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Kapitel 1

Einleitung

“Was begrenzt eigentlich die maximale Polarisation, die eine Photokathode liefern
kann?” Diese Frage beschéftigt sowohl diejenigen, deren Aufgabe es ist, einen spin-
polarisierten Elektronenstrahl fiir kernphysikalische Experimente zur Verfiigung zu
stellen, als natiirlich auch diejenigen deren Experimente aus physikalischen Griinden
z.B. im Strahlstrom begrenzt sind und fiir die eine hohere Strahlpolarisation die
einzige Moglichkeit ist die statistische Genauigkeit (~ P%/T) ihrer Experimente zu
verbessern. Dafl diese Frage zum Zeitpunkt dieser Arbeit noch nicht hinreichend
beantwortet war zeigten die Diskussionen, die jedes Jahr auf den Workshops iiber
polarisierte Elektronenquellen gefithrt wurden.

Spinpolarisierte Elektronen haben fiir die am Institut fiir Kernphysik durchgefiihr-
ten Experimente in den letzten Jahren zunehmend an Bedeutung gewonnen. Wurden
am Mainzer Mikrotron (MAMI) innerhalb des Sonderforschungbereichs 201 (SFB201
“Elektroschwache Wechselwirkung”) noch etwa 20% der Experimente mit polarisier-
ten Elektronen durchgefiihrt! so sind im SFB443 (“Vielkorperstruktur stark wech-
selwirkender Systeme”) bereits weit iiber 50% der Experimente mit polarisiertem
Elektronenstrahl vorgesehen?.

Als Verfahren fiir die Produktion eines spinpolarisierten Elektronenstrahls hat sich
die Photoemission aus direkten, meist GaAs basierten, I1I-V-Halbleiterstrukturen
durchgesetzt, da sie neben der hohen Brillianz (Stromstérke pro Fliche und Raum-
winkel) auch eine einfache Helizitatsumkehr durch Umschalten der Lichtpolarisation
(z.B.mit Hilfe einer Pockelszelle) ermdglichen. Auch die an MAMI im Rahmen des
SFB201 aufgebauten Quellen polarisierter Elektronen arbeiten nach diesem Prin-
zip [1, 2]. Eine dieser Quellen, die von P. Hartmann wihrend seiner Dissertation
konstruiert wurde, ist mit einem Phasenanalysator versehen, der phasenaufgeltste
Messungen von Intensitdat und Polarisation im emittierten Elektronenpuls ermoglicht
[3]. Zweck dieser Anlage war es urspiinglich zu kldren, ob mit den zur Erzeugung
polarisierter Elektronen verwendeten GaAsP Halbleiterkathoden ausreichend kurze

nstitut fiir Kernphysik, Jahresberichte 93,95,97
2siehe Finanzierungsantrag SFB443
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Pulse erzeugt werden kénnen, um im Pulsbetrieb die Transmission des Elektronen-
strahls von der Quelle zum Target von damals 10% auf bis zu 90% zu erhohen. Es
zeigte sich sehr schnell, dafl aus den Standardphotokathoden ausreichend kurze Pul-
se mit hoher mittlerer Polarisation erzeugt werden koénnen [4]. Die von P. Hartmann
gemessenen Daten waren von hoher Qualitét, sodafl es ihm moglich war Aussagen
iiber den Prozefl der Photoemission selbst zu machen und ein Modell zu entwickeln,
das den Emissionsprozefl aus dicken (>1pm) GaAs-Schichten beschreibt [5].

Durch den Aufbau eines mit der MAMI-Hochfrequenz von 2.45GHz gepulsten La-
sersystems [6] und eines verbesserten Pre-Buncher-/Injektorsystems [7] werden heu-
te im Dauerbetrieb Transmissionswerte von mehr als 85% erreicht. Die an MAMI
verwendeten “gestrefiten” GaAsg.gsPo.05-Photokathoden liefern eine mittlere Elek-
tronenpolarisation von etwa 80% bei einer Quanteneffizienz von 1—2—77%. Durch die
gepulste Photoemission in Verbindung mit einem Load-Lock-System, das den Wech-
sel der Photokathode innerhalb von 2h erméglicht, konnen zuverléssig Strahlstrome
von 20pA iiber einen beliebigen Zeitraum bereitgestellt werden. Die mit der Zahl
der Experimente steigenden Anforderungen an maximale Polarisation und Strahl-
strom erfordern jedoch eine kontinuierliche Weiterentwicklung der QQuelle polarisier-
ter Elektronen, und insbesondere Tests neuer Kathodenmaterialien im Hinblick auf
deren Verwendbarkeit an MAMI. In der Zwischenzeit ist es gelungen, die Lebens-
dauer der Fotokathoden durch Passivierung der Kathodenbereiche ausserhalb des
Laserflecks und besserer Laserstrahlqualitit von ca. 100 auf mehr als 1000 Stunden
zu erhohen.

1996 veroffentlichten Hartmann et al [4] die ersten zeitaufgelosten Messungen von
Polarisation und Intensitat in der Phototemission einer solchen GaAsg g5P¢.05-Photokathode.
Sie fanden eine Pulsdauer von etwa 8ps und eine mittlere Elektronenpolarisation von
75%. Es konnte jedoch keine Zeitabhéngigkeit der Polarisation im emittierten Elek-
tronenpuls beobachtet werden. Dieses Ergebnis schien damals im Widerspruch zum
3-Stufen-Modell nach Spicer [8] zu sein, das den Emissionsprozess als Volumen-
effekt beschreibt, der sich zusammensetzt aus Photoanregung der Elektronen ins
Leitungsband, Elektronentransport an die Oberfliche und anschlieBende Emission
ins Vakuum. Die Spinpolarisation der Leitungsbandelektronen sollte beim Trans-
port an die Kristalloberfliche durch Prozesse mit endlicher Spinflipwahrscheinlich-
keit (z.B. Elektron-Loch-Streuung) relaxieren. Eine Spinrelaxation der Leitungsban-
delektronen wurde u.a. mittels Photolumineszensmessungen [9] an strained GaAs-
Fotokathoden untersucht. Die ermittelten Spinrelaxationszeiten von 70-100ps sollten
eigentlich in dem emittierten Elektronenpuls wiederzufinden sein. Als Ursache fiir
das Fehlen von Depolarisation in der Messung von [4] wurde die zu diesem Zeitpunkt
auf etwa 5-6ps begrenzte Zeitauflosung der Apparatur vermutet.

Im Rahmen dieser Arbeit sollte nun versucht werden, mittels phasen-/zeitaufgeloster
Intensitéts- und Polarisationsmessung die Anfangspolarisation P;, Spinrelaxations-
zeit 7, und Extraktionszeit 7., der Elektronen ins Vakuum auch fiir diinne Schich-



ten (<150nm) zu messen. Zusitzlich sollten die Eigenschaften neuer Superlattice-
Photokathoden untersucht werden, die von der Gruppe von Prof. T. Nakanishi, Na-
goya University, hauptséchlich fiir den Einsatz an kiinftigen Linearbeschleunigern
wie z.B. dem KEK in Japan entwickelt wurden. Da die Gruppe von Prof. Nakanishi
ebenfalls stark an der zeitaufgelosten Vermessung ihrer Kristalle interessiert war,
entwickelte sich eine Zusammenarbeit in deren Verlauf zwei in Nagoya entwickelte
Kathodentypen untersucht wurden.

Der erste Teil dieser Arbeit bestand im wesentlichen aus eine eingehenden Uberar-
beitung des Phasenanalysators und der Messmethode mit dem Ziel die Zeitauflosung
der Apparatur zu verbessern. Leider wurde mit der besseren Zeitauflosung von 2,5ps
auch die Pulsldnge der emittierten Elektronenpulse immer kiirzer, sodass es im Ver-
lauf dieser Arbeit nicht méglich war, die tatséchlichen Pulslangen der Fotokathoden
mit Schichtdicken < 200nm zu messen. Mit Hilfe energieaufgeloster Polarisations-
messungen von Y. Mamaev [10] ist es jedoch gelungen, einige Aussagen iiber die
Depolarisation im Emissionsprozess zu machen und zumindest eine Obergrenze fiir
die Emissionszeit anzugeben.

Um trotz limitierter Zeitauflosung eine Aussage iiber den Diffusionsprozess und
die Emissionszeiten zu versuchen wurden mit der verbesserten Apparatur in Zu-
sammenarbeit mit der St. Petersburg State Technical University erneut Messungen
an einfachen (ungestressten) GaAs-Strukturen mit unterschiedlich dicken Epilayern
vorgenommen.

Nachdem in Kapitel 2 zunéchst einige Begriffe und Zusammenhénge eingefiihrt
werden beschreibt Kapitel 3 dann Aufbau und Funktion der Apparatur, sowie der
wichtigsten Komponenten. Kapitel 4 geht dann néher auf die Zeitauflosung der Ap-
paratur ein und beschreibt im Rahmen dieser Arbeit entstandene Neuerungen. In
Kapitel 5 werden dann Messungen und Ergebnisse erlautert. Die Messungen an den
Superlattice-Kathodenen aus Japan ergaben leider keine Ergebnisse, die iiber die
an den Strained Layer Fotokathoden gewonnenen Erkenntnisse hinausfiithren. Die
Messungen sind aber der Vollstandigkeit halber in Anhang A aufgefiihrt. Die in den
Abschnitten 5.2, 5.3 und 5.4 beschriebenen Ergebnisse wurden im Dezember 2002
in einem Artikel im Journal of Applied Physics verdffentlicht [11].
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Kapitel 2

Photoemission spinpolarisierter
Elektronen

Als Fermion besitzt das Elektron einen Eigendrehimpuls “Spin” der unabhingig
von der Wahl der Bezugsrichtung die beiden Eigenwerte +% und —% annehmen
kann. Zur Beriicksichtigung des Spins geniigt es, eine Spinwellenfunktion “Spinor”
einzufiihren, die genau 2 orthogonale Eigenfunktionen besitzt (Pauli-Spinor):

= (8) = (9)

Ein Elektron mit beliebiger Spinrichtung wird dann bei gegebener Ortswellenfunk-
tion v dargestellt durch:

U =9x(5) mit x(5) =apx+ +a-x-

ay und a_ sind hierbei die Amplituden des jeweiligen Zustands x.. Bei vorgege-
bener Bezugsrichtung ist dann die Wahrschweinlichkeit bei einer Messung in einem
Ensemble die Spinrichtung :I:% vorzufinden gegeben durch |as|* mit der Normie-
rungsforderung |a |* 4+ |a_|* = 1. Handelt es sich um ein unpolarisiertes Elektro-
nenensemble, so ist die Wahrscheinlichkeit das Elektron im Zustand x, oder y_
vorzufinden gleich grofl und somit a; = a_. Fiir ein z.B. vollstdndig in z,-Richtung
polarisiertes Ensemble gilt ay =1 und a_ = 0.

Im folgenden handelt es sich bei dem Ensemble immer um einen Elektronenstrahl
bzw. Elektronenpuls. Ist N die Gesamtzahl der Elektronen im Strahl, so ist die Zahl
der Elektronen mit Spinrichtung y4 gegeben durch:

Nt =l]a ?’N und N~ =]a_]°N
Damit 148t sich der Polarisastionsgrad eines Elektronenstrahls festlegen als:

_ Nt —N-
- N+t 4+ N-

7
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Will man nun eine hohe Strahlpolarisation erreichen, sollte man moglichst nur Elek-
tronen eines einzigen Spinzustandes erzeugen. Im Fall der Quelle polarisierter Elek-
tronen an MAMI geschieht dies mittels Photoemission aus GaAs-basierten Halblei-
terstrukturen was im den néchsten Abschnitt ndher beschrieben wird.

2.1 Spinpolarisierte Elektronen im Leitungsband

Bei den zur Erzeugung polarisierter Elektronen an MAMI verwendeten Kristal-
len handelt es sich um sogenannte I1I-V-Halbleiterstrukturen. Sie sind Verbindun-
gen aus Elementen der Hauptgruppen III und V und gehoéren wie auch die II-VI-
Verbindungen zur Klasse der Valenzkristalle. Wichtige Vertreter sind GaAs, GaP,
AlAs, InAs, InP bei den III-V- und ZnS, ZnTe, CdTe bei den II-VI-Kristallen.

2.1.1 Struktur von III-V-Halbleiterkristallen

Elemente der 4. Hauptgruppe (C,Si,Ge) kristallisieren im Diamantgitter mit der
Koordinationszahl 4, d.h. jedes Atom besitzt genau 4 nichste Nachbarn. Abbildung
2.1 zeigt eine Elementarzelle eines solchen Kristallgitters. Sind die schwarzen und

& N
VT{QQL

)

'S
RN%

/®

v

Abbildung 2.1: Elementarzelle des Zink- Abbildung 2.2: 1.Brillouin-Zone
Blende-Gitters. Bei GaAs sind z.B. die des Zink-Blende-Gitters. L mit
schwarzen Positionen durch Ga und die k= 2%[%,%,%], X mit k = %7“[1,0,0]
weiflen durch As besetzt. Sind alle Posi- sind die Grenzpunkte von Achsen hoher

tionen von derselben Atomsorte besetzt Symmetrie.
erhélt man das Diamant-Gitter.

weiflen Stellen in Abbildung 2.1 von zwei unterschiedlichen Atomsorten besetzt, so
erhdlt man die Zink-Blende-Struktur (nach ZnS). Auch die III-V-Verbindungen kri-
stallisieren in der Zink-Blende-Struktur. Jede Atomsorte fiir sich bildet ein kubisch
flichenzentriertes Gitter (fec!'). Die Gitter der beiden Atomsorten haben die gleiche

Gitterkonstante a und sind um den Vektor [, ¢, 7] gegeneinander verschoben.

Iface centered cubic
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Da anders als bei der Zink-Blende im allgemeinen die Gittervektoren nicht senk-
recht aufeinander stehen und auch nicht gleich lang sind, wird zur Vereinfachung
meist die aus der Rontgenbeugung stammende Basis des reziproken Gitters ein-
gefiihrt. Sind aq, as, az Basisvektoren der Elementarzelle, so sind die Basisvektoren
des reziproken Gitters by, b, bs definiert durch:
b, = mai X a; mit 1,7,k zyklisch und a;b; = asby = agbs =1

Beim Ubergang in den reziproken Raum (E—Raum) transformiert sich die Elementar-
zelle in die sogenannte Brillouin-Zone mit kubisch raumzentrierter Anordnung (bcc?).
Abbildung 2.2 zeigt die 1.Brillouinzone der Zink-Blende-Struktur. In der Zeichnung
eingetragen sind Achsen hoher Symmetrie und deren Endpunkte. Der [I'-Punkt mit

—

k=(0,0,0) bildet das Zentrum der Brillouinzone.

In der Kristallographie werden Kristalle nach Gruppen von Symmetrieoperationen,
sogenannten Raumgruppen, eingeteilt. Das Zink-Blende-Gitter gehort zur kubischen
Raumgruppe F43m. Die Untergruppe der moglichen Punktsymmetrieoperationen
bildet die Kristallklasse. Die Energiezusténde, “Bénder”, der Kristallelektronen wer-
den in der Gruppentheorie durch die Symmetrieeigenschaften der Brillouinzone in
der entsprechenden Kristallklasse unterschieden. Abbildung 2.3 rechts zeigt die Ener-
giebénder von GaAs. Die Bander sind entsprechend ihrer Punktgruppe mit I'g, I'7, I'g
bezeichnet, wobei diese Zuordnung bereits die Erweiterung der Punktgruppe durch
Berticksichtigung des Elektronenspins enthélt.

2.1.2 Optisches Pumpen

Die Energieniveaus der Kristalle ergeben sich aus den Losungen der Schrédinger-
Gleichung im periodischen Potential (Einelektronen-Néherung):

(“EA+ V()0 = Ep(F) mit V(F+ R) = V() (2.1)

Hierbei bezeichnet R einen Gittervektor der Elementarzelle, V(7) ein mit der Ele-
mentarzelle periodisches Potential und ¢ die Wellenfunktion der Kristallelektronen.
Wegen der Periodizitidt des Hamilton-Operators gilt das Bloch-Theorem

Uk, 7+ R) = (K, 7) exp'™R (2.2)

und somit konnen die Eigenfunktionen in Form der Bloch-Funktionen geschrieben
werden

(K, 7) = u,(k,7) exp™ | un(k, 7+ R) = un(K, ) (2.3)

?body centered cubic
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Lelrungspnanad

X
-1/2 +1/2 ’V\y
S , ~++142eV ——
1/2 \ \ r
N PN 6
o o
gap
Ty
p3/2 : -+ 00eV ——
-3/2 -1 +1/2 +3/2 r X A
p1/2 -1/2 +1/2
Valenzband

Abbildung 2.3: Bandschema von GaAs

Einsetzen von 2.3 in 2.1 ergibt

2 72 R2k2

—%A — zkEV +5 -t V()| un(k,7) = Ey(k)un(k,7) (2.4)

m

und man sieht, dafl die Energieniveaus direkt vom Ausbreitungsvektor k abhidngen
(— Energiebander). Aulerdem ist zu erkennen, dafl Losungen mit komplexem k exi-
stieren, was jedoch der Bloch-Bedingung (Gl. 2.2) widerspricht, soda$ diese Zustédnde
nicht erlaubt sind (— Energieliicke, Gap).

Am I'-Punkt sind die Losungen der Schrodinger-Gleichung gegeben durch die Basis-
funktionen der irreduztiblen Darstellungen der Punktgruppe. In [12] wird im Rah-
men einer gruppentheoretischen Behandlung gezeigt, dafl hier die aus der Atom-
physik bekannten Kugelflichenfunktionen Y, ebenfalls Losungen der Schrodinger-
Gleichung darstellen. Die s- und p-Wellenfunktionen zeigen das gleiche Transfor-
mationsverhalten und den gleichen Entartungsgrad wie I's, I'; und I's. Den Ener-
giebéandern 148t sich also am I'-Punkt ein Term-Schema zuordnen, wodurch sich der
Vorgang des optischen Pumpens durch die aus der Atomphysik vertraute Termino-
ligie beschreiben 148t. Abbildung 2.3 zeigt die Zuordung von p 1, P3 und s 1 (links)

zu 'z, T's und 'y (rechts).

Durch einstrahlen von Licht der Energie E>E¢,,, lassen sich nun Elektronen aus dem
Valenzband ins Leitungsband “pumpen” (optisches Pumpen). Ist das Licht zusitz-
lich zirkular polarisiert erlauben die Auswahlregeln nur Uberginge mit Am; = +1.
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In Abbildung 2.3 links sind die Ubergéinge fiir rechtszirkularpolarisiertes o*- und
linkszirkularpolarisiertes o~ -Licht eingezeichnet. Fiir die am ['-Punkt giiltige Be-
schreibung durch s- und p-Wellenfunktionen lassen sich die Matrixelemente des
Ubergangs als Produkt aus den Clebsch-Gordon-Koeffizienten und dem reduzierten
Matrixelement des Wechselwirkungsoperators H,,, fiir elektrische Dipoliibergénge
berechnen. Die Ubergangswahrscheinlichkeiten ergeben sich aus den Betragsquadra-
ten der Matrixelemente zu:

1 1 3 3
‘<§7_§|wa|§7_§>‘ 3
= — , fiir o"-Licht

271
11 3 1
_7_’wa‘_7__
272 27 2

2
1 1 31
_7__|wa|_7_
20 2 2°2 B 1

273
11 3 3
_7_’wa‘_7_
272 2°2

Damit li8t sich die Spinpolarisation im Leitungsband berechnen. Fiir o™-Licht erhilt
man zum Beispiel:

2

, fiir o~-Licht

Nt-N- 1-3

P = = = —0.
Nt+N- 1+3 05

Die Quantisierungsachse wird hierbei durch die Helizitdtsachse der eingestrahlten
Photonen festgelegt. Wird wie in der MAMI-Quelle polarisierter Elektronen zirku-
larpolarisiertes Licht senkrecht auf die Kristalloberfliche gestrahlt, so ist der emit-
tierte Elektronenstrahl longitudinal polarisiert.

2.2 Brechen der Symmetrie fiir hohere Polarisa-
tion

Aufgrund der kubischen Symmetrie des Zink-Blende-Gitters ist das Valenzbandma-
ximum 4fach entartet und somit der Polarisationsgrad von GaAs Kristallen auf 50%
begrenzt. Es wurde vielfach versucht den maximal erreichbaren Polarisationsgrad
auf moglichst 100% zu erhohen. Auch in der Gruppe Atomare Stofie im Institut
fiir Physik der Universitdt Mainz wurden hierzu zahlreiche Untersuchungen durch-
gefithrt [13, 14]. Alle Versuche zur Erhohung der Polarisation der Photokathoden
laufen darauf hinaus, durch Brechen der Kristallsymmetrie die Entartung des ober-
sten Valenzbandes aufzuheben. Dies kann zum Beispiel dadurch geschehen, daff man
Kristalle verwendet die von sich aus geringere Symmetrie aufweisen. Versuche mit
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solchen Strukturen (z.B. Chalkopyrite [13]) waren jedoch nicht wirklich erfolgreich.

Die beiden heute am héufigsten eingesetzten Methoden sind einerseits die Verfor-
mung des Zinkblende-Gitters durch Kombination von Materialien mit unterschiedli-
cher Gitterkonstante (—Strained Layer) und andererseits die Verwendung sogenann-
ter Quantum-Well Strukturen, bei denen ein Uberlappen der Wellenfunktionen die
Ausbildung energetisch separierter sogenannter Minibander bewirkt (—Superlattice).

2.2.1 Strained Layer

uniaxiale

c Deformation
E—

c
: o2 ov
a a
Abbildung 2.4: Bei der uniaxialen Deformation wird das Kristallgitter in einer Richtung
gestreckt. Die Abweichung von der ungestrefiten Gitterkonstante liegt tiblicherweise bei

Ac = CIC_C ~1%. Durch die geringere Symmetrie wird die Entartung des Valenzbandes
teilweise aufgehoben.

Leitungsband

s -1/2 +1/2
1/2 N N
G’ A
'\\33(, E Gap

P, -3 +3/2 . AE,

-1/2 +1/2
p1/2

-1/2 +1/2

Valenzband

Abbildung 2.5: Termschema eines deformierten I1I-V-Halbleiters. Die Valenzband-
aufspaltung AFEy liegt typischerweise zwischen 40meV und 70meV.
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Abbildung 2.4 zeigt den Ubergang von einer kubischen zu einer tetragonalen Struk-
tur durch sogenannte uniaxiale Deformation. Die Darstellungen der Punktgruppe
als Losungen der Schrédinger-Gleichung sind fiir die tetragonale Struktur héchstens
zweidimensional und somit ist das zugehorige Energieband maximal zweifach ent-
artet. Zur Zeit werden an der Quelle polarisierter Elektronen an MAMI vorwiegend
Photokathoden vom Typ Strained GaAsP verwendet. Bei diesen Kristallen 1483t man
zum FErreichen der tetragonalen Struktur eine 100-150nm diinne Schicht mit ei-
nem Phoshporanteil von 5% auf eine etwa 1000nm dicke Substratschicht mit 30%
Phoshporanteil (GaAs,7Po3) epitaktisch aufwachsen. Durch die vom Phosphoran-
teil abhéngigen unterschiedlichen Gitterkonstanten wird eine Fehlanpassung (Lattice
mismatch) der diinnen GaAsg g5P¢ 05-Schicht von etwa Aa = @=a 1% erreicht. Fiir
die an MAMI verwendeten GaAsgg5P 05-Kristalle liegt die Valenzbandaufspaltung
AFEy bei 40-70meV. Abbildung 2.5 zeigt das Termschema eines deformierten I11-V-
Halbleiters.

Bei einer Wellenlédnge von 830nm entspricht eine Energiedifferenz von 40meV einem
Wellenldngenunterschied von etwa 22nm, sodafl die aufgespalteten Niveaus beim op-
tischen Pumpen durch die Verwendung einer monochromatischen Lichtquelle (La-
ser) leicht zu trennen sind. Mit diesem Kristalltyp werden an der Quelle polarisierter
Elektronen an MAMI bis zu 84% Strahlpolarisation erreicht.

2.2.2 Superlattice

Der dritte hier zu erwihnende Kristalltyp ist das sogannte Ubergitter. Bei die-
sem Kristalltyp werden abwechselnd Materialien mit unterschiedlicher Gapenergie
aufgebracht. Befindet sich zum Beispiel eine GaAs-Schicht zwischen zwei AlGaAs-
Schichten mit groBerer Bandliicke, so entsteht ein Potentialtopf (—Quantum-Well)
in dem die Elektronen nur diskrete Energiezustinde annehmen kénnen. Valenz-
und Leitungsband werden wie in Abbildung 2.6 dargestellt in mehrere Subbénder
(—Minibénder, Bloch-Bénder) aufgespalten. Die energetische Lage der Minibander
und somit der effektiven Gapenergie ist abhéngig von der Breite des Potentialtopfes
und (abhédngig vom Herstellungsverfahren) in einem gewissen Bereich einstellbar.
LaBt man jetzt mehrere solcher Potentialtopfe periodisch aufwachsen und sind die
Potentialbarrieren diinn genug, so kénnen sich die Wellenfunktionen der Elektronen-
zustédnde in den Potentialtopfen iiberlagern und bilden die Energieniveaus des so-
genannten Ubergitters (—Superlattice). In Abbildung 2.7 ist das Bandschema eines
solchen Superlattice dargestellt, wie er im Rahmen dieser Arbeit untersucht wurde.
Die Potentialbarrieren werden von AlGaAs gebildet. Der Potentialtopf besteht aus
GaAs oder InGaAs. Das Valenzband spaltet in Minibénder auf. Die Energieliicke
zwischen den beiden oberen Valenzband-Niveaus betrigt 20-60meV, was wiederum
mit einem Laser selektiert werden kann. Die im Verlauf dieser Arbeit gemessenen
Strahlpolarisationen lagen fiir diesen Kristalltyp bei 60-80%.
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Abbildung 2.6: Erzeugung eines GaAs Potentialtopfes zwischen zwei AlGaAs Bar-
rieren.

2.3 Elektronentransport

Zur Beschreibung der Elektronenbewegung im Halbleiter wird haufig der Begriff
der Effektiven Masse verwendet. Fiir die Erklarung vieler Effekte geniigt es, die
komplizierte Form der Energiebénder durch einfachere Beschreibungen anzunéhern.
In der Umgebung des I'-Punktes kann fiir kleine k£ das Energieband an der Stelle
k = 0 nach k Entwickelt werden. Bei geeigneter Wahl des Koordinatensystems gilt:

MB:E@+%Z«%£>_@+~- (2.5)

v

Die Effektive Masse ist dann durch

1 1<WE>
— =55 (2.6)
m; KW \Ok ),_,

7

in der Weise definiert, dafl im k-Raum die Energieflichen gerade die Energiewerte
fiir freie Teilchen ohne Potential ergeben. Bezeichnet Ej z.B. das Leitungsbandmi-
nimum, so erhélt man im Fall kugelférmiger Potentialflachen:

B2 k2
- 2m*

Er(k) - E; (2.7)



2.3. Elektronentransport 15

E
AlGaAs AlGaAs AlGaAs
E L
GaAs GaAs GaAs GaAs
effektiv
E Gap
—— E,
| Sy
Y4

Abbildung 2.7: Schema eines Superlattice. Bei den hier typischen Schichtdicken von
7 und 11 Monolagen pafit nur noch ein Miniband in den Potentialtopf des Leitungs-
bands.

Der Hamilton-Operator in 2.1 kann damit durch den Hamilton-Operator eines freien
Teilchens mit der Masse m* ersetzt werden, die bereits die Wirkung des periodi-
schen Potentials enthélt. Zur Anwendung der Effektiven-Masse-Néherung auf die
Locher im Valenzband ist die rechte Seite von Gleichung 2.6 mit -1 zu multipli-
zieren, um negative Massen fiir die Locher zu vermeiden. Da die effektive Masse
von der “Kriimmung” des Bandes abhéngt erhilt man fiir die beiden Valenzbénder
von GaAs unterschiedliche effektive Massen. Man sprich daher oft von “heavy-hole”
(hh) und “light-hole” (lh) Béndern. Nach Gleichung 2.6 besitzt das obere weniger
gekriimmte Band die “schwereren” Locher. Abbildung 2.8 zeigt die effektive Masse
Néherung fiir GaAs. Der “tatséchliche” Verlauf der Bander ist hier gestrichelt einge-
zeichnet. Die Bewegung eines Teilchen im periodischen Potential des Halbleiters 143t
sich damit ndherungsweise als Bewegung eines freien Teilchens mit der Masse m*
betrachten. In GaAs sind die effektiven Massen m* = 0.06m fiir das Leitungsband
und m* = 0.5m bzw. m* = 0.12m fiir das hh- bzw. lh-Valenzband.

2.3.1 Thermische Bewegung

Werden die Elektronen ins Leitungsband angeregt so thermalisieren sie sehr schnell
durch Anregung von Lochern im Valenzband oder durch Streuung an Phononen
bis zur Energie des Leitungsbandminimums. Die fiir die Thermalisierung benétigte
Zeit wird meist mit 0.1-1ps angegeben. Nach der Thermalisierung berechnet sich die
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Abbildung 2.8: Symmetrische Potentiale in der FEffektiven-Masse-Néherung.
cb="conduction band”, hh="heavy hole band” und lh="light hole band”.

mittlere Geschwindigkeit der Elektronen nach:

8kpT

Tm*

< vy, >= (2.8)

Hierbei ist kg die Boltzmannkonstante, 1" die absolute Temperatur und m* die effek-
tive Masse. Demnach haben Elektronen in GaAs bei einer Temperatur von 300K eine
mittlere Geschwindigkeit von < v >~ 4- 107%. Betrachtet man eine rein ballistische
Bewegung mit der mittleren thermischen Geschwindigkeit, so wiirden die Elektronen
fiir eine Strecke von 100nm eine mittlere Zeit von 250fs benotigen. Die Zeit, die ein
ballistisch bewegtes Elektron mit durch die thermische Energie gegebener Geschwin-
digkeit zum Durchqueren des Epilayers bendtigt, stellt eine Art Untergrenze fiir die
Emissionszeit dar. Sie geht auch in die Oberflichenrekombinationsgeschwindigkeit
ein, die in Abschnitt 5.4 diskutiert wird.

2.3.2 Streuprozesse

Auf ihrem Weg durch das Kristallvolumen unterliegen die Elektronen Streuprozes-
sen, die ihre Bewegung behindern. Die beiden wichtigsten Mechanismen sind die
Streuung an Phononen und an ionisierten Storstellen im Kristall. An der Oberfliche
werden die Elektronen durch die iiber der Raumladungszone abfallende Spannung
beschleunigt. Bei erreichen einer typischen Phononenenergie von 36meV kann das
Elektronen durch Wechselwirkung mit optischen Phononen Energie abgeben. Nach
[15] sinkt dann die mittlere freie Weglidnge auf 3.5nm ab.
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2.3.3 Drift

Unter dem Einflul eines elektrischen Feldes wird der ungeordneten thermischen
Bewegung eine mittlere Driftbewegung iiberlagert. Der Zusammenhang zwischen
Driftgeschwindigkeit vy und elektrischer Feldstiarke E ist durch

val = | E|

mit der Elektronenbeweglichkeit i gegeben. Im Fall der NEA-Photokathoden ist die
Driftbewegung im wesentlichen auf die Raumladungszone beschrankt.

2.3.4 Diffusion

Als Diffusion wird der Transportvorgang bezeichnet, wenn Gradienten in der Teil-
chenkonzentration und thermische Bewegung die treibende Kraft darstellen. Allge-
mein werden Diffusionsprozesse durch die Fick’schen Gesetze beschrieben. Fiir die
Elektronenkonzentration n im Leitungsband gilt dann:

on 0’n

Auf der Diffusion als Transportmechanismus basiert auch das von Spicer aufgestellte
3-Stufen-Modell der Photoemission. P. Hartmann ist es unter der Annahme, daf§ die
Elektronenkonzentration an der Kristalloberfliche verschwindet, gelungen Gleichung
2.12 in eine Differentialgleichung der Art 2.9 zu iiberfithren und damit die gepulste
Photoemission aus dicken (> 1p) GaAs-Kristallen als von der Diffusion dominierten
Prozess zu beschreiben [3].

2.4 Austritt der Elektronen ins Vakuum

Um einen polarisierten Elektronenstrahl zu erzeugen miiflen die Elektronen nachdem
sie die Oberflache erreicht haben jetzt noch den Halbleiterkristall verlassen konnen.
Normalerweise miissen Elektronen um von einem Festkorper ins Vakuum zu gelangen
eine Potentialbarriere iiberwinden, die sogenannte Elektronenaffinitat y:

X = E\/akzuum - ELeitungsband (210)

Bei reinem GaAs liegt sie bei etwa +3.5eV bis +4eV. Damit die Elektronen doch ins
Vakuum gelangen kénnen mufl dieser Wert moglichst auf y < 0 abgesenkt werden
(—negative Elektronenaffinitit, NEA).
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Abbildung 2.9: Erreichen der negativen Elektronenaffinitit: a) undotierter Halbleiter,
X = Eva — Ep betriagt bei GaAs etwa +3.5eV. b) p-dotierter Halbleiter, das Fermi-
Niveau liegt nahe des Valenzbandmaximums, die Bandverbiegung bewirkt ein Anheben
des Leitungsbands um etwa 1eV. ¢) Nach zusitzlicher Adsorption von Cs und O oder F
als Oxidationsmittel ist x auf etwa -0.5eV abgesenkt.
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2.4.1 Negative Elektronenaffinitit

Zum erreichen der NEA sind zwei Mafinahmen notwendig:

e Hohe p-Dotierung von 107 — 10¥¢m =3
e Adsorption der Kristalloberfliche mit Alkalimetallen geringer Elektronegati-
vitat

Die hohe p-Dotierung bewirkt im Kristallvolumen ein Absenken des Fermi-Niveaus
in die Nahe der Valenzbandoberkante. Diese Verschiebung der Bandkanten relativ
zur Fermi-Energie erzeugt nach

(Ei_EF) ( Ez_EF)
p=mne\ und n = ne -

E; = Fermi-Niveau bei Eigenleitung Er = Fermi-Niveau bei p-Leitung

mit n - p = n? (im thermischen Gleichgewicht) eine Anderung der Ladungstriger-
konzentrationen (p=Majoritits-, n=Minoritdtsladungstriger). An der Kristallober-
flache bewirkt der plotzliche Abbruch des Gitters eine Stérung der Kristallsymme-
trie. Das Fehlen von Bindungspartnern fiihrt durch unabgeséttigte Valenzen zu einer
groflen Zahl an Oberflachenzusténden in der energetisch verbotenen Zone. Durch die
Ladungsverschiebung entsteht unter der Oberfliche eine Raumladungsschicht. We-
gen der hohen Zustandsdichte bleibt jedoch das Fermi-Niveau an der Oberfliche
nahezu unverdndert: “Fermi-Level-Pinning” am FEnergiewert der Oberfliche. Alle
anderen Energie-Niveaus wie Valenz- und Leitungsband werden relativ zur Fermi-
Energie von der Oberflache ins Kristallvolumen um bis zu 1eV angehoben und es
entsteht die sogenannte Bandbiegungszone (Bent Band Region BBR). Die Bandver-
biegung Eppg fillt iiber der Raumladungszone als Spannung ab und erreicht Werte
von mehreren 100---. Die Dicke der Bandbiegungszone ist gegeben durch [16]:

€Eppr
21¢*np

b:

(2.11)

¢ bezeichnet hierbei die Dielektrizitdtskonstante des Materials und np die Doping-
konzentration. Fiir die GaAs mit ¢ = 13, einer Oberflichendotierung von 4 —
10"%em™ und einer typischen Bandverbiegung von ca. 0.5-0.7eV ergibt sich z.B.
eine Bandbiegungszone von etwa ~12-6nm. (Die Dicke der Bandbiegungszone ist
demnach um mehr als eine Grossenordnung kleiner als die diinnste aktive Schicht
der hier untersuchten Fotokathoden. Der Beitrag der Fotoanregung in der Bandbie-
gungszone kann also vernachlissigt werden.) Wird zusétzlich ein Alkalimetall mit
geringer Elektronegativitat auf der Oberfliche adsorbiert, so gibt es sein Valenzelek-
tron leicht an die Oberflichenatome ab und es entsteht auf der Kristalloberfldche
eine elektrische Dipolschicht die die Austrittsarbeit bis unter das Leitungsband-
niveau absenkt (—NEA). Durch Hinzufiigen der richtigen Menge Sauerstoff oder
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Flour wird dieser Effekt noch verstéarkt. In der Praxis wird meist Césium iiber Dis-
penser verdampft und unter gleichzeitiger Zugabe von Oy oder NF3 das Verhéltnis
der Adsorbatatome auf maximalen Photoemissionsstrom optimiert. Abbildung 2.9a
zeigt ein einfaches Bandschema eines undotierten Kristalls. Beim p-dotierten Kri-
stall in 2.9b ist bereits die Bandbiegungszone zu erkennen. Nach abschlieSender
Aktivierung mit Cs und Og ist die NEA erreicht (2.9¢) und die verbleibende Poten-
tialbarriere kann aufgrund ihrer geringen Breite von den Elektronen durchtunnelt
werden.

2.4.2 Oberflichenladungslimit

Fir Anwendungen mit hohem Strahlstrom oder bei Pulsbetrieb ist das soganann-
te Oberflichenladungslimit (Surface Charge Limit, SCL) von Bedeutung. Erstmals
wurde dieser Effekt am Stanford Linear Accelerator Center SLAC nachgewiesen.
Durch eine Anh#dufung von Elektronen in der Bandbiegungszone kommt es zum
Auffiillen der Oberflichenzustédnde und somit zu einem Abflachen der Bandbiegungs-
zone (Band-Flattening). Die Folge ist ein Verringern der NEA, was sich direkt auf
die Austrittswahrscheinlichkeit der Elektronen auswirkt [17]. Das SCL wird von [18]
mit einer Stromdichte von 5 - 10'° Elektronen pro cm? bei 2ns Pulslinge und 10%
Quantenausbeute angegeben. Zur Verringerung dieses Effekts wird versucht die Aus-
trittswahrscheinlichkeit der Elektronen zu erhhen. Mit diesem Ziel waren auch die
im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Superlattice-Photokathoden von der Gruppe
Nakanishi in Nagoya entwickelt worden [19]. Durch hohe Dopingkonzentration an der
Kristalloberflache soll die Breite der Bandbiegungszone reduziert werden. Zusétzlich
bietet ein Superlattice die Mdoglichkeit durch Variation des Schichtaufbaus die Mi-
nibénder energetisch nach oben zu verschieben und so die Tunnelwahrscheinlichkeit
zu erhohen [20][21].

2.5 Spicer’s 3-Stufen Modell

Nach der Veroffentlichung der Quantentheorie der Photoemission 1903 wurde der
Prozef lange als reiner Oberflicheneffekt verstanden. Erst Ende der fiinfziger Jah-
re veroffentlichte W. E. Spicer sein 3-Stufen-Modell [8] das die Photoemission als
Volumeneffekt erklért, bestehend aus dem zuvor beschriebenen optischen Pumpen
im Kristallvolumen, dem Transport der Elektronen an die Kristalloberfliche und
letzlich dem Austritt der Elektronen ins Vakuum. Spicer setzt hier voraus, dafl die
drei Teilprozesse nacheinander und unabhéngig voneinander erfolgen (Abb. 2.10a).
Nach Spicer kann die Elektronenkonzentration c(r,t) am Ort r zur Zeit ¢ durch die
Gleichung

Oe(r 1) =g(r,t) — olr.t) + DV?¢(r, t) (2.12)
at TRec
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Abbildung 2.10: a) Schema der Photoemission nach Spicer. b) Zusammenhang zwischen
Quanteneffizienz und Antwortzeit fiir verschiedene Festkorper (Bild aus [22]).

beschrieben werden. Der Term ¢(r,t) beschreibt die Erzeugung von Leitungsband-
elektronen durch optisches Pumpen, der Lebensdauerterm % beschreibt die Ver-
ringerung der Elektronenkonzentration durch Rekombination und der letzte Term
beschreibt die Bewegung der Elektronen als Diffusion. Die Diffusionskonstante D ist
aus der Elektronenbeweglichkeit p iiber die Einstein-Relation

_ pkT
q

D

gegeben. Die Antwortzeit 7 wird von Spicer zu

_Lp

=D

(2.13)

abgeschitzt. Lp bezeichnet hierbei die Diffusionsléinge. Eine Ubersicht des Zusam-
menhangs zwischen Antwortzeit und Quantenausbeute (Elektronen/eingestrahltes
Photon) ist in Abbildung 2.10b dargestellt. Gleichung 2.12 ist auch die Grundlage
fiir das von P. Hartman im Rahmen seiner Dissertation aufgestellte Diffusionsmodell
der gepulsten Photoemission [3] das auch in dieser Arbeit Verwendung findet.

Mit Spicer’s Modell lassen sich die wichtigsten Effekte wie zum Beispiel die Abhéngig-
keit der Quantenausbeute von der Photonenenergie anschaulich erkléaren. Eine Ex-
trapolation der Kurve fiir die NEA-Materialien in Abbildung 2.10 auf die, fiir die
MAMI-Quelle typische, Quantenausbeute von 1% ergibe eine Emissionszeit von et-
wa, 1ps. Dies liegt tatsdchlich im Bereich der in dieser Arbeit abgeschétzten Emissi-
onszeiten. (Eine Betrachtung von Diinnschichtkathoden war fiir Spicer auf der Suche
nach hocheffizienten Kahodenmaterialien wahrscheinlich einfach nicht interessant.)
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2.6 Diffusionsmodell fiir gepulste Photoemission

2.6.1 Pulsantwort

In Rahmen seiner Dissertation gelang es P. Hartmann ein Diffusionsmodell fiir die
gepulste Photoemission auf der Grundlage von Gleichung 2.12 zu erstellen [4][5].
Er betrachtete hierzu die Diffusion aus einer Platte endlicher Dicke, an deren Ober-
flachen die Elektronenkonzentration konstant auf Null gehalten wird. Weiterhin setz-
te er voraus, dafl wegen der Rekombinationslebensdauer von 200-300ps [23][24] der
Rekombinationsterm in 2.12 vernachlissigt werden kann. Gleichung 2.12 reduziert
sich dann zu:

D?c(x, t) — %c(z,t} =0 (2.14)

Uber einen Separationsansatz und die Randbedingungen ¢(0,¢) = 0 und ¢(d,t) = 0
erhélt man fiir eine Schicht der Dicke d die Elektronenkonzentration:

o, t) = g:l Ay sin (’“%) exp (_ (%”)2 Dt) (2.15)

Zum Zeitpunkt der Anregung wird die Elektronenkonzentration im Kristallvolumen
als proportional zum Absorbtionsprofil des anregenden Laserpulses angenommen.
Mit dieser Anfangsbedingung

c(x,0) ox e fiir O<d<zx (2.16)

kann Gleichung 2.15 als Fourierentwicklung des Absorptionsprofils betrachtet wer-
den mit den Fourierkoeffizienten:

km (1 — (—1)k e‘ad)
(ad)® + (kr)’

Der emittierte Strahlstrom ist dann gegeben durch den Gradienten an der Stelle

z=0
x S AL esp (— (%”)21%) (2.18)

mit A) = kA,. Abbildung 2.11 zeigt ein Beispiel fiir ein mit dem Diffusionsmo-
dell berechnetes Pulsprofil. In diesem Fall handelt es sich um das Pulsprofil einer
Bulk-GaAs Photokathode. Die Modellrechnung wurde wie bei [3] iiber zwei Modell-
parameter, den Absorptionskoeffizienten o und die Diffusionskonstante D, an die
Messdaten angepasst, wobei in diesem Fall in der Rechnung noch ein Rekombina-
tionsterm enthalten ist. Fiir die Bulk-GaAs Photokathoden lieferte das Hartmann-
Modell akzeptable Voraussagen, wobei die Diffusionskoeffizienten hierbei immer zu
grof} abgeschétzt wurden.




2.6. Diffusionsmodell tiir gepulste Photoemission 23

Siemens BulkGaAs
I T I

1,8 .
1,64 QE=8uA/mW | 40
14 i Laserpuls=1ps
i ] A=840nm
:_.c":ts 1,2 -1 30 g
= i o
S 1.0- 2
2 73
I= ] Q
. 0,84 =
< %% 420 9
@ —
0,6 X
0,4+
] -10
0,2
0,0+
I T I T I T I T I T I T I T I 0
-10 0 10 20 30 40 50 60
Zeit [ps]

Abbildung 2.11: Beispiel fiir ein mit dem Diffusionsmodell berechnetes Pulsprofil. Die
Messung wurde im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt. Die Modellrechnung enthélt hier
einen Rekombinationsterm und wurde mit der Zeitauflésung der Apparatur gefaltet.

2.6.2 Mittlere Emissionszeit

Basierend auf dem in [5] entwickelten Modell kann nun die mittlere Emissionszeit
<t > berechnet werden:

<t>= M (2.19)
Jo~ g (t)dt
Ausgehend von Gleichung 2.15 kénnen Summation und Integration vertauscht wer-
den. Nach Ausfithren der Integration erhélt man dann:
d? S Ak
2D Y ALk
Um eine analytische Abschétzung zu erleichtern kann man im Fall der diinne Schich-
ten (ad)? < 7% annehmen und damit (ad)? im Nenner der Fourierkoeffizienten Ay,
vernachlissigen. Als einziger k-abhingige Faktor bleibt dann (—1)* exp —ad vor den
Summanden iibrig. Durch aufspalten in Terme mit geraden und ungeraden k-Werten
kénnen die Summen berechnet werden und man erhélt:

# (14 &+ el - 1))

<t >= (2.20)

<t>= 2.21

12D (143 +e2d(1—1)) (2:21)
Fiir ad — 0 reduziert sich das Ergebnis auf:
d2

<t>= — (2.22)
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Durch die Niherung in 2.22 kommt es hingegen zu eine Uberschiitzung der Emissi-
onszeit. Diese Uberschitzung betrigt etwa 15% fiir eine Schichtdicke von 1,6pm.
Die Abweichung zwischen analytischer Abschédtzung 2.21 und numerischer Berech-
nung von 2.20 hingegen betrdagt fiir alle im Rahmen dieser Arbeit betrachteten
Schichtdicken weniger als 4%.

2.7 Depolarisationsmechanismen

Sind die Elektronen ins Leitungsband gepumpt und dort nach den Auswahlregeln
spinpolarisiert, so sind sie aufgrund ihrer Bewegung innerhalb des Halbleiters Depo-
larisationsprozessen unterworfen. Fishman und Lampel geben in [25] einen zusam-
menfassenden Uberblick iiber die vier wichtigsten Depolarisationsmechnanismen.
Der von Zolotorev et al. [26] vorgeschlagene Prozefl des Radiation Trapping (Erzeu-
gung eines neuen Elektron-Loch-Paares beliebiger Spinrichtung durch Einfang von
Rekombinationsstrahlung) wird von [25] nicht beriicksichtigt. Er kann bei Zimmer-
temperatur wegen der Rekombinations-Lebensdauer von 200-300ps gegeniiber den
anderen Prozessen vernachléssigt werden. Neben der Hyperfein-Wechselwirkung und
der Streuung an ionisierten Storstellen (Elliott-Yafet-Prozefl) werden heute im we-

sentlichen zwei Prozesse als Hauptursachen der Spinrelaxation angenommen: Der
DP- und der BAP-Proze8.

2.7.1 Der D’Yakonov-Perel-Prozef3 (DP)

Aufgrund der nicht vorhandenen Inversionssymmetrie des Kristalls wird das Lei-
tungsband der I1I-V-Halbleiter an Bandkante nach den Spinzusténden aufgespalten.
Diese Aufhebung der Spin-Entartung kann durch hinzufiigen eines Storterms

H(k) = ha(k) - S (2.23)
zum Hamilton-Operator beschrieben werden. Die Storung kann als Prézession & (E)
um ein E—abhéngiges, effektives Magnetfeld interpretiert werden. u?(l;) unterliegt auf-
grund von Kollisionen mit dem Gitter statistischen Variationen in Richtung und Am-
plitude. Die Folge ist eine Spin-Flip-Wahrscheinlichkeit fiir das Elektron die schlief3-
lich zur Spinrelaxation des Ensembles fiihrt. D’Yakonov und Perel ermittelten fiir
quasielastische Streuung eine Spinrelaxationsrate von

1 2

A0 = §w2(6)7'c(6) (2.24)

mit dem Mittelwert w?(€) von w?(k) iiber alle Richtungen von k bei der Energie
e. Die Zeit 7, bezieht sich auf die mittlere Winkelinderung von &(k). Dieser Win-
kel ist abhéngig vom jeweiligen Streuprozefl und im allgemeinen nicht gleich der
Winkeldnderung von k. Bei isotropem Streuprozef (z.B. akustische Phononen) ist

T. gleich der Impulsrelaxationszeit.
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2.7.2 Der Bir-Aronov-Pikus Prozef3 (BAP)

Der bei Raumtemperatur heute als der dominierende Depolarisationsmechanismus
angesehene Prozef} ist die Austausch-Wechselwirkung zwischen Elektronen im Lei-
tungsband und Lochern im Valenzband. Die Wechselwirkung wird durch den Hamilton-
Operator

Heacch = Aemchvj' gé(m (225)

beschrieben. Hierbei ist J der Drehimpuls-Operator des Loches und die Amplitude
AczenV ist proportional zur Austauschenergie und zum Volumen der Elementarzelle.
Die Spinrelaxationsrate wird von BAP angegeben als:

1
T1 (6)

o1 wird von BAP als Spinflip-Wirkungsquerschnitt interpretiert. Er liegt bei GaAs
in der GroSenordnung 1071%cm?. Ny, ist die Locherkonzentration und v die mittlere
Elektronengeschwindigkeit.

Bei Kristallen mit hoher p-Dotierung (10'7 — 10'%c¢m=3) tragen zur Locherdichte im
Valenzband hauptséchlich die Akzeptoratome bei. Die Zahl der Locher, die durch
optisches Pumpen entstehen ist auch im Pulsbetrieb (~ 10"e¢m™3) klein gegen die
Dotierung.

= Nporv (2.26)

2.7.3 Mittlere Polarisation in der Photoemission

Unabhéngig davon, welcher Prozefl dominiert, erfolgt eine Depolarisation der Elek-
tronen im Leitungsband abhingig von der Verweildauer im Halbleitervolumen. Je
langer sich die Elektronen zwischen Anregung und Emission oder Rekombination
durch den Kristall bewegen, desto stiarker werden sie depolarisiert. Im folgenden soll
daher die Reduktion der mittleren Polarisation wiahrend des Transports der Elek-
tronen an die Kristalloberflache betrachtet werden.

Bestimmt man den zeitlichen Verlauf der Intensitét I(t) und der Polarisation P(t),
z.B. aus Zeitaufgelosten Messungen, so ergibt sich die mittlere Polarisation zu:

Joo 1(t)
P entspricht der im CW-Betrieb verfiigbaren Strahlpolarisation.

Werden keine Elektronen aus dem Kristall emittiert so zerfallen Intensitat und Po-
larisation exponentiell:

1) = I exp(—%) (2.28)
P(t) = Pyexp(——) (2.29)

Ts
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Dies gilt z.B. fiir Photolumineszensexperimente wo die Zeitkonstanten 7, der Rekom-
binationslebensdauer und 7g der Spinrelaxationszeit entsprechen. Durch Einsetzen
in 2.27 erhélt man die oft genannte Beziehung:

_ 1

P=F—— 2.30
01+TL/TS ( )

Im Fall der Photoemission kommt nun zur Rekombination noch ein zusétzlicher
Elektronenverlust durch die Emission hinzu. Setzt man voraus, dass die mittlere
Emissionszeit < t > klein ist gegen die Rekombinationlebensdauer 7;, dann wiirde
man versucht sein in Gleichung 2.30 7, einfach durch die mittlere Emissionszeit
< t > zu ersetzen, da ja in diesem Fall die Verweildauer im wesentlichen durch die
Emission bestimmt wird.

Die Photoemission wird aber durch eine Diffusionsgleichung beschrieben. Und unter
Beriicksichtigung der Diffusionsgleichung wiirde die Integration nach Gleichung 2.27
sicherlich nicht auf Gleichung 2.30 fithren. Die folgende Betrachtung [27] soll zeigen,
dass Gleichung 2.30 aber fiir die in dieser Arbeit untersuchten hochpolarisierten
Photokathoden mit diinner aktiver Schicht eine gute Naherung darstellt.

Beriicksichtigung der Diffusion

Fiir den Fall kontinuierlich erzeugter Ladungstriger bestimmte Pierce [28] die mitt-
lere Polarisation aus der Diffusionsgleichung zu:

1
P = Po—a i DTL_1 = POL +1/Lp (2.31)
o+ DT a+1/Lg
In der Literatur wird {iblicherweise /D7, = Lp als Diffusionsldnge und VDT = Lg
als Spindiffusionsldnge bezeichnet. Die Spindiffusionsléinge beschreibt die Schicht-
dicke, nach deren durchdringen die mittlere Polarisation auf 1/e abgefallen wire.
T ist die Zerfallskonstante der Spindifferenz N 1 (¢t) — N | (¢). Nach Pierce wird
einerseits die Spindifferenz durch Depolarisation mit der Zeitkonstante 7¢ ausgegli-
chen, andererseits werden N 1 (¢) und N | (¢) durch Rekombination gleichermassen
standig verringert. Fiir den Zerfall der Spindifferenz miissen also 7, und 7g beriick-
sichtigt werden:

1 1 1
R PR L1 (2.32)
T TL TS TL+TS

Gleichung 2.31 berticksichtigt zwar die Diffusion, ist aber fiir den Fall der diinnen Fo-
tokathoden ungeeignet, da sie keine Schichtdickeninformation enthélt. Die Gleichung
wurde fiir unendlich dicke Kathoden aufgestellt, bei denen die Ladungtrégergenera-
tion exponentiell geddmpft bis in beliebige Tiefen stattfindet.
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In einer fritheren Arbeit argumentiert Lumpell, dass Lp,Ls < 1/a &~ lpum und
Gleichung 2.31 daher zu

5_ VLo _ VDT 1

1/L5 \/DTL: 1+TL/TS

vereinfacht werden kann. Dies entspricht exakt der Wurzel aus Gleichung 2.30.
Hierzu muss jedoch gesagt werden, dass Lumpells Annahme auf einer damals sehr
schlechten Probenbeschaffenheit beruht und fiir die in dieser Arbeit betrachteten
Photokathoden leider nicht zutrifft.

(2.33)

Numerische Rechnung

Gesucht ist eine Darstellung der mittleren Polarisation als Funktion der Schicht-
dicke. Durch Einsetzen der oft auch als Spinstrom bezeichneten Spindifferenz J(t) =
N 7 (t)—N | (t) und der Gesamtzahl der Ladungstriger I(t) = N T (t)+ N | (¢) in
Gleichung 2.27 kiirzt sich im Nenner I(t) heraus und die Gleichung vereinfacht sich
AVK

p_ IS0

Jo~ I(t)
Unter der Annahme, dass zwischen beiden Arten von Ladungstridgern N T und N |
im Bezug auf die Emission kein Unterschied besteht, lasst sich sowohl fiir I(t) als auch

fiir J(t) die Losung mit Hilfe je eines Exponentialfaktors und eines Diffusionsfaktors
faktorisieren. Hierzu wird die Losung der Diffusionsgleichung

c(x,t) = i Ay sin <k7;7x> exp (— <%> Dt) (2.35)

k=1

(2.34)

fiir I(t) mit e~ und fiir J(t) mit e=/"mutlipliziert. Wie beim Diffusionsmodell in
Abschnitt 2.6 kann Integration und Summation vertauscht werden und man erhélt:

B >t (k,r)(ff(zd)Q <<(k;;)2D + T1)1> (1 —(=1)F e*ad)

P(t) =
" S e (S0 +m7) ) (1= (-1 o)
k=1 (km)24(ad)? a2 L

(2.36)

In Abbildung 2.12 sind die Ergebnisse der vorangegangenen Betrachtung zusammen-
gefasst. P(d) beschreibt den Verlauf der mittleren Polarisation nach Gleichung 2.30
wobei 77, durch < t >= d*/12D ersetzt wurde. P(d)%® entspricht der Wurzel aus 2.30
nach der Annahme von Lumpell, Pierce(d) ist die von der Schichtdicke unabhéngi-
ge mittlere Polarisation aus [28] und tavcorr(d) ist das Ergebnis der numerischen
Rechnung. Als Parameter wurden Spinrelaxationszeit und Luminszenslebensdauer
mit 100ps angenommen.
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Abbildung 2.12: P(d): Nach Gleichung 2.27 mit < t >= d?/12D; P(d): nach Lumpell;
Pierce(d): Konstante aus [28]; tavcorr(d): numerische Rechnung.
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Abbildung 2.13: Wie Abb. 2.12, Ausschnitt fiir Schichtdicken bis 1um

Fiir grosse Schichtdicken nimmt die numerische Rechnung den Wert von Pierce
28] an. Fiir kleine Schichtdicken néhert sich die numerische Rechnung immer mehr
an Gleichung 2.30 an. Fiir kleine d wird der Term D/d? immer grosser und damit
nédhert sich die Losung der Diffusionsgleichung immer mehr einem exponentiellen
Verlauf an. Abbildung 2.13 zeigt einen Ausschnitt fiir Schichtdicken bis 1pum. Man
kann erkennen, dass zwischen der detailierten numerischen Rechnung und Gleichung
2.30 fiir Schichtdicken unterhalb 400nm praktisch kein Unterschied mehr besteht.
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Abbildung 2.14: a) Intensitétssignale fiir o*- und o~ -Licht. b) Temperaturabhiingikeit
der Spinrelaxation (Bilder aus [9]).

Fiir Photokathoden mit diinnen aktiven Schichten stellt Gleichung 2.30 also eine
gute Naherung dar.

2.7.4 Photolumineszens-Messungen und deren Interpretati-
on

Die polarisationsaufgeloste Photolzumineszensmessung kann verwendet werden, um
den zeitlichen Verlauf der Spinpolarisation der Leitungsbandelektronen zu bestim-
men. Hierzu wird das vom Kristall emittierte Lumineszensleuchten mit einem Po-
larisator analysiert. Wegen der identischen Ubergangswahrscheinlichkeiten sind die
Intensititen /T und I~ des o und o~ Lumineszensleuchtens proportional zu N |
und N |. Abbildung 2.14 a) zeigt typische Intensitétssignale einer Photolumines-
zensmessung.

Mit dieser Methode wurden unter anderem von [9] Messungen an unterschiedli-
chen Photokathoden bei verschiedenen Temperaturen durchgefiihrt. Ergebnisse die-
ser Messungen sind in Abbildung 2.14 b) dargestellt. Aus der Temperaturabhéngig-
keit der Spinrelaxationszeiten (~ 7~2) wird nach [25] die SchluBfolgerung abgeleitet,

daB es sich bei dem in p-Halbleitern dominierenden Depolarisationsmechanismus um
den BAP-Prozefl handeln muss.

Die Ergebnisse der Lumineszensmessungen geben Auskunft iiber das Zeitverhalten
der Polarisation innerhalb des Kristallvolumens. Das Fehlen der Elektronenemission
erschwert jedoch Riickschliisse auf das Verhalten von Photokathoden, insbesonde-
re auf die an MAMI verwendeten hochpolarisierten Kathoden mit diinnen aktiven
Schichten. Hier setzt nun die vorliegende Arbeit an um mit der Untersuchung von



30_.KAPITEL 2. PHOTOEMISSION SPINPOLARISIERTER ELEKTRONEN

Anfangspolarisation, Spinrelaxationszeit und Lénge des emittierten Elektronenpul-
ses zur Klarung der Frage nach Antwortzeit und maximal erreichbarer Strahlpola-
risation beizutragen.



Kapitel 3

Experimenteller Aufbau

Die zeitaufgelosten Messungen von Intensitdat und Polarisation der von der Kathode
emittierten Elektronenpulse wurden mit der von P. Hartmann im Rahmen seiner
Dissertation aufgebauten “gepulsten Quelle polarisierter Elektronen” durchgefiihrt.
Da inzwischen die Quelle fiir die Injektion polarisierter Elektronen in die Beschleu-
nigeranlage ebenfalls im Pulsmodus betrieben wird, kann die Bezeichnung “gepulste
Quelle” leicht zu Verwechslungen fiihren. In der Arbeitsgruppe hat sich der Begriff
“Testquelle” durchgesetzt, da die von P. Hartmann konstruierte Elektronenquel-
le heute ausschlieBlich zum Test neuer Kathodenmaterialien und zur Erforschung
grundlegender FEigenschaften der Photoemission spinpolarisierter Elektronen ver-
wendet wird. Im folgenden wird deshalb die fiir die vorliegende Arbeit verwendete
Apparatur mit “Testquelle” bezeichnet.

Aufgrund von Vorhersagen aus theoretischen [29, 30, 31] und experimentellen [32, 33,
34] Arbeiten war die Testquelle urspriinglich zur Meflung von Pulsdauern zwischen
10ps und 100ps konzipiert. Bereits die Ergebnisse, die P. Hartmann aus Messungen
an hochpolarisierten GaAsP Photokathoden erhielt warfen Fragen auf, die mit der
Testquelle in der damaligen Konfiguration nicht beantwortet werden konnten. So
konnten zwar spinrelaxationszeiten von GaAs-Kristallen gemessen werden, es war
jedoch z.B. nicht gelungen Depolarisation auch fiir die diinnen GaAsP Strukturen
nachzuweisen. Untersuchungen der Apparatur hinsichtlich Zeitauflosung und Pha-
senstabilitét, personliche Gesprache mit P. Hartmann und Ergebnisse seiner Doktor-
arbeit zeigten, dafl es moglich sein sollte die Auflésung der Apparatur zu verbessern
und die Messung von Pulslinge und Polarisationsspektren deutlich unter 10ps zu
ermoglichen.

In den folgenden Abschnitten werden die Methode und die wichtigsten Kompo-
nenten beschrieben. In Kapitel 4 wird dann die Zeitauflosung der Apparatur und
die im Rahmen der vorliegenden Arbeit erfolgten Erweiterungen néher erlautert. Ei-
ne detailliertere Beschreibung sowie weiterfithrende Informationen zu Auswahl und
Gestaltung der Komponenten findet man natiirlich in [3].

31
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3.1 Die “Streak”-Methode

‘ara daycup Photokathode

. —
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Deflektor
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Photodiode g
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Synchro-
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™

Laserpulserzeugung und -synchronisation
Elektronenpulsanalyse

Abbildung 3.1: Schema des MeBprinzips. Die Apparatur 14t sich in zwei Bereiche unter-
teilen: Die Elektronenpulsanalyse mit Elektronenstrahlfithrung, Phasenanalysator, Elek-
tronenspektrometer, Mott-Detektor und Faraday Cup auf der linken und die Laserpulser-
zeugung und Synchronisation mit Lasersystem, Frequenzteiler und Synchronisationseinheit
auf der rechten Seite.

Das Prinzip der phasen-/zeitaufgelosten MeBung basiert auf einer Art “Streak”-
Methode. Der von der Photokathode emittierte Elektronenpuls wird von einem De-
flektorresonator mit TM;jo-Feld {iber den Eingangsspalt des Elektronenspektrome-
ters gewedelt. Das zeitliche Pulsprofil wird hierbei auf einen transversalen raum-
lichen “Streifen” (—Streak) auf der Blende abgebildet. Ist das zur Anregung der
Photoemission verwendete Pulslasersystem auf die Deflektorhochfrequenz synchro-
nisiert, so lafit sich durch verstimmen der Phasenbeziehung zwischen Laserpulsen
und Hochfrequenz der Streifen iiber den Spalt schieben. Da nur Elektronen, die
den Deflektor im Nulldurchgang des TM;jo-Feldes passieren, auch durch den Spalt
gelangen erhélt man hinter dem Spalt ein Phasenaufgelostes Elektronensignal, das
dann hinsichtlich Intensitét, Polarisation und Energie analysiert werden kann.

Ein Schema des Mefiprinzips ist in Abbildung 3.1 dargestellt. Das System kann
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neben Elektronenkanone und Strahlfithrung in zwei Hauptbereiche unterteilt wer-
den. Die Elektronenpulsanalyse (Abb. 3.1 links) und die Laserpulserzeugung und
-synchronisation (Abb. 3.1 rechts).

3.2 Elektronenkanone und Strahlfiihrung

Abbildung 3.2 zeigt eine Zeichnung des gesamten Aufbaus. Da die Untersuchung der
Photokathoden unter betriebsnahen Bedingungen erfolgen sollte wurde eine exakte
Kopie der Quelle polarisierter Elektronen an MAMI [35] inklusive eines Schleusen-
systems eingebaut [2]. Die Einlage in Abbildung 3.2 zeigt die Triodenstruktur der
vertikal angeordneten Elektronenkanone. Die Photokathode befindet sich auf einem
Potential von -100kV, der Vakuumtopf liegt auf Erdpotential. Eine Mittelektrode
auf -50kV dient zu Feldformung. Die Photokathode sitzt in einem Aufzug der zum
Wechseln der Kathoden abgesenkt werden kann. Zusétzlich ist dieser Aufzug dreh-
bar, sodafl die Photokathode in der Betriebsposition rotiert werden kann.

Das Laserlicht trifft senkrecht von unten auf die Photokathode. Die aus der Kathode
emittierten Elektronen werden antiparallel zum Laserlicht beschleunigt und von ei-
nem Alphamagneten [36] in die horizontale Strahlfiihrung umgelenkt. Hier befinden
sich eine differentielle Pumpstufe, Leuchtsschirme zum Einstellen der Elektronen-
optik, Wedler zur Korruktur der Strahllage, ein Scanner fiir Phasenraummessungen
[37], ein Deflektorresonator und ein Elektronenspektrometer. Hinter dem Spektro-
meter folgen ein Mott-Detektor zur Polarisationsmessung [38] und ein Faraday-Cup
zur Strommessung.

3.3 UHYV-Schleuse und Priparationskammer

Im Rahmen der Dissertation von Ch. Nachtigall war die fiir MAMI-Strahlbetrieb
verwendete Elektronenkanone um ein “Schleusen-/Vorratskammernsystem” erwei-
tert worden [2]. Aufgrund der guten Erfahrungen aus dem MAMI-Strahlbetrieb und
wegen der Moglichkeit bis zu 7 Photokathoden unter Ultrahochvakuumbedingungen
zu lagern wurde von P. Hartmann an die Testquelle ebenfalls ein solches Schleu-
sensystem angebaut [3]. Abbildung 3.3 zeigt eine Skizze des Schleusensystems. Man
erkennt die durch ein UHV-Ventil von der Elektronenkanone getrennte Préparati-
onskammer. In der Préaparationskammer sind das sogenannte Kristallrad zur Auf-
nahme der Photokathoden sowie Heizwendel, Elektrode und Dispenser angedeutet.
Die Préaparationskammer wird durch eine Kombination aus Ionen- und NEG-Pumpe
bepumpt. Seitlich an der Priparationskammer ist, ebenfalls durch ein UHV-Ventil
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Abbildung 3.2: Elektronenkanone und Strahlfiihrung. Vom HF-System ist nur das

Deflektor-Cavity zu sehen. Nicht eingezeichnet ist das Lasersystem. Bild aus [3]
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Abbildung 3.3: Skizze der Ultrahochvakuumschleuse.Bild aus [3]
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getrennt, die Schleusenkammer mit dem Transportgefidss angeflanscht. Die Photo-
kathoden sind fiir den Betrieb in der Elektronenkanone in Molybdanhalterungen
befestigt. Der Transfer dieser Halterungen geschieht mit den abgebildetet UHV-
Manipulatoren. Eine genaue Beschreibung der Komponenten findet sich in [3].

Wegen eines defekten Manipulators musste im Rahmen dieser Arbeit das Schleusen-
system geoffnet und erneut ausgeheizt werden. Nach dem Ausheizen stellte sich im
weiteren Verlauf der Totaldruck in der Priparationskammer auf 4 —5- 10~ 2mbar ein
(im Ruhezustand, d.h. einen angemessenen Zeitraum nach Benutzung der Schleuse
bzw. erfolgter Aktivierung einer Photokathode).

3.4 Elektronenpulsanalyse

3.4.1 Deflektorresonator und Hochfrequenzanlage

Aufgrund der bereits vorhandenen Technologie und weil zum Zeitpunkt der Kon-
struktion die Testquelle auch zur Injektion in den Beschleuniger vorgesehen war,
wurde die gesamte Hochfrequenzanlage auf die MAMI-Frequenz von 2.4493GHz aus-
gelegt.

Deflektorresonator

Als Deflektor fiir die Pulsanalyse dient ein zylindrischer TM;;o-Resonator wie er fiir
die Diagnose des longitudinalen Phasenraums an MAMI entwickelt wurde [39, 40].
Die Resonatorlénge ist hierbei fiir den geforderten Ablenkwinkel von 14.9mrad bei
100keV Elektronenenergie auf minimale Leistungsaufnahme optimiert. Die vertikal

Koppelloch

Metallstabe

Y

1 Strahlachse

Abbildung 3.4: Zylindersymmetrischer Deflektorresonator. Zwei Metallstéibe dienen zur
Modenstabilisierung. Die Hochfrequenz wird von oben durch das Koppelloch eingekoppelt.
Der gestrichelte Pfeil symbolisiert die Strahlachse. Bild aus [3].
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ablenkende Mode ist durch induktive Storung der orthogonalen Mode stabilisiert
[3, 40]. In Zylinderkoordinaten wird das TM;;o-Feld beschrieben durch:

E, = EyJi(k.r)sin¢ (3.1)

Hy = —1,| 2 EyJ] sin ¢ (3.2)
Ho

€0 IZb
H.=11]— .
=1 oo Jy cos ¢ (3.3)

Energiemodulation

In Abbildung 3.5 ist die transversale Feldverteilung von E, (Gl. 3.1) dargestellt. Der
Pfeil in der Mitte symbolisiert den Elektronenstrahl. Die zum magnetischen Ablenk-
feld um 90° phasenverschobene E-Feld Komponente E, wirkt in Strahlrichtung als
Beschleunigungsfeld. Die daraus resultierende Energiemodulation ist abhédngig vom

a) b)

Transversale Verteilung von E,

Energiemodulation auf der y-Achse
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Abbildung 3.5: a) Vetreilung des E-Feldes E, im Resonator. b) Maximale Energiemodu-
lation auf der y-Achse.

Abstand der Elektronen zur Strahlachse und in Richtung der y-Achse maximal:

7/2 h/2
AE(y) = [ [ Eycos(wt) Ji(key)dzdt
—7/2 —h/2 (3'4)

Do Fy sin(Z) Ji (key) b

e

Abbildung 3.5 zeigt die Energiemodulation auf der y-Achse in Abhéngigkeit von der
Ablage zur Strahlachse. Fiir die eingekoppelte Leistung von 38.5W ergibt sich eine
Energiemodulation von 219eV pro mm Ablage.
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Bei einem aus elektronenoptischen Griinden vorgegebenen Strahlradius von 3.6mm
im Resonator betréigt die gesamte Energiemodulation etwa +790eV. Aufgrund der
Energiemodulation ist es mit diesem Aufbau nicht moglich eine Zeitaufgeloste Mes-
sung der Energieverteilung (100-200meV) im Elektronenpuls vorzunehmen.

Hochfrequenzanlage

Als Hochfrequenzsender dient der MAMI-Oszillator. Das HF-Signal wird von einem
Klystron! verstirkt und iiber Hohlleiter in den Deflektorresonator eingekoppelt (sie-
he auch Abb. 3.1). Ein Schema des Hohlleitersystems vom Klystron zum Deflektor
ist in Abbildung 3.6 zu sehen. Um eventuell einen zweiten Resonator betreiben zu
konnen wurde von [3] ein Leistungsrichtkoppler zusammen mit einer Reflexions-
schraube eingebaut. Bei einer Uberpriifung des HF-Systems wurde die Schaube zur
Veringerung von Reflexionen im Hohlleiter vollsténdig herausgedreht und die in den
Deflektor eingekoppelte Leistung durch Reduktion der Klystronleistung angepasst.

Klystron

_—= 75mW  (207TmW)

Richtkoppler | —30dB

0.75mwW (66mwW)

. " 51.8W

Richtkoppler | _gqp 1w

(21.7W)
Reflexionsschraube

= 56mW (58.5mW)
-30dB

0.47mW (0.6mW)

Richtkoppler

Deflektor

Abbildung 3.6: Schema des HF-Systems. Das vom Klystron verstirkte Signal wird iiber
Hohlleiter in den Deflektor eingekoppelt. Der mittlere Richtkoppler war zusammen mit
der Reflexionsschraube urspriinglich zur Versorgung eines zweiten Resonators vorgesehen.

3.4.2 Elektronenspektrometer - Spindreher

Der hinter dem Deflektorresonator eingebaute Toruskondensator dient als Elektro-
nenspektrometer und Spindreher [41]. Strahlenergie sowie Strahloptik wurden nur
unwesentlich verdndert, weshalb bei Kontrollmessungen mit dem Spektrometer die
Ergebnisse von [3] bestétigt wurden. Da keine Abweichung zu fritheren Resultaten

ITH2404, Thomson, France
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festgestellt werden konnte, wurde auf eine Wiederholung weiterer, bereits von P.
Hartmann durchgefiihrten Messungen [3], verzichtet.

Der Toruskondensator wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit ausschliellich als
Spinrotator fiir die Polarisationsmessung verwendet. Nach Bargman, Michels und

Telegdi ergibt sich die Spinprézession s in Gegenwart elektromagnetischer Felder
(E,B) zu [42]:

Go= £ [+ a)B)+ (1 +ay)BL — (a+ &) Zeegmegy x £

mit Lorentzfaktor v, Elektronengescheindigkeit o (3.5)

und anomalem Moment a = %

Um bei einer Strahlenergie von 100keV eine Ausrichtung des Elektronenspins von
90° zur Impulsrichtung zu erreichen wurde von [3] nach Gleichung 3.5 eine Ablen-
kung des Elektronenstrahls um 107.7° realisiert (siehe auch [36]). Der Elektronenspin
préazediert hierbei um 17.7° wodurch die fiir die Mott-Messung erforderliche trans-
versale Spinstellung erreicht wird (Abbildung 3.7).

Mott-Target

Toruskondensator

Abbildung 3.7: Elektronenspektrometer als Spindreher.

3.4.3 Der Mott-Detektor

Zur Polarisationsmessung dient der hinter dem Spektrometer/Spindreher eingebaute
Mott-Detektor [38]. Bei der Mott-Streuung kommt es aufgrund der L ~§—Kopplung ANl
einem unterschiedlichen Streupotential fiir rechts und links gestreute Elektronen glei-
cher Spinrichtung. Zum Mott-Wirkungsquerschnitt muf3 ein polarisationsabhéngiger
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Anteil addiert werden:

da:l: daMott

Hierbei ist P die Strahlpolarisation und S steht fiir die Analysierstarke des Detektors.
Die von Sherman [43] berechnete Analysierstirke wird hiufig als Shermanfunktion
bezeichnet.

Bei dem hier beschriebenen Mott-Detektor werden die Elektronen an Goldfolien
gestreut, die auf Pioloform? aufgezogen sind [38]. Die Streuebene wird durch zwei
Halbleiter-Sperrschicht-Detektoren beiderseits der Strahlachse definiert. Der Streu-

H.},;!a NL
B S

Abbildung 3.8: Prinzip der Mott-Streuung. Zéhlratenasymmertie zwischen N und N
durch unterschiedliches Streupotential aufgrund der Kopplung L - S bzw. (=L) - S

winkel in der Ebene ist durch das Maximum der Shermanfunktion bei 100keV Elek-
tronenenergie zu 120° festgelegt. Da fiir S_LL das Produkt L - S verschwindet muf3
die Streuebene senkrecht zur Spinrichtung definiert sein.

Abbildung 3.8 zeigt das Prinzip der Mottstreuung. Die Elektronen werden am Tar-
get gestreut und erzeugen die Zahlraten N und N*. Fiir einen Elektronenstrahl mit
Spinpolarisation P, erhiilt man dann zwischen links (L) und rechts (R) gestreuten
Elektronen die Asymmetrie:

NR_NL

= NEINT = P, Sesy (3.7)

Sesy ist hierbei die effektive Shermanfunktion die durch Mehrfachstreuung in end-
lich diinnen Goldfolien von der theoretischen Analysierstirke fiir die Streung am
Goldkern abweicht. Die effektiven Shermanfunktionen wurde von [38] durch eine
Foliendickenextrapolation ermittelt.

Apparative Asymmetrien

Neben der statistischen Ungenauigkeit miilen apparative Asymmetrien als systema-
tische Fehler beriicksichtigt werden. Eine Ablage des Strahlfleck auf der Goldfolie

2Pioloform F, Wackerchemie, Miinchen
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Folie | Dicke [A] | S.s;

1 100£10 | 0.375

4 300+30 | 0.348

3 500+50 | 0.316

Tabelle 3.1: Liste der Goldfolien, deren Dick und effektive Shermanfunktionen

kann auch bei unpolarisiertem Strahl zu unterschiedlichen Zahlraten fithren. Abhilfe
erreicht man hier durch Polarisationsumkehr im Elektronenstrahl, die iiber eine He-
lizitdtsumkehr des Laserlichts leicht erzeugt werden kann. Auf diese Weise werden

vier Zahlraten Nf, Ni, Nf NI ermittelt und die experimentelle Asymmetrie kann
durch

Aeacpzl_\/@
1+/Q

berechnet werden. Hierbei wurde die Grofle QQ so eingefiihrt, dafl bei der Berechnung
die instrumentelle Asymmetrie herausfillt:

(3.8)

R L L

Q:%:% mit qi:% (3.9)
Die instrumentelle Asymmetrie wird durch qg beschrieben und als helizitédtsun-
abhingig angenommen. Es ist jedoch mit dieser Methode nicht moglich, die in-
strumentelle Asymmetrie vollstandig zu beseitigen. Bei [3, 38] wurde eine Korrektur
fiir den elastischen und inelastischen Untergrund bei der Streuung von Elektronen
an der Pioloform-Trégerfolie eingefiihrt [44]. Die verbleibende instrumentelle Asym-
metrie wurde nach dieser Korrektur zu etwa 3% abgeschitzt. Zusammen mit dem
Fehler aus der Foliendickenextrapolation ergibt sich ein systematischer Gesamtfehler
von 4.3%. Tabelle 3.1 enthilt eine Liste der von [38] zur Extrapolation verwendeten
Goldfolien, deren Dicken und effektive Shermanfunktionen. Um die Polarisations-
messung zu erleichtern und auflerdem in das MAMI-Messagesystem zu integrieren
wurde im Rahmen dieser Arbeit ein neues Computerprogramm fiir die Polarisati-
onsmessung entwickelt.

3.4.4 Der Faraday-Cup

Auf das Ende der Strahlfiihrung ist ein Faraday-Cup [45] aufgesetzt. Die Zeich-
nung in Abbildung 3.9 zeigt seine spezielle Struktur. Der Aufbau unterdriickt die
Riickstreuung von Sekundérelektronen und erlaubt eine sehr genaue Messung des
Strahlstroms. Das Stromsignal wird {iber einen ladungsempfindlichen Verstérker und
einen Analog-Digital-Konverter ausgelesen.
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Abbildung 3.9: Skizze des Faraday-Cups. Die spezielle Struktur unterdriickt die
Riickstreuung von Sekundérelektronen. Ein Picoampéremeter ist direkt auf den am Ende
(in d. Abb. rechst) angebrachten SMA-Stecker aufgesetzt.

3.5 Laserpulserzeugung und -synchronisation

Der fiir die Anregung der Photoemission verwendete lichtoptische Aufbau besteht
aus einem Ultrakurzpulslaser mit zugehorigem Pumplaser, einer Synchro-Lock Ein-
heit zur Phasensynchronisation sowie einer makrooptischen Bank. Ein Autokorrela-
tor und ein Laserspektrometer dienen zur Kontrolle von Lénge und spektraler Breite
der Laserpulse.

3.5.1 Das Lasersystem

M7
Pumpstrahl 7.
=

BP1

Schlitz- BS
blende 2.4
|
BP2 M2 I v B
M6 BRF
Starter M3

Abbildung 3.10: Schema des MIRA900-Resonators.

Als Pulslaser wird ein passiv modenverkoppelter Ti:Saphir-Laser® verwendet (Abb.
3.10). Bei der passiven Modenverkopplung werden durch intensitéts- oder energie-
abhéngige Prozesse niedere Intensitdten unterdriickt. Das hier verwendete System
nutzt die intensitdtsabhiangige Wirkung des Ti:Al,O3-Kristalls als Kerr-Linse. Vom

3Coherent MIRA900 mit Synchro-Lock
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sogenannten Starter (drehbarer Glasquader) werden durch schnelles Andern der Re-
sonatorlidnge unterschiedliche Moden angeregt, die zuféllig zu Pulsen verkoppeln.
Selbstfokussierung aufgrund des Kerr-Effekts fithrt fiir die hohen Intensitéiten in
den Laserpulsen zu einem kleineren Strahldurchmesser auf dem Auskoppelspiegel
M1. Der Durchmesser des CW-Strahls bleibt unverdndert. Vor dem Spiegel M1 ist
eine Schlitzblende angebracht. Wegen der Verluste an der Blende stirbt der CW-
Strahl aus — der Laser pulst. Der hier ausgenutzte Kerr-Effekt bewirkt mit der

a) b)

Komponenten eines Pulses
mit positiven chirp

Rote und blaue

Prisma 1 Komponenten zusammen
(BP1) )
Prisma 2

(BP2)

Abbildung 3.11: a) Positiver Chirp. b) Funktion der Chirp-Kompensation. Die Moden
werden am Prisma BP1 aufgeteilt und im Prisma BP2 unterschiedlich verzogert. Bei ge-
eigneter Einstellung erfolgt eine Kompensation bis zum Fourier-Limit. (Bilder aus [3].)

Anderung des Brechungsindex jedoch auch eine intensitéitsabhingige Anderung der
Ausbreitungsgeschwindigkeiten. Aufgrund von Selbstphasenmodulation kommt es
zu einer zeitabhéngigen Variation der Momentanfrequenz (—Chirp) [46]. Der aus
Selbstphasenmodulation resultierende Chirp ist im allgemeinen positiv (frithe Zeiten
rotverschoben, spéte Zeiten blauverschoben). Um ein Auseinanderlaufen der Pulse
zu verhindern muf3 dieser Chirp kompensiert werden. Abbildung 3.11 zeigt die hier
verwendete Methode. Die Moden werden an Prisma BP1 aufgeteilt und folglich in
Prisma BP2 unterschiedlich stark verzogert. Bei geeigneter Einstellung erreicht man
eine vollstandige Kompensation.

Mit Prisma BP2 kann die Laserpulsdauer theoretisch von 100fs bis 200fs eingestellt
werden. Je nach Lichtwellenléinge befindet man sich jedoch in einem Grenzbereich
der Resonatorstabilitét, sodafl nicht immer alle Einstellungen moglich sind.

Als Pumplaser wurde urspriinglich ein Argon-Ionenlaser werwendet, der jedoch im
Verlauf dieser Arbeit gegen einen Diodengepumpten Nd:YVO-Laser ausgetauscht
wurde (vgl. Abschnitt 4.3).
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Steuerungs—
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Abbildung 3.12: Schema der Phasensynchronisation.

3.5.2 Phasensynchronisation

Der Laser kann mit Hilfe des sogenannten Synchro-Lock? auf ein periodisches Re-
ferenzsignal zwischen 38MHz und 80MHz synchronisiert werden. Abbildung 3.12
zeigt ein Schema der Phasensynchronisation. Das HF-Signal wird {iber eine An-
tenne aus dem Deflektorresonator ausgekoppelt. Ein Festfrequenzteiler® erzeugt die
32. Subharmonische (76.5406MHz) der MAMI-Frequenz (2.4493GHz), die dann als
Referenzsignal dient. Uber einen Strahlteiler wird ein Bruchteil der Laserintensitit
auf eine schnelle Photodiode ausgekoppelt. Das Signal der Photodiode wird mit der
Referenz verglichen (gemischt) und von einem 3-stufigen Regelkreis durch Variation
der Resonatorlange angepafit:

1. Der Auskoppelspiegel M1 (Abb. 3.10) ist auf einem Motorschlitten montiert
— niedrige Frequenz, grofler Hub

2. Galvanische Ansteuerung des Starters veréindert den Glasanteil im Resonator
— mittlere Frequenz, mittlerer Hub

3. Der Faltspiegel M2 ist auf einem Piezo-Aktuator montiert — hohe Frequenz,
niedriger Hub

Verschiebt man jetzt die Phase des ausgekoppelten Signals, so folgt der Laser der
Anderung und man erhélt eine Phasenaufgeloste Messung. Bei 2.45GHz entspricht
1° Phasenéinderung 1.13 Picosekunden auf der Zeitskala.

3.5.3 Lichtleiter und optische Bank

Um spinpolarisierte Elektronen zu erzeugen miiflen die Phasensynchronisierten La-
serpulse jetzt noch auf die Photokathode abgebildet werden. In Abbildung 3.13 ist

4Coherent Synchro-Lock fiir MIRA900
5Plessey SP 8803
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Lasertisch
O Filterrad

geregelter

MIRA00 N %}9 - N &G=

Faserkoppler

Testquelle J

§ Blende
=b—K
\

D+

Strahlteiler/ Faraday- \ )
N Polarisator ’I Isolator _4  Photodiode

——9—» Faserkoppler () Linse === Lichtleiter

Abbildung 3.13: Schema des Lichtoptischen Aufbaus.

der Lichtoptische Aufbau schematisch dargestellt. Der obere Teil mit Filterrad und
Faraday-Isolator befindet sich zusammen mit dem Laser auf dem Lasertisch. Der
untere Teil mit LCD-Abschwicher, Pockelszelle und Beam-Expander® ist in einer
Makrooptischen Bank” vertikal unterhalb der Testquelle montiert. Der Lichttrans-
port vom Lasertisch zur Testquelle geschieht {iber einen Lichtleiter (optische Faser).

Hinter dem Laser befindet sich ein Filterrad mit Abschwéchern unterschiedlicher
Démpfung (3dB,10dB,20dB,30dB). Es hat sich gezeigt, da§ Riickreflexe vom Fase-
rende bei hohen Leistungen zu einer Storung der Modenverkopplung fithren. Aus
diesem Grund ist vor dem geregelten Faserkoppler ein Faraday-Isolator montiert.

Am unteren Ende der Makrooptischen Bank wird der Laserstrahl aus der Faser
ausgekoppelt. Ein Prismenpolarisator definiert die Polarisationsrichtung. Ein iiber
CAMAC-DAC angesteuerter LCD-Abschwicher ermoglicht das Einstellen der La-
serleistung iiber das MAMI-Kontrollsystem. Ein diinnes Glaspliattchen dient zum
auskoppeln von Licht auf zwei Photodioden zur Kontrolle der Laserleistung, sowie

6Spindler & Hoyer, 15-fach
"Spindler & Hoyer
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als Regelsignal fiir den Faserkoppler. Ein weiterer Polarisator definiert die Polari-
sationsrichtung fiir die Pockelszelle, die als schaltbare %—Platte dient. Abschlielend
wird der Laserstrahl durch den Beam-Expander aufgeweitet, um bei gegebenem
Phasenraum auf der Photokathode einen Laserstrahldurchmesser von etwa 250um

zu erreichen. Eine Blende soll Abbildungsfehler zuriickhalten.

3.5.4 Laserpulsdiagnose

Fiir eine kontrollierte Meflung ist die Kenntnis von Lénge und spektraler Breite
der Laserpulse von grofler Bedeutung. Einerseits geht die Laserpulslénge direkt in
die Zeitauflosung der Apparatur ein. Andererseits kann bei zu hoher Lichtleistung
(>70mW mittlere Leistung) durch Selbstphasenmodulation und Raman-Streuung
in der Faser die Energiebreite in den Laserpulsen bis iiber die Valenzbandaufspal-
tung der Photokathode (~ 20-70meV) anwachsen. Die Folge wire ein herabsetzen
der Strahlpolarisation durch mitpumpen des néchsten Valenzbandniveaus.

Pulslinge

Alle in dieser Arbeit angegebenen Laserpulslingen wurden mit einem Autokorrela-
tor® gemessen. Der Lichtpuls wird in einem Michelson-Interferrometer mit sich selbst
korreliert (Abb. 3.14a). Durch verdndern eines Armes um Al wird ein Laufzeitunter-
schied At=Al/c erzeugt. Auf diese Weise lé8t sich der Puls mit sich selbst abtasten.

a) b) Autokorrelationsfunktion
Be_wegllches 220 ——— AKF 225fs FWHM
Prisma
Photo- 200
multiplier  NLO A Strahlteiler = 180
S,
| - R g 160-|
> »
Linse 140+
Blende 1Y Ortsfestes
Prisma 120
|
y 1004
Kontrollfenster ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
-0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6
vom Laser Zeitverzégerung 8t [ps]

Abbildung 3.14: a) Funktionsweise des Autokorrelators (Bild aus [3]). b) Gemessene
Autokorrelationsfunktion eines Laserpulses.

Da man ohne weitere Mainahmen jedoch lediglich die zeitliche Kohérenzlénge der
beiden Teilsignale messen wiirde mufl ein der Intensitét der iiberlagerten Teilpulse
proportionales Signal erzeugt werden. Durch Frequenzverdopplung in einem nicht-
linearen optischen Kristall wird die 2. Harmonische

8APE GmbH, Berlin
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Pulsform I(t) Tpuls/TAKF | AVTaxr | AUTpus
Rechteck I(t) = { e 1 1 1
0;‘t|>7—puls/2
Gauf I(t) = exp(—"25) 1 0.707 0.624 | 0.441
Secans Hyperbolicus | I(t) = sech%%) 0.648 0.486 0.315
Tpus = Pulsdauer in Sekunden (FWHM)
Taxkr = Breite der Autokorrelationsfunktion (FWHM)
Av = Breite des Frequenzspektrums in Hz (FWHM)

Tabelle 3.2: Umrechnung der AKF fiir die wichtigsten Pulsformen

Log(5t) =< I2(t) >4 + < I2(t + 6t) >4 + < AT I(t + 6t) >y, (3.10)

erzeugt und in einem Photomultiplier nachgewiesen. Eine auf diese Weise erzeug-
te Autokorrelationsfunktion 2. Ordnung ist immer symmetrisch und erlaubt keine
Aussage iiber die Pulsform. Man mufl im Gegenteil zur Berechnung der Pulslinge
eine Pulsform vorgeben. In Tabelle 3.2 sind die Konstanten zur Umrechnung der
wichtigsten Pulsformen angegeben. Fiir die Pulslangenmessung wurde die “Kolli-
neare Autokorrelation” verwendet, bei der die Teilpulse koaxial iiberlagert werden.
Der Photomultiplier miit direkt I5,(0t). Abbildung 3.14b zeigt eine gemessene Au-
tokorrelationsfunktion. Aus der Breite der AKF von 225fs errechnet sich nach Tab.
3.2 fiir die Sech? Pulsform des MIRA eine Laserpulsdauer von 146fs.

Spektrale Breite

Zur Messung der spektrale Breite ist ein Laserspektrometer? vorhanden. Es ist in
seinem Grundaufbau ein Gitterspektrometer mit Littrow-dhnlicher Konfiguration
und 200mm Fokuslédnge. Das Gitter rotiert mit einer Frequenz von 6Hz wobei bei
jeder Umdrehung ein Spektrum aus 35000 Mefiwerten aufgenommen wird. Das Spek-
trometer ermoglicht Messungen ab 5MHz Repititionsrate mit einer Wellenléngenge-
nauigkeit von +0.2nm.

YWaveScan”™ | APE GmbH, Berlin
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Kapitel 4

Zeitauflosung

Einer der Hauptanteile bei der Untersuchung der Photoemission aus diinnen Schich-

ten fallt auf die moglichst gute Bestimmung der Zeitauflosung der Apparatur. Die
zeitliche Struktur der Elektronenpulse wird durch Variation der Phasenbeziehung
zwischen Hochfrequenz und Lasersystem ermittelt (vgl. Abschnitt 3.1). Die Zeitauflosung
entspricht also der Phasenauflosung und ist im wesentlichen durch folgende Faktoren
beeinflufit:

1. Die Geometrische Auflosung
2. Lénge und spektrale Breite der Laserpulse
3. Ein Timing-Jitter in der Phasensynchronisation

4. Eine Flugzeitdifferenz aufgrund der Energieverteilung der emittierten Elektro-
nen

5. Aufgrund von Raumladung kommt es bei zu grofler Ladungsdichte zu einem
Auseinanderdriften des Elektronenpulses auf dem Weg von der Kathode zum
Phasenanalysator

6. Ein weiterer Faktor ist eine langsame temperaturbedingte Phasendrift. Sie
hat wegen der langen Zeitkonstanten (Grad/Minute) keinen direkten Einflufl
auf die Zeitauflosung, macht sich jedoch bei lingeren Mefzeiten (sehr kleine
Strome, Polarisationsmessung) storend bemerkbar

Aufgrund der Messungen von Peter Hartmann [4] wurden Antwortzeiten in der Néhe
der apparativen Auflosung der Testquelle erwartet. Deshalb wurden im Rahmen
dieser Arbeit die oben genannten Faktoren eingehend untersucht. Die Ergebnisse
fithrten im einzelnen entweder zu Anderungen an der Apparatur (mit dem Ziel der
besseren Zeitauflosung) oder zu einer genaueren Festlegung des Arbeitspunktes. Die
einzelnen Faktoren und die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiithrten Mafinahmen
werden im folgenden néher erldutert.

49
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Abbildung 4.1: Faltung aus Elektronenstrahl und Schlitzblende des Phasenanalysators.
Die gemessenen Wedlerstrome entsprechen einer Halbwertsbreite von 260um.

4.1 Geometrische Auflésung

Aufgrund der endlichen Ausdehnung von Schlitz und Elektronenstrahl ist die Auflosung
des Phasenanalysators geometrisch durch die Weite der Schlitzblende w, Strahlfleck-
grofe o und Ablenkwinkel o begrenzt. Wie bereits in [4] erwihnt kann die geome-
trische Phasenauflosung iiber

/0-2 + w? 180°
60 ~ 12 (4.1)

- L Ttano

abgeschétzt werden.

Um die Grole des Elektronenstrahlflecks auf der Schlitzblende zu ermitteln wur-
de mit Hilfe des Scanners (Abb. 3.2) die Eichung eines Wedlers vorgenommen. Uber
die Ablenkwinkel wurde dann der Strahlfleck mit der Schlitzblende “abgetastet”
und so der Radikant in Gleichung 4.1 ermittelt. Mit der gemessenen Halbwerts-
breite (0.2640.026)mm, w=20pum, a=14.9mrad und dem Abstand Schlitz-Deflektor
L=1m errechnet sich eine geometrische Phasenauflosung von 6d® ~140.1ps.

4.2 Lange und spektrale Breite der Laserpulse

Da sich eine Anderung der Linge und Energiebreite der Laserpulse beim Trans-
port durch den Lichtleiter limittierend auf die Messung auswirkt wurden Léange und
spektrale Breite der Laserpulse untersucht. Hierzu wurde der Laserstrahl hinter der
Faser aufgeteilt und gleichzeitig mit Autokorrelator und Spektrometer analysiert.
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Die Verdnderung von Pulsdauer und spektraler Breite wurde fiir verschiedene Lei-
stungen ermittelt. Abbildung 4.2 zeigt die gemessenen Laserspektren a) und die
zugehorigen Autokorrelationsfunktionen b). Es ist deutlich zu erkennen, dafl bereits
ab 20mW mittlerer eingekoppelter Leistung eine Verinderung des Spektrums durch
Selbstphasenmodulation [46] und damit verbunden eine Verlédngerung der Laserpulse
auftritt. Die Seitenbénder entstehen vermutlich durch Raman-Streuung in der Faser
[47]. Aufgrund der Dispersion D) kommt es in einer Glasfaser der Linge [ nach

At = |Dy|AN (4.2)

zu einer Verldngerung der Pulsdauer. Ein Laserpuls mit einer mittleren spektralen
Breite von A\ &~ 10nm erfihrt in einer Glasfaser mit Dy ~100psnm~'km~! (Quarz-
glas) und 1.2m Faserldnge eine Pulsverldngerung von At &~ 1.2ps.

Eine Bandbreite von 20nm bedeutet auflerdem eine Energiebreite von etwa 44meV
(bei einer Wellenléinge von 750nm), was deutlich iiber der Valenzbandaufspaltung
von 23meV des ungestressten Superlattice (SL#7) liegt. Eine zeitaufgeloste Polarisa-
tionsmessung wiirde also wegen der Energiebreite der Photonen und ihrer zeitlichen
Verteilung verfilscht. Fiir die zeitaufgeloste Messung bedeutet dies eine Begrenzung
der eingekoppelten mittleren Laserleistung auf <10mW.

Prinzipiell wére es moglich auf die Glasfaser zu verzichten und den Laserstrahl mit-
tels eines Strahlfithrungssystems aus Spiegeln und Linsen zur Testquelle zu fithren.
Hierdurch wiirde die urspriingliche Laserpulslinge von etwa 150fs beibehalten und
die mittlere Leistung kénnte erhoht werden. Beide Mafinahmen wiirden jedoch Raum-
ladungseffekte begiinstigen (vgl. Abschnitt 4.5) und die Zeitauflosung daher nicht
wirklich verbessern. Auflerdem ist fiir eine ortsfeste Abbildung ein thermisch und
optisch sehr stabiler Aufbau notwendig, weshalb fiir diese Arbeit der Lichtleiter bei-
behalten und die mittlere Laserleistung auf <10mW begrenzt wurde. Im Verlauf der
Arbeit zeigte sich, dafl alle Messungen bei Laserleistungen unterhalb dieses Grenz-
wertes durchgefithrt werden konnten.

Fiir die meisten im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten zeitaufgelosten Messungen
betrug die Laserpulslinge (0.9 & 0.1)ps.

4.3 Timing-Jitter

Bei aktiv synchronisierten Systemen kommt es aufgrund von Rauschen immer zu
einem sogenannten Timing-Jitter, d.h. zu Phasenschwankungen unterschiedlicher
Frequenz zwischen Laser und Referenzsignal. Fiir das MIRA-Synchro-Lock System
betragt dieser Timing-Jitter laut Hersteller 2ps rms. Durch duflere Einfliisse wird
der Jitter zusatzlich verstérkt.
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Laserspektren nach durchlaufen des Lichtleiters
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Abbildung 4.2: a) Nach dem Lichtleiter gemessene Laserspektren fiir verschiedene Laser-
leistungen. b) Die zugehorigen Autokorrelationsfunktionen. In den Plots sind jeweils die
Démpfung durch das Filterrad und die in die Faser eingekoppelte mittlere Leistung bzw.
die Pulsdauer(FWHM) angegeben.
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P. Hartmann konnte beim Aufbau der Testquelle bereits einige Ursachen fiir den
Jitter identifizieren und eliminieren. Die beiden wichtigsten Punkte aus [3] seien
hier kurz erwéhnt:

e Nach Einsatz eines Festfrequenzsenders mit 200Hz Bandbreite, wie er auch als
MAMI-Masteroszillator verwendet wird, konnte P. Hartmann eine wesentliche
Verringerung des Jitters feststellen [3].

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde dann der MAMI-Master direkt als
Referenzsender verwendet.

e Der Regelkolben des Deflektorresonators erzeugt Phasenschwankungen gegeniiber
der Klystronreferenz. Die Auskopplung des Referenzsignals direkt im Deflektor
filhrte zu einer weiteren Verminderung des Phasenjitters.

Nach Durchfithrung dieser und anderer Mafinahmen wurde von P. Hartmann der
Phasenjitter des Gesamtsystems iiber die Verteilung der Mefiwerte (mehrerer Mes-
sungen am selben Phasenwert) in der fithrenden Pulsflanke zu 3.7ps abgeschétzt [3].

Um den Timing-Jitter nochmals zu reduzieren wurden im Rahmen dieser Arbeit
weitere Anderungen an Signalfithrung und Lasersystem vorgenommen:

e Bewegen der SMA-Kabel! fithrt durch Anderung der elektrischen Eigenschaf-
ten zu einer Phasenverschiebung des Signals. Stéarkere Vibrationen zum Bei-
spiel in der Ndhe von Pumpen konnen so zu einer Phasenmodulation des
Referenzsignals fithren. Aus diesem Grund wurden alle Leitungen zwischen
Deflektor und Frequenzteiler durch stabilere CellFlex?-Kabel und starre Ver-
bindungen ersetzt. Abbildung 4.3a zeigt eine Messung nach der Tausch der
Leitungen. Aus der Verteilung der MeBwerte (Fehler des Mittelwerts) kann
ein Phasenjitter von etwa 2ps abgeschétzt werden, was bereits eine deutliche
Verbesserung zu [3] darstellt.

e Die Herstellerangabe von 2ps fiir den Timing-Jitter bezieht sich auf die Be-
nutzung eines Argon-lonenlasers als Pumplaser. Diskussionen mit dem Her-
steller ergaben, dafl durch Verwendung eines Pumplasers mit geringerem op-
tischen Rauschen der Timing-Jitter wesentlich reduziert werden kénnte. Aus
diesem Grund wurden im Verlauf der Arbeit zwei diodengepumpte Nd:YVO
Festkorperlaser von verschiedenen Herstellern® aufgebaut und getestet. Das
optische Rauschen eines solchen Festkorperlasers ist gegeniiber dem Argon-
[onenlaser um das Hundertfache unterdriickt.

Bereits die ersten Tests ergaben eine wesentliche Verbesserung der Phasen-
auflosung. Im Anschluff an die Tests wurde deshalb und wegen der Kompa-
tibilitdt zum bereits vorhandenen System ein VERDI 5W Laser der Firma
Coherent gekauft. Die Messung in Abbildung 4.3b ist in der heutigen Konfigu-

'RG 142, HEW Kabel
2TM
3Spectra Physics MILLENNIA bzw. Coherent VERDI
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a) GaAs0.2umKristall, MIRA mit Argon-lonenlaser b) GaAs0.2umKristall, MIRA mit VERDI
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Abbildung 4.3: Elektronenpulse aus einem 200nm-GaAs Kristalls. a) Nach Ersetzen der
HF-Signalfithrung. b) in der heutigen Konfiguration mit Festkorper-Pumplaser.

ration des Systems mit Festkérper-Pumplaser durchgefithrt worden. Deutlich
ist neben den kleineren Fehlerbalken die Verbesserung der minimal mef3baren
Pulsdauer zu erkennen. Die gemessene Halbwertsbreite hat sich von 5ps auf
2.5ps verringert. Eine Abschitzung des Jitters iiber den Mefifehler ergibt hier
etwa 200fs rms.

Der ladungsempfindliche Verstéirker des Faraday-Cups hat wegen der geforderten
Empfindlichkeit (Messung kleiner Strome) eine Integrationszeit von 1s. Folglich wer-
den Stroménderungen durch jittern der Pulsflanke fiir hohere Frequenzen in der
Amplitude unterdriickt und somit bei dieser Methode der Timing-Jitter zu klein
abgeschétzt. Um den Timing-Jitter etwas genauer bestimmen zu kénnen wurde eine
Korrelationsmessung der bereits synchronisierten Laserpulse mit dem Referenzsignal
durchgefiihrt. Hierzu wurden die Laserpulse mit einer schnellen Photodiode (25GHz
Bandbreite, vgl. [48]) aufgenommen und mit dem Referenzsignal aus dem Deflektor
verglichen. Abbildung 4.4 zeigt noch einmal das Schema der Phasensynchronisati-
on. Zusétzlich eingezeichnet ist der Aufbau zur Messung des Phasenjitters. Aus dem
von der schnellen Photodiode aufgenommenen Signal wurde die 32. Harmonische
(2.4493GHz) herausgefiltert, nachverstérkt und zusammen mit dem Referenzsignal
auf einen Mischer gegeben. Die spektrale Verteilung des Timing-Jitters wurde dann
mit einem Spektrum-Analyzer bzw. iiber Fouriertransformation des Zeitsignals be-
stimmt. Aus der spektralen Dichte S;(f) kann der Timing-Jitter o iiber

T In
oy =22 |9 / 1085010 (4.3)
27 7

berechnet werden [49][50][51]. Tk bezeichnet die Resonatorumlaufzeit, f; und f, sind
die Grenzen des Frequenzbandes fiir das der Jitter berechnet werden soll. Abbildung
4.5 zeigt die am MIRA gemessene spektrale Verteilung des Timing-Jitters. Nach 4.3
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Abbildung 4.4: Schema der Phasensynchronisation mit Aufbau zur Messung des Pha-
senjitters.
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Abbildung 4.5: Spektrale Dichte des Timing-Jitters.

errechnet sich ein Jitter von o;=240fs fiir den Frequenzbereich 50Hz-500Hz und
0;="78fs fiir den Frequenzbereich 500Hz-10kHz. Als untere Grenzfrequenz wurde
hierbei die Integrationszeit des Analog-Digital-Converters von 20ms angesetzt. Setzt
man aber richtigerweise die Integrationszeit des Mefiverstarkers von 1s als untere
Grenzfrequenz an, so ergibt sich insgesamt ein Timing-Jitter von (1.4 + 0.3)ps.
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Abbildung 4.6: a) Berechnete Flugzeitdifferenz fiir den Abstand zur Photokathode. b)
Berechntete Flugzeitdifferenz nach 10mm Flugstrecke abhéngig vom Extraktionsfeld.

4.4 Flugzeitdifferenz und Energieverteilung der
Elektronen

Die aus einer NEA-Photokathode emittierten Elektronen sind nicht monochroma-
tisch sondern besitzen kinetische Energien, die von OmeV bis zum Wert der negativen
Elektronenaffinitét reichen kénnen [52][10]. Eine unterschiedliche kinetische Energie
der Elektronen beim Austritt aus der NEA-Oberflache fiihrt jedoch beim Beschleu-
nigungsprozel in der Kanone zu einer Flugzeitdifferenz, wodurch Elektronen mit
verschiedenen kinetischen Energien zu unterschiedlichen Zeiten am Phasenanalysa-
tor ankommen.

Die Energieverteilung hiangt stark von der Beschaffenheit der Halbleiterkathode und
vom Zustand der Kristalloberfliche ab. So ist einerseits bei frisch aktivierter Kri-
stalloberfliche (vgl. 2.4) die erreichbare Elektronenaffinitidt und damit die kinetische
Energie der emittierten Elektronen stark von der Dotierung im Bereich der Ober-
fliche abhéngig. Andererseits verringert sich mit zunehmenden Alterung der Ak-
tivierungsschicht (Cs,O,) auch die NEA und damit die Verteilung der kinetischen
Energie der Elektronen.

Die Flugzeitdifferenz kann fiir die in [10] angegebenen Energiebreiten AE=70meV
und AE=250meV unter Annahme eines konstanten Beschleunigungsfeldes abgeschétzt
werden. Abbildung 4.6a zeigt die berechnete Flugzeitdifferenz fiir einen Energieun-
terschied von 250meV und ein Extraktionsfeld von 0.89MV/m. In Abbildung 4.6b
ist die Abhéngigkeit der Flugzeitdifferenz vom Beschleunigungsfeld dargestellt.

Die Tatsache, dafi die Elektronen hier energetisch “sortiert” werden, wird bei der
Diskussion der Meflergebnisse eine wesentliche Rolle spielen.
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Abbildung 4.7: Punkte: Gemessene Pulsléinge in Abhéngigkeit von der Pulsladung. Durch-
gezogene Linie: Modellrechnung fiir Pulsverbreiterung aufgrund von Raumladung.

4.5 Raumladung

Bei zu hoher Ladungsdichte kommt es aufgrund von Raumladungseffekten zu einer
Verbreiterung der Elektronenpulse auf dem Weg von der Kathode zum Phasenana-
lysator. In Abbildung 4.7 ist die Pulsldnge in Abhéngigkeit von der Pulsladung
dargestellt. Bei den hier eingetragenen Punkten handelt es sich um MeBiwerte der
Superlattice-Kathode SLSA#4. Die Pulsladungen sind Mittelwerte der Integration
mit 76MHz Pulswiederholrate.

Reduziert man die Pulsladung unter einen bestimmten Grenzwert (hier 0.01fC),
so hingt die Pulslange nur noch wenig von der Pulsladung ab und die Verbreiterung
des Elektronenpulses kann vernachléassigt werden. Da der Effekt von der Ladungs-
dichte abhéngt variiert der Grenzwert mit der Pulslinge und somit mit auch mit
dem Kristalltyp.

Um den Effekt besser abschéitzen zu kénnen wurde anhand einer einfachen Modell-
rechnung das longitudinale Auseinanderdriften von Punktladungen aufgrund elek-
trostatischer AbstoBung betrachtet. Transversale Effekte sowie die Beschleunigungs-
strecke wurden in dieser Rechnung nicht beriicksichtigt. Die durchgezogene Linie in
Abbildung 4.7 zeigt das Ergebnis der Modellrechnung. Die Kurve wurde durch Va-
riation der Anfangspulsldnge an die MefSwerte angepaflt.

Um den Raumladungseffekt zu eliminieren wurde fiir jede Kathode die Pulsla-
dung analog zur Messung in Abbildung 4.7 variiert. Die Extraktionszeit ergibt sich
aus dem Bereich der Kurve, in dem die Pulslénge nicht mehr von der Pulsladung
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abhéngt.

4.6 Phasendrift

Vergleich Phasendrift - Temperaturdrift im Laserlabor am 1.3.99
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Abbildung 4.8: Gleichzeitige Messung von Phasenlage der Elektronenpulse und Raum-
temperatur. Die Messung ergibt eine Drift von 5° in der Phase pro 1° Temperaturédnderung.

Zusétzlich zum Phasenyitter wurde eine langsame Phasendrift von etwa 0.5°-1° /min
beobachtet, die sich besonders bei langeren Mefizeiten bemerkbar macht. Hier wurde
als Ursache eine Temperaturabhéngigkeit der Signallaufzeiten und der Frequenztei-
lung ermittelt. Abbildung 4.8 zeigt einen Vergleich von Phasendrift und Raum-

temperatur. Der Vergleich der beiden Messungen ergibt eine Phasendrift von etwa
5.7ps/°C.

Die Phasendrift relativ zur Deflektorhochfrequenz ist auf eine temperaturbedingte

Anderung der Signallaufzeiten und der Phasenlage nach der Frequenzteilung zuriick-
zufithren:

e Die uspriinglich verwendeten HF-Kabel vom Typ RG 142* haben einen Tem-
peraturkoeffizienten von 0.367°Phase K 'm~"' [53]. Bei einer Kabellinge von
etwa 12m ergibt sich eine Laufzeiténderung von ~5ps/°K.

4Hersteller HEW Kabel
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Abbildung 4.9: Temperatur von Testquellenraum und Frequenzteiler-Baustein nach er-
folgter Temperaturstabilisierung. Deutlich ist die Erh6hung der Amplitude nach Umschal-
ten der Klimaanlage zu erkennen. Der Frequenzteiler wird von dem zweiten Laserkiihler
standig auf 0.1°C Amplitude gehalten.

e Mit den Lingenausdehnungskoeffizienten von 23.8:107¢/°K fiir Aluminium
und ~16-107%/°K fiir VA-Stahl ergibt sich durch Lingenénderung der Strahlfiihrung

eine Laufzeitdnderung von 0.5ps/°K.

e Bei einem Festfrequenzteiler wie er hier verwendet wird kommt iiblicherwei-
se ein einflankengetriggertes Flip-Flop zum Einsatz. Eine temperaturbedingte
Anderung der Ubertragungskennlinien der verwendeten Gatter fithrt zu einer
Verschiebung des Triggerlevels und somit zu einer Anderung der Phasenlage.
Bei dem durch 32 geteilten Signal bedeutet das eine 32fache Anderung der
Phasenlage. Durch gezielte Temperaturdnderung konnten Phasendnderungen
von mehreren °Phase pro °K erzeugt werden.

Zur Verringerung der Temperatureffekte wurde neben des Ersetzens der Leitungen
(vgl. Abschnitt 4.3) eine Temperaturstabilisierung des Testquellenlabors und des
Frequenzteilers realisiert. Eine erweiterte Kontrolleinheit der Klimaanlage erlaubt es
die Amplitude der Raumtemperatur auf 0.2-0.3°C zu begrenzen. Der Frequenzteiler
wurde in ein Kupfergehduse gefait und mittels eines Kiihlaggregats auf ~0.1°C sta-
bil gehalten. Abbildung 4.9 zeigt Temperaturmessungen von Testquellenlabor und
Frequenzteiler nach erfolgter Stabilisierung. Bei der Labortemperatur ist deutlich
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das Abschalten der Stabilisierung am Ende der Messung zu erkennen. Die Tempera-
turkontrolle ist umschaltbar, um den Kompressor der Klimaanlage in den Mefipausen
nicht unnétig zu belasten.

4.7 Effektive Zeitauflosung

Nachdem wie in 4.5 gezeigt, durch geeignete Wahl der Pulsladung ein Verbreitern
der Elektronenpulse durch Raumladungseffekte vermieden werden kann und die Pha-
sendrift aufgrund der in 4.6 beschriebenen Temperaturstabilisierung vernachléssigt
werden kann, ist die apparative Zeitauflosung im wesentlichen durch drei Faktoren
limitiert:

5tAPP = \/5t2 + 5t%ase7‘puls + 5t3itt€7’ (44)

Geometrie

Mit den im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Werten ergibt sich eine apparative
Zeitauflosung von:

Ot apy = (2.0 £ 0.4)ps (4.5)

Um die Zeitauflosung der Messung zu erhalten mufl zur apparativen Zeitauflésung
noch die Flugzeitdifferenz 0ty gz¢i¢ hinzugerechnet werden:

0t = /084, + 6thygmet (4.6)

App

Aus Abbildung 4.6b lassen sich fiir die in [10] beschriebene Strained-Layer-Photokathode
Flugzeitdifferenzen zwischen 0t pjygzc4=0.8ps und 0t pyug.cir=1.8ps ablesen, was eine
Zeitauflosung der Messung zwischen 0t=1.6 und dt=3.0ps bedeutet.



Kapitel 5

Ultrakurzzeit-Spektroskopie

Ziel der Untersuchungen war es, die Messungen von P. Hartmann [4] mit verbes-
serter Apparatur zu fortzufiihren und Depolarisation auch fiir Elektronenpulse aus
diinnen Schichten (<200nm) nachzuweisen. Es sollte versucht werden, die aus Photo-
lumineszensmessungen bekannten Spinrelaxationszeiten im Elektronenpuls zu {iber-
priifen. Weiterhin wurden in Zusammenarbeit mit der Nagoya University (Nagoya,
Japan) neuentwickelte hochpolarisierte Superlatticephotokathoden an der Testquel-
le vermessen um sie mit den zur Zeit verwendeten Strained Layer Photokathoden
vergleichen zu konnen. Da die Ergebnisse der Superlattice Fotokathoden sich nicht
wesentlich von denen der Strained Layer Kathoden unterscheiden wurde auf die Dar-
stellung in diesem Kapitel verzichtet. Der Vollsténdigkeit halber sind die Messungen
aber in Anhang A beschrieben.

Im Verlauf der Arbeit zeigte sich, dal die gemessene Pulsdauer der aus den diinnen
Schichten emittierten Elektronenpuls mit verbesserter Zeitauflosung der Appara-
tur immer kiirzer wurde. Mit der in 4.7 angegebenen Zeitauflosung war schlie8lich
die ohne Neukonstruktion der Apparatur mogliche Messgenauigkeit erreicht. Die
Ubereinstimmung der gemessenen Pulsdauern mit der in Kapitel 4 abgeschétzten
Zeitauflosung liel vermuten, dafl die tatséchliche Pulsdauer der Elektronenpulse
deutlich kiirzer sein miifite, was eine Interpretation der Messungen erschwert. Aus
diesem Grund wurde in Zusammenarbeit mit der St. Petersburg State Technical Uni-
versity zusétzlich zu den Messungen an hochpolarisierten diinnen Schichten die Pul-
santwort von undeformierten GaAs-Photokathoden unterschiedlicher Schichtdicke
und Dopingkonzentration vermessen. Anhand der hierbei gewonnen Daten werden
in diesem Kapitel Diffusionsprozess und Antwortzeit diskutiert.

Im folgenden wird zunéchst die Aktivierung der Photokathoden, d.h. das Erreichen
der NEA, noch einmal kurz erldutert. Der Aktivierungsprozess ist einheitlich fiir
alle untersuchten Photokathoden. Anschliefend werden in Abschnitt 5.2 die an der
Strained Layer GaAsP-Kathode durchgefiihrten Messungen diskutiert. Abschnitt 5.3
beschéftigt sich mit Messungen an Photokathoden unterschiedlicher Schichtdicke

61
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und den Folgerungen fiir das Diffusionsmodell. Abschnitt 5.4 enthélt schliesslich
eine Abschitzung der Oberflaichenrekombinationsgeschwindigkeit auf der Basis der
Messergebnisse. Die Messungen an Superlattice-Photokathoden von der Nagoya Uni-
versity werden in Anhang A beschrieben. Die Ergebnisse aus den Abschnitten 5.2,
5.3 und 5.4 wurden zusammen mit K. Aulenbacher in ”Journal of Applied Physics”
veroffentlicht [11] (im Anhang).

5.1 Aktivierung der Photokathoden

Die Aktivierung der Photokathoden (vgl. 2.4.1) geschieht unter Ultrahochvakuum
(UHV) in der seitlich an die Elektronenkanone angebrachten Praparationskammer
(vgl. 3.3). Zur Reinigung der Oberfliche werden die Photokathoden langsam auf
580°C erhitzt und nach Erreichen der Temperatur fiir ca. 30 Minuten ausgeheizt.
Nach dem Abkiihlen wird dann eine etwa eine atomare Monolage dicke Schicht aus
Casium und Sauerstoff adsorbiert. Das Césium wird hierbei aus einem Dispenser-
schiffchen verdampft und der Sauerstoff aus einem Vorratsgefaf3 iiber ein Nadelventil
zugegeben. Eine in der Préparationskammer angebrachte Ringanode erzeugt ein Ex-
traktionsfeld an der Oberfliche der Photokathode. Wahrend der Aktivierung wird
mit einem Diodenlaser (598nm) Photoemission angeregt und der in die Photokatho-
de nachfliessende Elektronenstrom gemessen. Das Verhéltnis zwischen Cs und O,
wird auf maximalen Emissionsstrom bzw. Quanteneffizienz eingestellt. Die Aktivie-
rung ist beendet, wenn die Quantenausbeute ihr Maximum erreicht hat und wieder
zu sinken beginnt. Nach einer erfolgreichen Aktivierung wird die Photokathode mit-
tels UHV-Manipulator in die Elektronenkanone transferiert.

5.2 Uniaxial deformierter GaAs;q;Pos-Kristall

Der uniaxial deformierte (strained layer) GaAsP-Kristall ist der zur Zeit in der
Quelle polarisierter Elektronen am MAMI fiir Experimente mit hoher Elektronen-
strahlpolarisation verwendete Kathodentyp [2][14][54]. Die am Joffe-Institut in St.
Petersburg hergestellten Photokathoden dieses Typs liefern durchschnittlich eine
mittlere Polarisation von etwa 80-85% bei einer Quanteneffizienz von 0.1-0.2%. Im
Verlauf dieser Arbeit wurden verschiedene strained layer Photokathoden dieses Typs
untersucht. Der Kristall anhand dessen die Ergebnisse dieser Untersuchungen hier
dargestellt sind tragt die Bezeichnung X2153. Abbildung 5.1 zeigt den Aufbau einer
solchen Photokathode.

Die oberste Lage ist eine As-Kappe. Sie dient zur Passivierung der Oberfliche und
verdampft beim ersten Ausheizen. Darunter befindet sich die 150nm dicke “akti-
ve” GaAsgosPo.o5-Lage, die auf eine 1000nm dicke GaAsg7Pg3-Schicht epitaktisch
aufgebracht ist. Darunter befindet sich ein Superlattice aus 10 Schichtpaaren um
den Einflul von Storstellen im GaAs-Substrat zu verringern. Zwischen Superlat-
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Abbildung 5.1: Schema des Schichtaufbaus eines uniaxial deformierten GaAsP-Kristalls
vom Typ X2153.

tice und GaAs-Substrat bilden drei Lagen den Ubergang zur gewiinschten Gitter-
konstanten (vgl. 2.2.1). Alle Schichten besitzen eine Mg-Dopingkonzentration von
7-10'"Atomen /cm?. Nur an der Oberfliche GaAsgg5P.05-Schicht befindet sich eine
etwa 10nm dicke Lage mit einer erhohten Dopingkonzentration von 1-10' Atomen /cm?.
Dieses sogenannte “Gradientendoping” soll einerseits eine hohe NEA an der Ober-
flache ermdoglichen und andererseits im Kristallvolumen die Anzahl der Streuzentren
gering halten. Durch eine niedrige Anzahl an Streuzentren soll die Wahrscheinlich-
keit einer Spinrelaxation durch den BAP-Prozefl auf dem Weg der Elektronen zur
Kristalloberflache klein gehalten werden (vgl. 2.7).

5.2.1 Pulsantwort und Polarisationsspektrum

Wie zu Anfang des Kapitels erwédhnt, wurden mit zunehmender Verbesserung der
Zeitauflosung der Testquelle auch die gemessenen Pulslangen immer kiirzer. Abbil-
dung 5.2 zeigt die Pulslinge der aus der Strained Layer Photokathode emittierten
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Abbildung 5.2: Pulslinge in Abhéingigkeit von der Pulsladung

Elektronenpulse in Abhéngigkeit von der Pulsladung. Die Pulslinge 148t sich zur
Pulsladung 0 hin auf 2.4ps extrapolieren, was der in Abschnitt 4.7 abgeschétzten
Zeitauflosung der Apparatur entspricht. Trotz der im Rahmen dieser Arbeit deut-
lich verbesserten Zeitauflosung von 0t ~ 5,5ps auf ot < 2,4ps ist die tatsdchliche
Pulslange nicht messbar. Immerhin kann die apparative Auflésung als Obergrenze
der Antwortzeit der Strained Layer Photokathoden angegeben werden:

tresponse < 27 4p3 (51)

Das Polarisationsspektrum der X-2153 Photokathode ist in Abbildung 5.3 darge-
stellt. Abgebildet sind der zeitliche Polarisations- sowie Intensitdtsverlauf des im
Phasenanalysators detektierten Elektronenpulses. Die Messpunkte bilden Mittel-
werte aus mehreren Spektren wobei jedes Polarisationsspektrum aus mindestens 20
Einzelmessungen besteht. Die eingezeichneten Fehlerbalken beziehen sich auf den
statistischen Fehler der Mottmessung. Der statistische Fehler der Intensitéten fallt
wegen der hoheren Zahlraten und Datenmengen kleiner aus als die Grosse der darge-
stellten Messpunkte. Der Fehler auf der Zeitachse wird sowohl fiir Intensitét als auch
fiir Polarisation von der apparativen Zeitauflosung dominiert. Zur Verdeutlichung
ist in der Abbildung die in 4.7 abgeschétzte Zeitauflosung als einzelner Fehlerbalken
eingetragen.
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Abbildung 5.3: Polarisationsspektrum von X-2153.

Aus der Messung ergibt sich eine Anfangspolarisation von etwa 85%, die iiber die
Pulsdauer auf etwa 78% abnimmt. In dem an der Testquelle gemessen Polarisations-
spektrum ist also unter Beriicksichtigung der Messfehler eine relative Abnahme der
Polarisation um 4,5% in einem Zeitraum von 2,5ps zu erkennen. Weiterhin ist zu
bemerken, dass die maximale im Puls gemessene Polarisation lediglich bei 85% liegt.
Mit der Annahme 5.1 wiirde sich anhand der vorliegenden Resultate eine Depola-
risationszeiten von 7 <30ps ergeben, was deutlich von den mittels zeitaufgeldster
Photolumineszensmessung (vgl. 2.7.4) an Strained Layer GaAs-Photokathoden er-
mittelten Spinrelaxationszeit abweicht. Diese werden z.B. bei [9] mit 7 ~105ps an-
gegeben.

Nimmt man die an der Depolarisation beteiligten Mechanismen als unabhéngig
an, so lédsst sich die an den emittierten Elektronen gemessene mittlere Polarisati-
on schreiben als:

P="P-K K, (5.2)

Hierbei beschreibt der Faktor K; die Depolarisation wahrend des Transports der
Elektronen an die Kristalloberfliche und K, die Depolarisation bei der Emission
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durch die Bandbiegungszone. In Abschnitt 2.7.3 wurde die mittlere Polarisation in
der Photoemission numerisch abgeschétzt. Aus Abbildung 2.13 kann man entneh-
men, dass die mittlere Polarisation nach durchqueren einer 150nm dicken aktiven
Schicht noch etwa K; ~ 0.99 des Anfangswertes entspricht (Transportdepolarisati-
on). Demnach wire bei den hier untersuchten Photokathoden der griossere Anteil
an der Depolarisation dem Durchqueren der Bandbiegungszone (K.) zuzuordnen.
Die Photoemission aus einem NEA Strained-Layer Kristall kann demnach in Erwei-
terung von Spicer s 3-Stufenmodell als ein 5-Stufenprozess betrachtet werden [55],
bestehend aus:

1. optischem Pumpen der Elektronen ins Leitungsband
2. Diffusion der Elektronen an die Oberfliche
3. Einfang der Elektronen in der Bandbiegungszone

4. Energierelaxation der Elektronen in dem durch die Bandbiegungszone geform-
ten Potential

5. Austritt der Elektronen ins Vakuum

Fiir die an MAMI verwendeten hochpolarisierten Fotokathoden wire also der Haupt-
anteil an der Depolarisation in Stufe 4 zu suchen.

5.2.2 Polarisation und Energieverteilung

Eine Erklarung fiir das in Abbildung 5.3 dargestellt Polarisationsspektrum koénn-
te eine Emergiekorrelierten Depolarisation der Elektronen beim Durchqueren der
Bandbiegungszone liefern. Wie in 4.4 beschrieben, werden die aus der Photoka-
thode emittierten Elektronen im Beschleunigungsfeld der Elektronenkanone ener-
getisch sortiert. Die im Rahmen dieser Arbeit aufgenommenen “zeitaufgelosten”
Spektren stellen also eigentlich eine Faltung dar aus Antwortfunktion der Photo-
kathode und Energieverteilung der Elektronen. 1983 veroffentlichten Kirschner et
al. die ersten energiekorrelierten Polarisationsmessungen an NEA GaAsP Photo-
kathoden [15]. Aufgrund der unterschiedlichen Beschaffenheit der Kathoden ([15]
verwendeten undeformierte GaAsggPg4 Kristalle mit 5um Schichtdicke) sind de-
ren Ergebnisse nicht direkt auf die in dieser Arbeit untersuchten Photokathoden
anwendbar. Die Existenz einer energiekorrelierten Depolarisation bei NEA GaAsP-
Photokathoden konnte von [15] aber nachgewiesen werden. Auf dem “Internatio-
nal Workshop on Polarized Sources And Targets” 1999 in Erlangen prisentierten
Mamaev et al. energiekorrelierte Intensitéits- und Polarisationsmessungen an einer
Strained Layer GaAs Photokathode [10]. Abbildung 5.4 zeigt eine solche auf dem
Workshop présentierte PEDC (Polarization versus Energy Distribution Curve). In
der PEDC sind Elektronenpolarisation und relative Intensitit in Abhéngigkeit von
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Abbildung 5.4: PEDC eines strained layer GaAs, gemessen von Y. Mamaev. Dargestelt
sind Intensitét (druchgezogene Kurve) und Polarisationswerte fiir zwei verschiedene An-
regungsenergien (Quadrate und Dreiecke). Die Energiewerte beziehen sich auf das hochste
Valenzbandniveau I'8 (vgl. 2.1).

der Elektronenenergie dargestellt. Die niedrigste in einer solchen Verteilung vorkom-
mende Energie ist durch die Aktivierung und den anschliefenden Alterungsprozess,
d.h. durch die NEA, begrenzt. Der grosste mogliche Energiewert entspricht der bal-
listischen Emission von Elektronen, die aus den obersten Valenzbandniveaus ins
Leitungsband gepumpt wurden. Die angegebenen Energiewerte beziehen sich auf
das Valenzbandmaximum I'8 (vgl. 2.1).

Die fiir die Messungen in [10] verwendete Photokathode ist in Bezug auf die Dicke
der aktiven Schicht, deren uniaxiale Deformation und die Dopingkonzentration gut
vergleichbar mit den an MAMI verwendeten Strained Layer Photokathoden. Die
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Photokathode in [10] wurde ebenfalls am Joffe-Institut in St. Petersburg hergestellt.
Im nachfolgenden Abschnitt soll nun gezeigt werden, dass sich der Verlauf der Po-
larisation in Abbildung 5.3 mit Hilfe der Ergebnisse aus [10] (Abb. 5.4) und den im
Rahmen dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnisse iiber die Testquelle rekonstruieren
lasst.

5.2.3 Scheinbare Transportdepolarisation im Strained Layer

Unter der Annahme, dass das Energiespektrum in Abbildung 5.4 fiir die gegebe-
nen Strained Layer NEA-Photokathoden in etwa vergleichbar ist, lassen sich die
Verteilung der Energie, sowie zugehorige Intensitéit I(E) und Polarisation P(E) ex-
trahieren. Durch die Flugzeitdifferenz in der Testquelle, die von der Energie der
Elektronen beim Austritt aus der Kristalloberfliche abhéngt, werden die Verteilun-
gen in I(t(E)) und P(t(E)) transformiert. Der Beitrag der Diffusion im Kristall {iber
Schichtdicke d und Diffusionskonstante D, sowie die apparative Auflésung dt, fithren
bei Messungen mit der Testquelle schlieflich zu Spektren der Form I(t(E),0t,d,D)
und P(t(E),dt,d,D). Sind die Verteilungen I(t(E)) und P(t(E)) bekannt, so kann man
Diffusionseffekt und apparative Auflosung durch Faltung bestimmen.

Die aus der Kurve fiir E;,,=1.472eV in Abbildung 5.4 abgelesenen Werte sind in
Tabelle 5.1 zusammengefasst. In der Abbildung ist zu erkennen, dass einerseits al-

0 meV | 0,05 | 63%
32meV | 0,2 | 68%
63 meV | 0,7 | 68%
89 meV | 0,8 | 73%
126 meV | 0,4 | 75%

Tabelle 5.1: Aus Abb. 5.4 extrahierte Werte fiir I(E) und P(E).

le Elektronen mindestens 66meV beziiglich Eg4,, verloren haben und andererseits
Elektronen mit dem grossten Energieverlust (hier 170meV) eben auch die niedrig-
ste Polarisation aufweisen. Fiir die folgende Abschétzung wurde der Punkt mit der
niedrigsten Polarisation als Nullpunkt der Energieskala gewéhlt. Nach 4.4 kann die
Energiedifferenz in eine Flugzeitdifferenz umgerechnet werden. Die daraus resultie-
rende relative Ankunftszeit to,, am Deflektorcavity sowie I(t(E)) und P(t(E)) sind
in Tabelle 5.2 dargestellt. Den Elektronen mit der grossten kinetischen Energie wur-
de hierbei der Nullpunkt der Zeitskala zugeordnet. Die Verteilungen aus Tabelle 5.2
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Ekin toa | I(H(E)) | P(t(E))
126 meV | 0 ps 0,4 1
89 meV | 0,21 ps 0,8 0,97
63 meV | 0.4 ps 0,7 0,91
32 meV | 0,6 ps 0,2 0,91
OmeV | 132ps| 0,05 0,84

Tabelle 5.2: Spektren I(t(E)) und P(t(E)).

150nm strained layer
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Abbildung 5.5: Kurven I(t(E)) und P(t(E)) aus Tabelle 5.2.

sind in Abbildung 5.5 nochmals graphisch aufgetragen. Aus der Energieverteilung
der Elektronen beim Austritt aus der Kristalloberflache entsteht also durch die Mes-
sung an der Testquelle eine zeitliche Verteilung, die bereits wie ein Elektronenpuls
aussieht. Wenn man nicht weiss, wie die Kurve zustande gekommen ist, wird man
falschlicherweise eine Depolarisation von 10% in 1,3ps annehmen.

Als néchstes sollen die Diffusion und eine apparative Auflosung von 2,0ps einge-
schaltet werden. Dazu wurde die Pulsantwort eines 150nm dicken Epilayers mit
Hilfe des Diffusionsmodells (vgl. 2.6) berechnet. Die Simulation der Pulsantwort
ist in Abbildung 5.6 zu sehen. Die fiir die Berechnung verwendete Diffusionskon-
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Pulsantwort fiir d=150nm und D=40cm’/s
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Abbildung 5.6: Nach dem Diffusionsmodell berechnete Pulsantwort fiir Schichtdicke
d=150nm und Diffusionskonstante D=40cm?/s.

stante D=40cm?/s resultiert aus Messungen an Photokathoden unterschiedlicher
Schichtdicken, die in Kapitel 5.3 beschrieben werden. Als Simulation der apparati-
ven Auflosung dient eine 2ps breite Gaussverteilung.

Die aus Abbildung 5.5 extrahierten Werte fiir I(t(E)) und P(t(E)) werden nun
nacheinander mit Kurve 5.6 gefaltet. Wegen Gleichung 7?7 wird hierbei die Trans-
portdepolarisation wiahrend der Diffusion als vernachlassigbar angenommen. Wird
anschliessend noch mit der Normalverteilung gefaltet, erhélt man die Verteilungen
I(t(E),0t,d,D) und P(t(E),0t,d,D). Das Ergebnis der Simulation ist in Abbildung 5.7
dargestellt. Eingezeichnet sind die Simulationsergebnisse, die Messdaten aus Abbil-
dung 5.3 und zum Vergleich die Pulsantwort aus dem Diffusionsmodell. Das Maxi-
mum der Intensitit dient hierbei als Referenz fiir die Normierung der Daten, sowie
als Nullpunkt der Zeitskala.

Die Verteilung der Intensitét ldsst leider keine Schlussfolgerung zu, da sie im we-
sentlichen durch die apparative Auflosung dominiert wird. Der starke Abwértstrend
der Polarisation bei positiven Zeiten ist ebenfalls mit Vorsicht zu bewerten. Hier
konnen als Ursache unterschitzte Intensititswerte bei Extraktion der Daten aus
Abbildung 5.4 oder Artefakte aus der numerisch Faltung in Frage kommen. Im
Zeitbereich der Polarisationsmessung kann man jedoch von einer akzeptablen Uber-
einstimmung zwischen Simulation und Messdaten ausgehen. Damit sind die Daten
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Abbildung 5.7: Aus Tabelle 5.2 berechnetes Intensitiits- und Polarisationsspektrum un-
ter Beriicksichtigung von Diffusionseffekt und aparativer Auflosung der Testquelle. Die
durchgezogenen Linien entsprechen den Verteilungen I(t(E),0t,d,D) und P(t(E),0t,d,D),
wie sie aus der Simulation hervorgehen. Die Messdaten (aus Abb. 5.3) sind als Datenpunk-
te eingezeichnet. Zum Vergleich ist die nach dem Diffusionsmodell berechnete Pulsantwort
gestrichelt dargestellt.

konsistent mit der Annahme, dass die bei Messungen an der Testquelle an der Strai-
ned Layer GaAsggs5Pg.05-Photokathode beobachtete Depolarisation hauptséchlich
auf eine Energiekorrelierte Depolarisation beim Durchqueren der Bandbiegungszone
zuriickzufiihren ist.

5.3 Photokathoden unterschiedlicher Schichtdicke

Um trotz der limitierten Zeitauflosung eine Aussage iiber Diffusion und zu erwar-
tende Antwortzeiten zu versuchen wurden Antwortzeiten von Photokathoden unter-
schiedlicher Schichtdicke gemessen. Da hierbei der Prozess der Photoemission selbst
und nicht die Depolarisation untersucht werden sollte, wird in diesem Abschnitt
auf die Darstellung von Polarisationsmessungen verzichtet. Die Messungen wurden
mit Unterstiitzung durch Mitarbeiter der St. Petersburg State Technical University
(SPTU), an der Testquelle durchgefithrt. Alle fiir diese Untersuchung verwende-
ten Photokathoden wurden am Joffe Institut in St. Petersburg mit MOCVD! bzw.

'Metal-Organic Chemical Vapor Deposition
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MBE?-Methode hergestellt und uns von der SPTU zur Verfiigung gestellt.

Um Einfliisse durch die besondere Beschaffenheit hochpolarisierter Photokathoden
wie Strained Layer oder Superlattice zu vermeiden, wurden hier einfache GaAs-
Photokathoden verwendet. Bereits vorhanden waren die in [3] untersuchten GaAs-
Photokathoden mit Schichtdicken von 200nm und 400nm. Beide mit MOCVD-
Technik hergestellt und einer Dopingkonzentration von etwa 4 - 10®¥cm™ in der
aktiven Schicht. Die aktive Schicht ist bei diesen Kristallen auf einer 300-500nm
dicken Pufferlage GaAs aufgewachsen. Diese Pufferschicht enthélt eine geringere
Dopingkonzentration als die aktive Schicht und hat somit ein niedrigeres Leitungs-
bandniveau. Abbildung 5.8 zeigt schematisch die relative Lage der Energieniveaus.

Pufferschicht aktive Schicht

Abbildung 5.8: Schematische Darstellung der Energiebénder fiir die in [3] verwendetn
GaAs-Photokathoden.

Leitungsbandelektronen kénnen also von der aktiven Schicht in die Pufferschicht
“abfliesen” , der umgekehrte Weg ist wegen der Potentialstufe nicht moglich. Auf die-
se Weise ist sichergestellt, dass keine Leitungsbandelektronen an der Grenzschicht
zum Pufferlayer reflektiert werden und so die Antwortzeit “kiinstlich” verlangern.

Beide Photokathoden wurden erneut an der Testquelle mit der zu [3] verbesser-
ten Zeitauflosung vermessen. Die Abbildungen 5.9a und 5.9b zeigen Pulsantworten
der beiden Kathoden. Bei der 400nm Schicht ist bereits deutlich eine durch Dif-
fusion geformte Pulsflanke zu erkennen. Auch bei der 200nm Schicht kann man
eine Asymmetrie in der Pulsform erkennen. Das Intensitatsprofil ist hier also nicht
mehr vollstéindig von der apparativen Auflosung dominiert. Die Schichtdicke, bei der
die Antwortzeit der Photokathode der Zeitauflosung entspricht, kann also etwa bei
200nm vermutet werden.

2Molecular Beam Epitaxy
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GaAs-Photokathoden mit homegener Dopingkonzentration:
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Abbildung 5.9: Gemessene Pulsantwort von undeformierten GaAs-Photokathoden. In
Abbildung d) sind zum Vergleich die Modellrechnung mit und ohne Beriicksichtigung
einer Rekombinationslebensdauer von Trerompination=100ps eingezeichnet. Fiir die diinnen
Schichten ist der Einfluss des Rekombinationsterms vernachléssigbar.
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Fiir die weiteren Untersuchungen wurden am Joffe Institut Photokathoden mit den
Schichtdicken 100nm, 300nm, 1000nm und 1600nm hergestellt. Um besser mit den
Strained Layer Photokathoden vergleichen zu konnen, haben diese Kristalle den-
selben Gradienten in der Dopingkonzentration wie die Kristalle des Typs X-2153.
Sie betrdgt im Kristall 7 - 107em™ und 10%cm ™2 an der Oberfliche (vgl. Abb.
5.1). Bei diesen Photokathoden wurde die aktive Schicht jeweils mit MBE-Technik
auf intrinsisches GaAS-Substrat aufgebracht. Das Leitungsbandniveau der aktiven
Schicht liegt daher ebenfalls hoher als das des GaAs-Substrats. Fiir die Leitungsban-
delektronen bestehen also ebenfalls die in Abbildung 5.8 dargestellten Bedingungen.
Pulsantworten dieser Photokathoden sind in den Abbildungen 5.9¢-f dargestellt.

An die Messdaten wurden die mittels Diffusionsmodell (vgl. 2.6) berechneten Pul-
santworten angepasst. Die Absorptionskonstante von GaAs bei einer Lichtwellenlénge
von 850nm wurde mit o = 7 - 103em ™! angesetzt. Als Zeitauflssung wurde fiir alle
Photokathoden 7,,;,, = 2,3ps gewdhlt. Die Diffusionskonstante diente als Fitpara-
meter fiir die Anpassung. Hierbei muss allerdings die Diffusionskonstante nach der
Dopingkonzentration unterschieden werden. Als weitere Randbedingung wurde an-
genommen, dass die Ladungsdichte an beiden Grenzschichten verschwindet. Fiir jede

Schichtdicke t1/2 tf too

Kathode d[nm] exp modell | exp modell exp modell
GaAs m. 100 24 23 |21 21 |33407 30
grad. Dop. 300 36 37 |56 57 |66+10 69
1000 6,0 5,3 31 28 4345,0 43
1600 5,1 5,3 30 33 7611 76
GaAs m. 200 3,0 3,3 42 4.6 4,6+0,7 5,8
hom. Dop. 400 49 5,3 16 15 15420 14
Strained GaAsP 150 24 23 |25 31 |26+1,0 31

Tabelle 5.3: Wertetabelle fiir ¢, 5, ¢y und tgo.
Photokathode wurden aus den Messdaten die folgenden Werte ermittelt:
e Die Halbwertsbreite 7, /;
e Die Zeit tf in der die Intensitdt auf 10% des Maximalwertes abgefallen ist

e Das Zeitinterval tgy in dem 90% der Pulsladung enthalten sind
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Hierbei war fiir die beiden Schichtdicken 1000nm und 1600nm eine Extrapolation
der Pulsantwort mit dem Diffusionsmodell notwendig. Wegen des begrenzten Pha-
senhubs des Phasenanalysators (vgl. 3.1) konnte nicht der komplette “Diffusions-
schweif” ausgemessen werden. Dieser enthélt bei den dicken Schichten aber einen
nicht vernachléssigbaren Anteil der Pulsladung. Die Abbildungen 5.9e und 5.9f zei-
gen die beiden Pulsantworten fiir 1000nm und 1600nm Schichtdicke. Abbildung 5.9f
zeigt zusatzlich einen Vergleich zwischen Modellrechnungen mit und ohne Bertick-
sichtigung einer Rekombinationslebensdauer. Fiir die Anpassung an die Messdaten
war hier die Einfithrung einer Rekombinationslebensdauer von Trerompination =100ps
notwendig. Mithilfe des Rekombinationsterms lésst sich der Pulsverlauf durch das
Diffusionsmodell wieder hinreichend gut beschreiben. Hochreines GaAs sollte eigent-
lich eine Rekombinationslebensdauer im Bereich von Nanosekunden aufweisen. Die
kiirzere Rekombinationslebensdauer kann durch eine hohe Storstellendichte verur-
sacht sein, die bei den hier untersuchten Photokathoden im wesentlichen durch die
Dopingkonzentration gegeben ist (vgl. 2.7.2). Fiir Strained-Layer GaAs Photoka-
thoden mit einer Schichtdicke von etwa 200nm und einer Dopingkonzentration von
5-10"8cm ™2 wird zum Beispiel bei [9] eine Lebensdauer der Leitungsbandelektronen
von 7 = 45ps angegeben.

Die fiir ¢, /5, ty und tg9 ermittelten Werte sind in Tabelle 5.3 zusammengefasst. Die
gemessenen Pulsparameter lassen sich mit einer Genauigkeit von etwa 10% reprodu-
zieren. Die angegebenen Modellparameter beziehen sich auf die Ergebnisse der An-
passung, d.h. es ist die Zeitauflosung 7,,;, = 2, 3ps eingerechnet. In Abbildung 5.10
sind die Werte fiir 1/%g iiber der Schichtdicke noch einmal graphisch dargestellt. Die
durchgezogenen Linien zeigen das Ergebnis der Modellrechnung fiir eine minimale
Emissionszeit von 7,,;, = 2,3ps. Die gestrichelten Linien entsprechen der Modell-
rechnung bei unendlich guter Zeitauflosung, d.h. 7,,;, = Ops. Die beste Anpassung
des Diffusionsmodells an die Messdaten erhélt man mit den Diffusionskonstanten:

Doping | D [em?/s] | Dopingkonzentration

grad 40 7-107em =3
hom 24 4-10"%em™3

Setzt man Diffusion als Transportprozess voraus, so miisste nach 2.22 die mittle-
re Emissionszeit und damit tgy proportional mit d? ansteigen (fg9 ~ 2,8- < t >).
Fiir die Schichtdicken 200nm-1000nm ist das auch anndhernd erfiillt. Die Abwei-
chung fiir Schichtdicken kleiner 200nm lésst sich durch die limitierte Zeitauflosung
der Apparatur erklaren. An der Zeitauflosung scheitert auch die Suche nach einem
ballistisch-diffusiven Ubergang. Die Frage, wann zu diinneren Schichten hin balli-
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Abbildung 5.10: /gy fiir die untersuchten GaAs-Photokathoden. Die Ergebnisse der Mo-
dellrechnung fiir unterschiedliche Diffusionskonstanten sind als Liniengraphen dargestellt.
Die durchgezogene Linie entspricht einer minimal messbaren Emissionszeit von 7,,,;,,=2,3ps
wie sie durch die limitierte Zeitauflosung gegeben ist. Die gestrichelten Linien wiirde man
bei einer “unendlich guten” Zeitauflosung (7,,:,=0ps) erwarten.

stische Elektronenbewegung iiberwiegt und die Kurve in Abbildung 5.10 von der
reinen d? Abhingigkeit abweicht, kann mit der vorhanden Apperatur leider nicht
geklart werden. Extrapolierte man mit Hilfe von Gleichung 5.8 (vgl. Abschnitt 5.4)
zu Schichtdicke Null, so wiirde man einen Achsenabschnitt fiir t'/2 von 0.3ps'/2
erwarten. Fine solche Genauigkeit ist aus den vorhandenen Daten wohl nicht zu
extrahieren.

Bei den dicken Schichten scheint sich eine “Séttigung” der Emissionszeit einzustellen.
Eine mogliche Ursache konnte eine inhomogene Anregung sein (vgl. 2.6). Ein wei-
tere Erklarung konnte in der oben erwihnten Rekombinationslebensdauer zu finden
sein. Bei Emissionszeiten in der Grossenordnung einer angenommenen Rekombina-
tionslebensdauer von 100-150ps wére das “Aussterben” der Leitungsbandelektronen
durch Rekombination dann nicht mehr vernachléssighar.

Fiir eine absolute Bestimmung der Diffusionskonstanten ist das beschriebene Verfah-
ren leider nicht geeignet, da die Randbedingungen der Modellrechnung in die Gewin-
nung der Konstanten eingehen. Eine gute Ndherung wiirde sich nur ergeben, wenn
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die Reflexionswahrscheinlichkeit an der Grenzschicht zu Substrat /Pufferschicht wirk-
lich null wére. Werden hingegen alle Leitungsbandelektronen an der Grenzschicht
zur Pufferlage reflektiert, so verdoppelt sich scheinbar die Schichtdicke. Die Diffu-
sionskonstante miisste also vier mal so gross sein, um die effektive Schichtdicke zu
kompensieren. Aus Messungen der Elektronenmobilitit [56] ergibt sich eine Diffusi-
onskonstante von D = 45¢m?/s fiir eine Dopingkonzentration vergleichbar mit der
hier untersuchten 200nm und 400nm Photokathoden. Dieser Wert liegt etwa in der
Mitte der Grenzen Dy, und 4D},,,. Das Verhéltnis der Diffusionskonstanten fiir
die beiden Dotierungen betragt

Dyraa  D(T7- 10Yem=3)
Dhomn ~ D(4-108cm=3)

=1,67 (5.3)

was recht gut mit dem Verhéltnis der in [56] genannten entsprechenden Elektronen-
mobilitdten {ibereinstimmt.

5.4 Oberflaichen Rekombinationsgeschwindigkeit

Bei der Betrachtung der Photoemission spielen die Randbedingungen an den Gren-
zen zur Pufferschicht und zur Bandbiegungszone eine wesentliche Rolle. Die Bedin-
gungen an der jeweiligen Grenzschicht wirken sich sowohl auf die diffusive, als auch
auf eine ballistische Elektronenbewegung aus. Elektronen, die sich auf die Grenz-
schicht zubewegen kénnen eben auch in die aktive Schicht zuriick reflektiert werden.
Ein Mass fiir die Rate, mit der die Leitungsbandelektronen an der Grenzschicht
rekombinieren oder emittiert werden, ist die Oberflichenrekombinationsgeschwin-

digkeit S [57]:

1 1-R

S—2<v>1+R (5.4)
Hierbei ist < v > die mittlere Elektronengeschwindigkeit, die bei [57] als mittlere
thermische Geschwindigkeit angenommen wird. R ist nicht direkt ein Reflexionsko-
effizient, sondern steht eher fiir eine Kombination aus den méglichen Ursachen fiir
ein Verschwinden der Elektronen. Im Fall R = 0 erreicht S seinen Maximalwert. Dies
bedeutet auch, dass wie zu erwarten ein R > 0 die Emission “verlangsamt”. Unter
Beriicksichtigung von R ergibt sich fiir eine rein ballistische Elektronenbewegung die
Emissionszeit zu:

d d

t=— bzw. t = ———— fiir ein System mit zwei Grenzflachen. 5.5

S (Sl + 52) Y ( )

Der ballistische Fall stellt fiir R = 0 eine Untergrenze der Emissionszeit bei der Pho-

toemission dar. Fiir die mittlere thermische Elektonengeschwindigkeit bei Raumtem-
peratur < v >= 4 -107cm/s ergibt sich:

d  500fs

S 100nm

(5.6)
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Durch die Bedingungen an der Testquelle (z.B. Pulslaser) wire auch eine hohere
Elektronenenergie denkbar. Diese betrdgt maximal Er.ser — FEgap < 50meV und
wiirde zu einer minimalen Emissionszeit von 360fs/100nm fiihren.

Beim Diffusionsmodell [5] wurde bisher angenommen, dass die Elektronenkonzentra-
tion an beiden Grenzflichen verschwindet. Diese Annahme fiihrt fiir die in Abschnitt
5.3 untersuchten Photokathoden zu einer Unterschitzung der Diffusionskonstanten.
Ein “realistisches” Diffusionsmodell miisste neben der Diffusionsgleichung 2.12 an
beiden Grenzflichen die Randbedingung

an _
dr

erfiillen [57]. Aus dieser Bedingung lassen sich zwei Extremfélle ableiten:

S-n (5.7)

1. Setzt man wie bisher beim Diffusionsmodell n = 0, so ergibt sich eine unendlich
grosse Oberflichenrekombinationsgeschwindigkeit und damit folgt R — 0.

2. Im anderen Extremfall S = 0 bzw. R = 1 kann die Bedingung nur erfiillt
werden, wenn gilt dn/dx = 0.

Fiir die Strained Layer Photokathoden trifft vermutlich eine Mischung der beiden
Félle zu. Bei den hier untersuchten Photokathoden vom Typ X-2153 (GaAsg.95P0.05)
liegt das Leitungsband der Pufferschicht energetisch hoher als das der aktiven Schicht.
Dadurch wird erreicht, dass die Pufferschicht fiir die zur Anregung der Photoemission
verwendeten Photonen durchsichtig ist. Demzufolge sollten nahezu alle Elektronen
an der Grenze zur Pufferschicht reflektiert werden. Damit wire am Ubergang zur
Pufferschicht R = 1 bzw. dn/dz = 0, was eine niedrige Oberflichenrekombinati-
onsgeschwindigkeit bedeuten wiirde. In der Literatur findet man hierfiir Werte um
Spuffer = 10%cm/s [57][58]. Fiir den Ubergang aktive Schicht/Bandbiegungszone
Sppr werden hingegen Werte zwischen 10°cm/s und 107cm /s angegeben [58][59].

Die Pufferschichten der in [57] und [58] untersuchten Photokathoden sind mit denen
der Photokathoden vom Typ X-2153 vergleichbar. Fiir die 150nm Strained Layer
Photokathode kann demnach eine Oberflichenrekombinationsgeschwindigkeit von
Spuffer = 10*em/s angenommen werden. Mit der Bedingung Sppp > S Puffer 15t
die Antwortzeit einer solchen Struktur dann nach dem Diffusionsmodell gegeben

durch [59]:

<t>=

+k-d? 5.8
SBBR ( )

Der Faktor k ist hier lediglich eine Proportionalitdtskonstante. Zieht man die Er-
gebnisse aus Abschnitt 5.2 fiir eine Abschédtzung heran (vgl. 5.7), so ergibt sich fiir
die Strained Layer Photokathode eine mittlere Emissionszeit von:

<t><1,25ps (5.9)
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Mit Gleichung 5.8 erhilt man eine untere Grenze fiir Oberflichenrekombinationsge-
schwindigkeit am Ubergang aktive Schicht /BBR:

Sppr > 1,2 107% (5.10)
Fiir eine genauere Untersuchung der Prozesse, denen die Leitungsbandelektronen
beim Durchqueren der Bandbiegungszone unterworfen sind, miissten weitere Vorgénge
wie Elektronenstreuung oder -einfang in der BBR sowie Einfliisse wie die Anderung
der Verteilungsfunktion der Elektronen an der Kristalloberfliche berticksichtigt wer-
den. Eine solch detaillierte Untersuchung ist jedoch mit der Testquelle nicht ohne
grossere Umbauten durchfithrbar und wiirde {iber den Rahmen dieser Arbeit hin-
ausgehen.

Mit Hilfe der bisher gemachten Annahmen lésst sich jedoch aus Gleichung 5.4 die Re-
flexionswahrscheinlichkeit R an der Grenzschicht zur Bandbiegungszone abschétzen.
Die mittlere Geschwindigkeit der im Leitungsband thermalisierten Elektronen sollte
in GaAs bei 300K etwa < v >= 4-107cm/s betragen. Fiir Elektronen, die schnell
genug emittiert um ihre Anfangsenergie £ = Er45er — Egap = 50meV zu behalten
sollte die mittlere Geschwindigkeit etwa bei < v >=5,7-107cm/s liegen. Die Refle-
xionswahrscheinlichkeit ergibt sich dan zu R < 0,25 fiir die thermische Geschwin-
digkeit und R < 0,4 falls die mittlere Geschwindigkeit durch die Photonenenergie
gegeben ist. Der Wert fiir die thermische Geschwindigkeit passt zu Abschitzungen
von R aus der Messung der Energieverteilung von Photoelektronen aus dicken GaAs
Photokathoden [60].
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Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurden zunéchst die Eigenschaften der MAMI-Testquelle
und des Phasenanalysators genauer Untersucht. Basierend auf der hervorragenden
Arbeit von P. Hartmann wéhrend des Aufbaus der Apparatur, wurden anschliessend
verschiedene Anderungen bzw. Erweiterungen zur Verbesserung der Zeitauflosung
durchgefiihrt. Die Anderungen sowie eine genauere Bestimmung der beteiligten Ef-
fekte (Strahlgeometrie, Laserpulselange und spektrale Breite, Timing-Jitter, Flug-
zeitdifferenz im Beschleunigungsfeld) resultierten in einer effizienten Weiterentwick-
lung der Apperatur wodurch die Zeitauflosung von 8-9ps auf ca. 2.5ps verbessert
werden konnte.

Im Verlauf der Messungen zeigte sich schnell, dass die erreichte Zeitauflosung nicht
ausreicht um die Antwortzeiten der hochpolarisierten Strained Layer Fotokathoden
direkt zu messen. Trotz der limitierten Zeitauflosung konnte aber eine Depolarisation
im emittierten Elektronenpuls nachgewiesen werden. Angeregt durch Diskussionen
mit Y. Mamaev und unter Beriicksichtigung seiner energieaufgelosten Polarisations-
messungen (PEDC) am gleichen Kathodentyp gelang der Nachweis, dass der Beitrag
der Transportdepolarisation zum Polarisationsvelust fiir diinne Schichten (speziell
fiir Strained Layer Kathoden) vernachlissigt werden kann. Es findet vielmehr beim
Durchqueren der Bandbiegungszone eine Depolarisation statt, die sich aufgrund der
im Rahmen dieser Arbeit gewonnenen Daten als eine energiekorrelierte Depolari-
sation beschreiben lédsst. Die Elektronen mit energiekorrelierter Polarisation werden
dann in der MAMI-Testquelle energetisch sortiert, wodurch im detektierten Elektro-
nenpuls der Eindruck einer zeitlichen Anderung der Polarisation entsteht. Weiterhin
kann als Resultat eine Obergrenze fiir die mittlere Emissionszeit < t >< 1, 25ps (fiir
Strained Layer Fotokathoden) angegeben werden. Nach dem Diffusionsmodell ergibt
sich damit eine Untergrenze fiir die Oberflachenrekombinationsgeschwindigkeit von
SBBR > 1, 2. 1O7cm/s.

Es wurde ebenfalls geklart, dass die kurzen Pulsdauern durch das Diffusionsmo-
dell hinreichend beschrieben werden und somit kein Widerspruch zu Spicer’s 3-
Stufenmodell besteht. Zumindest fiir die diinnen Schichten scheint eine Erweiterung
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auf ein 5-Stufenmodell sinnvoll um dem Beitrag der Bandbiegungszone zur Depola-
risation Rechnung zu tragen.

Als Folgeprojekt wird neben weiterer apparativer Verbesserungen versucht, die Ener-
giekorrelation zu messen. Zusatzlich soll der energiekorrelierte Effekt ausgenutzt
werden, um eine hohere mittlere Strahlpolarisation zu erreichen. Eine hohere Ener-
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Abbildung 6.1: Polarisationsverlauf in einem durch Raumladung aufgeweiteten Elektro-
nenpuls. Bild aus [27]

gieauflosung kann iiber die Laufzeit, iiber die Extraktion bei niedrigem Feld oder
iiber eine Expansion der Elektronenpulse mittles Raumladungseffekt erzielt werden
27]. Uber eine gezielte Verlingerung des Elektronenpulse durch eine der genann-
ten Massnahmen sollte es (mit hoher Energieauflosung) moglich sein, Zugang zu
den noch nicht vollstdndig geklarten Vorgéngen in der Bandbiegungszone zu be-
kommen. Uber eine Raumladungs-Expansion der Elektronenpulse kénnte auch der
hochpolarisierte Teil der Elektronenpulse fiir Experimente selektiert werden.



Anhang A

Messungen an Superlattice
Photokathoden

Neben den an MAMI verwendeten Strained Layer Fotokathoden wurden im Rah-
men dieser Arbeit auch Kathoden untersucht, deren Struktur auf einem Ubergitter
basiert (vgl. Abschnitt 2.2.2). Die hier untersuchten Fotokathoden wurden in der
Gruppe von Prof. T. Nakanishi, Nagoya University, entwickelt und waren fiir den
Einsatz an zukiinftigen Linearbeschleunigern wie z.B. KEK vorgesehen. Untersucht
wurden zwei Kathodentypen mit leicht unterschiedlichem Aufbau. Beide Kathoden
wurden im Auftrag der Gruppe Nakanishi von der Firma NEC mittels MBE Ver-
fahren hergestellt.

SL#T ist ein GaAs — Aly35Gage5 As Superlattice. Abbildung A.1 zeigt schematisch
den Aufbau von SL#7. Das Ubergitter besteht aus 18 Paaren GaAs— Aly 35Gag.5As,
die je 7 und 11 atomare Monolagen dick sind und einer Oberflachenschicht aus GaAs.
Die Gesamtdicke der aktiven Schicht betrdgt 100nm. Wie die Strained Layer Ka-
thode aus St. Petersburg besitzt SL#7 ebenfalls ein Gradientendoping wobei hier in
der aktiven Schicht nicht Mg sondern Be verwendet wurde. Die Quanteneffizienz lag
bei dieser Kathode zwischen 0,2% und 0,5%. Die Polarisation lag im CW-Betrieb
bei etwa 65%.

SLSA#4 ist ein sogenannter Aly o5 Gagr5As — Ing15GaggsAs Strained Superlattice.
Ein Schema des Schichtaufbaus ist in Abbildung A.2 zu finden. Diese Kathode be-
sitzt zusitzlich eine Fehlanpassung der beiden Ubergitterkomponenten beziiglich
ihrere Gitterkonstanten. Dies fiihrt zu einer Deformation des Ubergitters. Man hat
hier also Ubergitter und uniaxiale Deformation kombiniert. Die Oberflichenschicht
besteht in diesem Fall aus InGaAs. Die Dicke der aktiven Schicht betrégt auch hier
100nm. Beziiglich des Gradientendopings ist SLSA#4 identisch mit SL#7. Dieser
Kathodentyp hatte im Mittel eine Quanteneffizienz von weniger als 1°/4 und eine
CW-Polarisation von 78-80%.
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Wie in den Abbildungen A.2 und A.4 zu erkennen liegen die Antwortzeiten der bei-
den Superlattice-Fotokathoden im Bereich der Zeitauflosung der Testquelle. Auch
fiir diese Kathoden mit Schichtdicken von 100nm war es also nicht mdoglich die
tatséchlichen Antwortzeiten zu ermitteln. Die angegebenen Zeitkonstanten represen-
tieren lediglich den Polarisationverlust iiber die gemessene Pulsléinge. Es ist jedoch
anzunehmen, dass auch fiir diese Kathoden die Bandbiegungszone wesentlich zur
Depolarisation beitragt. Hier gilt die gleiche Schlussfolgerung wie fiir die anderen
Kathodentypen. Fiir weitergehende Untersuchungen wére aufgrund der im Rahmen
dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnisse eine Erweiterung der Testquelle notwendig,
um energieaufgeloste Messungen zu ermoglichen.

Fir MAMI waren diese Photokathoden unter anderem deshalb interessant, weil
sich mit einem Superlattice hinreichender Qualitiat evtl. die Gap-Energie und da-
mit die Wellenlinge maximaler Polarisation auf eine verfiighare Laserwellenlénge
abstimmen liesse. Die Messungen und Diskussionen mit der Gruppe Nakanishi ha-
ben jedoch ergeben, dass an eine gezielte Einstellung der Gap-Energie und einer
damit verbundenen vorhersagbaren Polarisation zum Zeitpunkt dieser Arbeit nicht
zu denken war. Weiterhin héitte ein undeformierter Kristall den Vorteil einer ge-
ringeren helizitdtskorrelierten Asymmetrie, d.h. einer geringeren Abhéngigkeit der
Polarisation von der Helizitéat des eingestrahlten Laserlichts. Eine solche Abhéngig-
keit macht sich aufgrund einer unvollstéandigen Zirkularpolarisation bemerkbar. Der
verbleibende Anteil an linearpolarisiertem Laserlicht kippt bei Helizitdtsumkehr um
90° und verursacht einen unterschiedlichen Beitrag zur Polarisation im Leitungs-
band. Das Thema helizitédtskorrelierten Asymmetrie hitte etwa den Umfang einer
eigenen Arbeit und soll daher hier nicht weiter vertieft werden.

Im Verlauf dieser Arbeit wurde die MAMI-Quelle polarisierter Elektronen von K.
Aulenbacher um eine aktive Ausgleichsregelung der helizitéitskorrelierten Asymme-
trie mittels Kristallrotation erweitert. Die Effizienz dieser Regeleinheit war so hoch,
dass damit die weitere Suche nach Fotokathoden mit geringer helizitétskorrelierter
Asymmetrie tiberfliissig wurde.
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Abbildung A.1: Schema des Schichtaufbaus von SL#T.
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Abbildung A.2: Schema des Schichtaufbaus von SLSA#4.
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Abbildung A.3: Intensitéiits- und Polarisationsspektrum von SL#T.
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