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Abstract

Es werden Ergebnisse zur laserinduzierten Elektronenemission von Ferroelektrika, genauer
gesinterter Keramiken der PLZT-Familie, dargestellt. Die Untersuchungen wurden mit den
Schwerpunkten ,,normale Photoemission® und ,,Selbstemission” gefiihrt.

In der Betriebsart ,normale Photoemission™ ist die ferroelektrische Kathode in eine
Vakuumdiode eingesetzt; es findet keine Beeinflussung der Polarisation im ferroelekirischen
Material statt. Die emittierten Elektronen werden durch ein externes elektrisches Potential zur
Anode beschleunigt. Fiir diesen Fall wurde im Gegensatz zu den bekannten Eigenschaften der
Photoemission eine starke Abhangigkeit der Effektivitét der Emission von der Leistungsdichte
des auslosenden Laserstrahls gefunden. Das legt die Vermutung nahe, daB neben dem klassi-
schen Photoeffekt noch andere, durch die Wechselwirkung der ferroelektrischen Kathode mit
der Laserstrahlung hervorgerufene, Effekte wirken. Ferner wurde unter bestimmten Umstén-
den eine Begrenzung der Emission beobachtet. Durch numerische Simulationsrechnungen
konnte nachgewiesen werden, daB diese Begrenzung auf externen Raumladungseffekten
beruht. In Lebensdauertests konnte eine Zuverlissigkeit dhnlich der von Metallkathoden
gezeigt werden.

Bei der Betriebsart ,,Selbstemission™ handelt es sich um die laserinduzierte Emission von
Stromdichten bis 1 A/cm® ohne duBeres Extraktionspotential. Diese Art der Emission, die
erstmals gezeigt werden konnte, basiert vollig auf den ferroelektrischen Eigenschaften der
Kathode. Die Wechselwirkung zwischen der intensiven Laserstrahlung und der
ferroelektrischen Kathode fithrt zu einer Ladungstrennung in der Kathode und dadurch zum
Aufbau starker elektrischer Felder, dic den emittierten Elektronen das Uberwinden der
Raumiladungsbarriere erméglichen. Der Mechanismus dieser laserinduzierten Ladungstrennung
ist noch weitgehend unbekannt. Simulationsrechnungen lassen Riickschliisse von den
beobachteten Stromdichten der Selbstemission auf die GroBe der notwendigen
Ladungstrennung in der ferroelektrischen Kathode zu. Verschiedene photovoltaische und
photoferroelekirische Effekte werden aufgefiihrt und Abschétzungen tiber ihren moglichen
Anteil an der Ladungstrennung gemacht.
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1. Einleitung
1.1 Motivation der Arbeit und Einordnung

Diese Dissertation entstand im Rahmen meiner Tétigkeit, die ich am CERN" (Europiisches
Kemforschungszentrum in Genf, Schweiz) und an der Technischen Universitit Berlin, Institut
fir Theoretische Elektrotechnik, von 1991 bis 1995 ausgelibt habe. Schwerpunkt war die
Forschung zu ferroelektrischen Photokathoden.

Der Ansatzpunkt fiir diese Forschung war die Suche nach neuen Kathodenmaterialien fiir
die Elekironenquellen zukiinftiger Teilchenbeschieuniger und Free Electron Laser
[TRAVIER94A, OETTINGER]. Bisher bekannte Photokathoden lassen sich allgemein in zwei
Gruppen einteilen. Halbleiterkathoden erreichen eine sehr ‘gute Quantenausbeute, zum Teil
auch im Wellenlsingenbereich des sichtbaren und infraroten Lichts, stellen jedoch sehr hohe
Anforderungen an die Vakuumgiite und haben nur eine unbefriedigende Lebensdauer. Metall-
kathoden erreichen akzeptable Quantenausbeute nur bei kurzen Wellenlangen (Ultraviolett,
UV), sind dafiir aber robust [TRAVIER94A]. Das Ziel unserer Entwicklung war daher eine
robuste und langlebige Photokathode mit anwendbarer Effizienz auch im sichtbaren Bereich.
Die ferroelekirische Photokathode stellt dafiir einen aussichtsreichen Kandidaten dar. Die
Untersuchungen auf diesem Gebiet begannen 1989 am CERN [GEISSLER90] und 1990 an der
Technischen Universitit Berlin, Institut fir Theoretische Elektrotechnik [GUNDEL92]. Sie
wurden am CERN in Zusammenarbeit mit der TU Berlin, der Universitit Katowice (Polen),
Physikalisches Institut, und teilweise dem Laboratoire de 1’ Accélérateur Linéaire (LAL) in
Paris-Orsay und dem Politechnikum Mailand, Sektion Physik, weitergefiihrt.

Auslésend fiir die Untersuchungen waren Ergebnisse auf dem Gebiet der feldinduzierten
Elektronenemission von Ferroelekirika, insbesondere die 1988 am CERN erfolgte Entdeckung
der intensiven feldinduzierten Elektronenemission von Ferroelektrika [GUNDEL89B]. Viele der
dabei gewonnenen Erfahrungen und Vorstellungen giﬁgen in die Arbeit zu den ferroelek-
trischen Photokathoden ein. Zur Wechselwirkung ferroelektrischer Materialien mit (Laser-)
Licht kénnen Ergebnisse der intensiven Arbeit vieler Forschungsgruppen in Zusammenhang
mit optisch adressierbaren ferroelekirischen Speichem genutzt werden. Forschungsgegenstand
ist dabei nicht die Emission von Elektronen, sondern die Erzeugung von Spannungen und
Stromen in Abhiingigkeit vom Zustand der im Ferroelektrikum gespeicherten bindren Infor-

mation.

* CERN: Akronym nach dem Griindungsnamen ,,Conseil européen pour la recherche nucléaire”




Andere Forschungsgruppen, die ebenfalls auf dem Gebiet der laserinduzierten Elektro-
nenemission von Ferroelektrika arbeiten oder gearbeitet haben, sind mir nicht bekannt. Daher
ist der direkte Vergleich unserer Forschungsergebnisse und Vorstellungen mit der Literatur
nicht méglich. Zur Einordnung der von uns erzielten Resultate dienen Verdffentlichungen iiber
die Entwicklung von Photokathoden (nichtferroelektrischer Natur) zur Erzeugung intensiver
Elektronenstrahlen fiir Anwendungen in der Beschleunigertechnik.

Bei unseren Untersuchungen konnten signifikante Unterschiede der laserinduziert_en
Elektronenemission von Ferroelektrika zu bekannten Eigenschaften der Photoemission von
anderen Kathoden festgestellt werden. Die Effektivitit der Emission von Ferroelektrika ist
stark von der Leistungsdichte des auslosenden Laserpulses abhéingig. Die dadurch entstandene
Vermutung, daB es sich bei der laserinduzierten Elektronenemission von Ferroelekirika um
einen teilweise neuen, bisher noch nicht beschriebenen Effekt handelt, wurde durch die erst-
malige Beobachtung der von uns so genannten ,,Selbstemission bestitigt. Dabei handelt es
sich um die laserinduzierte Emission von Elektronen ohne duBeres Extraktionspotential oder
gegen ein Gegenfeld. Es wurden Elektronenenergien von bis zu 10 keV und Stromdichten von
bis zu 1,5 A/cm® gemessen [GEISSLER93, GEISSLER94A].

Die vorliegende Arbeit widmet sich in erster Linie der Beschreibung der Eigenschaften
der laserinduzierten Elekironenemission von Ferroelektrika. Daneben wird durch Modellbil-
dung eine Interpretation der Ergebnisse angestrebt. Die Moglichkeiten einer Anwendung fer-
roelektrischer Photokathoden wérden ebenfalls diskutiert.

1.2 Kurze Ubersicht iiber den Inhalt der Arbeit

In Kapitel 2 folgen Ausfiihrungen iiber die verschiedenen Arten der Elektronenemission von
Festkérpern, um spiter die laserinduzierte Elektronenemission von Ferroelektrika zuordnen zu
konnen. Breiter eingegangen wird dabei auf die Photoemission und auf die Erwirmung der
Photokathoden durch intensive Laserbestrahlung. Aulerdem werden Aussagen iiber die Eigen-
schaften bekannter Photokathoden gemacht. AbschlieBend werden wichtige Eigenschaften von
Ferroelektrika und der ferroelektrischen Elektronenemission erlautert.

Kapitel 3 beinhaltet die MeBergebnisse und die abgeleiteten Modellbildungen. Es beginnt
mit einer Beschreibung der MeBapparatur und der MeBbedingungen. Dann werden die MeBer-
gebnisse vorgestellt. Es wird gezeigt, daB die laserinduzierte Elektronenemission von Ferro-
elektrika eine starke Abhingigkeit von der Leistungsdichte der Laserstrahlung besitzt. Die
Besonderheiten der sogenannten Selbstemission werden anhand von exemplarischen Messun-

gen erldutert. SchlieBlich werden Modelle entwickelt, die Teile der Emissionscharakteristik




. beschreiben. Dadurch wird gezeigt, daf die Beschriankung der gemessenen Effektivitat vor
allem auf externe Raumladungseffekte zuriickzufiihren ist; aus dem gemessenen Werten zur
Selbstemission werden Hinweise auf die sie verursachenden Vorgéngen in der ferroelekirischen
Kathode gewonnen. Zur Wechselwirkung von Laserenergie und spontaner Polarisation im
Ferroelektrikum wird u. a. Literatur zu photovoltaischen Effekten ausgewertet, und es werden
Abschatzungen zu den zu erwartenden Auswirkungen getroffen. Dabei ergeben besonders der
anomale photovoltaische Effekt in Ferroelekirika und die photoferroclektrischen Effekte
Ansatzpunkte zur Erklirung der laserinduzierte Elektronenemission von Ferroelektrika.

Tm Kapitel 4 werden die bei den Experimenten aufgetretenen Hinweise auf die Eigen-
schaften der laserinduzierten Elektronenemission von Ferroelektrika noch einmal zusammen-
getragen. Daraus werden SchluBfolgerungen fiir mégliche Anwendungen ferroelektrischer
Photokathoden und eine weitere experimentelle Arbeit abgeleitet.

In Kapitel 5 folgt schlielich die Zusammenfassung.




2. Elektronenemission von Festkorpern

2.1 Das Napfmodell, Emissionsarten

Das grundlegende Modell zur Elektronenemission von Festkdrpern ist das Schottkysche
Napfmodell [SCHOTTKY]. In Abb. 2.1 ist es fiir einen Schnitt durch ein Metall im Vakuum dar-
gestellt.

Elektronenenergie E  —>

Vakuum Festkdrper Vakuum
(Metall)

Ortskoordinate z —>
Abb. 2.1: Napfmodell

Der Boden des Potentialtopfes stellt eine Approximation des Potentials der Atomriimpfe dar.

- Die Leitungselektronen im Metall fiillen die Zustéinde bis zur Fermienergie Er. Fiir Halbleiter
bzw. Isolatoren muf man die entsprechenden Bandstrukturen beriicksichtigen. VerldBt ein
Elektron den Festkdrper, so muB Arbeit verrichtet werden, da es sich von seiner Spiegelladung
entfernt. Wird als Vakuumenergie E.. der Nullpunkt der kinetischen Energie der Elektronen
im Vakuum angenommen, so ist die Austrittsarbeit W die Differenz zwischen Vakuumenergie
und Ferminiveau. Nur Elektronen mit einer kinetischen Energie groBer oder gleich W konnen
den Festkorper verlassen. Nach der Art der Erlangung dieser Energie kann man verschiedene
Arten der Emission unterscheiden. Stammt diese Energie aus der thermischen Bewegung der
Elektronen, spricht man von thermischer Emission. Die Besetzung der Energiezustinde nach
der Fermiverteilung fiihrt dazu, daB ein (sehr kleiner) Teil der Festkérperelektronen bei Tem-
peraturen 7> 0K eine kinetische Energie groBer als W hat. Diese Elektronen konnen den
Festkorper verlassen und bilden den thermischen Emissionsstrom. Die Richardsonsche Glei-
chung [BARKHAUSEN, PHILIPPOWS6, S. 483] stellt eine aus der Geschwindigkeitsverteilung der
Elektronen im Festkorper abgeleitete Beziehung zwischen Temperatur, Austrittsarbeit und
Sattigungsstromdichte j her:




j=AT? e Wi, @
Dabei ist k die Boltzmann-Konstante (8,62 10° eV/K) und A die materialabhingige Richard-
sonsche Konstante. Fﬁr Wolfram betriigt sie zum Beispiel 60 AcmK. Um die emittierten
Elektronen von der Kathode zur Anode zu beschleunigen, wird eine Extraktionsspannung U
zwischen Kathode und Anode angelegt. Wird diese Spannung iiber ein bestimmtes Ma8 erhoht,
tritt der Schottkyeffekt ein [PHILIPPOWSS, S. 427]. Die duBere Feldstirke E,, die durch die
Extraktionsspannung und die Geomefrie bestimmt ist, verbiegt den Potentialverlauf am

Napfrand und verringert damit die Austrittsarbeit um den Betrag AW (Abb. 2.2). Es gilt

3
aw = |%Eo 2.2)
4ne,

wobei g, die elekirische Elementarladung und & die Dielektrizititskonstante des Vakuums ist.
Nach [FISCHER] wird der Schottkyeffekt ab Extraktionsfeldstiarken von ca. 3 MV/m wirksam,

was in etwa der in unseren Experimenten benutzten maximalen Feldstérke entspricht.

wTha A~ g
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Festkdrper Vakuum 2

Ortskoordinate z —=

Abb.2.2: Verringerung der Austrittsarbeit durch Schottkyeffekt, nach
[HERRMANN]

Wird die Feldstirke E, weiter erhoht, so kémmen die Elektronen den immer diinner werdenden
Potentialwall vor der Oberfliche durchtunneln, es tritt Feldemission ein. Auch durch das Auf-
treffen von Teilchen auf den Festkorper konnen Elektronen ausgeldst werden. Bei Elekironen,
Tonen und Atomen spricht man von Sekundirelektronenemission, bei Photonen von Photo-

emission.




2.2 Klassische Photoemission

Um die Besonderheiten der laserinduzierten Elektronenemission von Ferroelektrika einordnen
zu konnen, sollen zunéichst die allgemeinen Eigenschaften der Photoemission beschrieben wer-
den. Zur Unterscheidung soll sie in der vorliegenden Arbeit als klassische Photoemission
bezeichnet werden.

Erste experimentelle Arbeiten zum #uBeren Photoeffekt wurden um das Jahr 1900
durchgefiihrt (siehe z. B. [HERRMANN]). Die dabei gefundenen Ergebnisse, nach denen die
Zahl der Photoelektronen proportional zur Lichtintensitit, ihre kinetische Energie nach dem
Verlassen des Festkorpers jedoch unabhiingig davon ist, filhrten Einstein zur Hypothese der
Lichtquanten (Photonen). Ein Photon wechselwirkt mit einem Festkorperelektron und dber-
tréigt diesem seine Energie, die das Elektron eventuell befahigt, den Festkérper zu verlassen.

Die Einsteinsche Gleichung lautet:
Einmax =IV-W 2.3)

Dabei ist Eyin max die maximale kinetische Energie der emittierten Elektronen, W die vom Elek-
tron zu leistende Austrittsarbeit, & das Plancksche Wirkungsquantum (6,6 10 Js) und v die
Frequenz des absorbierten Lichtquants. Setzt man Eyy, g gleich null, erhilt man fiir v die
langwellige Grenze der Emission. Bei der Photoemission von Halbleitern und Isclatoren erge-

ben sich etwas andere Verhiltnisse. Das Ferminiveau liegt in diesem Fall in einer verbotenen

Zone.
t . >
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/Dlelektnkum Vakuum

Oriskoordinate z —=>

Abb. 2.3: Elektronenaustritt aus einem Dielektrikum, nach [HERRMANN]

Elektronen miissen aus dem Valenzband angeregt werden. Daher ist nach [HERRMANN] die

notwendige Grenzenergie pro Photon v, gegeben durch




hv, =E, +%. 2.49)

Abb. 2.3 veranschaulicht diesen Fall: E, ist die Energieliicke zwischen Valenz- und Leitungs-
band, E.c und E,, geben die Leitungs- bzw. Valenzbandkante an, ¥ ist die Elektronenaffinitit
des Materials. Fiir die bei den in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Experimenten benutz-
ten ferroelektrischen Materialien Liegt die Energieliicke E, bei 3...3,5 €V [HAERTLING]. Die
Elektronenaffinitit ist fir LINbO;, ein ferroelektrischer Kristall, in [ROZENMAN89] mit 0,25 eV
angegeben. Die Grenzenergie /v, kann man folglich zu 3,5...4 eV abschatzen. Zur klassischen
Elektronenemission von den von uns benutzten ferroelektrischen Materialien ist also eine
Lichtwellenlinge im UV-Bereich notwendig.

Die Quantenausbente 1} wird aus der Anzahl der emittierten Elektronen Neex und der
Anzahl der eingésu'ahlten Photonen Npno Zut

M= Ngiek/ Neror @2.5)
definiert. Bei einer mehr technologische Arbeit auf dem Gebiet der Photokathoden ist es prak-

tischer, von den direkt gemessenen GréBen der emittierten Ladung Qe und eingestrahlten
Laserenergie E; auszugehen. Man erhilt dann

hv ,
n= Oem 2.6)
ELqe

und als direktes Verhiltnis dieser beiden Grofen die Effektivitit S der Kathode:
S=0../E . Q7

Als Beziehung zwischen Effektivitit und Quantenausbeute findet man

n=s?, 2.8)
g
oder als GroBengleichung
M= SnC/mJ]-hv[eV]-107°. 2.9)

Zur Beschreibung der Abhzingigkeit der Emission von Temperatur und Wellenlinge wur-
den aus der Sommerfeldschen Elekironentheorie die entsprechenden Formeln entwickelt
(Fowler-DuBridge-Theorie) {HERRMANN]. Im allgemeinen Fall, also auch fiir Multiphotonen-
effekte, gilt fiir die Emissionsstromdichte j [YEN8O0]:

j-_-z_,'" _ . (2.10)

mit
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I =a,,(%) A{(l——R)Ip}"TzF(-@Z;—W). 2.11)

Dabei ist F(x) die sogenannte Fowler-Funktion mit

F ~ 2 2
& T2 o xx0°
6 2

(2.12)

A die Richardsonsche Konstante (s. G. 2.1), a, eine materialabhéingige Konstante, die die Aus-
trittswahrscheinlichkeit eines Elektrons enthalt, R der Reflektionsgrad der Oberfliche, T die
absolute Temperatur des Elekironengases, I die Leistungsdichte des Laserstrahls (gemessen in
Leistung pro Flicheneinheit) und » die Anzahl der Photonen, mit denen ein Elekfron wechsel-
wirkt. Fiir n= 0 ergibt sich die Richardsonsche Gleichung (2.1), fiir n = 1 die bekannte Fow-
lersche Formel fiir den Einphotoneneffekt und fiir n > 1 die Formeln fiir Multiphotoneneffekte.
Bei der Auswertung von (2.10) findet man, daB fiir einen gegebenen Satz von Parametern ein
Jn bei weitem dominiert [YENS0]. In der doppelt logarithmischen Darstellung vom Emis-
sionsstrom als Funktion der Lichtintensitit ergibt sich n als Anstieg der Geraden der MeB-

werte.

2.3 Laserinduzierte Elektronenemission

Bei intensiver Laserbestrahlung einer Photokathode treten zusitzlich zu den im vorherigen

Abschnitt beschriebenen Effekten noch weitere auf. Das sind

- Erwirmung der Kathodenoberfliche und dadurch auftretende thermostimulierte Photo-
emission [YEN80] oder thermische Emission

- Oberflichenphotoeffekte.

Bei der Betrachtung der Erwirmung der Kathode sind fiir kurze und lange Laserpulse unter-

schiedliche Ansitze notwendig. Kurz und lang gilt hier relativ zur GroSenordnung der Zeit-

konstanten 7, fiir den Energieiibertrag von den Elektronen auf das Gitter. Da die Laserenergie

zunéchst an die Elektronen abgegeben wird, kommt es bei kurzen Pulsen zu einem deutlichen

Unterschied zwischen der Elektronentemperatur T, im Festkérper und der Gittertemperatur T;

[ANISIMOV]. Fiir Metalle liegt 7, bei etwa einer Pikosckunde [BRORSON].

In realen Ferroelektrika ist es wesentlich schwieriger, einen Wert fiir T, anzugeben, da die
Wechselwirkung der Elekironen mit dem Gitter stark von der Giite des Gitters abhingt
[GERTHSEN]. Man kann aber ausgehend von der Komstruktur eine maximale StofSzeit von
Elektronen im Leitungsband abschitzen. Nimmt man die kinetische Energie der heiBen Elek-
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tronen mit 0,5 eV an, so erreichen sie bei einer KorngroBe von 5...10 pm nach etwa 10 ps die
nichste Korngrenze.

Fiir lange Pulse kann die Oberflichentemperatur aus der eindimensionalen Gleichung des
Warmetransports abgeleitet werden [BECHTEL]. Fiir einen riiumlich und zeitlich gleichverteilten
Laserpuls ergibt sich als Funktion der Dauer ¢ des Laserpulses die Anderung der Oberflichen-

temperatur 9 zu
I(1=R) [ o 21,(1-R
8= AR _at(ai)] )+ 2R [ @13

Dabei ist I die Leistungsdichte des Laserstrahls, R der Reflektionsgrad der Kathodenober-
fliche, K die Warmeleitfihigkeit, o die Absorptionskonstante des Lichts und k die Diffusions-
konstante als Funktion der Wérmeleitfihigkeit, der Dichte p und der Wirmekapazitit ¢ mit

K= LS . (2.14)
pc
Die Parameter o und R hingen stark von der Wellenléinge des Laserpulses ab. Tabelle 2.1 gibt
jeweils typische Werte der Konstanten fiir die ferroelektrische Keramik und ein Metall bei

ca. 350 nm Wellenlinge an (nach [LBIII/284, LBIII/15B, SEAGER]).

Konstante RI1] KIWIKm)] plkegm’l clkgK] o [1/m}
PLZT 0,5 2 7800 330 10*
w 0,95 170 19300 130 10°

Tab. 2.1: Konstanten fiir ferroelektrische Keramik (PLZT) und Wolfram

Mit diesen Konstanten kann man die in Tab. 2.2 gegebene maximale Oberflichenerwérmung
fiir die einzelnen in den Experimenten benutzten Laserpulslingen und Laserleistungsdichten mit
Gl 2.13 berechnen; zundchst ohne Riicksicht auf die Giiltigkeit der Naherung fiir lange Pulse.

Pulslinge Ir [MW/cm?] Ev/A [Vem?] B(t) K]
PLZT W
Sns 20 0,1 2,0 35
50 ps 200 0,01 0,2 40
140 fs 2-10° 0,03 05 450

Tab. 2.2: Maximale Oberflichenerwirmung nach der Naherung fiir lange Pulse

Bei der laserinduzierten Erwirmung der ferroelektrischen Keramik ergeben Berechnun-
gen nach [BECHTEL] bei den gegebenen Laserpulskingen (max. 5 ns), daB die Wirmeleitung in
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der Erwarmungsphase vernachlissigt werden kann. Die Diffusion der Wirme in die Tiefe des
Materials braucht deutlich lingere Zeit, wobei dann die Temperatur aber schnell abnimmt.
Dadurch bleibt bei der ferroelektrischen Keramik die Erwirmung anndhernd auf das absorbie-
rende Volumen beschrinkt. Sie betrigt maximal einige Kelvin, selbst wenn man gro8ere Unsi-
cherheiten bei den Werten der Konstanten in Tab. 2.1 annimmt. So ist die Absorptionskon-
stante ¢ stark von der Wellenlinge des eingestrahlten Lichts und der Herstellungsart des Fer-
roelektrikums abhéngig [SEAGER, WOICIK]. Der angegebene Wert gilt fiir eine Wellenlinge
von 350 nm und optisch hochwertiges Material. Eine Anderung der Absorptionskonstanten
geht anndhernd linear in die Oberflichenerwirmung O ein. Fiir lingere Wellenlingen nimmt die
Absorption ab, das erwirmte Volumen vergréert sich, und die Erwirmung verringert sich
demzufolge. Fiir kiirzere Wellenlingen ergibt sich der entgegengesetzte Effekt. Die laserindu-
zierte Erwirmung des Materials reicht aber nicht aus, um die ferroelektrischen Eigenschaften
der Kathode nachhaltig zu verindern, vor allem nicht in einer groBeren Tiefe des Materials. Fiir
das Eintreten von thermostimulierter Photoemission und thermischer Emission sind die erreich-
ten Oberflichentemperaturen ebenfalls zu gering.

Ein anderes Bild ergibt sich fiir die Metallkathoden. Insbesondere bei den sehr kurzen
Pulsen scheint eine deutliche Erwarmung des Kathodenmaterials einzutreten. Hier gilt jedoch
die Naherung der langen Pulse nicht mehr, da die Elektronentemperatur 7. und die Gittertem-
peratur T; getrennt betrachtet werden miissen. Sie werden durch ein System von gekoppelten
Differentialgleichungen beschrieben. Auch hier kann man von der eindimensionalen Betrach-

tung ausgehen. Es gilt nach [FunmMoTo]

aT. d’T.
c(T. )——a: =K dx; -8(T. - T )+ A(x.7)
ST 2.15)
L= o(T. T
&, =8 ~T)

mit ¢, und ¢; als den Wirmekapazititen fiir das Elektronengas bzw. das Gitter, g als der Elek-
tronen-Phononen Kopplungskonstante und A(x,?) der orts- und zeitabhiingigen Energiezufuhr

durch den Laser. c. hingt dabei nach ¢, =4 T, von der Elektronentemperatur 7, ab, 1 ist eine

Materialkonstante. Da die Energie des Laserpulses zuerst auf das Elektronengas iibergeht und
dessen spezifische Warmekapazitit sehr viel kleiner ist als die des Gitters, heizen sich die
Elektronen stark auf. Diese schnellen Elektronen verteilen die Laserenergie iiber ein gréBeres
Volumen, bevor sie auf das Gitter iibérgeht. Fiir kurze Pulse ist deshalb die Zerstdrschwelle
kaum von der Pulslinge abhangig [CORKUM]. Nimmt man eine Absorption direkt an der Ober-

flache (@ —> =) und Laserpulse kiirzer als 7, an, so ergibt sich folgender Zusammenhang zwi-
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schen der absorbierten Energie pro Flicheneinheit Eus und der Gittertemperatur nach dem
Einwirken der Lasereinstrahlung 7;; [CORKUM]:
3
1{64K2E
E, =¢(T,— Ty ) —=| === 2.16
abs l( il xo)ﬁ(ﬁ ]:% gz,y) ( )

Diese Gleichung kann numerisch fiir 7;; geldst werden. Fiir die in Tab. 2.2 gegebenen Parame-
ter ergibt sich anstelle der Erwérmung um 450 K (Nzherung fiir lange Pulse) eine Erwérmung
um 25 K (mit g = 10" WmK" und y=125,9 JK>m™> [ARDENNE, CORKUM]). Daher folgen
die hohen Zerstérschwellen der Kathoden bei kurzen Pulsen.

Die Temperatur des Elekironengases liegt jedoch oberhalb des in Tab. 2.2 gegebenen
Wertes. Setzt man fiir die in [CORKUM] abgeleitete Formel

- T 2
T = 2Ey, ﬂi—exp ot 21228 (.17
Y \Kynt 4Kyt

die entsprechenden Werte ein (z =0 (Oberflichentemperatur), ¢ = 140 fs), so ergibt sich eine

Elektronentemperatur von ca. 850 K. Diese durch die Lasereinstrablung erhohte Temperatur
des Elektronengases fiihrt zu einer Verschmierung der Fermiverteilung des Elektronengases
und damit zu thermisch stimulierter Photoemission und zu thermischer Emission [YEN82,
DOWNER] inUbereinstimmung mit Gi. (2.10), in die die erhdhte Temperatur eingeht. Ab einer
Leistungsdichte von 1...10 GW/cm? kann es daher und wegen der dann aufiretenden starken

- Zunahme der Effizienz des Zweiphotonenphotoeffekts [GIRARDEAU92] zu Nichtlinearitéten bei
der Photoemission von Metallen kommen.

Fiir Ferroelekirika lassen sich prinzipiell die gleichen Schliisse ziehen. Quantitative
Angaben sind aber aus den oben genannten Griinden sehr schwierig. Literatur zur Wechselwir-
kung von Ferroelektrika mit sehr kurzen Laserpulsen liegt meines Wissens nach noch nicht vor.

In der verbreiteten Theorie wird der Photoeffekt als Volumeneffekt erklart [SPICER].
Beim schrigen Einfall von intensivem, p-polarisiertem Licht nahe dem Brewsterwinkel tritt
jedoch der Oberflichenphotoeffekt in den Vordergrund [AFIF, SRINIVASAN, FISCHER]. Das mit
dem Laserstrahl verbundene elektrische Feld fithrt zu einer periodischen Verringerung des
Potentialwalls vor dem Festkorper und damit zu einer Erhhung der Quantenausbeute.

2.4 Parameter bekannter Photokathoden

Herkonmiliche Photokathoden kinnen grob in zwei Gruppen eingeteilt werden: Metallkatho-
den einerseits und Alkali- bzw. Halbleiterkathoden andererseits. Diese Gruppen unterscheiden
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sich stark beziiglich der Quantenausbeute und den Anforderungen an das Vakuum
[TRAVIER94A, VERNIER].

Metallkathoden haben eine verhaltnismiBig niedrige Quantenausbeute. Bedingt durch die
hohe Austrittsarbeit um 4 €V muB die Wellenlinge A des Lasers im ultravioletten Bereich lie-
gen. Als Beispiel sind in Tab. 2.3 die Quantenausbeuten fiir Kupfer bei verschiedenen Wel-

lenlingen angegeben.

A [nm]: 193 213 266 308 355 532
hv eV 6,42 5,82 4,66 4,03 3,49 2,33
Cu 20-10°  1,5.10° 22.10° 1,6-107 80-.-10° k A.
Cs3Sb k. A. 0,035 0,02 k. A. 0,018 0,0038

Tab. 2.3: Quantenausbeute 1) fiir Kupfer und Cs;Sb (nach [CHEVALLAYY)

Fiir andere Metalle (Au, Mg) gelten dhnliche Werte [TRAVIER94A]. Metaﬂkathoden sind ein-
fach herzustellen und stellen keine sehr hohen Anforderungen an die Vakuumgiite (ca. 10 Pa,
[KAWAMURAY}), sie konnen durch LaserbeschuB oder Gasentladung wieder formiert werden.
Die Lebensdauer liegt im Bereich von Wochen bis Jahren (z. T. quasi unendlich). -

Typische Beispiele fiir Aika]i- und Halbleiterkathoden sind Cs;Sb, CsK,Sb, Csl, Cs,Te
und GaAs. Diese Kathoden erreichen sehr hohe Quantenausbeuten in einem breiten Wellen-
lingenbereich. Werte um 0,1 fiir 1 sind méglich (s. Tab. 2.3). Allerdings stellen sic hchste
Anspriiche an die Vakuumgiite, zum Teil sind Driicke unter 10® Pa erforderlich. Die Kathoden
diirfen nicht der Atmosphére ausgesetzt werden, miissen also in situ erzeugt werden, ihre
Lebensdauer liegt im Bereich von Stunden bis Wochen. Insgesamt ist ein hoher Aufwand fiir
Herstellung und Pflege der Kathoden erforderlich, der einer breiten und dezentralen Anwen-
dung entgegensteht.

Die Ladung, die mit einer Photokathode erzeugt werden kann, kann durch verschiedene
Faktoren begrenzt sein. Eine Moglichkeit ist die Begrenzung durch das Produkt von Effektivi-
tdt und verfiigbarer Laserenergic pro Puls. Bei Halbleiterkathoden gibt es zusitzlich eine
interne Ladungsbegrenzung auf Grund photovoltaischer Effekte [HERRERA]. Ein weiterer
limitierender Faktor kann die externe Raurrﬂadungsbegrenzung sein. SchlieSlich treten ab einer
bestimmten Laserenergiedichte Zerstorungen der Oberfliche auf. Diese Schwelle ist vom
Kathodenmaterial, der Laserpulslinge und der Wellenlinge abhéngig. Fiir Kupfer z. B. wird bei
10 ps-Pulsen und 266 nm Wellenlinge eine Grenze von 100 ml/cm” angegeben [TRAVIER94B].
Je nach gegebenen Bedingungen (geforderte Ladung pro Puls und angestrebte Wiederholrate,
zur Verﬁighng stehender Laser, realisierbare Vakuumbedingungen, geforderte Lebensdauer)
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kann die Wahl der Photokathode ganz unterschiedlich ausfallen [TRAVIER94A]. Ein Ziel dieser
Arbeit soll es deshalb auch sein, Bereiche von Anwendungsparametern anzugeben, in denen die
ferroelektrischen Photokathoden vorteilhaft eingesetzt werden konnen oder potentiell Vorteile
erlangen (s. dazu Kap. 4).

2.5 Ferroelektrika und Ferroelektrische Emission

2.5.1 Ferroelektrika
In Dielektrika kann man den Zusammenhang zwischen der elektrischen Feldstirke E und der
dielekirischen Verschiebungsdichte D fiir eine konstante Temperatur als

D(E)=¢,E+P(E) (2.18)
beschreiben, dabei stellt P die elekirische Polarisation des Materials dar. Wenn P fir E=0
nicht identisch null wird, spricht man von einer remanenten Polarisation P, = P|,_,. Diese ist
im allgemeinen temperaturabhiingig (pyroelektrischer Effekt). Ist P, durch ein AuBeres elekiri-
sches Feld umkehrbar, so handelt es sich bei dem entsprechenden Stoff um ein Ferroelektri-
kum. Der ferroelektrische Zustand ist dabei nur in einem Temperaturintervall stabil. Oberhalb
einer Curietemperatur Tc geht der Kristall in den paraelekirischen Zustand dber (vergl.
Abb. 2.6 und 2.7, S. 17).

~D\1

?

Abb. 2.4: Hysteresekurve eines ferroelektrischen Materials

Die Abhiingigkeit der Polarisation von der elektrischen Feldstirke ist bei Ferroelektrika nicht-
linear und mehrdeutig (Hysterese) sowie anisotrop (durch polare Achsen bestimmt). Die
Hysteresekurve (Abb. 2.4) 138t die remanente Polarisation P; und die Koerzitivfeldstirke Ex
erkennen, Die spontane Polarisation entspricht dem Schnittpunkt der linearen Extrapolation
des Verlaufs der Funktion P(E) in der Sittigung mit der P-Achse. Beispicle fir Ferroelektrika
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sind Bariumtitanat (BaTiOs) , Triglyzinsulfat (TGS, (NH,CH,COOH); - H,SO,), Seignettesalz
(NaKC,0s - 4H,0), Kaliumdihydrogenphosphat (KDP, KH,PO,), Bleizirkonattitanat
(PZT y/1-y, Pb(Zr,Ti;.,)0s) und Bleilanthaniumzirkonattitanat (PLZT x/y/1-y,
(Pbi;L.a,)(ZryTi;,;)0s). Eine umfassende Behandlung der Physik der Ferroelektrika und ihrer
Anwendungen findet man z. B. in [LINES, JONA].

Die spontane Polarisation nimmt zum Teil sehr groBe Werte an ( z. B. Barjumtitanat
0,25 C/m” bei Raumtemperatur [JONA]) und wirkt dabei als Quelle fiir ein duBeres elekirisches
Feld, in dem Energie gespeichert ist. Da jedes System bestrebit ist, ein Energieminimum anzu-
nehmen, tritt in einem ferroelektrischen Kristall ab einer bestimmten GréBe eine Domiénen-
struktur mit gegenseitiger Kompensation auf. Unter einer Domiine versteht man dabei ein
abgegrenztes Gebiet im ferroelekirischen Kristall, in dem die spontane Polarisation die gleiche
Ausrichtung und den gleichen Wert hat. In einem keramischen Material wird der Abschir-
mungseffekt durch die Komer mit zufillig verteilten polaren Achsen unterstiitzt. Hier kann
makroskopisch von einer isotropen Verteilung der spontanen Polarisation ausgegangen werden
(durch eine Vorpolung kann man jedoch eine Vorzugsrichtung erzeugen). Freie Ladungstriger
bewirken schlieBlich nach auBen eine vollstindige Abschirmung der Polarisation.

Abb. 2.5: Elektronenmikroskopische Aufnahme einer Keramik aus PLZT 2/95/5,
VergroBerung 2500fach, aus [MARSH].

Durch Anlegen eines 4uBeren elektrischen. Feldes kann die Polarisation umgekehrt werden,
man spricht vom Schalten der spontanen Polarisation. In reiner Form kann diese Erscheinung
aber nur in Einkristallen bei bestimmten Materialien beobachtet werden. In keramischen Mate-

rialien wirkt makroskopisch eine Uberlagerung der Signale von vielen Kémern, die sich noch in
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verschiedene Dominen unterteilen. Die KorngroBe der in den Experimenten verwendeten
Keramiken betrigt S5...10 pm, das Kornvolumen etwa 250 pm’. Ein Kubikmillimeter enthélt
zwischen 10° und 107 Korner. Eine Anderung der makroskopischen Polarisation ist daher quasi
stufenlos moglich. Einen Eindruck der Kornstruktur vermitielt Abb. 2.5. Es handelt sich um
eine gesinterte Keramik aus PLZT 2/95/5. Man erkennt die lockere Kornstruktur und groBere
Hohlriume im Material; diese Eigenschaften sind durch die Herstellungstechnologie dieser
speziellen Keramik bedingt.
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Abb. 2.6: Kapazitit einer ferroelektrischen Kathode (PLZT 2/95/5, #L 10" als

Funktion der Temperatur, angegeben ist die jeweils vorherrschende Phase (A): an-

tiferroelektrisch, (F): ferroelektrisch (P): paraelektrisch und die Curietemperatur

Tc, gemessen beim Heizen , MeBfrequenz 1 kHz.

Neben ferroelektrischen Materialien gibt es auch noch die antiferroelektrischen. Hier ist
das Dipolmoment benachbarter Elementarzellen zueinander antiparallel, es kompensiert sich
dadurch. Der antiferroelektrische Zustand kann durch hohe elektrische Felder in den ferro-
elekirischen Zustand iiberfiihrt werden [WEIBMANTEL]. In Abhiingigkeit von der Temperatur
und der angelegten elektrischen Feldstirke kann ein Material (z. B. PLZT 2/95/5) im para-
elektrischen, ferroelektrischen oder antiferroelektrischen Zustand sein, wobei die Ijbergéinge
diffus sind, es also zu einer Koexistenz der einzelnen Phasen kommt. In Abb. 2.6 ist die Kapa-
zitit einer ferroelekirischen Kathode in Abhingigkeit von der Temperatur dargestellt. Zwei
Anomalien im Verlauf der Kapazitit und damit auch der Dielekrizititskonstante kennzeichnen

* Liste der Kathoden s. Anhang
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die Uberginge von der antiferroelekirischen zur ferroelektrischen und schtieBlich zur
paraclekirischen Phase. In Abb. 2.7 ist nach [UiMA] der Anteil der einzelnen Phasen
(antiferroelektrisch, ferroelektrisch, paraelektrisch) an einer Keramik aus PLZT 2/92/8 als
Funktion der Temperatur dargestellt.

80
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Abb. 2.7: Anteil der antiferroelektrischen (A), ferroelektrischen (F) und para-
elektrischen (P) Phase an einer Keramik aus PLZT 2/92/8 in Abhiingigkeit von der
Temperatur, aus [UiMA, fig. 2]

Man erkennt deutlich die Koexistenz der Phasen in einem breiten Temperaturintervall. Der
fJbergang antiferroelektrisch-ferroelekirisch ist in der o. g. Literatur allerdings als auBerge-
wohnlich diffus bezeichnet.

In der vorliegenden Arbeit werden mit ,,ferroelektrischen Photokathoden® nicht nur sol-
che Materialien bezeichnet, die sich ganz oder liberwiegend in einer ferroelektrischen Phase
befinden, sondern auch solche, die durch ein elektrisches Feld oder andere Einfliisse in diese
Phase iibergehen. Diese Bezeichnung wird also fiir alle solche Materialien gewahlt, deren
spezielle Eigenschaften als Photokathode entscheidend durch die Ferroelektrizitit geprigt sind.

2.5.2 Ferroelektrische Emission

In Abschnitt 2.5.1 ist erldutert, daB die spontane Polarisation durch freie Ladungen abge-
schirmt wird. Gelingt es, die Polarisation durch #duBere Einflisse zu dndern, so werden die
Abschirmladungen frei. Die so erzeugte Ladungstrennung fiihrt zu elektrischen Feldern und
unter Umstinden zur Emission von Elektronen, Die Anderung der Polarisation kam z. B.

durch Temperaturinderung oder durch Anlegen eines &uBeren elektrischen Feldes erfolgen.
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Dabei bestimmt die Geschwindigkeit der Anderung der Polarisation im Verhiltis zur
Geschwindigkeit des mdglichen Ladungsabflusses im Festkérperinneren und iber die Oberfla-
che des Festkorpers die Hohe der entstehenden Felder und damit die Stirke der Emission.
Fmission ist nur von freier dielektrischer Oberfliche méglich, Metallelektroden fithren die
freigesetzten Ladungen dagegen sofort ab.

Durch Temperaturinderung und durch Schalten der spontanen Polarisation (z. B. durch
Anlegen von 50 Hz Wechselspannung) wurden Emissionsstromdichten von bis zu 107 Afem’
und Elektronenenergien bis zu 10° eV erreicht [ROSENBLUM, BRAUNLICH, SUJAK78, ROZEN-
MANS4, SUIAKSS, ROZENMAN9Y0, BIEDRZYCKI]. 1988 wurde am CERN die intensive feldindu-
zierte ferroelektrische Elektronenemission (auch kurz ferroelektrische Emission genannt) ent-
deckt [CERN-WB]. Durch sehr schnelle Andernng der Polarisation mittels Hochspannungs-
pulsen (Anstiegszeiten in der GroBenordnung von 100 ns) konnte eine intensive Elektronen-
emission erzeugt werden. Es wurden gepulste Emissionsstromdichten von mehr als 100 Alem®
und emittierte Ladungen von bis zu 2 |JC/cm2 erreicht [HANDEREK, GUNDEL91, GUNDEL&9A,
GUNDEL89B, IVERS, A]RAPETOV]; Die dazu benutzte Schaltung entspricht im wesentlichen
dem in Abb. 3.6 (S. 28) vorgestellten Pulskreis.

Elektrode

Abb. 2.8: Typische ferroelektrische Kathode, Darstellung nicht streng maBstiblich

Die Kathodengeometrie ist in Abb. 2.8 dargestellt. Da Kathoden mit der gleichen Geometrie
auch zur laserinduzierten Elekironenemission benutzt werden, gehe ich hier auf die Geometrie
etwas ausfithrlicher ein. Die Kathoden sind Scheiben aus gesintertem keramischen Material in
einer Dicke von 0,1...2 mm und einem Durchmesser von 16...20 mm. Sie werden von einem
Rohling (Stange) geschnitten und anschliefend poliert. Als Elektrodenmaterial dient Gold oder
eine Silberlegierung. Die Goldelektroden werden dabei durch Aufdampfen hergestellt und
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haben eine Dicke von ca. 1 pm. Die Silberelektroden werden im Siebdruckverfahren auf-
gebracht. Thre Dicke betriigt 50 pm. Zur Erhohung der Uberschlagfestigkeit ist der Elektro-
denrand mit einer Isolierschicht versehen. Sie besteht aus Glas (fiir die Silberelektroden) oder
Magnesiumfluorid MgF (fiir die Goldelektroden). Damit Elektronen von der ferroelekirischen
Oberfliche emittiert werden konnen, ist mindestens eine der beiden Elektroden als Gitter aus-
gebildet. Metallstreifen und Streifen freier Oberfléiche von jeweils 200 pm Breite wechseln ein-
ander ab. Durch einen duBeren Ring sind die Metallstreifen miteinander leitend verbunden. Eine
Liste der in der vorliegenden Arbeit erwihnten ferroelekirischen Kathoden enthilt der Anhang.

Der Mechanismus der Emission ist in Abb. 2.9 schematisch dargestelit. Der Zustand vor
der Emission entspricht Abb. 2.9 (a). Die spontane Polarisation P; ist so ausgerichtet, da8 sich
an der freien Oberfliche die negativen Abschirmladungen befinden. Gelingt es, die Richtung
von P umzukehren (Abb. 2.9 (b)), so wird ein Teil der Abschirmladungen emittiert. Die fer-
roclektrische Emission unterscheidet sich von den anderen bekannten Emissionsarten
(Photoemission, thermische Emission) darin, da8 die zur Uberwindung der Raumladungs-
barriere bendtigten Felder selbst aufgebracht werden, es ist daher eine Emission von nennens-

werten Stromdichten ohne externes Extraktionsfeld moglich.
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Abb. 2.9: Schematische Darstellung der ferroelektrischen Emission, (a): Zustand
vor der Emission, P ist kompensiert, (b): Zustand nach der Umkehr von P;, Emis-
sion ausgelost durch die Oberflichenladung

Das dbt;n dargestellte Bild ist dabei aber in mehrerer Hinsicht idealisiert. Wie erldutert, ist in

einem keramischen Material nie die gesamte spontane Polarisation gleichmiBig ausgerichtet, es
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kann nur eine Vorzugsausrichtung erzielt werden. In [GUNDEL94B] konnte jedoch gezeigt
werden, dal auch die ]\ndenmg eines Bruchteils von P, ausreicht; um eine Elektronenemission
zu erzeugen. Zum anderen ist es nicht moglich, die spontane Polarisation in den Gebieten mit
freier dielekirischer Oberfliiche so ideal zu beeinflussen, wie das in Abb. 2.9 dargestellt ist.
Abb. 2.10 zeigt das Ergebnis einer numerischen Feldberechnung (mit dem Programmpaket
MAFIA [KLATT]). Die Abbildung stellt einen Schnitt durch die Kathode und den Raum unmit-
telbar vor der Kathode dar. Die Riickelektrode (RE) und die Gitterelektrode (GE) sind
gekennzeichnet. Die Kathode wird als lineares Dielektrikum mit einer Dielektrizititskonstanten
von € =1000 angenommen. Die Pfeile zeigen Richtung und relative Amplitude eines
elektrischen Feldes an, das zur Beeinflussung der spontanen Polarisation iiber die Elektroden
angelegt wird. Man erkennt, daB das Feld in der Kathode nahezu parallel zur freien dielektri-
schen Oberfliiche verliuft und nicht, wie oben angenommen, senkrecht zu ihr. Dieser Effekt ist
insbesondere bei diinnen Kathoden wegen des ungiinstigen Verhéltnisses der Dicke zur Breite
der Streifen von Elekirode und freier Oberfliche ausgeprigt. Da aber auch in diesem Fall eine
ferroelektrische Emission moglich ist [GUNDEL94B, ASANO], kann man annchmen, daB zur

Emission schon das Schalten einzelner Doméinen oder Doménenbereiche geniigt.

Symmetrieebene

Abb. 2.10: Verlauf der elektrischen Feldstirke bei einem eingeprdgten Potential-

unterschied zwischen Gitterelektrode (GE) und Riickelektrode (RE) der ferro-

elekirischen Kathode. Dargestellt ist ein Schnitt durch die ferroelektrische Kathode

und den Raum unmittelbar davor, das Ferroelektrikum ist als lineares Dielektrikum

mit & = 1000 angenommen.

Von thermischen Kathoden und Photokathoden ist eine empfindliche Abhéngigkeit des
Emissionsstroms von der Vakuumgiite bekannt [NOTTINGHAM, SOMMER]. Entsprechende
Untersuchungen fiir die ferroelektrische Emission zeigen ein ganzlich anderes Verhalten
[GUNDEL89B, AsaNO]. Von Hochvakuumbedingungen bis zu einem Druck von ca. 107 Pa

fritt keine Verinderung der Emission auf. Danach setzt Gasverstirkung ein, die ein Maximum
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bei ca. 1 Pa erreicht. Fiir noch grofere Driicke sinkt die freie Weglénge der emittierten Elek-
tronen stark ab, so daB eine Messung an der Anode unméglich wird. Diese Abhingigkeit der
gemessenen Ladungstriger vom Druck wird allein durch die Wechselwirkung der Ladungstra-
ger mit dem Restgas bestimmt. Die durch die starken elektrischen Felder bei einer Andcnmg
der spontanen Polarisation verursachte Emission bleibt davon unbén'ihrt. Auch bei atmospha-
rischem Druck kann man Funken auf der Oberfliche beobachten, die ein Ausdruck von
Ladungsiiberschlidgen sind [SUJAK68, ROBERTSON]. Die genannten Fakten fiihren zu der
Annahme, daB die ferroelektrische Emission unabhéngig oder doch kaum abhangig von den
Vakuumverhltnissen ist. Das bestitigen auch die Erfahrungen mit Pseudofunkenschaltern, die
mit einer ferroelektrischen Elektronenemission getriggert werden. Hier arbeiten die Trigger-
kathoden in einem Niederdruckgas bei 50 Pa unter erschwerten Bedingungen, wie sie in
Hochstromschaltern auftreten (Metalldampf, Plasma). In Lebensdauertests konnte eine
Lebensdauer der Triggerkathode von iiber 10° Schaltvorgingen gezeigt werden [COURTOIS].
Eine umfassende Darstellung der ferroelekirischen Emission findet man in [GUNDEL95].
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3. Laserinduzierte Elektronenemission von Ferroelektrika

3.1 Beschreibung der Mefapparatur

3.1.1 Uberblick

In diesem Kapitel sollen die experimentellen Ergebnisse zur Iaserinduzierten Elektronenemis-
sion von Ferroelektrika dargestellt und in Teilbereichen durch geeignete Modelle beschricben
werden. Dazu wird zuniichst der Aufbau der MeBapparatur fiir Photokathodenmessungen vor-
gestellt. Sie besteht aus den folgenden drei Hauptgruppen:

— Vakuumsystem

— Laser (einschlieBlich optischer Aufbau)

— Elektronik.

Abbildung 3.1 gibt einen schematischen Uberblick.

Vakuum-
pumpe Hochspannung

Femoelektrische Quarz- Apenur
Kathode fenster Strahl-
teller ......
_|. — oot T e - L — Laser- | _ . _ _ _ .| R
--------- strahl
I Teleskop :
Anode ! .
Vakuumtank - . Laser
MeBelekironik Diagnostik fur
Laserstraht

Abb. 3.1: Schematischer Uberblick des MeBSaufbaus

3.1.2 Vakuumsystem

Das Vakuumsystem setzt sich zusammen aus dem Vakuumtank mit der Pumpe und der Vaku-
ummeBvorrichtung. Der Tank besteht aus einem Kreuz von Edelstahlrohren mit einem Durch-
messer von 160 mm sowie einigen zusitzlichen Anflanschungen (Abb. 3.2). Das Volumen des
Rezipienten betréigt etwa 12 1 Die Flansche sind aus einer Aluminiumlegierung (ANTICO)
gefertigt' und mit VIToN-Dichtungen gedichtet. Zum Evakuieren dient eine Turbomolekular-
pumpe (BALZERS TPH 190, Sz;ugvermégen 190 Vs) mit einer Drehschiebervorpumpe, das
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Vakuum wird mit einer PENNING-Sonde gemessen (ALCATEL CEF2P und FA 111). Mit dieser
Anlage kénnen Driicke bis etwa 10™* Pa erreicht werden. Die dargestellten Messungen wurden
bei Driicken von unter 10° Pa durchgefiihrt. Die Einkopplung des Laserstrahls erfolgt mittels

eines Quarzfensters (Suprasil), das im benutzten Wellenlangenbereich der Laser geringe

Absorption aufweist.
Hochspannungs-
durchfithrung
[
Kathoden- .
halterung |
| Anode
Kathode -
MeBkabet | N a1 Laserstrahl =~~~
_ . v,
Elektrische Isolator (! Isolator
Durchflihrung U
I
i Optische Bank
1 1
Drehdur(';hfﬁhrung
I

—
Abb. 3.2: Vakuumtank

Die ferroelektrische Kathode ist auswechselbar in einem Kathodenhalter befestigt (s. Abb. 3.3).
In einem Messingzylinder (Teil 1) ist ein herausnehmbarer Einsatz (Teil 2), ebenfalls aus Mes-
sing, befestigt. Diese beiden Teile sind elektrisch mit der Gitterelektrode auf der ferroelektri-
schen Kathode (Teil 3, s. Kap. 2.5.2) verbunden. Mit elektrisch isolierenden Schrauben wird
der innere Teil des Kathodenhalters (Teil 4) befestigt. Dieses Teil ist aus ANTICO gefertigt. Der
innere Halter stellt den elektrischen Kontakt zur Riickelektrode der Kathode her. Die Kathode
wird zwischen die Teile 2 und 4 geklemmt und so gehalten. Die elektrische Verbindung zu den
auf dem ferroelektrischen Material aufgebrachten Elektroden wird durch Anpressen hergestellt.
Der innere Teil des Kathodenhalters kann bei Bedarf gegen einen heizbaren ausgetauscht wer-
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den. Die Heizung erfolgt mit einer 15 W Gliihbirne. Ein Pt100-Fithler dient zur Messung der

Temperatur; es kénnen Temperaturen bis etwa 300 °C erreicht werden.

\\\\\\\ WA

W///////

/////

i_ S
Ilué\\]}»\
S

Abb. 3.3: Kathodenhalter mit (1): duBerem Halter, (2): herausnehmbarem Einsatz,
(3): Kathode, (4): innerem Halter.

]

Der Kathodenhalter und die ebenfalls auswechselbare Anode sind elektrisch isoliert und
verschiebbar auf einer kleinen optischen Bank befestigt, der Abstand zwischen Anode und
Kathode ist variabel. Die optische Bank ist auf einer Drehdurchfiihrung angebracht. Dadurch
ist es moglich, den Einfallswinkel des Laserstrahls auf die Kathode zu verindern. Die Messung
des Einfallswinkels erfolgt von der Normalen, 0° bedeuten also senkrechten Einfall; die Dreh-
achse liegt genau in der Kathodenoberfliche, so da8 sich bei guter Justierung der Aufireff-
punkt des Laserstrahls auf der Kathode auch bei deren Drehung nicht verschiebt. Die Anode ist
so gestaltet, daB die Beleuchtung der Kathode bei Drehwinkeln von -50° bis 50° moglich ist.
Die Extraktionsspannung wird iiber eine Hochspannungsvakuumdurchfiihrung zugefiihrt. Zur
Verbesserung der Hochspannungseigenschaften sind der Kathodenhalter und die Anode
poliert.

3.1.3 Laser und Optik

Bei den Experimenten werden im wesentlichen drei verschiedene Laser verwendet, die am
CERN (Laserlabor der Division AT, Dr. K. K. Geissler), in Paris-Orsay am LAL (alte
LASERTRON-Anlage, Dr. B. Leblond) und in Mailand am Politechnikum (Sektion Physik,
Prof. Dr. S. DeSilvestri) stehen. In Tab. 3.1 sind einige der Eigenschaften dieser Laser angege-
ben. Der Lichtweg vom Laser zur Kathode ist in Abb. 3.4 am Beispiel des Aufbaus am CERN
dargestellt. Laserkopf und Optik sind auf einer Granitplatte (etwa 2 m x 1 m) montiert. Der
Vakuumtank steht neben dem Granit und ist in seiner Position zu diesem fixiert. Der Laser-
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strahl wird mit dielektrischen Spiegeln gefiihrt; Apertur und Teleskop bestimmen den Durch-

messer auf der Kathode.

Laser: CERN LAL Mailand

Typ: SPECTRON SL 400/800 BMI 501-DP5 CLARK-MXR CPA-1

Aktives Medium: Nd:YAG Nd:YAG Ti:Saphir

Pulserzeugung: glitegeschaltet giitegeschaltet, passiv modengekoppelt,

(Oszillator-Verstirker) modengekoppelt Streck- und Kompres-

(séttigbarer Absorber) sionsverfahren

Pulslinge: 5ns FWHM' 40 ps FWHM 140 fs FWHM

Pulsrate: 0...10Hz 10 Hz 1kHz

verfiigbare Wel- 1064 nm 500 mJ 1064 nm S5mJ

lenléngen und 532 nm 100 mJ 532 nm 1,1mJ

Pulsenergien: 355nm 50 mJ 355 nm 0,7 mJ
266 nm 20 mJ 266 nm 02 mJ

780 nm 0,5mJ
390 nm 0,1 mJ

Tab. 3.1: Verwendete Laser

., zur virtuellen Kathode

mechanischer| Kiappbarer .'; Teleskop

Pulsselektor$ Spiegel pwk
Photodiode

. Quarz- .
zur Kathode ~)_plattgr [\ - @ Quarzplatte Spiegel

Laserkopf

Spiegel

Granit

Abb. 3.4: Optischer Weg (CERN-Laser)

Die Einstellung des Lichtwegs erfolgt mit einem Justierlaser. Spéter kann der Strahl zur Kon-
trolle mit einem klappbaren Spiegel auf eine virtuelle Kathode umgelenkt werden. Mit zwei
Quarzplittchen wird unter Ausnutzung der Fresnelreflexion jeweils ein Teil des Strahls auf das

" FWHM: Full Width of Half Maximum
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pyroelekirische Joulemeter (MOLECTRON J3) bzw. die schnelle Photodiode (Typ ITC TF 1850)
gelenkt. Zur Pulsselektion bis 10 Hz kann ein mechanischer Pulsselektor eingesetzt werden.
Fiir das Experiment in Mailand (Pulsrate 1 kHz) ist dieser Pulsselektor jedoch micht geeignet.
Um trotzdem beliebige Pulsraten von Einzelschu8 bis 1 kHz einstellen zu konnen, wurde ein
elektrooptischer Pulsselektor gebaut und zwischen der Verstirker- und der Kompressorbau-
gruppe des Lasers eingesetzt. Die Auswahl der Pulse geschieht mit polarisationsabhéingigen
Spiegeln, wobei die Polarisation des Lichts mit einer Pockelszelle geéindert wird. Zur Vermei-
dung von Riickwirkungen in den Oszillator wird zusitzlich ein Faradayisolator verwendet. In
Abb. 3.5 ist der Aufbau dieses elektrooptischen Pulsselektors dargestellt. Soll ein Puls passie-
ren, wird die Pockelszelle mit einem Hochspannungspuls angesteuert. Bleibt die Pockelszelle

dagegen unangesteuert, so passiert der Puls nicht, sondern wird von den polarisationsabhéingi-

gen Spiegeln reflektiert.
M2- Faraday- Pockels-  potarisationsabhangige
Platte isolator zelle Spiegel
ovom o L1 Ll S S um _
Verstarker Kompressor

Hochspannungspuls

Abb. 3.5 Elektrooptischer Pulsselektor

3.1.4 Elektronik

Die Elektronik kann in drei Gruppen eingeteilt werden: die Hochspannungsversorgung, die
Diagnostik und die Synchronisationselektronik.

Hochspannung kommt in zwei Fillen zum Einsatz: als Extraktionsspannung zwischen
Kathode und Anode und zum feldinduzierten Andern der spontanen Polarisation der ferroelek-
trischen Kathode. Zur Versorgung mit der Extraktionsspannung dient ein Hochspanmungsnetz-
teil (FUG HCN 140 35000, 0...35 kV, beide Polarititen einstellbar). Die Zufiihrung zur Anode
erfolgt iiber eine Hochspannungsvakuumdurchfihrung. Die feldinduzierte Anderung der
spontanen Polarisation der ferroelektrischen Kathode erfolgt mit Hochspannungspulsen. Der
Pulskreis ist in Abb. 3.6 dargestellt. Ein schneller Transistorschalter S (BEHLKE Elektronik
GmbH., Frankfurt/M., z. B. HTS 51) entladt den auf die Pulsspannung U, geladenen Konden-
sator C, in die ferroelektrische Kathode. Der Widerstand R; dient zur Strombegrenzung, R,
zum Entladen der Kathodenkapazitit. Der Pulstransformator T erlaubt ein einfaches Umpolen
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der Pulsspannung an der Kathode, ohne den Pulskreis sonst verdndern zu miissen. Durch die
galvanische Trennung der Kathode vom Massepotential sind zusétzliche Schaltungsmoglich-
keiten gegeben, da man die Gitterelektrode GE oder die Riickelektrode RE der ferroelekiri-
schen Kathode auf ein wihlbares Potential legen kann.

R (MY R =100Q s 502

=G ~10nF

Abb. 3.6 Pulskreis, T: Transformator, S: Festk6rperschalter, RE: Riickelektrode,
GE: Gitterelektrode

Das wichtigste MeS8instrument bei den Experimenten ist das Speicheroszilloskop. Ver-
wendet wird ein analoges Geriit (TEKTRONIX 7834 mit Einschiiben 7A19 / 50 & und 7A26 /
1 MQ) mit maximal 400 MHz Bandbreite. Ein TEKTRONIX-Oszilloskop 7104 mit Mikrokanal-
bildverstirker kam ebenfalls zum Einsatz (max. Bandbreite 1 GHz). Der Stromkreis zur Mes-

sung der laserinduzierten Emission ist in Abb. 3.7 zu sehen.

Eingang 1 (50 €&

Speicher- U, (0..35kV
oszilioskop o )
Eingang 2 (50 &3 X
50 Q
ABB 3.7 : MeBkreis fiir reine Photokathodenmessung, RE: Riickelekirode, GE:
Gitterelektrode

Die Gitterelektrode GE und die Riickelektrode RE der ferroelektrischen Kathode sind jeweils
mit einem 50 Q-Kabel an einen Eingang des Oszilloskops geschaltet. Intern konnen beide
Signale addiert werden; dadurch kann der gesamte die Kathode verlassende Strom dargestellt
werden. Die Messung an der Kathode ist notwendig, da wegen der begrenzten Spannungs-
festigkeit der verschiedenen an der Kathodenhalterung vorhandenen Stromkreise (Pulskreis,
Heizkreis, Temperaturfﬁhle'r) die Extraktionsspannung U, an der Anode angelegt werden
muB. Die Pulskabel werden so auch als MeBkabel verwendet. Will man jedoch gleichzeitig pul-
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sen und messen {wichtig bei der Selbstemission, s. Kap. 3.2), so kann der Emissionsstrom mit
einem hochspannungsfesten Kondensator auch an der Anode ausgekoppelt werden. Die Form
der Anode muf dabei bewirken, daB einerseits der Laserstrahl passieren kann, andererseits
jedoch die emittierten Elektronen aufgefangen werden. Dazu wurde eine scheibenformige
Anode angefertigt, die einen seitlichen Schlitz besitzt, der einen Lichteinfall auf die Kathode
unter etwa 45° ermdglicht (in den Abb. nicht dargestellt).

Bei der gegebenen Bandbreite des Oszilloskops und auch der MeBanordnung kann nur
bei den 5 ns-Pulsen des CERN-Lasers eine getreue Wiedergabe des Stromsignals erwartet wer-
den, bei Elektronenpulsen kiirzer als eine Nanosekunde sieht man nur die StoBantwort des
MeBsystems. Die Ladung kann jedoch als Integral iiber die StoBantwort ermittelt werden. Die
emittierte Ladung kann auch direkt durch passive Integration an einer Kapazitit gemessen
werden. Dazu verwendet man entweder eine RC-Schaltung oder benutzt die bekannte parasi-
tiire Kapazitit der MeBanordnung, im wesentlichen der BNC-Kabel.

Auch die elektrischen Ausgangssignale von der Photodiode und Joulemeter werden am
Oszilloskop ausgewertet. Wie bei den Elektronenpulsen kann der zeitliche Verlauf damit nur
bei den 5 ns-Pulsen ermittelt werden. Zur Darstellung der Femtosekunden-Laserpulse wird ein

Autokorrelator verwendet. In Abb. 3.8 ist das Ausgangssignal des Autokorrelators dargestellt.

5 |

Amplitude [willk. Einheiten]

0 !
0 1 2 3

Zeit [willk. Einheiten]

Abb. 3.8: Pulsform des Ti:Saphir-Lasers (s. Tab. 3.1), gemessen mit einem Auto-
korrelator

Die Temperatur der Kathode wird, wie erwahnt, aus dem Widerstand einer Pt100-Sonde
ermittelt.




30

Die Synchronisation von Laserpuls, Hochspannungspuls und Oszilloskop bereitete mit-
unter gewisse Probleme. So kann eine interne Triggerung des Oszilloskops nicht immer
benutzt werden, da bei schwacher Emission Storungen die gleiche GroBenordnung wie das
Nutzsignal erreichen kénnen. Auch sollen der Laserpuls und der Hochspannungspuls frei
gegeneinander verschiebbar sein. Daher ist ein Triggersignal einige Mikrosekunden vor dem
Lichtpuls erforderlich, das gegen den Lichtpuls nur einen geringen Jitter haben darf. Da die
Zeitauflosung des Oszilloskops im Bereich von wenigen Nanosekunden pro Skalenteil liegt,
wiirden sonst die Bilder aufeinanderfolgender Pulse auf dem Oszillographenschirm nicht fiber-
einanderliegen. Die Laser am LAL und in Mailand stellen ein solches Signal intern zur Verfii-
gung. Fiir den CERN-Laser wurde das in Abb. 3.9 dargestellte Schema entwickelt. Die Blitz-
lampen des Lasers brauchen etwa 190 ps vom Ziinden bis zur maximalen Lichtintensitit
(Schalten des Giiteschalters). Zwei parallele Verzogerungsschaltungen fiir Giiteschalter und
Oszilloskop/Hochspannungspuls wiirden einen zu groBen Jitter ergeben. Daher wurde eine
gemeinsame lange (Verzogerung 1) und zwei parallele kurze Verzdgerungsschaltungen
gewihlt (Verzogerung 2 und 3).

Ziinden der Verzdgerung 1 ) Verzdgerung 2 "
Blitzlampen (fest) (fest) Giiteschalter
Verzdgerung 3 Oszilloskop/
(variabel) Pulsgenerator

Abb. 3.9: Synchronisationsschaltung

3.2 Begriffsdefinitionen

Bevor die wichtigsten experimentellen Ergebnisse dargestellt und erliutert werden, sollen
einige Begriffe definiert werden, die bestimmte MeBbedingungen beschreiben.
Die laserinduzierte Elektronenemission von Ferroelekirika kann unter drei Bedingungen

erzeugt werden, als ,normale Photoemission®, als Selbstemission und als verstirkte Emission.

— Normale Photoemission
Diese MeBanordnung entspricht der bei anderen Photokathoden gebriuchlichen. Zur Uber-
windung der Raumladung dient ein externes Extraktionspotential U,y zwischen Kathode und
Anode. Die beiden Elektroden der ferroelekirischen Kathode werden paralielgeschaltet oder
die Signale werden im Oszilloskop addiert. Mit dem Begriff ,,normale Photoemission™ ist
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diese spezielle MeBbedingung gemeint, er sagt aber nichts iiber die physikalische Natur der

gemessenen Vorginge aus.

— Selbstemission
Unter Selbstemission soll die Emission von Ladungstrigern ohne uBeres Extraktionspo-
tential verstanden werden; Kathode und Anode befinden sich anf gleichem Potential. Wie
unter Kap. 2.5.1 beschrieben, ist es eine Eigenart der ferroelektrischen Emission, daB auch
ohne #uBeres Extraktionspotential nennenswerte Strome emittiert werden konnen. Die
Energie der Ladungstriger zum Uberwinden der Raumladungsbarriere mu$ dann aus einer
anderen Quelle als dem &uBern Feld kommen, nimlich ans einem durch eine laserinduzierte
Ladungstrennung im Ferroelektrikum erzeugten Feld. Zur Aufrechterhaltung der Selbst-
emission ist eine Beeinflussung der Verteilung der spontanen Polarisation jm Ferroelektri-
kum notwendig. Dazu wird an die ferroelekirische Probe eine gepulste Hochspannung ange-

legt; der Pulskreis ist in Kap. 3.1.4 beschrieben.

— Verstirkte Emission
Fine Kombination aus normaler Photoemission und Selbstemission ist die verstirkte Emis-
sion. Erfolgt eine Beeinflussung der Verteilung der spontanen Polarisation im Ferroelektri-
kum wie im Betriebsfall ,,Selbstemission und legt man zugleich eine Extraktionsspannung

zwischen Kathode und Anode an, so erhilt man eine Uberlagerung beider Effekte.

Alle drei Arten der Emission sind in Abb. 3.10 exemplarisch dargestellt. Das oberste Diagramm
stellt die Laserpulse dar, die in konstanter Frequenz die Kathode beleuchten. Das zweite
Diagramm gibt Auskunft iiber die Extraktionsspannung U.x, die erst gleich null ist und dann
zum Zeitpunkt #, zogeschaltet wird. Das dritte Diagramm zeigt die Hochspannungspulse an der
Kathode, die synchron zu den Laserpulsen erfolgen, aber nicht gleichzeitig. Das letzte
* Diagramm schlieBlich zeigt den laserinduzierten Emissionsstrom i., der natiirlich immer gleich-
zeitig mit den Laserpulsen auftritt. Fiir ¢ < #; liegt Selbstemission vor, da die Extraktionsspan-
nung gleich null ist. Schaltet man die Extraktionsspannung zu, so tritt eine Erhéhung der
Emission auf, da jetzt die die Selbstemission auslésenden Effekte und das Extraktionspotential
gemeinsam wirken. Das ist die verstirkte Emission. Die zusitzlichen Effekte gehen jedoch
nach und nach zuriick, da zu # auch die Hochspannungspulse abgeschaltet werden. Nach einer
gewissen Anzahl von Pulsen stellt sich ein stabiles Niveau ein, das die normale Photoemission
darstellt.
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Abb. 3.10: Darstellung der zeitlichen Korrelation zwischen den Laserpulsen, der
Extraktionsspannung, der Pulsspannung und dem Emissionsstrom im Falle der
Selbstemission, der verstirkten Emission und der normalen Photoemission

3.3 Ablauf der Messungen

In diesem Abschnitt méchte ich kurz den zeitlichen Ablauf der Untersuchungen schildern.
Dabei méchte ich die Griinde umreiBen, die zu den einzelnen Experimenten gefiihrt haben.
Wenn diese Experimente unter anderen Bedingungen als in Kap. 3.1 dargestellt durchgefithrt
wurden, werde ich auch auf die MeBbedingungen eingehen. Wihrend in diesem Abschnitt die
Darstellung von Ergebnissen unter dem Gesichtspunkt der Entwicklung der Untersuchungen
erfolgt, werden im Kap. 3.4 die MeBergebnisse nach inhaltlichen Aspekten zusammengestellt.
Wie in Kap. 1 bereits dargelegt, lag der Ausgangspunkt fiir die in dieser Arbeit beschrie-
benen Untersuchungen im technologischen Interesse fiir Elektronenquellen. Nach der Entdek-
kung der intensiven feldinduzierten ferroelektrischen Elektronenemission 1988 (s. z. B.
[GUNDEL91])) richtete sich das Augenmerk der Forschungsgruppe um Dr. H. Riege am CERN
in Genf auch auf ferroelekirische Photokathoden. Man hoffte, die Vorteile der ferroelektri-
schen Elektronenemission (Robustheit, hohe Stromdichten) mit den Eigenschaften der Photo-
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kathoden zu verbinden, die eine sehr weitgehende Kontrolle itber die zeitliche und réumliche
Struktur des erzeugten Elekironenstrahls erlauben. Die ersten Ergebnisse waren erfolgver-
sprechend [GEISSLER90]. Daraufhin wurden in einer voridufigen Vakuumkammer, die Extrak-
tionsspannungen bis zu 10 kV zulieB, weitere grundlegende Versuche zum Verstandnis der
Effekte und zur Beeinflussung der Effektivitit der Emission der Kathoden mittels Anderung
der Vorpolung und der Materialzusammensetzung sowie Uberlagerung von feldinduzierter und
laserinduzierter ferroelekirischer Emission vorgenommen. Diese Versuche wurden mit dem in
Kap. 3.1.3 (Tab. 3.1, S.26) als CERN-Laser bezeichneten Laser durchgefiihrt. Gleichzeitig
wurde ein Experiment im Photokathodenteststand der CI‘IC‘—Test~Facility (CTF) vorbereitet
[BACCONIER, BOIMOND]. Das geschah im Rahmen einer Zusammenarbeit zwischen dem CERN,
der TU Berlin, Institut fiir Theoretische Elektrotechnik, und der Universitét Katowice. Fiir
dieses Experiment wurde ein Vakuumtank gebaut, der an die Gegebenheiten des CTF-
Photokathodenteststandes angepaBt war. Zusitzlich erlaubte dieser Tank durch eine auf
Kathodenpotential liegende Elektronik auch ein Schalten der spontanen Polarisation der
ferroelektrischen Kathode wihrend der Experimente. Der Aufbau lieB Extraktionsspannungen
bis zu 50 kV zu, was Extraktionsfeldstirken von bis zu 5 MV/m entspricht. Benutzt wurden
Photokathoden aus PLZT 8/65/35 und PLZT 9/65/35 und der im Photokathodenteststand
vorhandene Laser mit einer Wellenlinge von 213 nm (Nd:YAG, Frequenzverfiinffachung). Die
maximal erreichbare Laserenergie auf der Kathode lag bei 25 pJ bei einem Strahldurchmesser
von 5 mm und einer Pulslinge vom 6 ns FWHM. Die bei diesen Versuchen maximal erreichte
Effektivitit der Emission betrug 130 nC/mJ, was einer Quantenausbeute 11 von 0,075 % ent-
spricht (PLZT 8/65/35, # CTF 2-02). Die unter gleichen Bedingungen gemessene Quantenaus-
beute bei Emission von einer Goldelekirode betrug 0,02 %. Bei einem Verhilinis von Metall-
oberfliche der Gitterelektrode zu freier ferroelekirischer Oberfliche von 1:1 ergibt sich damit
fiir die Emission von der freien ferroelektrischen Oberfliche eine Quantenausbeute von 0,13 %.
Hier sei noch angemerkt, daB fiir lingere Wellenlingen der Anteil der Photoemission von den
Metallstreifen der Gitterelektrode immer geringer wird. Daher ist allen angegebenen Werten
die Effektivitit immer fiir die Kathode als Gesamtheit angegeben, der Metallanteil ist nicht her-
ausgerechnet.

In einem zweiten Zyklus von Experimenten in dieser Anlage [GUNDEL94A] wurde eine
Laserwellenlinge von 266 nm benutzt und die Experimente auf Kathoden aus PLZT 2/95/5,
PLZT 2/94,5/5,5 und PLZT 1/94/6 ausgedehnt. Fiir diese Wellenlinge wurde eine maximale

* CLIC: CERN Linear Collider
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Quantenausbeute von 1 =4 - 10° (entsprechend einer Effektivitit 8 nC/mJ) gefunden. In
Lebensdauertests konnte bei einer Energiedichte von 4 m¥/cm” und geeigneter Vorpolung nach
2,5-10° Laserpulsen noch kein Absinken der Effektivitit festgestellt werden; sichtbare
Beschidigungen der Kathode traten nicht auf.

Bei den parallel durchgefiihrten Tests in der vorliufigen Vakuumkammer am CERN-
Laser konnten die sehr interessanten Effekte der verstirkten Emission und der Selbstemission
gefunden werden. Bei Versuchen zur Uberlagerung von laserinduzierter und feldinduzierter
Elektronenemission von ferroelektrischen Kathoden ergab sich eine Beeinflussung der laser-
induzierten Emission durch vorhergehende schnelle Anderungen des Zustandes der Polarisation
in der ferroelektrischen Kathode. Dabei kann diese Zustandsinderung durch Hochspan-
nungspulse oder geeignete Laserpulse erfolgen. Mit beiden Methoden konnte eine deutliche
Verstirkung der laserinduzierten Emission erzielt werden [GEISSLER92]. Der Wert der Ver-
stirkung als Verhiltnis der emittierten Ladung mit und ohne Beeinflussung der Polarisation in
der Kathode ist von der Amplitude der Hochspannungspulse, von den Laserparametern und
von der Extraktionsspannung abhiingig. Erhoht man die Extraktionsspannung, so nimmt
sowohl die Emission mit Beeinflussung der Polarisation, als auch die Emission ohne diese
Beeinflussung (normale Photoemission) zu, der Verstirkungsfaktor als das Verhiltnis der
beiden nimmt aber ab [GUNDEL94A]. Eher zufllig sind wir auf eine mogliche Konsequenz die-
ser Aussage gestoBen: die Selbstemission. Macht man nimlich die Extraktionsspannung klei-
ner, 148t sie sogar null werden oder als Bremsspannung wirken, so verschwindet schlieBlich als
Folge der Einsteinschen Gleichung (Gl. 2.3) die Photoemission. Das trifft aber nicht immer fiir
die verstirkte Emission zu (fiir U, <0 als Selbstemission bezeichnet); hier kommt es auch
dann noch zur Emission von Ladungen. Dieses Verhalten haben wir erstmalig am 19. Januar
1993 mit einer Kathode aus PLZT 2/94,5/5,5 (# LHC 1) gefunden [GEISSLER93]. Nach diesem
interessanten experimentellen Befund haben wir die Eigenschaften dieser nenen Erscheinung
untersucht. Die maximale gemessene Stromdichte bei Selbstemissionsexperimenten betrug
5 Alem?, das entspricht etwa einer Ladungsdichte von 20 nC/cm® (CERN-Laser) von einer
PLZT 2/94,5/5,5 Kathode (#L 23). Die benutzte Wellenlinge betrug 266 nm, die Energie-
dichte des Lasers 13 m)/cm® Es wurden Ladungstriger mit einer kinetischen Energie bis 10
keV gemessen [GEISSLER94A].

Vorgreifend auf die Experimente am LAL und in Mailand kann gesagt werden, daB auch
mit den dort verwendeten Lasern die Selbstemission ausgelost werden komnte. Bei beiden
Experimenten stand aber fiir die Untersuchungen zur Selbstemission nur ein sehr beschriinkter

Zeitrahmen zur Verfligung, so daB mehr als ein prinzipieller Nachweis nicht méglich war.
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Analog zur normalen Photoemission besteht ein Zusammenhang zwischen Selbstemission,
Wellenlinge und Leistungsdichte der Laserstrahlung. Mit dem CERN-Laser 148t sich Selbst-
emission problemlos mit den Wellenléngen im Ultraviolettbereich, also 266 und 355 nm, zei-
gen. Mit 532 nm ist ein Nachweis gerade noch mdglich. Dabei muff gesagt werden, daB die
Energiedichte dés Lasers immer unterhalb der Zerstorschwelle des Materials liegen soll. Mit
dem LAL-Laser wurden leider nur Selbstemissionsexperimente bei 266 und 355 nm durchge-
fiihrt; mit beiden Wellenlingen war Selbstemission moglich. Mit dem Ti:Saphir-Laser und
damit mit noch hoheren Leistungsdichten der Laserstrahlung war Selbstemission mit 390 und
780 nm moglich.

Im Herbst 1993 ergab sich fiir uns die Moglichkeit eines zweiwochigen-Experiments am
LAL in Paris-Orsay. Dort konnten wir einen Laser mit Pikosekundenpulsen benutzen. Mit die-
sem Experiment verfolgten wir drei Ziele. Einmal war zu zeigen, daB die kurzen Pulse zur
Anregung der Photoemission von Ferroelektrika geeignet sind und daB die Elektronenemission
im Rahmen der MeBmoglichkeiten der Pulsform der Laserpulse folgt. Zum anderen hatten wir
ein Ansteigen der Effektivitit der Elektronenemission mit der Energiedichte des Laserstrahls
beobachtet, insbesondere bei 355 und 532 nm Wellenlinge. Es war nun zu untersuchen, ob
auch die zeitliche Komprimierung der auf die Kathode einwirkenden Energie eine Erhohung
der Effektivitit der Emission bewirken wiirde. Zum dritten war in der Literatur fir die
Photoemission von Metallen bei hoher Laserleistungsdichte eine starke Abhingigkeit der
Quantenausbeute vom Winkel und der Polarisation der Laserstrahls beschrieben worden (vergl.
Kap. 2.3) [AFIF, SRINIVASAN, FISCHER]. Dazu waren vergleichende Messungen fiir ferroelek-
trische Photokathoden geplant.

In Vorbereitung dieses Experiments wurde ein neuer Vakuumtank (s. Kap. 3.1.2) ent-
worfen und in Betrieb genommen. Er erlaubt hohere Extraktionsspannungen (bis zu 35kV)
und eine Drehung der Kathode beziiglich des Laserstrahls. Da er zﬁsammen mit dem Pump-
stand auf einem kleinen Tisch montiert ist, ist.ein Transport relativ leicht moglich. In diesem
Tank wurden alle in Kap. 3.4 beschriebenen Messungen durchgefiihrt.

Um die MeBergebnisse in Paris am LAL sofort bewerten und dadurch den Verlauf des
Experiments steuern zu kdnnen, wurden zunichst am CERN Vergleichsmessungen durchge-
fiihrt, Dann wurde das zur Durchfiibrung des Experiments notwendige Material nach Paris
transportiert. .

Die Messungen ergaben, da8 sich kiirzere Pulse und damit hohere Leistungsdichten der
Laserstrablung positiv auf die Effektivitit der Emission auswirken [GEISSLER94B]. Die
Abhangigkeit der Emission vom Einfallswinkel des Laserstahls und von dessen Polarisation
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wurde ebenfalls untersucht. Bei einigen Kathoden konnte bei einem Einfallswinkel von 50° eine
bis zu 50%ige Erhchung der Effektivitit gegeniiber senkrechtem Einfall beobachtet werde.
Andere Kathoden zeigten geringere oder gar keine Effekte. Eine exakte Trennung der ver-
schiedenen EinfluBfaktoren (Material, Vorbehandlung, Oberflichenstruktur) war nicht mog-
lich, daher konnten diese Messungen im Rahmen der vorliegenden Arbeit noch nicht ausgewer-
tet werden.

Um die Untersuchungen iiber den Einflu8 der Leistungsdichte der Laserstrahlung auf die
Emission auf hohere Leistungsdichten ausweiten zu kénnen und allgemein die Wechselwirkung
von Laserpulsen im Femtosekundenbereich mit ferroelekrischen Kathoden zu untersuchen,
haben wir die Moglichkeit genutzt, ein Experiment am Politechnikum in Mailand mit dem dort
zur Verfiigung stehenden Ti:Saphir-Laser zu machen. Wie schon zuvor nach Paris haben wir
unseren Vakuumtank und ejnen groBen Teil der MeBelektronik nach Mailand geschafft, um die
Vergleichbarkeit der Messungen sicherzustellen. Die Ergebnisse der Messungen sind in
Abb. 3.16 (8. 40) eingeflossen und entsprechen einer Extrapolation der bisherigen Messumgen
[GEISSLER95].

Die im folgenden Abschnitt vorgestellten MeBergebnisse sind unter in Kap. 3.1 vorge-
stellten MeBbedingungen durchgefiihrt, also immer im gleichen Vakuumtank, der zu den ver-

schiedenen Lasern transportiert wurde.

3.4 Gemessene Abhéingigkeiten

3.4.1 Normale Photoemission

(@ ®)

MY
Abb. 3.11: (a): Elektronenpuls von einer Kathode aus PLZT 2/94,5/5,5 (# L 27),
Extraktionsspannung 25 kV, Laserwellenlinge 266 nm, Strahldurchmesser 2 mm,
Energie pro Puls 350 pJ, 40 mA/Skalenteil (Skt), 4 ns/Skt, (b): Lichtpulsform,
gemessen mit einer schmellen Photodiode und Oszilloskop TEKTRONIX 7104
(mehrere Pulse), 2 ns/Skt
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Die normale Photoemission 1t sich am problemlosesten messen. Die MeBschaltung ist in
Abb. 3.7 dargestellt. Abbildung 3.11 (a) zeigt einen unter diesen Bedingungen gemessenen
Strompuls mit einer Amplitude von 210 mA, emittiert von einer Kathode aus PLZT 2/94,5/5,5
(# L 27). Die Extraktionsspannung betrigt 25 kV, die Laserwellenléinge 266 nm, der Durch-
messer des Laserstrahls auf der Kathode 2 mm. Es wird der CERN-Laser benutzt. Abbildung
3.11 (b) zeigt das den Laserpuls beschreibende Signal der schnellen Photodiode (fiir mehrere
Laserpulse). Die Energie pro Puls betriigt 350 pJ. Aus den gemessenen Zeitstrukturen der
Laserpulse und Elektronenpulse konnen Aussagen tiber die Geschwindigkeit der laserindu-
zierten Elektronenemission von den ferroelektrischen Kathoden gemacht werden. Allerdings
kann nur beim CERN-Laser mit den 5 ns-Pulsen eine annshernd richtige Wiedergabe der zeit-
lichen Pulsform erwartet werden. Fiir diese Pulse konnte keine Verénderung der Zeitstruktur
des Elektronenpulses gegeniiber den Laserpulsen festgestellt werden. Bei den kiirzeren Pulsen
kann die Grenzfrequenz des Vorgangs nur nach unten abgeschitzt werden. Abbildung 3.12 (a)
zeigt Elektronenpulse als Anwort auf 50 ps-Laserpulse. Diese Messung erfolgt nicht im
vorgestellten Vakuumtank, sondern im Vajcuumtank der alten LASERTRON-Anlage am LAL, in

den eine ferroelektrische Kathode eingebaut ist.

®

Abb. 3.12 (a) Elektronenpuls von einer Kathode aus PLZT 2/94,5/5,5 (#L27)

gemessen in der LASERTRON-Anlage (mehrere Pulse), 200 ps/Skt, 40 mA/Skt, (b):

Elektronenpuls als StoBantwort auf einen 50 ps-Laserpuls (mehrere Pulse),

Kathode PZT 95/5 + 2 % Cr,0s (# L 14), 2 ns/Skt, 40 mA/Skt, (a) und (b) gemes-

sen mit Oszilloskop TEXTRONIX 7104
Die Halbwertsbreite von 400 ps entspricht der dort mit metallischen Kathoden gemessenen
[BERGERET, LEBLOND]. Bei einer angenommenen MeBunsicherheit von 100 ps fiir die Halb-
wertsbreite und gauBformigen Signalen ergibt sich fiir die minimale Grenzfrequenz der Emis-
sion ein Wert von 1,5 GHz. Die kurzen Pulse beinhalten die Moglichkeit, die StoBantwort des
MeBsystems zu ermitteln. Abbildung 3.12 (b) zeigt die Antwort des von uns benutzten Mef-
systems auf einen 50 ps-Laserpuls (LAL Laser). Die Halbwertsbreite des Elektronenpl;lses

betrégt 1,5 ns, die Pulsform stellt die StoBantwort des Mefsystems dar.
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Die Abhingigkeit der extrahierten Ladung von der Extraktionsspannung ist in Abb. 3.13
dargestellt. Es werden fiinf bzw. drei verschiedene Laserenergien benutzt. Die Laserwellen-
lange ist 266 nm, es kommt der CERN-Laser und eine Kathode aus PLZT 2/94,5/5,5 (# L 27)

zum Einsatz, Der Durchmesser des Laserstrahls betriigt 3 mm.
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Abb. 3.13: Gemessene Ladung als Funktion der Extraktionsspannung U, (a)
lineare und (b) doppelt logarithmische Darstellung, fiir fiinf bzw. drei angegebene
Laserenergien, Wellenlinge 266 nm, Strahldurchmesser 3 mm, Pulslinge 5 ns
(CERN-Laser), Kathode aus PLZT 2/94,5/5,5 (#1.27)
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Abb. 3.14: Extrahierte Ladung von einer Kathode aus PZT 95/5 +2 % Cr,0;
(#L 14) als Funktion der Laserenergie, Dur;:hmesser des Laserstrahls auf der

Kathode 3 mm, Pulslinge 40 ps (LAL)

Diese Abhingigkeit von Ladung und Spannung ergibt sich aus dem Ubergang von der raum-

ladungsbegrenzien zur quellenbegrenzten Emission. Das wird besonders in der doppelt
logarithmischen Darstellung in Abb. 3.13 (b) deutlich. Man erkennt den ﬁbergang des Anstiegs
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der MeBkurven von 3/2 (raumladungsbegrenzt) zu null (quellenbegrenzt); der Verlauf einer
durch die Abhﬁng‘igkeit U*? gegebenen Geraden ist mit eingezeichnet.

Abbildung 3.14 zeigt die Abhiingigkeit der gemessenen Ladung von der Energie des ein-
gestrahlten Laserpulses. Die dargestellten Messungen wurden am LAL durchgefiihrt, also mit
Laserpulsen von 40 ps Halbwertsbreite. Man kann deutlich die Nichtlinearitit des Zusammen-
hanges von Ladung und Energie des Laserpulses erkennen. Die Quantenausbeute 1 bzw. die
Effektivitit S sind daher im dargestellten Energieintervall nicht konstant. Um zu untersuchen,
welches die entscheidende BinfluBgroBe auf die Effektivitit ist, wurden unter Verwendung ein
und derselben Kathode und bei Verwendung verschiedener Laser mit sehr verschiedenen
Pulsléngen Daten in einem sehr groBen Parameterbereich gesammelt. In Abb. 3.15 sind die
Messungen mit zwei Lasern (CERN und LAL) gegeniibergestellt. In Abb. 3.15 (a) ist die
Effektivitiit in Abhangigkeit von der Energiedichte des eingestrahlten Laserpulses dargestelit.
Dagegen ist in Abb. 3.15 (b) die Leistungsdichte als Abszisse gewihlt. Das Verhalten der
MeBwerte fiir beide Laser hat sich in dieser Darstellung deutlich angenghert.
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Abb. 3.15: Effektivitit einer Kathode aus PZT 95/5+2 % Cr;0; (#L 14) als
Funktion der Energiedichte (a) und der Leistungsdichte (b) des eingestrahlten
Laserpulses

FEin interessantes Bild ergibt sich, wenn man die MeBergebnisse fiir die Effektivitit fir
alle drei Laser und bei allen benutzten Wellenlingen in einem gemeinsamen Diagramm iiber der
Leistungsdichte auftriigt, wie in Abb. 3.16. Auch hier wurden die Messungen mit ein und der-
selben Kathode durchgefiihrt. Es ergibt sich fiir die jeweilige Wellenlange zunachst ein Anstieg
der Effektivitdt mit der Leistungsdichte. Dann erfolgt jedoch ein Abknicken der Effektivitit,
das einer Begrenzung der Emission entspricht. Dieses Abknicken fiir hohe Effektivititen ist
durch die Raumladungsbegrenzung bewirkt.
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Abb. 3.16: Effektivitit einer Kathode aus PZT 95/5+2 % Cr,0; (#L 14) als
Funktion der Leistungsdichte des eingestrahlten Laserpulses fiir verschiedene
Wellenkingen und Pulslingen, U, = 30 kV
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Abb. 3.17: Effektivitit einer Kathode aus PZT 95/5+2 % Cr;0; (#L 14) als
Funktion der Leistungsdichte des eingestrahlten Laserpulses fiir verschiedene
Extraktionsspannungen, die Pulslinge betrigt 140 fs, die Wellenldnge 780 nm.

Auf diesen Effekt wird in Abschnitt 3.5.1 noch weiter eingegangen. Hier sei dazu noch die

Abb. 3.17 gezeigt. Fiir verschiedene Extraktionsspannungen ist wieder die Effektivitit der
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Emission als Funktion der Leistungsdichte dargestellt. Das Abknicken der Effektivititskurven
ist eindeutig von der Extraktionsspannung abhingig. Bei AuBerachtlassung der Extraktions-
spannung ist somit die Effektivitit der Emission durch die Leistungsdichte der Laserstrahlung
auf der Kathode und die Wellenlinge des Lasers bestimmt. Diese starke Abhéngigkeit der
Effektivitit von der Leistungsdichte der Lasers&ahlung ist, zumindest fiir die geringeren
Leistungsdichten, bei der klassischen Photoemission nicht vorhanden (s. Kap. 2.2).

3.4.2 Selbstemission

GemiiB der Definition in Kap. 3.2 handelt es sich bei der Selbstemission um die Emission von
Ladungstréigern ohne duBeres Extraktionspotential oder gegen ein Gegenfeld. Fiir sehr geringe
Stromdichten ist dieser Vorgang auch aus der klassischen Photoemission und der Exoemission
[GLAEFEKE] bekannt. Die Raumladungsbegrenzung 148t jedoch in diesen Féllen die Emission
von nennenswerten Stromdichten nicht zu. Nach dem Langmuir-Child-Gesetz (Gl. 3.4) liegt
zum Beispiel die maximal mégliche Stromdichte bei etwa 10 pA/cm?, wenn man von einer
Anfangsenergie der Elektronen von 1 €V und einem Abstand zwischen Kathode und Anode
von 1 om ausgeht. In Abb. 3.18 ist der an 50 Q gemessene Selbstemissions-Strompuls von
einer Kathode aus PLZT 2/95/5 dargestellt (# L 32). Es wird der CERN-Laser benutzt. Die
Pulsenergie des Lasers betriigt 350 pJ, die anderen Parameter sind in Tab. 3.2 angegeben. Das
Uberschwingen ist durch das MeBsystem (vergl. Abb. 3.12 (b), S.37) und durch Sekundér-

elektronen von der Anode verursacht.

Abb. 3.18: Pulsform eines Selbstemissions-Strompulses von einer Kathode aus
PLZT 2/95/5 (# L 32), induziert durch einen Laserpuls mit 5 ns FWHM und einer
WellenEinge von 266 nm nach einer Anderung der spontanen Polarisation durch
einen Hochspanmungspuls von 3 kV Amplitude und 1ps Breite. Der Laserstrahl-
durchmesser auf der Kathode betrigt 2,5mm, der Auftreffwinkel 40°.
(20 mA/kleinem Skalenteil (kISkt), 50, 2 ns/kISkt)

Bei einem gemessenen maximalen Strom von 80 mA betrigt die maximale Stromdichte in die-
sem Fall 1,25 A/em?, das ist deutlich iiber der Raumladungsgrenze bei klassischer Photoemis-
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sion. Es handelt sich bei der Selbstemission von Ladungen mit Stromdichten in dieser Gro-
Benordnung um ein Phinomen, das bei der klassischen Photoemission nicht auftreten kann. Die
Energic der Elektronen, mit der das Raumladungspotential iiberwunden wird, muB bei der
Selbstemission aus einer anderen Quelle als dem externen Extraktionspotential kommen. Die
einzig vorstellbare Quelle ist eine Anderung der spontanen Polarisation P, der ferroelekirischen
Kathode. Diese Anderung vén P fithrt zu einer Ladungstrennung und damit zum Auftreten
von Feldem, in denen die Elektronen beschleunigt werden. Dazn muB die Kathode vorher in’
einen geeigneten Zustand gebracht werden, aus dem die laserinduzierte Relaxation erfolgen
kann. Dieser Zustand wird erreicht durch eine Beeinflussung von P mit Hochspannﬁngspulsen,
wie sie auch bei der feldinduzierten ferroelektrischen Emission verwendet werden. Auf die
mdglichen Mechanismen einer Wechselwirkung der Laserstrahlung mit der spontanen Polari-

sation wird in Kap. 3.5.4 und in Kap. 4 eingegangen.

Wellenlinge 266 nm
Durchmesser des Strahls auf der Kathode 2,5mm
Einfallswinkel (von der Normalen) 40°
Pulslinge 5 ns FWHM
Pulsfrequenz 2/3Hz

Tab. 3.2: Laserparameter bei den Selbstemissionsmessungen

In Beispielen werden jetzt dic Abhingigkeiten der Selbstemission von verschiedenen
Parametern dargestellt. Als erstes wird der EinfluB der Pulsspannung U, der an die ferroelek-
trischen Kathode angelegten Hochspannungspulse untersucht. Bedingt durch die ferroelektri-
sche Hysterese tritt bei der feldinduzierten ferroelektrischen Emission ein ausgeprigter
Schwellencharakter in der Abhéngigkeit von der Pulsspannung auf [GUNDEL89B]. Es liegt
daher die Vermutung nahe, da8 sich auch bei der Selbstcmission dieser Schwellencharakter
wiederfindet. Die Auswertung der MeBwerte zeigt, da8 das tatsichlich der Fall ist. In
Abb. 3.19 ist der Selbstemissionsstrom Ise als Funktion der Pulsspannung U, fiir zwei ver-
schiedene Laserenergien dargestellt (140 pJ und 350 pJ). Es wird eine Kathode aus
PLZT 2/95/5 benutzt (# L 32). Hochspannungspulse und Laserpulse erfolgen abwechselnd. In
Abb. 3.20 ist der zeitliche Ablauf zu sehen. Dabei wird die durch einen Laserpuls induzierte
Selbstemission durch den vorhergehenden Hochspannungspuls beeinflufit. Die Gitterelektrode
der Kathode und damit der duBere Kathodenhalter liegen auf Massepotential, die Messung
erfolgt an der Anode an 50 Q gegen Masse. Die Hochspannungspulse werden mit positiver

Polaritit an die Riickelektrode der ferroelektrischen Kathode angelegt. Die Selbstemission tritt
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nur auf, wenn die Pulsspannung des zuvor erfolgten Hochsparnmungspulses oberhalb von
2,0...2,5 kV liegt. Unterhalb dieses Wertes tritt keine andanernde Verinderung der Verteilung
der spontanen Polarisation im Kathodenmaterial auf, der nachfolgende Laserpuls kann keine
Selbstemission bewirken. Die Polaritit der Hochspannungspulse beeinfluBt ebenfalls das Ver-
halten der Selbstemission. Prinzipiell ist Selbstemission nach Hochspaﬁnmgspulse beider
Polarititen mdglich. Die positive Polaritat zur Riickelekirode hat sich jedoch als vorteilhafter
erwicsen [GEISSLER94A, fig. 5]. Die ferroelektrischen Doméanen werden durch Pulse dieser

Polaritit offensichtlich in einen fiir die anschlieBende Selbstemission giinstigeren Ausgangs-

zustand gebracht.
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Abb. 3.19: Selbstemissionsstrom Isz von einer Kathode aus PLZT 2/95/5 (# L 32)

als Funktion der Pulsspannung fiir zwei Laserenergien (140 pJ und 350 pJ). Laser-

parameter nach Tab. 3.2

Verkniipft mit der Frage nach der notwendigen Amplitude dér Hochspannungspulse ist
auch die Frage nach dem Abklingen der Selbstemission, wenn keine Hochspannungspulse mehr
erfolgen. Denn auch hierbei geht es um den ferroelektrischen Zustand, der zur Selbstemission
notwendig ist. In Abb. 3.21 ist das Abklingen der Selbstemission unter Laserpulsen gleicher
Enefgie, aber unterschiedlicher Frequenz dargestellt. Wieder wird der CERN-Laser benutzt
(Parameter nach Tab. 3.2). Die Kathode ist diesmal aus PLZT 1/92/8 (# L 38). Wihrend einer
MeBreihe wird die vom Laser erzeugte Pulsfrequenz von 2/3 Hz direkt zur Beleuchtung der
Kathode benutzt, bei der anderen MeBreihe werden mit dem Puisselektor je zwéi Pulse pro
Minute selektiert. v '




~100 ns Hochspan-
1 nungspuls Laserpuls
beeinflufit . beeinfluBt
Selbstemission Selbstemission
_—
. t
' 1,58=2/3 Hz

Abb. 3.20: Zeitliche Abfolge von Laserpulsen und Hochspannungspulsen bei der
Erzeugung der Selbstemission (Darstellung nicht maBstablich).
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Abb. 3.21: Abklingen des Selbstemissionsstroms Iz von einer Kathode aus
PLZT 1/92/8 (# L. 38) als Funktion (a) der Zeit und (b) der Anzahl der Laserpulse.
Energie pro Puls 600 pJ, Frequenz der Laserpulse auf der Kathode 2/3 Hz bzw.
1/30 Hz, andere Parameter nach Tab. 3.2.

Vor Beginn der Laserbestrahlung wurde der ferroelektrische Zustand jeweils mit einigen Hoch-
spannungspulsen fiir die Selbstemission vorbereitet; mit Beginn der Messungen erfolgen keine
Hochspannungspulse mehr. Die Amplitude der Hochspannungspulse betrigt 2,5 kV bei posi-
tiver Polaritit zur Riickelektrode, thre Dauer 1 ps. Die Energie pro Laserpuls ist 600 pJ. In
Abb. 3. 21 (a) ist das Abklingen der Selbstemission als Funktion der Zeit dargestellt. Die
Beleuchtung mit Laserpulsen mit einer Frequenz von 2/3 Hz fiihrt zu einem wesentlich schnel-
leren Abklingen der Emission als die Beleuchtung mit 1/30 Hz. In Abb. 3. 21 (b) ist die Anzahl
der Laserpulse auf der Kathode als Abszisse gewihlt. In dieser Darstellung fallen beide MeB-
reihen zusammen. Das Abklingen der Selbstemission hangt also nicht in erster Linie von der
vergangenen Zeit seit dem letzten Hochspannungspuls ab, sondern von der Anzahl der Laser-
pulse, die die Kathode nach diesem letzten Hochspannungspuls beleuchten. Unter diesen
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Laserpulsen relaxiert die ferroelektrische Kathode offensichtlich in einen Zustand, in dem die
Selbstemission nicht mehr moglich ist.

In Kap. 2.5.1 wurde dargelegt, daB die Auspréigung der ferroelektrischen Eigenschaften
temperaturabhangig ist. Um einen Zusammenhang zwischen den ferroelektrischen Eigenschaf-
ten und der Selbstemission zu finden, wurde dic Selbstemission als Funktion der Temperatur
der Kathode gemessen. Dazu wird die Kathode im Vakuumtank beheizt. Durch Nachstellen
des Heizstroms wird die Rate der Erwirmung auf etwa 1,7 K/min stabilisiert. Eine gleich-
zeitige Druckmessung stellt sicher, daB auch wihrend des Heizens ein Vakuum von mindestens

107 Pa eingehalten wird.
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Abb. 3.22: Zusammenhang von Selbstemissionsstrom Isg, Kapazitit C und Wider-
stand R der ferroelektrischen Kathode (PLZT 8/65/35, # L 3) mit ihrer Tempera-
tur. Laserparameter nach Tab. 3.2, Messung wihrend des Heizens mit 1,7 K/min.

Hochspannungspulse und Laserpulse werden abwechselnd benutzt, wie in Abb. 3.20 darge-
stelit. Die Energie pro Laserpuls ist 350 pJ, die anderen Laserparameter wie in Tab. 3.2 aufge-
fithrt. Die Amplitude der Hochspannungspulse betrégt 0,6 kV; die positive Polaritiit liegt an
der Riickelekirode. Abbildung 3.22 zeigt den Zusammenhang zwischen der Temperatur der
Kathode und dem Selbstemissionsstrom wihrend des Heizens fiir eine Kathode aus
PLZT 8/65/35 (# L 3). Zusatzlich sind noch der Verlanf der Kapazitit der Kathode C und des
Widerstandes der Kathode R angegeben, gemessen bei- 1 kHz: Diese Verldufe entsprechen
- weitestgehend den in [GUNDEL90] dargestellten. Durch das starke Ansteigen der Kathoden-
kapazitit C mit der Temperatur (von 2 auf 8 nF) muB die Ladespannung am Pulsgenerator von
1,0kV auf 2,6 kV erhoht werden, um die Pulsspannung an der Kathodenkapazitit stabil zu
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halten. Das verwendete Kathodenmaterial (PLZT 8/65/35) zeichnet sich durch einen diffusen
Phaseniibergang aus, wie man durch das breite Maxima der Kapazitit erkennt. Die Curietem-
peratur liegt bei etwa 140 °C. Oberhalb dieser Temperatur nimmt der Anteil der ferroelektri-
schen Phase in der Keramik kontinuierlich ab. Das Maximum des Selbstemissionsstroms bei
120 °C fillt zusammen mit dem Minimum des Kathodenwiderstandes, einem Indikator fiir
einen Phaseniibergang. Fiir Temperaturen iiber 190 °C geht die Selbstemission dann deutlich
zuriick. Insgesamt ist kein eindeutiger Zusammenhang zwischen Phaseniibergingen und der
Selbstemission zu finden; die Abnahme der Selbstemission fiir Temperaturen tiber 190 °C ist
aber mit der Abnahme der ferroelektrischen Phase im Kathodenmaterial verbunden.

Ein weiterer wichtiger Parameter bei der Untersuchung der Selbstemission ist ihre
Abhiingigkeit von der Energie des eingestrahlten Laserpulses. Die in Abb. 3.23 dargestellten
Messungen sind mit einer Kathode aus PLZT 8/95/35 (#L 3) durchgefiihrt worden. Die
Hochspannungspulse haben eine Amplitude von 1,7 kV bei positiver Polaritit zur Riickelek-

trode.
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ABB 3.23: Abhangigkeit der Selbstemission von der Laserenergie fiir eine Kathode

aus PLZT 8/65/35 (#L 3) in der Darstellung von (a): dem maximalen Selbstemis-

sionsstrom Isg als Funktion der Energie eines Laserpulses £, und (b): der Effektivi-

tit der Selbstemission als Funktion der Lejstungsdichte der Laserpulse, weitere

Parameter nach Tab. 3.2. )
Die Laserparameter entmimmt man Tab. 3.2. In Abb. 3.23 (a) ist der maximale Selbstemis-
sionsstrom /s als Funktion der Laserpulsenergie E; zu sehen. Man kann erkennen, da8 die
durch die MeBpunkte definierte Regressionsgerade nicht durch den Koordinatenursprung liuft,
es ist eine Mindestenergie notwendig, bevor die Selbstemission einsetzen kann. Rechnet man

die MeBwerte fiir eine Darstellung der Effektivitit S als Funktion der Laserleistungsdichte auf
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der Kathode I, um (Abb. 3.23 (b)), so zeigt sich ebenfalls deutlich der Schwellencharakter der
Abhingigkeit.

Die folgende Messung soll eine Abschitzung der maximalen Energie erlauben, mit der
die Elektronen die Anode erreichen. Dazu wird eine einfache Gegenfeldmethode benutzt.
Wihrend die Gitterelektrode der Kathode und der Kathodenhalter auf Massepotential Liegen,
wird an die Anode ein negatives Potential angelegt. Die Elektronen haben daher gegen das
externe Feld anzulaufen. Das MeBsignal wird iiber einen hochspannungsfesten Kondensator an
der Anode niederohmig (50 Q) ausgekoppelt. Da die -Anode positiv vorgespannt ist, wird die
Messung wird durch Sekundﬁrelekﬁonenemjssion stark beeinfluBt, gibt aber immerhin einen
Uberblick iiber die maximale Energie der emittierten Elektronen. Die Laserparameter entspre-
chen denen in Tab. 3.2 angegebenen, die Energie pro Laserpuls betréigt 350 pJ. Die Hochspan-
nungspulse haben eine Amplitude von 2,8 kV bei positiver Polaritit zur Riickelektrode. In
Abb. 3.24 ist der maximale Selbstemissionsstrom Isz als Funktion der Gegenspannung Ue
dargestellt. Es wird eine Kathode aus PLZT 2/95/5 verwendet (# L 32). Man erkennt, da8 das
Energiespektrum der Elektronen bis etwa 2 keV reicht. ’
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Abb. 3.24: Maximaler Selbstemissionsstrom Igg als Funktion der Gegenspannung
Ue, gemessen mit-einer ‘Kathode aus PLZT 2/95/35(# L 32),- Parameter nach
Tab..3.2. . S o L
3.4.3 Verstiirkte Emission

Die verstirkte Emission ist eine Kombination der beiden zuvor beschriebenen MeBarten. Daher
soll sie nur kurz dargestellt werden. In Abb. 3.25 ist der laserinduzierte Strom von einer
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Kathode aus PLZT 2/94,5/5,5 (# LHC 2) als Funktion der Anzahl der Laserpulse dargestelit.
Die Laserwellenlinge betrigt 355 nm, die Pulskinge 5 ns (CERN-Laser) und die Pulsfrequenz
1/8 Hz. Der Stahldurchmesser auf der Kathode betrdgt 3 mm, der Einfall ist senkrecht zur
Kathode. Der zeitliche Ablauf entspricht dem in Abb. 3.10 (S. 32) vorgestellten. Fiir den
Bereich 1 (negative Pulsnummern einschlieBlich des 0. Pulses) liegt Selbstemission vor. Inter-
mittierend zu den Laserpulsen wird die Kathode mit Hochspannungspulsen erregt, die Puls-
spannung betréigt 1,8 kV bei positiver Polaritit zur Riickelektrode. Nach dem 0. Puls werden
die Hochspahnungspulse abgeschaltet und gleichzeitig wird eine Extraktionsspannung von
8 kV eingeschaltet. Fiir den Bereich 2 liegt also verstirkte Emission vor. Nach etwa 20 Pulsen
ist die verstirkte Emission abgeklungen, das nun erreichte Niveau entspricht der normalen
Photoemission (Bereich 3). Die quantitativen Verhéltnisse der maximalen Stréme fiir die drei
angegebenen Arten der Photoemission von Ferroelektrika hingen von vielen Faktoren ab und
sind durch die dargestellte Messung nur exemplarisch wiedergegeben. Ob die normale Photo-
emission oder die Selbstemission auf héherem Nivean liegt, wird u. a. beeinflut durch die
Extraktionsspannung, die Pulsspannung, das Kathodenmaterial, die Wellenliinge und Pulslinge
des Lasers.
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Abb. 3.25: Maximaler Strom 7 als Funktion der Anzahl der Laserpulse von einer
Kathode aus PLZT 2/94,5/5,5 (# LHC 2), in den Bereichen 1: Selbstemission, 2:
Verstirkte Emission, 3: Normale Photoemission, weitere Parameter im Text




49
3.5 Beschreibung durch Modelle

3.5.1 Raumladungsbegrenzung

Bei der Betrachtung der Raumladungsprobleme. mu8 man zwischen zwei Betricbsarten unter-
scheiden, dem Dauerbetrieb und dem gepulsten Betrieb [GIRARDEAU89]. AuBerdem ist bei
Elektronenenergien von itber 100 keV eine relativistische Betrachtung notwendig [MILLER].
Da bei unseren Experimenten die Extraktionsspannungen begrenzt sind, sind die folgenden
Betrachtungen nichtrelativistisch ausgefiihrt.

Fiir planare Dioden im Dauerbetrieb gewinnt man durch Integration der Poissonschen
Differentialgleichung unter Beachtung der Randbedingungen das Langmuir-Child-Gesetz
[PHILIPPOWSS] fiir die raumladungsbegrenzte Stromdichte jic in Abhéngigkeit von der Extrak-
tionsspannung U, und dem Elektrodenabstand g: v

4g, 24, U2
jo=—8 e Za 3.1)
9 m, g

Dabei ist g. die Ladung und m. die Masse eines Elektrons. Fiir gepulste Dioden gilt dieses
Gesetz noch in guter Naherung, falls die Pulsdauer # sehr viel groBer als die Flugdauer % der
Elektronen von Kathode zu Anode ist (quasi Dauerbetrieb). Fiir andere (nicht planare)
Diodengeometrien ergibt sich ebenfalls eine U*’-Abhangigkeit der Stromdichte von der
Extraktionsspannung {BARKHAUSEN]. .

Eine raumladungsbegrenzte Emission mit einer Anfangsgeschwmdlgkcxt der Elektronen
filhrt zu einem Potentialminimum vor der Kathode, dessen Tiefe der Anfangsenergie der
Ladungstriiger entspricht und dessen Lage sich durch Gleichsetzen der raumladungsbegrenzten
Stromdichten in den Bereichen Kathode-Potentialminimum und Potentialminimum-Anode zu

L A '
Zogin = g—k“—)‘ah‘ 1— __k__gk_s)_ (3.2)

USIZ - (Uk + Uex Uglz

berechnet, wobei Uy die Anfangsenergie der Elektronen in Volt ist. Die maximale Stromdichte
steigt damit auf [PHILIPPOW88]

480 2qe (U +Y, )?/2

Jic=
9 (g ~ Ziin )Z
Fiir U, « Uy, ergibt sich keine nennenswerte Andcrung gegeniiber (3.1), im Fall U =0
(Selbstemission) gilt Zmix = g/2 und damit

3.3
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. 16g, [29, U>?
Jep= ot o Tk : (3.4)
9 Ym, ¢

Fiir sehr kurze Pulse (# « tp) gibt es eine andere Begrenzung [GIRARDEAU89). Der Elek-
tronenpuls hat in diesem Fall die Form einer flachen Scheibe. Wird die gesamte Ladung, die
durch die Extraktionsspannung auf der Kathodenoberfliche influenziert ist, emittiert, so ist das
elektrische Feld vor der Kathode gleich null, weitere Ladung kann dann nicht mehr emittiert
werden. Die maximale Ladung pro Puls Q,,, .» (kP fiir kurze Pulse) ist also

Craxip = CUex » (3.5
wobei Ck die Kapazitit der Anordnung Kathode-Anode unter der emittierenden Fléche A ist.
Pro Flicheneinheit und mit einer Plattenkondensatorngherung fiir Cx ergibt sich

9) st s
(A max,kP 8 ( )

Fiihrt man die Gleichungen (3.1) bzw. (3.5) in die Definitionsgleichung (2.7) fiir die Effektivi-
tit S der Kathode ein, so ergibt sich die unter bestimmten Bedingungen hochstens erreichbare
Effektivitit. Fiir den quasi Dauerbetrieb (Index LC fiir Langmuir-Child) ergibt sich bei gleich-
‘maBiger Verteilung des Emissionsstroms auf der Fliche A und iiber die Zeit z»

JucAty X))

Smax.LC = E
L

Als Abhingigkeit von der Leistungsdichte I;, (Leistungsdichte) des Lasers erhélt man

Smax,LC = J]ﬁ . (3.8)
L

Fiir den Grenzfall der kurzen Puilse ergibt sich

_ O (3.9)

—&Ue (3.10)

In beiden Fillen ergibt sich eine umgekehrt proportionale Abhéngigkeit von I,

Sy = 22) @.11)
I ,

wobei der Parameter B nur fiir kurze Pulse von # abhingt. Ein Ansatz als Summe
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B=jic+ Eollex (3.12)
b

der beiden Fﬁnktionen befriedigt beide Grenzfille. In Abb. 3.26 (a) ist diese Funktion mn
Abhingigkeit von der Pulslinge dargestellt. Die Geraden der beiden Grenzfille sind mit ange-
geben. Mit den entsprechenden Werten von B nach (3.12) ergeben sich die in Abb. 3.26 ()
dargesteliten Raumladungsgrenzen fiir die benutzten Laser bei Uex = 30 kV und g = 11 mm.
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Abb. 3.26 (a): Parameter B als Funktion der Pulsdauer fiir U, =30kV und
g=11mm, (b): Raumladungsbegrenzung der Effektivitit als Funktion der
Leistungsdichte der Laserpulse auf der Kathode fiir drei verschiedene Pulsldngen.

Eine andere Mbglichkeit zur Bestimmung der Raumladungsgrenzen sind Simulations-
rechnungen. Hierbei kann man auf verschiedene vorhandene Programmsysteme zuriickgreifen,
z. B. das Programm EGUN vom W. B. Herrmannsfeldt [HERRMANNSFELDT] oder das Pro-
grammsystem MAFIA von T. Weiland [KLATT]. Ich habe mich entschlossen, ein einfaches
eindimensionales Verfahren zu wihlen, das bei [MILLER] und [GILTON] beschrieben wird. Es
kann sowohl bei kurzen, als auch bei langen Pulsen eingesetzt werden und liefert Ergebnisse
mit einer ausreichenden Genauigkeit (im Vergleich zu den MeBergebnissen). Allerdings muB
man sich iiber die Grenzen einer eindimensionalen Simulation im klaren sein. Zum einen stellt
sie eine eventuell sogar recht grobe Vereinfachung der realen Geometrie dar, zum anderen
treten Fehler auf, die daher rithren, daB alle Raumladungskrifte in axiale Bewegung umgesetzt
werden und die radiale Expansion unbeachtet gelassen wird [DOWNER]. Gerade direkt vor der
Kathode, wo sich die Haupteffckte zur Raumladungsbegrenzung ergeben, gilt die eindimen-
sionale Niherung jedoch recht gut. A
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Das System wird in x- und y-Richtung unendlich ausgedehnt angenommen, die Kathode
liegt bei z = 0 und die Anode béi z = g. Die emittierte Ladung sei in infinitesimal diinne Schei-
ben unterteilt, die nacheinander emittiert werden und deren Flichenladungsdichte o sich aus
der Emissionsstromdichte j., und dem Zeitintervall Az zwischen der Emission zweier Scheiben

ergibt. Fiir die i-te Scheibe, die zum Zeitpunkt z emittiert wird, gilt dann

0; = jem (1) AL(t). (3.13)
Diese Scheibe am Ort z; verursacht im Raum zwischen Anode und Kathode ein Feld
lo B -7,
__n(u} <z,
E(z)={ %o\ & : (3.14)
0; %
-, z>7;
€ &

auf sie selbst wirkt ein Feld [MILLER]
o, ({z; 1
E =—t|=-Z | (3.15)
€o\g 2 .
Jede Scheibe unterliegt dem EinfluB der Felder aller anderen Scheiben im Raum zwischen
Kathode und Anode, dem eigenen Feld und einem eventuell iiberlagerten statischen Feld Eg..
Die nichtrelativistische Gleichung der Bewegung

j=EZ (3.16)
me )
mit
E=YE +E,, ' 3.17)

wird numerisch integriert. Aus den z; und Z; nach dem n-ten Zeitschritt werden die Variablen

nach dem Zeitschritt n+1 zu

€

zi.n+l = Zi,n + zi,nAtn + % E(Zi,n % (Atn )2 (3' 1 8)
€
Gt =ha +Efz, ) 2o, (3.19)
m

ermittelt. Als Parameter gehen in die Simulation ein: die Anfangsgeschwindigkeit v, mit der
die Elektronen die Kathode verlassen, das statische Feld Ega, die zeitliche Verteilung der
Emissionsstromdichte jem(f) und die Entfernung zwischen Kathode und Anode g. Die numeri-
sche Giite der Simulation selbst wird beeinfluBt durch die Feinheit der Zeitschritte und die
Anzahl der Ladungsscheiben, in die die emittierte Ladung unterteilt wird. Als Ergebnis der
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Simulation erhilt man die Trajektorien z(z,) fiir jede einzelne Scheibe, den zeitlichen Verlauf
der transmittierten Stromdichte j.(z,) und die insgesamt transmittierte Ladung pro Flichen-
einheit. Einige Beispielrechnungen sollen die Simulation demonstrieren.

In Abb. 3.27 ist die Bewegung der emittierten Ladung von der Kathode zur Anode fiir
den quellenbegrenzten Fall dargestellt, und zwar je fiir einen langen und einen kurzen Puls. Der
zeitliche Verlauf der Emissibnsstromdichte Jjem soll der Laserpulsform folgen. Fiir die nume-
rische Simulation wird er durch eine cosz-Funkﬁon beschrieben. Diese Pulsform 148t sich sehr
einfach darstellen und hat im Gegensatz zu einem GauBpuls den Vorteil, in einer definierten
Zeit (FuBpunktsbreite #, entspricht der doppelten Halbwertsbreite ;) zu null zu werden. Damit
wird

()= { Jocos®(mif), [<t/2 ’ (3.20)

0, sonst
mit j, als dem Scheitelwert der Emissionsstromdichte. Diese Pulsform ist in Abb. 3.41 (S. 70)
dargestellt. Fiir die Simulation in Abb. 3.27 betréigt der Abstand zwischen Kathode und Anode
10 mm, es wirkt ein Extraktionspotential von 30 kV.
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Abb. 3.27: Simulation der Ladungsbewegung von Kathode zur Anode im quellen-
begrenzten Fall, (a): 5 ns-Puls, 5 Alem?, (b): 50 ps-Puls, 20 Alem®
Die emittierte Ladung ist in 20 Scheiben aufgeteilt. Das ist eine sehr geringe Anzahl von
Ladungsscheiben, die in diesem Falle (keine Raumladungsbegrenzung) aber ausreicht und der
Ubersichtlichkeit der Abbildung zugute kommt. Man erkennt die Trajektorien der 20 Ladungs-
scheiben, die sich unter dem beschleunigenden Einfluf§ desA Extraktionspotentials bewegen. Die
Anfangsgeschwindigkeit der emittierten Ladungstréiger entspricht einer Energie von 0,2 eV. In
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der Abb. 3.27 (a) betragt die FuBpunktsbreite des Elektronenpulses 5 ns bei einer Amplitude jp
von 5 A/cm?, die Ladungsscheiben verlassen im Abstand von 250 ps die Kathode, die Zeit-
sqhﬁttweitc der Berechnung betrdgt 20 ps. Die Flugzeit der einzelnen Elektronen ist deutlich
kiirzer als die Pulslinge des Lasers, es gilt dic Naherung fiir den Dauerbetrieb. In Uber-
einstimmung mit GL 3.1 (jo <jic = 12 A/em®) erreicht die gesamte emittierte Ladung von
12,5 nC/cm® die Anode. Demgegeniiber ist in Abb. 3.27 (b) ein kurzer Puls dargestellt mit
einer Amplitude von 20 A/cm?; die FuBpunktsbreite betrigt 50 ps, deutlich kiirzer als die Flug-
zeit. Die 20 Ladungsscheiben werden jetzt im Abstand von 2,5 ps emittiert bei einer Berech-
nungsschrittweite von 0,4 ps. Auch hier erreichen alle emittierten Ladungen die Anode, insge-
samt 0,5 nC/cm>. -

In Abb. 3.28 ist ein Fall mit Raumladungsbegrenzung bei einem 50 ps-Puls dargestellt. In
z-Richtung sind dabei nur die ersten 5 pm unmittelbar vor der Kathode gezeigt.
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Abb. 3.28: Simulation der Ladungsbewegung von Kathode zur Anode im raumla-
dungsbegrenzten Fall sowie das elektrische Feld E(f) (- - -) auf der Oberfléche der
Kathode, 50 ps-Puls, 150 A/cm’

Die Rechnung wurde jetzt mit S0 Ladungsscheiben und einer Berechnungsschrittweite von
0,3 ps durchgefiihrt. Die emittierte Stromdichte j, betriigt 150 A/cm’, das entspricht im Inte-
gral einer emittierten Ladungsdichte von 3,75 nC/cm’. Transmittiert werden davon allerdings
nur 2,77 nClem’. Das ist in guter Ubereinstimmung zu GL. 3.6. Fiir die gegebenen Werte von
Ue: und g ergibt sich nach ihr eine transmittierte Ladung von 2,66 nC/cm?. Das Feld E; fiir
z=0 ist ebenfalls dargestellt. Circa 30 ps nach dem Beginn der Emission ist der Raum zwi-
schen Kathode und Anode so mit Ladungen gefiillt, daB das Extraktionsfeld vollig abgeschirmt
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ist und die Raumladungskrifte weitere emittierte Ladungen zur Kathode reflektieren. Durch
die Anfangsenergie der Elektronen von 0,2 ¢V kommt es zu einer Uberinjektion von Ladungen
in den Raum vor die Kathode, daher andert die Feldstéirke zeitweise das Vorzeichen. Zum Ver-
gleich der beiden dargestellten Verfahren habe ich einige Werte fiir den Parameter B(tp) mit
dem pumerischen Simulationsverfahren bestimmt und mit denen nach Gl. 3.12 verglichen. Aus
der Definitionsgleichung fiir die Effektivitit einer Photokathode Gl. 2.7 erhilt man

Sax = (Q) ! (3.21)

Ao Ity

wobei (Q/A)ma, die maximal iibertragbare Ladung pro Flicheneinheit, numerisch bestimmt
wird. Ein Vergleich mit Gl. 3.11 ergibt

B(;,,)=(2) 1 3.22)

Anax tp

Abbildung 3.29 zeigt, daB beide Verfahren anndhernd identische Ergebnisse liefern.
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Abb. 3.29: Vergleich der Ergebnisse der analytischen Niherung (—) und ihrer
Grenzwerte (- - -) mit denen der numerischen Simulation (¢) fiir die Raumladungs-
begrenzung der Emission (vergl. G1.(3.12)), g = 11 mm, Uy = 30kV.

Jetzt sollen die vorgestellten Verfahren zur Berechnung der Raumladungsbegrenzung
angewendet werden. Dazu werden sie zundchst mit Messungén zur Abhéngigkeit der emittier-
ten Ladung von der Extraktionsspannung verglichen.

Als erstes werden die Ergebnisse zu langen Pulsen besprochen. In Abb. 3.13 (8. 38) ist
die gemessene Ladung (normale Photoemission) fiir fiinf verschiedene Laserenergien als Funk-




56

tion der Extraktionsspannung gezeigt. Wie dort schon erwihnt, ist die gezeigte Abhiingigkeit
durch das I'Jbergangsgebiet von der raumladungsbegrenzten zur quellenbegrenzten Emission
bestimmt. Im raumladungsbegrenzten Fall ist ein Ansteigen der Ladung proportional zu US;Z
zu erwarten, im quellenbegrenzten Fall eine konstante Ladung. In Abb. 3.30 sind noch einmal
drei der fiinf Kurven aus Abb. 3.13 gezeigt. Zum Vergleich dazu ist die Raumladungsgrenze
nach dem Langmuir-Child-Gesetz (GI. 3.1) gezeigt. Die maximal zu extrahierende Ladung Qvc
wird aus der Stromdichte j_c(U.,) nach
01cUer)= e Uax 1A (3.23)

bestimmt. Dabei ist # die FuBpunktsbreite des Elektronenpulses (als doppelte Halbwertsbreite
angenommen) und A die vom Laserpuls auf der Kathode beleuchtete Fliche. Der Abstand von
Anode und Kathode g sei 11 mm. In Gl. 3. 23 geht man davon aus, daB wihrend der Gesamt-
dauer der Laserpulses und auf der gesamten von ihm beschienenen Fliche die Raumladungsbe-

grenzung nach Gl. 3.1 erreicht wird.
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Abb. 3.30: Gemessene Ladung als Funktion der Extraktionsspannung von einer
Kathode aus PLZT 2/94,5/5,5 (# L 27) fiir Laserenergien von 500 pJ, 300 pJ und
220 pJ, Wellenkinge 266 nm, Pulslinge 5 ns, Strahldurchmesser 3 mm, dazu die
Simulation mit fom(r), 7o = 1,35 mm (—), Simulation mit riumlicher Gleichvertei-
lung (-----) und die Raumladungsgrenze nach dem Langmuir-Child-Gesetz (- - -)

Fiir sehr niedrige Extraktionsspannungen nihern sich die gemessenen Kurven der Raumla-

dungsgrenze nach (3.1) bzw. (3.23), da dann tatsichlich die raumladungsbegrenzte Emission
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sowohl zeitlich als auch rdumlich einen immer groBeren Anteil an der Gesamtladung ausmacht.
In der Realitiit ist aber die Emission weder in zeitlicher noch in raumlicher Hinsicht gleichver-
teilt. Die zeitliche Gleichverteilung kann in dem oben vorgestellten Simulationsverfahren leicht
fallengelassen werden, da die emittierte Stromdichte in die Simulation nach (3.13) als Funktion
der Zeit eingeht. Die Pulsform des Laserpulses und ihr folgend die Emissionsstromdichte jem(Z)
wird gemiB (3.20) mit einer cos’Funktion beschrieben. Die vorgegebene Emissionsstrom-
dichte jom(f) stellt die Quellenbegrenzung der Emission dar. Gibt man die Stromdichte jo so vor,
daB die maximal emittierte Ladung 1,5 nC betriigt, ergibt die Simulation fiir verschiedene
Extraktionsspannungen die in Abb. 3.30 enthaltene Abhingigkeit zwischen Ladung und Span-
mung (als Simulation mit rAumlicher Gleichverteilung bezeichnet). Die Kurve nahert sich im
Vergleich zur Langmuir-Child-Funktion den MeBwerten besser an, ohne sie jedoch korrekt zu
beschreiben. Es ergibt sich daher die Notwendigkeit, auch die riumliche Gleichverteilung in
der Simulation aufzugeben. Das widerspricht zwar der oben als Voraussetzung fiir das Simu-
lationsverfahren geforderten Gleichverteilung in x- und y-Richtung, andererseits erkennt man
aber aus Abb.3.28, daB die entscheidenden Effekte der Raumladungskrifte sich wenige
Mikrometer vor der Kathode ergeben. Die geforderte Gleichverteilung ist annihernd erhalten,
wenn Anderungen in Bereichen stattfinden, die groB gegeniiber diesem MaBstab sind. Fiihrt
man auch in radialer Richtung eine cos-Verteilung ein, so ergibt sich schlieBlich fiir die emit-
tierte Stromdichte

AN
Jem(tir) =108 [t )°°S (Zro]’ H<s/2, r<n, (3.24)

£
0, sonst

Das Gesamtergebnis der Simulation erhilt man aus den Resultaten einzelner Simulations-
laufe fiir verschiedene Radien, die cntsprechend ihren Flichenanteilen addiert werden. Der
Radius der emittierenden Fliche 7, und die maximale Stromdichte jo werden variiert, bis sich
eine gute Ubereinstimmung von MeBwerten und Simulation ergibt. Die Ergebnisse der Simula-
tion sind in Abb. 3.30 enthalten. Die Ubereinstimmung kann geniigen. Man erkennt aber aus
den MeBkurven fiir 220 und 300 pJ, daB im Gegensatz zur Simulation keine vollstindige Satti-
gung eintritt. Das kann zwei Ursachen haben. Einmal ist ein Einwirken des Extraktionsfeldes
auf die Effektivitit der Emission mdglich. Zum anderen ist die rdumliche cos>-Verteilung der
Emission nur eine Annahme. Eine stirkere Konzentration der Laseremergie auf kleine
raumliche Bereiche ist moglich und hitte ein Verschieben der Sattigung zu hoheren Extrak-

tionsspannungen zur Folge.
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Akzeptiert man die Genauigkeit der vorgestellten Simulation, so kann aus den Parame-
tern der Simulation (¥, jo, o) durch Integration von (3.24) leicht die emittierte Ladung zu
Q.. =t j,72 - 0,467 (3.25)

bestimmt werden. Damit ergibt sich die Moglichkeit, auch im raumladungsbegrenzten Fall die
wahre Effektivitit der Kathode niherungsweise zu bestimmen. Fiir die MeSkurve fiir 500 pJ
ergibt sich mit den Parametern der Simulation (fr= 8 ns, jo =21 Alem?, ry=1,35 mm) aus
(3.25) eine emittierte Ladung Q.r, von 1,43 nC und damit eine Effektivitit von etwa 2,9 nC/ml.

120

(0]
(@]

~
o

Ladung [pC]

0 10 20 30
U, [kV]

Abb. 3.31: Gemessene Ladung als Funktion der Extraktionsspannung U., von einer
Kathode aus PLZT 2/94,5/5,5 (# L 23) fiir Laserenergien von 120 pJ und 7pJ,
Wellenlinge 266 nm, Pulslinge 50 ps, Strahldurchmesser 3mm, dazu die Simula-
tion (—) und die Raumladungsgrenze nach Gl. 3.5 (-----, CUs)

Fiir kurze Pulse 14Bt sich die gleiche Methode ebenfalls anwenden. Die Zeitstruktur des
Elektronenpulses hat hier aber eine untergeordnete Bedeutung, da jetzt die Ladungsverteilung
zwischen Kathode und Anode durch die Flugzeit dominiert wird. Abb. 3.31 zeigt die gemes-
sene Ladung von einer XKathode aus PLZT 2/94,5/5,5 (# L 23) in Abhingigkeit der Extrak-

vltionsspannung fiir zwei Laserenergien. Es werden 50 ps-Pulse benutzt, dic Wellenlidnge ist
266 nm. Zu den MeBwerten sind die Ergebnisse der Simulation angegeben sowie die Raumla-
dungsgrenze bei raumlich gleichverteilter Emission nach (3.5).

Zusammenfassend kann gesagt werden, daB die MeBergebnisse mit denen der Simulation
gut libereinstimmen, die Simulation die Emission also beschreibt. Dabei geben das Langmuir-
Child Gesetz (3.1) bzw. die Naherung fiir kurze Pulse nach (3.5) die Obergrenze der Emission
fiir den rein raumladungsbegrenzten Fall an. Damit ist es gerechtfertigt, die auf dieser Grund-
lage gemachte Abschitzung fiir die maximal mogliche Effektivitit der Kathoden in Abhéngig-
keit von der Laserleistungsdichte (Gl. 3.11, 3.12) anzuwenden. Abbildung 3.32 faft die MeB-
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werte (nach Abb.3.16) und die Raumladungsgrenzen (nach Abb. 3.26 (b)) zusammen. Man
erkennt, daB das Abknicken der Kurven der Effektivitit offensichtlich durch die Raumla-
dungsbegrenzung verursacht ist. Das gelegentliche Uberschreiten der Grenze kann durch
Unsicherheiten bei der Messung der Laserenergie und des Durchmessers des Laserstahls sowie
durch einsetzende Plasmabildung erklirt werden.

10 O N B O
0 F e
= 10 3 \‘_\ |
g€ N
2 107 N
5
= 107 F Y
X E
&£ Y .
= 10—3 . o ,- : Dauerbetr. |
3 v ,----: 40 ps
r o, : 140 fs
10”4 Lot dond o vl il vovnd s

107"10%10" 102 10% 10* 10° 10% 107
. 2
Leistungsdichte [MW/cm" ]
Abb. 3.32: Vergleich der gemessenen Werte der Effektivitit (vergl. Abb. 3.16) mit

der Raumladungsbegrenzung (vergl. Abb. 3.26 (b)) fiir drei Pulslingen bei einer
Extraktionsspannung von 30 kV

3.5.2 Selbstemission

Eine anderer Ansatz ist bei der Selbstemission notwendig. Hier ist die Extraktionsspannung
gleich null, nach (3.1) und (3.5) diirfte keine Ladung emittiert werden. Die Voraussetzungen,
die zur Ableitung von (3.1) und (3.5) benutzt wurden, kénnen also fiir die Selbstemission nicht
zutreffen. Diese Voraussetzungen waren ein festes und bekanntes Potential an Kathode und
Anode und eine im Vergleich zur Extraktionsspannung sehr kleine Anfangsenergie der emit-
tierten Ladungstriger. Zur Erklarung der Selbstemission kommen daher zwei Mechanismen in
Frage. Die Emission der Ladungstriger kann mit einer Anfangsenergie erfolgen, die weit
oberhalb der Photonenenergie kv liegt, oder das an der Kathode zu null angenommene Pénen—
tial kann von null verschieden sein. Als Ursache fiir letzteren Fall kiime wie schon mehrfach
erwahnt eine laserinduzierte Ladungstrennung in der ferroelektrischen Kathode in Frage.
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Im folgenden wird daher versucht, mit einer analytischen Naherung fiir die Feldverteilung nach
einer solchen angenommenen laserinduzierten Anderung der spontanen Polarisation P; eine
Abschitzung fiir das Potential und die elektrische Feldstiirke im Raum zwischen Kathode und
.Anode zu finden. ‘

In [SCHACHTER] wird zur analytischen Berechnung der FeldgréBen in einem System
Riickelekirode-Dielektrikum-Gitterelektrode-Vakuum-Anode der Produktansatz verwendet.
Diese Idee habe ich anfgegriffen, dabei jedoch die Randbedingungen entsprechend den Bedin-

gungen bei der laserinduzierten Anderung der spontanen Polarisation P, im Ferroelektrikum

gedndert.
X
Bereich 2 (Dielekirikum) Bereich 1 (Vakuum)
56 & &=
N “ @~ “Symmefrielinie - TR
Gitterelekirode
Riickelektrode ¢=0 Anode Lan
0 @,
> freie Oberflache A
%o
007 "1 " “Symmetrielinie - 70
+-al2
Gitterelekirode
@=0
B N~ Symmeirieinie |~ T2

Abb. 3.33: Randbedingungen fiir Produktansatz

Das System wird als gleichférmig in y-Richtung und periodisch in x-Richtung mit der
Periode L angenommen (d./0y=0, o(x,2)=¢(x+L,z)), wobei die Periodizitit durch die
Gitterstruktur der Elektrode vorgegeben ist (vergl. Abb. 2.8, S. 19, Schnitt durch Kathode). In
Abb. 3.33 ist ein Schnitt durch die Kathode und den Raum zwischen Kathode und Anode
dargestellt. Die Breite der Streifen der freien Oberfliche der Kathode ist a; ein Streifén der
Gitterelektrode hat dementsprechend eine Breite von L - a. Die Kathodenoberfliche liegt bei
z=0. Die Dicke der ferroelektrischen Kathode wird mit d bezeichnet und der Abstand zwi-
schen Kathode und Anode mit g. Die Losung erfolgt in zwei Bereichen; Bereich 1 ist der Raum
auBerbalb der Kathode (Vakuum), Bereich 2 der Raum innerhalb der Kathode. Die ferroelek-
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trische Kathode wird dabei als lineares Dielektrikum mit einer relativen Dielektrizititszahl &
betrachtet. Die Riick- und die Gitterelektrode der ferroelektrischen Kathode seien kurzge-
schlossen und auf das Massepotential @ = 0 gelegt. Die Anode habe das Potential . Durch
diese Verallgemeinerung sind die Berechnungen nicht auf die reine Selbstemission beschréinkt.
Die laserinduzierte Anderung vom P, ist einer Separation von Ladungen im Ferroelektrikum
gleichzusetzen. Auf der freien, vom Laser beschienenen Oberfliche sei dann eine Oberflichen-
ladung Oro angesammelt, die AP; entspricht. Die gegennamige Ladung wird als iiber die Elek~
troden abgefiihrt angenommen. Um auf der Gitterelektrode das Potential ¢ = 0 zu erzeugen,
stellt sich dort eine Oberfldchenladung oce(x) ein.

Der Produktansatz fithrt unter der Annahme einer geraden Funktion in x-Richtung und
der gegebenen Periodizitiit zu folgender allgemeinen Losung fiir das Potential ¢ [SCHACHTER]:

05,2 =Y At e 4 Br v 4, (3.26)

n#0

wobei

k, =2mn/L (3.27)
ist. Fiir die Bereiche 1 und 2 gilt

0(x2)=3 4, e 1 Bzt 4 (3.28)
1. 1 1,0

n#0

0,50 =3 Ayt e 4 Bzt 4y, (3.29)
n20
Auf der Grenzfliche Kathode-Vakuum (z = 0) sei eine Oberflichenladung o(x) angesammelt,

als Fourierreihe ergibt sich

o(x)= io" P (3.30)

n=—s

Aus den Ubergangsbedingungen bei z = 0 erhilt man fiir die Koeffizienten:

(¢

=Wl’l+sr)’ n#0 (3.31)

Al = A2.n :An

]

Apg=dAo=4 (3.32)

Oo =—€oB, +£,£,B,. (3.33)
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Fiir z=-d (Rickelektrode) und z=g (Anode) fordert man jeweils ein konstantes Potential
@(x,-d) = 0 bzw. ¢(x,g) = @a; d. h. die harmonischen Anteile sollen ndherungsweise abgeklun-
gen sein. Damit ergibt sich aus (3.28) bzw. (3.29)

P68 =0, =Y At e Lot A, (3.34)
n#0
=0
0,(—d)=0= A" e _B s (3.35)
nz0
=0
und damit
B =024 (3.36)
g
B, =Ay/d. (3.37)

Die Funktion o(x) ist auf der freien Oberfliiche zu Oro vorgegeben. Fiihrt man (3.31) und
(3.33) in (3.30) ein, so ergibt sich fiir alle x auf der freien Oberfliche

O(x) =0 = Y Ak e (148, )e™" — 0B, +£4¢,B, (3.38)
n=0
und mit (3.36) und (3.37)
Oro = 3 Ak o (1+€, )™ +£0(E, % _M} (3.39)
n#0 g

Fiir alle x auf den Streifen der Gitterelektrode gilt

o(x0)=0=Y A" +4,. (3.40)

pr
Da es sich bei ¢(x,z) und o(x) um gerade Funktionen beziiglich x = 0 handelt, kann man die
Reihen der Exponentialfunktionen in cos-Reihen umwandeln. Die Gleichungen

Oro =23 Ak go(1+€, Jeos(k,x)+ € [sr -’-} —95;—‘40) (3.41)

n=1

und

0= ZZ-D:ATl cos(k,x)+ A, (3.42)

n=l

geben mit n+1 Stiitzstellen, verteilt auf freier Oberfliche und Elektrode, ein lineares Glei-

chungssystem von n+1 Gleichungen zur Bestimmung der Koeffizienten A bis A.. Bei den
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numerischen Berechnungen werden 71 Stiitzstellen benutzt und die Fourierreihen bis Ao aus-

gewertet.
& OFo d 4 L a Qa
500 -0,1 C/m? 1 mm 10 mm 400 pm 200 pm 0

Tab. 3.3: Benutzte Parameter (Abb. 3.34 - 3.40)

Im folgenden werden die Ergebnisse des Produktansatzes dargestellt und die Abhéingig-
keit der FeldgroBen vom Verhiltnis a zu L, von & im Ferroelektrikum, von Oro und von der
Dicke d der Kathode untersucht. In Abb. 3.34 ist der Potentialverlauf im Raum zwischen
Anode und Kathode dargestellt. Dabei werden Parameter verwendet, die denen der in den

Experimenten benutzten ferroelektrischen Kathoden in etwa entsprechen (s. Tab. 3.3).

e j f 02
0 0.1
° 0.0
I
-0.2 &

Abb. 3.34: Verlauf der Potentials ¢(x,z) im Raum zwischen Kathode und Anode

fiir eine Periode der Gitterelektrode. Die freie Oberfliche (FO, - - -), die Gitter-

elektrode (GE, —) und die Anode (A, —) sind gekennzeichnet. Parameter nach

Tab. 3.3.
Man erkennt, daB sich die durch die periodische Gitterstruktur verursachte Anderung des
Potentials nur direkt vor der Kathode auswirkt. In Abb. 3.35, die bei gleichen Parametern den
Ausschnitt vor der Kathode darstellt, wird das besonders deutlich. Die x- und die z-Achse sind

jetzt im gleichen MaBstab dargestellt. Die Auswirkung der Periodizitit in x-Richtung auf das
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Feld im Raum zwischen Kathode und Anode macht sich nur bis in eine Tiefe in der GroBen-
ordnung der Periodizitit bemerkbar.

—2500

—2000 1~

—1500

o V]

—1000

~500

Abb. 3.35: Verlauf der Potentials ¢(x,z) unmittelbar vor der Kathode fiir eine Peri-
ode der Gitterelektrode. Die freie Oberfliche (FO, - - -) und die Gitterelektrode
(GE, —) sind gekennzeichnet. (Ausschnitt von Abb. 3.34)
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Abb. 3.36 (a):Verlauf des Potentials ¢(x) (—) und der Flichenladungsdichte o(x)
(- - -) fiir z = 0, freie Oberfliche (FO) und Gitterelektrode (GE) sind gekennzeich-
net, (b): Potential (z) fiir x = 0, Parameter nach Tab. 3.3.
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In Abb. 3.36 ist das Potential jeweils fiir einen Schnitt in x- und z-Richtung dargestellt. Abbil-
dung 3.36 (a) zeigt den Verlauf von ¢(x) fiir z = 0, also direkt auf der Kathode. Im Bereich der
Gitterelektroden (markiert mit GE) ist das Potential null, wie in Gl 3.40 gefordert. Auf der
freien Oberfliche (markiert mit FO) erreicht es bei x = 0 sein Maximum. Hier liegt der Schnitt
fiir Abb. 3.36 (b). Das Potential fillt direkt vor der Kathode sehr steil, um daonn (ab z =
0,2 mm) linear bis zur Anode zu verlaufen, wo es den Wert g, = 0 erreicht. In Abb. 3.36 (a) ist
zusétzlich noch der Verlauf der Flichenladungsdichte auf der Kathodenoberfliche angegeben.
Auf der freien Oberfliiche ergibt sich ein konstanter Wert nach GL. 3.39, wihrend sich auf der
Gitterelektrode der Wert zur Befriedigung der Randbedingung fiir das Potential einstellt. In
Abb. 3.37 ist der Verlauf von 9(z) (Ausschnitt von Abb. 3.36 (b)) und

EZ(Z)=—M (3.43)
oz
unmittelbar vor der Kathode dargestellt. Zum Vergleich ist das Feld E; angegeben, das sich

bei ansonsten gleichen Parametern fiir eine Kathode ohne Gitterelektrode (Kondensator mit

geschichtetem Dielektrikum) nach

E = Oro (3.44)
€8
80(11‘-7)
—25 : . ; —2500
\ x=0
—20 - —2000
'E' ~-15 - ~1500_
> 2
§ s
[ T e
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Abb. 3.37: Verlauf des Potentials ¢(z) und der Komponente E,(z) des elektrischen
Feldes fiir x = 0 unmittelbar vor der Kathode. Zum Vergleich ist E; (kein Gitter)
angegeben. Parameter nach Tab. 3.3.
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ergibt. Verursacht durch das periodische Gitter wirkt vor der Kathode ein viel groBeres Feld
als bei einer Kathode ohne Gitterelektrode.

_ (o) _ (b)
25 T T 25 T T T =0
—20 + O 1.0 4 3
z=0 ® 0.9 . —20 ,,ﬁ 7]
— =15 v 0.75- c iy
v > —15 | -
0
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-0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2 0.0 01 0.2 03 04
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Abb. 3.38: Verlauf (a): des Potentials @(z) und (b): der Komponente E(z) des
elektrischen Feldes fiir x = 0 unmittelbar vor der Kathode jeweils fiir verschiedene
Werte von a/L, Parameter nach Tab. 3.3 (auBer a)
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Abb. 3.39: Potential ¢ und Normalkomponente des elektrischen Feldes E, fiir x =0
und z = 0 in Abh#ngigkeit von der relativen Dielektrizititskonstanten €, der ferro-
clektrischen Kathode, Parameter nach Tab. 3.3 (auBer g,).

Der EinfluB der Breite a der Streifen der freien Oberfliche ist in Abb. 3.38 untersucht.
Analog zu Abb. 3.36 () und (b) sind hier der Verlauf von @(x) fiir z=0 und E(z) fir x=0
dargestellt, jeweils fiir die angegebenen Verhiltnisse von /L. Man erkennt einen starken Ein-
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fluB auf das maximale Potential @ auf der Kathode, jedoch kaum einen Einflu8 auf das maxi-
male Feld E,, auBer fiir den bereits angegebenen Fall ganz ohne Gitterelektrode (a/L = 1).

Die durch die Anderung AP; verursachte Oberflichenladung 0o geht linear in Potentiale
und Felder ein, wie es sich aus Gl. 3.39 ergibt.

Der EinfluB der relativen Dielektrizititskonstante £, des Ferroelektrikums ist in Abb. 3.39
dargestellt. Das Potential und das elektrische Feld skalieren sich mit 1/(1+€,).

Die Felder sind ebenfalls von der Dicke des Ferroelektrikums begeinfluft (s. Abb. 3.40).
Die Auswertung der numerischen Ergebnisse fiir verschiedene Werte von d ergibt einen Ver-

lauf nach

__9s
o(d)= T+ D/ (3.45)
bzw.
_Es
E,(d)=1 o (3.46)

Dabei sind s und E die Sittigungswerte fiir d — oo und D ist die Dicke, bei der die Felder
die Hilfte der Sittigungswerte betragen. Wahlt man die Parameter nach Tab. 3.3 (auBer d),
dann ergibt sich fiir D ein Wert von 0,046 mm. Im bei unseren Experimenten benutzten Dik-
kebereich (0,1 bis 2 mm) besteht daher nur ein geringer Einflu8 von d auf ¢ und E,.

3.5.3 Uberpriifung des Modells fiir die Selbstemission

Jetzt soll der Versuch unternommen werden, mit Hilfe der hier aufgestellten Beziehungen und
den in Kapitel 3.5.1 vorgestellten Berechnungs- und Simulationsverfahren eine Ubereinstim-
mung mit den experimentellen Daten fiir die Selbstemission zu finden und so Schatzungen fiir
die relevanten Parameter zu erhalten.

Da bei der Bestimmung der Stromdichten immer von einer homogenen Kathode ausge-
gangen wird, in der Realitit aber die beschriebene Gitterstruktur vorliegt, sind die Werte fiir
die Stromdichten immer Hochstschitzungen. Die Ergebnisse sind daher vor allem als Hinweis
fiir die Plausibilitit des entsprechenden Modells zu verstehen.

Der erste Ansatz soll davon ausgehen, daB sich Kathode und Anode auf gleichem Poten-
tial befinden (z. B. Massepotential). Dann gilt das Langmuir-Child Gesetz in der Form (3.4)
und stellt einen Zusmunenhmg zwischen der Anfangsenergie der emittierten Elektronen und
der maximal méglichen Stromdichte her. Setzt man die Anfangsgeschwindigkeit der Ladungs-

tréiger entsprechend der Photonenenergie als oberste mogliche Grenze an (4,66 eV bei 266 nm
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Wellenliinge), so ergibt sich nach (3.4) eine maximale Stromdichte von 80 pA/cm’. Um ande-
rerseits die gemessenen 1,25 A/em” (s. S. 41) zu erreichen, muB die Anfangsenergie der Elek-
tronen etwa 3 keV betragen. Das stimmt zwar mit der gemessenen maximalen kinetischen
Energie der emittierten Elektronen, die bei etwa 2 keV liegt (vergl. Abb. 3.24, S. 47), anni-
hernd iiberein; da nicht angenommen werden kann, daB die Elektronen im Festkorper anf
derartige Geschwindigkeiten beschleunigt werden, scheidet diese Moglichkeit aus.

-10 T | T T -100

¢ [kv]

-0.1 |-

-0.01 LL 1 ' ' ' ' -0.1
10710731072 107" 10° 10" 10

d [mm]

Abb. 3.40: Potential ¢ und Normalkomponente des elektrischen Feldes E. fiir x=0

und z =0 in Abhingigkeit von der Dicke der ferroelektrischen Kathode d, Kreise

und Dreiecke: Berechnungen, Linien: Fit nach Gl 3.45 bzw. Gl 3.46 mit

D = 46 pm, Parameter nach Tab. 3.3 (auBler d).

Nimmt man als zweiten. Ansatz an, daBl sich das Potential an der gesamten Katho-
denoberfliche durch eine mit einer Anderung der spontanen Polarisation erfolgenden
Ladungstrennung verandert, so kann man mit GL 3.1 aus der gemessenen Stromdichte das
notwendige Potential an der Kathodenoberfliche zu 7,5 kV bestimmen. Dieser Wert steht aber
in Widerspruch zur gemessenen maximalen kinetischen Energie der emittierten Elektronen.
Einen Ausweg aus diesén Schwierigkeiten bietet die Verwendung der Potentialverteilung im
Raum zwischen Anode und Kathode, wie sie beim Produktansatz fiir die Gitterstruktur ermit-
telt wird. Bei der Ableitung des Langmuir-Child Gesetzes [BARKHAUSEN] wird deutlich, daB
die Raumladungsbegrenzung der Emission im wesentlichen durch die Feldstirke direkt an der
Kathodenoberfliche bestimmt wird, da hier die Geschwindigkeit der Ladungstriger am
geringsten und daher die Raumladungsdichte am groSten ist. Gerade direkt vor der Kathode ist
aber die Feldstirke nach dem jetzt betrachteten Modell (verursacht durch die Gitterstruktur)
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stark tiberhdht (s. Abb. 3.36 (b)), wihrend das maximale Potential an der Kathode und damit
die maximale kinetische Energie der Ladungstriger deutlich geringer als im Fall ohne Gitter-
elekiroden ist (s. Abb. 3.38 (a)). Zur Abschitzung wird die Potentialverteilung in z-Richtung
fiir x =0 (Abb. 3.36 (b)) fiir alle x angenommen und das in Kap. 3.5.1 beschriebene Simula-
tionsverfahren nach [GILTON, MILLER] benutzt. Die statische elektrische Feldstirke Equ (vergl.
Gl. 3.17) ist daher nun von z abhzngig. In die Simulation gehen die GroSen ein, die nach dem
Produktansatz Potential und elekirisches Feld im Raum zwischen Kathode und Anode beein-
flussen (s. Tab. 3.3), das sind bei fester Geometrie &, Opo und die Emissionsstromdichte jem
(nach GL. 3.13). Bei der Auswertung der Ergebnisse des Produktansatzes (vergl. Gl. 3.39 und
Abb. 3.39) erkennt man, da} man &; und Oro Zu einem Parameter

FO y
o 3.47
§ 1+e, ( )

zusammenfassen kann, der linear in Potentiale und Felder eingeht. Die Generierung der Fli-
chenladungsdichte auf der freien Oberfliche und die Emissionsstromdichte werden bei der
Simulation als zeitlich verinderlich betrachtet. Beide werden als dem Laserpuls folgend ange-
nommen, der durch eine cos’-Funktion mit einer FuBpunktsbreite # von 8 ns, beginnend bei

t = 0, approximiert wird. Damit ist

i ()= { Josin?(my/t,), 0<t<s 3.48)
0, sonst
und
9, t<0
0o (1) =1 [[2650 /1 sin? (/8 )~ jem (D) v, 0224y, (3.49)
%Fo—%fotf’ 1>t

wobei jo dem Scheitelwert der Emissionsstromdichte und Gy, der gesamten laserinduzierten
Ladungstrennung pro Flicheneinheit entspricht. Abbildung 3.41 zeigt den Verlauf dieser bei-
den Gréfien. Die Ladung der im Verlauf der Simulationsfechnung zur Kathode zuriickgelenk-
ten Ladungsscheiben wird nicht zu Ogo(?) addiert; diese Ladung wird als iiber die Gitterelek-
trode abgeleitet angenommen.

Jetzt werden mehrere Simulationskiufe mit variierten Werten fiir Jor, und Gy, durchge-
fithrt, bis eine Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten eintritt. Zum Vergleich geeig-
net ist die Abhingigkeit der Bmission von einer zwischen Kathode und Anode angelegten

Gegenspannung. Da die Signalform sehr stark von der Sekundirelektronenemission bestimmt
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wird [GEISSLER94A], wird nur die maximale Stromdichte bei Messung und Simulation verghi-
chen. Fiir Gpo =—7,53C/em’und J,, =-25A/cm? bei =500 ergibt sich die in
Abb. 3.42 dargestellte Ubereinstimmung zwischen Messung und Simulation,”

Aus den dargestellten Berechnungen und Simulationen kann man den SchluB ziehen, daB
das im Abschnitt Produktansatz vorgestellte Modell plausibel scheint. Dabei iiberrascht der
hohe Wert der Flichenladung, die notwendig ist, die gemessenen Selbstemissionswerte zu
erreichen. Denn da die gegennamige Ladung als abgefiihrt betrachtet wird, ist in Bezug auf die
ortliche Ladungstrennung in der ferroelekirischen Kathode bereits die giinstigste Bedingung

angenommen,

Zeit [ns]

Abb. 3.41: Verlauf der Emissionsstromdichte je, (- - - ) und der Flichenladungs-
dichte Opp (——)als Funktion der Zeit fiir einen Simulationslauf mit Jo =-2,5 Alem?®
und &, =-7,5 pC/cm’, andere Parameter nach Tab. 3.3.

Verbleibt dagegen die gegenpolige Ladung in einer gewissen Entfernung in der ferroelektri-
schen Kathode gespeichert, so wiirden sich nach dem Produktansatz die erreichten Feldstirken
und Potentiale im Losungsbereich 1 (Vakuum) analog zu Abb. 3.40 vermindern. Allerdings
bleibt die relative Dielektrizititskonstante €, im Ferroelektrikum als unbestimmter Parameter.
Nach (3.47) geht nur das Verhiltnis von Dielektrizititskonstante und laserinduzierter
Ladungstrennung in die Rechnung ein. Da aber die Dielektrizititskonstante insbesondere in
Oberflichenschichten schwankt [MIGA], bieibt hier die wesentliche Unsicherheit des Modells.

* Wihrend bei der Darstellung der experimentellen Ergebnisse der die Kathode verlassende Elektronenstrom
mit positivem Vorzeichen versehen wurde, wird hier die physikalisch korrekte Form benutzt.
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Eine Verminderung von &, wiirde auch eine Verminderung der notwendigen Ladungstrennung

bedeuten.
100 T T
80 -
) O Mefwerte
= 60 v Simulation -
£
ul
_w

Ug, [kV]

Abb. 3.42: Vergleich von Messung und Simulation fiir die Abhingigkeit des
Maximums des Selbstemissionsstroms von der Gegenspannung , Parameter fiir
Messung nach Tab.3.2 und Abb. 3.24, Parameter der Simulation:
Opo = —T.5 uC/ cm?, Jop = 2,5 Alem?, g = 500.

3.54 Photovoltaische Effekte

Im folgenden Abschnitt sind einige Mdglichkeiten der Wechselwirkung von Licht mit ferro-
elektrischen Kristallen aufgefiihrt. Wenn moglich, sind Abschitzungen tiber die quantitativen
Auswirkungen getroffen und die Effekte als wahrscheinlich zweitrangig oder potentiell bedeut-
sam eingeschitzt.

Wird ein ferroelekirisches Material beleuchtet, so kann das zu einer Ladungstrennung
fiihren. Die erzeugten Ladungen kénnen iiber Elektroden hochohmig (Photospannungen) oder
niederohmig (Photostréme) abgefiihrt und gemessen werden. Auf der freien, nicht vom Elek-
trodenmaterial bedeckten Oberfliche kommt es hingegen zu einer Ladungsansammlung und
damit zum-Entstehen elektrischer Felder. Dabei ist die Hohe der Felder durch die Geometrie,
die Ergiebigkeit der Quelle und die Geschwindigkeit des Ladungsausgleichs (Leitfahigkeit,
Diclektrizitﬁtskonstante) bestimmt. Diese so entstehenden Felder miissen schlieBlich auch,
analog zur feldinduzierten ferroelektrischen Emission (s. Kap. 2.5.2), fiir die Selbstemission

verantwortlich gemacht werden. Noch unklar ist, ob die primir erzeugte Ladungstrennung
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Felder generiert, die in Betrag und Richtung ausreichend sind, die beobachtete Selbsternission
zu bewirken, oder ob das in [HAERTLING] beschriebene ,, photoassisted domain switching" die
entscheidende Rolle spielt. Dabei handelt es sich um einen Vorgang, der in ferroelektrischen
Keramiken beobachtet werden kann, wenn in diesen durch hinreichend kurzwelliges Licht
Ladungstriger ins Leitungsband angeregt werden. Diese Ladungstriger diffundieren oder drif-
ten unter dem EinfluB von Photospannungen in die Tiefe des Festkorpers (iiber das Absorp-
tionsgebiet des Lichts hinaus) und kénnen so ein Schalten von Doménen erzeugen.

Einen Hinweis auf ein solches Verhalten liefert der Widerspruch zwischen den gemes-
senen Energien der emittierten Elektronen und der Absorptionskonstanten in der ferroelektri-
schen Keramik. Um die gemessenen hohen Energien zu erreichen, miissen die Elektronen ent-
sprechend hohe Potentialunterschiede durchlaufen haben. Diese konnen sich aber nur aufbauen,
wenn eine Ladungstrennung in einer Tiefe in der Gré8enordnung der Kathodendicke erfolgt
(vergl. Abb. 3.40, S.68). Die Absorption des Lichts, zumindest bei den kurzwelligen Laserpul-
sen (266 und 355 nm) erfolgt aber dicht an der Oberfliche der Kathode. Das photoassisted
domain switching stellt nun eine mogliche Erklarung der Tiefe der Ladungstrennung dar.

In der Literatur iiber Ferroelektrika sind verschiedene mogliche photovoltaische Effekte
angegeben. Zunichst kommen die auch von anderen Halbleitermaterialien bekannten Vorstel-
lungen in Frage. Zu nennen sind [WEIBMANTEL, GLASS, BUTLER] .

— Photospannungen an pn—ﬁbergﬁngen

- Photosﬁannungen an Kontakten

— Dembereffekt.

Dabet sind Photospannungen bis in die GroBenordnung der Energieliicke E, des Materials
(etwa 3,35 eV bei PLZT [HAERTLING]) mdglich. Die. genannten Effekte kénnen auf Grund
dieser Begrenzung nicht zu den hohen Potentialen im Kilovoltbereich fithren, die zur Erklirung
der Selbstemissionsvorgénge notwendig sind.

In Ferroelektrika treten dariiber hinaus weitere photovoltaische Erscheinungen auf. In
Einkristallen und Keramiken ist der sogenannte anomale photovoltaische Effekt bekannt.
Wihrend es sich in Einkristallen um einen Volumeneffekt handelt, geht man in keramischen
Materialien von einer Summierung der Effekte an den Korngrenzen aus [BRODY]. Von einem
anomalen Photoeffekt spricht man deshalb, weil die Photospannung nicht von den oben
genannten, bekannten Effekten herriihrt, sondem durch die asynﬁnetdschen Potentialverteilung
an Fehlstellen hervorgerufen wird [FRIDKIN]. Die Photospannung ergibt sich als Integral iiber
das gesamte beleuchtete Volumen des Ferroelekirikums und ist nicht durch die GroBe der

Energieliicke begrenzt. In LiNbO; Kristallen konnten Photospannungen von iiber 1000 V
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(entsprechend einem Feld von 0,5 - 10° V/em) gezeigt werden [GLASS, OHMORI]. Fiir PbTiO;-
Keramik sind in der Literatur Spannungen von 65 V (650 V/cm) angegeben [UCHINO]. Damit
ist der anomale Photoeffekt eine mogliche Ursache der Selbstemission.

Da eingestrahltes Licht, insbesondere natiirlich intensive Laserstrahlung, zu einer Tempe-
raturinderung des Festkorpers fiihrt, treten in der ferroelektrischen Probe pyroelektrische
Effekte auf [THAKOOR92A, THAKOOR92B], die ebenfalls zu einer Ladungsansammiung an der
Oberfliche fithren. In Kap. 2.3 wurde die maximale Erwérmung der Oberfliche der Kathoden
durch die Laserstrahlung zu einigen Kelvin abgeschétzt. Die Eindringtiefe der Laserstrahlung
und damit der Bereich der Erwirmung des Materials ist durch die Absorptionskonstaxﬁc a
bestimmt. Die Ladungstrennung ergibt sich durch den im Vergleich zur Erwarmung sehr lang-
samen Ausgleich der Abschirmladungen. Die pyroelektrische Konstante y ist stark von der
Temperatur abhéngig. Nimmt man fiir y einen Wert von 0,02 pC/ (Kem®) an [WEIBMANTEL], so
wird bei einer Erwérmung um 10 K eine Ladungstrennung von 0,2 pC/em?® generiert. Dadurch
wird bei einer relativen Dielektrizititskonstante € von 500 ein Feld von etwa 4 kV/cm erzeugt,
und zwar in einer Tiefe von etwa 1/, so daB sich bei einer Absorptionskonstanten o = 10°m"
(vergl. Tab. 2.1, S. 11) ein Potentialunterschied von 40 V ergibt.

In [AKHAYAN] ist die Photoemission fiir LiNbO; unter dem EinfluB einer zusétzlichen
Infrarotquelle untersucht. Durch Einschalten der Infrarotquelle, also durch Heizung, wurde die
Quantenausbeute um 10 % erh6ht bzw. erniedrigt, abhéingig von der Ausrichtung der sponta-
nen Polarisation. Dieser Effekt wird pyroelektrisch erzeugten Feldern im Zusammenspiel mit
der aktivierten Oberfliche (Alkalibeschichtung) zugeschrieben. Eine Beeinflussung der Emis-
sion durch pyroelektrische Effekte ist also durchaus méglich, als alleinige Quelle der Selbst-
emission kommt sie aber wegen der zu niedrigen erzeugten Potentiale nicht in Frage.

Laserstrahlung kann auch die Ablation vom Material bewirken und dadurch eine
Schockwelle auslosen und piezoelektrische Effekte hervorrufen. In [DEREGGI] wurden bei mit
unseren Experimenten vergleichbaren Laserbedingungen (50 mV/cm” Energiedichte, 15ms
Pulslinge) und mit fiir  Ablationsexperimente optimierten PZT-Proben
(Kohlenstoffbeschichtung) piezoelekirisch erzeugte Strompulse von 2 mA/cm® gemessen. Das
entspricht einer Ladungstrennung von etwa 0,2 nC/em®. Da die in unseren Experimenten
benutzten Proben eine zur Erzeugung einer Schockwelle wesentlich schlechter geeignete
Oberfliche haben und die Messungen unterhalb der Zerstérschwelle durchgefiihrt wurde, also
die Ablation vermieden wurde, ist diese Abschitzung fiir die Ladungstrennung bei unseren

Experimenten sicherlich noch wesentlich zu hoch. Da nach den vorgestellten Simulationsrech-
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nungen eine Ladungstrennung von mehreren Mikrocoulomb erforderlich ist, kann der piezo-
elektrische Effekt vernachlissigt werden.

In [FRIDKIN, GODEFROY] werden weitere photoferroelektrische Effekte beschrieben.
Dabei handelt es sich um den EinfluB der Konzentration der freien Elektronen und der in Stor-
stellen gebundenen Elektronen auf die ferroelekirischen Eigenschaften von Festkorpern. Im
Zusammenhang mit der ferroelektrischen Emission besonders interessant sind Einfliisse auf
— die Lage des Curiepunktes
— die spontane Polarisation
-~ die Dielektrizititskonstante.

Durch-die Laserbestrahlung und die damit verbundene Ladungstrigergeneration im Festkérper
kommt es zu einer schlagartigen Verénderung der Elektronenkonzentrationen. Durch den Ein-
fluB auf die oben genannten Parameter ergibt sich folglich eine Stérung des Gleichgewichts
zwischen spontaner Polarisation und Abschirmladungen. Welche der genannten Effekte den
entscheidenden Anteil an den besonderen Eigenschaften der laserinduzierten ferroelektrischen
Elektronenemission haben, kann noch nicht gekldrt werden. Hier sind zweifellos weitere

Untersuchungen notwendig.
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4. SchluBfolgerungen

Die SchiuBfolgerungen aus den Messungen und Berechnungen méchte ich in drei Abschnitte
unterteilen. Zunichst wird der Betriebsfall ,,normale Photoemission* und dabei auch die mogli-
che praktische Anwendung von ferroelektrischen Photokathoden besprochen. Dann gehe ich
auf die Selbstemission und die ihr zugrunde liegenden physikalische Vorgénge ein. Schlieflich
mochte ich noch einen Ausblick auf solche Experimente geben, die sich zur Fortfiihrung der

Untersuchungen anbieten.

4.1 Normale Photoemission

Die in Kap. 3 dargestellten Messungen haben eine starke Abhingigkeit der Effekitivitit der
Emission von der Wellenkinge und der Leistungsdichte des auslosenden Laserpulses ergeben.
Die Abhangigkeit von der Leistungsdichte ist in der beobachteten Form nicht mit der Theorie
des klassischen Photoeffekts erklarbar. Wie in Kap. 2.2 und 2.3 dargestellt, ist auch dort eine
Abhingigkeit von der Leistungsdichte des Laserpulses moglich. Die dafiir verantwortlichen
Vorginge, (Mehrphotoneneffekte und thermostimulierte Photbemission) treten aber erst ab
einer gewissen Schwelle der Leistungsdichte in den Vordergrund. In [GIRARDEAU92] wird von
einer Inversion der Effektivitit von Ein- und Zweiphofonenphotoeffekt bei Metallen (Au, W)
ab einer Laserleistungsdichte von etwa 1 GW/cm® berichtet. Thermostimulierte Photoemission
von Metallkathoden wird in [GIRARDEAU94] ab ca. 10 GW/cm® beobachtet. Im Gegensatz
dazu kommt es bei der laserinduzierten Elektronenemission von Ferroelektrika im gesamten
untersuchten Leistungsdichtebereich zu einem Anstieg der Effektivitdt in Abhangigkeit von der
Leistungsdichte. Dieser Anstieg ist unter den in unseren Experimenten benutzten Bedingungen
allerdings oft von externen Raumladungseffekten iiberlagert. Ein weitere Hinweis fiir ein von
den bekannten Eigenschaften der Photoemission abweichendes Verhalten- ist die Wel-
lenlingenabhingigkeit der Emission. Nach einer Abschétzung in Kap. 2.2 sollte die langwellige
Grenze der Photoemission von PLZT-Keramiken beim Ubergang vom sichtbaren zu ultra-
violetten Licht liegen. Wir konnten aber auch Emission mit Laserpulsen im sichtbaren und
infraroten Bereich des Spektrums ausldsen.

Um AufschluB iiber einen vermuteten Zusammenhang zwischen der Effektivitat der
Emission und dem ferroelektrischen Zustand zu erhalten, haben wir Experimente mit einer
geheizten Kathode durchgefiihrt. Beim Heizen &ndert sich bekanntlich die Phasenzusammen-
setzung der ferroelektrischen Kathode (s. Abb. 2.7, S. 18), oberhalb der Curietemperatur geht
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die Kathode in den paraclekirischen Zustand fiber. Unsere Experimente lieferten jedoch keine
reproduzierbaren Ergebnisse. Offensichtlich war der EinfluB der sich &ndernden Oberflichen-
eigenschaften (Adsorption) auf die Emission so groB, daB er den EinfluB der Phasenidnderung
tiberdeckte.

Trotz dieses MiBerfolgs kann man auf Grund der MeBergebnisse zur normalen Photo-
emission in Verbindung mit dem gefundenen Effekt der Selbstemission zu dem oben genannten
SchluB kommen, daB auch die laserinduzierten Elekironenemission von Ferroelektrika in der
Betriebsart ,,normale Photoemission* nicht vollig durch die Theorie der klassischen Photo-
emission beschrieben werden kann. Auch die bekannten Nichtlinearititen des Photoeffekts fiir
sehr hohe Leistungsdichten des Laserlichts (> 1 GW/cm?) reichen zur Erklirung nicht aus.

Welche Effekte aber in der Wechselwirkung zwischen Ferroelektrikum und Laserpuls die
gemessenen Abhéngigkeiten bewirken, kann auf Grund der vorliegenden Experimente noch
nicht entschieden werden. Dabei wiren solche Kennmnisse fiir die gezielte Verbesserung der
ferroelektrischen Photokathoden fiir spezielle Anwendungen sehr bedeutsam. Exemplarisch sei
der Versuch der Dotierung der Kathoden genannt. Der Verwendung ferroelektrischer Photo-
kathoden im sichtbaren Teil des Spektrums steht die Absorptionscharakteristik von (optisch
hochwertigem) PLZT im Wege. Es ist fiir Licht zwischen etwa 350 nm und 10 pm Wellen-
linge transparent [HAERTLING]. Eine gewisse Absorption wird aber durch Fehlstellen
(Farbzentren) und die Struktur der Keramik (Korngrenzen, Einschliisse) ermoglicht. Zur Erho-
hung dieser Absorption und speziell zur Verschiebung der kurzwelligen Absorptionskante
wurden Chrom-dotierte PZT 95/5-Proben mit einem Cr,03-Gehalt von 0,5...2,0 % angefertigt.
Aus diesem Material hergestellte Kathoden wurden dann als Photokathoden mit verschiedenen
Laserwellenléingen benutzt und die gewonnenen Daten mit den Ergebnissen von nichtdotierten
Kathoden verglichen. Es konnten jedoch keine eindeutigen Aussagen geﬁbffen werden, ob eine
Erhohung des Chrom-Anteils zu einer Verbesserung der Effektivitit bei lingeren Wellenlingen
fiihrt. Dazu waren die Streuungen der Mefiwerte zu groB und die Vergleichbarkeit der
Kathoden auf Grund der Herstellungstechnologie zu gering. So bleibt offen, ob eine stirkere
(oberflichennahe) Absorption des einfallenden Lichts Vorteile fiir Anwendungen bringt.

Trotzdem konnen einige Aussagen beziiglich der Anwendungen ferroelektrischer Photo-
kathoden fiir gemacht werdén. Die Auswahl einer Photokathode fiir eine bestimmte Anwen-
dung ist keine Aufgabe, die man mit Hilfe der Effektivitit als einzigem Parameter 16sen kann,
Hier spielen viele GroBen eine Rolle, man muB das Zusammenspiel von Photokathode, Laser
und Elektronenkanone beriicksichtigen [TRAVIER94A]. Ausgehend von der Photokathode ist
die maximal erreichbare Ladung pro Flicheneinheit das Produkt aus Effektivitit und Energie-
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dichte der Laserstrahlung an der Zerstorschwelle. In Tab. 4.1 sind die gemessenen Zerstor-
schwellen ferroelektrischer Photokathoden aufgefiihrt. Als Zerstorschwelle wurde der Durch-
bruch der Vakuumdiode durch Plasmabildung an der Kathode definiert. Wurde die Zerstor-
schwelle wihrend der Messung nicht erreicht, so ist ein ,,>* und die héchste gemessene Bela-
stung angegeben. Wie man sieht, ist die Zerstorschwelle sowohl von der Wellenléinge, als auch
von der Pulskinge abhingig. Die extrem hohe Belastbarkeit fiir Femtosekundenpulse geht auf
die Entkoppelung von Elektronen- und Gittertemperatur in diesen ZeitmaBstab zuriick (vergl.
Kap. 2.3). Auch die Effektivitit der ferroelektrischen Photokathoden ist, wie durch die Mes-
sungen in Kap. 3.4.1 gezeigt wurde, nicht konstant, sondern von Wellenlinge und Leistungs-
dichte der Laserstrahlung abhéngig.

Wellenkinge [nm] 266 355 532 1064 390 | 780
Pulslinge [ps] 40 |5000{ 40 |5000{ 40 [5000| 40 |5000|0,14/0,14
Zerstorschw. [mlfem?] | >2,5| 10 | >10| 50 | >12 | 100 | 35 | 150 | >20 | >250
Zerstorschw. [MW/em’]{ >70 | 2 |{>250| 10 |>200( 20 | 900 | 30 >0,17|>1,7

Tab. 4.1: Zerstorschwellen fiir Energie- und Leistungsdichte in Abhingigkeit von
Laserwellenlénge und Laserpulslinge, ¥: Werte in TW/cm?

Im Kap. 3 konnte gezeigt werden, daB die gemessene Begrenzung der Effektivitit in Abhin-
gigkeit von der Leistungsdichte der Laserstrahlung hauptsichlich auf Raumladungseffekte
zuriickzufithren ist. Man kann nun eine hypothetische Aussage iiber die mogliche Effektivitat
machen, indem man die annihemden Geraden, die die Abhingigkeit zwischen Effektivitit und
Leistungsdichte im doppelt logarithmischen MaBstab bilden, {iber das der Raumladung
geschuldete Abknicken hinaus verlingert. In Abb. 4.1 sind diese Geraden eingezeichnet. Der
formale Zusammenhang lautet

In Tab. 4.2 sind die benutzten Werte fiir die Parameter o und B angegeben. Zu Eeachten ist
dabei, daB eine Ausnutzung der mit steigender Leistungsdichte steigenden Effektivitit nur bis
zur jeweiligen Zerstrungsschwelle und Raumladungsgrenze moglich ist.

Aus der Abb. 4.1 kann man entnehmen, daB ferroelekirische Photokathoden vorteilhaft
mit Lasern eingesetzt werden sollten, die sehr kurze Pulse und dementsprechend hohe Lei-
stungsdichten der Laserstrahlung liefen. Um zu zeigen, daB der von m!r vermutete weitere
Anstieg der Effektivitit mit steigender Leistungsdichte tatséichlich existiert, sind aber noch
Messungen mit einer hoheren Extraktionsfeldstiarke notwéndig. ‘ ' .
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Wellenliinge [nm]: 266 355 532 780
a: 1 1,5 2 2
B: 0,5 -2,75 -6 -10

Tab. 4.2: Parameter fiir die in Abb. 4.1 eingezeichneten Abhingigkeiten zwischen
Leistungsdichte und Effektivitit

Die Robustheit von ferroelektrischen Photokathoden wurde nicht allein durch die in
Kap. 3.3 beschriebenen Lebensdauertests gezeigt. Auch die Verwendung ein und derselben
Kathode bei unseren Tests am CERN, am LAL und in Mailand zeigt die Unempfindlichkeit der
ferroelektrischen Photokathoden.

log Effektivitat/{(nC/mJ)

2
log Leistungsdichte/(MW/cm”)
Abb. 4.1: Geschitzte Nherung fiir die Abhiingigkeit der Effektivitit

Ein anderer Aspekt in bezug auf mégliche Anwendungen ist die Geschwindigkeit, mit der
die Antwort der Photokathode auf den Laserpuls erfolgt. Diese Geschwindigkeit konnte durch
unsere Messungen auf mindestens 1,5 GHz abgeschiitzt werden, liegt aber wahrscheinlich noch
wesentlich dariiber.

Zusammenfassend kann gesagt werden, daB ferroelektrische Photokathoden in Anwen-
dungen, bei denen ,auf die Photokathode keine Riicksicht genommen werden kann“, eine
interessante Alternative zu metallischen Kathoden sein kdnnen, insbesondere dann, wenn La-
serwellenléingen im sichtbaren oder infraroten Bereich angestrebt werden sollen. Endgiiltige
Entscheidungen bediirfen aber noch weiterer Untersuchungen

ferroelektrischer Kathoden von der Leistungsdichte, Parameter nach Tab. 4.2
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4.2 Selbstemission

Die Selbstemission ist das physikalisch interessanteste Ergebnis unserer Untersuchungen; sie
beruht véllig auf ferroelektrischen Effekten.

Aus der Literatur bekannt ist die Beeinflussung der Effektivitit der Photoemission durch
den ferroelekirischen Zustand [ROZENMANS9, AKHAYAN]; Verinderungen in der Konzentra-
tion der Ladungstriger und Bandverbiegungen werden dafiir verantwortlich gemacht. Das
eigentlich neue an der Selbstemission ist aber die hohe kinetische Energie der emittierten
Elektronen in Verbindung mit einer Emission ohne #uBeres Extraktionspotential. Eine Veran-
derung des Energiespektrum von kurzen, intensiven Elektronenpulsen ist in [GIRARDEAU91]
beschrieben. Die zuerst emittierten Elektronen ,,surfen” gewissermaBen auf der Raumladungs-
welle der spiter emittierten und werden dadurch beschleunigt. Es sind experimentelle Daten fiir
diesen Energieiibertrag fiir kurze und lange Pulse (im Sinne der Definition in Kap. 3.5.1) ange-
geben. Bei langen Pulsen blieb der Energiegewinn der schnellsten Elekironen unter 10 eV, bei
kurzen, intensiven Pulsen wurden bis zu 600 eV erreicht. Elektronenenergien in der von uns
beobachtete Hohe von einigen Kiloelektronenvolt lassen sich aber auf diese Weise nicht erkla-
ren.

Als Ursache der Selbstemission kommt nur eine laserinduzierte Ladungstrennung in der
ferroelektrischen Photokathode in Frage. Die dadurch entstehenden elektrischen Felder bewir-
ken die Elektronenemission und die Uberwindung der Raumladungsbarriere durch die emittier-
ten Elektronen. Mit dem in Kap 3.5.2 gegebenen Modell der Potentialverteilung konnte eine
Beschreibung der gemessenen Energieverteilung der emittierten Elektronen gefunden werden.
Entscheidend dabei ist die Gitterstruktur der Elektrode, die zu einer Felderhdhung an der freien
Oberfliche der ferroelekirischen Kathode fiihrt. Welcher Art von Wechselwirkung zwischen
Laserpuls und Ferroelektrikum zu der genannten Ladungstrennung fiihrt, bleibt aber unklar. T
Kap. 3.5.4 konnten zumindest einige Hypothesen ausgeschlossen werden. Durch das Heizen
der Kathode konnte ein Zusammenhang der Selbstemission mit dem ferroelektrischen Zustand
der Kathode gezeigt werden (s. Abb. 3.22). Mit dem Riickgang der ferroelektrischen Phase

ging auch die Selbstemission zuriick.

4.3 Ausblick auf weitere Messungen

In Abschnitt 4.1 ist auf Messungen mit erhohter Extraktionsfeldstirke zur Erhohung der
Effektivitit der Emission im raumladungsbegrenzten Fall hingewiesen worden. Das ist aber nur
ein erster, einfacher Schritt bei einer Fortfithrung der Untersuchungen. Der nun notwendige
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Schritt von der Beschreibung zum Verstindnis der Vorgénge erfordert eine andere Heran-
gehensweisé.

Die vorliegende Arbeit hat sich mit Effekten befaBt, deren Auswirkungen die MeBgroen
um GroBenordnungen beeinflussen. Die Effektivitit der Emission dndert sich im untersuchten
Bereich der Leistungsdichte um fiinf Gro8enordnungen. Durch die Selbstemission wird die
Langmuir-Child-Grenze ebenfalls um GréBenordnungen iibertroffen. Diese Effekte waren auch
mit dem betriebenen geringen instrumentellen Aufwand chne weiteres nachzuweisen.

Um die durch Verdnderungen in der ferroelektrischen Kathode wahrscheinlich verur-
sachten geringen Anderungen der Emission auswerten zu konnen, diirfen diese nicht durch
andere Faktoren iiberlagert werden. Obwoh! fiir die ferroelektrische Emission und damit fiir
eine spitere Anwendung vielleicht nicht entscheidend, sind Ultrahochvakuumbedingungen filir
reproduzierbare MeBergebnisse wichtig und daher anzustreben. Das hat sich bei den erfolglo-
sen Experimenten mit einer heizbaren Kathode gezeigt. Die Reproduzierbarkeit der Positio-
niergenauigkeit der Kathode gegeniiber dem Laserstrahl ist ebenfalls zu erhéhen. Dann sind
Messungen der gegenseitigen Beeinflussung von Laserpulsen unterschiedlicher Wellenlénge
(gleichzeitig oder zeitversetzt) moglich, die wichtige Informationen iiber die Bindung der
Abschirmladungen im Ferroelektrikum liefern kdnnten. Die Verbesserung kime auch den
Messungen der Abhéngigkeit der Emission von Einfallswinkel und Polarisation des Laserpulses
zugute, da bei einer Drehung der Kathode keine Dejustierung zu befiirchten wire.

Verbunden mit der Verfeinerung der Mefmethoden mu8 der Vergleich der gewonnenen
Ergebisse mit der Messung konkreter festkorperphysikalischer Eigenschaften sein, wie der
Phasenzusammensetzung, der spontanen Polarisation, der Verteilung und energetischen Lage
von Fehistellen. Das kann dann zu einer Verfeinerung der Modellbildung und damit zu einem
tieferen Verstindnis des interessanten Phinomens der laserinduzierten Elektronenemission von

Ferroelekirika fiihren.
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5. Zusammenfassung

In dieser Arbeit sind die Ergebnisse meiner Untersuchungen zur laserinduzierten Elektronen-
emission von Ferroelektrika dargestellt. Der Ausgangspunkt war die Suche nach Materialien
fiir Photokathoden, die einen KompromiB zwischen hoher Quantenausbeute und Robustheit
darstellen. Durch die Eigenschaften der feldinduzierten ferroelekirischen Elektronenemission
entstand der Gedanke, die dabei zu Tage getretene Unempfindlichkeit gegen duBere Einfliisse
auch fiir Photokathoden auszunutzen. Die in dieser Arbeit beschriebenen Experimente wurden
mit Photokathoden aus gesinterten Keramiken der PLZT-Familie durchgefiihrt. ,

Als Folge der gefundenen Ergebnisse wurden die Untersuchungen in zwei Richtungen
gefiihrt, iiber die ,;normale Photoemission* und iiber die ,,Selbstemission®.

In der Betriebsart ,normale Photoemission” ist die ferroelektrische Kathode in eine
Vakuumdiode eingesetzt. Es findet keine Beeinflussung der Polarisation im ferroelektrischen
Material statt, die emittierten Elektronen werden durch ein externes Extraktionspotential zur
Anode beschleunigt. Fiir diesen Fall wurde im Gegensatz zu den bekannten Eigenschaften der
Photoemission eine starke Abhiingigkeit der Effektivitit der Emission von der Leistungsdichte
des auslosenden Laserstrahls gefunden. Das legt die Vermutung nahe, daB neben dem klassi-
schen Photoeffekt noch andere, durch die Wechselwirkung der ferroelektrischen Kathode mit
der Laserstrahlung hervorgerufene, Effekte wirken. Ferner wurde unter bestimmten Umstén-
den eine Begrenzung der Emission beobachtet. Durch numerische Simulationsrechnungen
konnte nachgewiesen werden, daB diese Begrenzung auf externen Raumladungseffekien
beruht. In Lebensdauertests konnte eine Zuverldssigkeit dhnlich der von Metallkathoden
gezeigt werden.

Typische gemessenen Quantenausbeuten von ferroelekirischen Photokathoden sind in
Tab. 5.1 angegeben. Die Auswertung der bisher gesammelten Daten fiihrt aber zu dem Schlu8,
daB bei geniigend hohen Extraktionsspannungen und kurzen Pulsen (Pikosekundenbereich)
eine wesentliche Verbesserung der genannten Quantenausbeuten moglich ist. Damit erreichen

robuste ferroelektrische Photokathoden eine Effektivitit, die sie interessant fiir Anwendungen

werden 146t
Wellenlinge: 266 nm 355 nm 532 nm
Quantenausbeute: 2.10°% 2.10° 5.107

Tab. 5.1: Typische Quantenausbeute ferroelektrischer Photokathoden bei ver-
schiedenen Wellenlangen.
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Der zweite Schwerpunkt dieser Arbeit ist die Selbstemission. Es handelt sich um die
laserinduzierte Emission von Stromdichten bis 1 A/cm® ohne #uBeres Extraktionspotential.
Diese Art der Emission, dic erstmals in unseren Untersuchungen gezeigt werden konnte,
basiert villig auf den ferroelektrischen Eigenschaften der Kathode. Die Wechselwirkung zwi-
schen der intensiven Laserstrahlung und der ferroelektrischen Kathode fiihrt zu einer
Ladungstrennung in der Kathode und dadurch zum Aufbau starker elektrischer Felder, die den
emittierten Elektronen das Uberwinden der Raumladungsbarriere ermoglichen. Der Mecha-
nismus dieser laserinduzierten Ladungstrennung ist noch weitgehend unbekannt. In dieser
Arbeit beschriebene Simulationsrechnungen lassen Riickschliisse von den beobachteten
Stromdichten der Selbstemission auf die Grofe der notwendigen Ladungstrennung in der
ferroelektrischen Kathode zu. Verschiedene photovoltaische und photoferroelektrische Effekte
werden aufgefiihrt und Abschétzungen fiber ihren moglichen Anteil an der Ladungstrennung
gemacht.

Die Arbeit schlieBt mit einem Ausblick auf weitere Untersuchungen, die zum Verstindnis

und als Grundlage fiir Anwendungen notwendig erscheinen.




Anhang - Liste der ferroelektrischen Kathoden
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Bezeichnung Material Dicke [mm] Elektroden
CTF 2-02 PLZT 8/65/35 1,0 Au
L3 PLZT 8/65/35 1,0 Au
L10 PLZT 2/95/5 1,0 Au
L14 PZT 95/5 + 2 % Cry03 04 Ag
L23 PLZT 2/94,5/5,5 03 Au
L27 PLZT 2/94,5/5,5 1,0 Au
L32 PLZT 2/95/5 0,3 Ag
L 38 PLZT 1/92/8 0,5 Ag
LHC1 PLZT 2/94,5/5,5 0,3 Au
LHC 2 PLZT 2/94,5/5,5 0,3 Au

Durchmesser aller Kathoden: 16 mm

Elektroden

Au: Goldelektroden augedampft, mit Chrom-Haftschicht
Ag: Elektroden aus Silberlegierung, mit Siebdruck aufgebracht

Die ferroelektrische Keramik der genannten Kathoden ist an der Universitit Katowice, Physi-

kalisches Institut, hergestellt und im CERN bearbeitet worden.
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