem Kathodentréger installiert und in einen Abstand von
drge = 1.68 mm vor das Gate gebracht. Die Verkippung wurde korrigiert. Zur Be-
strahlung der Kathode wurde der OPO-Laser NT342A-SH bei Photonenenergien
von W, = 3.1 — 5.9 ¢V verwendet. Die Wellenlange wurde dabei in Schritten von 2
nm variiert. Die Kathodenvorspannung betrug Uy = —77.3 V, eine Gatespannung
wurde zunéchst nicht angelegt. Bei einem Abstand von dxg = 1.68 mm entsteht
eine makroskopische Feldstarke von E = Uy/d = 46 kV/m. Es ergibt sich der in
Abbildung 5.4 gezeigte Kathodenstrom 1(1V,). Die Fehler resultieren aus dem Un-
tergrund von etwa 2 pA und den Schwankungen im Strom bei der Messung von etwa
10 %. Die PE setzt bei etwa W, = 3.5 €V ein. Der hochste Strom von 7.75 nA wird
bei W, = 5.08 eV erreicht. Hierbei handelt es sich um den mittleren Strom iiber
100 ms pro Messwert. Dies entspricht einer emittierten Ladung von 0.775 nC pro
Laserpuls oder 0.22 A im Peak.

Das weitere Verhalten der Kathode kann nach Beriicksichtigung des Laserspek-
trums anhand der QE untersucht werden. Diese ist ebenfalls in Abbildung 5.4 so-
wie in Abbildung 5.5 zusammen mit dem QEY 2(W,)-Verhalten gezeigt. Zunéchst
fallt die niedrige Einsatzenergie fiir die PE auf. Diese kann nach [93,165] iiber den
Schnittpunkt der Linearfits von Untergrund und der Einsatzkante des QEY2(WW,)-
Plots bestimmt werden. Es ergibt sich & = 3.5 + 0.17 eV. Dies entspricht der ge-
ringsten Austrittsarbeit aller an der Emission beteiligten Oberflichen. Es kommt
also zu einer Abweichung der Austrittsarbeit von der des reinen Au, die je nach
Kristallrichtung zwischen ®4, = 5.1 — 5.5 €V variiert [72]. Es fallen in den Spek-
tren verschiedene Peaks zwischen 3.6 — 4.25 ¢V und 4.8 — 5.3 eV auf. Innerhalb

dieser steigt die QE um bis zu einen Faktor 5.8 gegeniiber dem Untergrund auf ihr
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Abbildung 5.4: Kathodenstrom I .y, Peakstrom I,,c,; und Quanteneffizienz in Ab-
héngigkeit der Photonenenergie bei Uy = —77.3 V und Uggre = 0 V. Der Peakstrom
im Laserpuls ergibt sich aus der Messdauer von 100 ms und der Pulsdauer von 3.5 ns
zu Ipeqr, = Teain-1071/3.5-107% = 2.8-107 - Ig41,. Der Wert bei W, = 5 eV scheint durch
einen zuséatzlichen statistischen Fehler zum gezeigten systematischen Fehler zustande
zu kommen. Bei den Messungen mit Uggre > 0 V tritt dieses Artefakt nicht mehr auf,
wie spater gezeigt wird.

Maximum von QF = 2.1-107° bei W, = 5.08 éV. In diesen Bereichen kommt es
zu Elektronenanregungen mit hoher Ubergangswahrscheinlichkeit, die auf die elek-
tronische Struktur im Bereich der Oberfliche zuriickgefithrt wird. Des Weiteren ist
abziiglich der Peaks ein quadratischer Anstieg der QE oberhalb der Einsatzenergie
zu beobachten, wie es nach Gleichung 2.12 zu erwarten ist. Die Anregung kann hier
also mit dem freien Elektronengas beschrieben werden. Durch einen Linearfit des
QEY2(W,)-Verlaufs zwischen 4.46 — 4.8 eV konnen weitere Beitrige zur QE unter-
schieden werden. Die Extrapolation der Geraden auf die Abszisse fithrt zu einem
Ursprung der QE-Parabel bei 3.75 eV. Auch bei geringeren W, werden Elektronen

emittiert. Diese weichen also vom Verhalten des freien Elektronengases ab. Hierbei
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kann es sich ebenfalls um PE handeln. Des Weiteren ist in diesem Energiebereich
unmittelbar iiber der Oberflachenbarriere Schottky-induzierte PE aus den Spitzen
moglich. Die Schottky-Absenkung betrigt dort etwa 50 meV, wie spéter noch ge-
zeigt wird. Zudem ist ebenfalls PFE moglich, da die Tunnelwahrscheinlichkeit aus
den hochsten Zustdnden an der Oberflaichenbarriere sehr hoch ist. In jedem Fall
handelt es sich aber nur um einen geringen Beitrag. Im Bereich oberhalb der Peaks
weicht der gemessene Verlauf von der Extrapolation des Fits ab. Subtrahiert man
diesen von den Messdaten, ergibt sich der durch blaue Punkte gekennzeichnete Ver-
lauf in Abbildung 5.5. Ein Linearfit dieses Bereichs fithrt zu einem Ursprung von
W, =5.3 eV.
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Abbildung 5.5: Quanteneffizienz QE in Abhéngigkeit der Photonenenergie W, be-
stimmt aus dem Kathodenstrom aus Abbildung 5.4 und dem Laserspektrum aus Ab-
bildung 3.21. QEY/ 2(W,,)-Verlauf mit A) Linearfit innerhalb der roten Linien sowie B)
Residuum der beiden mit C) Linearfit innerhalb der griinen Linien.

Die C- und O-Anteile sind fiir sich optisch transparent und elektrisch nichtlei-
tend, konnen also nicht den Grofsteil des Emissionsstroms tragen. Die Elemente der

Stahllegierung befinden sich nur in Spuren in den obersten Atomlagen. Es ist nicht
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davon auszugehen, dass sie eine geschlossene Schicht bilden. Dies ist selbst auf glat-
ten Substraten iiblicherweise erst ab einer Schichtdicke von etwa 10 nm der Fall [186].
Bei dieser Dicke wire das Au-Signal im XPS jedoch wegen der geringen Austrittstie-
fe der Photoelektronen nicht mehr nachweisbar. Bei Betrachtung der Kathode zeigt
sich nach wie vor die charakteristische Farbe von Au. Das Verhalten im optischen
Spektralbereich wird also weiterhin hierdurch bestimmt. Es ist davon auszugehen,
dass dies auch im UV der Fall ist. Folglich wird die PE hier durch das Au getragen,
wobei die Oberflachenschicht die Austrittsarbeit auf etwa ®.; = 3.5 €V reduziert.
Eine Absenkung um A® > 2 eV mit chemisch kaum reaktiven Materialien wie
hier konnte eine interessante Alternative zu den sehr anfalligen Alkalimetallschich-
ten bieten. Eine relevante Reduktion durch die Schottky-Absenkung oder &hnliche

Mechanismen kommt hier nicht in Frage.

Die Emission ldsst sich in den vier oben genannten Bereichen qualitativ der
Bandstruktur zuordnen. Es handelt sich in Au bei diesen Photonenenergien um
Ubergiinge zwischen dem d-artigen Valenzband und den s- und p-artigen Leitungs-
biandern sowie innerhalb dieser. Eine exakte Zuordnung der Uberginge ist durch

die komplexere Bandstruktur von Au sowie die fehlenden Elektronenspektren nicht

Abbildung 5.6: Bandstruktur von Gold nach [187|. Die Fermienergie (durchgezogen)
und das Vakuumniveau bei ® = 3.5 eV (gestrichelt) und ® = 5.3 eV (gepunktet)
sind markiert. Kandidaten fiir an der Anregung beteiligte Zustdnde sind markiert. Die
Anfangszusténde sind fiir W, = 4.25 — 4.8 €V (rot) und 5.3-5.9 €V (blau) eingekreist.
Die Endzusténde fiir den Bereich W), = 4.8 —5.3 €V sind mit Kreuzen markiert (griin).
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moglich. Die Uberginge lassen sich jedoch auf wenige Moglichkeiten einschrinken.
Diese sind in Abbildung 5.6 gekennzeichnet. Die Elektronen, die bei W, < 4.25 eV
emittiert werden, haben gerade genug Energie um die Austrittsarbeit zu tiberwin-
den. Thre Anfangszustdnde liegen also am und kurz unterhalb des Ferminiveaus,
von wo aus sie in Zustdnde im Bereich nah oberhalb des Vakuumniveaus ange-
regt werden konnen. Mit den gleichen Endzustanden sind bei W, = 4.25 — 4.8 eV
Anfangszusténde bis zum rot markierten Punkt bei L moglich. Durch den flachen
Bandverlauf ist die Zustandsdichte dort hoher als am Ferminiveau. Fiir die resonan-
ten Anregungen zwischen W, = 4.8 — 5.3 eV eignen sich die vier griin markierten
Endzustdnde. Durch ihre ebenfalls relativ hohe Zustandsdichte ist hier eine hohe
Ubergangsrate zu erwarten. Mit W, > 5.3 eV werden die d-Bander zugéanglich. Die
moglichen Anfangszustéande liegen am rechten blauen Kreis und zwischen den beiden
linken. Dies erklért die Abweichung des Fits in Abbildung 5.5 von den Messdaten
bei W, > 5.3 eV. Alternativ ist es moglich, dass die Emissionen aus Bereichen der
Kathode stammen, die keine Beschichtung aufweisen und daher die Austrittsarbeit
des reinen Au aufweisen. Diese Zuordnung der Emission zu speziellen Bereichen der
Bandstruktur ist allerdings nicht eindeutig. Hierzu wéren eo-Kurven mit Spektren
der emittierten Elektronen notig. Die dargestellte Interpretation erscheint jedoch im

Rahmen der vorliegenden Daten die schliissigste zu sein.

Um die Emission bei hoheren Feldstidrken zu untersuchen, muss zunéchst die
Feldiiberhohung der Kathode bestimmt werden. Hierzu wurde eine FN-Kurve zwi-
schen £ = 0—3.3 MV /m, wie in Abbildung 5.7 zusammen mit dem FN-Plot gezeigt,
aufgenommen. Der FN-Plot zeigt eine Anderung in der Steigung ab etwa 3 MV /m.
Nimmt man eine Austrittsarbeit von ®.; = 3.5 ¢V an , ergibt sich aus dem der
Steigung des FN-Plots eine Feldiiberhohung von § = 6500 im unteren und 5 = 1400
im oberen Bereich. Diese Werte sind jedoch nicht realistisch, da selbst CNTs nur
Werte bis Sonr &~ 1000 aufweisen. Aus der Einsatzfeldstérke von 0.95 MV /m bei
Ug = 1600 V lésst sich § ~ 2000 fiir die schérfsten Spitzen abschitzen. Auch dieser
Wert erscheint noch zu hoch. Hier werden die Fehler der iiblichen FN-Analyse bei
unorthodoxer Emission deutlich. Zudem handelt es sich um eine Kathode mit vielen,
sehr inhomogenen Emittern. Daher liefert das Vorgehen zur Bestimmung von [ aus

Kapitel 2.3.1 hier weiterhin keine wohldefinierten Werte.
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Abbildung 5.7: Emissionsstrom der Kathode in Abhéngigkeit der elektrischen Feld-
starke F' = (Ug — Up)/d und der Gatespannung. Inset: Zugehoriger FN-Plot mit zwei
Bereichen unterschiedlicher Steigung in blau und schwarz gekennzeichnet. Beide Be-
reiche wurden linear gefittet, die jeweiligen Steigungen sind notiert.

Um die Feldiiberhohung besser abzuschétzen, wurden diese mit den in den SEM-
Aufnahmen gefundenen Strukturen mit COMSOL Multiphysics simuliert. Dabei
wurde von einer vereinfachten Geometrie mit einem Kegel auf ebenem Untergrund
mit aufgesetzter Nadel ausgegangen. Die Mafe sind in Abbildung 5.8 gezeigt. Die
Kathode befindet sich auf Erdpotential. In einem Abstand von dxgg = 1 mm be-
findet sich eine ebene Anode mit einer Spannung von 1000 V. Beide Elektroden
sind durch ideales Vakuum getrennt, es herrscht also eine makroskopische Feldstér-
ke von 1 MV /m. Die Simulation ergibt auf der Spitze der Nadel eine Feldstérke
von 85.2 MV /m, also § = 85. Im Vergleich mit anderen Emittern ist die simulierte
Struktur recht hoch und weist damit ein héheres 5 auf. Durch die aufgesetzte Nadel
wird dies noch verstarkt. Die mittlere Feldiiberh6hung liegt nach dieser Analyse im
Bereich von 5 ~ 50, die der stirksten Emitter um Bye. =~ 100. Daneben kénnen

weitere Effekte auftreten, die 5 steigern, wie im Folgenden diskutiert wird.
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Abbildung 5.8: Numerische Simulation der elektrischen Feldstdrke an der Spitze
des in Abbildung 5.1D gezeigten Emitters, wie im Inset im Querschnitt gezeigt. Der
Durchmesser am Fuf und die Hohe des Kegels betragen 20 und 10 pm, die aufgesetzte
Nadel hat eine Lange von 2 pm mit einem Spitzenradius von 100 nm. Die ibrigen
Parameter sind im Text genannt.

Gold ist ein weiches Metall, welches hier zudem in einer portsen Struktur vor-
liegt. Unter den hohen lokalen Feldstarken ist es moglich, dass sich die Kathode
verformt, was [ gegeniiber der feldfreien Betrachtung vergrofert. Hier ist beispiels-
weise das Aufrichten gekippter Nadeln oder eine Dehnung der Kegel zu nennen.
Eine Verformung der gesamten pordsen Struktur oder einzelner Schichten konnte
mit dem Mikroskop wihrend der Messung nicht beobachtet werden. Bei einem Ab-
stand von dge = 1.68 mm ist die Auflésung des Mikroskops von 10 pm ausreichend
um eine relevante Anderung festzustellen. Des Weiteren ist es moglich, dass sich auf

den Spitzen weitere Strukturen befinden, die mit dem SEM nicht aufgelost werden
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konnten. Durch die C- und O-Verunreinigungen ist davon auszugehen, dass eine
elektrisch isolierende Schicht auf der Oberfliche vorhanden ist. Damit miissen Ef-
fekte durch das Metall-Isolator-Vakuum-Modell (MIV) [188] berticksichtigt werden.
Hierbei werden durch ein elektrisches Feld von F,, =~ 1-10° V/m Leitungskanile in
eine Isolationsschicht auf einem metallischen Substrat erzeugt. Diese feldemittieren
dann bereits ab Fy, ~ 0.1 - Ey,,, wo vorher keine Emission stattfand. Dieser Prozess
ist irreversibel, die FE-Kurven treten danach also reproduzierbar auf. Sie erreichen
einen stabilen Sattigungsstrom, welcher auch bereits unmittelbar nach der Kanaler-
zeugung fliekt. Aus F,, und Ej, kann die Feldiiberhohung der Leitungskanéle mit
B =~ O(10) abgeschiitzt werden. Eine Feldstirke von E > 10° V/m wurde bei dieser
Kathode nur auf den Kegelspitzen erreicht. Mogliche Leitungskanéle konnen sich
also nur dort befinden. Sowohl mégliche Nanostrukturen als auch die Leitungskana-
le kbnnen f iiber das tip-on-tip-Modell steigern. Das Metall-Isolator-Metall-Modell
(MIM) sollte hier keine Anwendung finden, da die Bildung der Isolationsschicht im
Wesentlichen nach dem letzten Absputtern erfolgte. Somit sollten sich keine me-
tallischen Strukturen mehr auf ihr befinden. Auch resonantes Tunneln sollte hier
nicht relevant sein. Hierfiir wiren Adsorbate oder Strukturen mit diskreten Energie-
niveaus auf der Oberfliche notig. Alle Elemente der Beschichtung haben hier eine

zu groke Ausdehnung, um grofenquantisierte Zustinde aufzuweisen [189,190].

Um den Einfluss der Feldstiarke zu untersuchen, wurde die Gatespannung zwi-
schen Uz = 0— 1000 V in Schritten von 100 V variiert. Dies fithrt unter Beriicksich-
tigung der Vorspannung zu Ey, = B(Ug — Up)/d = 2.3 — 32 MV /m auf den Spitzen
und F = (Ug — Up)/d = 46 — 640 kV/m im flachen Bereich. Reine FE tritt hier
also, auch unter Berticksichtigung etwaiger Leitungskanéle, nicht auf. Es ergibt sich
die Quanteneffizienz in Abhéngigkeit der Gatespannung und Photonenenergie wie
Abbildung 5.9 zeigt.

Zunachst treten die gleichen vier Emissionsbereiche bei den gleichen Photonen-
energien wie bei der Emission ohne Gatespannung auf. Die Peaks verschieben sich
zudem nicht unter Variation der Feldstiarke. Die QE steigt langsamer als QF o F,
worauf spéiter noch genauer eingegangen wird. Dies bestétigt, dass es sich hier-
bei um diskrete Anregungen innerhalb der Bandstruktur handelt. Wiirde es sich
um Effekte der PFE oder FE handeln, wie beispielsweise resonantes Tunneln, wére

QF x exp(E) zu erwarten. Die Feldstérke ist hier also zu gering. Lediglich im Ein-
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Abbildung 5.9: Quanteneffizienz in Abhéngigkeit der Gatespannung und Photonen-
energie bei Uy = —77.3 V.

satzbereich des Stroms bei W, = 3.5 eV kénnte wie bei Ug = 0 V ein geringer Beitrag
auftreten. Nach Abzug der Peaks gilt QF sz auch bei Ug > 0 V, wie Abbildung
5.10 durch Linearfits von QE"/ 2(W,) zeigt. Es wurde jeweils iiber den gleichen Ener-
giebereich wie in Abbildung 5.5 gefittet und die Geraden auf den gesamten Bereich
extrapoliert. Die Abweichung der Steigung der Messdaten bei W, > 5.4 €V von der

der jeweiligen Geraden tritt auch bei allen anderen Kurven auf.

Es kommt es durch die steigende Feldstéirke zu weiteren Effekten. Insbesondere
fallt der Anstieg der QE mit der Gatespannung auf. Dieser kann auf das Errei-
chen der Raumladungsgrenze (RLG) zuriickgefiihrt werden. Uber eine Reduktion
der Austrittsarbeit mit steigendem Feld kann dieser Effekt dagegen nicht erklart

werden, was spéater noch betrachtet wird. Bei einem Abstand von dgg = 1.68 mm
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Abbildung 5.10: Wurzel der Quanteneffizienz in Abhéngigkeit der Photonenenergie
bei Ug = 0, 200, 500 und 1000 V. Von W, = 4.46 — 4.81 eV (grauer Pfeil) wurde ein
linearer Fit durchgefiihrt.

zwischen Gate und Kathode und einer aktiven Fliche von etwa A = 10 mm? betrigt
die Kapazitiit des Aufbaus etwa C' = ggA/z ~ 51071 F. Damit ist bei einer Span-
nung von Ug = 0 Vund Uy = —77.3 V eine Ladung von Q = C(Ug—U) ~ 4-10712C
oder 2 - 107 Elektronen nétig, um das Feld abzuschirmen. Bei Ug = 1000 V sind es
Q ~ 5-10711 C oder 3 - 10% Elektronen. Werden diese gleichzeitig emittiert, liegt
an der Kathode kein elektrisches Feld mehr an. Jedes weitere, emittierte Elektron
erzeugt dann eine Gegenspannung. Damit wird der PE-Strom begrenzt. Auf dhnli-
che Weise kann die RLG-Stromdichte fiir den stationdren Fall nach [191] hergeleitet
werden. Dieser liegt vor, wenn die Pulsdauer des Lasers deutlich lénger ist als die
Dauer, die die Elektronen zum Passieren des Spalts zwischen Kathode und Gate
benotigen. Bei einer kinetischen Energie der Elektronen von 10? — 103 eV liegt ihre
Flugzeit zwischen Kathode und Gate bei t &~ O(10719) s, was ausreichend gering ist.
Es ergibt sich

E— (2—) " e (5.1)

Imaz = 3
9" \me d%.
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sc =83 (Ug— Upy)*? nAV—3/2 fiir die oben genannten Werte von dx¢ und
A. Daraus folgt I7¢ =~ = 5.6 und 290 mA fiir Uy = 0 und 1000 V. Im Maximum
werden allerdings I7%% = 2.3 und 3.7 A fiir Ug = 0 und 1000 V bei W, = 5.09 eV

max

oder [%¢

emittiert, wie Abbildung 5.11 zeigt.
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Abbildung 5.11: Peakstrom pro Laserpuls in Abhéngigkeit von Ug und W,,. Das
Maximum wird fiir alle W), bei Ug = 1000 V erreicht.

Es ist zu erkennen, dass der Strom abgesehen von den Peaks in ein Plateau
bei etwa Ipeqr = 2.5 A lduft, was ab etwa W, = 5 eV erreicht ist. Dass die QE
auch dariiber weiter mit WI? steigt, liegt daran, dass die Pulsenergie des Lasers
zu hoheren Energien hin abnimmt. Wére die Pulsenergie konstant, wiirde auch die
QE durch den limitierten Strom in ein Plateau laufen. Die gemessene QE wird
hier also nur bei Us < 300 V und dariiber kaum durch die RLG eingeschréankt.
Dies ist in Ubereinstimmung mit anderen Messungen und der Theorie zur QE, die
bei Metallen iiblicherweise zwischen QE = 107> — 10~ liegt [52,91,93,192-194].
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Lediglich im Inneren des gaukformigen Laserspots diirfte eine Abweichung auftreten.
Eine Extrapolation der Messdaten auf Oberflichenfeldstarken in Beschleunigern ist
also nicht sinnvoll. Bisher ist die Raumladung dort auch eher ein Problem bei der

transversalen Emittanz als bei der Limitierung des Maximalstroms [139].

Das Uberschreiten der theoretischen RLG bei niedrigen Ug wird auf die fol-
genden Faktoren zuriickgefiihrt. Bei der Herleitung von Gleichung 5.1 wurde die
Annahme gemacht, dass der Emissionsstrom verschwindet, wenn die emittierte La-
dung ausreicht, um das elektrische Feld des Gates abzuschirmen. Dies trifft praktisch
jedoch nicht vollstandig zu, da durch die Geometrie des Gates und dessen Halterung
auch aufserhalb des Spalts ein elektrisches Feld anliegt, was die Elektronen von der
Kathode abzieht. Zusétzlich treten in diesem Bereich Randeffekte auf, die bei den
idealisierten Bedingungen nicht berticksichtigt wurden. Folglich gilt das Limit also
nur im inneren Bereich des Elektrodenspalts streng, zum Rand hin tritt die Begren-
zung verlangsamt ein. Im vorliegenden Fall ist die theoretische RLG zwischen einem
Faktor 410 bei Us = 0 V und 13 bei Ug = 1000 V iiberschritten. Bei niedrigen
Ug sollte also auch das weiche Limit im Randbereich erreicht sein und damit ..
ahnlich zu Gleichung 5.1 steigen. Bei hoheren Ug scheint die reale RLG noch nicht
oder nicht iiberall erreicht zu sein. Die Emission sollte somit dem Verlauf unterhalb
der RLG folgen und damit ndherungsweise in ein Plateau laufen, wie es auch beob-
achtet wird. QE(Ug) kann im Gegensatz zu QE(W),) oc W2 folglich nicht mit einem
Verlauf beschrieben werden. Abbildung 5.12 zeigt fiir verschiedene W), einen deutli-
cher Anstieg der QE zwischen Ug = 0 — 300 V und ein zunehmendes Abflachen der
Kurve bei hoheren Werten. Auch innerhalb von Peaks bei W, = 4.16 und 4.88 eV
zeigt sich dieses Verhalten. Dies unterstiitzt die Annahme, dass es sich um einen

Effekt des emittierten Stroms handelt und nicht bei der Anregung bereits auftritt.

Drei weitere Mechanismen wurden ebenfalls zur Zunahme des Emissionsstroms
mit der elektrischen Feldstéirke in Betracht gezogen und werden im Folgenden disku-
tiert. Bei dieser Messung erfolgt die Emission im Wesentlichen durch PE. Dabei ist
der Emissionsstrom bei konstanter Leistungsdichte des Lasers proportional zur be-
strahlten Flache. Daneben wiirde der Emissionsstrom durch die Schottky-Absenkung

niherungsweise linear mit der Feldstérke steigen'®. Dies tritt jedoch nur an den Spit-

“Die QE fiir photoemittierte Elektronen steigt nach Gleichung 2.12 mit QE(W,, ® — Adg)
(W, — (@ — Adg))?. Fiir Abg = aF'/? aus Gleichung 2.29 folgt QE o 2(W, — ®)aE'/? + a*E mit
a = (€3 /4meg)'/?, also ein hochstens linearer Anstieg von QFE(E).
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Abbildung 5.12: Quanteneffizienz in Abhéngigkeit der Gatespannung bei verschie-
denen Photonenenergien. Die gemessenen Punkte entsprechen Schnitten durch den
QE-Plot aus Abbildung 5.9. Bei W), = 4.16 und 4.88 eV verlauft der Schnitt jeweils
durch einen Peak in der QE.

zen auf. Deren Flichen sind bei dieser Kathode jedoch viel kleiner als die gesamte
bestrahlte Fliache, die den Strom dominiert. Der Einfluss der Schottky-Absenkung
ist daher hier minimal. Dies verdeutlicht auch I ., (W) in dem Energiebereich, in
dem die Emission einsetzt. Dieser ist in Abbildung 5.13 fiir verschiedene Gatespan-
nungen gezeigt. Fiir alle Ug kann ab W), = 3.5 eV ein Strom oberhalb des Offsets
detektiert werden, darunter jedoch nicht. Eine Reduktion der Austrittsarbeit durch
die Gatespannung liegt also unterhalb dessen, was durch die Schrittweite von hier
AW, = 17 meV und die Messfehler im Strom festgestellt werden kann. PFE kann
hier zwar ebenfalls auftreten, liegt jedoch ebenfalls unter der Messgrenze. Fiir ein
eindeutiges Auftreten hitte die Feldstdrke bis an den Bereich der FE gesteigert

werden miissen.
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Abbildung 5.13: Rohdaten des Kathodenstroms in Abhéngigkeit der Photonenener-
gie fiir verschiedene Gatespannungen. Fiir alle anderen Auswertungen wurde der Offset

von etwa -50 pA abgezogen. Der Abstand der Messpunkte von etwa 17 meV in diesem
Bereich ergibt sich aus den gewéhlten Messschritten des Lasers von AX = 2 nm.

Die durch die Verunreinigungen wie Adsorbate auf der Oberfliche erzeugten
Dipolmomente variieren die Austrittsarbeit wie in Kapitel 2.1.4 beschrieben. Auch
ohne Gatespannung wurde eine Reduktion der Austrittsarbeit durch die Beschich-
tung festgestellt. Das erzeugte Dipolmoment zeigt also von der Oberfliche weg.
Das durch die Gatespannung erzeugte elektrische Feld zeigt in die gleiche Richtung.
Die Ladungstrennung und damit die Reduktion der Austrittsarbeit kann hierdurch
also verstiarkt werden. Das induzierte Dipolmoment betragt pn,qa(E) = aF, wo-
bei a &~ O(107%) Asm?V~! fiir polare Molekiile gilt. Mit einem elektrischen Feld
von E = (Ug — Up)/d = 0.64 MV/m wie es im flachen Bereich der Kathode bei
Ug = 1000 V anliegt ergibt sich g,y = 6.3 - 107 Asm. Das permanente Dipol-
moment polarer Molukiile liegt jedoch bei uy ~ O(1073') Asm?V~!. Das auf der
Oberfliche erzeugte Dipolmoment durch die Beschichtung liegt etwa im gleichen
Bereich und ist damit deutlich grofser als das induzierte. Da das Dipolmoment pro-
portional zur Anderung der Austrittsarbeit ist, ist auch hier nur ein geringer Einfluss

zZUu erwarten.
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Auf ithrem Weg zur Oberfliche stofen einige angeregte Elektronen inelastisch
und konnen die Kathode dann nicht verlassen. Nach dem Drei-Stufen-Modell senkt
dies die QE. Bei metallischen Leitern dndert ein angelegtes elektrisches Feld diese
Abnahme nicht, da es nicht in die Kathode eindringen kann. In den nichtleiten-
den Teil der Beschichtung kann es dies jedoch schon. Bei einer Schichtdicke von
ds = 5 nm und E=640 kV/m ergibt sich ein Potentialabfall von U = 3.2 mV.
Die Dicke kann aus dem Au-Signal im XP-Spektrum abgeschétzt werden und ent-
spricht etwa der mittleren freien Weglédnge der Elektronen bei den auftretenden
Energien. Ein Lawineneffekt zur Stromverstdrkung kann hier also ausgeschlossen
werden. Der Elektronenimpuls am X-Punkt in der Brillouin-Zone betragt fiir Gold
hk = hr/ aﬁgo} = 5-107% eVs/m mit aﬁgo} = 406 pm. N&herungsweise haben sie
auch diesen Impuls nach Ubergang in die Schicht. Dieser entspricht einer kineti-
schen Energie von Ej;, = h%k? /2m = 2.2 eV unter Annahme der Dispersionsrela-
tion freier Elektronen und ihrer Ruhemasse. Fiir Elektronen mit einem Impuls von
1-107% eVs/m, wie er niher am I'-Punkt oder in Richtungen mit hoheren Miller-
Indizes auftritt, betrigt sie nur noch Ej;, = 88 meV. Fiir Elektronen mit hohem
Impuls verldngert das Potential iiber der Schicht die mittlere freie Weglédnge also
kaum. Somit steigt die QE dann durch diesen Effekt auch nicht. Je geringer der Im-
puls der Elektronen nach Ubergang vom Gold in die Schicht aber ist, desto grofer
kann der Einfluss dieses Effekts auf den Emissionsstrom werden. Alle drei der oben
diskutierten Effekte haben jedoch einen deutlich zu geringen Einfluss und koénnen

so nur einen geringen Zuwachs erkléaren.



Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein UHV-System zur Untersuchung der photoin-
duzierten Feldemission entworfen, aufgebaut und in Betrieb genommen. Es wurde ei-
ne Analysekammer mit Triodenanordnung aus Kathode, Gate und hemisphérischem
Sektoranalysator zur Spektroskopie der emittierten Elektronen bei Feldstarken von
bis zu 400 MV /m verwendet. Des Weiteren sind hiermit die tiblichen Methoden
zur Charakterisierung der Feldemission wie die Aufnahme von FN-Kurven méglich.
Zur Beleuchtung der Kathoden stehen ein Dauerstrahllaser mit einer Leistung von
100 mW bei einer Photonenenergie von 2.33 eV sowie ein gepulster OPO-Laser zur
Verfiigung. Letzterer konnte neben diversen weiteren Bauteilen zur Verbesserung
der Anlage im Rahmen eines BMBF-Projekts angeschafft werden. Er ist im Ener-
giebereich von 0.54-5.9 eV kontinuierlich durchstimmbar und ermoéglicht damit die
Untersuchung von schwachen Anregungsprozessen bis hin zur Photoemission der
Elektronen aus der Kathode. Zusammen mit dem Elektronenspektrometer stehen
damit zwei verschiedene spektroskopische Methoden zur Untersuchung der PFE zur
Verfiigung. Leider lassen sie sich bisher nicht in Kombination nutzen, da der HSA
nur fiir die Aufnahme von kontinuierlichen Emissionsprozessen geeignet ist. Der
Umbau auf ein neues Spektrometer, mit dem dies moglich ist, wird jedoch aktuell
umgesetzt. Das Einschleusen von Kathoden und Gates in die Analysekammer und
die dortige Manipulation sind moglich, ohne das Vakuum zu brechen. Hierzu wurde
eine Schleusenkammer installiert, die zudem noch zum lonenétzen fiir die Reinigung
der Kathodenoberflichen verwendet werden kann. Sie wurde ebenfalls vollstindig

selbst konstruiert und den tibrigen Gegebenheiten angepasst.

Zur Steuerung und Datenaufnahme des Systems wurde eine Software in Visu-
al C# unter Windows 7 programmiert, die die Kommunikation mit den diversen
elektronischen Gerdten erméglicht. Hiermit werden alle zu einer Messung relevan-
ten Gerite, wie der OPO-Laser, das Spektrometer, die Hochspannungsversorgung
des Gates sowie das Amperemeter des Kathodenstroms tiberwacht. Die verschiede-
nen Messdaten werden in Echtzeit geplottet und ermoglichen so eine komfortable
Bedienung der Anlage. Einiger Aufwand wurde zudem in die Reduzierung von Mess-

fehlern und die Verbesserung der Anlage investiert, um die Datenqualitdt und das
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Verstéandnis der Anlage zu verbessern. Hierbei konnte jeweils eine Bachelor-, Master-
sowie eine Diplomarbeit eingebunden werden [154,163,165]. Zudem wurden viele der
bendtigten Routinen automatisiert, um die vielseitige Bedienung der Anlage zu ver-

einfachen.

Nach dem Aufbau der Anlage folgten Funktionstests sowie ihre Charakterisie-
rung anhand von Kathoden aus W-Nadeln sowie CN'Ts. Mit Hilfe der Elektronen-
spektren konnte die Temperatur einer W-Nadel in Abhéngigkeit von ihrem Emissi-
onsstrom bestimmt werden. Zu hohen Stromen hin flacht der Anstieg der Tempera-
tur zunehmend ab, wie es durch das Stefan-Boltzmann-Gesetz zu erwarten ist. Durch
die Flankensteilheit der Fermi-Kante im Spektrum konnte die Auflésung des Spek-
trometers zu etwa 50 meV bestimmt werden. Dies kann als ausreichend betrachtet
werden, um den Energiebereich zwischen Fermi- und Vakuumniveau zu spektro-
skopieren. Zudem liegt die thermische Verbreiterung der emittierten Elektronen in
diesem Bereich, so dass eine bessere Auflosung ohne Kiihlung der Kathode nicht
notig ist. Die Austrittsarbeit einer CNT-Kathode konnte durch die Messung eines
Feldemissionsspektrums und der zugehorigen FN-Kurve zu ®onyr = 4.86 + 0.5 eV
bestimmt werden, was in Ubereinstimmung mit der Literatur ist. Der Fehler von
etwa 10 % ist jedoch vergleichsweise hoch, was auf das intrinsische Rauschen des

FE-Stroms dieser Kathode zuriickgefiihrt werden konnte.

Erste Ergebnisse zur PFE unter Laserbestrahlung konnten anhand der integralen
und energieaufgelosten Emissionseigenschaften von strukturierten, p-dotierten Sili-
ziumkathoden gewonnen werden. Diese wurden in der Gruppe von Prof. Schreiner
in Kooperation mit der Hochschule Regensburg fiir die Anwendung in integrierten
Vakuumsensoren hergestellt [33]. Zunéchst konnte der charakteristische Verlauf der
Strom-Spannungskurve einer p-halbleitenden Kathode an einer einzelnen Si-Spitze
bestatigt werden. Selbiger Verlauf des gesamten Patches weist jedoch eine starke
Verbreiterung der jeweiligen Emissionsbereiche auf, so dass das Plateau im Satti-
gungsbereich nur noch schwer zu erkennen ist. Hier konnte eine Inhomogenitéat im
FE-Verhalten der einzelnen Spitzen festgestellt werden. Durch ihre Uberlagerung
zum Gesamtstrom weicht das Plateau stark auf. Da gerade dies fiir technische An-
wendungen interessant ist, ist hier eine Verbesserung im Herstellungsprozess sowie
in der spateren Handhabung der Kathoden notwendig. Im Folgenden wurde in den

Spektren eine elektrostatische Aufladung der Spitzen je nach Emissionsstrom festge-



Zusammentassung und Ausblick 135

stellt. Diese konnte auf die unterschiedliche elektrische Leitfdhigkeit des p-dotierten
Si in den drei Emissionsbereichen zuriickgefiihrt werden. Es konnte eine Variation
des Widerstands um zwei Grofsenordnungen von 8 MS) im Sattigungsbereich auf
80 k2 im Lawinenbereich bestimmt werden. Dieses Emissionsverhalten war bislang
nicht bekannt. Der beobachtete Spannungsabfall iiber den Spitzen hat bei Gate-
spannungen im kV-Bereich keine relevanten Auswirkungen auf die Emission. Wird
bei der Herstellung jedoch zusédtzlich eine Gateelektrode aufgebracht, geniigt bei
dem Kathoden-Gate-Abstand von dann wenigen Mikrometern eine Gatespannung
von einigen 10 V zur Emission. Dabei hétte eine Aufladung von einigen Volt einen

erheblichen Einfluss und miisste berticksichtigt werden.

Unter Beleuchtung mit dem Dauerstrichlaser konnte eine Reduktion der Aufla-
dung um 20-50 % bestimmt werden. Ein systematisches Verhalten je nach Emissi-
onsbereich konnte nicht festgestellt werden, was auf die genannten Inhomogenitéten
zuriickgefiihrt wurde. Anhand der Spektren konnten nach einer Aufladungskorrek-
tur die durch die durch Photoabsorption besetzten Zustinde identifiziert werden.
Diese liegen an der unteren Leitungsbandkante und damit im gleichen Bereich, aus
dem auch die Elektronen ohne Bestrahlung stammen. Das Zustandekommen konnte
im Wesentlichen auf zwei indirekte Anregungsprozesse eingeschréankt werden. Es ist
eine Anregung innerhalb der Bandstruktur von L nach X, sowie eine von I" nach L
mit anschliefsender Relaxation nach X moglich. In beiden Féllen erfolgt die Emission
in der Richtung der Kristallorientierung der Kathode, was auf die starke Richtungs-
abhangigkeit des Tunnelprozesses zuriickgefiihrt wird. Bei dem durch die Beleuch-
tung erzeugten Strom handelt es sich also um PFE aus relaxierten Zustdnden. Fiir
zukiinftige Anwendungen, auch in Beschleunigern, sollte eine geeignete Kombina-
tion aus Kristallorientierung und Laserenergie gewéhlt werden. Idealerweise sollte
dann ein direkter Ubergang aus und in van-Hove-Singularititen oder andere Punk-
te hoher Zustandsdichte gewahlt werden, bei dem die Anregung in der k-Richtung
senkrecht zur Oberflache stattfindet und der Endzustand moglichst hoch {iber dem
Fermi-Niveau liegt. Letzteres ist wichtig, wenn die Emission aus dem angeregten
Zustand erfolgen soll. Fiir die Bestrahlung einer Si-Kathode sollte daher je nach
Orientierung ein Laser mit einer Photonenenergie von 3.4 €V fiir [111]- oder 4.4 eV
fir [100]-Orientierung gewéhlt werden. Der Endzustand in der [111]-Richtung liegt
dabei bis zu 1 eV iiber dem von [100]. Die Schalteffekte des Stroms sollten dann

deutlich starker ausgepragt sein.
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An einer Au-Kathode konnte erstmalig die QE der Photoemission iiber einen
quasikontinuierlichen Energiebereich gemessen werden. Zunédchst musste die Katho-
de jedoch umfangreich charakterisiert werden, da sie, wie sich spéter herausstellte,
einige Verunreinigungen auf der Oberflache aufwies. Dabei konnte die Zusammenset-
zung bestimmt werden und die Dicke der vermutlich nicht vollstandig geschlossenen
Kontaminationsschicht zu etwa 5 nm abgeschéitzt werden. Die Austrittsarbeit konn-
te durch die Einsatzenergie der PE mit & = 3.5 eV gemessen werden, was auf die
metallischen Verunreinigungen zuriickgefiihrt wurde. Dies zusammen mit den unter
dem SEM gefundenen Kegelstrukturen auf porésem Untergrund bot eine interessante
Konfiguration fiir die weitere Untersuchung. Der wesentliche Teil des Stroms konnte
dabei in vier Emissionsbereiche unterteilt werden. Der Hauptteil steigt, wie zu er-
warten war, quadratisch mit der Photonenenergie und entspricht im Verhalten dem
Beitrag des freien Elektronengases. Zu diesem Untergrund kommen zwei Bereiche
zwischen W, = 3.6 —4.25 eV und W), = 4.8 —5.3 ¢V mit deutlich ausgepragten Peaks
hinzu. Mogliche Ubergéinge konnten in der Bandstruktur identifiziert werden. Ober-
halb von W, = 5.3 eV kommt es zu einem verstiarkten Anstieg des Stroms. Bei der
gemessenen Austrittsarbeit werden mit diesen Photonenenergien die d-Bénder des
Au zugénglich. Durch ihre deutlich hohere Zustandsdichte im Vergleich zu den dar-
iiberliegenden s-artigen Béndern lasst sich der beobachtete Zuwachs erklédren. Alter-
nativ ist es moglich, dass der zusétzliche Strom aus Bereichen der Kathode stammt,
die keine Verunreinigung aufweisen und daher erst oberhalb von ® 4, = 5.3 eV emit-
tieren. Dies liefse sich nur durch Spektren der emittierten Elektronen unterscheiden.
Im Bereich von W, = 3.5 eV ist es moglich, dass Schottky-induzierte PE oder PFE

zum Strom beitragt.

Zur Untersuchung der QE mit steigender elektrischer Feldstarke an der Kathode
musste zunédchst die Feldiiberh6hung bestimmt werden. Hierbei ergab das iibliche
Vorgehen iiber die Steigung des FN-Plots keine sinnvollen Werte, da die Inhomoge-
nitdt der Emitter zu hoch war. Zudem lag hier unorthodoxe FE vor, da die emittie-
rende Flache der Kathode grofser als der durch das Gate erzeugte homogene Bereich
des elektrischen Felds war. Durch FEM-Simulationen konnte die Feldiiberhohung
der Kegelstrukturen mit § = 50 — 100 abgeschétzt werden. Zuséatzlich dazu sind
durch das MIV-Modell Leitungskanéle in der Verunreinigungsschicht zu erwarten,
die die Feldiiberh6hung zusatzlich steigern. Die Gatespannung wurde dann zwischen
Ug = 0 — 1000 V variiert, was Feldstidrken von E = 2.3 — 32 MV /m auf den Spit-
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zen und E = 46 — 640 kV/m im flachen Bereich, beides ohne Beriicksichtigung der
Leitungskanile, entspricht. Reine FE war hier also nicht zu erwarten. Die ohne Gate-
spannung beobachteten vier Emissionsbereiche in der QE traten unabhéngig von der
Feldstéarke bei den gleichen Photonenenergien auf, was im Einklang mit reiner PE
ist. Bei der (P)FE wiére durch die Schottky-Absenkung ein Mischen von E- und W~
Abhéngigkeit zu erwarten. Daneben kam es zu einem Anstieg der QE mit steigender
Feldstérke. Der zunéchst lineare Anstieg verlauft ab Ug > 300 V zunehmend flacher.
Es wurden verschiedene Mechanismen zur Erklarung des Verlaufs herangezogen, wo-
von sich das Erreichen der Raumladungsgrenze auf Teilen der Kathodenoberfliche
als der dominierende Faktor herausstellte. Insbesondere bei geringen Feldstarken be-
grenzt dies die Emission, so dass der Strom hier mit steigender Feldstéarke zunéchst
noch wachst. Oberhalb von Ug > 300 V flacht dieser Anstieg zunehmend ab, da der
emittierte Strom nicht mehr ausreicht, um das hier hohere elektrische Feld abzu-
schirmen. Der Verlauf nahert sich dann dem fiir reine PE zu erwartenden Verhalten
an, bei dem ohne Raumladungsbegrenzung kein oder nur ein sehr geringer Anstieg
der QE mit der Feldstérke auftritt. Hier erreicht die QE dann auch die fiir Gold in
der Literatur bekannten Werte und im Maximum QF = 5.35-107° bei W,, = 5.90 eV.
Das Verhalten der QE in Abhéngigkeit der Feldstérke bestétigt ebenfalls, dass es
sich hier im Wesentlichen um reine PE handelt, da bei der (P)FE ein exponentieller
Anstieg zu erwarten wiare. Um PFE eindeutig zu messen, hétte die Feldstérke bis
an den Bereich der FE gesteigert werden miissen. Fiir zukiinftige Messungen wére
eine QE(W,, E)-Karte interessant, die von reiner PE iiber PFE bis zur FE reicht.
Daraus sollte einiges iiber das jeweiligen Auftreten geschlossen werden kénnen. Die
Bestimmung der QE mit einem durchstimmbaren Laser hat sich hier als sehr effek-
tiv erwiesen und kann fiir die zukiinftige Auswahl von Beschleunigerkathoden und
zugehorigem Laser nur empfohlen werden. Im Peak konnte so ein Anstieg um einen
Faktor 5.8 bei resonanten Anregungen gegeniiber dem Untergrund aus dem Verhal-
ten des freien Elektronengases bestimmt werden. Eine solche Steigerung wére fiir
Beuschleunigerkathoden ein erheblicher Gewinn, sofern ein geeigneter Laser fiir die

notige Photonenenergie zugénglich ist.

FEine solche Kombination aus durchstimmbarem Laser und Elektronenspektro-
meter wurde in dieser Form noch nicht zur Untersuchung der PFE verwendet. Wie
gezeigt werden konnte, ist hiermit eine Reihe von Experimenten moglich, die zu

einem tieferen Verstdndnis der PFE beitragen konnen. Ein zusédtzlicher Informa-
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tionsgewinn ist mit dem geplanten Ausbau der Anlage mit einem neuen Elektro-
nenspektrometer und einigen weiteren Verbesserungen zu erwarten. Damit lassen
sich dann auch die mit OPO-Laser angeregten Elektronen spektroskopieren, woraus
neue Informationen iiber den Anregungs- und Relaxationsmechanismus gewonnen
werden konnen. Zudem lassen sich eine Reihe weiterer, interessanter Experimente,
wie beispielsweise das in Kapitel 2.4 genannte Tunneln aus der Bandliicke, durch-
fithren. Allerdings ist zunéchst eine Verbesserung bei der Oberflichenreinheit der
Proben anzustreben, wie sich insbesondere bei der Au-Kathode herausgestellt hat.
Hier sollte die Installation eines Laminar-Flow-Systems vor der Schleusenkammer
sowie eine standardméfige Reinigung der Kathodenoberfliche von Adsorbaten mit
der Tonenquelle einen deutlichen Gewinn bringen. Auch ein Ausheizen auf einem
iiberarbeiteten Kathodenhalter in der Analysekammer bei dort besserem Vakuum,
ware eine Moglichkeit. Ein Auftreten der PFE konnte in dieser Arbeit nur bei den
Untersuchungen der Si-Kathode parallel zur FE festgestellt werden. Bei der Au-
Kathode handelte es sich vornehmlich um PE. Dies zeigt die enge Verwandtschaft
der drei Prozesse und den engen Bereich, in dem ein alleiniges Auftreten der PFE
im Ubergangsbereich zwischen PE und FE stattfindet.
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