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Zusammenfassung

Photokathoden spielen in gegenwértigen und zukiinftigen Elektronenbeschleuni-
gern aufgrund ihrer Fahigkeit, einen hochbrillanten Elektronenstrahl zu erzeugen,
eine immer wichtigere Rolle. Hierzu miissen geeignete Materialien eine hohe Quan-
teneffizienz (QE) und eine kleine intrinsische Emittanz aufweisen. Zudem muss die
Austrittsarbeit einen angemessenen Wert besitzen, um eine effektive Photoemission
mit sichtbarem Laserlicht sowie eine hohe Toleranz gegeniiber moéglichen Felde-
missionseffekten zu gewédhrleisten. Dariiber hinaus setzt eine lange Strahlzeit eine
hohe Robustheit der Photokathode sowohl gegeniiber Restgasen in der Quellen-
kammer als auch gesteigerten Laserleistungen voraus. Von besonderem Interesse
ist fiir Hochstrombeschleuniger, dass die emittierten Elektronen der longitudina-
len Beschleuniger-Akzeptanz geniigen. Ansonsten besteht hierbei die Gefahr von
Strahlverlusten, welche bspw. zu Quencheffekten an den supraleitenden Beschleu-
nigungsstrukturen fithren. Die verwendete Kathode muss sich dafiir durch eine
schnelle Zeitantwort im Sub-Pikosekundenbereich mit einem moglichst geringen
longitudinalen Halo auszeichnen. Die beschriebenen Rahmenbedingungen kénnen
beim heutigen Stand der Technik nur von halbleitenden Photokathoden mit positiver
Elektronenaffinitidt (PEA) erzielt werden. Fiir ERLs wie MESA oder bERLinPro
wird die Bi-Alkali-Antimonid-Verbindung K9CsSb zur Erzeugung eines mittleren
Stromes von 10 mA bzw. 100 mA favorisiert. Obwohl sie bereits seit vielen Jahren
bspw. in der Photomultiplier-Industrie zum Einsatz kommt, konnten bisweilen noch
nicht alle fir die Beschleunigerphysik mafigebenden Kenngréflen erforscht werden.
Die vorliegende Arbeit leistet hierzu einen Beitrag, indem unter anderem Mes-
sungen zur Bestimmung der Lebensdauer bei Lasererwarmung, der Austrittsarbeit
sowie der Impulsantwort dieser Kathode durchgefithrt wurden. Dafiir konnte eine
Préaparationskammer in Betrieb genommen werden, die es ermoglicht, KoCsSb-
Photokathoden mit QE-Werten von bis zu QF404nm = 20 % herzustellen. In einer
gesonderten Analysekammer wurde einerseits das Verhalten der 1/e-Lebensdauer ge-
gen die Erwidrmung mit einem Laser quantifiziert sowie anderseits die Austrittsarbeit
mithilfe einer UHV-Kelvin-Sonde bestimmt. Weiterhin konnte durch die Lasererwar-
mung eine Anderung der Austrittsarbeit festgestellt sowie die Korrelation zur dabei
abfallenden QE erwiesen werden. Erstmals wurde im Rahmen dieser Arbeit zudem
die FWHM-Peakbreite der Impulsantwort zu < 2 ps sowie der longitudinale Halo
auf einem Niveau von < 10~* im Vergleich zum Intensititsmaximum vermessen.
Die erzielten Resultate fiir KoCsSb zeigen insbesondere im Vergleich zu CsO:GaAs
eine hohere Robustheit sowie schnellere Zeitantwort mit einem um mindestens eine
Grofenordnung geringeren longitudinalen Halo und belegen somit die Vorteile der
untersuchten Photokathode fiir die Anwendung im Hochstrombetrieb.
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Abstract

Photocathodes play an increasingly important role in present and future electron
accelerators due to their ability to produce highly bright electron beams. For this
purpose, suitable materials must have a high quantum efficiency (QE) and a small
intrinsic emittance. In addition, a reasonable value of the work function is required
to ensure an effective photoemission with visible laser light and high tolerance
to possible field emission effects. Furthermore, a long beam time requires a high
robustness of the photocathode both to residual gases in the source chamber and
increased laser powers. Of particular interest for high current accelerators, is that
the emitted electrons are able to satisfy the longitudinal accelerator acceptance.
Otherwise, there is the risk of beam losses, which, for example, lead to quenching
effects on the superconducting acceleration structures. The photocathode used must
be characterized by a fast time response in the sub-picosecond range with the
lowest possible longitudinal halo. The described conditions can be achieved in the
current state of the art only by semiconducting photocathodes with positive electron
affinity (PEA). For ERLs such as MESA or bERLinPro, the bi-alkali antimonide
compound KsCsSb is favored to produce an average current of 10 mA or 100 mA,
respectively. Although this photocathode has already been used for many years e.g.
in the photomultiplier industry, not all figures of merit regarding accelerator physics
have been investigated.

The present work contributes to this by carrying out measurements of the lifetime
during laser heating, the work function, and the pulse response of KoCsSb. With
regard to the experiments, a preparation chamber was put into operation, which
allows to produce KoCsSb photocathodes with QE values of up to QFE404nm = 20 %.
In a separate analysis chamber, on the one hand, the behavior of the 1/e-lifetime
during laser heating was quantified and, on the other hand, the work function was
determined using a UHV-Kelvin probe. Furthermore, the laser heating showed a
change in the work function as well as a correlation to a falling QE. For the first time,
the FWHM peak width of the pulse response at < 2 ps as well as the longitudinal
halo at a level of < 1074 compared to the intensity maximum were measured. The
results obtained for KoCsSb show a higher robustness and faster time response
with at least an order of magnitude lower longitudinal halo compared to CsO:GaAs
and thus demonstrate the advantages of the investigated photocathode for use in
high-current operation.
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1 Einleitung

1.1 Motivation

Obwohl das Standardmodell (SM) der Physik sich durchaus in sehr vielen Aspekten
als richtig erwiesen hat und mit der kiirzlichen Entdeckung des Higgs-Teichens [1]
eine fundamentale Bestatigung verzeichnet, bleiben dennoch einige Fragen offen,
welche von aktuellem Interesse fiir die Wissenschaft sind. Die Natur der Dunklen
Materie (DM) ist dabei eine der prominentesten Fragestellungen, die das SM nicht
erklaren kann.

Dabei haben sich zwei Wege in Richtung Erkenntnisgewinn etabliert. Der eine
fihrt, wie bei der Entdeckung des Higgs-Teilchens, zu extrem groflen Maschinen
und Energien wie dem am CERN! gebauten LHC?. Der andere Weg besteht aus
niederenergetischen Prézisionsexperimenten. Letzterer wird auch am neuen Elektro-
nenbeschleuniger MESA (Mainz Energy-recovering Superconducting Accelerator)
des Instituts fiir Kernphysik an der Johannes Gutenberg-Universitidt Mainz beschrit-
ten [13]. Mit MESA ist ein Elektronenbeschleuniger geplant, dessen Energie in einem
rezirkulierenden Modus wiedergewonnen werden kann. Das im Jahr 1965 von M. Tig-
ner [149] vorgestellte Prinzip eines Energy-Recovery Linacs (ERL) erlaubt vor allem
im Zusammenwirken mit supraleitender Technologie einen effizienten und wirtschaft-
lichen Betrieb eines Hochstrombeschleunigers. Konventionelle Beschleunigermodule
sind aus normalleitendem Kupfer aufgebaut und somit durch ohmsche Verluste in ih-
rer Leitfahigkeit sowie den erreichbaren Beschleunigungsgradienten in der Regel auf
~ 1MV m~! begrenzt. Damit fallen diese Beschleuniger entweder sehr lang und teuer
aus oder miissen in Vielfachrezirkulation betrieben werden. Letzterer Betriebsmodus
beschrankt allerdings durch eine zu hohe Raumladung den erreichbaren Strom. Hin-
gegen ermoglichen supraleitende Beschleunigermodule eine kompakte Bauweise eines
Elektronenbeschleunigers mit einem hohen mittleren Strom im Dauerstrichbetrieb
(engl. continuous wave, CW). Es ist geplant, MESA mit mittleren Strahlstromen bis
10mA zu betreiben, was 1-2 Gréflenordnungen héher ist als z.B. bei dem etablierten
Dauerstrichbeschleuniger MAMI (Mainzer Mikroton). Dies wiederum ermoglicht fiir
Teilchenphysikexperimente an fensterlosen Gas-Targets bis dahin nicht erreichte Lu-
minosititen® der Ordnung .2 = 10%° cm~?s~!. Neben der Grundlagenforschung an
Teilchenphysikexperimenten profitieren viele weitere Anwendungen von dem hoch in-

LCERN-Conseil Européen pour la Recherche Nucléaire
2LHC-Large Hadron Collider
3Die Luminositét ist definiert als das Verhiltnis der Teilchenbegegnungen pro Fliche und Zeit.



1 FEinleitung

tensiven, brillanten? Elektronenstrahl eines ERLs [39], [158], [107]. Beispiele sind die
Elektronenkiihlung von Hadronenstrahlen oder Treiber fiir Freie-Elektronen-Laser
(FEL) der neuesten Generation, wobei elektromagnetische Strahlung vom Terahertz-
(Medizin) iiber den extremen ultravioletten (EUV)- Bereich (Lithographie) bis zu
harter Rontgen- bzw. Gammastrahlung aus der Laser-Compton-Streuung generiert
werden kann.

Um den mit dem hohen Strahlstrom gestiegenen Anforderungen an die Erzeugung
und Injektion der Elektronen gerecht zu werden, bedarf es allerdings innovativer
Photoelektronenquellen bzw. Photokathoden. Als Elektronenquelle heben sich Pho-
tokathoden im Vergleich zu thermischen Quellen oder auf Feldemission basierenden
Quellen hervor. Nur sie emittieren einen hochbrillanten Strahl, der den beschleuni-
gerspezifischen Anforderungen in Bezug auf einen hohen Strom sowie transversale
und longitudinale Akzeptanz geniigt. Die Strahlqualitat (Brillanz) wird dabei durch
die Quelle bzw. durch die Photokathode eines Beschleunigers definiert und kann
im weiteren Verlauf nicht zusédtzlich verbessert werden. Je nach Anwendung bzw.
durchzufithrendem Experiment ist die Photokathode vorab aus einer Vielzahl an
Materialien auszuwéhlen. Fiir Hochstromanlagen sind halbleitende Photoemitter
metallischen Photoemittern vorzuziehen, da sie aufgrund ihrer geringeren Aus-
trittsarbeit eine wesentlich hohere Quantenausbeute von bis zu einigen Prozent im
lasertechnisch gut nutzbaren sichtbaren Teil des Lichtspektrums aufweisen.

Dariiber hinaus ist fiir den erfolgreichen Betrieb von Hochstrombeschleunigern
die Robustheit bzw. Lebensdauer der verwendeten Kathode entscheidend. Die in
Mainz seit iiber 20 Jahren erfolgreich eingesetzten Halbleiter-Photokathoden auf
Galliumarsenid (GaAs)-Basis sind aufgrund ihrer extremen sensitiven Oberflache
auf Restgase duflerst empfindlich. Hohere mittlere Strome fithren zur Verstirkung
von Effekten wie z.B. der Ionenriickstréomung (engl. ion back-bombardment, IBB)
und beschrénken die Lebensdauer dieser Photokathoden. Daher gilt es Alternativen
zu erforschen.

Neben einer hohen Quantenausbeute mit einer angemessenen Austrittsarbeit
werden von Photokathoden insbesondere akzeptable Antwortzeiten verlangt. Diese
Kenngrofle lasst sich in zwei Aspekte unterteilen: zum einen in den Anteil, der den di-
rekten (schnellen) Hauptpuls als Antwort eines Laserpulses beschreibt, zum anderen
in den Anteil der Intensitdtsverteilung des Elektronenpulses bei grofieren Zeitskalen
(longitudinaler Halo). Besonderes Interesse gilt hier Beschleunigern mit Hochfre-
quenz (engl. radio frequency, RF)-Quellen, welche tiblicherweise auf Zeitskalen von
wenigen Grad in der Phase (entspricht meist wenigen Pikosekunden) beschleunigen.
Photoelektronen, welche langer fiir die Emission aus dem Kristall brauchen und
somit nicht in der longitudinalen Akzeptanz des Beschleunigers liegen, tragen direkt
zum sog. ungewollten Strahl bei. Sie kdnnen mit dem Strahlrohr kollidieren, dieses
aktivieren und somit eine Gefahr fiir die Maschinensicherheit sowie das Personal
darstellen. Des Weiteren steigt durch den Warmeeintrag die Gefahr der Quencheffek-

4Die Brillanz ist ein Giitefaktor fiir den Teilchenstrahl und beschreibt die Phasenraumdichte. Eine
genauere Definition folgt in Kapitel 2.



1.2 Zum Aufbau der Arbeit

te in den supraleitenden Beschleunigermodulen. Von besonderer Wichtigkeit ist der
longitudinale Halo fiir Beschleuniger, die zusétzlich zu einem hohen Strom auch mit
hohen Energien betrieben werden. Ein geplanter ERL soll mit 5 GeV und 100 mA
laufen [79]. Selbst eine Photokathode mit einem longitudinalen Halo von 107° im
Vergleich zum Intensitdtsmaximum kann 5 kW Leistung deponieren. Dieser Wert
stellt eine enorme, nicht tolerierbare Gefahr dar. Eine elementare Bedeutung hat
die Zeitantwort auch in Experimenten mit ultraschneller Elektronenbeugung (engl.
ultrafast electron diffraction, UED), einem weiteren aktuellen Anwendungsbeispiel
fiir Photokathoden [72].

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit Untersuchungen an der Verbindung
Kalium-Césium-Antimonid (K9CsSb). Dieser Photoemitter gehort zu der Gruppe
der Bi-Alkali-Antimonid-Photokathoden und gilt als ein Kandidat fiir Hochstromma-
schinen, welche weltweit geplant sind bzw. in Betrieb gehen, wie z.B. MESA oder das
ERL-Demonstrationsprojekt bERLinPro (Berlin ERL Projekt). Somit zeichnet sich
die Forschung an dieser Photokathodengruppe durch besondere Aktualitdt aus [153].
Dabei werden in vielen Arbeitsgruppen Aspekte der Herstellung von Kathoden mit
einer hohen QE sowie die Vermessung der beschleunigerspezifischen Kenngréfien
aufgegriffen.

1.2 Zum Aufbau der Arbeit

Das Ziel dieser Arbeit ist es, KoCsSb als Photokathode fiir den Hochstrombetrieb an
MESA anhand der erwihnten Kenngréfien zu quantifizieren und insbesondere erst-
mals die Zeitanwort der Kathode mit einem groflen Dynamikbereich auf Zeitskalen
bis zu 30 ps zu vermessen.

Die Arbeit beginnt im Kapitel 2 zunéchst mit einer Zusammenfassung theoretischer
Grundlagen zu Photoemittern. Es wird anhand fundamentaler Kenngréien motiviert,
warum KoCsSb als Kandidat fiir MESA gilt, sowie die wichtigsten bisher bekannten
FEigenschaften zusammengetragen. In Kapitel 3 wird der experimentelle Aufbau
zur Herstellung von KoCsSb-Kathoden prisentiert. Daran anschlieBend werden
in Kapitel 4 Messmethoden und Ergebnisse zu Analyse der Lebensdauer sowie
der Austrittsarbeit der Photokathode gezeigt. Ein besonderer Schwerpunkt der
Experimente dieser Arbeit gilt der zeitaufgelosten Photoemission, die im Kapitel 5
behandelt wird. Hierbei werden die beiden erwéahnten Aspekte der Zeitantwort von
K2CsSb auf Pikosekundenniveau untersucht, wobei der longitudinale Halo mit einem
Dynamikbereich von 10™* bis zu 1076 im Vergleich zum Intensititsmaximum des
aufgenommenen Stroms detektiert werden kann.

Zunéchst soll jedoch eine Zusammenfassung von MESA und den geplanten Expe-
rimenten mit KoCsSb als Photokathode das Einleitungskapitel abschlieflen.
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1.3 MESA

MESA wird mit einer Frequenz von fypsa = 1,3 GHz als Dauerstrichbeschleuniger
betrieben und aufgrund unterschiedlicher Experimente in zwei Modi laufen. Ta-
belle 1.1 fasst die Betriebsparameter zusammen. Ein 3D-Modell von MESA und

Modus Photo-  mittlerer Bunchladung extrahierbare Experiment
(Energie in MeV) kathode Strom in mA in pC Ladung in C P

EB (155) GaAs 0,15 0,12 700 [5] P2/ BDX
ER (105) KoCsSb 1 (10) 0,8 (7,7) 6480 [56] MAGIX

Tabelle 1.1: Betriebsparameter von MESA [17].

den Experimenten ist in Abbildung 1.1 schematisch dargestellt, die verwendeten
Akronyme und Erklédrungen sind in Tabelle 1.2 zusammengetragen.

Der ,external beam* (EB)-Modus sieht den Einsatz spinpolarisierter Elektronen
bei einem Strahlstrom von 150 pA fir das P2-Experiment [30] vor. Hierbei wird
der elektroschwache Mischungswinkel sin?(©y) sehr prizise vermessen. Diese auch
als Weinberg-Winkel bekannte Grofie kann aus Asymmetriemessungen in den Z&hl-

BDX

MAP&/MARClﬁﬁ

MARC 2,4

Abbildung 1.1: 3D-Schema von MESA und den vorgesehenen Experimenten. Modi-
fiziert nach [14].



1.3 MESA

Akronym Bezeichnung Erklarung

MAPS MESA Polarized Source 100kV-DC Photoquelle

MIST MESA Inverted Source Triode 200 kV-DC Photoquelle

MELBA MESA Low-energy Beam Apparatus Spin-Manipulation, longitudinale
Phasenraumanpassung

MAMBO Milliampere Booster 5 MeV (normalleitender) Injektor

MEEC 1/2 MESA Elbe-Enhanced Cryomodule 25 MeV supraleitender
Linearbeschleuniger

MARC1, 3,5 MESA (recirculation) Arc Rezirkulation (oben)

MARC2, 4 MESA (recirculation) Arc Rezirkulation (unten)

P2 Prézision 2 (interne Bezeichnung) Weinberg-Winkel

BDX Beam Dump Experiment Dunkle Materie

MAGIX MESA Gas Internal Target Experiment Dunkles Photon u. v. a. m.

Tabelle 1.2: Zusammenfassung der wichtigsten Bauteile von MESA. Nach [14].

raten des Detektors gewonnen werden. Dazu werden spinpolarisierte Elektronen
an einem unpolarisierten fliilssigen Wasserstofftarget gestreut und die Asymmetrie
nach Umkehrung des Elektronenspins gemessen. MESA wird exklusive Strahlzeit
fiir dieses Experiment zur Verfiigung stellen, sodass eine kleine relative Unsicherheit
erreicht werden kann. Als Quelle hochgradig spinpolarisierter Elektronen sind GaAs-
basierte Photokathoden hierbei alternativlos. Nach der Abbremsung im Strahlfinger
kénnen im parallel laufenden BDX-Experiment Signale von DM, welche wahrend
des Abbremsprozesses im Beamdump hinter P2 erzeugt werden kénnten, detektiert
werden [108].

Im zweiten Modus, dem ,energy recovery* (ER)-Modus, wird MESA in zwei Aus-
baustufen unpolarisierte Elektronen mit Strémen von 1 mA (Stufe 1) bzw. 10 mA
(Stufe 2) liefern. Als Photokathode steht hier neben GaAs das in dieser Arbeit un-
tersuchte KoCsSb zur Auswahl, wobei der 10 mA-Betrieb aufgrund der begrenzten
Lebensdauer von GaAs nur mit der letztgenannten Kathode moglich sein wird. Nach
der Streuung im internen Gas-Target des MAGIX-Detektors werden die Elektronen
die supraleitenden Beschleunigungsmodule mit einem Phasenvorschub von 180° er-
reichen. Dabei geben sie ihre Energie an des elektrische Feld der Kavitidten® ab und
werden im Strahlfinger mit der Injektorenergie 5 MeV gestoppt. Die zuriickgewon-
nene Energie steht wiederum fiir die Beschleunigung nachkommender Elektronen
zur Verfiigung.

Fir die Erzeugung des hohen Stromes wird KoCsSb mit blauem (A=400nm)
oder grinem (A=532nm) Licht angeregt. Hierfiir stehen bereits getestete HF-
synchronisierte Laserdioden zur Verfiigung [5]. Eingesetzt wird die Photokathode in
der Gleichstrom (engl. direct current, DC)-Photoquelle® MAPS. Diese basiert auf

5Eine Kavitat ist ein Hohlraumresonator, in dem sich stehende elektromagnetische Wellen mit
verschiedenen Feldkonfigurationen (Moden) bilden kénnen. In Teilchenbeschleunigern werden
sie neben der Beschleunigung auch als Deflektoren oder zur Strahllageanalyse verwendet.

5Der Begriff Gleichstrom hat hierbei seinen Ursprung in der elektrostatischen thermischen Elek-
tronenquelle, die einen DC-Strom produziert. Bei DC-Photoemissionsquellen handelt es sich um
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der an MAMI erfolgreich eingesetzten Quelle PKA1 [15] und stellt besonders fiir den
Betrieb mit kleiner Bunchladung eine bewdhrte Wahl dar. Die neu entwickelte Quelle
MIST bietet mit einer hoheren Beschleunigungsspannung und einer modifizierten
Elektrodengeometrie die Moglichkeit, einen Elektronenstrahl zu erzeugen, dessen
Emittanz’ auch bei einer hohen Bunchladung von etwa 8 pC unter 1 mm mrad bleibt.
Die angestrebte Funktionsfahigkeit und Zuverlédssigkeit von MIST sind aktuell noch
zu zeigen [62].

Die Niederenergiestrahlfithrung MELBA [102] dient einerseits der Manipulation
bzw. Anpassung des Spins fiir das P2-Experiment sowie andererseits der longitudi-
nalen Phasenraumanpassung fiir den weiteren Beschleunigungsprozess. Da fiir eine
effektive Beschleunigung die longitudinale (zeitliche) Ausdehnung der Elektronen-
bunche nur wenige Pikosekunden bzw. Grad Phase betragen darf, stellt bereits die
Injektion in MAMBO einen entscheidenden Aspekt dar. Die Laserpulslange der ge-
planten Laserdioden von etwa 100 ps [5] sowie die typische Antwortzeit der Kathode
von wenigen Pikosekunden (siehe Kapitel 5) geben hierbei die Elektronenpulslange
vor. Um die Bunchlénge weiter zu verkiirzen, wird ein zu MAMI analoges System
aus einem Chopper/Buncher benutzt. Hierbei ,zerkleinert“ der Chopper mittels
eines Kollimators den als quasi-DC ankommenden Elektronenstrahl [29], bevor die
Elektronenbunche durch eine Geschwindigkeitsmodulation und eine Driftstrecke
weiter komprimiert werden.

Der (normalleitende) Injektor MAMBO erhoht die Elektronenenergie auf 5 MeV
zur Injektion in den Hauptbeschleuniger.

Dieser besteht aus den beiden Kryomodulen MEEC 1 bzw. MEEC 2. Die Elektro-
nen erhalten pro Durchlauf einen Energiegewinn von 25 MeV, sodass nach dreifacher
Rezirkulation eine Endenergie von 155 MeV fiir den EB-Modus und nach zweifacher
Rezirkulation eine Endenergie von 105 MeV im ER-Modus erreicht wird. Der fiir die
Energieriickgewinnung notwendige Phasenvorschub wird durch den zu MAGIX fiih-
renden Bogen realisiert. Die Lange ist dabei so gewéhlt, dass sie einem halbzahligen
Vielfachen der HF-Wellenlinge® entspricht. Durchlaufen die Elektronen MEEC 1
und MEEC 2 nun abermals zweifach, haben sie gerade so viel Energie abgegeben,
wie sie vorher gewonnen haben. In der Summe besitzen sie somit abermals die Injek-
torenergie von 5 MeV und kénnen im entsprechenden Strahlfinger gestopppt werden.
Da dieser Energiewert unter der Neutronenproduktionsschwelle liegt, reduzieren sich
damit die Probleme fiir den Strahlenschutz erheblich. Nach Abgabe der kinetischen
Energie an das HF-Feld der Kavitaten kann diese wiederum zur Beschleunigung
fiir nachfolgende Bunche genutzt werden. Bei den Betriebsparametern der zweiten
Ausbaustufe von MESA entspricht das einer HF-Leistung von 1 MW, die damit fiir
die Einspeisung eingespart werden kann.

einen Aufbau mit konstanter Hochspannung, wobei der Photostrom sowohl konstant (DC) sein
als auch moduliert werden kann (vgl. Kapitel 2.3).
"Als Emittanz wird das Phasenraumvolumen der Elektronen im Beschleuniger bezeichnet.
SfMESA = 1,3 GHz entspricht der Wellenlénge Anvesa = 23 cm.
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1.4 Experimente im Hochstrombetrieb

MESA bietet besonders fiir Kollisionsexperimente der Teilchenphysik hervorragende
Voraussetzungen: Zum einen generiert KoCsSb einen hoch intensiven Elektronen-
strahl, zum anderen erlaubt der ERL-Bogen die Integration eines internen Targets.
Dieses kann ein gasférmiger Jet sein, an dem die Elektronen gestreut werden, ohne
vorher Vakuumfenster durchqueren zu miissen. Fiir seltene Prozesse, wie sie bei
der Suche nach DM gegeben sind, erméglicht diese Methode optimale Untergrund-
verhéltnisse. Obwohl die Teilchenzahldichte des gasformigen Targets geringer ist
als vergleichsweise die eines fliissigen oder festen Targets, ergibt das Produkt mit
dem hochbrillanten Elektronenstrahl dennoch Luminositdten, welche mit einem
konventionellen Beschleuniger? und einem externen Gas-Target nicht erreicht wer-
den konnen. Da das Target nur einmal durchlaufen wird, bleibt die Aufweitung
der Emittanz bzw. eine Verschlechterung der Strahlqualitdt akzeptabel, um die
verbliebenen Elektronen fiir den ER-Modus zu nutzen.

Die Suche nach dem Dunklen Photon wird zum einen theoretisch in vielen
Stringtheorien motiviert, in denen dieses Teilchen (7' oder A’) das Eichboson
einer neuen, das Standardmodell erweiternden U(1)-Symmetrie darstellt [80]. Zum
anderen wiirde die Existenz Dunkler Photonen experimentelle Aspekte wie die
Beobachtung vieler astrophysikalischen Phianomene [10] sowie die Myon-Anomalie,
die 3,6 o-Abweichung des gemessenen Wertes zur SM-Voraussage des anomalen
magnetischen Moments des Myons (g — 2),, [121], erkléren. Fiir den interessanten
MeV-GeV-Bereich haben bis heute alle Experimente die in Abbildung 1.2 gezeigten
Ausschlussgrenzen fiir das Dunkle Photon gesetzt, viele aus der Motivation heraus,
eine Erklérung fiir die (g — 2),-Diskrepanz zu liefern. Der zu untersuchende zweidi-
mensionale Parameterraum besteht aus der Masse des Dunklen Photons m!, sowie
dem Mischungsparameter €2 = o'/« der nach dem kinetischen Mischungsmodell [80]
die Kopplung zu SM-Teilchen beschreibt. Hierbei bezeichnet der Parameter o die
SM-Feinstrukturkonstante. In diesem Modell wird angenommen, dass kein Teilchen
X" aus dem Dunklen Sektor existiert, fir das gilt: m(x’) < 1/2m(A"). Zwar wurde
kiirzlich mit dem NA48/2-Experiment die letzte Ausschlussgrenze fiir eine (g — 2),-
Erklarung komplementiert [24], jedoch ist MESA in der Lage, mit einer hohen
Sensitivitit ein weiteres grofies Gebiet fiir ein Dunkles Photon aus dem kinetischen
Mischungsmodell abzudecken.

Zusétzlich kann mit MESA ein alternativer Weg fiir die Erklarung des Dunklen
Photons eingeschlagen werden, wonach es selbst in DM-Teilchen zerfallen kann [49,
108]. Diese Situation verbildlicht das Feynman-Diagramm in Abbildung 1.3. Dabei
wird von einem Zerfall in sog. Light Dark Matter (LDM)-Teilchen mit einem Mas-
senverhéltnis von m(A’) > 2m(x) ausgegangen. Fiir die Masse der LDM-Teilchen
wird der MeV-Bereich angenommen. Bisherige LDM-basierte Messungen schlie-

9Speicherringe konnen durch wiederholte Kollimation zwar auch sehr hohe mittlere Stréme erreichen
und interne Targets kénnen auch hier eingebaut werden, jedoch sorgt die Vielfachstreuung durch
die tausend- bis millionenfache Rezirkulation fiir eine enorme Aufweitung der Emittanz und
somit signifikante Verschlechterung der Strahleigenschaften.
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Abbildung 1.2:

Abbildung 1.3:
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Ausschlussgrenzen fiir das Dunkle Photon aus verschiedenen Expe-
rimenten. Wie beim Al-Experiment an MAMI kann auch MESA
zu weiteren Ausschlussgrenzen beitragen. Dabei sind kleinere Mas-
sebereiche mit hoheren Sensivitdten moglich. Das rot-punktierte
Band stellt den 2 o-Bereich des anomalen magnetischen Moments
des Myons (g — 2), dar. Aus [108] entnommen.
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Feynman-Diagramm des unsichtbaren Zerfalls eines Dunklen Pho-
tons A’ in ein DM-Paar xy. Hierbei wird die Existenz eines LDM-
Teilchens mit einer mindestens halb so groflen Masse wie die des
Dunklen Photons angenommen.

Ben besonders den Energiebereich, den MESA abdecken kann, als Erkldrung der
Myon-Anomalie nicht aus, wodurch die Experimente an MAGIX (sowie BDX) von
besonderem aktuellem Interesse sind [7].



1.4 Experimente im Hochstrombetrieb

Der hochintensive Elektronenstrahl aus einer KoCsSb-Photokathode und ein
internes Gas-Target niedriger Dichte (z.B. H, He) erméglichen eine indirekte Messung
des fiir gingige Detektoren unsichtbaren Dunklen Photon-Zerfalls: Dazu wird der
Riicksto des Targets in Koinzidenz mit den gestreuten Elektronen detektiert und
die fehlende Dunkle Photonen-Masse aus dem Viererimpuls-Verhéltnis der Reaktion

ep — ep(A" = xx) (1.1)

berechnet.






2 Theoretische Grundlagen

Schon lange vor der Kenntnis iiber die Existenz von Elektronen wurde der Photoeffekt
erstmals 1839 durch A. E. Becquerel [31] in Elektrolyten bzw. 1887 durch H.
Hertz [78] in einer Funkenstrecke entdeckt. Die richtige, quantenmechanische Deutung
gelang schliellich A. Einstein 1905 in seiner 1921 mit dem Nobelpreis ausgezeichneten
Arbeit [57]. In den Folgejahren begann die bis heute andauernde explizite Forschung
an photoemissiven Verbindungen mit ihrer vielfdltigen Anwendung in der Industrie
bis hin zu Teilchenbeschleunigern.

In diesem Kapitel werden theoretische Modelle zur Beschreibung der Photoemissi-
on aus Metallen bzw. Halbleitern vorgestellt sowie Kenngréfien einer Photokathode
im Hinblick auf ihre Anwendung in der Photoemissionsquelle eines Elektronenbe-
schleunigers eingefiihrt. Ein weiterer Schwerpunkt dieses Kapitels gilt dem Halbleiter
KoCsSb, der als Primérkandidat einer Photokathode fiir den Hochstrombetrieb an
MESA gehandelt wird.

2.1 Photoemission

Mit der Deutung des Photoeffekts leitete Finstein das Gebiet der Quantenmechanik
und den Welle-Teilchen-Dualismus des Lichtes ein. Er postulierte, dass nicht die
Intensitéit des eingestrahlten Lichtes, sondern dessen Frequenz bzw. Energie aus-
schlaggebend fiir die Photoemission ist. Damit ein Elektron aus einem Festkorper
herausgelost werden kann, muss ihm eine bestimmte Menge an Energie zugefiihrt
werden. Dabei werden die Elektronen mit Anfangszustand FE; in unbesetzte Zustande
mit Energie Fr = F;+hv angehoben. Hierbei ist h das Plancksche Wirkungsquantum
und v die Frequenz der Photonen. Liegt Ef hoher als das Vakuumniveau FEvyy, kon-
nen Photoelektronen emittiert werden. Bekannt ist dies auch als auflerer Photoeffekt
und wird bei Festkérpern im Rahmen des Bandermodells behandelt.

Fiir das Verstéindnis der Photoemission haben sich zwei Modelle entwickelt, bei
denen jeweils die Ein-Elektronen-Néherung angenommen wird.

e Das Drei-Stufen-Modell: Es ist anschaulich und in vielen Voraussagen erfolg-
reich, jedoch auf phdnomenologische Aspekte gestiitzt.

o Das Ein-Stufen-Modell: Quantenmechanisch korrekt, hat es sich vor allem fiir
moderne theoretische Beschreibungen von einkristallinen Metallen durchge-
setzt. Es ist jedoch weniger anschaulich und insbesondere fiir polykristalline
Festkorper in der Praxis schwierig anzuwenden.

11
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2.1.1 Drei-Stufen-Modell

Ein halbes Jahrhundert nach Einsteins Arbeit an der Photoemission wurde der
Prozess als ein Volumen- und nicht als reiner Oberflicheneffekt erkannt. Dabei
hatte die Entwicklung von Alkali-Antimonid-Kathoden einen wesentlichen Anteil.
Aufbauend auf phénomenologischen Erkenntnissen durch die ,trial and error®-
Herstellung [145] dieser Emitter, entwickelten Spicer und Berglund ein Drei-Stufen-
Modell zur Beschreibung der Photoemission [144], [32]. Auf Basis dieser theoretischen
Arbeiten wurde wiederum die Entdeckung einer neuen Gruppe von Halbleiter-
Photokathoden, der NEA (Negative Elektronenaffinitit)-Emitter, ermoglicht [127].

Der Photoemissionsprozess nach dem Drei-Studen-Modell ist schematisch in Abbil-
dung 2.1 dargestellt und besteht aus folgenden, voneinander unabhéngigen Schritten,
deren Wahrscheinlichkeitsprodukt der Wahrscheinlichkeit der Photoemission ent-
spricht. Die Beschreibung folgt zu grofiten Teilen [77], [145]:

3. Austritt aus
. Oberflache
5 2. Transport
.go s aVaVaVas W
3 EVakA
é 1. Anregung
e AE = hv
E Erd----- DAVAVA\AVAVAVAY:
)
62|
Festkorper Vakuum

Ortskoordinate z

Abbildung 2.1: Schema zum Drei-Stufen-Modell nach Spicer und Berglund.

Optische Anregung Elektronen werden durch Zufuhr der Photonenenergie in Zu-
stande oberhalb des Vakuumniveaus angeregt. Dabei muss die wellenldngenab-
héngige Reflexion bzw. Absorption des Materials beachtet werden, wobei nur
ein photoemissiver Anteil apg des gesamten Absorptionskoeffizienten « (Ein-
heit cm~!) zur Anregung fiihrt. Eingefiihrt wird o aus dem Lambert-Beer’schen
Gesetz, welches die Intensitétsverteilung einer einfallenden Strahlung in die
Tiefe z mit Anfangsintensitidt Iy und dem Reflexionsgrad p an der Oberfliche
des Festkorpers beschreibt:

I(z) = (1 — p)Ipexp(—az). (2.1)
Weiterhin gilt der Zusammenhang mit dem Absorptionsindex x, welcher dem
Imaginarteil des Brechungsindex n = n; + ¢k entspricht:
47

a= kK. (2.2)

12
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Als optische Eindringtiefe (Absorptionsldnge) der Photonen [, definiert man
den Kehrwert des Absorptionskoeffizienten I, = 1/a. Das entspricht der Stre-
cke, nach der die an der Oberfléche herrschende Intensitét auf 1/e abgefallen
ist.

Transport zur Oberflache Die angeregten Photoelektronen sind heif}, d.h. sie haben
eine héhere Energie als die sich im thermischen Gleichgewicht befindlichen
restlichen Elektronen (kpT ~ 25meV bei Raumtemperatur, wobei kg die
Boltzmannkonstante und 7" die Temperatur ist). Die Wahrscheinlichkeit, dass
die heilen Elektronen die Vakuum-Grenzfliche erreichen, héngt von den inelas-
tischen und elastischen Stofiprozessen auf ihrem Weg ab. In Festkérpern ent-
spricht dies einer Elektron-Phonon- sowie Elektron-Elektron-Streuung. Hierbei
konnen die Elektronen ihre Anregungsenergie in Form von Gitterschwingungen
(Phononen) abgeben. Dieser Vorgang wird Thermalisierung oder dielektrische
Relaxation genannt. Als Austrittstiefe L der Photoelektronen definiert man
diejenige Schichtdicke, nach welcher noch 1/e aller angeregten Elektronen
genug Energie besitzen, um ins Vakuum auszutreten. Diese phdnomenologische
Grofle wird tiblicherweise mit der mittleren freien Weglédnge der Elektronen
im Kristall angenéhert.

Austritt ins Vakuum Hierbei wird der Ubertritt der Elektronen durch die Oberfli-
che ins Vakuum beschrieben, zusammengefasst im Wahrscheinlichkeitsfaktor
Pg, der ublicherweise den Wert 0,5 nicht tiberschreitet [145].

Mit Hilfe dieser Annahmen lésst sich die spektrale Quanteneffizienz (QE) angeben.
Diese definiert das Verhéaltnis von austretenden Elektronen zu absorbierten Photonen:

(apg/a) - Pg

QEN =D

(2.3)

Effiziente Photoemitter miissen demnach einen hohen Anteil an angeregten Elek-
tronen tber dem Vakuumniveau (beschrieben durch (apg/a)) sowie ein kleines
Langenverhaltnis [,/L aufweisen. Findet die Absorption der Photonen auf viel
groBeren Langen statt als die Austrittstiefe der Elektronen (I, > L), kobnnen nur
wenige Elektronen zum Photostrom beitragen.

2.1.2 Ein-Stufen-Modell

Die Beschreibung folgt vorwiegend [82]: Die vereinfachenden Annahmen fithren im
Drei-Stufen-Model zur Vernachlissigung von wichtigen Effekten. So wurde beispiels-
weise die Komplexitit bzw. der Einfluss der Oberflache ebenso wenig beriicksichtigt
wie der Wellencharakter der Elektronen. Interferenzphédnomene, welche bei Volumen-
und Oberflichenzustinden sowie bei Transportprozessen auftreten, wurden ignoriert.
Ebenfalls vernachléssigt wurden mogliche Selbstenergie-Korrekturen. Auch wurde
angenommen, dass inelastisch gestreute Elektronen einen Energieverlust erst nach
der optischen Anregung erfahren. Dariiber hinaus verletzt das Drei-Stufen-Modell
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sogar die Unschérfe-Relation, da fiir die Anregung der Elektronen ein exakter Ort
unter der Oberflaiche angenommen wird.

Die erwdhnten Effekte konnen alle integriert werden, indem die Photoemission
als eine inelastische Streuung eines Photons im Festkorper betrachtet wird, die eine
Elektronenwelle hervorruft. Adawie [3] und Mahan [98] haben dazu eine stationére
Streutheorie entwickelt, welche die Kopplung einer elektromagnetischen Welle und
einer Elektronenwelle beschreibt. Eine erste komplette Ein-Stufen-Theorie wurde von
Pendry 1976 veroffentlicht [118]. Deren Ausgangspunkt bildet Fermis Goldene Regel,
nach der fiir die Ubergangsrate (Ubergangswahrscheinlichkeit pro Zeit) zwischen
Anfangs- und Endzustand unter Einfluss einer Stérung eines quantenmechanischen

Systems

2m in
winsy = (W W) (Ey — B — ho) (2.4)

gilt. Der Stéroperator H™ = e/mc ff-ﬁ beschreibt dabei die Stérung durch das Photon,
wobei A das Vektorpotential des angeregten elektromagnetischen Feldes, p’ der
Impulsoperator des Elektrons, m die Elektronenmasse und c¢ die Lichtgeschwindigkeit
bezeichnet. Gleichung (2.4) fithrt zum exakten Photostrom, indem die wahren
Anfangs- und Endzustande eingesetzt werden (vgl. S. 380, [82]).

Der Endzustand wird dabei so gewéahlt, dass die Anregung des Elektrons in
einen geddmpften Zustand stattfindet. Dazu wird dessen Wellenfunktion an eine
ebene (frei propagierende) Bloch-Welle an der Grenzfliche zwischen Festkorper und
Vakuum angepasst. Dieser mathematische Handgriff erlaubt die Einbindung von
Streu- und Oberflicheneffekten in das Modell, ohne dass die Kohédrenz der Welle in
den verschiedenen Abschnitten der Berechnung verloren geht.

Abbildung 2.2 (links) zeigt eine schematische Darstellung des Ein-Stufen-Modells.
Die Wellenfunktionen ¥ ¢ und ¥; kénnen als zwei-dimensionale Bloch-Funktionen aus
der Summe von propagierenden und evaneszenten (geddmpften) Wellen geschrieben
werden:

\I/]% x exp(iﬁf‘|ﬁ) Z trm €xp(ik Ly 2)um (7, Ef||, Ey) (2.5)

\I/i X eXp(iEi||ﬁ) Z Cn exp(ikj_nz)vn(ﬁ Ez|\7 Ez) (26)
n

Hierbei gilt &} ,,(n) = kim(n) + ikim(n), wobei die Evaneszenz der Welle jeweils im

Imaginérteil widergespiegelt wird und die relativ kurze freie Weglénge der Elektronen

im Festkorper beinhaltet. Der Parameter g entspricht einem Vektor in der Oberfliche

und t,,, Uy, bzw. Cy, v, sind Amplituden der Blochfunktionen.

Um den passenden Endzustand zu finden, wird der inverse LEED (Low-Energy
Electron Diffraction)-Formalismus angewendet, ausgedriickt durch den Index L bei
\IJ]Lc . Dem Prinzip liegt die Zeitumkehr eines bekannten LEED-Vorgangs zugrunde,
wie in Abbildung 2.2 (rechts) verdeutlicht wird: Ein einlaufender Elektronenstrahl
mit der Geschwindigkeit —4 trifft aus dem Vakuum auf die Oberfliche der Probe
und wird teilweise reflektiert bzw. transmittiert. Wird nun der reflektierte Anteil zu
Null gesetzt, der Geschwindigkeitsvektor umgedreht, folglich nur der in das Vakuum
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Abbildung 2.2: Links: Illustration zum Ein-Stufen-Modell: Eine Blochwelle im Kris-
tall wird in einen geddmpften Zustand angeregt und kann im Vakuum
als freie Welle propagieren. Rechts: Der inverse LEED-Zustand. Die
Bilder sind modifiziert nach [82].

transmittierte Anteil betrachtet, und das eindringende Photon hinzu addiert, erhélt
man einen Photoemissionsprozess.

Fine theoretische Modellierung des Photoemissionsprozesses ist in der Praxis
mit dem Ein-Stufen-Modell fiir polykristalline Strukturen wie die Multi-Alkali-
Photokathoden aufgrund der Vielzahl an freien Parametern nicht ohne Weiteres mog-
lich, hier hat sich das phdnomenologische Drei-Stufen-Modell etabliert (z.B. [160]).
Geordnete, einkristalline Metallkathoden wie z.B Ag(111) erlauben jedoch den
Einsatz des Ein-Stufen-Modells und erméglichen Simulationen ohne die Annahme
jeglicher ad hoc-Parameter [90].

2.2 Photoemitter

Bei der Photoemission zeigen Metalle und Halbleiter grundsétzliche Unterschiede.
Diese sind nach dem Drei-Stufen-Modell hauptséchlich im Absorptionsverhalten
der Photonen, inneren Energieverlustmechanismen beim Transport der Elektronen
sowie der Oberflachenbarriere begriindet. Letztere bestimmt die Photoemissions-
schwelle und wird deutlich, wenn man das zugrunde liegende Energiebandschema
betrachtet, wie es in Abbildung 2.3 gezeigt ist. Hierbei ist anzumerken, dass Abbil-
dung 2.3 ein idealisiertes Energiebandschema zeigt. Die durch die Zustandsdichte
definierte Struktur der Bénder wird ebenso wie die Anwesenheit von Defekten oder
Bandbiegungs-Effekten in der Ndhe der Oberflache ignoriert. Allgemein gilt, dass
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Abbildung 2.3: Reduziertes Energiediagramm eines Metalls (links) sowie eines Halb-
leiters (rechts).

Elektronen die Zustdnde, dem Pauli-Prinzip folgend, nach der Fermi-Dirac-Verteilung

1

E—-F
exp( k:BTF> +1

F(B.T) = (2.7)

besetzen, wobei kg die Boltzmannkonstante und T' die Temperatur beschreiben.
FEine zentrale Grofle ist hierbei die Fermienergie Er, die am absoluten Temperatur-
nullpunkt den héchsten besetzten Zustand (Valenzband) angibt. Bei Energiezufuhr
an das System betrégt die Besetzungswahrscheinlichkeit im thermodynamischen
Gleichgewicht nach Definition 50 %.

2.2.1 Metalle

In einem Metall lassen sich Valenzband (VB) und das dariiber liegende (am absoluten
Nullpunkt unbesetzte) Leitungsband (LB) kaum unterscheiden. Das Ferminiveau
liegt hierbei innerhalb beider Bander. Um nun Elektronen vom Kristallinneren
iiber die Oberfliche nach aulen zu beférdern, ist eine zusédtzliche Arbeitsleistung
erforderlich, welche durch die Austrittsarbeit ® erfasst wird. Sie wird allgemein
iiber die Differenz zwischen Fermienergie an der Oberfliche und Vakuumniveau (in
hinreichend groflem Abstand von der Oberfliche) definiert und bestimmt in einem
Metall zugleich die Photoemissionsschwelle

Epp = ® = Evax — Ep. (2.8)

Dem Drei-Stufen-Modell folgend lassen sich Metalle als ineffiziente Photoemitter
charakterisieren [139], denn:

e Typische Werte fiir die Austrittsarbeit von Metallen liegen im Bereich von
26V bis 6eV. Zum Uberwinden der Photoemissionsschwelle ist fiir die meisten
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Metalle (mit Ausnahme einiger Alkalimetalle wie Cs) ultraviolettes Licht
notwendig.

o Metalle zeichnen sich als gute optische Reflektoren (Reflexionsfaktor ~ 60 %
und mehr) aus, wodurch eine effektive Absorption von Photonen erschwert ist.

e Aufgrund der hohen Anzahl an freien Elektronen im Metall thermalisieren
heifle Elektronen durch elastische Elektron-Elektron-Streuung sehr schnell.
Trotz einer UV-Photonen-Eindringtiefe von bis zu 10 nm ist die Austrittstiefe
jedoch auf 1nm bis 5nm begrenzt, sodass prinzipiell nur oberflichennahe
Elektronen innerhalb weniger Atomlagen austreten kénnen.

2.2.2 Halbleiter

Die Beschreibung folgt vorwiegend [77], [73]: Phdnomenologisch erklért das Drei-
Stufen-Modell ebenfalls, warum Halbleiter im Vergleich zu Metallen als bessere
Photoemitter gelten. Zum einen liegt der Absorptionsfaktor « in der Gréflenord-
nung von 1-10*em™! bis 1-10%cm™!, sodass Photonen im sichtbaren Spektrum
des Lichtes' hunderte Nanometer bis wenige Mikrometer eindringen, was eine hohe
Konversion zu Photoelektronen erlaubt [139]. Zum anderen verlieren die Elektronen,
unter Vernachlissigung der Elektron-Elektron-Streuung, auf ihrem Weg zur Ober-
fliche kaum Energie, sodass die Streuung hauptséchlich an Phononen stattfindet.
Somit kénnen auch tiefer liegende Elektronen mit Energien iiber dem thermischen
Gleichgewicht die Oberfliache erreichen. Thr Weg verlauft dabei keineswegs gerade,
sondern ist gepragt von vielen Richtungswechseln, welche mit Impulsidnderungen
einhergehen [145]. Als Folge davon wird die Anzahl der Elektronen mit senkrechtem
Impuls zur Oberfliche signifikant gesteigert und die QE somit erhoht.

Halbleiter unterscheiden sich von Metallen in ihrer Bandstruktur durch eine
charakteristische Bandliicke Fq, einer fiir Zustidnde verbotenen Zone, welche Va-
lenzband und Leitungsband trennt. Fiir einen intrinsischen Halbleiter, wie er in
Abbildung 2.3 (rechts) gezeigt ist, liegt die Fermienergie Fr im Allgemeinen in der
Mitte der Bandliicke. Generell ist Er fiir die Photoemission bei Halbleitern von
geringerer Relevanz, da damit nur die (thermische) Austrittsarbeit definiert wird
und nicht wie bei Metallen zugleich die langwellige Photoemissionsschwelle. Fiir
die Photoemission in Halbleitern gilt, dass die Anregung durch Photonen mit einer
Mindestenergie von [77]

ElY — Eq + Ep = ® 4 6FEyp (2.9)

stattfinden muss?. Zusitzlich zur Bandliicke muss die eingefiihrte Gréfe der Elek-
tronenaffinitdt £ 4 als Abstand zwischen dem unteren Leitungsbandrand und dem

!Der sichtbare Wellenldngenbereich betrigt 380 nm bis 780 nm, was einer Photonenenergie von
3,25eV bis 1,6 eV entspricht.

?Diese Betrachtung gilt fiir ideale Halbleiter. Reale Halbleiter besitzen hingegen auch Zusténde in
der verbotenen Zone (hervorgerufen durch Oberflichenzustédnde, Dotierungseffekte, Fehlstellen,
sonstigen Kristallgitterdefekten), die von Elektronen auch thermisch besetzt werden und somit
die Photoemissionsschwelle entsprechend der (realen) Zustandsdichte modifizieren.
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2 Theoretische Grundlagen

Vakuumniveau iiberwunden werden. F4 stellt fir Halbleiter die entscheidende Ener-
gieschwelle zur Uberwindung der Oberflichenbarriere dar. Zur Beschreibung der
Photoemissionsschwelle durch die Austrittsarbeit des Halbleiters wird zusétzlich die
Grofle d Eyr als Energiedifferenz zwischen Valenzbandmaximum und Ferminiveau
angegeben.

Wie in Abbildung 2.4 verdeutlicht wird, besitzen Halbleiter einen Spektralbereich,
fiir den Spicers ,Magic Window“-Bedingung [145] gilt:
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Abbildung 2.4: Beispiele der spektralen Antwort halbleitender Photokathoden der
Photomultiplier-Industrie. Die Daten sind aus [68] reproduziert.

Dabei handelt es sich um einen fiir die Photoemission besonders giinstigen Bereich.
Den unteren Grenzwert stellt dabei Fpgr dar. Den oberen Grenzwert bildet diejenige
Energieschwelle, ab der die QE-mindernde Elektron-Elektron-Streuung {iberwiegt.
Dieser Fall tritt ein, wenn die Anregungsenergie grof3 gegeniiber der Bandliicke ist
(> Faktor 2-3) und das angeregte Elektron im Valenzband ein weiteres Elektron
anregen kann.

Dotierungseffekte
Nach der Umformung der Gleichung (2.9) zu

Er=®+0FEyr — E¢ (2.10)

zeigt sich, dass fiir eine Manipulation der Oberflichenbarriere und Optimierung
der QE eines Halbleiters sowohl ® als auch § Eyp gesenkt werden muss. Analog zu

18



2.2 Photoemitter

Metallen ldsst sich die Austrittsarbeit durch Aufbringen elektropositiver Atome (z.B.
Cs) oder Molekiile mit groflem Dipolmoment (z.B. BaO, CsF, CsO etc.) signifikant
verkleinern. Um das Ferminiveau zu senken, kann die elektronische Struktur des
Halbleiters verdandert werden, indem durch gezielte Implantation von Fremdatomen
mit weniger Valenzelektronen (Akzeptoren) Locheriiberschiisse erzielt werden, der
Halbleiter somit p-dotiert wird (siehe Abbildung 2.5). Grundsétzlich kann eine

o Evax
E
Xeff L 7A
o Evax
LBnin Xeff I E L Byin Oberflachen-
\ A EF ****************** zustdnde
Ec b Eq

B Oberflichen- /
777777777777777777 zustande

p-Dotierung n-Dotierung

Abbildung 2.5: Bandkantenverlauf von dotierten p- und n-Halbleiteroberflachen.
Durch Gitterdefekte oder gezieltes Einbringen von Fremdatomen
lassen sich Locher- bzw. Elektroneniiberschiisse erzielen. Im Re-
sultat verschiebt sich Eg bei p-Dotierung hin zu V By. und bei
n-Dotierung hin zu LBp,. Indem die Bandkanten verbogen werden,
kann sich die Fermienergie an der Oberfliche der Fermienergie im
Kristallinneren anpassen. Die effektive Elektronenaffinitit y.¢ kann
somit fiir p-dotierte Halbleiter kleinere Werte annehmen und die QE
steigern.

Dotierung z.B. durch Gitterdefekte wie Leerstellen, Fremdatome, Korngrenzen etc.
eingeleitet werden und ist demnach fiir reale Materialien unvermeidlich. Fiir das
Verstindnis der damit einhergehenden Anderungen der energetischen Oberflichen-
verhéltnisse ist zwischen Zustédnden an der Oberfliche (Grenzfliche zum Vakuum,
meist 2-3 Atomlagen) und Zustdnden im Inneren des Kristalls zu unterscheiden:
Oberflichennahe Zusténde kénnen andere Urspriinge haben, z.B. durch Bindungen
mit anderen Atomen, differierende Bindungsenergien oder nicht abgeséittigte Bin-
dungen. Im Gegensatz zum Kristallinneren kénnen sie sich auch in der Bandliicke
befinden. Ublicherweise ist die Zustandsdichte an der Oberfliche grofler als die
Dotierungsdichte im Volumen, weshalb die Lage der Fermienergie hier nur wenig
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2 Theoretische Grundlagen

von der Dotierung abhéngt. Er befindet sich iiblicherweise mittig in den Oberfla-
chenzustédnden und wird von diesen festgehalten. Fiir dieses Phénomen hat sich der
Begriff Fermi-Level-Pinning etabliert.

Fiir eine p-Dotierung?® gilt: Elektronen aus der Oberfliche minimieren ihre Energie,
indem sie die durch die Dotierung hinzugefiigten freien Zusténde im Valenzband
besetzen und ortsfeste positive Ladungen hinterlassen. Es bildet sich ein Poten-
tialgradient und somit ein elektrisches Feld aus. Dies wiederum erzeugt einen
Gleichgewichtszustand, weil das elektrische Feld der Elektronenabwanderung entge-
genwirkt. Die Ferminiveaus an der Oberfliche und im Kristallinneren nivellieren
dabei miteinander. Da der Abstand der Fermienergie zu den Bandkanten im Volu-
men und an der Oberflache konstant bleiben muss, werden sich die Bander in einem
bestimmten Bereich, der Bandbiegungszone (engl. Band Bending Region, BBR)
verbiegen. Wie in Abbildung 2.5 aufgezeigt, bewirkt das Pinning fir p-Halbleiter eine
Abwértsverbiegung bzw. fiir n-Halbleiter eine Aufwértsverbiegung [77]. Innerhalb
der BBR befindet sich das elektrische Feld Egggr, und Elektronen kénnen eine be-
schleunigte Bewegung, im Folgenden ,,Drift“4 genannt, erfahren. Die BBR zeigt eine
Abhéngigkeit: Je geringer die Dotierung, desto weiter reicht die Bandverbiegung in
das Kristallinnere. Eine sehr hohe Akzeptorkonzentration kann d Eyp = 0 erreichen
und das Ferminiveau an die Valenzbandkante beférdern. Dabei ist die Ausdehnung
der BBR so klein, dass viele Elektronen sie ohne Energieverlust durchqueren kénnen.

Die effektive Elektronenaffinitat von halbleitenden Photokathoden

Eine ,effektive* Elektronenaffinitit y.g wird als Differenz zwischen Fv, und der
unteren Leitungsbandkante LBy, definiert. Ist diese Differenz wie bei p-dotierten
Halbleitern gering, brauchen Photoelektronen weniger Energie, um vom Leitungs-
band ins Vakuum zu gelangen. Dies wird fiir die Herstellung hoch-effektiver Pho-
toemitter benutzt. 1965 konnten Scheer und van Laar als erste p-GaAs durch
eine Oberflichenbedeckung mit Cs manipulieren und yeg = 4,5€eV auf xeg =~ 0eV
senken [127].

Der Effekt der Austrittsarbeits- bzw. Elektronenaffinitsitabsenkung durch Aufbrin-
gen von Cs kann iiberdies verstérkt werden, indem Sauerstoff hinzugefiigt wird [150].
Die wenige Monolagen® dicke Dipolschicht aus (Cs,0z)-Molekiilen bildet dabei ein
elektrisches Feld auf der Oberfliche. Das Vakuumpotential an der Oberfliche kann
somit tiefer werden als die Leitungsbandkante LBy, im Kristallinneren und y.g
entsprechend negative Werte annehmen. Ein Photoelektron tiberwindet die diin-
ne Potentialbarriere zum Vakuum effektiv, wobei seine Wellenfunktion von einem
gebundenen Zustand in die Wellenfunktion eines freien Elektrons {ibergeht. Halb-

3Entsprechendes gilt auch fiir Donatorzusténde bzw. die n-Dotierung, wobei in diesem Fall das
Ferminiveau ansteigt.

“Im Gegensatz dazu wird in der Beschleunigerphysik im Allgemeinen unter Drift eine kréftefreie
Bewegung verstanden.

5Bei einem Haftkoeffizienten von 1 entspricht eine Monolage etwa 10'* Atomen pro cm?. Sie wird
bei einem Druck von 1-107° mbar in ¢ = 1000s gebildet.
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2.2 Photoemitter

leitende Photoemitter dieses Typs werden als NEA (negative Elektronenaffinitét)-
Photokathoden bezeichnet. CsO:GaAs stellt dabei den prominentesten Vertreter dar.
Die Photoemission nahe der Bandkante erméglicht unter Verwendung von zirkular
polarisiertem Licht eine Spin-Polarisierbarkeit der Elektronen, da entsprechende
Auswahlregeln fiir die Drehimpulsiibergénge eingehalten werden [119].
Entsprechend werden Photoemitter mit einem positiven Wert fiir y.g als PEA-
Photokathoden bezeichnet. Hierzu gehoren die Alkali-Antimonid-Verbindungen
wie KoCsSb. Abbildung 2.6 stellt das Energiebandschema einer NEA- bzw. PEA-
Photokathode schematisch dar. Fiir PEA-Photokathoden gilt, dass nur die Elektro-
nen ins Vakuum emittiert werden, welche wéhrend bzw. nach der Thermalisierung
noch eine Energie haben, die iiber dem Vakuumniveau liegt. Die Bewegung wéihrend
der Thermalisierung beschreibt, wie bereits erwahnt, einen Transportvorgang bei

%
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- o 2
(CsO:Gahs) 4, %, (K2CsSb) U
“ %o Ly,
! (C?S.()g)—S(ihi(,ihf M
3 Xeff > 0 3 EVak
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Abbildung 2.6: Energiebandschema einer NEA- sowie einer PEA-Kathode. Der fun-
damentale Unterschied liegt in der effektiven Elektronenaffinitét yog
begrindet. Da Evg, unter LB, fallen kann, erlaubt dies NEA-
Kathoden die langwellige Emission bei Photonenenergien nahe Eg.
Kontrar dazu muss bei PEA-Kathoden die Photonenenergie fiir den
Austritt ins Vakuum einen gréfleren Wert als Eq + Yeg annehmen.
Waiéhrend Elektronen sich in einer NEA-Kathode nach der Thermali-
sierung durch Diffusion und Drift bewegen, bis sie austreten, stellt
die Bewegung wéihrend der Thermalisierung bei PEA-Kathoden den
einzigen Transportvorgang dar.
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2 Theoretische Grundlagen

dem angeregte, ,heifle“ Elektronen ihre Energie durch inelastische St68e mit dem
Kristallgitter abgeben und dadurch den Kristall erwdrmen, wahrend sie bis zur unte-
ren Leitungsbandkante LBy, fallen. Dieser Transportvorgang findet iiblicherweise
auf einer Zeitskala von 0,1 ps bis 1 ps statt [145].

NEA-Photokathoden® hingegen erméglichen eine Photoemission iiber die voll-
standige Thermalisierung der Elektronen hinaus. Dabei ist der dominierende Trans-
portprozess die Diffusion [69], [20]. Hervorgerufen wird diese Elektronenbewegung
vom Kristallinneren bis zur Oberfliche durch einen Gradienten in der Ladungstré-
gerkonzentration. Zuséatzlich erfahren die Elektronen in der BBR eine Drift durch
das anliegende elektrische Feld. Da das Vakuumniveau sich unter LB, befindet,
konnen zusétzlich auch niederenergetische Elektronen aus tieferen Schichten aus-
treten. NEA-Kathoden erreichen hohe QE-Werte (vgl. Abbildung 2.4), weil zum
einen der Faktor apg/a aus der Gleichung (2.3) fast den Wert Eins annehmen kann.
Zum anderen kann die Austrittslinge L(hv) der Elektronen bei Photonenenergien
an der Bandkante um drei Groéflenordnungen grofier sein als im Fall ohne NEA-
Aktivierung [145]. Bedingt durch hohe Dotierungen des Kristalls ist zudem die BBR
mit wenigen Nanometern schmal.

2.3 Typen von Photoemissionsquellen

Die Entwicklung neuer Hochstrombeschleuniger wie ERLs geht einher mit dem
Wunsch nach hoéherer Luminositdt bzw. Brillanz und erfordert besonders von der
Elektronenquelle samt Photokathode eine neue Stufe an Qualitit und Zuverlassigkeit.
Gegeniiber anderen Emittern wie thermischen Quellen oder Feldemissionsquellen
koénnen nur auf Photoemission basierende Elektronenquellen die Anspriiche an einen
zugleich brillanten Strahl und einen hohen Strahlstrom erfiillen [39].

Das angelegte Beschleunigungsfeld in den Photoemissionsquellen kann elektrosta-
tisch oder auch hochfrequent sein, mit dem Ziel, einen méoglichst hohen Beschleuni-
gungsgradient zu erreichen. Einerseits werden damit die Elektronen tber kiirzere
Strecken gefiihrt und anderseits konnen schnell relativistische Energien erreicht wer-
den, bei denen sich die internen repulsiven Krifte des Strahls (Raumladung”) weniger
auswirken. Folgende vier Arten von Photoemissionsquellen finden Anwendung:

DC-Quelle Der anféngliche Betrieb mit thermischen Kathoden verlangte das An-
steuern des Feldes, um den Strahl zu schalten, wihrend Laser-schaltbare
Photokathoden ein stabiles DC-Feld ermoéglichten. Spontane Feldemission
begrenzt den Extraktionsgradienten bis zum Vakuumdurchbruch in der Praxis
auf etwa 5 MV m~! [61]. Dabei miissen die dielektrischen Isolatoren (iiblicher-
weise Keramiken) Spannungen bis zu wenigen hundert Kilovolt aushalten.
Hervorragende Vakuumbedingungen im 10~'2 mbar-Bereich erlauben den Ein-
satz von empfindlichen Halbleiter-Photokathoden, insbesondere CsO:GaAs.

5Typische Werte fiir eine CsO:GaAs-Photokathode sind: p-Dotierung mit 2 - 10*° cm ™2 Zinkatomen,
BBR = 6nm, Eqg =1,4€V, xes = —0,25€V [23]
" Auch als Boersch-Effekt bzw. transversale longitudinale Relaxation bekannt.
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2.3 Typen von Photoemissionsquellen

DC-Quellen sind in der Elektronenpulsldnge nicht beschrinkt, sodass auch ein
kontinuierlicher Elektronenstrahl emittiert werden kann, falls die Zeitstruktur
nicht direkt iiber den Laser gegeben wird. In diesem Fall muss jedoch in der
nachfolgenden Strahlfithrung ein Chopper/Buncher-System fiir die Erfiillung
der longitudinalen Akzeptanzbedingungen (Bunchléange sowie Energiebreite)
des Beschleunigers eingesetzt werden.

RF-Quelle RF-basierende Photoemissionsquellen verwenden einen Hohlraumreso-
nator, in dem eine bestimmte elektromagnetische Feldkonfiguration (Mode)
angeregt wird. Fiir eine Beschleunigung wird iiblicherweise die transversal
magnetische Mode TMjy;g verwendet. Dabei ist das elektrische Feld longi-
tudinal zur Strahlrichtung der Elektronen und es kénnen im Vergleich zu
DC-Quellen signifikant hohere Feldstérken erreicht werden. Die Photokathode
befindet sich dabei innerhalb des Resonators auf der gegeniiberliegenden Seite
des Strahlrohrausgangs. RF-Quellen sind zu unterscheiden in normalleitende
Resonatoren (engl. normal conducting radio frequency, NCRF) und supra-
leitende (engl. superconducting radio frequency, SRF)-Resonatoren. Wird
Kupfer als Resonatormaterial verwendet, gehen mit hohen RF-Leistungen
hohe ohmsche Verluste an den Resonatorwénden einher, sodass die Warme-
entwicklung ein grofles Problem darstellt. Trotz Moglichkeiten zur Kiithlung
begrenzt dieser Punkt zum einen die erreichbaren Feldstérke und zum anderen
akzeptable Vakuumbedingungen fiir empfindliche Halbleiter-Photokathoden,
wie sie im Vergleich bei DC-Quellen méglich sind. Deshalb werden NCRF-
Quellen iiblicherweise mit einem Tastverhéltnis (engl. duty cycle) von unter
100 % betrieben, wobei 100 % bedeutet, dass jeder RF-Zyklus mit Elektronen-
bunchen gefiillt ist. Grundsétzlich gilt, dass der erreichte Gradient monoton
zur Frequenz des Wechselfeldes ist. Betriebsfrequenzen in der Groflenord-
nung von 1 GHz sind iiblich, wobei NCRF-Quellen von 144 MHz bis 17 GHz
gebaut wurden [112]. Kleinere Betriebsfrequenzen haben den Vorteil eines
grofleres Volumens und sind somit aufgrund der besseren Kiithlungsmoglichk-
leiten kompatibler zu empfindlichen Halbleiter-Photokathoden. 1994 wurde
mit der 433 MHz-NCRF-Quelle des FELs in Los Alamos und einer KoCsSb-
Photokathode bei einem duty-cycle von 25 % der damalige Weltrekord fiir den
mittleren Strom von 32mA aufgestellt [53]. Aufgrund der erhohten Stabili-
tdt werden NCRF-Quellen allerdings iiblicherweise mit Metallkathoden wie
z.B. Kupfer oder Magnesium betrieben. Der gepulste Betrieb erlaubt hohe
Bunchladungen (in der GroBenordnung von Nanocoloumb) bei Feldstarken
von bis zu 120 MeV m ™1 [4], withrend der CW-Betrieb auf bis zu 10 MeV m~*
begrenzt ist [76]. Da fiir eine geringe Energiebreite des Elektronen nur wenige
Grad der Phase zur Beschleunigung geeignet sind, werden kurze (meist wenige
Pikosekunden lange) Elektronenbunche fiir die Emission aus der Photokathode
verlangt. Um den optimalen Zeitpunkt fiir die Injektion der Elektronen in den
Resonator zu erhalten, werden dazu die RF-Phase und der Laser synchronisiert.
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Im Idealfall kann auf anschlieSende Chopper und Buncher somit verzichtet
werden.

SRF-Quelle Sollen hohe Feldstirken und hohe Bunchladungen im CW-Betrieb er-
zielt werden, konnen supraleitende Resonatoren verwendet werden. Der nahezu
verschwindende Oberflichenwiderstand bei tiefen Temperaturen von z.B. Niob
erméglicht einen Gradienten von bis zu einigen zehn MV m™! [76]. Weiterhin
erlauben die extrem guten Vakuumbedingungen bei den tiefen Temperaturen
des Resonators den Einsatz von Halbleiter-Photokathoden. Zu beachten sind
mogliche Limitierungen durch die Verwendung von normalleitenden Photoka-
thoden in der supraleitenden Umgebung sowie mogliche Quencheffekte durch
lokale Erwérmungen des Hochfrequenzfeldes. Dabei kann die Supraleitung in
die Normalleitung iibergehen, wenn die Sprungtemperatur des supraleitenden
Materials iiberschritten wird.

DC+SRF-Quelle Diese noch junge Entwicklung aus einer Hybridstruktur trennt
die beiden Bereiche der normalleitenden Photokathode rdumlich von dem
supraleitenden Resonator. Somit wird ein moglicher Abfall der Giite® durch
eine Kontamination der Photokathode unterdriickt. Die sich noch in der Ent-
wicklung und Optimierungsphase befindliche DC+SRF-Quelle der Universitét
Peking erlaubt bisher Feldstérken von 14,5 MV m~! im CW-Betrieb [159].

2.4 Fundamentale KenngroBBen von Photokathoden

Wird die grofle Anzahl an verschiedenen Kandidaten fiir Photokathoden betrachtet,
so lasst sich festhalten, dass bisher kein Material entwickelt wurde, das optimale
Werte der Kenngroflen fiir die Anwendung in Teilchenbeschleuniger erfiillt [39]. Im
Sinne von hoéchster QE, kleiner Austrittsarbeit, kleinster intrinsischer Emittanz,
ultrakurzer Zeitantwort, sehr langer Lebensdauer sowie einer Spin-Polarisierbarkeit
muss deshalb immer ein Kompromiss bei der Wahl gefunden werden. Diese fiir einen
Teilchenbeschleuniger fundamentalen Kenngrofien, welche als Auswahlkriterien auch
flir MESA dienen, sollen im Folgenden vorgestellt werden.

2.4.1 Quanteneffizienz

Die wohl wichtigste Grofle fiir das Erreichen eines hohen mittleren Stromes ist
die Quanteneffizienz. Wie in Gleichung (2.3) bereits eingefiihrt, definiert sie das
Verhéltnis von ins Vakuum freigesetzten Elektronen zu eingestrahlten Photonen.
Ublicherweise werden intern mehr Elektronen angeregt, als emittiert werden. Der
extern gemessene Strom héngt vom Wahrscheinlichkeitsfaktor P, ab, welcher im
Drei-Stufen-Modell den Austritt ins Vakuum definiert. P, ist wiederum vollstdndig
von der Oberflichenbedingung der Photokathode abhédngig. In der Praxis wird

8Die Giite oder auch Q-Faktor ist ein MaB fiir die Dampfung bzw. den Energieverlust des
Hohlraumresonators.

24



2.4 Fundamentale Kenngrofien von Photokathoden

deshalb iiblicherweise eine ,externe”“ QE gemeint, die sich ausschliefilich durch den
gemessenen Elektronenstrom Iqg, die Laserleistung /4, und die Wellenldnge A der
einstrahlenden Photonen quantifizieren lésst:
he IQE 1,24 . IQE[H]A]
EMN=— —— g — = 2.11

QEW) e P Alnm| P, [W] (2.11)
Dabei bezeichnet h das Plancksche Wirkungsquantum, ¢ die Lichtgeschwindigkeit
und e die Elementarladung. Zur Angabe in Prozent wird mit dem Faktor 100
multipliziert.

2.4.2 Austrittsarbeit

Eine der substanziellen Grofien fiir den Betrieb einer Elektronenquelle ist die Aus-
trittsarbeit ® der verwendeten Photokathode. Einerseits muss ® einen kleinen Wert
annehmen, um mit der Wellenldnge des vorhandenen Lasers einen effektiven Elek-
tronenaustritt sicherzustellen. Andererseits muss der Wert hoch genug sein, um
eines der Hauptprobleme an Elektronenquellen, die Feldemission, zu minimieren.
Die Abhéngigkeit der Feldemissionsstromdichte j(E) von ® und der angelegten
Feldstarke E wird tiber die Fowler-Nordheim-Gleichung wiedergegeben:

. E* re%2p

](E):Kla'e 2 (2.12)
Dabei bezeichnen K; und Ky materialabhingige Parameter. Zusammen mit der
thermischen Emission tragt dieser Faktor zum ,unwanted beam*“ (Halo) an Be-
schleunigern bei. Dabei kann die Feldemission sowohl bei DC-Quellen als auch bei
(S)RF-Quellen ein Problem sein. Besonders bei Letztgenannten missen Elektrode
und Photokathode dabei sehr hohen Feldstarken widerstehen. Der Dunkelstrom kann
eine typische Groéflenordnung im nA-pA-Bereich erreichen. Durch eine geeignete
Wahl des Kathodenmaterials kann man dem zuvorkommen bzw. die Gefahr mini-
mieren, wobei Metalle (&) > 4eV) eine groflere Feldstérke erlauben als Halbleiter
(Pur, = 26V).

Fiir die Definition unterscheidet man zwischen thermischer

Diherm = Fa — Ev (2.13)
und photoelektrischer Austrittsarbeit
Ppr = Epg — 5EVF- (2.14)

Wiéhrend dies bei Metallen aufgrund der Lage des Ferminiveaus und des Fehlens
einer Bandliicke die gleiche Bedeutung hat, machen Halbleiter eine Differenzierung
notwendig. Grundsétzlich ist der Wert von ® stark von der Oberflichenbeschaffenheit
sowie im besonderen Mafle von den Vakuumverhéltnissen, der Temperatur der
Kathode und dem Dotierungslevel abhangig.
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Zur Ermittlung der Austrittsarbeit kénnen prinzipiell eine Vielzahl verschie-
dener Verfahren herangezogen werden. Zu unterscheiden sind einerseits absolute
Messungen mittels Elektronenemission induziert durch Photoabsorption, hohe Tem-
peraturen, hohe elektrische Feldstarken oder den Tunneleffekt. Anderseits ermoglicht
die Messung der Kontaktspannung (engl. contact potential difference, CPD) zwi-
schen untersuchter Probe und einer Referenzelektrode eine indirekte Prozedur zur
Bestimmung von ®. Letztgenannte Methode wird in Kapitel 4 zur Messung an
K2 CsSb-Photokathoden angewendet.

2.4.3 Lebensdauer

Unter der Lebensdauer einer Photokathode ist das Einwirken einer Vielzahl von-
einander unabhéngiger Faktoren auf die Quantitit des extrahierbaren Stromes zu
verstehen. Wéhrend eines Experimentes muss der extrahierte Strahlstrom konstant
gehalten werden. Dies ist nur realisierbar, indem die Laserleistung kontinuierlich
und parallel zum Abfall der QE gesteigert wird, wie es Abbildung 2.7 qualitativ
darstellt.
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Abbildung 2.7: Charakteristischer Verlauf der QE und Laserleistung wéhrend des
Ablaufs eines Experimentes.

Eine mogliche mathematische Definition der Lebensdauer ist bei einem exponenti-
ellen Abfall die Zeit 7, nach der die QE mit Anfangswert QFEy auf den Wert 1/e
gefallen ist

QE(t) = QEpexp(—At). (2.15)

Der Parameter 7 = 1/ bezeichnet dabei den Kehrwert der Zerfallskonstante A.
Es ist anzumerken, dass sich das Verhalten der QE nach Gleichung (2.15) zwar
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2.4 Fundamentale Kenngrofien von Photokathoden

typisch gestaltet, jedoch nicht allgemein uneingeschriankt auf jede Photokathode
anzuwenden ist.

Die fiir den QE-Abfall verantwortlichen Faktoren unterliegen verschiedenen Para-
metern. Dabei ist zu unterscheiden zwischen Effekten mit und ohne Elektronenstrahl.
Fiir eine beobachtbare ,effektive Lebensdauer gilt (nach [16], S.47):

I o D I (2.16)
Teff — T Tvac TLaser TFE TREST

Tvac driickt die Vakuumlebensdauer aus, welche durch das Restgas (hauptséchlich
schédlich sind oxidierende Substanzen wie Oz, CO2, HoO) in der Vakuumkammer
festgelegt ist. Insbesondere NEA-Kathoden mit ihrer zumeist aus einer Monolage
bestehenden (Cs,03)-Schicht an der Oberflache sind sehr sensibel und verlangen
Vakuumbedingungen im unteren Ultrahochvakuum (UHV)- bis extrem hohen Va-
kuum (XHV)-Bereich (<1 1072 mbar [87]). PEA-Kathoden zeigen ebenfalls eine
grofle Sensitivitat auf Restgase, jedoch kann von einer bis zum Faktor 100 gréfieren
Robustheit ausgegangen werden [55], sodass UHV-Bedingungen (< 1-10~Y mbar)
ausreichend sind. In Abbildung 2.8 ist das Verhalten von KoCsSb gegeniiber typi-
schen Restgasen aufgetragen.
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Abbildung 2.8: Sensitivitdt von KoCsSb in Abhéngigkeit von verschiedenen Gasen.
Die Daten sind aus [110] rekonstruiert.

Die in [110] durchgefithrten Messungen belegen eine Stabilitat der Kathodenober-
flache gegeniiber Kohlenstoffmonoxid und Methan. Kontrar verursachen Sauerstoff
und Kohlenstoffdioxid einen schnellen Abfall der QE. Weiterhin ist der bekann-
te [140], tempordar QE-steigernd wirkende Effekt durch Sauerstoff zu erkennen.
Zusammen mit der Fahigkeit einer hohen QE im sichtbaren Spektrum des Lichts ist
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2 Theoretische Grundlagen

es die (relativ) gute Robustheit, die KoCsSb als Photokathode fiir Hochstromanlagen
favorisiert.

Der zweite Summand in Gleichung (2.16), Tpaser, charakterisiert die Lebensdauer
der Photokathode unter Lasereinstrahlung. Die Laserleistung wird im Kristall
zu einem Grofiteil in Wiarme umgewandelt, was wiederum zerstorende chemische
Prozesse auf der Oberfliche beschleunigt. Je nach konstruktionsbedingter thermischer
Wiarmeabfuhr des Kathodenhaltersystems kann die Lebensdauer bereits bei wenigen
hundert Milliwatt Laserleistung betrichtlich sinken. Da die Laserleistung und somit
die Warmemenge tber die Dauer des Experimentes prozessimmanent erhoht wird,
wirkt sich dies auf den Effekt verstarkend aus. Im Resultat sinkt die QE und die
Kathode erreicht mit einer hoheren Laserleistung ihr Lebensende schneller. Dieser
Effekt wird in Kapitel 4.2 fiir eine KoCsSb-Kathode untersucht.

Der Parameter 7pg in Gleichung (2.16) beschreibt den durch Feldemission le-
bensdauerverringernden Effekt. Dabei konnen Feldelektronen, die entweder von der
Kathode oder einer anderen Oberfliche in der Elektronenquelle stammen, Molekiile
und Ionen aus der Vakuumwand ausschlagen. Liegt an der Photokathode z.B. nega-
tives Potential an, zieht sie positiv geladene Ionen an, welche ihrerseits wiederum die
Kathodenoberfliche zerstéren. Nicht nur die bereits erwéhnte zu kleine Austrittsar-
beit der Kathode kann hier als Quelle der Feldelektronen angefithrt werden, sondern
auch mogliche ,,Dreckpartikel auf den verwendeten Elektroden. Gegebenenfalls
konnen diese Partikel durch Migration von der Kathode selbst stammen.

Effekte unter Einwirkung des Elektronenstrahls sind im Summanden mTpggT zusam-
mengefasst. Dazu zahlen unter anderem die Ionenrtickstromung (IBB), ein moglicher
Strahlverlust, Ion-Trapping etc. (siehe z.B. [16] fiir eine genauere Beschreibung).

2.4.4 Zeitantwort

Neben der Erzeugung hoher Strome stellt die Injektion der Elektronenbunche in
die Beschleunigermodule eine weitere bedeutende Herausforderung in der Beschleu-
nigerphysik dar. Maf3geblich hierfiir ist die Zeitantwort bzw. Impulsantwort der
Photokathode. Auf die Anregung der Kathode mittels eines Lasers folgt die Emission
der Elektronen in einer Verteilung, die durch einen Mittelwert und eine Streuung
gekennzeichnet ist. Unter dem Begriff Zeitantwort einer Photokathode wird im Allge-
meinen ein MaB fiir die Breite dieser Streuung verstanden, z.B. die Halbwertsbreite
(engl. Full Width at Half Maximum, FWHM). Dabei gilt es zwischen einem fiir die
Quelle bzw. den Beschleuniger akzeptablen Bereich und einem ungewollten Anteil,
dem longitudinalen Halo, zu unterscheiden. Abbildung 2.9 verdeutlicht die charak-
teristische Impulsantwort einer Photokathode auf einen initialen (delta-férmigen)
Laserpuls. Die typische (longitudinale) Akzeptanz fiir Elektronenbeschleuniger be-
tragt wenige Pikosekunden. Wird diese Zeitdauer iiberschritten, konnen ,verspétete®
Elektronen mit der Strahlwand kollidieren, da sie mit anderen Energien beschleunigt
werden und somit einen anderen Orbit erfahren. Der Verlust fithrt daraufthin zur Ak-
tivierung, zum IBB etc. und trégt zum ,,unwanted beam® bei. Der Beitrag spielt im
Punkt Maschinensicherheit eine ausschlaggebende Rolle und kann mit der richtigen
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Abbildung 2.9: Impulsantwort einer Photokathode auf einen initialen, im Idealfall
delta-formigen Laserpuls. Der dunkelgriin markierte Bereich der
ansteigenden Flanke der Impulsantwort wird durch die Laufzeit-
streuung der Elektronen verursacht. Diese ist kathodenspezifisch
und mafgeblich abhéngig von der Oberflichenbeschaffenheit, der
Photonenwellenldnge und der Beschleunigungsfeldstérke (siehe Ka-
pitel 5). Insbesondere (S)RF-Elektronenquellen verlangen eine kurze
Akzeptanz (z.B. 3ps in [25]) und einen geringen Anteil am longitu-
dinalen Halo.

Wahl der Photokathode beeinflusst werden. Dies gilt insbesondere im Betrieb von
Hochstrom- und Hochenergieanlagen, wie bereits im Einleitungskapitel in Bezug
auf die Planung eines ERLs [79] dargelegt.

Wird ein zur Zeitantwort der Kathode vernachlassighbar kurzer Laserpuls an-
genommen, so hangt diese Kenngréfle im Wesentlichen von der Eindringtiefe der
Photonen (und somit von der verwendeten Wellenlénge sowie der Dicke der Kathode)
als auch von der Austrittstiefe der Elektronen ab. Sie korreliert mit den Energie-
Verlustmechanismen, welche die Elektronen im Kristall erleiden. Spicer konnte mit
Hilfe seines Modells das in Abbildung 2.10 gezeigte Verhalten abschéitzen [145]:

e Metalle gelten als prompte Emitter mit einer Zeitantwort in der Grofenskala
von 1-107%s bis 1-107'*s. Angeregte Photoelektronen erleiden Energie-
verluste iiberwiegend durch elastische Elektronenstreuung und verlieren ihre
Energie dementsprechend sehr schnell. Zudem haben Metalle kleine Eindringtie-
fen und eine auf wenige Nanometer begrenzte Austrittstiefe, sodass iiberhaupt
nur oberflichennahe Elektronen auszutreten vermogen.
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Abbildung 2.10: Zeitantwort und QE von Metall-, NEA- und PEA-Photokathoden

nach Spicers Abschétzung. Modifizert nach [145].

o Bei Halbleitern ist die Spannbreite der Zeitantwort gréfler und generell ldnger

als bei Metallen. Begriindet ist dies zum einen darin, dass Photonen aufgrund
des hoheren Absorptionskoeffizienten mehrere hundert Nanometer bis wenige
Mikrometer weit eindringen kénnen. Zum anderen verlieren die Photoelektro-
nen auf ihrem Weg ins Vakuum ihre Anregungsenergie hauptséichlich durch
mehrfache inelastische Elektron-Phonon-Streuung, womit auch sich tiefer be-
findliche angeregte Elektronen die Oberfliche erreichen kénnen. Dabei ist das
Zeitantwortverhalten zwischen PEA- und NEA-Kathoden zu unterscheiden.
Wiéhrend beide auf Zeitskalen von 1 ps thermalisieren, erméoglichen die NEA-
Bedingungen, dass Elektronen zusétzlich durch Diffusion an die Oberfliche
auch ins Vakuum iibertreten konnen und so lingere Relaxationszeiten von
bis zu wenigen Nanosekunden® erfahren. Die Austrittstiefe kann dabei in der
gleichen Gréflenordnung liegen wie die Eintrittstiefe der Photonen. Dies stellt
sich zwar als vorteilhaft fiir eine hohe QE heraus, ist jedoch nachteilig fiir eine
schnelle Zeitantwort.

Zeitspektroskopische Messungen basieren meist auf einer HF-Streak-Methode. In
Mainz werden verschiedene GaAs-Photokathoden seit tiber 20 Jahren vermessen. Die

9 Es ist anzumerken, dass die von Hartmann [69] erstmals an GaAs gemessenen mehrere Pikose-
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kunden langen Pulse nur im scheinbaren Widerspruch zu Spicers Drei-Stufen-Modell und den
Nanosekunden-Vorhersagen stehen. In einem Diffusionsmodell werden insbesondere die aktive
Kathodendicke sowie die Betrdge der Bandbiegungszone mit einbezogen, womit die kiirzeren
Zeitskalen hinreichend beschrieben werden kénnen [70], [20].



2.4 Fundamentale Kenngrofien von Photokathoden

Messmethode sowie Ergebnisse zur Untersuchung der Impulsantwort von KoCsSb
werden in Kapitel 5 présentiert.

2.4.5 Intrinsische Emittanz

Eine wichtige Gré8e in der Beschleunigerphysik ist die Emittanz e. Sie charakterisiert
im Allgemeinen das sechsdimensionale Phasenraumvolumen eines Teilchenensembles
und hat zwei transversale sowie eine longitudinale Komponente, jeweils bestehend
aus der Raumrichtung und dem Impuls (transversal) bzw. der HF-Phase und der
Energie (longitudinal). Die Emittanz beschreibt somit die transversale Abmessung
und die Winkelverteilung des Teilchenensembles. Eine gebrauchliche Definition ist
die der quadratisch gemittelten (engl. Root Mean Square, RMS)-Emittanz:

€r = \/(1:2>(:1:’2> — (za’)? bzw. €ng = 57\/@2)@’2) — (z2’)?, (2.17)

wobei z die Raumrichtung und z’ den Winkel bezeichnet (praktische Einheit:
mm mrad=pm). Mit dem relativistischen Faktor S~y = p/mc wird eine Normierung
auf die Energie vorgenommen. Hierbei sind p der Impuls, m die Elektronenmasse
sowie ¢ die Lichtgeschwindigkeit.

Multipliziert mit 7, definiert € die Fliche der Phasenraumellipse in der (x — 2') —
Ebene, F' = me. Solange die Teilchen kanonischen Bewegungsgleichungen gehorchen,
gilt das Liouville’sche Theorem, wonach F' bzw. e ErhaltungsgroBen sind [157], d.h.
die Form der Phasenraumverteilung kann sich entlang des Beschleunigers zwar
andern, das Volumen bleibt hingegen konstant. Dies ist (fiir die sechsdimensionale
Phasenraumellipse €) gleichermafien in Anwesenheit von linearen und nichtlinearen
Kréften giiltig. Fir die RMS-Emittanz ¢, gilt jedoch, dass die Erhaltung durch
nichtlineare Effekte wie Raumladung oder Abgabe von Synchrotonstrahlung verletzt
werden kann. Insbesondere kann die RMS-Emittanz dabei anwachsen, ohne dass
sich die eingenommene Fldche im Phasenraum &ndert [35], [5].

Die intrinsische!” Emittanz eines Halbleiters'! ldsst sich nach [42], [55] iiber

HL
€ MTE
[ (2.18)

O mc?

definieren. Der Parameter o, bezeichnet dabei den RMS-Radius des Laserspots
und MTE die durchschnittliche transversale Energie (engl. mean transverse energy,
MTE) der Elektronen beim Austritt ins Vakuum. In einem vereinfachten Modell

Durch die Verwendung thermischer Elektronenquellen ist historisch bedingt alternativ die Be-
zeichnung ,,thermische Emittanz® eingefiihrt worden.

1 Fiir NEA-Halbleiter mit einer langen Zeitantwort gilt: Da auch bereits thermalisierte (verspétete)
Elektronen emittiert werden kbnnen, modifiziert sich die Gleichung um die Umgebungstemperatur
des Kristallgitters. Fiir niederenergetische Photonen (nahe 830nm) erreicht MTE = kgT
(=25meV bei Raumtemperatur), fiir héherenergetische Photonen gibt es einen schnellen und
einen langsamen Anteil an der Zeitantwort (Vergleich Kapitel 5), sodass sich Werte fiir die MTE
vermischen [55].
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einer planaren Oberfliche werden die Elektronen mit einer gleichférmigen Energie-
verteilung emittiert und besitzen den Wert:

hy — EPE
73 .

Hierbei ist fiir die Photoemissionsschwelle Epg Gleichung (2.9) einzusetzen. Fiir den
Vergleich verschiedener Photokathoden wird eine auf den RMS-Laserspot o, = 1 mm
normierte intrinsische Emittanz angegeben (Einheit pm/mm(rms)).

Die intrinsische Emittanz héngt weiterhin im Wesentlichen von der Rauigkeit
der Kathodenoberflache ab. Dies gilt insbesondere fiir polykristalline Multi-Alkali-
Verbindungen. Lokale Unebenheiten, Neigungen etc. auf der Kathodenoberfldche
fiihren zu einer transversalen Beschleunigung der Elektronen und erhéhen somit die
MTE. Ab einer Beschleunigungsfeldstérke von 20 MV m ™! ist eine sub-nm Rauigkeit
erforderlich [134]. Die intrinsische Emittanz ldsst sich einerseits durch die Wahl
des Substrates, auf dem der Kristall synthetisiert wird, aber auch durch die Art
der Film-Deposition (Metallquellenart, Depositionsgeschwindigkeit [94], Multi-layer
Deposition [161], Co-Deposition [52], Sputtern [134]) optimieren.

MTE = (2.19)

Brillanz

Ein weiteres, aus der Emittanz abzuleitendes Giitekriterium beziiglich des Teilchen-
strahls stellt der Faktor der Brillanz B dar, welcher die Phasenraumdichte beschreibt.
Fiir eine ideale ellipsoide Teilchenverteilung kann

By— 4 (2.20)

T2€n z€ny

gezeigt werden ([84], S.144), wobei I den Strahlstrom des Beschleunigers beschreibt.
Um die fir den Beschleuniger und Experimente geforderte hohe Brillanz (einspricht
einer hohen Luminositét, starkeren FEL-Strahlung etc.) nach Gleichung (2.20) zu
erreichen, ist neben einem hohen Strom vor allem eine geringe intrinsische Emit-
tanz Voraussetzung. Die typische Groflenordnung, welche z.B. die 200 kV-Quelle
an MESA maximal erreichen darf, betragt e ~ 1 mm mrad [62]. Moderne Photoin-
jektoren produzieren Emittanzen, die lediglich von den intrinsischen Eigenschaften
der Photokathode dominiert werden [39]. Weil € im weiteren Beschleunigerverlauf
im Allgemeinen nicht mehr verbessert werden kann, gestaltet sich die Wahl einer
geeigneten Photokathode entsprechend als essentiell. Wesentliche Faktoren sind
neben der kleinen MTE (und somit einer kleinen Photonenenergie bzw. grofien
Wellenlénge) kleine Oberflichenrauigkeiten (<1nm), wodurch Halbleiter auch in
diesem Punkt Metallen vorzuziehen sind. Bestmogliche Ergebnisse erzielen einkris-
talline NEA-Kathoden wie CsO:GaAs bei einer Anregung mit Photonenenergien
nahe der Bandkante. Eine Emittanz von € ~ 0,1 mm mrad kann erreicht werden [26].
Im Umkehrschluss wirkt sich die geringe Photonenenergie wiederum negativ auf
eine hohe QE und kurze Zeitantwort'? aus.

12Djes gilt fiirr Bulk-GaAs. Superlattice-Strukturen erméglichen hohe Werte fiir die QE sowie kurze
Zeitantworten [124], sind jedoch aufwendiger herzustellen.
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2.5 Photokathoden fiir Teilchenbeschleuniger

Nach jahrzehntelanger Anwendung in der PMT-Industrie haben Photokathoden
in der Forschung im Zusammenhang mit den Realisierungen und zukiinftigen Pla-
nungen von (hochstromigen) ERLs und FELs in den letzten Jahren durch die
Beschleunigerphysik eine gewisse Renaissance und Aktualitét erlebt. Dabei erwei-
sen sich insbesondere I-V-Verbindungen wie KoCsSb fiir Hochstromanlagen als
Kandidaten [55], [39], [153].

Fiir die Erzeugung eines hohen Elektronenstroms ist das Lasersystem ebenso
wichtig wie die Photokathode. Teilchenbeschleuniger stellen an Lasersysteme spezi-
elle Anforderungen bzgl. Zeit (variable Repetitionsrate, HF-Synchronisation)- und
Pulsformstruktur (Gauss, Flat Top, Ellipsoidal). Ublicherweise basieren die Laser
auf diodengepumpten Festkorpern (engl. diode-pumped solid-state laser, DPSSL)
wie z.B. Nd:YAG!3. Sie emittieren im Infraroten und kénnen durch frequenzver-
doppelnde bis frequenzvervierfachende Kristalle (z.B. Kaliumtitanylphosphat) auf
Wellenldngen im sichtbaren Spektrum bis UV gebracht werden. Da die Frequenzver-
vielfachung stets mit Qualitdtseinbuflen einhergeht, was die gewiinschte Zeit- und
Profilstruktur sowie insbesondere Leistung betrifft, sind Photokathoden mit einer
hohen QE notwendig. Abbildung 2.11 fasst die Anforderungen an Laserleistung und
QE der Kathode fiir verschiedene Betriebsstrome des Beschleunigers zusammen.

Demnach ermdoglicht eine Kathode mit hoher QE geringere Laserleistungen. Dies
wiederum wirkt sich positiv auf die Lebensdauer der Kathode aus, da die Erwdrmung
durch den Laser an sich einen beachtlichen lebensdauermindernden Effekt darstellt
(vgl. Kapitel 4.2). State of the Art DPSSLs, wie sie z.B. bei bERLinPRO eingesetzt
werden, sind in der Leistung auf 1 W bis 5 W begrenzt [156]. Eine Kathode mit einer
QFEs5390m > 10% ist fiir die Erzeugung des angestrebten 100 mA-Strahls hierbei
unabdingbar. Fiir MESA stehen bereits getestete und auf die Hochfrequenz synchro-
nisierte blaue (max. 200 mW) und griine (max. 120 mW) Laserdioden zur Verfiigung,
ein dedizierter Laser mit hoherer Leistung steht zur Diskussion [5]. In Abbildung 2.11
sind ebenfalls die Anforderung an Laserleistung und Quantenausbeute in W % fiir
die Erzeugung eines 10 mA-Stromes, wie er fiir die zweite MESA-Stufe angestrebt
ist, markiert. Fiir diesen Betriebsmodus ist eine Kathode mit 3 W % unter Anregung
durch blaues Licht bzw. 2,3 W % unter Anregung durch griines Licht unentbehrlich.
Besitzt die Photokathode z.B. eine QE mit einem Wert von QE40pnm = 1 %, werden
3 W Laserleistung benétigt, um den angestrebten Strom zu erreichen. Fiir eine
typische Kathode mit einer hohen QE von QF400nm = 20 % werden daher 150 mW
Laserleistung gebraucht. Die Anforderungen fir den 1 mA-Betrieb reduzieren sich
entsprechend um den Faktor 10.

Eine Zusammenfassung der moglichen Photokathoden an ERLs/FELs ist zu-
sammen mit wichtigen Kenngroéflen in Tabelle 2.1 gelistet. Die grofle Anzahl an
unterschiedlichen Materialien wird in Zukunft wohl noch wachsen. Konzepte fiir
neue Photokathoden beruhen zum einen auf Verbesserungen alter Ideen, wie z.B. der

B Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-Kristall
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Abbildung 2.11: Mittlere Laserleistung gegen die Quanteneffizienz zum Erreichen
der angegebenen mittleren Strome. Farblich abgezeichnet sind die
Bereiche der verschiedenen Kathodentypen mit den jeweils erreich-
baren QE-Werten sowie den notwendigen Vakuumbedingungen.
Die Anforderungen in W % an Laser und Photokathode fiir die
10 mA-Erzeugung an MESA sind fiir einen blauen (400nm) und
grimen (532nm) Laser markiert. Modifiziert nach [55].

Alkali-Bedeckung von Metalloberflichen zur Steigerung der QE und Absenken der
Austrittsarbeit, oder Auftragen einer Schutzschicht z.B. aus Graphen auf KoCsSb zur
Steigerung der Lebensdauer [162]. Zum anderen werden neue Materialien wie GaN
oder Konzepte mit Sekundérelektronenverstirkung mittels Diamanten erforscht,
jedoch wird auch neuen Ideen wie der Steigerung der Photoemission eines Metalls
durch plasmonische Nanolocher nachgegangen [158].

2.5.1 Metalle

Metalle sind insbesondere aufgrund ihrer Robustheit, einer langen Lebensdauer sowie
sehr schneller Antwortzeit besonders geeignete Photokathoden fiir den gepulsten
Betrieb mit RF-Quellen. An der LCLS-Quelle am SLAC' wurde bspw. eine Cu-

Kathode iiber ein Jahr lang ununterbrochen betrieben [55]. Die Verwendung von

" Linac Coherent Light Source am Stanford Linear Accelerator Center
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QE in % Epg  pinmbar fir 7TrMs €, in

Kathode (Ainnm /E, ineV) ineV 7=1000h in ps pm/mm(rms) Referenz

Mg < 0,2 (266/4,66) 3,6 1-1079 <0,1 04 [55], [146]

Cu 0,014 (250/4,96) 4,6 >1-1079 <0,1 1,2 [55]

CsyTe 10 (211/5,88) 3,5 1-1079 0,37 0,5 [55], [11]

Cs3Sb 5 (532/2,33) 2,05 7 <2 0,56 [55], [42]

K,CsSb 10 (532/2,33) 2,1 1-10710 <1t 0,56 [55], [27]

NayCsSb 7 (532/2,33) 2 1-10710 <2 0,47 [55], [43]

(Cs)NagKSb 20 (390/3,18) 1,55 1-10710 ? ? [55]

CsO:GaAs 3,4 (808/1,53) 1,4 <1-107H1 76 0,12 [61], [55], [16],
10 (532/2,33) <2 0,44 [26]

Tabelle 2.1: Zusammenfassung der relevanten Photokathoden fiir ERL/FEL-
Anwendungen. Insbesondere fiir MESA gilt K5CsSb aufgrund der Ro-
bustheit und hohen Photosensitivitat als Hochstromkandidat. Die mit §
markierte Zeitantwort von KoCsSb ist in dieser Arbeit fiir A = 400 nm
gemessen worden und wird in Kapitel 5 préasentiert.

Niob oder Blei ist fiir SRF-Quellen attraktiv, da die supraleitenden Eigenschaften der
Elektronenquelle dabei auch fiir die Kathode gelten und man keine normalleitenden
Bauteile bendtigt. Grundsétzlich sind Metalle jedoch schlechte Photoemitter, weil in
jedem Schritt des Drei-Stufen-Modells grofle Verlustmechanismen auftreten. Obwohl
eine Verbesserung der QE (typisch ist ein QE-Bereich von 1-107%% bis 11072 %)
durch z.B. Aufdampfen von austrittsarbeitsverringenden Alkalimetallen oder ,Laser
cleaning“ und Sputter-Methoden (Hochstwert z.B. fur Mg ist 0,2 % [146]) erreicht
werden kann, werden Halbleiter fiir Hochstrombeschleunigerprojekte bevorzugt.

2.5.2 NEA-Photokathoden

GaAs-basierende NEA-Photokathoden sind alternativlos, wenn spin-polarisierbare
Elektronen benétigt werden wie z.B. in Elektronenstreuexperimenten an Kernen bei
MAMI [16]. Obwohl die Funktionalitit im ERL-Betrieb am JLab'® bei einem mitt-
leren Strom von 5mA und einer Lebensdauer von 30h gezeigt wurde [75], wird der
Gebrauch in Hochintensitatsbeschleunigeranlagen aufgrund der extremen Sensibilitat
der Oberflache auf Restgase und der damit einhergehenden kurzen Lebensdauer
nicht favorisiert. Des Weiteren sind lange Zeitantworten zu verzeichnen, welche zwar
durch diinne aktive Schichten (Strained Superlattice) im Vergleich zu Bulk-GaAs
oder durch kleinere Wellenldngen reduziert werden kénnen, jedoch insbesondere im
longitudinalen Halo einen nicht vernachléssigbaren Anteil stellen [48], [124], [46].

Y Thomas Jefferson National Accelerator Facility
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2.5.3 PEA-Photokathoden

PEA-Photokathoden stellen die grofite Gruppe an technisch nutzbaren Photoemit-
tern. Nachdem 1929 mit Ag-O-Cs [92] die erste im sichtbaren Spektrum emittierende
Verbindung auf Basis eines diinnen Cs-Filmes hergestellt wurde, fand sie Einsatz
in der PMT- und Bildaufnahmeroéhrenindustrie (z.B. Ikonoskopen). In den Folge-
jahren war die Forschung an neuen photoemissiven Materialien mehr gepragt von
yintelligenter Suche“ und ,,Gliick® als von der Anwendung eines Theorieverstandnis-
ses [139]. Es konnten nur wenige Verbindungen mit einer hohen QE im sichtbaren
Spektrum entdeckt werden. Dazu gehoren: 1936 Cs3Sb durch Gorlich [65], 1939
Bi-Ag-O-Cs, sowie die Gruppe der Multi-Alkali-Antimonid-Kathoden ab den 1950er
Jahren durch Sommer [139]. Auffillig erscheint, wie Sommer bemerkt hat [142],
dass im Allgemeinen alle Photokathoden mit hoherer QE Césium beinhalten (eine
Ausnahme bildet NagKSb), sei es als Oberflichenbeschichtung zur Reduzierung der
Austrittsarbeit oder als Bestandteil der Kristallstochiometrie.

Wie Abbildung 2.12 zeigt, unterscheiden sich Alkali-Antimonid-Photokathoden
neben der Photoemissionsschwelle hauptséchlich hinsichtlich ihrer wellenldngenspe-

zifischen maximalen Sensitivitdt, so z.B. in blau-sensitiv (KoCsSb), griin-sensitiv
(Cs-Rb-K-Sb) und rot-sensitiv ((Cs)NaaKSb).

Photonenenergie in eV

3,1 2,8 2,5 2,3 2,1 1,9 1,8 1,7
102 F T T T T T T T 3
10! - &
IS i |
£ o100k ]
c | — K3CsSb sequentielle Deposition .
| — K2CsSb Co-Deposition i
1L CSng |
E — NaQKSb083Sb E
Fo| — Cs-Rb-K-Sb
10—2 | | | | | | |
400 450 500 550 600 650 700 750

Wellenlédnge in nm

Abbildung 2.12: Spektrale Antwort einiger an Beschleunigeranlagen préparierter
Alkali-Antimonid-Photokathoden. Daten fiir KoCsSb sind aus [59],
fiir Cs3Sb aus [42], fiir NagKSb sowie NagKSbCs3Sb aus [40] und
Cs-Rb-K-Sb aus [41] reproduziert.
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Viele fiir Teilchenbeschleuniger interessante Kenngrofien sind erst kiirzlich oder
auch noch gar nicht vermessen worden. Einige Forschungseinrichtungen haben
sich deshalb zum Ziel gesetzt, mit modernen (in-situ) Untersuchungsmethoden
der Oberflaichenphysik und -chemie wie der Rontgenphotoelektronenspektroskopie
(engl. X-ray photoelectron spectroscopy, XPS), der Rontgenbeugung (engl. X-ray
diffraction, XRD) oder der Rontgenfluoreszenz (XRF') die genauen Vorgénge bei
der Synthese dieser meist multikristallinen Strukturen zu verstehen und im Hinblick
auf beschleunigerspezifische Wiinsche zu verbessern [12], [129], [126], [130].

Im Allgemeinen werden die PEA-Kathoden durch physikalische Gasphasenab-
scheidung (engl. physical vapour deposition, PVD) synthetisiert. Die Metalle werden
verdampft und als diinne Filme auf ein geeignetes Substrat aufgetragen. Ubliche
Techniken sind dabei die sequentielle Deposition, Co-Deposition oder das Sputtern.
Aufgrund der Vielzahl an unterschiedlichen Systemen zur Priparationskammer, Ka-
thodenhalterung, eingesetzten Elektronenquelle und -art, der Vakuumbedingungen
etc. sind Photokathoden fiir Beschleuniger nicht standardisiert und daher nicht
kommerziell erhéltlich. Trotz erster Kooperationen mit der PMT-Industrie [135] ist
jede Beschleunigereinrichtung auf eine eigensténdige und lokale Kathodenherstel-
lung angewiesen bzw. gibt diese Aufgabe explizit an Spezialisten ab. So ist es nicht
verwunderlich, dass in der Literatur eine Vielzahl an Rezepten fiir die Synthese zu
finden sind.

Obwohl die in Tabelle 2.1 gelisteten PEA-Kathoden sich in vielen der geforderten
Auswahlkriterien fiir Hochstrombeschleuniger-Photokathoden als geeignet erweisen,
konnen bei keiner Kathode gewisse Nachteile ausgeschlossen werden. Die Mono-
Alkali-Photokathode CsoTe wird bspw. seit Jahren in (S)RF-Quellen am CERN,
DESY!, HZDR!" und LBNL!® eingesetzt [158]. Obwohl sie gute Werte fiir die
QE, Vakuumlebensdauer, Zeitantwort und intrinsische Emittanz liefert, benotigt sie
jedoch aufgrund der hohen Bandliicke und Elektronenaffinitéit aufwindige UV-Laser.
Cs3Sb hingegen erlaubt eine hohe QE fiir z.B. griine Laser und ist einfacher zu
synthetisieren als aufwendigere Multi-Alkali-Verbindungen, jedoch deuten niedrigere
Feldemissionsgrenzen und somit hohere Dunkelstrome sowie eine erh6hte Sensitivitat
auf Restgase auf mogliche Schwierigkeiten im Betrieb hin [101].

Aufgrund der Robustheit im Hinblick auf Vakuumlebensdauer und andere lebens-
dauermindernde Effekte wie das IBB [106], sowie einer hohen Photosensitivitét,
ist KoCsSb einer der Primérkandidaten fiir Hochstrombeschleuniger [55] und wird
derzeit weltweit in verschiedenen Beschleunigeranlagen erforscht [153]. Im folgenden,
das Theoriekapitel abschlieBenden, Unterkapitel soll diese Photokathode genauer
vorgestellt werden.

Deutsches Elektronen-Synchrotron
"Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf
¥Lawrence Berkeley National Laboratory
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2.6 K,CsSb: Eine Photokathode fiir
Hochstrombeschleuniger

1963 wurde von A. Sommer die erste KoCsSb-Photokathode hergestellt [140]. In-
nerhalb der Alkali-Kathoden-Familie kann sie sich durch folgende Eigenschaften
hervorheben:

o gesteigerte QE hin zu hoheren Photonenenergien, wie in Abbildung 2.12
verdeutlicht.

o minimales thermisches Rauschen bei Raumtemperatur (mit einem Dunkel-
strom < 1-10717 Acm~2) im Vergleich aller auf sichtbares Licht sensiblen
Cs-basierenden Kathoden.

e um zwei bis drei Gréf8enordnungen hoherer elektrischer Widerstand bei Raum-
temperatur.

Die gesteigerte QE macht die Kathode attraktiv fiir Laser im sichtbaren Spektrum.
Das niedrige thermische Rauschen deutet auf eine hohere Bandliicke im Vergleich zu
anderen Materialien hin. Dies stellt sich insbesondere fiir die Verwendung in (S)RF-
Quellen aufgrund der hohen vorhandenen Feldstdrken als vorteilhaft heraus und
unterdriickt vor allem bei (warmen) NCRF-Quellen den thermische Dunkelstrom.
Den hoheren elektrischen Widerstand deutete Sommer durch eine geringere Konzen-
tration an Defektstellen im Kristall und somit die beste Anndherung an die ideale
Stochiometrie von M3Sb (M=Alkalimetall) einer Alkali-Antimonid-Verbindung.

Verbaut in Photomultipliern!®, Bildréhren oder Restlichtverstirkern findet
K2CsSb vielfdltigen Einsatz in der Industrie und seit den 1990er Jahren auch
in Photoinjektoren fiir Elektronenbeschleuniger. Der bereits beschriebene erstmalige
Einsatz in der RF-Quelle des FELs in Los Alamos stellte bei einem duty cycle
von 25% den damaligen Weltrekord mit einem mittleren Strom von 32mA auf.
Jedoch begrenzten die schlechten Vakuumbedingungen der Quelle die Lebensdauer
auf etwa 10h [53]. Auch der aktuelle Weltrekord einer DC-Quelle am Cornell-
Photoinjektor wurde mithilfe einer KoCsSb-Kathode aufgestellt [56] (zusammen
mit NagKSb [43]). Dabei wurde in einem 25 min andauernden Betrieb ein Strom
von 60mA (CW) erreicht?. Die extrapolierte 1/e-Lebensdauer withrend dieses Test-
laufs betrug 71/, = 30h, sodass eine Ladungslebensdauer von 6480 C fiir KoCsSb
angegeben werden kann. Dies iibersteigt somit die extrahierbare Ladungsmenge
einer CsO:GaAs-Photokathode [5] um etwa den Faktor neun. KoCsSb hat das Po-
tential, als erste Kathode die 100 mA-Marke zu erreichen. Dieses Ziel wird u.a. vom
SRF-Photoinjektor bei bERLinPro angestrebt [2].

9Ein bekanntes Anwendungsbeispiel stellt der Super-Kamiokande Neutrinodektor dar, in dem
11200 Hamamatsu-Photomultiplier mit K2CsSb-Photokathoden verbaut wurden.
20Der Strom konnte sogar fiir eine kurze Zeit auf den Rekordwert von 65 mA gesteigert werden.
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2.6.1 Praparation von K,CsSb

Fiir die Praparation von KoCsSb existieren verschiedene Methoden. Der traditionelle
Weg nach Sommers Original PMT-Rezept besteht aus einer sequentiellen Deposition
des Halbmetalls Antimon sowie der Alkalimetalle Kalium und Césium. Wéahrend
fir PMTs Glas als Substrat (Transmissionsmodus) verwendet wird, sind fiir Photo-
elektronenquellen (iiblicherweise Reflexionsmodus) leitende, halbleitende oder auch
supraleitende Subtratmaterialien moglich. Die drei Metalle werden nacheinander
aus einer Evaporationsquelle (Dispenser, Effusionszelle) emittiert. Das Substrat
befindet sich dabei auf einer erhéhten Temperatur, um die Reaktionsgeschwindigkeit
zu erhéhen?!. Wihrend diese Moglichkeit sich lange bewihrt hat und mittlerweile
gut untersucht ist, bleibt das Problem der Reproduzierbarkeit [130], welchem nur
mit duerst préiziser automatisierter Prozessfithrung entgegenzuwirken ist.

Eine alternative Methode bedient sich der Co-Deposition entweder beider Alkali-
metalle oder aller drei Metalle [64], [100], [52], [59], [51]. Das gleichzeitige Auftragen
der Metalle ermoglicht eine viel bessere Reproduzierbarkeit bei vergleichbar hohen
QE-Werten (vgl. Abbildung 2.12) sowie eine beinahe Atomgréen-Rauigkeit und
damit kleinere intrinsische Emittanzen. Vor allem erlaubt diese Methode eine Re-
duzierung der fortfithrend einzustellenden Parameter fiir den Experimentator und
vereinfacht die Synthese dadurch maf3geblich. Ebenfalls moéglich, bisher allerdings
im Ergebnis mit lediglich moderaten QE-Werten (QFEs32nm = 1 %) ist die Synthese
durch Sputtern eines bereits synthetisierten KoCsSb-Targets [134].

Die Kathoden, die im Rahmen dieser Arbeit untersucht wurden, wurden aus
konstruktionsbedingten Griinden der Vakuumkammer alle nach der sequentiellen
Deposition synthetisiert. Eine technische Beschreibung des Versuchsaufbaus zur
Kathodenherstellung folgt in Kapitel 3.

Sequentielle Deposition

Die folgende Analyserekapitulation basiert auf strukturspektroskopischen Untersu-
chungen, welche an Rontgenquellen am BNL?? [136], [126], [130], an der Cornell
University [131] und am JLAB [100] durchgefithrt wurden. Abbildung 2.13 stellt in
einer in-situ-XRD-Aufnahme die Kristallisation wiahrend der Synthese von KoCsSb
dar [136]. Ebenfalls wurden der QE-Verlauf und die Schichtdicke des jeweils aufge-
tragenen Films mitprotokolliert. In dieser Beispielpraparation wurde ein Si-Substrat
verwendet und die Temperatur auf 100 °C wihrend des Sb-Schrittes sowie auf 135 °C
wahrend des K- und Cs-Schrittes gehalten.

Sb Im ersten Schritt kondensieren die gasférmigen Antimonatome auf dem Substrat
und bilden einen wenige Nanometer dicken Film. Standard-PMT-Rezepte
gehen {iblicherweise von 10 nm bis 20 nm aus. Charakteristisch zeigt sich, dass

21Der Zusammenhang zwischen der Temperatur und der Geschwindigkeitskonstanten eines chemi-
schen Prozesses wird phanomenologisch in der Arrhenius-Gleichung beschrieben.
22Brookhaven National Laboratory
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Abbildung 2.13: In-situ-XRD-Untersuchungen bei der Kristallisation von KoCsSb.

40

Im oberen Teilbild zeigen die blauen Linien die QE-Entwicklung
(A = 532nm) und die roten Linien die aufgetragene Schichtdicke
der jeweiligen Metalle. Der Konturplot im unteren Teilbild zeigt die
Entwicklung der Kathoden-Kristallisation, wobei die Ordnung der
Kristallreflexion des Sb-Films und der fertigen KoCsSb-Verbindung
gekennzeichnet ist und die jeweilige Intensitét farblich kodiert ist.
Aus [136].

Antimon dabei ab einer bestimmten Dicke (im gezeigten Beispiel in Abbil-
dung 2.13 ab 700s) vom amorphen in einen polykristallinen hexagonalen
und trigonalen Zustand iibergeht. Abhéngig von Substrat, Temperatur bzw.
Metallquelle sowie Fluss kann dieser Grenzwert zwischen 2nm bis 8 nm va-
riieren [129]. Fiir eine niedrigere Rauigkeit hat sich bewéhrt, die Sb-Schicht
so diinn aufzutragen, dass die Kristallisation vermieden wird [161]. Um eine
hohere QE zu erhalten, konnen die Kathoden auf diese Weise in einem ,,YO-
YO“-Verfahren hergestellt werden [138], indem die drei Praparationsschritte
mehrfach wiederholt werden. XRR-Messungen [161] deuten darauf hin, dass
die endgiiltige Dicke der Kathode etwa dem Fiinffachen der aufgetragenen
Sb-Dicke entspricht. Den Effekt der Sb-Dicke haben Mamun et al. fiir eine
Co-Deposition untersucht [100]: Werden dickere Sb-Schichten aufgetragen (bis
wenige pm), sind Anderungen der dominierenden Kristallebene zu verzeichnen,
einhergehend mit einer erh6hten Rauigkeit und Koérngréfle. Es wurde gezeigt,



2.6 KyCsSb: Eine Photokathode fiir Hochstrombeschleuniger

dass sich dickere Sb-Schichten QE-férdernd auswirken und die Lebensdauer
erhohen, jedoch ab ca. 50 nm keinen Einfluss mehr ausiiben.

K-Sb Sb(s) +3 K(g) <> K3Sb(s)

In diesem Zwischenschritt findet eine komplexe Umstrukturierung statt. Zu-
néchst diffundieren die K-Atome in die Sb-Schicht ein. Dabei dndert sich
die Oberflichenmorphologie und die Rauigkeit der Kathode nimmt zu [161].
Die anfangs kristalline Struktur des Sb-Films 16st sich mit zunehmendem
K-Fluss auf (in Abbildung 2.13 nach etwa 3000s). Dieser Vorgang findet
tiber die komplette Probe simultan statt [126], sodass zunéchst eine amorphe
K-Sb-Verbindung entsteht. Mit steigender Kaliummenge bilden sich erste
neue polykristalline K;Sb,-Strukturen (50 nm) hauptséchlich kubischer und
hexagonaler Natur?3. Ab einer bestimmten Dicke (in der gezeigten Beispiel-
praparation nicht durchgefiihrt, jedoch fir vergleichbare Praparationen etwa
bei ~ 80nm [130]) wird die anfangs dominierende kubische Phase von der
hexagonalen Phase fast vollstdndig abgeldst. Die endgiiltige Stochiometrie
ist eine Mixtur aus K3Sb und weiteren K-Sb-Verbindungen, wobei die QE
tiblicherweise nicht QEs32,m = 0,5 % tibersteigt. Es ist anzumerken, dass bei
der erhéhten Temperatur zwar durch die zusétzliche thermische Energie die
Reaktionsgeschwindigkeit steigt, jedoch ebenso die Mobilitdt der K-Atome, so-
dass die Haftung an der Oberfldche erschwert wird. Eine Auswirkung davon ist,
dass Phasentransformationen (vom Kubischen zum Hexagonalen) schnell und
binnen wenigen zusatzlich aufgetragenen Nanometern ablaufen. Ein Vergleich
zur Synthese bei Raumtemperatur zeigt, dass sich zwar auch hier kubische und
hexagonale K3Sb-Kristalle bilden, jedoch die kubische Phase von Beginn an
unterdriickt ist. Es ist zu beachten, dass die QE (meist der einzige messbare
Qualitatsindikator, wenn keine weiteren Oberflichenanalysesysteme zur Verfii-
gung stehen) wihrend dieses Vorgangs ein Plateau erreicht. Dies gilt fiir den
Experimentator als Indikator, die K-Deposition zu beenden und zum letzten
Kathodensyntheseschritt iiberzugehen. Diese Tatsache dient als Erklarung fiir
die oft nicht reproduzierbaren Ergebnisse bei der sequentiellen Synthese. Es
ist fiir eine Hoch-QE-Kathode entscheidend, dass sich die stabile hexagonale
Phase in dem K3Sb-Schritt nicht bilden darf. Da dieser Prozess rapide ablauft
und sich nicht unmittelbar in der Messung der QE widerspiegelt, ist dieser
Schritt als kritischster Teil der Synthese anzusehen.

Cs-K-Sb K3Sb(s) + Cs(g) — KoCsSb + K(g)T

In diesem letzten Schritt bildet sich die endgiiltige Kristallstruktur der Kathode,
wobei die kubischen und hexagonalen Phasen von K3Sb durch Zufuhr von
Cs zum kubischen KsCsSb-Gitter transformiert werden. Die Umwandlung
der kubischen K3Sb-Phase gestaltet sich dabei gegeniiber der hexagonalen

#Diese Tatsache konnte bereits Sommer beobachten, der von einer partiell braunlichen sowie
lilafarbenen Struktur berichtete. Wie sich spéter herausstellte, entspricht die mit besseren
photoemissiven Eigenschaften aufgefallene braunliche Struktur der kubischen Phase [143], [139].
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K3Sb-Phase bevorzugt, da hierbei ein K-Atom energetisch einfacher durch ein
Cs-Atom ersetzt werden kann. Zusétzlich wird dieser Vorgang geférdert, da die
kubische Phase alkali-defizitar ist [141]. Umgekehrt wird die Transformation
vom dichter gepackten hexagonalen K3Sb-Gitter unterdriickt und ist effektiv
nur durch Zufuhr zusétzlicher thermischer Energie moglich. Zusammenfassend
gilt, dass eine Cs-Zufuhr die Kristallstruktur stabilisiert, Defekte reduziert
sowie die freie Weglange der Elektronen und somit die QE erhoht [136].

Restimierend lédsst sich festhalten, dass fiir die sequentielle Deposition einer
Ko CsSh-Synthese mit hoher QE eine vielfaltige, gemischte K3Sb-Struktur eine we-
sentliche Voraussetzung darstellt. Prinzipielle Reproduzierbarkeitsprobleme sind
nicht auszuschlieBen, da Phasenédnderungen sensibel auf die K-Zufuhr reagieren und
vom Experimentator schwer zu erfassen sind, wenn lediglich die QE als kristalli-
sationsdynamischer Hinweis gemessen wird. Fiir eine kleine intrinsische Emittanz
ist eine geringe Rauigkeit der Kathodenoberfliche notwendig. Dies kann erreicht
werden, indem wéhrend der Konversion von Sb zu K-Sb die kristallaufbrechenden
Mechanismen unterdriickt werden, Sb demnach mdglichst diinn in amorpher Struk-
tur aufgetragen wird oder alternative Techniken wie die Co-Deposition oder das
Sputtern angewendet werden. Auf lange Lebensdauern wirken sich hingegen dickere
Sb-Schichten positiv aus. Diinne Kathoden ermoglichen schnellere Zeitantworten,
korrelieren jedoch mit niedrigeren QE-Werten.

2.6.2 Strukturelle, elektronische und optische Eigenschaften

Seit ihrer Entdeckung wurde die KoCsSb-Kathode extensiv untersucht. McCarroll
bestimmte mittels XRD und chemischer Analysen die Kristallstruktur samt Git-
terkonstante (¢ = 8,61 A) und bestitigte damit die stéchiometrische Formel zu
KyCsSb [105]. Abbildung 2.14 stellt die Elementarzelle eines kubisch flichenzen-
trierten Gitters (fcc) von KoCsSb grafisch dar. Die Stochiometrie ist im Einklang
mit und isostrukturell zu anderen effektiven I-V-Photoemittern wie z.B. NasKSb
oder CsgSb. Ebenfalls bemerkte McCarroll die multikristalline Natur der Kathode
mit vielen Kristallebenen sowie einen gewissen Umfang an nichtstéchiometrischen
Verbindungen. Die Existenz von unterschiedlichen Phasen mit wechselnden Verbin-
dungen an der (KCs)3Sb-Zusammensetzung deutet auf ein gewisses Defektlevel und
imperfekte Kristallisation hin. Moderne, auf Echtzeit-XRF-Methoden basierende
Synthesen erlauben die Kontrolle der korrekten Stochiometrie wéihrend des Kristall-
wachstums [52]. Das korrekte Verhéltnis an Atomen (K:Cs:Sb = 2:1:1) begiinstigt
reproduzierbare Kathoden mit einer hohen QE.

Aufgrund der Verwendung unterschiedlicher Syntheserezepte, Substrate, Metall-
quellen, Vakuumbedingungen etc. sind in der Literatur mitunter differierende Werte
fiir die in Tabelle 2.2 zusammengefassten elementaren Parameter von KoCsSb zu
finden. Beruhend auf diesen Werten ist in Abbildung 2.15 das reduzierte Bandschema
von KoCsSb dargestellt. Literaturwerte flir die Bandliicke stimmen iiberwiegend
mit Eg=1eV bis 1,2€V iiberein [116], [64]. Nathan und Mee haben die Elektro-
nenaffinitdt im Bereich von xeg = 0,4eV bis 1,1eV gemessen [117], [116]. Der
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Abbildung 2.14: Kubische Elementarzelle (fcc) von KyCsSb. Die Einheitszelle
hat die Raumgruppe Fm3m (Nr. 225) mit der Gitterkonstante
a = 8,61A [58], [105]. Das Bild wurde mit VESTA 3 [111] erstellt.

Parameter Wert Einheit Referenz

max. QE (400 nm) 30 % [139]

71/, fiir 6480 C 30 h [56]
Antwortzeit TewHM <2 ps Kapitel 5
Bandliicke Eg 1; 1,2 eV (116, 60]; [64];
Elektronenaffinitit e 1,1, 0,7; 0,9 eV [116]; [64]; [60]
Austrittsarbeit ® 1,56; 2 eV [116]; Kapitel 4
intrinsische Emittanz e, (405; 532; 543nm)  0,87; 0,56; 0,37 pmmm™!  [27], [152]
Kristallstruktur kubisch DO3 [105]
Gitterkonstante 8,61; 8,87 A [105]; [52]
optische Eindringtiefe I, (532 1nm) 32 nm [86]
Austrittstiefe L (freie Weglénge) (532nm) 30 nm [112]

Tabelle 2.2: Zusammenfassung ausgewéhlter Eigenschaften von KoCsSb.

niedrigere Wert wurde dabei aus der Energieverteilung der Elektronen, der héhere
aus Absorptions- und Fotoleitfahigkeitsexperimenten bestimmt. Zusétzlich haben die
Autoren die Austrittsarbeit zu ® = 1,6 eV mittels einer CPD-Messung bestimmt und
das Ergebnis auf eine p-Dotierung und eine Bandbiegung an der Oberflache-Vakuum-
Grenzschicht zuriickgefithrt. In [60] haben Fisher und Sommer ein Akzeptorniveau
von = 5 - 10" cm ™2 abgeleitet und KyCsSb als einen leicht p-dotierten® bzw. na-
hezu intrinsischen Halbleiter bestimmt. Dabei wurde diese Abschitzung aus dem
gemessenen spezifischen Widerstand von 2 - 103 Q cm fiir eine 50 nm dicke Kathode
vorgenommen. Hieraus lisst sich ferner ableiten, dass der elektrische Widerstand

247um Vergleich: Fiir die hoch dotierte Nas KSb-Kathode haben die Autoren eine um den Faktor
100 hohere Akzeptorkonzentration gemessen.
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KoCsSb Vakuum
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Abbildung 2.15: Reduziertes Bandschema von KoCsSb. Der Halbleiter gilt als fast
intrinsisch bzw. leicht p-dotiert. Modifiziert nach [60] mit dem Wert
von ¢ aus [116].

bei Verwendung eines typischen Laserflecks von 1 mm Durchmesser wiahrend der
Photoemission Rpg = 0,3 ) betragt und KoCsSb somit fiir Hochstromanwendungen
auch in diesem Fall als geeignet angesehen werden kann.

In einigen theoretischen Arbeiten [58], [86], [114], [36] wurde die elektronische
Bandstruktur sowie die Zustandsdichte (siehe Abbildung 2.16) berechnet. Dem-
nach handelt es sich bei KoCsSb um einen direkten Halbleiter, da das Minimum
des Leitungsbandes und das Maximum des Valenzbandes iibereinander liegen und
Elektronen beim Ubergang somit keine Impulsinderung erfahren. Das Valenzbandma-
ximum ist im Zentrum der Brillouin-Zone und wird bestimmt durch Sb-5p-Zusténde,
das Leitungsbandminimum hingegen von K-4s-Zusténden [58].

Eine Spin-Polarisierbarkeit von Elektronen erfordert eine Feinstrukturaufspaltung
des Valenzbandes, welche bei KoCsSb (wahrscheinlich) nicht gegeben ist. Zudem
miissen Elektronen fiir die Photoemission zusétzlich zur Bandliicke die Elektronen-
affinitdt iberwinden, womit die Photonen eine héhere Energie aufweisen miissten,
als dies fiir den geforderten direkten I' — I'-Ubergang notwendig wére.

Die Berechnung der Dispersionsrelation erlaubt wiederum Riickschliisse auf die
optischen Eigenschaften des Kristalls und die Bestimmung des Imaginéarteils der
dielektrischen Funktion, des Absorptionskoeffizienten (Abbildung 2.17). Als guter
Photoemitter zeigt KoCsSb eine Transparenz im sichtbaren elektromagnetischen
Spektrum, wobei die Bandliicke den Schwellenenergiewert der Photonen definiert.
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Abbildung 2.16: Energiebénder (links) und Zustandsdichte (rechts) von KoCsSb.
Aus [58].
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Abbildung 2.17: Berechneter Absorptionskoeffizient von KoCsSb. Die Daten sind
aus [86] reproduziert.
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2 Theoretische Grundlagen

Mit steigender Photonenenergie steigt der Absorptionskoeffizient, bis er im UV
relativ stabil verbleibt.

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass sich KoCsSb in besonderem
MaSBe als Photokathode fiir den (unpolarisierten) Betrieb eines Hochstrombeschleu-
nigers eignet. Im Besonderen zeichnen sie ihre hohe QE, hohe Robustheit, niedrige
Austrittsarbeit sowie eine schnelle Zeitantwort gegeniiber anderen Kathoden aus. In
den folgenden Kapiteln werden diese Eigenschaften quantitativ untersucht und die
dazugehorigen Messmethoden vorgestellt.
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3 Herstellung von
K->CsSb-Photokathoden

K5CsSb-Photokathoden werden durch das PVD-Verfahren in einer Vakuumkammer
unter UHV-Bedingungen hergestellt. Dabei wird zunéchst ein diinner Film Anti-
mon auf ein geeignetes Substrat aufgetragen, welches anschliefend unter Zugabe
der Alkalimetalle Kalium und Césium zum gewtinschten Halbleiter reagiert. Zur
Beschleunigung der Reaktion wird das Substrat wéhrend der Praparation auf ei-
ner erh6hten Temperatur gehalten. Um eine erfolgreiche Photokathodensynthese
zu gewéhrleisten, muss die Prozessfithrung sorgfiltig iiberwacht werden. In die-
sem Kapitel werden folgend der experimentelle Aufbau sowie die Ergebnisse der
Kathodenherstellung vorgestellt.

3.1 Die K;CsSb-Anlage

Ab dem Jahr 2008 wurde die verwendete Vakuumkammer zur Synthese der
Photokathoden, die KoCsSb-Anlage, nach dem Vorbild der an MAMI géngigen
CsO:GaAs-Priaparationskammern aufgebaut und 2010 wurden damit erstmals
K2CsSb-Kathoden mit einem Bestwert von QE400nm = 10 % préapariert [6].

Als nachteilig hat sich der recht einfache Aufbau mit festen Positionen der Metall-
quellen erwiesen, da zum einen so kein gleichméfiger Filmauftrag garantiert werden
konnte sowie zum anderen ohne zusétzliche Abschirmung das gesamte Vakuumkam-
merinnere bedeckt wurde. In einem diese Arbeit vorbereitenden Projekt wurde die
K2CsSb-Anlage deshalb konzeptionell umgestellt. So wurden die drei Dispenser auf
einer eigenen Rotierachse eingebaut, mit der Absicht, sie fiir den Bedampfvorgang
jeweils senkrecht unter die feste Position des Substrates zu positionieren. Weiter-
hin ermoéglichten zwei ibereinander liegende T6pfe die rdumliche Eingrenzung des
Metallflusses in der Vakuumkammer (siehe Abbildung 3.2).

Im Rahmen dieser Arbeit wurden weitere konstruktionstechnische Optimierungen,
auf die im Verlauf dieses Kapitels eingegangen wird, vorgenommen. Somit konnten
Photokathoden mit einer um den Faktor 2 gestiegenen QE synthetisiert werden.

3.1.1 Mechanischer Aufbau der Praparationskammer

In Abbildung 3.1 ist ein 3D-CAD-Modell der KoCsSb-Anlage dargestellt. Ein Ganz-
metallventil' im Aufbau dient der vakuumtechnischen Isolation gegeniiber einem

'VAT Vakuumventile AG, Modell 481
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3 Herstellung von KoCsSh-Photokathoden

Z-Manipulator

und Drehantrieb Ganzmetallventil
Kristallrad

Restgasanalysator

Stromdurchfiihrung
Anode

Schichtdickenmonitor

Vakuummessrohre

Manipulator

Stromdurchfithrung

Glithwendel
Vakuumfenster
Drehantrieb
Dispenser
NEG-Modul ‘ Stromdurchfithrung
IGP — Laserdiode —>' Dispenser
T0em

Abbildung 3.1: 3D-Modell der KoCsSh-Anlage. Die Vakuumkammer ist aus Griinden
der Ubersichtlichkeit transparent dargestellt.

daran angebauten Schleusensystem, an das wiederum entweder eine Transportkam-
mer (Kapitel 3.1.2) oder eine Analysekammer (Kapitel 4.1) angeflanscht werden
kann. Fiir das Hantieren im Vakuum kann die Position des Kathodenhalters (Puck)
mittels eines Manipulators sowie eines Kristallrades vertikal und horizontal geédndert
werden. Am unteren Flansch sind Stromdurchfithrung und Drehantrieb zum Betrieb
der Dispenser sowie ein Vakuumfenster zur QE-Messung verbaut. Der obere Flansch
hélt das Kristallrad an einem Z-Manipulator und einem Drehantrieb. Weiterhin
sind hier fiir die Justage des Laserfleckes und zur Sichtkontrolle der Positionierung
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3.1 Die KoCsSb-Anlage

der Dispenser und des Pucks zwei Vakuumfenster und eine Stromdurchfiihrung fiir
die Anode angebracht. An den seitlichen Flanschen befinden sich zwei Glithwendeln
samt Stromdurchfithrungen, ein Schichtdickenmonitor (SDM) fiir die Kontrolle des
Metallflusses, ein Restgasanalysator (RGA) und eine Vakuummessrohre sowie ein
weiteres Vakuumfenster zur Sichtkontrolle. Abbildung 3.2 verdeutlicht den inneren
Aufbau der Vakuumkammer sowie deren Funktionsweise. Zunéchst wird der zu

Schichtdickenmonitor I
Glihwendel
Kathodenhalter N
JPuck*
Kristallrad——» - Sub
\ ¥ ubstrat
3 Oberer Topf
Scm | Unterer Topf-
i Sb/K/Cs
v Dispenser

Listerklemmen:

Praparationslaser
AQE = 404nm

Abbildung 3.2: Innerer Aufbau der KoCsSb-Anlage. Zur besseren Ubersicht sind
das Kristallrad transparent sowie die beiden Tépfe und der Puck im
Halbschnitt dargestellt.

praparierende Puck mit dem darin montierten Substrat in die Position des Kris-
tallrades gesetzt, unter der der ,obere Topf*“ angebracht ist. Daraufhin wird der
Puck fiir die Préaparation unter die Glithwendel gefahren. Die Metallquellen werden
entsprechend nacheinander jeweils senkrecht unter den Puck gefahren, dass der
yuntere“ und der ,obere“ Topf miteinander biindig abschlieBen. Im Idealfall breiten
sich die Beschichtungsteilchen aufgrund der guten Vakuumverhéltnisse praktisch
geradlinig von der Quelle zum Substrat aus, jedoch zeigt die Erfahrung aus der Erst-
inbetriebnahme der KoCsSb-Anlage, dass sich der Materialdampf zwangsldufig auch
an der Gefdfiwand des Rezipienten niederschligt. Um dies einzuddmmen, wurde das
Topf-Prinzip integriert. Schlieen beide Topfe biindig ab, kondensieren die Atome
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3 Herstellung von KoCsSb-Photokathoden

an der Innenwand, womit die Vakuumkammer mit allen Stromdurchfiihrungen und
Fenstern geschiitzt wird.

Die Glithwendel dient einerseits der thermischen Reinigung der Substrate und
anderseits der Substraterwiarmung wéahrend der Synthese. Vor jedem Préparations-
schritt wird der jeweilige Metallfluss eingestellt bzw. kann wahrend der Préparation
kontrolliert werden. Dies wird indirekt ausgefiihrt, indem die Dispenser unter den
SDM gefahren werden. Der SDM ist zur horizontalen Positionierung auf einer me-
chanischen Durchfithrung angebracht. Zur Messung der QE befindet sich im oberen
Topf eine auf positivem Potential gehaltene Anode sowie eine Maske (R = 5mm),
die den photoaktiven Bereich auf dem Substrat eingrenzt. Eine blaue Laserdiode?
(A =404 nm, P = 4,7mW) dient als Lichtquelle.

3.1.2 Schleuse und Transportkammer

Die Schleuse erlaubt den Zugang zur Préparationskammer, ohne die UHV-Verhéltnisse
zu unterbrechen. Abbildung 3.3 zeigt den Aufbau in einem 3D-Modell.

Schleuse

1GP Vakuummessrohre

Vakuumfenster

NEG-Modul

Manipulator

zur Prapara-
tionskammer

’

K Ganzmetallventil

’

/" Turbomolekular-
und Scrollpumpe

Abbildung 3.3: 3D-Modell der Schleuse mit angeflanschter Transportkammer (trans-
parent dargestellt).

2Thorlabs, Modell CPS405
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3.1 Die KoCsSb-Anlage

Dazu kann die Priaparationskammer mit einem Ganzmetallventil abgesperrt
sowie die Schleuse und entsprechende Anbauten wie eine Transportkammer oder
die Analysekammer (siehe Kapitel 4) ausgeheizt und evakuiert werden. Wahrend
des Ausheizens dient die an der Schleuse angebaute Turbomolekular?- sowie die
Scrollpumpe? jeweils der Priparations- bzw. der Analysekammer als mechanisches
Pumpsystem.

Zwei Vakuumfenster erlauben die optische Kontrolle der Puckhalterung wéhrend
der Bewegung.

Mit Hilfe der Transportkammer kénnen die Photokathoden zur weiteren (externen)
Analyse (z.B. Zeitantwortmessung) gebracht werden. Die Transportkammer besteht
hierfiir aus einem CF-40 T-Stiick und einem zur Préparationskammer analogen
Aufbau aus Manipulator und Gabelhalterung. Mittels einer Ionengetterpumpe (IGP)
und einer Feststoff-Getterpumpe (engl. non-evaporable getter, NEG)5 kann nach
der IGP-Anzeige ein Restdruck von p < 10~ mbar erreicht werden.

3.1.3 Vakuumsystem

Auf Alkalimetall-Verbindungen basierende Halbleiterkathoden wie KoCsSb erweisen
sich als sehr empfindlich auf Restgase. Insbesondere sauerstoffhaltige Molekiile
kénnen die photoemissive Schicht schnell zerstoren, wie bereits in Abbildung 2.8
veranschaulicht. Fiir eine akzeptable Vakuumlebensdauer der Kathode sind deshalb
mindestens UHV-Bedingungen (p < 1-10~Y mbar) notwendig. Alle verbauten Ele-
mente und Materialien miissen eine entsprechende UHV-Kompatibilitdt aufweisen.

Um die geforderten Druckverhéltnisse zu erreichen, wird die KoCsSb-Anlage bei
mindestens 150 °C ausgeheizt. Auf diese Weise werden die Desorptionsraten der
an den Innenwénden adsorbierten Gasmolekiile sowie die Diffusion von Wasser-
stoff aus dem Inneren der Edelstahlwéinde effektiv reduziert [85]. Dafiir hat sich
der im Blockdiagramm in Abbildung 3.4 gezeigte Ablauf bewédhrt. Die Ausheiz-
temperatur wird dabei durch die Dispenser (siehe Kapitel 3.1.4) begrenzt. Zur
Evakuierung stehen die mechanischen Pumpen an der Schleuse sowie eine IGP®
und ein NEG-Modul” zur Verfiigung. Um Korrosionseffekte an den Dispensern und
den Filamenten zu vermeiden, lassen sie sich durch Anlegen eines kleinen Stromes
auf leicht erhohte Temperatur bringen. Der Totaldruck wird mit einer Bayard-
Alpert-Messrohre® sowie einer Kaltkathode? an der Schleusekammer gemessen.
Ein Quadrupol-Massenseparator'? erlaubt die Kontrolle der Restgaspartialdriicke
sowie die Durchfiihrung von Lecktests. Abbildung 3.5 zeigt die typische Restgas-
zusammensetzung nach dem Ausheizen der Kammer mit T = 150 °C, wobei nach

3Pfeiffer Vacuum, Modell HiPace80, Nennsaugleistung 45 L s™*
4Edwards, Modell nXDS

SGamma Vacuum, Modell TiTan45S, Nennsaugleistung 45 L s~
SGammaVacuum, Modell TiTan300T, Nennsaugleistung 300 Ls~*
TSAES CapacityTorr, Nennsaugleistung 2000 Ls~!

8Vacom, Modell Atmion

9Pfeiffer, Modell PTR

10 Amatek, Model Dycor LC-D 200
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3 Herstellung von KoCsSh-Photokathoden

Hochvakuum-
Evakuierung
<10~ % mbar

Ausheizen mit
T = 150°C

Abkiihlung auf RT
(—1071% mbar)

A

[ IGP-Inbetriebnahme ]

A

[ NEG-Aktivierung ]

A

A k"hi ¢ Entgasen der Filamente
ebigplel Gl G (Glithwendel, RGA,
T =120°C ..

Vakuummessrohre)

Abbildung 3.4: Blockdiagramm zum Evakuierungsprozess der KoCsSh-Anlage. Die
Ausheiztemperatur ist aufgrund der Dispenser auf T' = 150 °C be-
grenzt. Die Kammer wird bei dieser Temperatur so lange gehalten,
bis sich der Druck binnen 24 h nicht mehr als 10 % verdndert. Ein
Enddruck im niedrigen 10~'° mbar-Bereich kann erreicht werden.

Abkiihlung auf Raumtemperatur (RT) ein Gesamtdruck von 2 - 10719 mbar erreicht
werden kann. Dominiert wird das Massenspektrum durch Wasserstoff, Wasser, Stick-

1079

| — Restgaszusammensetzung
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Abbildung 3.5: Restgaszusammensetzung nach dem Ausheizen der Vakuumkammer.
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3.1 Die KoCsSb-Anlage

stoff /Kohlenstoffmonoxid und Kohlenstoffdioxid. Die Partialdriicke dieser Gase
befinden sich alle im oberen 10~ mbar-Bereich. Das Spektrum zeigt die Aufnahme
bei Benutzung eines Sekundarelektronenvervielfachers und wurde auf das Ha-Signal
des verbauten Faraday-Cups kalibriert, um hohere Auflésungen im sehr guten Vaku-
um der Praparationskammer zu ermoglichen. Die Vakuumbedingungen verbessern
sich nach der zusétzlichen Aktivierung der Dispenser (siche Kapitel 3.1.4).

Es ist anzumerken, dass der verwendete RGA beim Betrieb der Dispenser nicht
geniigend Sensitivitdt gegeniiber den Partialdriicken der Alkalimetalle und Antimon
aufweist. Die Vermutung liegt nahe, dass der Quadrupol-Massefilter so, wie er im
vorhandenen Aufbau eingebaut ist, den direkten Metallfluss nicht detektieren kann,
fernerhin die beiden Topfe die Evaporationsrichtung zusétzlich eingrenzen. Somit
kann er als Instrument zur Analyse des Flusses wihrend der Kathodenherstellung
nicht verwendet werden.

3.1.4 Film Deposition: Charakterisierung und Kalibration

Bei der Préaparation einer Photokathode werden nacheinander Antimon (etwa 10 nm
bis 20nm), Kalium (20nm bis 60nm) und Césium (60nm bis 100nm) auf ein
geeignetes Substrat aufgebracht. Fiir die Deposition der diinnen Filme werden
kommerziell erhéltliche Dispenser verwendet. Dies sind Edelstahlrohrchen, welche die
Alkalimetalle in einer Zintl-Phase!! bzw. Antimon als pures Metall enthalten. Werden
sie mit einer Stromstirke von einigen Ampere erhitzt, kommt es zur Evaporation
der darin enthaltenen Metalle. Um den gewiinschten Metallfluss zu kontrollieren,
werden die Dispenser mit Hilfe des SDMs kalibriert.

Metallquellen

Sowohl das Halbmetall Antimon als auch die beiden Alkalimetalle Kalium und
Césium besitzen spezifische Eigenschaften, auf die geachtet werden muss. Tabelle 3.1
fasst die wichtigsten Eigenschaften der verwendeten Metalle zusammen.

Metall Atommasse kovalenter  Dichte in  Siedepunkt Schmelzpunkt

inu Atomradius gcm™3 in °C in °C
in pm
Sb 121,76 138 6,53 1587 630,6
K 39,10 196 0,83 759 63,5
Cs 132,91 225 1,84 671 28,5

Tabelle 3.1: Zusammenfassung der Metalleigenschaften nach [71].

17intl-Phasen sind intermetallische Verbindungen zwischen elektropositiven Alkalimetallen und
elektronegativen Elementen. Bei den verwendeten Dispensern handelt es sich um Alkalimetall-
Bismut-Legierungen.
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3 Herstellung von KoCsSh-Photokathoden

Bei Raumtemperatur ist Antimon auch an Luft stabil, die hohe Sublimations-
temperatur erlaubt eine unkomplizierte Handhabung in purer Form. Kommerziell
erhéltlich ist es in einer Reinheit bis zu 99,9999 %.

Alkalimetalle sind hygroskopisch und sehr reaktiv, womit sich eine Handhabung als
pures Metall umsténdlich'? gestaltet. Deshalb muss unter einer Schutzgasatmosphére
wie Argon oder Stickstoff gearbeitet werden. Zusétzlich ist es infolge des hohen
Dampfdrucks von Cédsium bei Raumtemperatur (siehe Abbildung 3.6) notwendig,
eine Kiithlung zu gewéhrleisten.

103
102
10!
10°
107!
1072
1073
1074

A1 A

Dampfdruck in mbar

Antimon
— Kalium
—— (Césium

IR

| | | | | | |
0 100 200 300 400 500 600 700 800
Temperatur in °C

Abbildung 3.6: Dampfdruck von Antimon, Kalium und Césium. Bei Raumtempera-
tur betriagt der Dampfdruck von Céisium bereits 1 - 1075 mbar. Die
Daten sind reproduziert aus [81].

Ublicherweise werden die Alkalimetalle daher als Legierungen angeboten, welche
die Sublimationstemperatur deutlich erhéhen und so einen Betrieb in UHV-Kammern
erlauben und eventuell sogar eine Handhabung an Luft erméglichen. Kommerziell
erhiiltlich als Dispenser sind sie als Chromate von SAES!? (z.B. CsCrO,4) und
in Zintl-Phasen (z.B. BizCs oder BiCs3) als AlfaSources von AlfaVakuo'4, wobei
letztere Firma ebenfalls Antimondispenser anbietet. Bei einem Druck von 10~% mbar
kann bspw. die Sublimationstemperatur von reinem Cs (22 °C) durch Verwendung
von BipCs um knapp 430 °C gesteigert werden [8].

12Cssium ist das elektropositivste Element im Periodensystem und neben Gallium und Quecksilber
das einzige Metall, das bei Raumtemperatur fliissig ist.

13Saes Getters S.p.A, Mailand, Italien

1 AlfaVakuo e.U., Althofen, Osterreich (Ehemals Alvatec)
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3.1 Die KoCsSb-Anlage

Wichtigste Anforderungen an die Metallquellen sind:
¢ hohe Kapazitit
¢ hohe Stabilitat
e niedrige thermische Belastung des Substrates wiahrend des Betriebes
o niedrige Belastung des Vakuums.

Im Gegensatz zu den Chromaten (Inhalt eines Cs-Dispensers: 5mg bis 10 mg)
erlaubt die Bismut-Legierung der AlfaSources (250 mg) zum einen eine signifikant
hohere Kapazitiat sowie zum anderen eine niedrigere thermische Belastung bei
hoherem moglichen Fluss (vgl. [89]). Ebenfalls versprechen die Ausgaswerte fiir
Wasserstoff, Wasser und Kohlenstoffdioxid besser zu sein [8]. Aus diesen Griinden
fiel die Wahl auf die AlfaSources'. Insbesondere im Hinblick auf erste Experimente
zur Herstellung der Kathoden erlaubt die héhere Kapazitdt mehrere Versuche, ohne
die Vakuumkammer jeweils beliiften und teils mehrwochig ausheizen zu miissen.

Da sie allerdings nicht luftstabil sind, werden die Alkalimetall-Bismut-Legierungen
unter einer Argon-Schutzgasatmosphére, abgedichtet mit Indium, geliefert. Abbil-
dung 3.7 zeigt eine Fotografie sowie den schematischen Aufbau der verwendeten
Typ-V AlfaSource.

Kontaktlaschen
Typ-V AlfaSource T
m |_—Edelstahlgehause
Indium-
Dichtung "\ Argon-Schutz-
atmosphére

Alkali-Bismut/

o o o o o .
~ N5} 7] < ™ IV = Antimon

Abbildung 3.7: Links: Fotografie einer Typ-V AlfaSource [8]. Rechts: Schematischer
Aufbau.

Die Inbetriebnahme der Dispenser erfolgt in drei Schritten: Ausheizen, Akti-
vierung, Evaporation. Der erste Schritt findet zeitgleich mit dem Ausheizen der
Vakuumkammer statt. Fiir die Aktivierung muss mindestens die Schmelztemperatur
von Indium (156 °C) anliegen, damit diese Schutzschicht wegschmelzen kann. Dies
wird bei einem Strom von 3 A 5min [8] lang durchgefiihrt. Das Indium bleibt bei
diesem Vorgang an der Innenseite des Edelstahlréhrchens kleben und das Argon kann
schnell abgepumpt werden. Weil Indium chemisch stabil ist, findet keine Reaktion
mit den Alkalimetallen bzw. mit Antimon statt. Schliefilich kénnen bei Erreichen

15 AS-3-Sb-400-V, AS-3-K-65-V, AS-3-Cs-250-V
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3 Herstellung von KoCsSh-Photokathoden

von etwa 450 °C die Alkalimetalle bzw. bei etwa 600 °C Antimon in reiner Form
verdampfen. Der Metallfluss kann mit dem Dispenserstrom reguliert werden.

Eine einfache analytische Abschétzung fiir ein gleichméfiiges Bedampfen einer
Hemisphire'® aus einer Punktquelle ergibt fiir eine typische Kathode einen Verbrauch
von etwa 2 mg Sb, 0,85 mg K und 3 mg Cs. Mit dem maximal erhéltlichen Inhalt sollte
ein Satz Dispenser somit theoretisch iiber 70 Kathoden-Praparationen erméglichen.

Charakterisierung des Metallflusses

Treffen Teilchen aus der Gasphase auf die Substratoberfliche, werden sie adsorbiert
oder reflektiert. Die Adsorptionsrate kann mathematisch durch das Produkt der
beiden Faktoren Haftkoeffizient S sowie Teilchenrate bzw. Stofizahl Z beschrieben
werden [73]:

Rags = Z5. (3.1)

Allgemein gilt fiir die Stofizahl

Z=—-L (3.2)

V2rmkgT’
wobei die Parameter p dem Partialdruck, m der Masse, kg der Boltzmannkonstante
und T der Temperatur des Gases entsprechen. Der Haftkoeffizient beschreibt die
Adsorptionswahrscheinlichkeit eines Atoms oder Molekiils, welches auf eine Oberfla-
che trifft. Diese Grofie hdngt im Wesentlichen vom Bedeckungsgrad der Oberflache
sowie von der Temperatur ab und lasst sich im formalen Ansatz

S = o f(0) exp (- Ez;*) (3.3)

durch die Haftwahrscheinlichkeit o, den auf eins normierten Anteil freier Adsorpti-
onsplétze an der Oberfliche f(O) sowie die Aktivierungsenergie pro Mol E »qs und
der Gaskonstanten R beschreiben.

Fiir eine optimale Reaktion ist es somit wichtig neben der Substrattemperatur
die Stofizahl bzw. den Metallfluss richtig einzustellen, um einen Haftkoeffizienten
moglichst nahe bei Eins zu erreichen. Als Fluss wird hierbei der Gradient der
aufgetragenen Schichtdicke D gegen die Zeit ¢ definiert (Einheit nms™!):

_AD

F=" (3.4)

Ein angemessener Fluss wirkt sich fiir das richtige Kristallwachstum entscheidend
aus: Einerseits bedeutet ein zu niedriger Fluss eine verlangsamte Reaktion. Anderseits
kann ein zu hoher Fluss in einer Reflexion am Substrat enden. Im schlimmsten

16Fiir die aufgetragene Masse gilt M = pV, wobei fiir p die Dichte der Metalle nach Tabelle 3.1 und
fir V das Volumen V = dO mit der Schichtdicke d und der Oberflache O = %ﬂ"l“Z einzusetzen
ist. Der Dispenserabstand betrégt » = 5 cm.
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3.1 Die KoCsSb-Anlage

Fall konnen sich die Metalle (vor allem Cs [63]) auf den Keramiken der IGP-
Stromdurchfithrung absetzen. Dies kann zu Kriechstréomen und zum Ausfall der
Vakuumpumpe fithren. In der Literatur wurden die Werte fiir den Fluss zum
groBten Teil empirisch ermittelt und sind in der GréSenordnung von 0,01 nm s~ bis
Inms~! [53], [130], abhingig vom jeweiligen experimentellen Aufbau.

Als quantitatives Analysegerat fiir die Bestimmung der Aufdampfmenge der Me-
talle dient dabei ein SDM. Dieser besteht aus einer Quarzkristall-Mikrowaage!” und
einer Steuer- bzw. Anzeigeeinheit!®. Das Messprinzip basiert auf der Schwingung des
Quarzkristalls mit einer Resonanzfrequenz von 6 MHz. Durch eine Massenbelegung
p auf der Oberflache dndert sich diese geméf [109]

Hz

Af=89-10°
f=8, y—

“Ap (3.5)

und kann durch die Elektronik im Bereich von einem Hertz sehr genau getrennt
werden. Zusammen mit der Einstellung fiir die Dichte des adsorbierten Materials
nach Tabelle 3.1 und eines Geometriefaktors, des Toolingfaktors, lassen sich so
Schichtdicken von 0,1 nm auflésen. Der Toolingfaktor bezieht den Abstand sowie
den Winkel der Evaporationsquelle zum Quarz bzw. zum Subtrat mit ein. Im
vorhandenen Aufbau betragt der Abstand von Dispenser zum Quarz etwa 5cm, was
etwa dem gleichen Abstand wie Dispenser und Substrat entspricht. Der Winkel ist im
Betrieb jeweils senkrecht und daher der Toolingfaktor gleich Eins. Eine qualitative
Bewertung der Metallquellen kann mit dem SDM nicht erfolgen, hierfiir wéren
weitere Analysegerite wie z.B. ein XPS-System notwendig.

Weiterhin muss beachtet werden, dass der Haftkoeffizient des SDMs mit dem des
Substrates nicht exakt gleichzusetzen ist. Einerseits unterscheiden sich naturgeméfl
Substratmaterial und Quarz sowie die Depositionsgeschichte, und anderseits fehlt
die Erwdrmung des Substrates bei der Kalibration auf dem Quarz. Als Anhaltspunkt
dienen XRR- und SEM-Messungen in [12] und [59]. Hierbei wurde fiir Antimon ein
Haftkoeffizient von Eins bei einem Fluss von 0,01 nms~! und einer Temperatur von
90 °C eines Silizium-Substrats bestimmt.

Im Laufe dieser Arbeit musste die urspriingliche Quarzkristall-Mikrowaage ausge-
tauscht werden, da das Signalkabel von einer Ummantelung aus Polytetrafluorethylen
(Teflon) geschiitzt war. Ublicherweise ist Teflon ein geeignetes UHV-Material, jedoch
kénnen hoch reaktive Alkalimetalle die Kohlenstoff-Fluor-Bindung aufbrechen und
dadurch die Isolationswirkung beeintrachtigen, sodass es zu einem Kurzschluss
und einer Fehlfunktion kommt. Ein Ersatz mit einer Ummantelung aus Edelstahl
beseitigte das Problem.

Dispenserkalibration

Einer der wichtigsten Aspekte fiir eine erfolgreiche Kathodenpraparation ist die
Verlésslichkeit und Reproduzierbarkeit der Dispenser. Um sicherzustellen, dass ein

'"LewVac, Modell TF-BSH
'8 tectra GmbH, Model MTM-10
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3 Herstellung von KoCsSh-Photokathoden

korrekter Fluss anliegt, miissen die Dispenser deshalb vor jeder Inbetriebnahme
bzw. bei jeder Praparation kalibriert werden. Im vorhandenen Aufbau geschieht
dies im Vorfeld der eigentlichen Préaparation, d.h. zuerst wird der geeignete Fluss
ermittelt und darauffolgend wird der Dispenser unter das Substrat gebracht. Fiir die
Kalibration der Dispenser werden diese unter den Schichtdickemonitor positioniert
und ihr Betriebsstrom variiert, bis der gewiinschte Fluss erreicht ist. Obwohl keine
Moglichkeit einer direkten Messung der thermischen Last auf dem Substrat gegeben
ist, kann beim vorhandenen Abstand von 5cm davon ausgegangen werden, dass
dieser Beitrag bei den AlfaSources im Allgemeinen zu vernachléssigen ist (vgl. [89]).
Die Kalibration wird am Beispiel eines Cs-Dispensers in Abbildung 3.8 gezeigt. Die

D1 10 -1 10 i10_7
9t 19 ]
4} 8| 18 :
7h 17« |
= 6= g
<3 = 6f = 2
= " ; 15 =2 10877
— = [ s | — e
5 2 14 7 ] “
@2 g 4 5 o
— 13 g - &
3t PR
1r 20 I 11100 |1 |
L 10
L L | | | | ,_1 _ -9
0 "% 1000 2000 3000 4000 10
Zeit in s

Abbildung 3.8: Beispielkalibration einer Cs-AlfaSource. Eine negative Schichtdicke
bedeutet, dass der SDM sich von Adsorbaten befreit und Masse
verliert. Die gekennzeichneten Bereiche I-III entsprechen einem Fluss
von: I: 0,004nms~!, II: 0,01 nms~!, III: 0,02nms~".

Stromstérke ist iiber mehrere Minuten schrittweise zu erhéhen und zeitgleich auf
den Gesamtdruck, Partialdriicke von Wasser und Sauerstoff sowie die Anzeige des
SDMs zu achten. Der Gesamtdruck sollte méglichst 1 - 10~7 mbar nicht {ibersteigen.
Charakteristisch sind gewisse Ausgasraten der Dispenser, die mit leichten Druck-
anstiegen bei steigendem Betriebsstrom einhergehen. Hat sich ein stabiler Fluss
eingestellt, so ist im Allgemeinen ein Druckabfall zu verzeichnen.

Anhand der Informationen zum Haftkoeffizienten, der jeweils gemessenen Dispenser-
Ausgasraten sowie vergleichbaren Literaturwerten (z.B. [136], [126]) wurden im
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3.1 Die KoCsSb-Anlage

Rahmen dieser Arbeit KoCsSb-Photokathoden mit einem Fluss von 0,01 nms~! bis
0,02nm s~ hergestellt. Es kann festgehalten werden, dass sich dabei der notwendige
Betriebsstrom der AlfaSources iiber die jeweilige Einsatzdauer dndert sowie ferner
sich von Satz zu Satz unterscheidet. Dadurch wird es notwendig, die Dispenser vor
jeder Praparation zu kalibrieren und diese Kalibrierung weiterhin auch wéahrend des
Filmauftrages zu kontrollieren.

3.1.5 Substrate

Die Wahl des Substrates wird von der Photokathodenanwendung bestimmt. So
ist fiir den Betrieb im Transmissionsmodus, wie bei kommerziell erhéltlichen Pho-
tomultipliern iblich, transparentes Glas geeignet [139]. Randbedingungen einer
Elektronenquelle in einem Teilchenbeschleuniger erfordern in der Regel den Betrieb
im Reflexionsmodus [15] und somit ein UHV-geeignetes metallisches (Edelstahl, Mo-
lybdén, Tantal, Kupfer) oder halbleitendes (Silizium, Galliumarsenid) Material. In
SRF-Quellen gelten auch supraleitende Materialien wie LiTioOy4 als Kandidaten [93].
Fir hochbrillante Elektronenstrahlen, wie sie in FEL-Anwendungen gefordert werden,
sind Substrate mit einer moglichst ebenen (Atomgrofie) Oberflichenmorphologie von
Vorteil, weil dann die endgiiltige Rauigkeit und somit die intrinsische Emittanz von
der Kathodenoberfliche und nicht vom Substrat bestimmt wird. Einkristallines Sili-
zium stellt hierfir ein praktisches Beispiel dar [161]. Weiterhin ist fiir ein effizientes
Kristallwachstum ein Substrat mit einer Kristallrichtung bzw. Gitterkonstante pas-
send zu der von KoCsSb von Vorteil wie z.B. Mo[100] (ag = 3,15 A, a1 = 4,44 A) [66].
Zu beachten ist ferner die Moglichkeit einer Legierungsbildung des Substrates mit
Antimon im ersten Praparationsschritt, was die endgiiltige QE mindern kann. Dies
hat sich beispielsweise fiir Kupfer gezeigt [139], [137]. Aus der Literatur ist bekannt,
dass Photokathoden mit Substraten aus Edelstahl [53] sowie Molybdén [154] hohe
QE-Werte erzielen.

Die Fotografien in Abbildung 3.9 zeigen Beispiele von in dieser Arbeit verwende-
ten Substraten. Bis auf eine Mo[110]-Scheibe!® und GaAs?® wurden alle Substrate
aus Edelstahl, polykristallinem Molybdéan sowie Kupfer von der hausinternen me-
chanischen Werkstatt hergestellt, entweder als Scheibe oder als abgeschlossener
Vollmetall-Puck. Die Metallscheiben werden im Puck durch eine Wolfram-Feder
mechanisch gehalten.

Nach dem Frésen bzw. Drehen der Substrate werden sie mit Hilfe einer Edelstahl-
politur?! bzw. einer zwei-prozentigen Diamantenpaste?? optisch glinzend poliert.
Hierbei wird von grob (Koérnung 600) bis fein (Kérnung 14000) gearbeitet, bis
sichtbar moglichst wenig bis keine Kratzer zu sehen sind. Anschlieflend folgt eine
Behandlung im Ultraschallbad, eine Reinigung mit deionisiertem Wasser sowie eine
Trockenbeliiftung mit Stickstoff. Um Oxidationen so gering wie moglich zu halten,

¥MaTecK, Jiilich

20Wafer Technology Ltd., Tongwell Milton Keyenes, England

21 Autosol, Dursol Fabrik Otto Durst GmbH & Co. KG., Solingen
22Tabor-Apotheke Mag.pharm. Klaus Reitter KG., Steyr, Osterreich
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3 Herstellung von KoCsSh-Photokathoden

Wolfram—Féder

Edelstahl

Abbildung 3.9: Fotografie einer Auswahl verwendeter Substrate. Links: Mikroskop-
aufnahmen einer mit Diamantenpaste handpolierten Edelstahlprobe
und einer Molybdé&nprobe poliert von der Firma Pilz-Optics.

erfolgt dies alles moglichst kurz vor dem Einbau bzw. Einschleusen in die UHV-
Kammer. Schlieffilich garantiert eine mehrstiindige thermische Behandlung bei bis
zu 600 °C eine saubere Oberfliche fiir die Deposition der Metallfilme. Sechs Proben
polykristallines Molybdin wurden zur Politur an eine externe Firma?? gegeben. Die
definierten Prozessdurchfiihrungen beim Polieren®* kénnen nach den Mikroskopauf-
nahmen aus Abbildung 3.9 qualitativ eine im Vergleich zur Handpolitur glattere
Substratoberfliche bestétigen. Es ist anzumerken, dass die kleine Rauigkeit zwar fiir
die intrinsische Emittanz eine Rolle spielt, jodoch fiir hohe QE-Werte von geringer
Bedeutung ist.

3.2 Temperaturkalibration

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die bislang in der KoCsSb-Anlage verwendete
selbst-gewickelte Gliihwendel aus einem Wolframdraht [6] gegen ein kommerzielles
Modell?® ausgetauscht. Dies bringt aufgrund einer standardisierten Produktion
eine hohere Betriebsstabilitdt mit sich. Jedoch bedarf der Wechsel einer neuen
Temperaturkalibration, welche zusétzlich durch den Einbau des oberen Topfes

23Pilz-Optics, Unterschneidheim
24Fiir vergleichbare Molybdénproben wird eine Rauigkeit von unter 10 nm versprochen [120].
250sram, Model HLX64663 400W
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3.2 Temperaturkalibration

motiviert wird, der im thermischen Kontakt zum Puck bzw. Kristallrad steht und
somit die Wéarmeleitung des Systems verdndert.

Da die Temperatur des Substrates aufgrund fehlender Moglichkeiten in-situ weder
mit einem Thermoelement noch mit einem Pyrometer?® gemessen werden kann, wur-
de die Temperaturkalibration in einer separaten Vakuumkammer (Abbildung 3.10)
durchgefiihrt. Dies erlaubt zudem die unterbrechungsfreie Fortfiihrung der Expe-

e S BN
& Thermoelementdurchfiihrung

&S A ..——-—"""-—’r
S CF-150 Flansch mit .

Stromdurchfithrung
Glithwendel

i
il
1

Abbildung 3.10: Aufbau zur Temperaturkalibration.

rimente in der KoCsSb-Anlage. Der Aufbau in dieser Testkammer ist analog zur
Praparationskammer und besteht aus einem Kristallrad, dem oberen Topf sowie
Puck/Substrat und Glihwendel. Zusétzlich bietet die Kammer Moglichkeiten fiir
Anschliisse mehrerer Thermoelemente. UHV-Bedingungen sind fiir die Tempera-
turkalibration nicht notwendig, sodass der vakuumtechnische Aufbau durch einen

26Der Versuch, die Temperatur mit einem Pyrometer zu bestimmen, scheitert einerseits wegen
der fehlenden Kenntnis der exakten Emissivitdt von K2CsSb, anderseits wegen der fehlenden
Transmission der Vakuumfenster im fernen Infrarot.
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3 Herstellung von KoCsSb-Photokathoden

Pumpstand bestehend aus einer Turbomolekular- und einer Drehschieberpumpe
realisiert wurde (p ~ 5- 10~ mbar).

3.2.1 Methode A: Metallproben

Eine alternative Methode zur direkten Messung mit Thermoelementen besteht darin,
Metalle mit bekannten Schmelzpunkten zu erwérmen und zu beobachten, bei welchen
Leistungen der Glithwendel sie anfangen zu schmelzen. Zweckméfig wurden dazu
kleine Pléttchen (2 x 2 x 1 mm) geschnitten und in den Puck auf das Substrat gelegt.
Wie in der Fotografie in Abbildung 3.11 gezeigt, kann der Schmelzvorgang iiber ein
Vakuumfenster beobachtet werden.

J\

Metallprobe

Abbildung 3.11: Fotografie zur Temperaturkalibration mittels der Methode schmel-
zender Metallproben.

Da die Schmelztemperatur eines Metalls nur wenig vom Druck abhéngt, kann ein
an Luft bestimmter Wert mit dem im Vakuum gleichgesetzt werden. Im interessanten
Schmelztemperaturbereich von 100 °C bis 140 °C kénnen Legierungen aus Bismut,
Blei, Indium und Zinn verwendet werden. Reines Indium bietet sich fiir 156 °C an.
Eine unterschiedliche prozentuale Zusammensetzung aus den Metallen ergibt andere
Schmelzpunkte. Diese sind mit den jeweils notwendigen Leistungen der Glithwendel
(Abstand zum Substrat betrdagt H = 18 mm) in Tabelle 3.2 zusammengefasst.

Zu beachten ist hierbei, dass diese Methode nur einen unteren Grenzwert der
wahren Substrattemperatur angibt. Zum einen ist der Schmelzbeginn der feinen
Blockkanten nur subjektiv vom Experimentator wahrnehmbar, zum anderen liegen
die Metallblocke auf der Kathodenriickseite des Substrates und haben somit einen
geringeren Abstand zur Glithwendel.
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3.2 Temperaturkalibration

Legierung in %-Anteil Schmelzpunkt in °C  Leistung in W
Bi Pb Sn In Héandler Messung

56 28 22 - 100 95 2.8
- - 48 52 118 116 3,3
58 42 - : 138 138 3,5
- - - 9999 156 156 3,6

Tabelle 3.2: Zusammenfassung der fiir die Temperaturkalibration verwendeten Me-
talle. Der vom Héandler angegebene Schmelzpunkt wurde zum Vergleich
an der Luft durch die Erwérmung einer Heizplatte gemessen. Die an-
gegebenen Werte der Heizleistung der Glithwendel stellen mit dieser
Methode einen unteren Grenzwert fiir die Schmelztemperatur dar.

3.2.2 Methode B: Thermoelemente

Eine genaue Methode, um die Substrattemperatur zu bestimmen, stellt die direkte
Messung mit Thermoelementen?” an der Oberfliche bzw. dem Inneren des Substrates
dar. Dazu wurde eine Liisterklemme konstruiert, welche direkt an das Substrat
angeschraubt werden kann und eine Thermoelementspitze 1 mm tief einfiihrt. Dies
ermoglicht die direkte Messung der Substrattemperatur Tsupstrat bei Erwdrmung
durch die Glithwendel, welche im Abstand H angebracht ist. Zusétzlich kann ein wei-
teres Thermoelement in ein dafiir vorgesehenes Loch im Puck angebracht werden und
so dessen Temperatur Tpyc gemessen werden. Beide Arten sind in Abbildung 3.12
illustriert.

Glihwendel

TS ubstrat

Abbildung 3.12: Querschnittzeichnung zur Verdeutlichung des Aufbaus der Tem-
peraturkalibration mittels Thermoelementen. Ein Thermofiihler
nimmt die Temperatur am Substrat, ein weiterer am Puck auf.

2TRiir alle Temperaturmessungen wurden Thermoelemente vom Typ K verwendet. Diese basieren
auf dem Seebeck-Effekt (Thermoelektrizitdt) und ermoglichen bei Verwendung der Legierungen
Chromel (Chrom-Nickel) und Alumel (Nickel-Mangan-Aluminium-Silizium) einen messbaren
Temperaturbereich von T' = —200 °C bis 1250 °C.

63



3 Herstellung von KoCsSh-Photokathoden

Das Ergebnis fiir die erreichte Gleichgewichtstemperatur am Substrat Tsubstrat
gegen die Heizleistung der Glithwendel ist in Abbildung 3.13 dargestellt. Die Kalibra-
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Abbildung 3.13: Gleichgewichtstemperatur am Substrat gegen Heizleistung der Gliih-
wendel bei unterschiedlichen Abstdnden.

tion zeigt ein charakteristisches Verhalten, wonach héhere Substrattemperaturen mit
kleinerem Abstand zur Glithwendel erreicht werden kénnen. Die mit der Methode
der schmelzenden Metallplatten erhaltenen Werte konnen mit einer Genauigkeit von
5°C bis 20°C als Untergrenze bestéitigt werden. Wahrend der Préaparation betriagt
der Abstand der Glithwendel zum Substrat H = 18 mm. Es zeigt sich, dass die
Temperatur im interessanten Bereich wiahrend der Préaparation, je nach eingestelltem
Abstand (als optischer Ablesefehler kann 1 mm angenommen werden), mit einer
Genauigkeit von bis zu 10 °C gehalten werden kann. Zusétzliche Schwankungen des
Netzgeréites von bis 0,5 W kénnen die Temperatur bis zu 20 °C dndern. Solange eine
mittlere Temperatur von 100 °C bis 130 °C gehalten wird, sind diese Schwankungen
im angestrebten Temperaturbereich fiir die Praparation.

Abbildung 3.14 zeigt den zu erwartenden zeitlichen Temperaturverlauf wéhrend
einer Praparation. Zur thermischen Reinigung des Substrates wird die Temperatur fiir
etwa eine halbe Stunde auf bis zu 600 °C gehalten. Die Heizleistung der Glithwendel
wird darauthin herabgesetzt, sodass etwa nach einer Stunde das Aufbringen des
Antimonfilms beginnen kann.
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Abbildung 3.14: Zeitlicher Temperaturverlauf wahrend der Préparation einer
KsCsSb-Kathode. Das Substrat wird bis zu 600 °C thermisch ge-
reinigt und fir das Auftragen von Antimon und der Alkalimetalle
auf etwa 100 °C abgekiihlt.

3.3 Praparation von K>;CsSb-Photokathoden

Um wahrend der Experimente die Vielzahl an Parametern zu tiberwachen, fern-
gesteuert zu kontrollieren und eine automatische Datenaufnahme zu ermoglichen,
wurde im Rahmen der Vorbereitung zu den Experimenten zur Lebensdauerunter-
suchung (Kapitel 4) die KoCsSb-Anlage um das Kontrollsystem ,Experimental
Physics and Industrial Control System® (EPICS) erweitert [45]. EPICS ist eine
dezentrale Echtzeitdatenbank, wobei die Messwerte (Spannung, Strom etc.) Prozess-
variablen (PV) zugewiesen werden. Der Linux-basierte EPICS-Server stellt als Input
Output Controller (IOC) die PV ins Netzwerk und wirkt dabei als Schnittstelle
zu den verwendeten Gerédten der KoCsSh-Anlage. Realisiert wird dies iiber die
USB-Anschliisse eines Raspberry Pi. Die PV konnen in einem Archivierungsserver,
dem MESA-Archiver, gespeichert werden bzw. per Software, wie der grafischen
Oberflache Control System Studio (CSS), auf einem Computer verarbeitet werden.
EPICS stellt fiir den Experimentator somit eine wesentliche Unterstiitzung wihrend
der teilweise mehrstiindigen Préaparation dar.

Abbildung 3.15 illustriert schematisch die Schaltung der KoCsSb-Anlage. Zwei
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3 Herstellung von KoCsSb-Photokathoden

SDM-Regler _

'.—{ Vakuummeter }

Dispenser

E 404 nm

3 Vakuumkammer 5 :

Laserdiode 5 V

Abbildung 3.15: Schematische Darstellung zur Schaltung des experimentellen Auf-
baus der Photokathodenpréiparation.

Netzgerite (NG-GW?® und NG-DISP?) dienen zum Betrieb der Glithwendel bzw.
der Dispenser. Der Photostrom wird an der Anode iiber ein Amperemeter?? ge-
sammelt. Dabei liegt die Anode im Vergleich zum Erdpotential der Photokathode
auf 100V, bereitgestellt durch das Priparationsnetzgerit NG-PRAP3!. Uber dieses
ldsst sich zusétzlich das fiir die Laserdiode notwendige Netzgerit NG-LD steuern.
Die maximale Laserleistung der blauen Laserdiode von 4,7mW kann mit Hilfe von
Neutraldichtefiltern abgeschwécht werden, wobei in der Praxis {iblicherweise 100 pW
verwendet werden. So wird garantiert, dass die Grenze des Strommessgeréites von
100 pA selbst bei einer Kathode mit Q E400nm = 30 % nicht erreicht wird.

28T6llner, Model TOE 8941 200 W

**Téllner, Model TOE 8871 1000 W

30Rjicklese-Instrument fiir Elektronen-Stréme linear in Nanoampere-Genauigkeit (RIESLiNG),
Model 2 [34]

3LABACUS [61]
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3.4 Ergebnisse der Praparationen

Die meisten Kathoden in dieser Arbeit wurden nach dem Original-PMT-Rezept
von Sommer [139] bzw. den darauf aufbauenden sequentiellen Rezepten nach Arbeiten
am BNL (z.B [94], [126], [129]), wie im Folgenden beschrieben, hergestellt.

Nach der thermischen Reinigung des Substrates werden jeweils bei einem Fluss
von maximal F = 0,02nms~! und einer Temperatur von Tsubstrat=100°C bis
140 °C etwa 20 nm Sb aufgebracht, gefolgt von K und Cs, bis sich herbei jeweils ein
Plateau im Photostrom einstellt. Wegen des hoheren Dampfdruckes von Cs (vgl.
Abbildung 3.6) sollte die Temperatur im K-Schritt etwas hoher sein als im Cs-Schritt.
Alternativ kann der K-Schritt ohne Erreichen eines QE-Plateaus nach 40 nm bzw.
der doppelten Schichtdicke von Sb beendet werden, um die stabile, hexagonale Phase
von K3Sb zu unterdriicken.

Wie bereits erwahnt, gilt als wichtigstes Maf3 fiir die Qualitdt der KoCsSb-
Kristallisation die mitlaufende Messung des Photostromes bzw. der QE. Praktisch
ist ebenfalls die direkte Angabe der spektralen Empfindlichkeit oder der Photosensi-
tivitat P.S, welche aus der Gleichung (2.11) folgt:

B IQE e

PS(\) =QE- .

=3 (3.6)

3.4 Ergebnisse der Praparationen

3.4.1 Beispiel einer K;CsSb-Praparation

Abbildung 3.16 stellt den Verlauf der Préparation der Kathode # 2017-01-17 dar.
Als Substrat wurde hierbei ein Edelstahl-Vollmetall-Puck verwendet.

Der Photostrom zeigt ein charakteristisches Verhalten wahrend der Préaparation,
wonach ein Anstieg mit der sequentiellen Deposition der Alkalimetalle verzeichnet
werden kann. Der Cs-Schritt wurde nach einem etwa 25 min andauernden Plateau
beendet, wonach der Photostrom weiter angestiegen ist. Die Herstellung einiger
Kathoden hat erwiesen, dass der Photostrom um ein paar mA W~! wachsen kann,
wenn bei Erreichen des Plateaus im letzten Syntheseschritt, durch ein Zusammenspiel
aus fallender Substrattemperatur und Cs-Fluss, entsprechend dem Signalanstieg
nachgeregelt wird. Der Kristall stabilisiert sich mit fortfithrender Abkiihlung bis
zur Raumtemperatur und besseren Vakuumbedingungen in der nachfolgenden Zeit
bei parallelem Wachstum der QE. So stieg der Wert dieser Beispielkathode von
knapp QFs04nm = 12% direkt nach der Praparation innerhalb einer Woche auf
QF404nm = 18,3 %.

Drei Monate nach ihrer Praparation wurde fiir Kathode # 2017-01-17 eine QE-
Karte mit einem griinen Laser (A = 532nm) aufgenommen. Diese wird in Abbil-
dung 3.17 anhand einer Fotografie der Kathode mit den entsprechenden lokalen
Werten der QE veranschaulicht. Die Unterschiede in der QE-Verteilung deuten auf
eine ungleichméfige Kristallisation hin. Die Ursache dafiir kann einerseits in der
imperfekten Ausrichtung der Dispenser liegen, anderseits in der Migration bzw.
Diffusion der lose gebundenen Adatome. Schon wihrend des jeweiligen Filmauftrags
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Abbildung 3.16: Typischer Verlauf einer erfolgreichen KoCsSb-Préparation (Katho-
de # 2017-01-17, Substrat: Edelstahl). Die farblichen Bereiche
kennzeichnen die jeweiligen Herstellungsschritte. Die Einbriiche
der Photosensitivitat wahrend der Cs-Phase konnen durch Fluss-
Kontrollen bzw. Nachregeln der Dispenser erklart werden. Die
Temperaturwerte sind im Nachhinein mit der im Kapitel 3.2.2
vorgestellten Methode bestimmt worden. Wahrend des Dispenser-
betriebes ist der Vakuumkammerdruck im Bereich < 5 - 10~8 mbar.

konnen die Metallatome (wenn sie nicht direkt reflektiert werden) iiber die Oberflé-
che diffundieren, bis sie entweder desorbieren oder sich als stabile Keime endgiiltig
festsetzen. Die Oberflichenbeweglichkeit héngt dabei von der Substrattemperatur,
der kinetischen Energie der Absorbate beim Auftreffen und der Stiarke der Wechsel-
wirkung zwischen den Adatomen und den Substratatomen ab. Die Keimdichte kann
dabei iiber die Fldche des Substrates unterschiedlich anwachsen und bei Anlagerung
weiterer Adatome zu unterschiedlich lokalisierten Inseln heranwachsen, die einen
mehr oder weniger zusammenhéngenden Film ergeben (vgl. [125]).

Der Hochstwert von QFEs532nm = 9,1 % entspricht dabei den Spitzenwerten in
der Literatur [59]. Diese Kathode wurde fiir Lebensdaueruntersuchungen unter
Lasererwarmung verwendet (siche Kapitel 4.2.2).

68



3.4 Ergebnisse der Praparationen

10 mm

4

<0,0001 %

Abbildung 3.17: Fotografie der KoCsSb-Kathode # 2017-01-17. An verschiedenen
Stellen wurden QE-Werte mit einem griinen Laser (A = 5321nm)
aufgenommen. Der helle, kreisbogenhafte Streifen von links unten
nach rechts oben ist ein Reflex am Vakuumfenster.

Fiir keine der préaparierten Kathoden konnte wiahrend der Lagerung in der KoCsSbh-
Anlage ein signifikant erkennbarer Abfall der QE gemessen werden. Bei den vor-
herrschenden Druckverhéltnissen (etwa 2 - 107!% mbar) ist die Vakuumlebensdauer
deshalb mit Monaten bis hin zu Jahren anzugeben. Dies bestétigt die hohe Robust-
heit von K5CsSb.

3.4.2 Untersuchungen zur spektralen Antwort

Im sichtbaren Bereich des elektromagnetischen Spektrums (400nm bis 700 nm)
nimmt die QE fiir halbleitende Photokathoden hin zu kleineren Wellenldngen bzw.
groflen Photonenenergien charakteristisch zu. Wie eingangs des Theoriekapitels
erwahnt, konnen in der Praxis vor allem griine und blaue Laser effizient realisiert
werden, sodass QE-Werte fiir diese Wellenléingen von besonderem Interesse sind.
Hin zu gréfleren Werten des Wellenléngenspektrums erlaubt der Schwellenwert
fiir die Photoemission die Bestimmung der photoelektrischen Austrittsarbeit nach
Gleichung (2.14).

Die iibliche experimentelle Anordnung fiir die spektrale Antwortuntersuchung
besteht aus einem Monochromator, der es ermdglicht, eine bestimmte Wellenldnge
aus dem Spektrum einer Lichtquelle mit moglichst weitem Wellenldngenbereich
und hoher Lichtausbeute (z.B einer Xe- oder Hg-Lampe) zu isolieren. Allerdings
sind diese Aufbauten {iblicherweise mit einem Lock-In-Verstérker, einem optischen
Chopper etc. ausgestattet und deshalb kompliziert und teuer. Eine alternative
Methode stellt der Aufbau nach Abbildung 3.18 dar. Als Lichtquelle dient dabei eine
weifle LED. Um eine hohe Ausgangsleistung im gesamten untersuchten spektralen
Bereich zu erhalten, kénnen je nach Schwerpunkt der Farbtemperatur zwei Modelle
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Abbildung 3.18: Schematischer Aufbau zur Untersuchung der spektralen QE-
Antwort von KoCsSb.

verwendet werden, eines?? mit Intensitdtsmaximum bei 450 nm und eines?? bei
600 nm. Durch eine Lochblende wird eine moglichst punktformige Lichtquelle zur
weiteren Kollimation und Fokussierung des Lichtstrahls auf die Kathode angenéhert.
Fiir die Isolierung der Farben werden Bandpassfilter?* verwendet, welche die jeweilige
Wellenlinge in FWHM-Breiten von 10 nm mit Intensitatsverlusten von bis zu 50 %
transmittieren. Die durch diese Anordnung jeweils erreichten Lichtleistungen sind
im entsprechendem Abstand der Kathode gemessen worden und zusammen mit
Fotografien der LED-Spots in Abbildung 3.19 dargestellt.

450nm, 19,5 W 500 nm, 9 pW 532nm, 23 W |

550 nm, 22 tW 600 nm, 35 W 650 nm, 20 pW

Abbildung 3.19: Fotografien der LED-Spots auf der Kathode in den verschiedenen
Wellenléngen. Angegeben ist auch die mit den LEDs entsprechend
erreichte Lichtleistung am Ort der Kathode.

32LEDWE15, Thorlabs
33CREE XP-L U2, led-tech.de
34Thorlabs, Modell FB-XXX-10

70



3.4 Ergebnisse der Praparationen

Die Spektralanalyse wurde an drei KoCsSb-Kathoden durchgefiihrt. Abbil-
dung 3.20 fasst die Ergebnisse im Vergleich zum Literaturwert nach einer PMT-
Kathode von Sommer [139] zusammen. Zusétzlich sind auch QE-Werte fiir A =

Photonenenergie in eV
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Abbildung 3.20: Spektralanalyse von drei KoCsSb-Kathoden. Die Literaturwerte
einer PMT-Kathode sind aus [139] extrahiert.

404 nm sowie A = 532 nm fiir die Photokathode # 2017-01-17 aufgetragen, welche an
ihrer maximalen Stelle einen vergleichbaren Wert zum Ergebnis von Sommer [139]
liefert. Mit der maximal untersuchten Wellenldnge A = 650 nm kann fiir die Katho-
den die Photoschwellengrenze und somit die (photoelektrische) Austrittsarbeit3 zu
maximal

KoCssh = 1,91eV (3.7)

bestétigt werden. An dieser Stelle muss beachtet werden, dass die Bestimmung des
,wahren“ Photoemissionsgrenzwertes von Faktoren wie dem apparativen Auflosungs-
vermogen (Strommessung, Untergrundrauschen) sowie der jeweiligen Kathodenpra-
paration (Reinheitsgrad der Kristallisation) abhingt. Wie in Kapitel 2 angemerkt,
existieren bei einem realen Halbleiter durch Oberflichenzusténde, Kristallgitterde-
fekte etc. auch Zustdnde in der verbotenen Zone, welche die Elektronen thermisch
besetzen. Da eine Photoemission nicht nur aus dem Valenzband, sondern ebenfalls
aus diesen Zustdnden ermoglicht wird, kann ein Photostrom auch bei hoheren Wel-
lenldngen erwartet werden. Anhand des gezeigten Beispiels einer mit hohen QE pra-
parierten Photokathode # 2016-05-13 (QE404nm = 20,4 % bzw. QEg50nm = 0,14 %)

3%Eine Messung der thermischen Austrittsarbeit wird in Kapitel 4 gezeigt.
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3 Herstellung von KoCsSh-Photokathoden

wird allerdings erkennbar, dass diese Wellenldngen fiir den Hochstrombetrieb eines
Beschleunigers wie z.B. MESA von geringerem Interesse sind. Jedoch muss ebenfalls
beachtet werden, dass hohere Wellenldngen mit kleinerer intrinsischer Emittanz
korrelieren (vgl. Kapitel 2.4).

3.4.3 Diskussion der Reproduzierbarkeit

Im Laufe dieser Arbeit wurde eine Vielzahl an KoCsSb-Kathoden prépariert. Die
Herstellung erweist sich dabei als nicht trivial, sodass bei einigen Kathoden nur eine
moderate oder gar niedrige QE erreicht wurde, wie Abbildung 3.21 zusammenfasst.

25 | | | | |
11 K,CsShb-Kathoden

20

—
ot

QE404 nm 10 %
—_
o

# Kathode

Abbildung 3.21: Auswahl der hergestellten KoCsSb-Photokathoden. Der Wert in der
Klammer bezieht sich auf eine Messung, welche etwa drei Monate
nach der Praparation durchgefithrt wurde.

Es konnten drei Hauptgriinde fiir Reproduzierbarkeitsprobleme identifiziert wer-
den:

1. Sequentielle Deposition
2. Temperaturkalibration

3. AlfaSources
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3.4 Ergebnisse der Praparationen

Wie bereits in Kapitel 2.6.1 eingefiihrt hat die sequentielle Depostion den Nachteil,
dass die QE-mindernde, stabile hexagonale Phase im Zwischenschritt K3Sb prin-
zipiell nicht erkannt werden kann, solange nur der Photostrom als Hinweis zum
Kristallwachstum gemessen wird. Obwohl das erreichte Plateau im K-Schritt als
Hinweis gedeutet werden kann, ist dieser Bereich jedoch nicht immer explizit zu
erkennen.

Das Fehlen einer direkten Temperaturmessung im vorhandenen Aufbau der
K5CsSb-Anlage triagt ebenfalls zu den Reproduzierbarkeitsproblemen bei. Die wei-
ter oben vorgestellte Temperaturkalibration bietet eine indirekte Information fiir
die Heizeinstellung der Glithwendel. Die Kalibration wurde im Laufe dieser Ar-
beit durchgefiihrt, sodass die Temperatur zuvor préaparierter Kathoden auf alten
Erfahrungswerten aus [6] beruhte.

Aus der Literatur sind Reproduzierbarkeitsprobleme fiir die AlfaSources be-
kannt [89]. Trotz einiger Vorteile zu den Chromaten, wie der hohen Kapazitét,
scheint sich, wie bereits erwdhnt, die Qualitidt der Dispenser von Satz zu Satz und
auch wéihrend des Betriebes zu verandern. Dies konnte mit sechs verbrauchten
Sétzen an Dispensern wéihrend dieser Arbeit bestétigt werden. Abbildung 3.22
verdeutlicht ein auftretendes Problembeispiel mit einer RGA-Aufnahme wéihrend
der K-Dispenser-Aktivierung. Ein deutliches Signal der Argon-Masse 40 u deutet
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Abbildung 3.22: Trendaufnahme ausgewéhlter Partialdriicke bei der Aktivierung
eines K-Dispensers. Der mit Blau markierte Zeitbereich entspricht
dem Betrieb mit I = 1,7 A. Die hohen Partialdriicke deuten auf
eine Verschmutzung des Dispensers hin.

73



3 Herstellung von KoCsSh-Photokathoden

auf Schwierigkeiten bei der Loslésung der Indiumschutzschicht an der AlfaSource
hin. Zugleich zeigen hohe Partialdriicke von Wasser, Wasserstoff, Stickstoff bzw.
Kohlenstoffmonoxid eine Verschmutzung des Dispensers. Eine Erklarung ist das Ein-
dringen von Dreckpartikeln durch die Indiumschutzschicht wiahrend des Ausheizens
der Vakuumkammer. Ebenfalls moglich wére, dass die AlfaSource im unsauberen
Zustand erworben wurde. Durch mehrtigiges langsames Ausheizen mit kleineren
Stromen konnten die Partialdruckverhéltnisse auf Normalniveau gebracht werden,
vergleichbar mit der Restgaszusammensetzung aus Abbildung 3.5. Uber die verblei-
bende Qualitidt dieser K-Quelle kann jedoch keine Aussage getitigt werden. Die
méafigen QE-Werte der mit diesem Dispenser praparierten Kathoden # 2017-07-02
bis # 2017-09-13 geben jedoch Hinweise auf eine mindere Qualitét.

Zusammengefasst ldsst sich festhalten, dass fiir den 1 mA-Betrieb an MESA
bei Verwendung der geplanten blauen Laserdiode (P = 200 mW) Kathoden mit
mindestens einem Wert von QF404nm = 1,5 % nach Gleichung (3.6) ausreichend
sein werden. Dafiir kann die KoCsSb-Anlage im momentanen Zustand als geeignet
gesehen werden. Fiir den 10 mA-Betrieb steigt die Anforderung an die QE um
den Faktor 10, die vorhandenen Reproduzierbarkeitsprobleme sollten entsprechend
angegangen werden.

3.4.4 Verbesserungsvorschlage

Die in Kapitel 2.6.1 erwéahnte Co-Deposition entweder aller drei Metalle oder nur
der Alkalimetalle auf einem Sb-Film hat gezeigt, dass nicht nur extrem kleine
Rauigkeiten der Kathode, welche dann zu kleinen intrinsischen Emittanzen fiihren,
sondern auch vor allem reproduzierbare Ergebnisse erzielt werden kénnen [59]. Im
Idealfall wird der Synthesevorgang erheblich vereinfacht, indem die Metallquellen
gleichzeitig evaporieren und am Substrat sublimieren. Eine Herstellung der Kathode
kann somit fast automatisch durchgefithrt werden, weil Zwischenschritte in der
Produktion entfallen. Fiir die KoCsSb-Anlage erfordert dies eine konzeptionelle
Umstellung. Dabei sollten alle drei Dispenser Richtung Substrat gerichtet sein. Bei
Co-Deposition der Alkalimetalle sollte der SDM zur Kalibration des Sb-Flusses
ebenfalls beschichtet werden kénnen.

Weiterhin kann ein Wechsel der Metallquellen in Erwédgung gezogen werden.
Das Problem kleinerer Kapazitdten der SAES-Chromate konnte z.B. durch eine
Art ,Repetiersystem® behoben werden, indem ermdoglicht wird, die Dispenser nach
Gebrauch in einer Vorratskammer abzulegen und neue Dispenser nachzuliefern.
Dazu sollten diese vakuumtechnisch von der Praparationskammer trennbar gehalten
werden. Dabei ist der gleichzeitige Betrieb mehrerer Dispenser gleichen Typs zur
Steigerung der Aufdampfmenge vorstellbar. Eine Alternative dazu stellen die z.B.
in [100] erfolgreich eingesetzten J-Tubes dar, Evaporationsquellen, welche eine
Handhabung purer Alkalimetalle in Kapseln erlauben.
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4 Analyse von K;CsSb-Photokathoden

Fir den Beschleunigerbetrieb sind neben der QE unter anderem zwei weitere Kenn-
groBen wichtig, ndmlich die Lebensdauer und die Austrittsarbeit der Photokathode.
In diesem Kapitel werden Analysemethoden préasentiert, um diese Kenngréfien zu
bestimmen. Zum einen werden KoCsSb-Photokathoden mit hochintensiver Laser-
strahlung kiinstlich gealtert, um eine Aussage iiber deren Lebensdauer abhingig
von der jeweiligen Laserleistung treffen zu kénnen. Zum anderen wird die Aus-
trittsarbeit iber die relative Methode der Kontaktspannungsmessung mittels einer
Kelvin-Sonde bestimmt sowie ihre Anderung bei Erwirmung der Kathode durch
den Laser untersucht.

4.1 Die Analysekammer

Um die Analyseexperimente von den Praparationsexperimenten abzukoppeln, wurde
zusétzlich eine zweite Vakuumkammer, die Analysekammer, integriert. Abbildung 4.1
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Abbildung 4.1: Schematischer Aufbau der Analysekammer.
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4 Analyse von KoCsSb-Photokathoden

zeigt den experimentellen Aufbau in einem 3D-CAD-Modell. Die Analysekammer ist
mit einer Anode fiir QE-Messungen sowie einer Kelvin-Sonde ausgestattet. Dariiber
hinaus steht ein Laser zur Verfiigung, welcher zugleich zum Heizen der Kathode
sowie zur QE-Messung verwendet werden kann.

Um préaparierte Kathoden unter Wahrung von UHV-Bedingungen aus der KoCsSb-
Anlage in die Analysekammer zu transportieren, werden beide durch das Schleu-
sensystem der KoCsSb-Anlage miteinander verbunden. Mithilfe eines Manipulators
kann der Puck sowohl fiir die Erwarmung/QE-Messung vor die Anode, als auch
zur Bestimmung der Austrittsarbeit unter die Kelvin-Sonde gebracht werden. Mit
Hilfe einer Kamera sowie eines Vergroflerungsobjektives kann die Submillimeter-
Anndherung der KP zur Kathodenoberfliche kontrolliert werden.

Ein Pumpensystem zusammengesetzt aus einer IGP! und einem NEG-Modul?
ermoglicht dabei Experimente unter UHV-Bedingungen (p = 1 - 10~!? mbar).

4.2 Untersuchung zur Lebensdauer unter Lasererwarmung

Waéhrend des Beschleunigerbetriebes ist es flir den Erhalt eines stabilen Strahl-
stromes erforderlich, dem Abbau der QE durch Erhéhung der Laserleistung ent-
gegenzuwirken. Dies kann dazu fithren, dass durch die zugegebene Energie bzw.
Wiérme ab einer bestimmten Laserleistung der Abbau der photoemissiven Schicht
beschleunigt wird. Wird diese zusétzliche Wérme nicht effektiv iiber das System
Substrat-Puck-Puckhalterung abgefiihrt, kann es bis zur Zerstorung der Kathode
fuhren. Im Hochstrombetrieb verstarkt sich dieser Effekt, da prinzipiell mit einer
hoheren Laserleistung gearbeitet wird. Experimente an einer MAMI-Testquelle
haben erwiesen, dass die unzureichende Wéarmeabfuhr im verwendeten Kathoden-
halterungssystem (der thermische Kontakt vom GaAs-Kristall zum Puck wird durch
die in Abbildung 3.9 gezeigte Wolfram-Feder hergestellt) den maximal erreichbaren
Strahlstrom bzw. die extrahierbare Gesamtladung begrenzt [19], [18].

In diesem Unterkapitel wird untersucht, wie sich eine KoCsSb-Kathode verhélt,
die durch das verwendete Halterungssystem einen dhnlichen thermischen Kontakt
zur Umgebung hat. Mit dem vorgestellten Aufbau ist es moglich, die Lebensdauer der
Photokathode bei Erhitzung durch einen Heizlaser zu bestimmen. Es ist nach dem
Arrhenius-Gesetz zu erwarten, dass bei einer wiarmeren Kathode photochemische
Reaktionen auf der Oberfliche beschleunigt werden und sich dies mindernd auf
die Photoeffektivitit auswirkt. Uber genaue physikalische und chemische Vorginge
fiir die untersuchte Kathode kann an dieser Stelle wegen des Defizits an struk-
turempfindlichen Messmethoden nur spekuliert werden. Sicher ist hingegen, dass
der niedrige Dampfdruck von Cs das ,,Kathodensterben* begiinstigt. Messungen
in [54] haben ergeben, dass die QE ab einer Temperatur von 70 °C anféngt zu sinken
und die Lebensdauer bei 120 °C, verglichen mit dem Wert bei Raumtemperatur,
um den Faktor 3 fallt. Nach XRF-Messungen in [51] erleiden KoCsSbh-Kathoden

1StarCell150, Varian, Nennsaugvermégen 150 Ls™!
*MKSLBUB, SAES, Nennsaugvermégen 2000 Ls™*
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4.2 Untersuchung zur Lebensdauer unter Lasererwarmung

bei einer Temperatur von 100 °C einen kontinuierlichen Verlust an Cs im Cs:Sb-
Atomverhéltnis, wiahrend die QE stetig sinkt. Das K:Sb-Atomverhéltnis hingegen
bleibt hierbei nahezu konstant. XRR-Messungen derselben Autoren haben erwiesen,
dass die meisten losgelésten Cs-Atome nicht vom Kristallgitter herstammen, sondern
von der Oberfliche, wo sie zum Teil im Uberfluss sein konnen. Die QE betrachtend,
bedeuten diese Tatsachen aber auch, dass es moglich ist, die Kathode ,,wiederzu-
beleben® Das ist ein Vorgang, der als Re-Césierung durchaus {iblich angewendet
wird und mit dem sich annédhernd die Ursprungs-QE erreichen lésst, falls sich die
Kristallstruktur wihrend der Erwarmung der Kathode nicht signifikant verdndert.

Die Cs-Migration bzw. -Absonderung wirkt sich nicht nur auf die QE der Photo-
kathode negativ aus, sondern stellt durch eine mégliche Kontamination der Elektro-
nenquelle, und somit erhohte Wahrscheinlichkeit der Feldemission, insbesondere eine
Gefahr fiir die Betriebssicherstellung dar (vgl. Kapitel 2.4, [15]). Diesem Vorgang
gilt es deshalb so weit wie moglich vorzubeugen.

4.2.1 Experimenteller Aufbau
Das Blockschaltbild nach Abbildung 4.2 verdeutlicht den experimentellen Aufbau.

K2CsSb

GTP/Al h \\\fﬁﬁwbabj

Bty

Abbildung 4.2: Blockschaltbild zur Lebensdauerbestimmung unter Lasererwadrmung
der Kathode. M1-M4: Spiegel, GTP/A1-A2: Abschwécher, FL: Fo-
kussierlinse.

Ausgangspunkt ist ein diodengepumpter Festkorperlaser® mit einer Wellenléinge
von A = 532nm und einer moglichen Ausgangsleistung von bis zu Ppager = 2,18 W,
der sowohl als Heiz- sowie QE-Laser verwendet werden kann. Um Raumladungseffek-
ten entgegenzuwirken, ist eine Trennung in einen niedrigen (Pqp) sowie einen hohen
(Ppeiz) Leistungsbereich des Lasers notwendig. Durchgefiihrt wird diese Trennung

3Roithner Lasertechnik, Wien, Modell: PSU-H-LED
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durch einen Zwei-Positionenschieber?, welcher in erster Stellung einen Spiegel M1
enthélt und in zweiter Stellung den Strahl geradeaus durchlésst. Wird M1 einge-
fahren, so kann der Ausgangsstrahl mit Hilfe eines zweiten Spiegels M2 auf die
Kathode gelenkt werden und fungiert als Heizstrahl. Der Durchmesser von 3 mm
wurde hierbei nicht weiter fokussiert, um eine méoglichst grofie Flédche auf der Ka-
thode zu erhitzen. In der Leerposition trifft der Ausgangsstrahl den Spiegel M3
und einen als Abschwéicher verwendeten Glan-Thomson-Polarisator® (GTP), sodass
dieser Strahlarm fiir die QE-Messung verwendet werden kann. Mit Hilfe von dem
Spiegel M4, evtl. einem weiteren Neutraldichtefilter (A2) sowie einer Fokussierlinse
(FL) kann der QE-Strahl auf die gleiche Position wie der Heizstrahl fokussiert und
die lokale QE protokolliert werden. Nach der Justage der Optiken wurde die in
Abbildung 4.3 dargestellte Kalibration des Lasers durchgefiihrt.

T T

500 = 100

A
> . Q
=400 . 180 =
— A D
Rt [ | n
| | | n
& 300 - 60 Z
gﬂ ] 0%
3 A v
w0 - || | ¢O
£ 200 X : 0 &
o~ =
100 g {20 =
O | | | | | | | - 0
800 1100 1400 1700 2000 2300 2600

Betriebsstrom in mA

Abbildung 4.3: Heiz- bzw. QE-Messlasers am Ort der Kathode.

Fiir die Lebensdaueruntersuchung wurde Kathode # 2017-01-17 (Q E404 nm = 20 %
bzw. QFE532nm = 9 %) bestrahlt. Der thermische Kontakt zwischen dem Edelstahl-
puck, der als Substrat dient, und der Vakuumkammer als Kéltereservoir besteht
aus einer Edelstahlgabel, welche an einem Manipulator befestigt ist (siche Abbil-
dung 4.1). Diese Anordnung bzw. der Druck auf den Puck durch die elastische

4Thorlabs, Modell: ELL6K Dual-Position Slider

®Ein Glan-Thomson-Polarisator ist ein Prismenpaar, das Laserlicht an der Grenzfliche einmal in
den ordentlichen sowie den auflerordentlichen Lichtstrahlanteil bricht und somit in Strahlrichtung
gesehen eine Abschwichung bis zu 99,999 % erzeugen kann, falls das Eingangslicht linear
polarisiert ist.
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4.2 Untersuchung zur Lebensdauer unter Lasererwarmung

Spannung der Gabel kann in erster Naherung thermisch dhnlich gesehen werden zu
der Halterung des Pucks in einer Elektronenquelle, bei der der Anpressdruck auf
die Kontaktflichen ausschliefilich von der Gravitationskraft ausgeiibt wird. Es gilt

somit:
Elektronenquelle __ j~Analysekammer
FGraVitation ~ FGabel : (41)

4.2.2 Durchfiihrung

Der Messablauf gestaltet sich wie im Blockdiagramm in Abbildung 4.4 veranschau-
licht. Die teilweise {iber mehrere Tage andauernde Lebensdauermessung wird mittels

1. Anoden-
spannung aus

1. Auswahl
QE-Strahlarm

2. Einstellung

2, Ssnoden: QE-Messung Heizen Laserleistung Pyei,
spannung an .
u Heizdauer tyeiy,
3. Protokollierung
3. Auswahl

Laserleistung Pop
Photostrom Iqg

Heiz-Strahlarm

Abbildung 4.4: Blockdiagramm zur Lebensdauermessung der Kathode unter Laser-
erwarmung. Die Bestrahlung mit dem Heizlaser erfolgt abwechselnd
mit einer QE-Messung so lange, bis geniigend Werte fiir den QE-
Abfall aufgenommen wurden, um anschlieend die 1/e-Lebensdauer
aus einer Anpassung der Zeitkonstante extrahieren zu kénnen.

des Kontrollsystems EPICS computerbasiert unterstiitzt. Dazu werden die Prozesse
QE-Messung und Heizen unabhéngig voneinander und abwechselnd durchgefiihrt.

QE-Messung

Um moglichst viele Leistungswerte unter Schonung der Kathode aufzunehmen,
wird nicht bis zum FErreichen einer ganzen Lebensdauer bestrahlt, sondern die
Zeitkonstante 7 (entspricht der Zeit, nach der die Intensitéat auf 1/e des jeweiligen
QE-Anfangwertes gefallen ist, vgl. Gleichung (2.15)) aus einer Ausgleichsrechnung
extrahiert. Die automatisierte QE-Messung dauert etwa 5 s, in dieser Zeitspanne wird
dementsprechend nicht geheizt. Der relative zeitliche Anteil an der Gesamtmesszeit
eines Datenpunktes ist im Promillebereich und wirkt sich daher nicht auf die
Heizvorgidnge sowie das thermische Gleichgewicht aus.
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4 Analyse von KoCsSb-Photokathoden

Heizen

Hierbei ist insbesondere wichtig, den Heizstrahl nicht gleichzeitig mit der ange-
legten Betriebsspannung der Anode (Upnode = 100V) zu betreiben, da sonst die
Lebensdauer verkiirzende Effekte wie Ion-Back-Bombardment auftreten kénnen.
Die Heizzeit wurde fiir die meisten Heizleistungen auf 10 min gesetzt, womit bei
gleichméfiger Erwarmung der Kathode geniigend Werte fiir die Bestimmung von 7
aufgezeichnet werden kénnen.

Eine Beispielaufnahme des Photostromes Iqr, ist bei Erwarmung mit der Heizleis-
tung Pyei; = 300mW in Abbildung 4.5 aufgetragen.
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Abbildung 4.5: Beispielaufnahme zur Lebensdauermessung der Kathode bei einer
Lasererwarmung mit Pgei, = 300 mW. Die Betriebsspannung Uanode
an der Anode ist wihrend des 10 min dauernden Heizvorgangs aus-
geschaltet (oben) und wird nur fiir die Photostrommessung (unten)
zugeschaltet.

4.2.3 Ergebnisse und Diskussion
Da ein exaktes Verhalten der Kathode gegeniiber systematischer Erwirmung mit

hoherer Laserleistung nicht bekannt ist, wurde hierbei die Heizleistung stetig in
10 mW-Schritten bis zu einem Wert von Pyei, = 100 mW erhoht. In diesem Bereich
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4.2 Untersuchung zur Lebensdauer unter Lasererwarmung

zeigt sich auch {iber mehrere Stunden hinweg keine Verdnderung der QE und somit
eine stabile Lebensdauer iiber die betrachtete ZeitS.

Abbildung 4.6 fasst das Verhalten der QE fiir vier ausgewéhlte Heizleistungen zu-
sammen. Ein signifikanter Abfall wird erst ab einer Heizleistung von Pgei, = 200 mW

7’8 I I I I I I I
—@— 7T Pgeiy = 250 mW = —@— T PHeiz = 300 mW H
— Fit, 7 = (69,63 £ 1,25) h — Fit, 7 = (30,85 £ 0,42) h
7,6 |- - °
SN SN
5 T4l S l
£a) £a)
e e
7,2 1 i
6 |
7L \ \ \ \ | \ \ \ \ \
0 2 4 6 0 2 4 6 8
Zeit in h Zeit in h
(a) (b)
3,5 i \ \
—@— 1 Pei, = 550 mW
— Fit, 7 = (3,98 £ 0,08) h 276 | N
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<o 3 [ | <o
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- @ 25| .
O’ 275 [ | O>
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2 | | | 274 I I I I
0 5 10 15 0 5 10 15
Zeit in h Zeit in h

() (d)

Abbildung 4.6: QE-Verlauf fiir verschiedene Heizleistungen Ppyei,. Zur Bestimmung
der 1/e-Lebensdauern kann eine Ausgleichsrechnung nach Glei-
chung (2.15) durchgefithrt werden. Die Pfeile 1 bzw. | deuten die
Steigerung bzw. Reduzierung der Heizleistung an.

registriert. Bemerkenswert ist das Verhalten bei Pei, = 250 mW (Abbildung 4.6 (a)).
Anstelle eines direkten QE-Abfalls kann hier ein etwa zweistiindiger Anstieg der
QE festgestellt werden. Fiir die Angabe eines QEy/e-Wertes diirfen nur Werte

5Es ist jedoch keineswegs davon auszugehen, dass die Lebensdauer unendlich ist. Fiir die betrach-
teten Versuche interessiert eher der Leistungsbereich, ab dem der Photostrom merklich anfingt
abzunehmen.

81



4 Analyse von KoCsSb-Photokathoden

nach diesen zwei Stunden betrachtet werden, da erst ab hier lebensdauermindernde
Effekte auftreten und die QE erkennbar fallt. Als eine mdogliche Erklarung fiir den
(kurzzeitigen) QE-Anstieg kann eine temperaturabhéngige Verkleinerung der Band-
liicke angegeben werden, wie es auch fiir andere Halbleiter, z.B. GaAs, gemessen
werden konnte [151]. Jedoch ist zu beachten, dass dieser Effekt bei der betrachteten
Kathode fiir keine weiteren Laserleistungen festgestellt werden kann. Es ist ferner
anzunehmen, dass sich dieser Effekt mit einer Cs-Migration bzw. Cs-Loslésung
an der Oberflache iiberlagert und sich deshalb auch kathodenspezifisch, je nach
Aufdampfmenge der Metalle, abhéngig zeigt. Im nédchsten Kapitel wird eine &hnliche
Messung einer anderen KoCsSh-Kathode vorgestellt, bei der nach der Lasererwér-
mung zusatzlich die Austrittsarbeitsdnderung in Korrelation gesetzt wurde. Auch bei
dieser Kathode konnten kurzzeitige QE-Anstiege gemessen werden (vgl. Abbildung
4.20), jedoch fiir andere Laserleistungen und Zeitskalen der Erwiarmung.
Ansteigende Heizleistungen bis 550 mW betrachtend, kann jeweils ein schnel-
lerer QE-Abfall und somit eine kiirzere Lebensdauer gemessen werden. Die aus
der Anpassung berechneten Werte fiir die 1/e-Lebensdauern gegen die jeweiligen
verwendeten Laserleistungen sind in der Abbildung 4.7 zusammengetragen. Dabei
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Abbildung 4.7: Vergleich der ermittelten 1/e-Lebensdauer unter Lasererwirmung
von KoCsSb und CsO:GaAs. Die Fehlerbalken der Ausgleichsrech-
nung liegen im 1 %-Bereich sind somit im Diagramm nicht sichtbar.
Die gestrichelte Linie entspricht einer Ausgleichsrechnung nach einem
exponentiellen Abfallgesetz 7(Pyeiz) = A - exp(—x/b), mit den Fit-
parametern A = (595 4+ 183) h und b = (106 £+ 15) mW. Die Werte
von CsO:GaAs wurden aus [124] entnommen.
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4.2 Untersuchung zur Lebensdauer unter Lasererwarmung

kann bei der verwendeten Wellenldnge fiir KoCsSb von einer absoluten Absorption
von 75 % der Laserleistung ausgegangen werden, wenn Messungen des absoluten
Reflexionsvermégens einer PMT-Kathode in [113] als vergleichbar angenommen
werden.

Wie in Abbildung 4.6 (c) dargestellt ist, stabilisiert sich die Kathode nach Beenden
der Erwdrmung und anschlieffender Abkiihlung auf Raumtemperatur. Dabei wird
der QE-Ausgangswert des vorausgegangenen Heizexperiments (P, = 550 mW)
wiedergewonnen.

Des Weiteren lasst sich feststellen, dass die Bestrahlung lokale Unterschiede im
Verhalten der Kathode aufweist. Dies kann am Beispiel des in Abbildung 4.6 (d) auf-
gefithrten QE-Verlaufs gezeigt werden. Hierbei wurde nach einem Positionswechsel
des Laserspots die Kathode wiederum mit Pye, = 250 mW bestrahlt. Im Gegensatz
zur Ursprungsposition verhélt sich die Kathode an dieser Stelle iiber die aufgenom-
mene Zeitdauer von 15h stabil. Wie bereits der QE-Verteilung aus Abbildung 3.17
zu entnehmen ist, existieren Inseln auf der Kathodenoberfliche, welche neben den
erheblichen QE-Unterschieden auch unterschiedliche Lebensdauern aufweisen. Dies
ist jedoch eher spekulativ zu betrachten, da zum einen die Statistik fiir mehrere Ka-
thoden fehlt und zum anderen keine Aussagen {iber die Oberflichenbedingungen vor
und nach dem Heizen (evtl. Cs-Migration etc.) gemacht werden kénnen. Was jedoch
mit Sicherheit festgestellt werden kann, ist, dass bei den erzielten Temperaturen die
gesamte Kathodenfliche erwédrmt wurde und es zu einem globalen QE-Abfall kam.

Die ermittelten Lebensdauerwerte aus Abbildung 4.7 sind im Vergleich zu zwei
GaAs-Strukturen angegeben. Dabei handelt es sich bei den GaAs-Exemplaren um
einen Strained-Superlattice (SL)-Kristall sowie um einen Distributed Bragg Reflector
(DBR)-Kristall. Ersterer wird als Standard-Kathode (z.B. an MAMI) verwendet,
wenn ein hoch-spin-polarisierbarer Elektronenstrahl erzeugt werden muss, letztere
ist eine (aufwendige) Spezialziichtung mit integriertem Spiegel (DBR) im Kristall-
inneren. Die DBR~Zwischenschichten ermoglichen eine zusétzliche Reflexion der
Laserleistung, sodass der Kristall weniger stark erwérmt wird und seine Lebensdauer
somit steigt [124].

Die groiere Robustheit von KoCsSb gegeniiber einer Standard-NEA-Photokathode
weist sich somit nicht nur in der Vakuumlebensdauer aus, sondern auch in der Laser-
erwarmung. Jedoch muss beachtet werden, dass die beiden Kathoden sich nicht nur im
Typ (PEA-NEA) unterscheiden, sondern auch in der thermischen Warmeableitung.
Der GaAs-Kristall wird per Wolfram-Feder mit einem Molybdadnpuck verbunden,
wohingegen der untersuchte KoCsSb-Film direkt auf einen Edelstahlpuck aufgetragen
ist. Um qualitative Aussagen {iber die thermische Leitfdhigkeit des Pucks und seiner
Halterung treffen zu koénnen, wurde in der Temperaturkalibrationskammer ein
Thermo-Kontakt-Experiment durchgefiihrt. Hierzu lasst sich der Aufbau aus der
Temperaturkalibration (vgl. Kapitel 3.2.2) modifizieren, um zur Analysekammer
dhnliche experimentelle Verhéltnisse nachzustellen. Zwei zusétzliche Thermoelemente
(TGabel, ThManipulator) liefern Informationen iiber die weitere Temperaturverteilung.
Abbildung 4.8 fasst die erreichte Gleichgewichtstemperatur beispielhaft fiir eine
Erwarmung eines Edelstahlsubstrates mit Pyei, = 500 mW zusammen.
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Abbildung 4.8: Erzielte Gleichgewichtstemperatur nach Erwadrmung eines zum Auf-
bau der Analysekammer analogen Kathodenhalterungssystems. Der
Heizlaser wurde mit Pgei, = 500mW betrieben.

Es lasst sich feststellen, dass der Warmeiibergang von Puck zu Gabel hier den
begrenzenden Faktor bildet und die Warme vom Substrat bzw. Puck nicht effektiv
abgefiihrt werden kann. Des Weiteren ist hierbei zu beachten, dass der Aufbau des
Thermo-Kontakt-Experiments nicht den exakten Verhéltnissen einer Elektronenquel-
le entspricht. Wie eingangs erwéhnt, kann der Kontakt vom Puck zum Kéltereservoir
durch die Schwerkraft jedoch in erster Ndherung als vergleichbar angesehen werden.

Die Prézisionsexperimente an MAGIX erfordern eine gute Messstatistik und
bendtigen dementsprechend lange Strahlzeiten bzw. eine Photokathode mit méglichst
langer Lebensdauer. Diese Anforderung an die Kathode beachtend, zeigen die
Ergebnisse der Lebensdauermessungen von KoCsSb fiir den Hochstrombetrieb an
MESA zwei Erkenntnisse:

¢ Die Notwendigkeit einer besseren Warmeabfuhr von der Kathode.

¢ Die Notwendigkeit einer hohen QE.
Dies wird anhand des folgenden Zahlenbeispiels deutlich. Steht eine Kathode mit
QFE 400 nm = 10 % zur Verfligung, so sind fiir die Erzeugung eines 10 mA-Strahlstromes

300 mW Laserleistung notwendig. Werden vergleichbare thermische Verhéltnisse in
der Analysekammer sowie der Elektronenquelle angenommen, zeigen die Versuche,
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4.3 Messung der Austrittsarbeit von KoCsSb

dass die Lebensdauer dieser Kathode knapp 30h betrigt’. Gleichwohl muss beach-
tet werden, dass die aufgefithrte Beispielkathode einer moderat préaparierten QE
entspricht. Eine Kathode wie die untersuchte # 2017-01-17 mit Q E404nm = 20 % er-
fordert die halbe Laserleistung fiir den 10 mA-Betrieb, womit lebensdauermindernde
Effekte des Lasers entsprechend geringer ausfallen. Nach einer Extrapolation der
Daten aus Abbildung 4.7 kann hierbei von einer Lebensdauer von mehr als 100 h
ausgegangen werden.

Als Verbesserungsvorschlige fiir den Hochstrombetrieb seien zwei Beispiele aufge-
flihrt:

o Die Warmeabfuhr der Kathode kann durch einen am Substrat angeloteten
Kupferstab, der eine effektive Verbindung zu einem Kéltereservoir herstellt,
signifikant gesteigert werden (vgl. [74]). Zusétzlich kann dieser Stab bei Bedarf
auch mit Kiithlungskanélen (fiir z.B. Wasser oder fliissigen Stickstoff) versehen
werden.

« Aufgrund der etwa um den Faktor elf hoheren Wirmeleitfihigkeit® sollte an-
stelle von Edelstahl Molybdén als Substrat verwendet werden. Die so erreichte
Reduzierung der Temperaturentwicklung der Kathode wurde bspw. anhand
thermischer Simulationen in [99] berechnet.

Die Lasererwarmung beschreibt, wie in Kapitel 2 dargelegt, einen von mehre-
ren Aspekten, die zur Gesamtlebensdauer von Photokathoden beitragen. Einen
weiteren Anteil stellt die Feldemission dar. Sie tragt nicht nur zur Verkiirzung
der Lebensdauer einer Photokathode bei, sondern auch zum Dunkelstrom einer
Photoelektronenquelle und somit zum ,,unwanted beam“ des Beschleunigers. Nach
der Fowler-Nordheim-Beziehung (Gleichung 2.12) ist fiir den Feldemissionsstrom
neben der angelegten elektrischen Feldstédrke die Austrittsarbeit ® der Elektrode
(Photokathode) entscheidend. Dementsprechend wichtig stellt sich die Information
iitber die Austrittsarbeit von KoCsSb fiir den Betrieb eines Beschleunigers heraus.
Im néchsten Kapitel folgt die Vorstellung zur verwendeten Untersuchungsmethode
sowie Ergebnisse zur Messung dieser Kenngrofe.

4.3 Messung der Austrittsarbeit von K,CsSb

Aufgrund der Existenz der Bandliicke werden fiir Halbleiter die beiden Definitionen
,thermische® und , photoelektrische* Austrittsarbeit unterschieden. Eine Mdoglichkeit,
die erste Grofle zu bestimmen, bietet die Messung der Kontaktspannung (engl.
contact potential difference, CPD) zwischen der untersuchten Photokathode und
einer Referenzelektrode. Dazu wird ein Standardwerkzeug aus der Oberflichenphysik,

"Solange nur die Lasererwirmung als Lebensdauereffekt einbezogen wird (vgl. Kapitel 2.4.3),
konnen in dieser Lebensdauer etwa 1000 C extrahiert werden.

8Die Warmeleitfahigkeit x von Molybdan betriagt ryvo = 138 Wm ™! Kfl, die von Edelstahl
KEdelstahl = 12,7Wm_1 Kt [71]
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4 Analyse von KoCsSb-Photokathoden

die Kelvin-Sonde (engl. Kelvin probe, KP), verwendet. Diese wird im folgenden
Unterkapitel beschrieben.

4.3.1 Die Kelvin-Sonde-Methode

Das von William Thomson? [97] eingefiihrte Prinzip der Kelvin-Sonde beruht darauf,
dass zwei metallische bzw. halbleitende Platten mit unterschiedlichen Ferminive-
aus und somit unterschiedlichen Austrittsarbeiten nahe und parallel ibereinander
gebracht werden, sodass sie iiber ihre Flachen einen Kondensator bilden. Abbil-
dung 4.9 veranschaulicht diesen Effekt in einem Energiediagramm. Werden beide

EVak
Pg I(I)S
DRer I ER PRet Ucpp PRer ER
Eglef h 2 Eglef \f‘E_\f¢S EE‘ E?‘ef h 2
B
s -+
d
-+
Uy, = —Ucpp

Abbildung 4.9: Messprinzip und Schema zum Aufbau der Kontaktspannung Ucpp.

Platten elektrisch verbunden, sind die jeweiligen Potentiale nicht mehr voneinander
unabhéingig. Der Potentialgradient zwischen beiden Platten gleicht sich aus, indem
Elektronen vom Leiter mit dem hoheren Ferminiveau in den mit dem niedrigeren
Ferminiveau fliefen, bis sich beide Werte angleichen. Dieser Vorgang édndert nicht
den Betrag der Austrittsarbeiten, jedoch verschiebt er das Vakuumpotential um ein
Differenzpotential der beiden Austrittsarbeiten, welches im Gleichgewichtszustand
als die Kontaktspannung Ucpp identifiziert werden kann. In beide Platten wird nun
eine im Betrag gleiche, im Vorzeichen gegensitzliche Ladung influenziert und sie
verhalten sich demnach wie ein geladener Plattenkondensator mit der Kapazitét

A
= €p€r— . 4.2
C €p€ d ( )

Dabei beschreiben ey die Vakuum- und €, die Material-Permittivitat, A die kleinere
der beiden Flidchen (meistens die Spitze der Kelvin-Sonde) und d deren Abstand.

9 Auch als Lord Kelvin bekannt.
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4.3 Messung der Austrittsarbeit von KoCsSb

Wird nun eine der Platten entfernt, &ndert sich die Kapazitit und demnach die
Ladung @ = CU, woraufhin ein Verschiebungsstrom entsteht. Mit einer zuséatzlichen
externen DC-Unterstiitzungsspannung (engl. backing voltage) Uy, lésst sich dieser
Verschiebungsstrom zwischen den Platten so variieren, dass er verschwindet, wenn
genau

elUy, = —eUcpp = Pg — PRet (4.3)

bzw.
CI)S = (I)Ref — eUCPD (4.4)

gilt. Hierbei bezeichnet e die elektrische Ladung sowie ®rer die Austrittsarbeit
der Referenzelektrode (KP-Spitze) und ®g die Austrittsarbeit der untersuchten
Kathodenprobe (,sample“). Gleichung (4.4) gilt nur unter der Voraussetzung, dass Uy,
durch die KP-Spitze als Referenzelektrode bereitgestellt wird, wahrend die Kathode
geerdet ist. Diese Schaltung wird in der verwendeten KP-Konfiguration verwendet.
Ein kontrarer Aufbau (,vibrated plate earthed*) ist ebenfalls moglich [104].

Zisman [163] erweiterte das Prinzip der Kelvin-Sonde um die kontinuierliche
Vibration einer der Platten. Somit &ndert sich die Kapazitiat C(t) fortlaufend mit
der Frequenz der Vibration, wodurch ein Wechselstrom zwischen beiden Platten
fliefen kann [96], [104]:

dyw cos(wt + @)

_dQ _ 400
(do + dj sin(wt + ¢5))2 '

U————= = ¢ge, AU

I = —
dt¢ de

(4.5)

Der Parameter AU entspricht hierbei der Summe AU = Ucpp + Uy, wihrend d; die
Schwingungsamplitude, dy den Abstand der Kelvin-Sonde zur untersuchten Probe
(in der Ruheposition ohne Schwingung), sowie w die Kreisfrequenz und ¢ die Phase
der Schwingung beschreibt. Die Vibration verbessert das Signal signifikant, da der
Strom nun deutlich besser verstarkt und detektiert werden kann [148].

Nichtsdestotrotz haben Kelvin-Sonden naturgemafl Probleme, die durch die Be-
wegung einer Elektrode im Vakuum und einen Ladungsfluss durch Modulation einer
Kapazitat verursacht werden. Effekte der Mikrophonie und hauptséchlich Streukapa-
zitdten, hervorgerufen durch bspw. Signalkabel oder die umgebende Vakuumkammer,
begiinstigen ein Signalrauschen [44].

Moderne Kelvin-Sonden wie das im Rahmen dieser Arbeit verwendete Modell'”
nutzen fiir ein besseres Signal-zu-Rausch-Verhéltnis eine ,,Off-Null“-Technik [21], die
es erlaubt, auf einen Lock-in-Verstérker zu verzichten. Diese Detektionsmethode wird
in Abbildung 4.10 veranschaulicht. Es wird ausgenutzt, dass nach Gleichung (4.5)
einerseits der Strom [ und anderseits die Amplituden der Extreme (wo dI/dt =0
gilt) zu AU proportional sind. Die Hohe der beiden Amplituden wird auch als
Peak-to-Peak (PP)-Hohe bezeichnet. Verschwindet der Strom, so gilt AU = 0 und
somit U, = —Ucpp.

Der Gradient G der Ausgleichsgeraden in Abbildung 4.10 spiegelt in einer nicht-
trivialen Art den Abstand d zwischen der KP und der untersuchten Kathode wider

OKP6500, McAllister, Coeur d’Alene, USA
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Abbildung 4.10: Die ,,Off-Null“-Technik zur Steigerung des Signal-zu-Rausch-
Verhéltnisses: Links: Nach der Gleichung (4.5) lisst sich eine zum
Strom proportionale Spannung messen, die im Wesentlichen von
den Parametern d; und dy abhédngt. Im gezeigten Beispiel betragt
das Verhéltnis d; /dy = 0,8. Rechts: Wird Upp gegen mindestens
zwei unterschiedliche U,-Werte aufgetragen, kann die lineare Ab-
héngigkeit von Uy, zum Signal ausgenutzt werden und somit eine
lineare Funktion angepasst werden. Der Schnittpunkt dieser Funk-
tion mit der Abszissenachse entspricht dem negativen Wert von
Ucpp. Der Gradient der Ausgleichsgeraden wird als Indikator fiir
den Abstand dy genutzt.

und kann fiir Vergleichsmessungen als Konstante gesetzt werden. Reguliert wird G
softwareméfig durch fortlaufende Anderung des DC-Offsets der Schwingungsspule.

Die KP erméglicht eine zerstorungsfreie und kontaktlose CPD-Messung der Ka-
thode auf einem prézisen Niveau mit Fehlern von wenigen meV [22]. Die minimale
Auflosung wird dabei von der Flache der KP-Elektrode vorgegeben. Zur Ausgabe
eines Wertes wird iiber diese Flache das arithmetische Mittel aufgenommen. Da Mes-
sungen unter UHV-Bedingungen moglich sind, ist die KP ideal geeignet fiir sensible
Oberflachenuntersuchungen von diinnen Filmen wie KoCsSb-Photokathoden.

Als eine von vielen Parametern abhéngige und materialspezifische Kenngrofie
reagiert die Austrittsarbeit sehr sensibel auf Anderungen der Oberflichenbeschaf-
fenheit. Die Messung einer Austrittsarbeitsinderung kann somit als Indikator fiir
Modifikationen der Kathodenoberfliche durch Adsorption, Erwdrmung, Kontamina-
tion usw. verwendet werden. In Kapitel 4.3.6 wird die Anderung der Austrittsarbeit
nach einer Lasererwarmung untersucht.

Die KP-Methode stellt einen indirekten Zugang zur Bestimmung der Austrittsar-
beit dar, da der Wert der Referenzelektrode aus anderen Messungen bekannt sein
muss. Absolute Werte fiir die Austrittsarbeit kénnen somit prinzipiell nicht mit
hoher Genauigkeit angegeben werden. Hinzu kommt, dass die KP-Spitze oft selbst

88



4.3 Messung der Austrittsarbeit von KoCsSb

als Referenzelektrode dient und wihrend moglicher Experimente eventuell nicht
von Kontaminationen bzw. sonstigen Anderungen der Oberfliche befreit ist. Dieses
Risiko lésst sich jedoch minimieren, indem ein gegeniiber Adsorbaten stabiles Metall
wie Edelstahl als KP-Spitze gewahlt wird. Dies trifft fiir die verwendete KP-Spitze
zu. Als Literaturwert fiir die Austrittsarbeit gibt der Hersteller

q)KP—Spitze = 471 eV

an [104].
Im Folgenden soll der experimentelle Aufbau der Kelvinmethode sowie die ge-
wahlten Einstellungen der Apparatur genauer vorgestellt werden.

4.3.2 Experimenteller Aufbau

Abbildung 4.11 illustriert in einem 3D-Modell die verwendete UHV-Kelvin-Sonde. Sie
wurde bereits in [115] im Hinblick auf Untersuchungen von Chalcopyrit-Halbleitern
bzw. GaAs betrieben. Allerdings musste wegen der niedrigen Curie-Temperatur
(Tc = 120°C) des Magneten in der Schwingungsspule die Ausheiztemperatur der
eingesetzten Vakuumkammer begrenzt werden, wodurch keine hinreichend guten
UHV-Bedingungen in einem niedrigen 10~!° mbar-Bereich erzielt werden konnten.

In vorbereitenden Mafinahmen zu den in diesem Kapitel vorgestellten Messungen
wurde deshalb die Standard-Ausfiihrung der KP um einen temperaturbestindigeren
(Tc = 150°C) mit Nickel beschichteten Neodym-Eisen-Bor-Magneten erweitert. Die
Funktionsfahigkeit der KP wurde im Rahmen einer Bachelorarbeit fiir Luftatmo-
sphére gezeigt [88].

Abbildung 4.12 veranschaulicht den experimentellen Aufbau der KP-Messung
in der Analysekammer. Die KP-Apparatur besteht aus dem KP-Kopf, einem Vor-
verstarker flir die Einstellung von U}, sowie einer Elektronikeinheit mit einem
Datenerfassungssystem (engl. Data Acquisition, DAQ), was mittels Software die
Steuerung und Datenaufnahme der KP wéhrend des Betriebes ermdglicht. Der KP-
Kopf ist an einer Z-Lineardurchfithrung!! angebracht, welche durch einen Wellbalg
mit der Vakuumkammer verbunden ist, um durch die Einstellung der Neigung die
Parallelitét der beiden Elektroden (KP-Spitze und Puck) zusétzlich zu verbessern.
Fiir ein gutes Signal muss die Kelvin-Sonde iiblicherweise auf einen Abstand von
deutlich unter 1 mm zur Kathode gebracht werden. In einem ersten Schritt wird die
Annéherung per Hand durchgefiihrt, wobei eine Kamera mit Vergroflerungsobjektiv
der Abstandskontrolle dient. In einem zweiten Schritt kann dann eine automatische
Feinjustierung des Abstandes in einem Bereich von bis zu 100 pm mit Hilfe der
Software vorgenommen werden. Dazu liegt eine zusitzliche DC-Spannung fiir einen
Offset des Magneten an der Schwingungsspule an. Dieser ist mit der KP-Spitze tiber
einen Keramikstab verbunden.

Die elektrische Verbindung zwischen Kelvin-Sonde und Kathode muss tiber den
Puck, die Gabel, den Manipulator sowie die Vakuumkammer realisiert werden.

17LTM50, Vacgen Limited, East Sussex, England
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(— Eingang Vorverstérker (Uy,)
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Abbildung 4.11: 3D-Modell der verwendeten UHV-Kelvin-Sonde im Halbschnitt.
Modifiziert nach [103].

Obwohl die Konstruktion bei der ZMLRV-Serie des Manipulators rein metallisch
und der innere Stab tiber Kugellager mit der Auflenwand verbunden wird, hat sich
gezeigt, dass der Widerstand bei Bewegung des Manipulators nicht kontinuierlich
auf einem Niveau von wenigen Ohm bewahrt werden kann. Es wurde deshalb ein
zusétzliches Strahlrohrstiick zwischen Manipulator und Vakuumkammer angebracht,
welches auf der Innenseite mit Kupferschleifkontakten (Abbildung 4.12, rechts
unten) ausgestattet ist. Diese stellen einen elektrischen Kontakt zur Aulenwand des
Manipulators und somit {iber die Flanschverbindungen gleichsam zur Kelvin-Sonde
her. Ein Messung des Widerstandes von durchgehend R < 3 () bei horizontalen bzw.
Rotationsbewegungen des Manipulators bestétigt eine fiir die Messung notwendige
elektrische Verbindung.
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Abbildung 4.12: Experimenteller Aufbau zur Messung der Austrittsarbeit von
K9CsSb. Links: Analysekammer mit KP-Aufbau. Rechts oben:
Aufbau zum elektrischen Kontakt zwischen KP-Spitze und Ka-
thode. Rechts Mitte: Eine Kameraaufnahme zur visuellen Kontrolle
des Abstandes von Spitze und Kathode. Rechts unten: Zuséatzlich
angebrachte Schleifkontakte zur Erdung der Kathode.

Um mogliche Streukapazitdten zu minimieren, wird die sich in der Néhe des Pucks
befindliche Anode bzw. ihre Stromdurchfithrung vor jeder Austrittsarbeitsmessung
geerdet. Zur Abkopplung von durch die Vakuumpumpen hervorgerufenen elektrischen
Schwingungen, die das Messsignal stéren wiirden, ist die Kelvin-Sonde an einem
separaten Stromkreis angeschlossen. Zur weiteren Entkopplung von mechanischen
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Schwingungen lassen sich Turbomolekular- sowie Vorpumpe durch ein Ventil an der
Schleuse von der Analysekammer abtrennen und fiir den Zeitraum der Messungen
ausschalten.

4.3.3 Bestimmung der Betriebsparameter

Bevor die Datenaufnahme gestartet werden kann, miissen gewisse Parametereinstel-
lungen fiir die KP definiert werden, um ein klares Ucpp-Signal zu ermoglichen.

Der entscheidendste Parameter dabei ist der Gradient GG, dessen Kalibration in
Abbildung 4.13 (oben) dargestellt ist. Hierzu wurden fiir verschiedene Werte des
Gradienten jeweils 20 Aufnahmen fiir Ucpp durchgefithrt und der Durchschnitt mit
zugehoriger Standardabweichung aufgetragen. Der Gradient verhélt sich antipropor-
tional zum Abstand der KP-Spitze von der Kathode, d.h. er wird gréfler, je ndher
die KP-Spitze an die Kathode gebracht wird. Das gemessene Signal wiederum wird
mit kleiner werdendem Abstand stabiler und deutlicher. Um einen Zusammenstofl
zu vermeiden, kann ein oberer Wert Gy,.x als Sicherheitsparameter gesetzt werden.
Wird Guax erreicht, ist die KP-Software in der Lage, die Schwingung instantan
auszuschalten, um die Kathode vor einer moglichen Kollision zu schiitzen. In der
Praxis wird G somit limitiert durch:

0,05 < G < 0,09, (4.6)

wobei der untere Wert fiir ein messbares Signal als Voraussetzung der Elektronik
mindestens erreicht werden muss. Der obere Wert wurde als Sicherheitswert empirisch
ermittelt. Fiir die Messungen im Rahmen dieser Arbeit wurde der Standardwert G =
0,075, als Kompromiss zwischen einem unteren Sicherheitswert und dem erreichten
Plateau, gewahlt. Der Gradient wird von der KP-Software konstant gehalten, indem
die Position des Schwingungsmagneten (DC-Offset) kontinuierlich angepasst wird.
Wiéhrend der Datenaufnahme sollte der Wert des DC-Offsets moglichst Null betragen.
In diesem Gleichgewichtszustand der Schwingungsspule bleibt die Erwdrmung durch
die Spannung gering, was eine minimale mechanische und thermische Drift bei der
Schwingung ermoglicht.

Die Schwingungsfrequenz fxp kann mit Hilfe einer Resonanzmessung durch die
KP-Software eingestellt werden. Des Weiteren wird dadurch eine Moglichkeit gegeben,
Streukapazititen, wie sie z.B. durch eine Schwingung des Signaldrahtes hervorgerufen
werden konnen, zu registrieren und gleichsam zu unterdriicken. Dazu wird, wie in
Abbildung 4.13 (unten) dargelegt, ein Parameterraum abgefahren. Die Wahl einer
Frequenz, die deutlich abseits von der Resonanzfrequenz des Schwingungssystems
und ihrer Vielfachen liegt, begiinstigt ein klareres Signal. Niedrigere Frequenzen
unter 100 Hz sind aufgrund der Ndhe zur 50 Hz-Netzfrequenz zu vermeiden [104].
Da hohere Frequenzen die Spule erwdrmen, sollte fxp jedoch auch nicht zu grof3
sein. Aus den genannten Griinden wurde nach der durchgefiihrten Kalibration die
Frequenz auf fxp = 165 Hz gesetzt.

Der Amplitudenwert der Schwingung ist eine empirisch zu ermittelnde Gréfe
und héngt stark von der verwendeten Spitze und der experimentellen Umgebung
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Abbildung 4.13: Kalibration der Kelvin-Sonde. Oben: Gradientenkalibration. Ab
ungefdhr G = 0,075 erreicht das Signal ein Plateau. Unten: Fre-
quenzkalibration der KP-Schwingung. Um eine Resonanzanregung
zu vermeiden, wurde die Schwingungsfrequenz auf fxp = 165 Hz
gesetzt.

ab. Nach [128] wurde fiir eine vergleichbare Spitze vom Hersteller ein Wert von
dy = 125 (ohne Einheit) empfohlen, welcher fiir alle in dieser Arbeit durchgefiihrten
Messungen gesetzt wurde.

Die Unterstiitzungsspannung Up wurde auf £2V gesetzt, da dieser Wert im
Rahmen von £0,5V vom erwarteten Wert fiir Ucpp einzustellen ist [104].
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Es ist entscheidend, dass die eingestellten Parameter konstant gehalten werden,
wenn unterschiedliche Messungen an der zu untersuchenden Probe vergleichbar
bleiben sollten. Sind diese Einstellungsparameter ausfindig gemacht, erméglicht der
experimentelle Aufbau in der Analysekammer die Aufnahme der CPD an einem
beliebigen Punkt entlang des Kathodendurchmessers. Die Messungen werden im
Folgenden beschrieben.

4.3.4 Ergebnisse einer Langzeitaufnahme

Fir die im Rahmen dieses Kapitels durchgefithrten Messungen wurde Kathode
# 2017-09-13 auf einem Cu-Puck prapariert. Die QE betrug nach der Praparation
QFE4040m = 4% bzw. QFEs530nm = 0,6 %. Mithilfe des Manipulators kann der Puck
unter die feste KP-Position gefahren werden. Die KP nimmt wihrend der Messung
das arithmetische Mittel von Ucpp tber die Flache der im Durchmesser 2mm
grofien Spitze auf. Fiir die Analyse kdnnen beliebig viele Werte aufgezeichnet werden
und aus diesen ein Mittelwert Ucpp sowie die zugehérige Standardabweichung als
statistischer Fehler ogat = oRrMms berechnet werden. Analog zu Gleichung (4.4) gilt
fiir die Austrittsarbeit der untersuchten Photokathode:

PK,cssb = Prp_spitze — €U cPD- (4.7)

Um die Stabilitdt des KP-Signals zu iiberpriifen, kann eine iiber mehrere Stunden
andauernde Langzeitmessung durchgefithrt werden. Da wéihrend der anfianglichen
KP-Experimente ein benachbarter Pumpstand im Labor betrieben wurde und dieser
im Verdacht stand, durch mechanische Vibration einen Einfluss auf die sensitive
CPD-Messung auszuiiben, wurde die Messung zusétzlich ohne den Pumpstand
wiederholt. Abbildung 4.15 fasst die Aufnahme von 10000 Messpunkten (Dauer etwa
5,5h) zusammen. Als Messposition wurde die Kathodenmitte gewéhlt. Obwohl der
Pumpstand durch die groffe Anzahl an Messpunkten im Mittel keinen Einfluss auf
das Ergebnis hat und im Rahmen des Fehlers dem Ergebnis im ausgeschaltetem
Zustand entspricht, kann im Vergleich zur Messung ohne den Pumpstand sowie bei
Betrachtung kiirzer Messzeiten ein signifikant grofleres Rauschen festgestellt werden.
Fiir schnelle Aufnahmen mit einer geringeren Anzahl an Messpunkten sollte der
Betrieb des Pumpstand deshalb vermieden werden. Des Weiteren kann festgestellt
werden, dass der Betrieb der beiden Schleusenpumpen, sowie der Vakuummessrohre
keinen messbaren Einfluss aufweist.

Die Austrittsarbeit der Kathode # 2017-09-13 kann demnach mit dem Ergebnis
der Ucpp-Messung und der Gleichung (4.7) zu

(I)KngSb = (2,17 + 0,01) eV (4.8)

bestimmt werden. Der experimentelle Fehler ist hierbei rein statistischer Natur, da
fir die Berechnung von ®xp_gpitze der Literaturwert nach [104] (ohne Fehlerangabe)
einzusetzen ist und dariiber hinaus aus der Langzeitaufnahme keine systematischen
Effekte wie Signaldrift o.4. zu erkennen sind.
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Abbildung 4.14: Langzeitaufnahme der CPD. Insbesondere fiir schnelle Messungen
konnte mit einem benachbarten Pumpstand ein stérender Einfluss
identifiziert werden.

Der gemessene Wert der Austrittsarbeit stellt zum Literaturwert einer PMT-
Kathode aus [116] eine Abweichung von etwa + 600 meV dar. Die Austrittsarbeit
wurde hierbei, ebenfalls mittels Kelvinmethode, zu @%i;CSSb = (1,56 £0,03)eV
bestimmt. Es muss jedoch beachtet werden, dass die beiden Kathoden sich, abseits
ihrer Bestimmung in der Préparationsmethode, prinzipiell unterscheiden und die
erreichte QE in [116] die QE der Kathode # 2017-09-13 um etwa den Faktor 5-6
tibersteigt. Ebenso unterscheidet sich der experimentelle Aufbau. In [116] wurde eine
Wolfram-Referenzelektrode verwendet, wobei die Autoren vermerkt haben, dass die
Elektrode wihrend der Préparation mit Cs kontaminiert wurde. Dadurch musste als
Referenz-Austrittsarbeit ein Wert fiir eine césierte Wolframoberfliche angenommen
werden. Eine solche Kontamination (wéahrend der Kathodenpréparation) kann durch
den Aufbau der Analysekammer ausgeschlossen werden.

Dariiber hinaus lésst sich durch die Messung der thermischen Austrittsarbeit auch
eine Aussage iiber die Lage des Ferminiveaus im Vergleich zum Vakuumniveau treffen,
vorausgesetzt, die Literaturwerte fiir die Bandliicke und Elektronenaffinitdt nach
Tabelle 2.2 koénnen fiir die untersuchte Kathode {ibertragen werden. Unter Annahme
von Fg = 1,2eV und Ex = 1,1¢€V liegt das Ferminiveau fiir die untersuchte Kathode
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demnach bei maximal Er = Eg + Ea — Px,cssp = 130meV iiber der obersten
Valenzbandkante und deutet somit auf eine p-Dotierung der Oberflachenzustinde
hin (vgl. Kapitel 2.2.2).

4.3.5 Ergebnisse einer Profilaufnahme

Uber die Aufnahme an einer festen Stelle hinaus wird eine eindimensionale Profilauf-
nahme entlang des Kathodendurchmessers ermdoglicht, indem die Position des Pucks
unter der KP geiindert wird'2. Abbildung 4.15 bildet den Ablauf schematisch ab.
Das abgebildete Koordinatensystem gilt fiir die folgenden Betrachtungen in diesem
Kapitel. Wird der Manipulator in 1 mm-Schritten entlang der x-Achse verfahren,

1 in mm

| | | |
—-5—-4-3-2-101 2 3 4 5

T in mm

Abbildung 4.15: Schema zur Messdurchfithrung. Die Kathodenfliche entspricht dem
grau schraffierten Kreis, die Flache der KP-Spitze dem rosaroten
Kreis. Fiir die Messung entlang der Kathode wird der Puck in Ab-
standen von 1 mm, wie mittels der transparenten Kreise angedeutet,
verschoben. Das blaue Rechteck ( 1 x v/3 mm?) entspricht dabei
dem ,exklusiv® aufgenommenem Messschritt entlang des Profils.

so wird jeweils das Zentrum der Mittelung iiber die KP-Spitze verschoben. Mit
der verwendeten 2mm groflen runden KP-Spitze kénnen daher insgesamt neun
Messstellen bzw. Punkte (entspricht den transparenten Kreisen in Abbildung 4.15)
aufgenommen werden. Die Anzahl der Messwerte wurde fiir jeden der neuen Punk-
te auf 100 festgesetzt. Nach jedem Positionierungsschritt des Pucks wird die KP
erst hdndisch, dann mittels Software automatisch angendhert, bis der Gradient
G = 0,075 erreicht wird.

12F{r die Aufnahme einer zweidimensionalen topographischen Karte der Austrittsarbeit wére ein
zusédtzlicher azimutaler Freiheitsgrad notwendig, der experimentell z.B. mit einem UHV-f&higen
Rotationstisch realisiert werden kann.
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Das aufgenommene Ucpp-Profil wird anhand eines Konturplots in Abbildung 4.16
veranschaulicht. Als Durchschnittswert wurde

Ucpp in V
1,80

1,78

y in mm

1,76

1,74

Ucpp = (1,78 £0,02) V

200

Messungen

100

1,72 1,74 1,76 1,78 1,8 1,82
Ucpp in V

Abbildung 4.16: Oben: Aufnahme einer Ucpp-Profilmessung entlang der Kathode
# 2017-09-13. Unten: Histogramm der Messung.

Ucpp = (1,78 +0,02) eV (4.9)

bestimmt. Somit kann aufgrund der linearen Abhéngigkeit zu Ucpp eine quali-
tative Aussage iiber die im Bereich von 50 meV gleichméfiige Austrittsarbeit der
untersuchten KoCsSb-Photokathode getéatigt werden.
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Fehlerdiskussion

Es hat sich fiir den experimentellen Aufbau der Analysekammer gezeigt, dass ein
Zusammenstofl von KP-Spitze und Kathode trotz der softwaregestiitzten Gradi-
entenkontrolle nicht (immer) zu verhindern ist. Dies erkliart den Unterschied der
Ucpp-Werte aus der Langzeit- bzw. der Profilaufnahme. Insbesondere die horizonta-
le, manuelle Bewegung mittels Vakuummanipulator erweist sich als nicht prézise
genug, sodass auftretende Héhen- und Winkelunterschiede zur Kollision der KP mit
der Kathode fithren kénnen. Obwohl der gesetzte Wert fir Gpax = 0,09 wahrend
der Messungen nicht iiberschritten wurde, waren nach dem Durchlauf der ersten
Aufnahmen sichtbare Abdriicke auf der Kathode zu erkennen. Die Vermutung liegt
nahe, dass die KP-Spitze mit der Kathode nur teilweise aufgesetzt hat, im Mittel
jedoch Gax nicht erreicht wurde und die KP-Software die Kollision deshalb nicht
erkannt hat. Abbildung 4.17 gibt in einer Fotografie der Kathode (der Farbraum
wurde invertiert) die abgebildeten Spuren wieder, die diese Annahme unterstiitzen.

Abbildung 4.17: Fotografie der Kathode mit Kollisionsspuren der KP. Der Farbraum
wurde invertiert, um die Spuren hervorzuheben. a: vor Positionsop-
timierung, b: nach Positionsoptimierung. Der rote Kreis deutet die
Projektion der KP-Spitze an.

Die Spuren einer ersten Profilaufnahme (a) auf der Oberflache verdeutlichen die
Schwierigkeiten der angestrebten Positionierung, wonach der Puck nicht in idealer
Richtung, wie in Abbildung 4.15 dargestellt, abgetastet werden konnte. Gleichwohl
ermoglichten diese Spuren eine Optimierung der Manipulatorstellung fiir folgende
Messreihen sowie eine neue Aufnahme an einer bisher unberiihrten Kathodenstelle,
die ndher an der geplanten Position entlang der Kathoden-Mittellinie (b) verlauft. Die
Profilaufnahme aus Abbildung 4.16 wurde entlang dieser Einstellung durchgefiihrt.

98



4.3 Messung der Austrittsarbeit von KoCsSb

Um quantitative Aussagen zur Austrittsarbeit treffen zu kdnnen, muss beachtet
werden, dass die Kollision der KP einerseits Auswirkungen auf ®xp_gpitze sowie
den jeweiligen lokalen Wert von ®x,cssp am Ort der Kollision hat. Da die relative
CPD-Messung grundsétzlich jegliche Anderungen, die beide Elektroden betreffen (sei
es durch einen Zusammenstof, Oberflichenkontamination oder sonstige Anderungen
des Systems), nicht differenziert, muss fiir nachfolgende Auswertungen eine weitere
Referenzelektrode hinzugezogen werden.

Da sich der Zusammenstofl der KP mit der Kathode auf den Cu-Puck nicht
auswirkt, kann dieser als zusétzliche Referenzelektrode genommen werden. Der
CPD-Wert wurde an einer nicht mit KoCsSb bedeckten Stelle des Pucks (auf der
gegeniiberliegenden Seite der Kathode), noch vor Beginn der Kathodenmessungen,
aufgenommen. Mit USS, = (=312 +4) mV entspricht dies einer Austrittsarbeit
fiir Kupfer von ®¢, = (4,43 4+0,01)eV, in Ubereinstimmung zum Literaturwert
PUt = (4,46 +£0,03) eV [9].

Indem Ugl‘SD nach der Kollision gemessen wird, kénnen somit Riickschliisse auf
den nun modifizierten Wert @kp_spitze gezogen werden. Dazu muss der entspre-
chende Offset (vor und nach Kollision) von ®kp_gpitze = 4,1€V subtrahiert werden.
Tabelle 4.1 fasst die Messungen fiir die Modifikation von (I),KP—Spitze zusammen.

7 -
<I>K2 Cssp i eV

. C . . / .
Zustand Uspp in V oygy, in A% (I)KP—Spitze in eV (Pos. z — 0 mm)
vor Kollision —0,3125 0,0044 4,1 2,17+ 0,01
vor Profilaufnahme —0,6895 0,0451 3,723 -
nach Profilaufnahme  —0,7454 0,0045 3,667 1,92 £ 0,04

Tabelle 4.1: Zusammenfassung der CPD-Messung fiir den Cu-Puck, welcher nach
der Kollision der KP mit der Kathode als Referenzelektrode dient.

Der Zusammenstofl mit der Kathode hat demnach die Austrittsarbeit der Edel-
stahlspitze um A® = — 377 meV auf ®yp g i1, = 3,723 €V gemindert. Dieser Effekt
kann mit einer Cs-Kontamination der Oberfliche erkléart werden.

Mit dem modifizierten Wert von @%P_Spitze wird somit ermdoglicht, eine Aussage
zur Austrittsarbeit @kQCSSb der Kathode zu treffen, die nach der méglichen Kollision
gemessen wird. Gleichzeitig muss beachtet werden, dass sich die Austrittsarbeit
kollisionsbedingt auch wéihrend der Messung dndern kann. Da nicht festgestellt
werden kann, ob dies diskret oder kontinuierlich geschieht, wurde zur Festsetzung
des systematischen Fehlers der Mittelwert aus den beiden Austrittsarbeitswerten
vor und nach der Messung (®'kp_spitze = ((3,723 + 3,667)) /2) eV = 3,70€V) und
die Abweichung

Osys = 0,03 eV (4.10)

zum Mittelwert berechnet. Somit setzt sich der experimentelle Fehler fiir die Aus-

trittsarbeitsmessung aus
Oexp = \/ Us2ys + O-gtat (411)

zusaminen.
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Wird die Kathodenmitte betrachtet, kann ein Vergleich zur Langzeitmessung aus
Abbildung 4.15 gezogen werden. Mit

Dl cosp = (1,92 + 0,04) 6V (4.12)

und unter Einbeziehung der Fehler zeigt sich eine Differenz von etwa 200 meV.
Hierbei muss jedoch beachtet werden, dass die aufgenommene Flédche aufgrund der
Positionsdiskrepanz nicht als identisch angenommen werden darf.

Die Kollision hat zudem negative Auswirkungen auf die photoemissiven Eigen-
schaften der Kathode, wie die aufgenommene QE-Verteilung vor und nach dem
Zusammenstof in Abbildung 4.18 darlegt. Dabei sind die Effekte entlang des Katho-

0760 I I I I T T T T T T T

@* o vor Kollision
0,55 |- onach Kollision | |

0,50 | |
0,45 & P =

0,40 -

0,35 | EoaNE = I :? i
0,30 | 3

QE532 nm 10 %

0,25 i

0720 | | | | | | | | |
-5 —4 -3 —2 -1 0 1 2 3 4 5

T in mm

Abbildung 4.18: QE-Verteilung vor und nach dem Zusammenstof3 mit der KP. Ge-
méf dem Koordinatensystem aus Abbildung 4.15 befindet sich der
Kathodenmittelpunkt bei z = y = Omm

dendurchmessers teilweise als stark einzustufen (relative Abnahme der QE um etwa
50 % bei der Postion z = 4mm), jedoch zum iiberwiegenden Teil moderat, je nach
Intensitdt des Kontakts an der jeweiligen Position.

Korrelation von Austrittsarbeit und QE

Abbildung 4.19 stellt das Verhaltnis der Austrittsarbeit <I>’KQCSSb zur QE entlang des
aufgenommenen Profils dar.
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Abbildung 4.19: Korrelation von Austrittsarbeit und QE von KyCsSb entlang des
Kathodendurchmessers. Der Messpunkt bei QEs30nm = 0,23 %
kann als Ausreifler angesehen werden, da es an dieser Stelle ver-
gleichsweise oft zur Kollision kam.

Fiir eine Messreihe von gepaarten (QE,®)-Werten kann der empirische Korrelati-
onskoeffizient'® pqre nach [33] zu

SéE@
pQE,d) = 5 3 (413)
SQES®
angegeben werden, wobei
1 & — —
SQE® = 7 > (QE; — QE)(®; — @) (4.14)
i=1
die empirische Kovarianz der Proben (QE1, ..., QE,), (®1, ..., ®,) sowie
SQE = T Z(QEz - QF) (4.15)
i=1
und .
1 —
S = D (@ — @)° (4.16)
n—1:4

BDer Korrelationskoeffizient kann Werte zwischen -1 und 1 annehmen, wobei pqre = 0 eine
Unabhéngigkeit beider Variablen sowie pqrae = 1 oder -1 eine vollstdndige Korrelation beschreibt.

101



4 Analyse von KoCsSb-Photokathoden

die Stichprobenvarianzen bezeichnet. Mit QF = 1/n > | QF; sowie ® = 1/n Y"1 | &;
werden die arithmetischen Mittelewerte wiedergegeben.

Der Messpunkt bei QFs532nm = 0,23 % wurde an einer oft kollidierten Position
(entspricht x = —4 mm) aufgenommen und kann als ein Ausreifler angesehen wer-
den. Aus diesem Grund wird die Bestimmung des Korrelationskoeffizienten pqg, ¢
unterteilt:

e pqQE,® = 0,20 (mit Ausreiler)
e pqE,® = —0,28 (ohne Ausreifler)

Wird der Ausreifler demnach nicht beriicksichtigt, kann die erwartete Korrelation
zwischen der QE und der Austrittsarbeit festgestellt werden, auch wenn dies aufgrund
des apparativen Auflosungsvermogens nur im schwachen Maf} gegeben ist.

4.3.6 Austrittsarbeitsanderung nach Laserbestrahlung

Wie im vorangestellten Unterkapitel experimentell bestéatigt, fallt die QE einer
K5CsSb-Photokathode mit steigender Laserleistung bzw. Temperatur (vgl. Abbil-
dung 4.7) schneller ab als wéhrend ihrer {iblichen Vakuumlebensdauer. Ziel des
folgend beschriebenen Experimentes ist es, das Verhalten der Austrittsarbeitsinde-
rung bei dieser Erwarmung zu untersuchen.

Dazu wird der experimentelle Aufbau der Lebensdauermessungen um die Kelvin-
Sonde modifiziert. Die Bestrahlung der Kathode mit dem Heizlaser erfolgt so lange,
bis der Photostrom relativ zum Startwert um etwa 10 % abnimmt. AnschliefSend wird
die CPD-Messung ausgefihrt. Wiederum dient die Kathodenmitte als Messposition.
Abbildung 4.20 veranschaulicht die Ergebnisse dieser Lebensdauermessungen fiir
Heizleistungen von Ppei,=300 mW bis 1400 mW.

Es ist ein Trend erkennbar, nachdem sich die QE-Abfallzeit fiir groflere Laserleis-
tung verkiirzt, obgleich die QE fiir bestimmte Temperaturen bzw. Heizleistungen
(Pieiz=605mW und P, =875 mW) kurzzeitig ansteigt, wie dies auch fir die Ka-
thode # 2017-01-17 beobachtet wurde. Insbesondere kann fir Pyej,=605mW ein
Anstieg um den Faktor 2,6 beobachtet werden. Hierbei ist anzumerken, dass der
Heizvorgang wegen einer Leistungsmessung des Lasers unterbrochen wurde. Die
anschlieBende Wiederholung des Heizens mit der gleichen Leistung (leere rote Késten
in Abbildung 4.20) zeigte einen kontinuierlichen Abfall der QE. Fiir die spétere
Analyse (vgl. Abbildung 4.21) wurde diese Messung verwertet.

Im Vergleich der beiden Kathoden, an denen Heizexperimente durchgefiihrt
wurden, koénnen die Effekte der in diesem Unterkapitel untersuchten Kathode
bei grofleren Laserleistungen festgestellt werden. Allerdings unterscheidet sich die
Heizdauer in den beiden Experimenten. Des Weiteren wird fiir die Messung der
Austrittsarbeitsdnderung (etwa 3 min bis 5min) das Heizen unterbrochen, sodass
der Kathode zusétzlich Abkiihlungszeiten zustehen.

Um die Abkiihlungszeit wihrend der KP-Messung méglichst kurz zu halten und
dennoch eine gute Statistik fiir Ucpp zu erreichen, wurde die Anzahl der Messpunkte
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Abbildung 4.20: Zusammenfassung der Lasererwdrmung der Photokathode
# 2017-09-13 fir ausgewéhlte Heizleistungen. Charakteristische
QE-steigernde Effekte bei bestimmten Temperaturen sind erkenn-
bar. Der mit einem * markierte Wert stellt eine Messung nach einer
laserbedingten Unterbrechung des Heizvorgangs dar.
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Abbildung 4.21: Austrittsarbeitsénderung sowie QE-Abfall der Photokathode
# 2017-09-13 durch Erwérmung eines Lasers.
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4 Analyse von KoCsSb-Photokathoden

auf 50 beschrinkt. Abbildung 4.21 fasst das Ergebnis der Austrittsarbeitsinderung
APk, cssh (entspricht dem Wert |[AUcpp|) aufgetragen gegen die Heizleistung des
Lasers zusammen.

Wie zu erwarten, zeichnet sich die Lasererwdrmung durch einen deutlichen Effekt
auf der Oberfliche der Photokathode aus. Die Austrittsarbeit wéchst mit steigender
Heizleistung bei gleichzeitiger Reduzierung der QE. Dabei néhert sie sich exponenti-
ell dem Wert ®x,cssh + Aq),KQCsSb ~ 1,92¢eV + 1,8¢eV = 3,7¢V an. Die Entwicklung
der Austrittsarbeit lasst weiterhin die Interpretation zu, dass bei der Erwdrmung
von einem erheblichen Abdampfen von Césium ausgegangen werden kann, was im
Einklang mit den bereits erwihnten XRF-Messungen aus [51] steht. Dass auch bei
diesem hohen Wert der Austrittsarbeit ein Photostrom bei einer Photonenenergie
von E, = 2,3eV gemessen werden kann, liegt an der zum fokussierten Laserspot
verhdltnisméBig grofflachigeren Messspitze der KP. So kann es zu lokalen mikrosko-
pischen Unterschieden der Austrittsarbeit an der Kathodenoberfliche kommen, die
mit der verwendeten KP-Spitze nicht aufzulésen sind. Die Existenz eines messbaren
Photostroms deutet an diesen Stellen auf eine verminderte Austrittsarbeit hin.

Die Fragestellung, ob die Austrittsarbeit nach der Lasererwdrmung nur lokal am
Ort des Laserspots oder iiber der ganzen Oberfliche ansteigt, ldsst sich mit einer
weiteren Profilaufnahme beantworten, wie sie in Abbildung 4.22 dargestellt ist.

Ucpp in V

i . 0,35

| 10,30

y in mm

10,25

i I 0,20

Abbildung 4.22: Profilaufnahme von Ucpp nach einer Lasererwdrmung mit 1,4 W.
Auch auBlerhalb der Laserposition (Kathodenmitte) ldsst sich ein
vergleichsweise zu Abbildung 4.16 geringerer Wert messen. Die QE
hat dabei um mehr als 1,5 Gréf8enordnungen abgenommen.
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Verglichen mit der Profilaufnahme vor der Lasererwarmung (vgl. Abbildung 4.16)
deutet der globale Abfall von Ucpp auf den Anstieg der Austrittsarbeit iiber das
gesamte aufgenommene Profil hin, auch wenn nur die Kathodenmitte bestrahlt wird.
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4.3 Messung der Austrittsarbeit von KoCsSb

Somit kann von einer gleichméfigen, globalen Erhitzung der Kathode ausgegangen
werden.

Das Kapitel abschliefend lésst sich festhalten, dass sich die héhere Robustheit
von KyCsSb im Vergleich zur NEA-Photokathode CsO:GaAs nicht nur in der
Vakuumlebensdauer belegt, sondern auch in der Betrachtung der Lebensdauer
wéhrend einer Lasererwiérmung. Es wurde quantifiziert, ab welcher Laserleistung
beim vorhandenen Aufbau der Kathodenhalterung lebensdauermindernde Effekte
eintreten, sowie Vorschlige dargelegt, um die thermische Leitfahigkeit zu optimieren
und somit die Lebensdauer der Kathode zu verlangern.

Des Weiteren wurde gezeigt, dass die Kelvinmethode an K9CsSb erfolgreich
eingesetzt werden kann, um die Austrittsarbeit sowie die Austrittsarbeitsanderung
bei einer Manipulation der Oberflache (z.B. durch Lasererwédrmung) zu bestimmen.
Die Komplikationen, die sich bei der Profilaufnahme ergeben haben, sind apparativer
Natur und kénnen behoben werden, indem z.B. ein Manipulator mit einem kiirzeren
Hebelarm verwendet wird oder die Kathode zur Messung an eine andere, zur Kelvin-
Spitze planparallel angebrachte Halterung, iibergeben wird.

Neben der Lebensdauer und der Austrittsarbeit stellt die Zeitantwort von KoCsSb
eine wichtige Kenngrofle dar. Die Messmethode sowie Ergebnisse werden im folgenden
Kapitel vorgestellt.
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5 Messung der Zeitantwort

Zeitaufgeloste Messungen des Emissionsstroms von Photokathoden werden an der
MAMI-Testquelle PKAT (Polarisierte KAnone Test) seit iiber 20 Jahren durch-
gefiihrt. Aufgebaut und im Detail von Hartmann in [69] beschrieben, wurden die
Apparatur und ihr Zeitauflésungsvermégen in mehreren Arbeiten anhand CsO:GaAs-
Kathoden verbessert [132], [155], [123], [124], [46] sowie das Lasersystem erweitert,
um auch PEA-Photokathoden wie KoCsSb vermessen zu koénnen [91], [47]. Neben
der Moglichkeit, schnelle Impulsantworten auf Pikosekundenniveau zu detektieren,
ermoglicht die Messanordnung durch Verwendung eines sensiblen Elektronenverviel-
fachers (Channeltron) zugleich die Vermessung des longitudinalen Halos in einem
groBen Dynamikbereich von bis zu 1074 bis 107¢ des Intensititsmaximums [28].

Sowohl aufgrund der hohen QE als auch der gréeren Robustheit gegeniiber NEA-
Kathoden gilt KoCsSb insbesondere auch wegen der vermuteten schnellen Zeitant-
wort als Kandidat fiir Hochstrombeschleuniger. Es wird ein schneller Hauptpeak der
Zeitantwort auf einem Niveau von einer Pikosekunde erwartet, da Elektronen ihre
Anregungsenergien im Kristall hauptsédchlich durch die Thermalisierung verlieren.
In diesem Kapitel wird die Kurzzeitspektroskopie-Methode an der PKAT vorgestellt
sowie Ergebnisse der Zeitmessungen einer KoCsSb-Photokathode présentiert. Von
besonderem Interesse ist vor allem fiir (S)RF-Photoquellen der longitudinale Halo,
der im Rahmen dieser Arbeit erstmals in einem hohen Dynamikbereich aufgenommen
werden konnte.

5.1 Messprinzip

Zur Verdeutlichung der Funktionsweise ist in Abbildung 5.1 ein Schaltbild der
Messanordnung dargestellt. Das Messprinzip basiert auf einer HF-Streak-Methode,
bei der das longitudinale (zeitliche) Profil des Elektronenbunches mittels einer
Deflektorkavitét in ein transversales Profil transformiert wird. Die Elektronen werden
dabei durch einen Laser erzeugt, dessen Lichtblitze gegeniiber der Impulsantwort der
Photokathode kurz sind. Da die physikalisch bedingte Verzogerung der untersuchten
Photokathode zu unterschiedlichen Ankunftszeiten an der Kavitiat fiihrt, lenkt diese
die Elektronen entsprechend der HF-Phasenlage unterschiedlich transversal ab.
Im DC-Betrieb wird dies auf einen der Methode ihren Namen gebenden Streifen
(engl. streak) abgebildet. Wird die Phase des Lasers mit der Hochfrequenz der
Deflektorkavitdt synchronisiert, entsteht ein stehendes rdumliches Bild des zeitlichen
Elektronenbunchprofils. Dieses kann auf zwei Arten detektiert werden: Einerseits
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Abbildung 5.1: Vereinfachtes Schema zum Prinzip der Zeitmessung an der PKAT.
Ein auf die HF synchronisierter gepulster Laserstrahl erzeugt einen
gepulsten Elektronenstrahl. Durchliuft dieser eine Deflektorkavitat,
wird das longitudinale (zeitliche) Profil der Elektronenbunche in
ein transversales Profil umgewandelt. Zur Detektion dient: a) ein
YAG-Schirm, auf dem das Profil direkt abgebildet wird und mittels
einer Kamera gefilmt werden kann; b) ein Spalt, durch den das
Profil abgetastet wird und als transmittierter Strom nach einer
Verstiarkung (Channeltron) an einem Pikoamperemeter gemessen
wird.

kann das Bunchprofil direkt auf einem Ce:YAG-Schirm! (Schirmmethode) abgebildet
und mit einer Kamera gefilmt werden. Andererseits ermoglicht die Verschiebung
der Ankunftszeit der Elektronen die Messung des zeitlichen Pulsprofils mittels einer
Strommessung des durch den Spalt durchgelassenen Bunchanteils (Spaltmethode).
Die Verschiebung wird durch eine Phasenverschiebung des Lasers (relativ zur HF der
Kavitét) durchgefithrt. Dazu werden beiden Phasen mittels einer Phasenregelschleife
synchronisiert.

Es ist moglich, die Léange der Elektronenpulse in eine Zeitdimension umzurechnen,
um so die Zeitantwort der Kathode zu bestimmen. Dabei ist zu beachten, dass die ge-
messene Intensitéatsverteilung der Impulsantwort der Kathode eine Faltung darstellt,

LCer-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-Kristall
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welche aus der wahren Zeitantwort der Kathode K (¢) sowie dem Auflosungsvermogen
der Apparatur A(t) und einer Laufzeitdispersion A(t) zusammengesetzt ist:

I(t) = K(t) = A(t) * A(t) (x := Faltung). (5.1)

Die einzelnen Elemente des experimentellen Aufbaus fiir die zeitspektroskopischen
Messungen sollen im folgenden Unterkapitel genauer beschrieben werden.

5.2 Experimenteller Aufbau

5.2.1 PKAT

Nach der Herstellung in der KoCsSb-Anlage muss die Photokathode im Transport-
gefdfl unter Einhaltung der UHV-Bedingungen zum PKAT-Labor gebracht werden
und dort in die Elektronenquellenkammer eingeschleust werden. Die PKAT um-
fasst den Gesamtaufbau aus der Photoemissionsquelle, dem Strahlfiihrungssystem
mit einer Deflektorkavitit sowie dem optischen bzw. elektronischen Detektor der
Elektronenpulse. Abbildung 5.2 veranschaulicht den Aufbau.

Zur Ubergabe der Kathode aus dem Transportgefifi wird ein zur KoCsSb-Anlage
baugleiches Schleusensystem verwendet. Dabei muss der Puck in der CsO:GaAs-
Praparationskammer zwischengelagert werden, bevor er mittels eines magnetischen
Manipulators in die Quellenkammer iibergeben wird. Der Einschleusevorgang inkl.
Ausheizen beansprucht tiblicherweise 3 Tage. Im Idealfall weisen sowohl die Trans-
portkammer als auch die Préparationskammer sowie die Quellenkammer dabei
XHV-Verhéltnisse auf.

Als Elektronenquelle dient ein Nachbau der am MAMI eingesetzten 100 kV DC-
Elektronenquelle PKA1 [15]. Allerdings unterscheidet sich die elektronenoptische
Strahlfithrung im Hinblick auf die Anforderungen der Zeitmessungsexperimente.
Sie wurde von Hartmann mit Hilfe des Simulationsprogramms ,,beam-optik“ [147]
so konzipiert, dass ein minimaler Strahldurchmesser etwa 1 m nach dem zweiten
Doppelsolenoid erreicht werden kann?.

Fiir hochauflosbare Zeitmessungen ist es wichtig, den Strahl am Ort des (horizon-
talen) Spaltes moglichst auf einen geringen Durchmesser zu fokussieren. Dazu wird er
in eine ,,Zigarrenform“ mit einem minimalen vertikalen Durchmesser gebracht, wobei
die Emittanzerhaltung (Liouvillesches Theorem) ausgenutzt wird. Hierbei wird von
der Tatsache Gebrauch gemacht, dass in Quadrupolen eine starke Fokussierung in
der Vertikalen eine Defokussierung in der Horizontalen zur Folge hat. Fir diese
vorbereitenden Einstellungen stehen an der PKAT neben den Quadrupolen auch
Solenoide als Fokussierelemente zur Verfiigung. In einem ersten Schritt miissen
diese Elemente schlagfrei gemacht werden, d.h. ein zentrisches und achsenparalleles
Durchfliegen der Elektronen muss gewéhrleistet werden, da es sonst zur Verschlech-
terung der Strahlqualitdt durch Linsenfehler bzw. héhere Multipole kommen kann.

2Im urspriinglichen Aufbau befand sich an dieser Stelle der Spalt.
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"

‘7 Channeltron

Spiegel
+Kamera
+— Spalt

Solenoid

e~ -Strahl

Quad | \ ) gd Deflektorkavitat
uadrupo -

Abbildung 5.2: 3D-Modell der PKAT. Die fiir Zeitantwortmessungen relevanten
Elemente sind farblich markiert. Zusétzlich sind zahlreiche Korrek-
turmagnete (grau), auch ,Wedler“ genannt, abgebildet. Transparent
dargestellt sind die im Rahmen dieser Arbeit nicht verwendeten
Elemente der Stahlfithrung. Die Lasereinstrahlung erfolgt durch ein
Vakuumfenster unterhalb des Alphamagneten, der einer 270 Grad-
Ablenkung des Elektronenstrahls von der Vertikalen in die Horizon-
tale dient.

Hierfiir stehen dem Experimentator eine Vielzahl von Korrekturspulen (Wedlern)
und weiteren Diagnoseschirmen zur Verfiigung.

Zeitmessungen an der PKAT miissen aufgrund von Raumladungsproblemen im
Allgemeinen auf eine Bunchladung von Qpunch < 0,1 fC begrenzt werden [20]. Dies
entspricht bei 76 MHz einem mittleren Strom /.- < 1nA oder etwa 600 Elektronen
pro Bunch.
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5.2.2 Laserpulserzeugung

Fir die Erzeugung und den Nachweis ultrakurzer Elektronenpulse im Pikosekunden-
bereich ist die Verwendung von Laserpulsen notwendig, die in ihrer Pulsldnge im
Vergleich zur Pulsantwort der Kathode vernachléassigbar ausfallen. Realisiert wird
dies mit einem Lasersystem?, basierend auf einem selbstmodengekoppelten Ti:Al,O3-
Kristall, welcher von einem diodengepumpten Festkorperlaser? angetrieben wird.
Eine genaue Beschreibung der Funktionsweise der optischen Strahlfithrung kann z.B.
der Quelle [132] entnommen werden. Der Laser generiert Pulse mit einer Wellenlédnge
im Infraroten (abstimmbar in einem Wellenldngenbereich von 755 nm bis 890 nm)
und einer Pulsldnge von 0,15 ps mit einer Wiederholrate von fyura = 76 MHz.
Fiir Messungen, die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrt wurden, wurde der
MIRA-Laser mit 800nm Ausgangswellenldnge betrieben. Aufgrund der héheren
(photoelektrischen) Austrittsarbeit von PEA-Kathoden ist es notwendig, das Laser-
system um einen Frequenzverdoppler (engl. Second-Harmonic-Generator, SHG)? zu
erweitern. Eine Beschreibung der erweiterten Strahlfithrung wird in [91], [46] gegeben.
Somit ist es moglich, zusétzliche Laserpulse bei einer Wellenldnge von 400 nm zu
generieren, welche zur Zeitantwortmessung von KoCsSb und ebenso CsO:GaAs [46]
verwendet werden konnen.

5.2.3 Phasensynchronisation

Da der apparative Aufbau keine Einzelpulsmessungen erlaubt, handelt es sich bei
dem hier detektierten Signal um die Integration einer Vielzahl an Elektronenbun-
chen. Die Anzahl setzt sich zusammen aus der Laserfrequenz und der Messdauer
eines Phasenpunktes. In dieser Arbeit entspricht dies z.B. in der Spaltmethode
iiblicherweise 76 MHz x 0,25s = 2 - 107 Bunchen. Dazu bedarf es einer moglichst
perfekten Synchronisation der Laserpulse auf die HF der Deflektorkavitdt, um
die Phasenbeziehung beider Signale konstant zu halten. Dies wird mithilfe einer
Phasenregelschleife ausgefiihrt: Hierbei wird aus der Kavitat, welche mit einem
Master-Oszillator (fyanmr = 2,45 GHz) angesteuert wird, ein Teil der HF mittels ei-
ner Antenne ausgekoppelt. Das Signal wird im Anschluss durch einen elektronischen
Phasenschieber und einen Frequenzteiler geleitet. Letzterer bringt die Kavitéitsfre-
quenz in die 32ste Sub-Harmonische (entspricht fyra = 76 MHz) und reicht das
Signal zum ersten Eingang eines Mischers (engl. double balanced mixer, DBM)
weiter. Am zweiten Eingang des DBM laufen die 76 MHz Laserpulssignale ein. Dazu
spaltet ein Strahlteiler einen Bruchteil der Laserleistung fiir die Umwandlung in ein
elektrisches Signal an eine Photodiode (PD) ab. Der DBM gibt daraufhin das nun
gemischte Signal an das Synchro-Lock weiter, welches mittels eines Steuerprogramms
die MIRA-Steuereinheit kontrolliert. Dabei wird durch Abstandsénderung der inter-
nen Spiegel die Resonatorldnge so justiert, dass eine Phasensynchronisation gegeben

3Coherent, Modell MIRA 900 mit Synchro-Lock
4Coherent, Modell Verdi G10
SAPE, Modell APE HarmoniXX

111



5 Messung der Zeitantwort

ist. Ist das Signal festgesetzt (engl. locked), kann der Puls mit dem elektronischen
Phasenschieber zur Abtastung des Profils rdumlich {iber den Schirm bzw. Spalt
geschoben werden, da der Laser der Phasenénderung folgt.

5.2.4 Phasenschieber

Im Experimentierverlauf dieser Arbeit wurde der bis dato in [91] verwendete Hand-
phasenschieber gegen einen elektronischen Phasenschieber® ausgetauscht. Dieser
bietet im Vergleich zu einem mechanischen Modell diverse Vorteile, so z.B. die
Moglichkeit einer Fernsteuerung, eine erhohte Geschwindigkeit der Phasenvariation,
hohere Reproduzierbarkeit sowie eine gesteigerte Robustheit (vgl. [46]). Die zentrale
Komponente bildet ein Schaltkreis”, welcher bei Anlegen einer Spannung zu einer
Phasenverschiebung des eingehenden Signals fiihrt. Dazu kann der Phasenschieber
von einem Digital-Analog-Umsetzer (engl. digital-to-analog converter, DAC) in ei-
nem Spannungsbereich von 0V bis 10V in diskreten Schritten von 1 mV angesteuert
werden. Dies ermoglicht eine quasi-kontinuierliche Phasenverschiebung von 0° bis
400° bei einer Bandbreite von 6 MHz [37].

Fiir die Umwandlung der Spannungswerte des DAC in Phasenwerte wurde eine
Kalibration durchgefiihrt. Diese ist in Abbildung 5.3 dargestellt. Dazu wurde ein
Netzwerkanalysator an den Eingang sowie den Ausgang des elektronischen Pha-
senschiebers angeschlossen und der Transmissionsfaktor® Sp; aufgenommen. Durch
Variation der angelegten Spannung des DACs kann am Netzwerkanalysator eine rela-
tive Phase abgelesen werden. Genauere Zwischenwerte wurden in der nachtréglichen
Auswertung mit einer Spline-Interpolation numerisch angenéhert.

5.2.5 Deflektorkavitat

Wird HF in die Deflektorkavitéit eingekoppelt, so bildet sich aufgrund der Re-
sonatorgeometrie die transversal magnetische (TM) Mode TM;;¢ aus, wie sie in
Abbildung 5.4 (links) schematisch dargestellt ist. Auf der Strahlachse z oszilliert da-
bei ein transversales Magnetfeld Hy, welches den Elektronen infolge der Lorentzkraft
einen Transversalimpuls auftragt und sie somit ablenkt. Dazu entsteht zeitgleich ein
weiteres transversales Magnetfeld H, sowie ein longitudinales elektrisches Feld E,,
welches um 90° phasenverschoben ist. Hy und E, haben auf der Strahlachse einen
Knoten der Feldstérke, d.h. sie haben fiir einen idealen, unendlich kleinen Strahl-
fleck keine Wirkung. Bei Ablagen von der Idealposition sowie durch den endlichen
transversalen Strahlradius kommt es jedoch zu einer Energiemodulation und somit
zu Geschwindigkeitsunterschieden der am Spalt ankommenden Elektronen. Da die

SEntwickelt und gebaut im Institut fiir Kernphysik Mainz von F. Fichtner.

"Hittite Microwave Corporation, USA, Modell HMC934. Der Schaltkreis ist d4quivalent zur Reihen-
schaltung eines Widerstandes und einer Diode (eine PIN-Diode erlaubt die schnelle Schaltung
im HF-Bereich) aufgebaut.

81n der HF-Technik stellt diese Komponente der auch als Streuparameter (S-Parameter) bekannten
Grofle die Vorwérts-Transmission eines Zweitores ohne eine Anregung an Tor 2 dar.
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5.2 Experimenteller Aufbau
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Abbildung 5.3: Kalibration des elektronischen Phasenschiebers. Der interessante
Zeitbereich der Impulsantwort bis etwa 30 ps entspricht bei der
verwendeten HF der Deflektorkavitidt etwa 33°. Im Rahmen die-
ser Arbeit wurde der Phasenschieber im Bereich von 2V bis 5V
betrieben.

x
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TM;i10-Mode Deflektorkavitit Spalt

Abbildung 5.4: Links: Schematische Darstellung der TM119-Mode. Die Elektronen
(Strahlachse z) werden durch die transversale Komponente Hy des
Magnetfeldes abgelenkt. Rechts: Skizze zur Ablenkung des Strahls
durch die Deflektorkavitdt. Der Wert X entspricht dabei der Héilfte
der Ablenkamplitude.
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5 Messung der Zeitantwort

Effekte jedoch geringe Auswirkungen auf die Zeitmessungen haben [123], werden sie
fiir die Auswertung im Rahmen dieser Arbeit nicht behandelt.

Urspriinglich konzipiert und optimiert wurde die Kavitét fiir einen festen Ablenk-
winkel von a = 14,9 mrad auf eine moglichst hohe unbelastete Giite, d.h. einem
minimalen Leistungsbedarf P}I€av von 38,5 W. Der Umstieg von einem Klystron mit
einer maximalen Ausgangsleitung von 200 W auf einen Halbleiterverstiarker [91]
ermoglichte eine Steigerung der Leistung auf Pk,, = 322 W und somit gleichsam
des Auflosungsvermogens. Der Ablenkwinkel ldsst sich tiber

X
tana = ——— (5-2)

(+3)

bestimmen, wie mittels der Skizze in Abbildung 5.4 (rechts) aufgezeigt. Dabei
bezeichnet X die Amplitude der sinusférmigen Ablenkung, s = 69 cm den Abstand
Kavitét-Schirm/Spalt sowie h = 3,14 cm die Resonatorhohe. Es gilt fiir eine TM;;¢-
Mode [67]:
h 1/2
s+ <

X =2098-1074 2 Dicay mh

sin —— (5.3)
Rs (0,61 + h) Bro

AHF
Hierbei stehen « fiir den Lorentzfaktor, 5 fiir die relative Geschwindigkeit, Ag fiir
die Vakuumwellenldnge bei der Resonanzfrequenz sowie Ry fiir den Oberflichenwi-
derstand der Kavitat.
Durch die erhohte Leistung des Halbleiterverstéirkers konnte eine Steigerung auf
a = 43,05 mrad erzielt werden.

5.2.6 Pulsdetektion

Fiir die Detektion des Elektronenprofils stehen die zwei Moglichkeiten YAG-Schirm
und Channeltron zur Verfiigung.

YAG-Schirm und CCD-Kamera Der Elektronenpuls wird auf einem einkristallinen
kubischen Ce:YAG?-Schirm (Durchmesser D = 23 mm) abgebildet und dieser
mit einer CCD-Kamera!'® gefilmt. Mit einer maximalen Emissionswellenlinge
von 547 nm sowie einer Abklingzeit von 70 ns bietet der YAG-Schirm Vorteile
eines schnellen, zudem mechanisch und chemisch stabilen, Szintillators [38].
Die 100 keV-Elektronen der PKAT werden mit einer mittleren Eindringtiefe
von 30 pm absorbiert und beim Abbremsvorgang etwa in der gleichen Groéfie
gestreut [5]. Der CCD-Chip besitzt 1280 x 1024 Pixel bei einer Pixelgroe von
6,45 pm x 6,54 pm. Bei einer Tiefe von 8 Bit kann ein Pixel dementsprechend
Werte von 0 bis 255 annehmen. Ein Untergrundrauschen von zwei Bit beachtend
betrigt der Dynamikbereich 1:100. Das verwendete Objektiv!'! an der Kamera

9Ce3T : Y3Al5012, Hersteller: Crytur
10y (4067 Professional, Vision Components GmbH, Ettlingen
1 7eiss Tkon Talon 1:1.28/85 Projektorobjektiv
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5.3 Begrenzungen der Zeitauflosung

ist in der Lage, mit einer Blende von 2.8 Objekte wie den 100 pm breiten
Spalt scharf abzubilden. Weitere optische Fehler des Objektives sind fiir die
Zeitmessungen vernachléssigbar (vgl. [46]).

Channeltron und Pikoamperemeter Das Channeltron'? (engl. channel electron

multiplier, CEM) oder Kanalelektronenvervielfacher ist eine Elektronenroh-
re, die durch Sekundérelektronenemission die Messung kleinster Stréme bzw.
sogar einzelner Elektronen ermdglicht. Die innere Rohrwand des CEM ist
mit einem hochohmigen Bleiglasfilm belegt und bildet eine kontinuierliche
Dynode, sodass bei angelegten Spannungen von bis zu U = 2,3kV durch
eine Elektronenlawine Verstirkungen bis 108 erreicht werden kénnen [50]. Die
Verstédrkung des verwendeten Modells wurde in [91] bei einer Betriebsspannung
von U = 2kV zu 2600 gemessen. Dieser Abfall vom theoretischen Wert kann
durch Alterungseffekte erklart werden. An das CEM angeschlossen ist ein
fernauslesbares Pikoamperemeter'3. Es erméglicht verschiedene Einstellungen
fir die Integrationszeit (2 ms, 20 ms, 120 ms) sowie zuschaltbare Filter (Median
und Durchschnitt) fir die Glattung/Stabilisierung des Signals [83].

Die unterschiedlichen Arten der Pulsdetektion erfordern eine Trennung der Mess-
analyse. In den folgenden Kapiteln werden beide Methoden sowie die jeweiligen
Ergebnisse der Impulsantwort von KoCsSb vorgestellt. Zuvor soll jedoch im néchsten
Kapitel das Zeitauflésungsvermogen der PKAT analysiert werden.

5.3 Begrenzungen der Zeitauflosung

Die PKAT bietet die Moglichkeit, Pulsantworten mit einer maximalen und einer
minimalen Auflésung aufzunehmen. Aufgrund der verwendeten HF kann maximal ein
Puls der Lénge Tiax = 204 ps aufgelost werden, was der halben Schwingungsperiode
der sinusférmigen Ablenkung entspricht. Langere Pulse iiberlagern sich und kénnen
nicht getrennt analysiert werden. Die minimale Zeitauflésung wird bestimmt durch
unterschiedliche apparative Beitridge sowie eine kathodenspezifische Laufzeitdifferenz

der Elektronen:
Tmin = \V 7—ipp + 7faufzeit' (54)

Der Anteil der apparativen Zeitauflosung unterscheidet sich dabei in den effektiven
Beitrdgen der Schirm- bzw. Spaltmethode. Auf diese Beitrdge soll folgend genauer
eingegangen werden. Zur Angabe in der Zeitdimension wird die Relation (5.17) ver-
wendet, welche nach einer Kalibration des Schirms bzw. der Ablenkgeschwindigkeit
der Deflektorkavitit bestimmmt wurde (vgl. Kapitel 5.4.2).

12Detector Technology, Inc., Modell 2403
3Keithley Instruments, Inc., Modell 6485
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5 Messung der Zeitantwort

5.3.1 Apparative Auflosung

Transversaler Strahldurchmesser Ein entscheidender Faktor fiir eine gute Zeitauf-

l6sung ist ein moglichst kleiner Durchmesser des Elektronenstrahls am Ort
des Spaltes bzw. Schirmes. Diese Grofle kann bei endlicher Emittanz aufgrund
von Linsenfehlern der Solenoide nicht beliebig klein eingestellt werden [16]
und tragt daher immer zur Faltung mit dem gemessenen longitudinalen Profil
bei. Da sich YAG-Schirm und Spalt die gleiche Position teilen, ermdglicht die
Messung mit dem Schirm eine genaue Information iiber die Strahlbreite am
gesuchten Ort. Die Messung wird in Kapitel 5.4.3 vorgestellt. Das Ergebnis
vorwegnehmend, tragt der Strahldurchmesser mit 7s¢ran = 0,92 ps (FWHM)
zum apparativen Auflésungsvermogen bei.

Laserpulslange In [124] wurde die Laserpulslinge bis zum Transport an die Katho-

de mittels eines Autokorrelators mit einer Halbwertsbreite ngge?m = 0,21ps

gemessen. Unter der Annahme, dass sich bei Verwendung eines SHG die Puls-
linge zunehmend verkiirzt, kann der Beitrag mit 71000 = (0,1 ps (FWHM)
abgeschétzt werden und ist somit fiir die Zeitauflésung von geringerer Bedeu-

tung.

Jitter (Schirmmethode) Der Jitter beschreibt Phasenschwankungen unterschiedli-

cher Frequenzen zwischen Laser und dem HF-Referenzsignal und spielt bei
synchronisierten Systemen wie dem verwendetem Synchro-Lock immer ei-
ne Rolle, da ein Rauschen (mechanisch sowie temperaturbedingt) kaum zu
unterdriicken ist. Der Beitrag hdngt wesentlich von der Aufnahmezeit des
Pulses ab und ldsst sich in einen schnellen (Phasenjitter) und langsamen
Anteil (Phasendrift) unterteilen. Da der YAG-Schirm eine schnelle Aufnahme
der Impulsantwort in nur einem Messschritt mit einer Belichtungszeit des
CCD-Chips im Millisekundenbereich ermdéglicht, kann der langsame Anteil
(fiir Aufnahmen mehrerer Minuten) vernachléssigt werden. Der Jitter wurde in
[132] fiir Messzeiten zwischen 2 ms bis 20 ms mit einem Beitrag von oy = 240 fs
gemessen. In der Schirmmethode kann deshalb ein Jitter mit Tii?;m = 0,56 ps
(FWHM) angenommen werden.

Jitter (Spaltmethode) Im Gegensatz zur schnellen Messung mit dem Schirm muss
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mit der Spaltmethode der langsame Phasendrift- Anteil des Jitters beachtet
werden, da eine vollstdndige Impulsantwortmessung aus iiber hundert bis
teilweise mehreren tausend Phasenpunkten bestehen kann. Die Dauer héangt
dabei von den Einstellungen der Datenaufnahme (Anzahl der Phasenschritte
und -ldnge, Integrationszeit des Pikoamperemeters) ab. In [46] wurde die
Korrelation der Phasendrift zur Raumtemperatur untersucht. Diese wird mit
einer Klimaanlage im PKAT-Labor konstant auf (22,90 & 0,22) °C gehalten.
Dabei konnte festgestellt werden, dass der Einfluss der Temperatur auf das
HF-System, je nach Zeitpunkt des Klimaanlage-Regelzyklus, fiir eine Messung
von 5min bis 10 min Dauer von Bedeutung sein kann. Obwohl die absolute



5.3 Begrenzungen der Zeitauflosung

Temperaturschwankung unter ein Grad Celcius liegt, kann der Einfluss bei
dieser Messdauer zu Tjyjter = 2ps abgeschéitzt werden. Eine im Rahmen
dieser Arbeit représentative Pulsaufnahme von etwa 30 ps Linge kann bei
mittleren Integrationszeiten des Pikoamperemeters (20 ms) etwa mit 4 Hz pro
Aufnahmepunkt durchgefiihrt werden. Mit diesen Einstellungen dauert eine
Messung etwa 2min. Der Beitrag der Phasendrift fallt somit im Vergleich
zu [46] geringer aus und kann mit 7yitter = 1,5 ps angenommen werden. Damit
stellt dieser Faktor den grofiten apparativen Beitrag in der Spaltmethode.

Jitter des Elektronenstrahls Dieser Effekt beschreibt die Positionsschwankung der
Elektronen an der Schirm- bzw. Spaltposition. Er hat seinen Ursprung in
duferen Umsténden (Bodenvibration, 50 Hz-Netzbrummen) und wurde in [124]
innerhalb einer Netzperiode zu £100 pm bestimmt. Dieser Beitrag fallt somit
mit 7e_Jitter = 0,44 ps ins Gewicht.

Pixelfehler des CCD-Chips Unter der Annahme, dass 1 Pixel zum Fehler beitrégt,
folgt nach der Schirmkalibration fiir den verwendeten Aufbau 7ccp = 0,11 ps.

Objektivfehler Der Beitrag kann zu 7opjexs = 0,22 ps abgeschétzt werden, da bis
zu 100 pm grofle Objekte wie der Spalt abgebildet werden kénnen.

Ce:YAG Die durch den YAG-Schirm verursachte Aufstreuung der Elektronen beim
Abbremsvorgang wurde in [5] fiir ein baugleiches Modell zu 35 pm bestimmt,
womit dieser Beitrag mit myaq = 0,08 ps zum Auflésungsvermogen zu vernach-
léssigen ist.

Spalthéhe Aufgrund der endlichen Spalthéhe d = 100 pm erscheint auch ein un-
endlich kurzer Elektronenpuls bei der Spaltmethode mit einer gewissen longi-
tudinalen Lange. Zur Angabe einer RMS-Breite dgymg des Spaltes kann die
Varianz einer Zufallsvariable x berechnet werden: 0 = [*_(x — p)%f(x)dx.

Dabei gilt fiir die Dichtefunktion f(z) =1, falls —d/2 < x < d/2 (fiir sonstige
z gilt f(z) =0 ) sowie fir den Erwartungswert p = filgz zf(z)dz = 0. Daher
folgt:
j‘d/2 (l’— )de 2116[3
g2 _ 2md2 T 38" 1
d d 12

wobei iiber die Lange des betrachteten Intervalls d normiert wird. Hieraus
ergibt sich drys = Vo2 = 1/y/12-d. Bei Annahme einer Normalverteilung kann
daher fiir den FWHM-Durchmesser dpway = 2v21n 2-druvs ~ 64,35 pm ange-
nahert werden. Somit tragt dieser Beitrag mit 7gpare = 0,14 ps (FWHM) zum
apparativen Auflésungsvermogen bei und ist ebenfalls als gering einzuordnen.

Die effektiven apparativen Beitrige setzen sich fiir beide Messmethoden folgen-
dermaflen zusammen:
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5 Messung der Zeitantwort

Schirmmethode

. _ 2 2 2 2 2 2 2
TSchirm = \/TStrahl + TLaser + T Jitter + Te= Jitter + TCep + 7—Objektiv + TYAG (55)

Fiir die Schirmmethode kann die apparative Auflosung (FWHM) demnach insgesamt
zu

Tiggrm = 1,12ps (5.6)
bestimmt werden.
Spaltmethode
_ 2 2 2 2 2
TSpalt = \/TStrahl + TLaser + TJitter + 7-e*Jitter + 7-Spalthéhe (57)

Fiir die Spaltmethode betriagt die apparative Auflosung (FWHM) insgesamt

Taret = 1,83 ps. (5.8)

Die gemessene Impulsantwort der Kathode ist wie bereits erwahnt eine Faltung aus
der apparativen Auflésung und der im folgenden Kapitel vorgestellten Laufzeitdisper-
sion der Elektronen. Obwohl die Schirmmethode aufgrund der Messgeschwindigkeit
eine schnellere Auflosung als die Spaltmethode bietet, erméglicht die Spaltmethode
aufgrund des hoheren Dynamikbereiches durch Verwendung des Channeltrons eine
bessere Messung der Transportprozesse in einer Photokathode, die einen Beitrag
zum longitudinalen Halo liefern.

5.3.2 Laufzeitdispersion

Dieser Beitrag im Auflosungsvermogen der Zeitmessungen stellt eine physikalische
Grenze dar und hat seinen Ursprung in der nicht monoenergetischen Verteilung der
Elektronen beim Austritt aus der Kathode, der sog. Laufzeitdispersion. Dabei haben
die Elektronen beim Beschleunigungsvorgang in der Elektronenquelle kinetische
Energien, die von der Photonenenergie und der Austrittsarbeit der untersuchten
Kathode abhéngen. Die Laufzeitdispersion beschreibt somit einen kathodenspezi-
fischen Beitrag. Die Verlangerung des Pulses ist in der Elektronenquelle, auf den
ersten paar hundert Mikrometern, direkt hinter der Kathode lokalisiert. In diesem
Raumgebiet sind die Energieunterschiede nicht vernachlassigbar klein gegeniiber der
mittleren kinetischen Energie [16]. Hinzu kommen die Auswirkung durch die weitere
3,4m lange Transportstrecke zur Kavitat, welche allerdings mit einer Dispersion
von etwa 80 fs vernachldssigt werden kann [124].

Eine vollstandig umfassende Energieverteilung der eingesetzten Kathode liegt
aufgrund einer fehlenden Messmoglichkeit nicht vor. In der Literatur findet sich eine
Angabe zu einer PMT-Photokathode, wobei die Energieverteilung fiir verschiedene
Laserenergien gemessen wurde [117]. Die Werte fiir £, = 3,06eV, was etwa der
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5.3 Begrenzungen der Zeitauflosung

verwendeten MIRA-Wellenldnge Ayiira = 400nm entspricht, wurden extrahiert
und zusammen mit der daraus berechneten Verteilung der Laufzeitdifferenz [77):

1 /2m
ATLamfzeit = X 76U0a (59)

F
in Abbildung 5.5 aufgetragen. Das Beschleunigungsfeld der Elektronenquelle betrégt
F = 1MVm~!. Der Parameter m,. entspricht der Elektronenmasse und 7' = el
beschreibt die Anfangsenergie der Elektronen. Aus der berechneten Verteilung lédsst

T
— E, =3,06eV —F=1MVm™!

normierte Intensitat I in w.E.
normierte Intensitiat I in w.E.

|

15
T in eV ’ATLaufzeit‘ in ps

Abbildung 5.5: Links: Energieverteilung von KoCsSb-Photoelektronen. Die Daten
sind reproduziert aus [117]. Rechts: Die daraus berechnete Laufzeit-
differenz, bezogen auf ein Sollteilchen mit T = 0eV Startenergie.

sich der Beitrag (FWHM) der Laufzeitdispersion zu
TLaufzeit = 1,6ps (510)

bestimmen. Selbst mit einer beliebig hohen apparativen Auflésung erscheint somit ein
ehemals kurzer Puls longitudinal ausgedehnt, wodurch nur eine Faltung der (wahren)
Zeitwort der Photokathode mit der Laufzeitdispersion beobachtet werden kann. Um
die Laufzeitunterschiede zu verkiirzen, kann z.B. ein hoherer Beschleunigungsgradient
fiir die Elektronenquelle verwendet werden, was in der Praxis fiir eine DC-Quelle
allerdings wegen der Feldemission nicht trivial zu 16sen ist'4.

'4Bei einer Variation des Beschleunigungsfeldes, bspw. mittels einer Zwischenanode, sowie gleich-
zeitiger Impulsantwortmessung kénnte die PKAT auch als Energiespektrometer Verwendung
finden. Hierdurch kénnten durch Zeitantwortmessungen Riickschliisse auf den Wert der Elektro-
nenaffinitdt einer Photokathode gewonnen werden.
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5 Messung der Zeitantwort

Es ist zu beachten, dass die aus der Energieverteilung nach Abbildung 5.5 berechne-
te Laufzeitdispersion eine Ndherung fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten
Messungen darstellt, da keine Angaben zur kathodenspezifischen Energieverteilung
vorliegen. Setzt man unter Annahme dieser Naherung alle zeitauflésungsbestim-
menden Werte in Gleichung (5.4) ein, so ergibt sich

Tobnlt = 2,42 ps (5.11)
bzw. .
rochirm — 1 951, (5.12)

5.4 Schirmmethode

Die Schirmmethode ermdéglicht eine schnelle Aufnahme des FElektronenstrahls,
was gegeniiber der Spaltmethode Vorteile bringt, da der Beitrag zur apparati-
ven Zeitauflosung durch den Jitter des Lasers und der HF hierbei gering ausfallt
(sieche Kapitel 5.3). Der im Vergleich zum hochauflésendem CEM niedrige Dynamik-
bereich des verwendeten CCD-Sensors schrinkt die Schirmmethode allerdings bei
der Vermessung des longitudinalen Halos ein.

5.4.1 Messmethode

Eine schematische Darstellung zur Messmethode mit dem Schirm ist in Abbil-
dung 5.6 gegeben. Die PKAT wird zur Analyse der Impulsantwort der Kathode
mit dem MIRA-Laser synchronisiert gepulst oder zur Analyse des transversalen
Strahldurchmessers im CW-Modus betrieben. Das mit der CCD-Kamera aufgenom-
mene Intensitétsprofil des YAG-Schirms kann mit einer entsprechenden Software
analysiert werden. Die Messdauer hdngt von der Stromstérke des Elektronenstrahls
sowie der Lichtempfindlichkeit der verwendeten Optik und des Schirms ab. Bei dem
durch die Raumladung begrenzten mittleren Strahlstrom von 0,1 nA bis 10nA sind
Pulse mit Belichtungszeiten des CCD-Sensors ab 10 ms bis 50 ms auflésbar. Dies
entspricht einer Uberlagerung von 7,6 - 10° bis 3,8 - 10% aufgenommenen Pulsen am
Schirm.

5.4.2 Schirmkalibration

Zur Analyse des Intensitatsprofils ist eine Umrechnung von Pixel — Mikrometer —
Pikosekunden notwendig. Hierfiir wird eine Kalibration des Schirms durchgefiihrt.
Im ersten Umrechnungsschritt erfolgt die Kalibration der Pixelauslese {iber den
bekannten Schirmdurchmesser (D = 23 mm). Die anschlielende Umwandlung der
Léngendimension in eine Zeitdimension wird durch die Ablenkgeschwindigkeit der
Kavitit ermoglicht. Aus Abbildung 5.7 kénnen die beiden zur Umrechnung notwen-
digen Informationen gewonnen werden. Zu sehen sind auf der linken Seite der Schirm
inklusive Halterung sowie die Projektion eines mit Pk,, = 40 W abgelenkten, nicht
synchronisierten Elektronenstrahls (schwarzer Streifen), wobei die Umkehrpunkte
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Abbildung 5.6: Schematische Darstellung zur Schirmmethode. Der Elektronenstrahl
wird an einem YAG-Schirm gestoppt und erméglicht eine Kamera-
aufnahme des Intensitétsprofils. Im CW-Betrieb des Lasers wird der
Strahldurchmesser, im gepulsten und zur HF-sychronisierten Betrieb
die Impulsantwort gemessen.

der sinusférmigen Ablenkung durch die weiflen Kreise markiert sind. Auf der rechten
Seite ist das Intensitdtsprofil entlang der gelben Linie aus der Schirmaufnahme
aufgetragen.

Mit Hilfe einer Intensititsprofilaufnahme!® kann der Abstand der beiden Schirm-
halterungskanten zu Aa = 430px (= D = 23mm) bestimmt werden, was einer
Relation von

1px = 53,48 pm (5.13)

entspricht.

Da sich nach Gleichung (5.3) die Ablenkamplitude linear zur Wurzel der eingespeis-
ten HF-Leistung verhilt, X oc /Pgay, lisst sich aus der Messung der Amplitude einer
Referenzleistung die notwendige Relation zu der in der Pulsmessung verwendeten
Resonatorleistung ermitteln. Hierzu kann die Geschwindigkeit #(t) einer sinusférmi-
gen Ablenkung nach z(t) = X -sin(w - t) betrachtet werden, wobei w = 27 - 2,45 GHz
die Kreisfrequenz und X die Amplitude bezeichnet. Zum Zeitpunkt ¢t = 0 gilt:

i(t) = X - w. (5.14)

YFiir die Pixelauslese wurde das Bildanalyseprogramm ImageJ benutzt.
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Abbildung 5.7: Schirmkalibration. Links: Kameraaufnahme des YAG-Schirms. Der
mit Pg.y = 40 W abgelenkte Strahl ist als Streifen zu sehen. Laser
und HF sind hierbei nicht synchronisiert. Die Farben wurden aus
Griinden der Ubersichtlichkeit invertiert. Rechts: Intensititsprofil-
aufnahme entlang der gelben Linie aus der Schirmaufnahme. Dabei
entspricht Aa dem Schirmdurchmesser und Ab dem Abstand der
beiden Umkehrpunkte (weifle Kreise) der sinusformigen Ablenkung.

Fiir die praktische Umrechnung wird die inverse Geschwindigkeit bzw. Steilheit S
benutzt

j2
5= P}i‘ef (X -w)TL (5.15)
av

Abbildung 5.8 veranschaulicht die Abhéngigkeit der Ablenkamplitude X sowie der
inversen Steilheit (Geschwindigkeit) S~! von der eingespeisten Kavititsleistung
Pxay. Dabei folgt der Verlauf der Ablenkamplitude Gleichung (5.3) bzw. die inverse
Steilheit Gleichung (5.15).

Mit der Pixel-Mikrometer-Relation (5.13), Pret = 40 W und unter Beachtung
der Tatsache, dass der Abstand der beiden Peaks Ab aufgrund der sinusférmigen
Bewegung auf dem Schirm der doppelten Amplitude X entspricht, betriagt die
Ablenkamplitude.

X = Ab/2 =196 px = 10,48 mm. (5.16)
Die analytische Losung nach Gleichung (5.3) ergibt eine Ablenkamplitude von

Xiheo = 10,46 mm, was mit einer relativen Abweichung von 1,9 % im Rahmen des
2-Pixel-Messfehlers liegt (siehe Abbildung 5.8). Daraus folgt fiir die inverse Steilheit
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Abbildung 5.8: Theoretischer Verlauf der Ablenkamplitude sowie der inversen Steil-
heit der TMyo-Kavitdat. Markiert sind der Messpunkt X4ow aus
der Schirmkalibration sowie der Arbeitspunkt der Deflektorkavitét.
Die Leistung Pk.y = 40 W entspricht hierbei der auf dem Schirm
maximal sichtbaren Ablenkung sowie P,y = 322 W der maximalen
Ausgangsleistung des Halbleiterverstarkers.

bei einer in die Deflektorkavitit eingekoppelten Leistung von Pk.y = 322 W:

40W

—1 _ _

Szaaw = 399W (X -w)™' =2,18psmm ™. (5.17)
Diese Relation ermdglicht somit fiir die Schirmmethode die Umrechnung in eine
Zeitdimension.

5.4.3 Bestimmung des transversalen Strahldurchmessers

Wie bereits erwahnt stellt die gemessene Impulsantwort der Kathode eine Faltung aus
dem apparativen Auflésungsvermogen und der Laufzeitdispersion der Elektronen dar.
Einen einflussreichen Beitrag besitzt dabei der transversale Strahldurchmesser. Um
diesen gering zu halten, wird der Elektronenstrahl in vorbereitenden Mafinahmen,
wie beschrieben, strahloptisch zu einer ,,Zigarrenform® optimiert. Zur Vermessung
dieser Grofe wird die Schirmmethode angewandt. Die Deflektorkavitét ist in diesem
Fall ausgeschaltet und die Photoemissionsquelle wird im CW-Modus betrieben.
Abbildung 5.9 stellt die zwei-dimensionale Projektion' des Elektronenstrahls und

Fiir die Analyse wurde das Programm ,,Another low budget Beam Profiler* verwendet [61].
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5 Messung der Zeitantwort

eine Profilanalyse des transversalen Durchmessers bei einer Belichtungszeit des
Kamerasensors von 200 ms dar. In erster Naherung kann die Intensitétsverteilung des

FWHM, = (7,87 £ 0,21) px = (420,71 £ 11,12) pm
=(0,92 £ 0,02) ps

0 0 0
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Abbildung 5.9: Aufnahme des transversalen Strahlprofils bei ausgeschalteter Deflek-
torkavitat. Links: y-Profilaufnahme, wobei die durchgezogene Linie
der Anpassung einer Gau3funktion entspricht. Rechts: Projektion
des Elektronenstrahls auf dem YAG-Schirm. Aufgenommen bei einer
Belichtungszeit von 200 ms.

Strahldurchmessers gaufiférmig angenommen werden, sodass eine Ausgleichsrechnung
die Breite des Strahls (FWHM) zu

DStrahl = (420,71 + 11,12) nm bzw. TStrahl — (0,92 + 0,02) Ps (5.18)

ergibt.

Der bereits beschriebene Jitter des Elektronenstrahls gewinnt an Einfluss, je ldnger
die Messung andauert. Auf dem Schirm bzw. in der Spaltmethode auf dem Spalt ist
dies als eine vertikal sowie horizontal sinusformige Bewegung mit einer Amplitude
von +100 pm (vertikal) und einer Frequenz von 50 Hz wahrnehmbar [124]. Dies
bedeutet, dass grundséitzlich Messungen mit einer langeren Dauer als 20 ms davon
betroffen sind. Der Elektronenstrahl wird fiir die Zeitmessungen gepulst und aufgrund
der Raumladung mit einem sehr kleinen mittleren Strom betrieben, sodass zur
Auflosung auf dem Schirm ldngere Belichtungszeiten als 20 ms notwendig werden. Aus
Vergleichsgriinden wurde deshalb der transversale Strahldurchmesser mit der gleichen
Dauer wie die Impulsantwort gemessen. Die Belichtungszeit von 200 ms erméoglicht
die Aufnahme bis zum (anndhernd) maximalen moglichen Dynamikbereich des
CCD-Sensors, ohne das Bild zu tibersteuern. Der wahre Strahldurchmesser erscheint
in dieser Aufnahme somit jedoch ,verschmiert®, wodurch der angebende Wert in
Gleichung (5.18) eine Obergrenze darstellt.

124



5.4 Schirmmethode

5.4.4 Messung und Analyse der Impulsantwort

Die in diesem Kapitel vorgestellten Messungen zur Bestimmung der Zeitantwort und
des longitudinalen Halos von KoCsSb sind an der Kathode # 2016-05-13 durchgefiihrt
worden. Sie wurde mit einer QE04nm = 20,3% (PS = 66 mA W~!) auf einem
Edelstahlpuck prapariert. Nach dem Einschleusen in die Quellenkammer hat die QE
aufgrund eines vermuteten Lecks des Feindosierventils fiir den Sauerstoffeinlass in
der CsO:GaAs-Praparationskammer auf QF404nm = 1,6 % abgenommen.

Wie bereits in Kapitel 2 ausgefiihrt, setzt sich die Antwortzeit einer Photokathode
zusammen aus der Anregungsdauer der Photonen sowie zum gréffiten Teil den
Transportmechanismen der Elektronen auf ihrem Weg in das Vakuum. Im Gegensatz
zu NEA-Kathoden, die auch bereits thermalisierten Elektronen durch Diffusion die
Photoemission ermdglicht, wird fiir KoCsSb als PEA-Kathoden eine Antwortzeit
erwartet, die nur von den Transportprozessen wahrend der Thermalisierung der
Elektronen abhangt.

Abbildung 5.10 stellt die mit der Schirmmethode aufgenommene Impulsantwort
von K9CsSb dar. Wie bei der Bestimmung des Strahldurchmessers kann die Breite

FWHM, = (19,36 = 0,26) px = (2,26 == 0,03) ps
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Abbildung 5.10: Aufnahme der Impulsantwort von K2CsSb bei eingeschalteter De-

flektorkavitdt (P = 322 W) und zur HF synchronisiertem Laser.
Die Belichtungszeit des YAG-Schirms betriagt 200 ms.

des Pulses, bei Annahme einer Normalverteilung, mittels einer Ausgleichsrechnung
und der Schirmkalibration zu Tewum = 2,26 ps bestimmt werden. Dieses Ergebnis
ist im Einklang mit den Erwartungen an KyCsSb und vergleichbar zu Messungen
anderer Alkali-Antimonid-Photokathoden wie CsSbs [42] oder NagKSb [43], welche
ebenfalls mit einer Streak-Methode durchgefithrt wurden.

Abbildung 5.11 présentiert das aufgenommene zeitliche Profil in logarithmischer
Darstellung. Der ebenfalls aufgetragene transversale Strahl, als grofiter Beitrag der
apparativen Auflosung (siehe Kapitel 5.3), ist markant kiirzer als die Impulsantwort
und bestédtigt somit die gute Zeitauflosung der Apparatur. Die ansteigende linke
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Abbildung 5.11: Impulsantwort von KoCsSh. Die Daten entsprechen der Profilauf-
nahme (y-Achse) aus Abbildung 5.10. Zusétzlich ist der Strahldurch-
messer aus der Profilaufnahme nach Abbildung 5.9 aufgetragen.

Flanke (,negative Zeiten“) der Impulsverteilung kann mit Hilfe der Laufzeitdispersion
erklart werden. Elektronen, die den Kristall mit einer bestimmten kinetischen
Energie verlassen, erreichen die Schirmposition schneller und ,verschmieren“ die
Impulsantwort der Kathode. Die zur linken Flanke asymmetrische, abfallende rechte
Flanke der Impulsantwort beinhaltet die wahre Antwortfunktion der untersuchten
K5CsSb-Photokathode.

Die Aufnahme in Abbildung 5.11 verdeutlicht den Nachteil des Schirmmethode,
wobei nach etwa 3 ps nach dem Intensitdtsmaximum das Signal nicht mehr aufgel6st
erscheint. Es sei angemerkt, dass der Schwerpunkt der Zeitmessungen im Rahmen
dieser Arbeit nicht auf eine Verbesserung des Auflésungsvermogens und somit exakte
Vermessung des Hauptpeak-Anteils der Zeitantwort gelegt wurde. Viel mehr interes-
siert hier der auf grofleren Zeitskalen anhaltende longitudinale Halo. Die Information
zu diesem iiblicherweise ab 3 ps bis 10 ps nach Laseranregung stattfindenden, fiir
Hochstrombeschleuniger stérenden, Einfluss kann mittels der folgend vorgestellten
Spaltmethode mit dem hochsensiblen Channeltron gewonnen werden.
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5.5 Spaltmethode

5.5 Spaltmethode

5.5.1 Messmethode

Bei dieser Methode wird der Puls vermessen, indem sein Profil abgetastet wird. Eine
schematische Darstellung zu dieser Messmethode ist in Abbildung 5.12 gegeben. Dies

Photokathode

zur Laser-
synchronisation

)

amperemeter

76 MHz

41_ —_—
i
|

Deflektorkavitét Spalt Channeltron

Alphamagnet

Abbildung 5.12: Schematische Darstellung zur Spaltmethode. Die PKAT wird ge-
pulst betrieben (HF und Laser sind synchronisiert), wobei das
Impulsprofil iiber einem Spalt abgetastet wird. Anschlieffend wird
der durchgelassene Strom mittels Channeltron verstirkt und an
einem Pikoamperemeter gemessen.

wird iiber eine diskrete Variation der Phase durchgefiihrt. Der Puls wird dazu in kurze
messbare Ausschnitte unterteilt. Da der synchronisierte Laser der Phasenénderung
der Deflektorkavitdt folgt, wird durch Variation der Phase jeweils nur der zeitliche
Anteil durch einen Spalt'” durchgelassen, fiir den das magnetische Ablenkfeld der
Kavitdt entsprechend seiner Phasenlage kein Wirkung besitzt. Wahrend dieser Anteil
geradeaus weiterfliegt und nach einer Verstiarkung mittels Channeltron an einem
Pikoamperemeter als Strom detektiert werden kann, wird der Rest des Pulses am
Spalt geblockt.

Die Umrechnung von Phase in Zeit erfolgt durch die HF-Beziehung, sodass bei
einer Frequenz der Deflektorkavitit von fix., = 2,449 GHz

1°=1,13ps (5.19)

'"Die lichte Weite betragt 100 pm, was einem durchgelassenen Zeitausschnitt des Pulses von 218 fs
entspricht.
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5 Messung der Zeitantwort

entspricht.

Die Spaltmethode ermdglicht es im Gegensatz zur Schirmmethode, nicht nur einen
hoéheren Dynamikbereich abzudecken, sondern auch den Puls in kiirzeren Zeitab-
schnitten aufzunehmen. Dies erlaubt sowohl die genauere Messung des Hauptpeaks
der Zeitantwort als auch des longitudinalen Halos. Wahrend bei der Verwendung des
Schirms und der Kamera die Schrittweite der Pulsaufnahme durch die Pixelgrofie
auf 1 px=116fs festgesetzt ist, ldasst sich beim Phasenschieber durch die Millivolt-
Auflésung des DACs eine feinere Skalierung wéhlen. Somit kann der Bereich des
Hauptpeaks, fiir den innerhalb kurzer Zeitunterschiede grofie Intensitétsspriinge
charakteristisch sind, bei der Schritteinstellung von z.B. 0,01°=11 fs besser aufgelost
werden. Um die Aufnahmezeit des Pulses und die Einfliisse der Phasendrift trotzdem
gering zu halten, kann die Schrittweite im Schwanzbereich des Pulses erhéht werden.

5.5.2 Messung und Analyse der Impulsantwort

Abbildung 5.13 stellt eine Beispielaufnahme der Impulsantwort dar. Mit einer
Peakbreite von mpwim = 2,02 ps sowie einem longitudinalen Halo auf 10~°-Niveau
des Intensitdtsmaximums ldsst sich die Zeitantwort als Kenngroéfie von KoCsSb
festhalten.

109 g ; ; ; ; ; 5
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Abbildung 5.13: Kiirzeste an der PKAT mit der Spaltmethode gemessene KoCsSb-
Impulsantwort. Der Strahldurchmesser wurden mit der Schirm-
methode bestimmt.
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5.5 Spaltmethode

Charakteristisch fiir alle Messungen an der PKAT mit der Spaltmethode sind
dabei drei Bereiche der Impulsantwort.

I —10ps bis —4 ps: Uber den Ursprung dieses Vorpulses auf einem ~ 5-10~4-Niveau
im Vergleich zum Intensitdtsmaximum kann an dieser Stelle nur spekuliert
werden. Mogliche Erklarungsversuche kénnen Artefakte des Laserpulses bie-
ten. Unter der Voraussetzung, dass der SHG neben dem umgewandelten
A = 400nm-Anteil einen nicht vernachldssigbaren A = 800 nm-Anteil des
MIRA-Lasers durchlésst, wiirden aufgrund der Dispersionsrelation der Pha-
sengeschwindigkeit langerwellige Laserpulse durch die Linsen sowie sonstige
Optiken eine hohere Geschwindigkeit besitzen. Der schnelle Vorpuls kénnte
somit durch diesen Anteil des Lasers generiert werden. Dazu muss jedoch
zusitzlich angenommen werden, dass die Photoemissionsschwelle der untersuch-
ten KoCsSb- Kathode bei E, = 1,55¢V liegt. Dieses Argument fiir den Vorpuls
ist allerdings ohne weitere explizite Untersuchungen, wie bereits erwahnt, als
spekulativ zu betrachten.

Einen weiteren Erkldrungsansatz bietet die Laufzeitdispersion der Elektronen,
weil der Peak nur einseitig auf der linken, ,schnelleren® Seite der Impulsantwort
beobachtet wird. Extrapoliert man die Kurve fiir die Laufzeitdispersion, wie
sie in Abbildung 5.5 dargestellt ist, setzt dies fiir ¢ < —5ps kinetische Aus-
trittsenergien der Photoelektronen von T > 2 eV voraus. Obwohl dies mit der
MIRA-SHG-Laserenergie E, = 3,1 eV mdglich ware, bleibt die Frage, warum
der Vorpuls nicht in das Kontinuum der linken Flanke der Impulsantwort
eingeht, sondern eigenstindig vermessen wurde.

Auszuschlieflen sind dagegen Effekte der (zufélligen) unregelméafligen Hoch-
spannungsversorgung, da der Vorpuls bei jeder durchgefiihrten Messung (auch
an unterschiedlichen Tagen/Messkampagnen) reproduzierbar zur gleichen Zeit
in der Impulsantwort wahrzunehmen ist.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass die Messung mit der Spaltmethode
an der PKAT einen Vorpuls registriert, dieser jedoch auf einem im Verhéltnis
zum Intensitadtsmaximum signifikant kleinen Niveau verlduft, welches mit der
Schirmmethode nicht aufgelost werden kann.

Il —4ps bis 8ps: Dieser Bereich der Impulsantwort stellt den Hauptpeak-Anteil
dar. Kennzeichnend ist hierbei ein asymmetrischer Verlauf der Anstiegs- und
Abfallzeit (10 % bis 90 %-Verhéltnis), der darauf schlieflen ldsst, dass es einen
signifikanten Anteil an ,verspéteten“ Photoelektronen gibt, welche aus gro-
Beren Tiefen des Kristalls ins Vakuum emittiert werden. Die rechte Flanke
beinhaltet die gefaltete Antwortfunktion der Kathode. Hieraus kann die ,,/ Ther-
malisierungszeit“ der Elektronen abgeschétzt werden. Nur innerhalb dieser
Zeitdauer haben die angeregten Elektronen im Mittel gentigend Energie iiber
dem Vakuumniveau, um den Kristall zu verlassen, bevor sie auf dem Weg zum
Leitungsbandminimum unter die Photoemissionsschwelle fallen. Dazu kann,
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5 Messung der Zeitantwort

wie in Abbildung 5.14 gezeigt, ein exponentieller Abfall mit der Funktion
I(t) = Ipexp(—t/T) (5.20)

an die Pulsantwort im Bereich =0 ps bis 8 ps angepasst werden. Der Parameter
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Abbildung 5.14: Exponentieller Abfall der Impulsantwort zur Bestimmung der Ther-
malisierungszeit von KoCsSh. Die Elektronen thermalisieren in
einer Zeitspanne von etwa 0,6 ps auf den Wert 1/e ihrer Anfangsin-
tensitat.

7 stellt dabei den Kehrwert der Abfallzeitkonstante dar und kann zu 7 = 625 fs
bestimmt werden.

111 >8ps: Dieser Anteil der Impulsantwort befindet sich auf einem Niveau von ~ 1076
bis 107° relativ zum Intensitdtsmaximum. Elektronen, welche hier vereinzelt
detektiert werden, haben ihren Ursprung in moéglichen Laserlichtstreuungen,
Reflexionen u.a. Es ist anzumerken, dass das Signal bei kleinen Strémen von
~ 1pA nicht mehr klar vom Untergrund zu unterscheiden ist und somit,
je nach aufgenommenem und abgezogenem Untergrundpegel, ein mehr oder
weniger starkes Rauschen zu verzeichnen ist. In den Vergleichsmessungen mit
CsO:GaAs, dargestellt in Abbildung 5.15, werden zwei Impulsantworten als
Beispielaufnahmen eines maximalen bzw. minimalen longitudinalen Halos
angefithrt, wobei der Puls in Abbildung 5.13 dem minimalen Signal entspricht.

Wie fiir eine PEA-Photokathode zu erwarten, zeigt die Analyse von KoCsSb eine
schnelle Impulsantwort in der Gréflenordnung von wenigen Pikosekunden mit einem

130



5.5 Spaltmethode

longitudinalen Halo, welcher bis zu sechs Groflenordnungen geringer ist als das
Pulsmaximum. In der Tat ist die Zeitantwort noch schneller. Da Laufzeiteffekte und
apparatives Auflésungsvermogen die wahre Antwortfunktion iiberlagern, kann hier
nur ein maximaler Wert fiir die Pulsbreite angegeben werden.

Es fallt auf, dass der gemessene Puls mit einer FWHM-Breite von 2 ps schneller
zu sein scheint als die in Kapitel 5.3 bestimmte Auflésung 7P = 2,42 ps. Hierzu
sollte fiir beide (apparative sowie physikalische) zeitauflosenden Beitrdge Folgendes
beachtet werden: Als grofiter apparativer Beitrag ist der Einfluss der Phasendrift
mit einem oberen Wert zu Tijtter = 1,5 ps abgeschétzt worden. Dieser Anteil kann
durchaus geringer ausfallen, wenn z.B. die Messung des Pulses zu einem Zeitpunkt
durchgefiihrt wird, an dem die Regelung der Klimaanlage im PKAT-Labor einen
kleineren Einfluss auf die Phasendrift ausiibt (vgl. [46]). Andererseits gilt fiir den
Anteil der Laufzeitdispersion, dass die zur Berechnung des Wertes notwendige Ener-
gieverteilung aus der Literatur entnommen wurde. Da die QE der untersuchten
Kathoden durch ein Vakuumproblem gesunken ist, ergibt sich hierbei ein Unterschied
von etwa einem Faktor 20 zum QE-Literaturwert. Dadurch kann von differenzierten
Oberflichenbedingungen (und somit Elektronenaffinitit bzw. Austrittsarbeit) ausge-
gangen werden, womit sich zugleich auch die kinetische Energie der Elektronen und
damit auch die Laufzeitdispersion dndert.

Monte-Carlo Simulationen basierend auf dem Spicerschen Modell sagen fiir eine
50 nm-Kathode fiir KoCsSb Antwortzeiten von 170 fs voraus [160]. Mit der Depo-
sition eines 20 nm-Sb Filmes ist fiir die vermessene Kathode von einer Dicke von
etwa 100 nm auszugehen. Die gemessene Impulsantwort kann die GroBenordnung
demzufolge bestatigten. Um schnellere Antwortzeiten zu erzielen, wie sie vor al-
lem fiir UED-Experimente bendtigt werden, miissen Photokathoden grundsétzlich
noch diinner prapariert werden. Beim derzeitigen Stand der Préparationsmethoden
muss dabei jedoch eine geringere QE in Kauf genommen werden. Zukiinftige For-
schungsziele basieren dementsprechend auf Optimierung dieser beiden Kenngrofien
durch Anwendung von Heteroiibergingen und Dotierung von Alkali-Antimonid-
Photokathoden [133].

Fiir die Reduzierung des longitudinalen Halos an Elektronenbeschleunigern kann
durch diese Messung KyCsSb als geeignete Photokathode angenommen werden.
Aus bisher publizierten Messungen von GaAs-basierten Kathoden ist besonders
fiir eine Anregungsenergie nahe der Bandkante (~ 800 nm) mit langen Pulsen zu
rechnen. Diese stellt allerdings zur Erzeugung von spinpolarisierten Elektronen eine
Voraussetzung dar. Der Einbau eines SHG in den MIRA-Laser ermdglicht somit
auch flir CsO:GaAs Messungen der Zeitantwort mit einer Wellenlénge von 400 nm.
Diese wurden in einer parallelen Arbeit durchgefiihrt [46] und sollen im Vergleich
zu KoCsSb im Folgenden gezeigt werden.
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5 Messung der Zeitantwort

5.6 Vergleich von K;CsSb und CsO:GaAs

Abbildung 5.15 stellt den Vergleich der Impulsantwortmessungen von KoCsSb und
CsO:GaAs dar, wobei letztere Photokathode aus einem Bulk-Kristall'® besteht.
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Abbildung 5.15: Vergleich der Impulsantwortmessungen von KoCsSb und einer Bulk-

Cs0O:GaAs Photokathode. KoCsSb zeigt nicht nur eine um den
Faktor zwei schnellere Zeitantwort (FWHM), sondern auch einen
um Groéfenordnungen kleineren longitudinalen Halo. Die beiden ge-
zeigten KoCsSb-Pulse stellen beispielhaft das Intensitdtsminimum-
sowie Maximum am longitudinalen Halo der vermessenen Kathode
dar.

18Bylk- oder Volumen-Kristalle bilden eine Untergruppe von GaAs-basierenden Kathoden und
stellen den einfachsten Aufbau aus den beiden Metallen Gallium und Arsen dar. Kennzeichnend
ist die groe Schichtdicke des Kristalls, welcher vollstdndig aus einer aktiven Schicht besteht, in
die Photonen eindringen und Elektronen auslésen kénnen. Fiir den verwendeten Kristall gilt:
Schichtdicke: 510-517 um, p — Dotierungslevel : 1 — 1,32 - 107 cm [95].
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Wie bereits erwdhnt, entsprechen die beiden gezeigten KoCsSbh-Pulse Beispiel-
aufnahmen eines maximalen und minimalen gemessenen longitudinalen Halos. Die
Intensitét (ab ca. 6 ps) hédngt dabei vom Rauschen der elektronischen Detektion
(Channeltron, Pikoamperemeter, Signalkabel etc.) sowie vom jeweiligen Untergrund-
abzug ab und wurde nicht reproduzierbar auf einem stabilen Niveau detektiert. Wird
das Signal von K2CsSb-a (hellblaue Vierecke) betrachtet, so deutet insbesondere der
Verlauf des longitudinalen Halos auf systematische Probleme mit strahlinduziertem
(Reflexionen der Elektronen am Spalt etc.) Hintergrund hin, da ein unphysikalischer
Anstieg zu beobachten ist. Die Urspriinge dieses Signals bleiben allerdings ohne
weitere explizite Untersuchungen unklar. Aus diesem Grund kann vermutet werden,
dass die gemessenen Impulsantworten mit einem Verlauf wie das gezeigte Beispiel
von KyCsSb-b (schwarze Vierecke) physikalisch sinnvoller sind. Der gemessene longi-
tudinale Halo muss allerdings aufgrund von experimentellen Unsicherheiten deshalb
in einem Rahmen von 107% bis 10~* angegeben werden, wobei die Obergrenze den
ungiinstigsten (anzunehmenden) Fall der Impulsantwort darstellt.

Die Resultate zeigen, dass K2CsSb der NEA-Kathode CsO:GaAs im Hinblick
auf eine schnelle Zeitantwort iiberlegen ist. Dies gilt nicht nur fiir den Hauptpeak-
Anteil, sondern insbesondere auch fiir den longitudinalen Halo. In Abhéngigkeit der
verwendeten Wellenldnge kann der Unterschied fiir die Peakbreite etwa den Faktor
zwei bis drei betragen, wéhrend es im longitudinalen Halo bis zu vier (und mehr)
Groflenordnungen sind.

Dabei wird insbesondere fiir die Anregung mit infrarotem Licht fiir CsO:GaAs ein
langerer Puls beobachtet, der das maximale apparative Auflésungsverméogen einer
halben HF-Periode iibersteigt, sodass es zur Uberlagerung der hin- und riicklaufenden
Signale kommt. Aufgrund des geringen Absorptionskoeffizienten bei der verwen-
deten Wellenlénge kénnen Photonen tiefer in den dicken Bulk-Kristall eindringen
(a~1(800nm) = 1300nm). Dies erméglicht somit auch tieferliegenden Elektronen
die Photoemission durch Diffusion, was eine langsame Pulsantwort zur Folge hat. Im
Gegensatz dazu gilt fiir die Anregung von GaAs mit 400 nm, dass Photonen weniger
tief eindringen kénnen (a~!(400nm) = 15nm), sodass die Anregung oberflichennah
und nahezu in der Bandbiegungszone (dppr ~10nm bis 20 nm) des hoch-dotierten
Kristalls stattfindet. Da aufgrund des elektrischen Feldes in der BBR Elektronen
zusétzlich beschleunigt werden, verkiirzt dies die Zeitantwort fiir die NEA-Kathode
erheblich. Insgesamt ermoglicht die Anregung mit hohen Photonenenergien somit
schnellere Emissionszeiten auf dem Niveau der Thermalisierungzeit, wobei sich
der Anteil des longitudinalen Halos aus den wenigen tieferliegenden Elektronen
zusammensetzt. Die Emission spinpolarisierbarer Elektronen ist hierbei allerdings
nicht gegeben.

Aufgrund der erwdhnten Vakuumprobleme der GaAs-Préaparationskammer und
der damit einhergehenden kurzen Vakuumlebensdauer der Kathode von ca. 30 h muss
davon ausgegangen werden, dass wihrend der Zeitmessungen keine NEA-Bedingung
erreicht wurde [48]. Nachfolgende Messungen bestétigten den gezeigten Verlauf fiir
sehr niedrige QE in der GréSenordnung Q Egoonm ~ 1076 % [122]. Die Daten kénnen
den theoretischen Verlauf des etablierten Diffusionsmodells [70], [20] erkldren, sobald
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5 Messung der Zeitantwort

dieses um einen zusatzlichen Boltzmann-Faktor ergénzt wird, der eine leicht positive
Elektronenaffinitdt (x ~ 100meV) in der Beschreibung der Kathode einschliefit
(vgl. [46]). Der wahre longitudinale Halo unter einer echten NEA-Bedingung ist
somit signifikant gréfler als in Abbildung 5.15 angegeben, wodurch von einem noch
grofferem Unterschied zu KoCsSb ausgegangen werden kann.

Zusammengefasst ldsst sich aus den Zeitmessungen schlieflen, dass Beitridge der
Photoemission zum ungewollten Strahl in einem Elektronenbeschleuniger erheblich
reduziert werden, indem entweder CsO:GaAs mit blauem Licht oder eine PEA-
Photokathode wie K9CsSb verwendet wird.
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6.1 Fazit

Photoemissionsquellen an zukiinftigen Elektronenbeschleunigern werden darauf aus-
gerichtet, einen hochbrillanten Elektronenstrahl zu erzeugen. Dies ermoglicht unter
anderem den Betrieb von FELSs der neuesten Generation oder Prézisionsexperimente
der Teilchenphysik bei sehr hohen Luminosititen. Dabei werden wie bei MESA
mittlere Strome von 10 mA sowie Emittanzen von € < 1pm angestrebt. Neben einer
hohen QE und kleiner intrinsischen Emittanz wird von den verwendeten Photoka-
thoden weiterhin eine hohe Robustheit z.B. gegeniiber der Lasererwérmung oder
Restgasen in der Quellenkammer gefordert, um lange Strahlzeiten zu garantieren.
FEine angemessene Austrittsarbeit ermdoglicht die Verwendung von Laserlicht im
sichtbaren elektromagnetischen Spektrum sowie hohen elektrischen Feldstédrken in
der Elektronenquelle. Des Weiteren muss die Impulsantwortfunktion der Kathode
der meist wenigen Pikosekunden langen longitudinalen Akzeptanz des Beschleunigers
geniigen, wobei dies insbesondere fiir (S)RF-Photoemissionsquellen gilt, da hier
iiblicherweise auf nachfolgende Chopper/Buncher-Systeme verzichtet wird. Obwohl
die Emission spin-polarisierter Elektronen (voraussichtlich) nicht erméglicht wird,
bietet sich insbesondere die Bi-Alkali-Antimonid-Verbindung KoCsSb als mogliche
Photokathode fiir Hochstrombeschleuniger an, da sie verspricht, die Forderungen an
die aufgezdhlten Kenngroflen erfiillen zu kénnen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde K2CsSb hinsichtlich des Herstellungsprozesses
und der Vermessung wichtiger beschleunigertechnischer Kenngroien wie QE, Lebens-
dauer, Austrittsarbeit, spektrale sowie temporale Antwort untersucht. Erstmalig
konnte dabei die Impulsantwort der Kathode mit einer hohen Zeitauflésung und
einem hohen Dynamikbereich gemessen werden.

Dazu wurden mehrere Kathoden nach der Methode der sequentiellen Deposition
von Antimon sowie der Alkalimetalle Kalium und Césium in einem PVD-Verfahren
hergestellt. Im derzeitigen Zustand der KoCsSb-Anlage wurden QE-Werte von bis zu
QFE404nm = 20 % bzw. QFs532nm = 9 % erreicht. Obgleich dieses Ergebnis Bestwerten
in der Literatur entspricht, ist die Reproduzierbarkeit einer hohen QE durch die
Herstellungsmethode sowie die verwendeten AlfaSources als Metallquellen begrenzt.

Zur Bestimmung weiterer Eigenschaften wurde eine Analysekammer in Betrieb ge-
nommen. Da der Hochstrombetrieb hohe Laserleistungen verlangt, wurde die dadurch
auftretende Erwdrmung der Kathode und die Auswirkungen auf die Lebensdauer
untersucht. Werden vergleichbare thermische Figenschaften des experimentellen
Aufbaus an der Elektronenquelle von MESA angenommen, so muss ab Laserleistun-
gen von etwa 400 mW mit einer Lebensdauer der Kathode von nur noch wenigen

135



6 Fazit und Ausblick

Stunden ausgegangen werden. Gegeniiber einer CsO:GaAs-Kathode kann allerdings
eine signifikant héhere Robustheit von KoCsSb bestétigt werden, sowohl im Hinblick
auf die Vakuumlebensdauer als auch auf die Lebensdauer unter Lasererwidrmung.

Weiterhin wurde im Rahmen dieser Arbeit die Austrittsarbeit von KoCsSb
bestimmt. Hierbei konnte einerseits die photoelektrische Austrittsarbeit durch
eine Spektralananalyse mit einer maximalen Wellenldnge von A = 650nm zu
PP = 1,9eV ermittelt werden. Anderseits ermoglichte die Verwendung einer UHV-
Kelvin-Sonde die Bestimmung der thermischen Austrittsarbeit zu ®herm = 2,17 €V.
Eine Profilmessung entlang des 10 mm groflen Kathodendurchmessers lasst auf ein
relativ gleichméfiges Niveau der Austrittsarbeit mit Abweichungen von etwa 50 meV
schlieflen. Zudem konnte durch die Lasererwdrmung mit Leistungen von bis zu 1,4 W
eine Austrittsarbeitserhohung um +1,8eV sowie ein dazu korrelierter QE-Abfall
beobachtet werden.

Mit Hilfe einer zeitspektroskopischen Untersuchung, die auf einer HF-Streak-
Methode basiert, konnte die Impulsantwort von KoCsSb bei Anregung mit Licht
einer Wellenldnge von 400 nm vermessen werden. Dabei konnte erstmals mit hoher
Zeitauflosung die FWHM-Pulsbreite zu < 2 ps sowie der longitudinale Halo auf einem
Niveau von 10™% bis 107¢ im Vergleich zum Intensititsmaximum gemessen werden.
Fiir den Beschleunigerbetrieb stellen die Ergebnisse im Hinblick auf die Reduzierung
der Beitrdge aus der Photoemission zum ,unwanted beam* klar, dass eine PEA-
Kathode wie KoCsSb einer NEA-Kathode wie CsO:GaAs pragnant iiberlegen ist.

Werden die Resultate dieser Arbeit sowie Emittanzmessungen aus der Literatur
zusammenfassend betrachtet, erweist sich KoCsSb fiir Hochstromanwendungen
mit brillanten Elektronenstrahlen aufgrund der hohen QE (fiir blaue und griine
Laser), hohen Robustheit, sowie im besonderen Mafle schnellen Zeitantwort mit
einem geringem longitudinalen Halo als geeignete Photokathode. Letztgenannte
Figenschaft macht KoCsSb auflerdem interessant fiir UED-Anwendungen.

6.2 Ausblick

Fiir den Einsatz in MESA erscheint es vor allem wichtig, die Reproduzierbarkeit
der KoCsSh-Anlage zu optimieren, um fiir den 10 mA-Betrieb die verléssliche Pro-
duktion von Photokathoden mit hohen QE-Werten garantieren zu koénnen. Uberdies
sollte in einem néchsten Optimierungsschritt die thermische Leitfahigkeit des Katho-
denhalterungssystems in der Elektronenquelle verbessert werden, um der Kathode
bessere Kithlungsmoglichkeiten zu geben und somit die Lebensdauer zu verlangern.
Die in Kapitel 3.4.4 bzw. Kapitel 4.2.3 dargelegten Verbesserungsvorschlage bilden
hierfiir eine Grundlage. Da die Anforderungen an die QE sowie die Laserleistung
im 1 mA-Betrieb von MESA um den Faktor 10 geringer sind, kann der derzeitige
Zustand der KoCsSb-Anlage als ausreichend betrachtet werden.

Zukiinftig konnen an der PKAT Impulsantwortmessungen einer KoCsSb-Photoka-
thode mit hoher QE wiederholt werden. Zusétzlich ergibt sich die Moglichkeit
einer zeitaufgelosten Messung des Spin-Polarisationsgrades (falls vorhanden), da die
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PKAT hierfiir mit einem Wien-Filter zur transversalen Spindrehung sowie einem
Mottdetektor zur Asymmetriemessung ausgestattet ist.

Abseits der Einsatzmoglichkeit in einer Photoemissionsquelle fiir Elektronen-
beschleuniger bieten sich diinne Photokathoden wie KyCsSb auch fiir UED-
Experimente an. Am Helmholtz-Institut Mainz (HIM) wird zur Zeit das Projekt
SUED (Spin-polarisierte ultraschnelle Elektronendiffraktion) vorbereitet. Ziel dieser
Machbarkeitsstudie ist die Erzeugung von (spin-polarisierten) Femtosekunden langen
Elektronenpulsen hoher Bunchlandung im 1 MV-Bereich. Zur Erzeugung der HV
wird ein Generator eingesetzt, der galvanisch von der Strahlfithrung getrennt ist
und iiber eine Gasturbine mit Strom versorgt wird. Diese kann energieeffizient
mit komprimiertem Stickstoff betrieben werden. Eine Photokathode wie KoCsSb
ermoglicht die Erzeugung Halo-freier, Pikosekunden langer Pulse, wie im Rahmen
dieser Arbeit gezeigt wurde. Wird nach der Elektronenquelle ein System aus ei-
ner Buncherkavitéit, welche eine Geschwindigkeitsmodulation der Bunche erzeugt,
und einer Laufstrecke (Drift) eingesetzt, so konnen diese Pulse auf die gewtinschte
Zeitstruktur komprimiert werden. Aufgrund der langen Lebensdauer kann KoCsSb
dabei auf SUED vorbereitende Experimente zur Inbetriebnahme der Strahlfithrung
bzw. fiir normale ultraschnelle Elektronendiffraktion (NORD) dienen.
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