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1. Einleitunij

l:ine Teilgruppe der Eorschungsgruppe l; 41 beim Deutschen

Elektronen Synchrotron (DESY) beschäftigt sich mit l'hoto-

elektronenspektroskopie Experimenten an kondensierten (lasen.

Zur Anregung der Thotoelektroneii wird dabei die Synchro-

tronstrahlung von DORIS verwendet. lüSo gelang es,

Photoelektronen aus festen Edelgasen nachzuweisen, die mit

einer Kombination von der Synchrotronstrahlung und einem

Stickstofflaser erzeugt wurden (.Sa 80). Die Idee dabei ist es,

gebundene elektronische Zustünde (Lxzitonen) in Festkörpern

mit der Synchrotronstrahlung anzuregen und diese mit einem

l.aserpuls zu ionisieren.

Bei diesen Experimenten wird ein Energieanttlysator verwendet,

der anderen Anforderungen als die üblichen Energieanalysa-

toren für Photoelektronenspektroskopie genügen muß. Ursache

dafür ist die Lichtquelle. Nornalerweise wird in der Photo-

elektronenspektroskopie eine "kontinuierliche" Lichtquelle

z. B. eine lle-l.ampe oder gepulste Synchrotronstrahlung mit

sehr hoher Repetitionsfrequenz (too MHz), d. h. niedriger

Pulsleistung, verwendet. Mit den) Energieanalysator werden dann

einzelne Elektronen nachgewiesen« die in das vorgewählte

Energiefenster fallen, d. h. jeder Puls am Ausgang des

Detektors entspricht genau einen Elektron. Dies gilt nicht,

wenn die Zahl der nachgewiesenen Elektronen pro Sekunde in die

Größenordnung der Repetitionsfrequenz der Lichtquelle kommt.

Dann wird es abglich, daß pro Puls der Lichtquelle mehr als
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ein tlektron nachgewiesen wird (solange die l'ulsduuer kürzer

als die Zeitiiuf lösung des Detektors ist (ca. < lo nsec)). In

der vorliegenden Arbeit wurde ein Stickstoffloser mit einer

Itepetitionsfrequenz von nur 80 Hz bei einer l'ulsdauer von

4 nscc verwendet, der etwa lo l'hotonen/l'uls auf die

l'robcnoberflüche scliießt. Im lixperiment zeigte sich, daß

der Laser z. B. aus einer Aluminiunoherflüche ca. looo

i:iektronen/l'uls emittiert. In solch einem ex t reuen lall einer

Lichtquelle Iiolier l'ulsleistung wird man mit einem

herkömmlichen Detektor prinzipiell eine konstante Za'hlrate -

im vorliegenden l;all 80 Uz - nachweisen, die der

Repetitionsfrequenz des Lasers entspricht. Ziel dagegen ist

es, die Zahl der Llektronen als Tunktion ihrer kinetischen

linergie zu bestimmen. Das bedeutet in diesem Fall, daß die

Ladung pro Puls als Funktion der kinetischen Lnergie bestimmt

werden muß. Dies hat insbesondere Konsequenzen für den

verwendeten Kiektronenvervielfacher und die Nachweiselektronik,

Ziel der vorliegenden Arbeit war es, die Eigenschaften und

Brauchbarkeit einer solchen Anordnung zu untersuchen und

Tcstmessungen mit einen N, - Laser an einer Reihe von sehr

verschiedenen l-'estkörpern durchzuführen.

Ausgangspunkt für diese Experimente waren Beobachtungen, die

bei den oben erwähnten Messungen nit Synchrotronstrahlung und

Laser an kondensierten Käsen gemacht wurden, z. B. ging man

hei der Hahl des Substratnaterials für die festen Gase von

der Überlegung aus, dali Aluminium bei der l'hotonenenergie

des Lasers von 3.7 cV eine sehr hohe lieflexivitat hat (ca.

-3-

95 - 99 U i und daher wenig Laserlicht absorbieren sollte. Ob-

wohl aucli die Aus t r i t t s a rbe i t von A l u m i n i u m mit 4 . 25 eV (CL 78)

deut l ich größer ist als die l'hotonenenergie wurde ein sehr

hoher Untergrund an l 'hotoelektronen, die der Laser erzeugte,

in den Messungen beobachtet. Line Frage war nun, welcher

phys ika l i sche Mechanismus für diese lilektronen verantwort l ich

ist, und oh Material ien gefunden werden können, die weniger

Untergrundelcktronen beitragen.

Der Test des Lnergieanalysators kann dementsprechend in zwei

t iereiche aufge te i l t werden:

a) Untersuchung der Kombination Analysa tor /Nachweise lek t ron ik

b) Untersuchung der l 'hotoelektronen, die nit einem N^ - Laser

aus verschiedenen Materialien emittiert werden.

Die Beschreibungen der elektronischen Anordnungen, sowie der

wicht igs ten Bausteine des Lxperincntes s ind in K a p i t e l 3

zusammengestel l t . In Kapitel 4 werden die Meßergcbnisse für

Aluminium, Gold, Wolfram, Silizium und Kal iumjodid diskut ier t .

In folgenden Kapi te l 2 sind die wicht igs ten Grundlagen für

diese Arbeit zusammengeste l l t .
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2. Grundlage»

In diesen Kapitel sind die für das weitere Verständnis der

Arlicit wichtigsten Grundlagen der Photoelektronenspektroskopie

zusanmengestell t. liesweiteren wird ausgeführt, wie eine

Energieverteiluniiskurve gemessen wird und welche l'otential-

sclienata den Anordnungen lu Crunde liegen.

2.l Vorbemerkung

In dieser Arbeit wirü die kinetische Energie von Photoelektro-

nen mit Hilfe von Gegenspannungsnessungen bestimmt. Dabei wird

die Probe mit l'hotonen einer festen Wellenlänge (X - 337 n»)

bestrahlt und die Zahl der emittierten Elektronen als Funktion

einer Retardierungsspannung bestimmt. Die Differenzierung der

Gegenspannungskurve ergibt die Energieverteilung der l'hoto-

elektronen {littC linergy Distribution Curve) ( z. U. Sa 73).

1.1 Dreistufenhild der Photoemission

Der photoelektrische Effekt, der auf der Wechselwirkung

zwischen lilektroncn und l'hotonen beruht, wird seit einigen

Jahren intensiv zur Untersuchung der elektronischen Struktur

von Atomen, Molekülen und Festkörpern (Si b9, Kr Ho, CL78)

ausgenutzt. Zur Interpretation der Meßergebnisse an

Festkörpern wird häufig das Dreistufen-Modell von lierglund

-S-

und Spiccr (US 64) verwendet. In diesem wird der

Photoemissionsprozeß aufgespalten in:

1. Durch die Absorption von Photonen werden Elektronen in

energetisch höhere Zustünde angeregt,

2. Die Elektronen bewegen sich zur Oberfläche des

Festkörpers und unterliegen dabei Streuprozessen mit

Elektronen, l'hononen, Stürstellen, Korngrenzen usw.,

3. Die Elektronen haben die Oberfläche erreicht. Ist dort

ihre Energie bezüglich des Perniniveaus größer als die

Austrittsarbeit und ihre Impulskonponente senkrecht zur

Oberfläche groß genug, die Grenzschicht zu durchlaufen, so

gelangen sie ins Vakuum.

Eine ausführliche Beschreibung dieses Modells findet man z. B.

in dem Buch von Cardona und Ley (CL 78).

2.3 Zwei-Photonen-PhotDemission

Fokussiert nan einen N, - Laser auf eine Aluminiumflache, so

beobachtet nan Photoelektronun. Hie in der Einleitung ausge-

führt, ist die Photonenenergie geringer als die Austritts-

arbeit des Metalls. Die Verwendung einer Lichtquelle mit einer

so hohen Spitzenleistung (£>7So kW) legt die Vermutung von

Mehr-Photonen-Photoemission nahe.
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liine Zwei-Photonen-Photoenission kann man sich wie in Abb. 2.1

vors te l len .

,-* - _ - - ,

hv

- - - *

*-.

1 mm
Alumnutn //,

Vakuumraveou

Abb . 2 .1 Schematiche Darstel lung der Verhä l tn i s se bei der

Zwei-Photonen-Photoemission

- Durch die Absorption eines Photons werden Elektronen von

Grundzustand 4^ in energetisch höhere Zwischenzust f lndc ^

angeregt.

- Von den Zwischenzustilnden *,,, können die Elektronen durch

Absorpt ion eines zweiten Photons in den l indzustand 4>.

übersehen, und f a l l s dieser l.ndiustand energetisch über deu

Vakuumniveau l iegt , den Festkörper verlassen.

In der vo r ) icf undun A r b e i t unrdcn haup t säch l i ch Me ta l l e

untersucht . In diesen Fall kann man davon ausgehen, daß

zunächst ein Übergang von Elektronen nahe den Ferniniveau

des Metal ls in Leitungsbandzustände erfolgt , und dann diese

Elekt ronen in noch höhere Leitungsbänder angeregt werden.

Ist die doppelte l'hotonenenergie l liv > 4 , wobei 41 die

Aus t r i t t sa rbe i t des Metal ls ist, können die Elektronen die

Probe mi t der k ine t i schen Energie j , L hv - verlassen.
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Virtuellc Zwischenzust.lntle wie z. U. Zustünde in Banülücken

werden dabei keine Rolle spielen, da der oben beschriebene

Zwei-Photonen-Prozeß resonnnt abläuft. Diese Annahme wird

von Rudolf (Uu Ho) bestätigt, der in ähnlichen Experimenten

mit einem Parbstofflaser die Photoemission von Nickel

untersucht hat.

Bet rach te t iniin i^n I so la to ren , die e i n e EaiuUüt jkc |

3.7 eV haben, dann gibt es keine reellen Zus tände des

Festkörpers für die Absorpt ion des ersten Photons. Deshalb

müssen v i r tue l le Zwischenzuständc angenommen werden, wenn

Zwei-Photonen-Photocmiss ion beobachtet w i r d .

Es gibt natürlich eine große Zahl von Möglichkeiten die

Zwei-Photonen-Photoemission zu deuten. So können z. B. nicht

nur Leitungsbandzustilndc eine Holle spielen, sondern auch

elektronische Zustünde an Oberflächen und Grenzschichten. Da

bei den hier beschriebenen Experimenten Mate r ia l i en mit nicht

speziell gereinigten Oberflächen getestet werden sollten,

wird darauf verzichtet, die elektronischen Zustände die bei

der Zwei-Photonen-Photoemission beteiligt sind, näher zu

charakterisieren.

2.4 Wie entsteht eine EDC ?

Der l inergieanalysutor l i e fert eine Strom-Spannungs-Kurve

ähnlich wie in Abb. 2 .2 , die als Gegenspannungskurve
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bczeichnct wird. Durch Differenzieren dieser Kurve kann die

Uncrgievcrteilung der Photoelektronen ermittelt werden. Line

Erniedrigung der Gegenspannung un al̂  von U, auf U^ + AU2

bewirkt eine Zunahme des Strones von I (Û  ) auf I (11̂  * AU,).

Der Strom nimnt deshalb zu, weil neben den Elektronen die

gegen U, anlaufen können, d.h. deren Energie größer als ein

Grenzwert 11 ist, nuch zusätzlich Elektronen mit Energien aus

den Intervall \... * E » l,, -e^l), den Detektor erreichen können.
U2 2 2

AI - I(U2 +411.) - 1(1»,) ist proportional der Anzahl der
Jl

Elektronen dieses Intervalls. Dann ist aber auch — - f (U> ) 'v
JI2

N ( E ) , wenn N(E) die linergieverteilung der Elekt ronen bei einer

festen Photonenencrgie ist. üie Energieauf lösung des Analysa-

tors, der in Kap i t e l 3.4 genauer beschrieben wird , ist &E <

o.S eV. Diese Abschätzung beruht auf der Halbwertsbrei te der

schllrfsten beobachteten St rukturen in den Energievertei lungs-

kurven.

In

Al

u-

Alib. 2.2 Zusamnenliany zwischen Strom-Spanmingskurven und der

1-nerp icvertci lung der Photoelcktroncn; l l'liotostroio,

U, |{e t »rd i erungs Spannung
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2.5 Potenttalschema der Anordnung

Für die Auswertung der Energieverteilungsmessungen (EDC) ist

es notwendig, das Potentialschema der Probe bzgl. des Analysa-

tors zu kennen (Abb. 2.3). Der Analysator und die Probe sind

über Erde leitend miteinander verbunden, so daß sieb bei

Metallen und Halbleitern durch Verschieben von Ladungen die

Ferminiveaus angleichen. Bei Halbleitern kann man zunächst

vereinfachend annehmen, daß das Fer»iniveau in der Mitte der

linergielücke zwischen Valenzbandoberkante und Leitungsband-

boden liegt. Bei Isolatoren gleichen sich die Vakuunniveaus

von l'robe und Analysator an (Sc 7S).

Der Analysator nißt die kinetische Energie bzgl. seines

Vakuunniveaus (= E,. ). Die kinetische Energie der Photo-

elektronen bzgl, des Vakuumniveaus der Probe ( = E, . ) muß

bei den Metallen und Halbleitern noch um die Differenz der

Austrittsarbeiten A4 = +p- K korrigiert werden.

Die Retardierungsspannungen U| und U, (vgl. Abb. 3.6) verschie-

ben die Ferminiveaus von Analysator und Probe gegeneinander.

Dabei erfüllt U eine Ahschneidefunktion in dem Sinne, daß

Elektronen »it einer kinetischen Energie Ekin * -eU(, U, * 0 V,

abgestoßen werden. Für U^o V entsteht eine zusätzliche Be-

schleunigungsspannung (Vßl. 3.4). Die Rctardierungsspannung U

an den Gittern G2 und G3 führen die "Feinanalyse" durch. In

unseren Fall wurden alle Kurven in Schritten mit AU - o.l V
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(•cmessen. Ute tnerßieanalyse ist für die lledingune U, < U.

definiert . Für U, > IL werden lilektronen sclion von den ersten

Ui t te r re tardier t , die mit t leren beschleunigen nur noch die

h lek t ronen , die das erste G i t t e r passiert haben. Diese

l 'otentialverhaeltnisse erlauben n a t ü r l i c h keine linergic-

anal/se.

Insgesamt ergeben sich für die weiteren Untersuchungen

folgende wichtige Beziehungen:

li';,.. < 2hv - lii;

b :- max

'kin -km

dabei ist lit die Hnergie für den Photoeroissionseinsatz, d. h.

bei Metal len li E = *» , und bei Halb le i tern und Isolatoren l^ =

L * ta Bit l̂  t i lektronenaffinitüt.
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3. Aufhau der Experimente

•

Die Ausführungen in diesen Kupi te l beschreiben den pr inz i -

piel len A u f b a u des Experimentes, gehen eine kurze E i n f ü h r u n g

in die l- 'unktionsweise eines St ickstoff lasers , nennen die

wichtigsten Daten dieses Lasers, schildern den A u f b a u des

Energieanalysa tors und beschreiben die I M l.xperiment

verwendeten elektronischen Schaltungen.

3.l Vorbemerkung

l:0r l ' l iotoelektronenspektroskopie an i-estkörpern benötigt

man i. a. ( I l t rahochvakuum (»10" Torr) um saubpre

Oberflächen zu untersuchen, liin Ziel der Experimente in der

vorliegenden A r b e i t w a r es, Subst ra tmater ia l ien mit günstigen

Eigenscha f t en für das in der Einle i tung beschriebene Zwei -

I 'hotoiien-Experiment an kondensierten Gasen zu f inden . Deswegen

wurden die Experimente an normalen, d. h. nicht im Illtrahoch-

vakuum gereinigten Oberf lüchen di ircl igefUlir t . Für den

betrieb des offenen Multipliers im Analysator war gutes Vakuum

notig. Die Experimente wurden in der Ul t rahochvakuum-

P r oben kämme r des Honormi-Experimentes bei l lasylah au Deutschen

Elektronen Synchrotron (DESY) durchgeführt . Damit stand ein

komplettes Ul t rahochvakuum-Systen zur V e r f ü g u n g « mi t einer

Turhomolekularpumpe für das Vorvakuum, einer lonen-Getter-

Pumpe sowie e iner Titan-Sublimations-Pumpe. Damit wurde in der
_u

vi tongedichteten Apparatur ein Druck von ca. 5*10 Torr
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ohne Ausheizen erreicht.

3.2̂  Prinzipieller Aufhau

Die Abbildungen 3.1 und 3.2 zeigen den prinzipiellen Aufbau

des Experimentes. Das von einem Stickstofflaser stammende

Licht wird Über ein Spiegelsystcn und eine Quarz-Sammellinse

durch ein Glasfenster in der l'rohenkammer auf die Probe

fokussiert. Zur Justierung des Laserstrahls war ein

Papierstreifen nit auf den Probenrad montiert. Die Proben, die

auf dem in Abbildung 3.3 gezeigten Probenrad montiert waren,

konnten mittels einer Drehdurchführung um den Mittelpunkt des

Probenrades verdreht werden. lauit sich die Proben nicht

aufladen, waren sie elektrisch geerdet. Der Analysator konnte

um den Mittelpunkt der Probenkamner bewegt werden und so in

seinem Winkel relativ zur Probennormalen verändert werden.

Die Pulse des Energieanalysators wurden von einer schnellen

Nachweiselektronik verarbeitet (siehe Abschnitt 3.S). Eine

Verbindung zum Rechnersysten des Masylab ermöglichte die

Daten dort zu speichern und später weiterzuverarbeiten.
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3.3 Her S t i c k s t o f f l a s e r

5.3.1 All i>eaeine^ Beschreibung

Im molkularea Stickstoff sind zwei verschiedene Laserüber-

gänge mögl ich . Im sogenannten 1. positiven Band kann der

Übergang von U H .i-
A l mit einer Wellenlänge von l.o4H \aa

zum Lasen angeregt werden. Hie hier wichtige Emission findet

in 2. positiven Band zwischen C n und B n, bei einer
II ff

Wellenlänge von 337.1 nn statt, das einer Photonenenergie von

3.7 eV entspricht (vgl, Abb. 3.4). Dieser Übergang wurde zum

ersten Mal von II. G. lleard im Jahre 1963 beobachtet (Ba 78).

Jf**

T'

Abb. 3.4 Termschema des N

oit Laserübergüncen (KM 6V)

Uie Lebensdauer für die spontanen Emissionen der beiden am

Laserühergang beteiligten Niveaus liegen bei 4o ns fUr das

obere (es ist nur metastabil bzgl. den Grundzustand, nicht

bzgl. B n ), und S bis 8 ps für das untere Niveau. Das

bedeutet, die Uesetzungsinversion muß innerhalb eines

Zeitintervalls aufgebaut werden, das kürzer als die

VAKUUM -

PUMPEN -

SYSTEM

LASE/l
EANAIYSATOR

PRCUEH-
KAMMER

PftOBENftAD

Abb. 3.1 l ' r inz ip ie l l e r Auf lu iu des Lxperiiiientes
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Aldi. 3.2 l ' robenkammer (PIC) und l.aser (L) mit üpiegelsysten (S)

I'M rhotoinul t ipl ier

Abb. 3.3 l'robenrad; im Vordergrund rechts Goldspiegel, l

daneben W- um' KiiCl-l'rohen. an linken liildrand Si-l'robe

-15-

natllrliche Lebensdauer des oberen Niveaus ist.

Die Anregung der N-,-fblekflle erfolgt durch eine llochspannungs

entladunß. Wie oben gezeigt, muß diese sehr schnell sein. Die

Schaltung in Abb. 3.S genügt dieser Anforderung, ts handelt

sich dabei un einen Ülumlein-llochspannungs-generator. i;ine

genauere lieschreibung dieser Schaltung findet man bei (Fi 76).

JL

L

Abb. 3.5 l'rinzipskizze der Schaltung eines N» - Lasers.

C und C, sind Bandleiter, L ist eine Drossel zum Aufladen von

C , T ist das Thyratron

Bein Zttnden des Thyratrons T liegt die gesamte Ausgangsspan-

nung des Illunlein-Generators über dem Laserrohr. Diese kann

sich nicht schnell genug Über die Drossel L ausgleichen und

fithrt daher zu einer Gasentladung im Laserrohr. Durch die bei

der Townsend-l:ntladung entstehenden lilektronenkaskaden werden

die Stickstoffnolekille durch direkte Stöße angeregt, und es

entsteht eine Besetzungs'inversion.
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ilic T u t z e i t nach jede» Knt ladungs impuls e rk l i l r t s i ch durch

Rckonbinat io i i sprozesse innerha lb des Gasmediums und an den

N.'inden des Int l iu lui t - .hrcl i res . Sie lict r.'igt e i n i g e 'U l l i si-kuii-

den und setzt deshalb eine obere Grenze von e in igen hunder t

Her tz für d ie Pulsfolge- bzw. Repe t i t i ons f r equenz fest (KM 69)

Diese hängt somit von ( insdurchf luß und auch von der Ladeze i t

•it . , und ist durch diese Parameter hec.rcnzt. Bei höheren

Itepetitions frequcnzcn nimmt die Inpulsleistung ab. Näheres

siehe (Pi 76).

Der Stickstofflaser erzeugt Licht, dessen Kohärenz-

eigenschaften in Vergleich zu anderen Lasern sehr schlecht

sind (Divergenz 2 nrad x 5 rorad (La 7 7 ) ) . Jedes spontan

emit t ier te Photon, für dessen überlang eine Inversion

besteht und dessen Richtung nicht aus der Inversionszonc

f u h r t , e r füh r t eine sehr hohe Vers tärkung. Dies führ t zu

großen Schenkungen in der Photonensta t is t ik {Ha 78).

3. 3.2 I j in ige Daten zum St icks toff laser

Verwendet wurde ein N, - Laser der F i rma Lamda-Phys ik . Dessen

Pulse hiiben eine l lalbwertsbrei te von » 4 nsec. Im Lxperiment

wurde er betr ieben mit 12.S KV Hochspannung, So - loo Torr

Arbei t sdruck N , , 4ol N2«-l)urchfluß und einer Kepeti t ions-

frequcnz von 80 Uz. Bei diesen Werten erreicht er laut

Betr iebsanlei tung eine Ausgangsleistung von ungefähr 75o KW

-17-

(La 77). Die "heiße" Zone des Laserfleck auf der Probe hat

eine Grüße von etwa 1 mn . Dies wurde aus der Breite der

abgeschossenen Aluminium- bzw. Goldschicht abgeschätzt (vgl

Anhang).

3.4 per linerpieanalysator

In der normalen Photoelektronenspektroskopie entspricht jeder

VOM linergieanalysator registrierte Puls einen Elektron. Die

Zlihlrate entspricht der Anzahl der klektronen und ist eine

Funktion der kinetischen Energie der Elektronen und der

Wellenlänge des eingestrahlten Lichtes. In der vorliegenden

Arbeit wurde als Lichtquelle ein gepulster Laser Bit sehr

hoher Pulsleistung, aber niedriger Repetitionsfrequenz

verwendet. In diesen Fall ist die Zahl der Pulse konstant und

entspricht der Fepetitionsfrequenz. Dafür ändert sich die

Ladung pro Puls mit der kinetischen linergie der Elektronen,

d. h. die FlHche unter dem Puls. Deshalb kann kein Detektor

verwendet werden, der nur ja/nein-Signale verarbeiten kann,

wie z. B. ein Channeltron, sondern nur einer, der bei

konstanter Zühlrate Analog-Signale verarbeiten kann.

KoBnerziell gibt es einen derartigen Analysator nicht. Aus

diesen Grund wurde der im folgenden beschriebene

1-nergieanalysator aufgebaut.

Der Lnergieanalysator besteht aus einem Multiplier und vier

Nickel-Netzen, die als Ketardierungsgitter, kurz Gitter,
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dienen. Der Aufbau und die Anordnung der (Httcr ergehen sich

aus den Abbi ldungen 3.6 - 3.8. liinc solche Anordnung einer 4-

Ci t t e r -Opt ik zur l inergieanalyse von Elektronen ist se i t langem

bekann t . Z. H. werden Auger- l i lekt roncn m i t solch einer

Anordnung in kommerz ie l l en I.M:D-Apparaturen (Low linergy

lUcctron Dif f r n c t i o n ) anlys ier t . Die linergieaunösung dieser

Analysatoreu liegt bei etwa einigen o.l eV bis ca. 2 eV. Der

entscheidende Unterschied des hier beschriebenen A n a l y s a t o r s

liegt in der Vers tä rkung der Elektronen, nachdem sie die vier

Gi t ter durchlaufen haben, mit einem offenen Mul t in l i e r und

einer aufwendigen Nachweise lek t ron ik .

Hei dem M u l t i p l i c r handelt es sich um einen offenen

hochvers tJ i rkcndeu 2o-Stufcn-l : lektronenverviel facher der l ;irna

Johnston l.aborations , USA, Modell MM- 2. Ü i e Vers tä rkung

betrug e twa 10 bei 4. B kV Betriebsspannung.

**«j;

02 G3 Gi.

GITTER MULT1PL1ER MM-2

Abb. 3.6 A u f b a u des I;nergieanalysators, bestehend aus offene«

Mul t i p l i e r MM-2, und Retardierungsgi t tern (11 - G4 mit

zugehöriger Schaltung für U und U 2

-iöa-

Abb. 3.7 hnerßieanalysator mit llaltcrung

Abb. 3.8 Ketardierungsgi t ter mit Absch i rmung
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l;i» e in t re f fendes Llekt ron kann durch die G i t t e r , je nach de»

welche Spannung an l ieg t , beschleunig t oder abgebremst werden.

iNiich Durch lau fen der Hi t l e r t r i f f t es auf die I. Dynode des

M u l t i p l i e r s und e rzeug t dort SekundJire lekt ronen. Diese werden

in den 2o Stufen des Mul t ip l ie r s l inear vers tärk t und

erzeugen fiuf der Anode einen Ladungsinpuls . Diese Lndung an

der Anode des Mul t i p l i e r s ist proport ional zur Z a h l der

e in t ref fenden l i lcktroncn.

3.5 Nacl iweise lek t ronik

Bei der oben beschriebenen Anordnung ließt die Anode auf

positiver Hochspannung. Deshalb wird zum Auskoppeln des

Ladungsimpulses, der an der Anode anliegt, ein RC-fil ied wie in

Abb. 3.9 angeschloßen. Dabei ist der Kondensator so bemeßen,

daß er einen scharfen* nöglichst hoben Impuls ohne Nach-

schwingen für den N, - Laser l i e f e r t . Mit R. w i r d die Anode

auf das Potent ia l der 2o. Dynodc gelegt, außerdem dient K.

zur tntladung des Kondensators. R, bringt die 1. Dynode auf

*2oo V, dani t diese die Llektrouen, die das Ne t z sys t ew

passiert haben, anz ieh t .

-20-
100 p F

E.-ANAtYSATOR HOCHSPG-ANSCH.. RC - GLIED

Abb. 3.9 RC-Glied und Ilochspannungsanschluß des

linergieanalysators

Ahl>. 3.10 a) Typischer Ladungspuls h i n t e r den RC-Glied (Abb. 3.9)

Skala : 1 kle ines Käs tchen entspr icht lonsec

hor izonta l und lo mV ver t ikal

h) DPI ein Maß für die elektr ischen Störungen

durch den Laser zu bekommen, wurde für dieses

H i l d der Lasers t rah l abgedeckt. Die Skala

entspricht dor in Abb. a)
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Zunilchst kann man sich den Puls auf einem Speicheroszil loskop

anschauen und die W i r k u n g von verschiedenen Ci tterspannungen

beobachten, tabei wird der Spannungsabfal l an einen So-n

IVidcrstand gemessen (vg l . Abt) . 3. lo j . Um ein re la t ives Maß

für die Zal i l der 1-lektronen/l'uls zu e r h a l t e n , wurde die

Schaltung nach Abb. 3.11 aufgebaut:

Der Stronpuls wird zunächst lo-fach verstärkt und gelangt

dann auf einen Analog-Digi ta l -Konver tcr (ADC). Anschaulich

passiert dabei folgendes: Von einem 4o Milz-Signal wird je nach

den wie groß die Ladung ist, ein Teil "ausgeschnitten". Die

I.ilnge dieses Ausschni t tes mit einer 4o MIz-Schwingung wird

digi ta l gemessen, d. h. die Z a h l der 4o MHz Pulse in diesem

Ausschni t t gezah l t , Diese Z ä h l r a t e is t ein Maß für die

Zn!il der Elekt ronen in dem verarbeiteten l'uls. Keltere schal-

tungstechnische Linzelhciten findet man bei (Ar 76). Um aus-

schließlich Pulse zu analysieren, die vom Laser erzeugt

wurden, w i rd der Analog-Digital-Konvertcr durch den Laserpuls

"gegated". Zur Ansteuerung dieses Gates ist folgende Schaltung

nötig;

Mit einen mi t A l u m i n i u m bedampften Glasplf t t tchen wi rd ein

wenig von dem Lnscrlicht auf einen Photorault ipl ier (Typ RCA

6l (J!>) ausgespiegcl t . Der so erzeugte Puls wird mi t t e l s eines

Diskr imina to rs in einen Iteclitcckinpuls umgewandelt. Die

Pulsansteuerung (Theshold) und Pulsbre i te ( W i d t h ) kann am

D i s k r i m i n a t o r e ingeste l l t werden. Damit der l'uls des

I'iicrgieanalxsators ze i t l i ch in diesen Kechteckimpuls f ü l l t ,

Mit» . 5.11 Schal tp lau für
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muß er auf diesen abges t immt werden. Dies geschieht mit der

Ze i tve rzöperung (Oelay) und/oder verschieden langen Kabe ln .

Bevor der so e ingeste l l te Puls auf das Catc ge l ang t , w i r d er

noch lo-fach ve r s t ä rk t , um den l i ingangshedingungen des ADC zu

genügen. Zur Abs t immung dieser Pulse wurde ein schnelles

Osz i l loskop (1 ns/cm Schre ibgeschwindigkei t ) der F i r m a Hewlet t -

Packard verwendet, dabei sind auch die Aufnahmen in Abb. 3.11

entstanden.

Das Uigi ta ls ignal des ADC wird in einem Camac 256-Kana l

Speicher zwischengespeichert. Pro Kanal wird dort die Zähl-

rate für eine vorgegebene konstante A n z a h l von Laserpulsen

gespeichert. Die Zahlung der l.aserpulse er folgt Über einen

elektronischen Vorwiihlzt thler , der von den Rechteckimpulsen an

Ausgang des D i s k r i n ü n a t o r s gesteuert w i r d . Da von diesem

Ausgang aber Stroraimpulse (NIM-Pulse) kommen, der Zf lh le r aber

nur auf Spamiungs Impulse (TTL-Pulse) reagier t , muß noch ein

Pulswandler zwischengeschaltet werden.

Die Spannungen an den (littern werden mit zwei s tabi l is ier ten

Netzger i i ten auf def in ie r te Wer te e ingestel l t . Hie Werte

werden jeweils in einen zweiten Camac 2S6-Kanal Speicher

gespeichert. Die einzelnen Kanäle dieses Speichers erhal ten

die jeweilige Spannung, die an den mittleren Gittern liegt,

von einen Dig i t a l -Vo l tne t e r (I)VH).

Wtlhrcnd der Messung werden die Daten der Camac-Speicher auf

-H-

Abb. 3.12 Typische üegenspannungskurve für Aluminium bei U

-1 V. U2 in Bereich von -3.5 V - *o.8 V

Die l.aüungsVerteilung für den Punkt • u i i d in -M>h. 3.14

gezeigt.
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cinem Bildach i MO angezeigt. Kenn die jeweils ü56-Knnüle voll

sind, werden beide Ütiuac-Speichcr auf einen Rechner l'UP I1 /4S

auspelesen. Dieser Rechner ordnet jedem x-Wer t (Spannung)

einen y-IVert (Z . lh l ra te ) zu. t:in typisches Beispiel für eine

so erhal tene f feßkurve f indet man in Abb. 3.12.

Jeder Laserpuls hat eine andere l :orm und l .ndung, und auch der

M u l t l p l i c r hiit eine typische Pulshöhcnvcr te i lung (-'k 7o). In

der oben beschriebenen Schaltung wird Ober jeweils eine kon-

s tan te A n z a h l von Pulsen integrier t . Um fOr jeden e inze lnen

Punkt (d. h. hei fester Retardierungsspannung) der Gcgcnspan-

nungskurve , wie z. B. in Abb. 3.12, eine l .adungsvertei lung

aufzunehmen , sind im iiur bc l ia l tung uii)i{:c V c r i f n d ü runden

i in t i / iMi i l ig {vyl . Abb. 3.13).

Dazu w i rd ein Vie lkanalanalysa tor der Firma LtiCROY verwendet,

der einen internen AI)C ha t , und somit Analogsignale direkt

verarbeiten kann. Jeder der 1o24 K a n ä l e e n t s p r i c h t einein

hes t i inn te i i L :u lun j>swcr t . (n den einzelnen K n n i i l c n wird die

A n z a h l bes t immter l.adungswerte aufsumnier t . Mit den vorgeschal-

teten Vcrst. ' irkerstufcn und Abschwächern wi rd die Auf lösung

e inges te l l t . Die Anze ige der Kanü le erfolgt über ein

Oszil loskop.

f l i t einen externen Cate kann der V ie lkana l gestartet und

gestoppt werden. Zur Steuerung dieses wi rd der Kechteckimpuls

vom Oiskr in i ina tor über einen 1'ul.swnndler ( N I M - TTL) auf den
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V o r w a h l z f l h l c r Begeben. Messen "Interval l"-A»sgaiig gibt einen

l'uls, wenn der Zahler zu~hlt. Ober einen weiteren l'uls-

w a n d l e r (TTI. - N I H ) wird dieser auf den einen l i ingang der

K o i n z i d e n z gelegt. Auf den zweiten liingang der K o i n z i d e n z wi rd

der durch die Verzögerungslei tung an den " In te rva l l " - lmpuls

z e i t l i c h angepaßte Rechteckimpuls iles Uiskr in i ina to r s gelegt .

Wenn nun an beiden Lingilngen ein Impuls l iegt , dann gibt die

K o i n z i d e n z auch einen Steuerimpuls wei te r und der V i e l k a n a l

ordnet jeden Lingangsimpuls des Hnergieanalysators einen

best immten K n n a l (Kadungswer t ) zu .

Diese Schal tung bewirk t zweierlei : Hs werden nur Pulse

registr iert , wenn auch ein Lnserpuls da war, d.h. Störungen

unterdrückt ; zum anderen kann über den Z ä h l e r eine

best immte Anzahl Laserpulse vorgewählt werden. Damit können

a l l e Imnuls f l ächenver t e i lungsspek t ren auf gleiche Höhe

normier t werden.

Die Daten des Vic lkana l s können wieder auf den Iteclmer

aufgelesen werden. Typische Beispiele so erhal tener Meßkurven

zeigen die Abb. 3.14 und 4.3.

\hb, 3.14 Liiduncsvertei lung des Punktes o aus Abb. 3.12 bei

A l u m i n i u m für U. - -1 V und U, - -1.5 \ •

Z a h l der Laserpulse fUr diese Vertei lung; lo ooo
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4. DJskussion dej^ Meßertiejmisse

Dieses K a p i t e l ist in wesentlichen in zwei Teile gegliedert :

In Vei l 4.2 werden die Meßergebnisse an A l u m i n i u m Bit den

verschiedenen Schaltungen d iskut ier t und in Teil 4.3 werden

die Ergebnisse der wei teren Untersuchungen an verschiedenen

Prohen vorgestellt .

4 . 1 Vorbemerkung zu den Ahbt ldunnen

Die Abbi ldungen in diesen Kap i t e l , soweit es sich un Meßkur-

ven handel t , zeigen als Parameter an rechten Rand die Spannung

U, an, die an den Gi t te rn 01 und G4 anl iegt (Vgl. Abh. 3.6).

Der gestrichelte Ver lauf der CUC-Kurven zeigt den Meßbereich,

für den die linergieanalyse wie in 2.S beschrieben nicht

def in ier t ist. Die angegebene Lnergieskala ist um A* = $() ~ $A

kor r ig ie r t , die Onlinaten sind, soweit nicht anders vernerkt ,

jewei ls für eine Abbi ldung auf gleiche Höhe normiert.

4 . 2 Unte rsuchungen an A liiminiu»

Mit den Untersuchungen an A l u m i n i u m soll die E lek t ron ik

getestet werden und gek l f l r t werden, ob es sich bei der

beobachteten Photoenission um Zwci-Photonen-Photoemission

hande l t . Diese Untersuchungen wurden mit den in A b s c h n i t t 3.5

beschriebenen Schaltungen durchgeführ t . liine anschließende

-29-

llntcrsuclumg der In tcns i tü t sabh/ ing igke i t sollte weitere

Aufschlüsse geben.

4 .2 .1 Messungen nit der Schal tung nach Abb. 3.11

Die im folgenden diskut ier ten Mettergebnisse wurden mit der in

Abb. 3.11 gezeigten Schal tung ermit tel t . Da die Austr i t ts -

arbeit von Alumin ium bei 4 .25 eV liegt (CL 78), die Photonen-

energie des Lasers aber nur 3.7 e" beträgt und t rotzdem Photo-

elektronen beobachtet werden, wird zunächst von einer Zwei-

Photonen-Photoenission ausgegangen. Wie aus den Potent ia l -

schemata in Abb. 2.3 e r s i ch t l i ch wird , dürfen die schnellsten

tlektronen eine kinetische Lnergie L , • 2 - 3 . 7 eV - 4 . 2 5 eV =

3.15 eV haben, d.h. die Lnergicbreite b betragt 3.15 eV.

Andererseits dilrfen für eine Retordierungsspannung U. * -3 V

an dem ersten Gitter keine Photoelektronen mehr zum Analysator

gelangen.

In Abb. 4.1 sind die gemessenen Degenspannungskurven für

Alunin iun dargestellt, lurch Dif ferent ia t ion erhäl t man die

Knergievertei lungskurvcn (l iDC's) in Abb. 4 .2 . Parameter bei

diesen Kurven ist die Zug- oder Gcgenspannung an ersten Gi t t e r .

Maßgebend ist die U« * o-V-Kurve - die anderen Messungen

dienen der Oberprütung der Konsistenz der Mcßergebnisse.

Kleinere Strukturen, wie die Zacken auf der U j - *1 V

Vertei lung, werden nicht wei te r betrachtet ; sie folgen aus der

numerischen Di f fe ren t i a t ion ohne weitere Ciat tung der
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Gcgcnspnnnungskurven, die keineswegs einen glatten Verlauf

»ufweisen und in dieser Form nicht reproduzierbar waren.

Deshalb beschränke ich mich nuf die Grobstruktur der tUC.

Nehen der Spnnnungsskala für U ist die Lnergieskala für f.. .

eingezeichnet. Die Skalen sind un die Differenz der Austritts-

arbeiten von Probe und Analysator verschoben. 1-ür diese Aus-

trittsarbeiten findet man in der Literatur sehr unterschied-

liche Angaben, da sie von Vorbehandlung, Sauberkeit etc.

abhängen. l:ür die hier verwendeten ungereinigten Proben kann

die angegebene linergieskala deshalb nur eine grobe Näherung

sein.

Eine ketardierungsspannung an den ersten Gittern verschiebt

den Einsatz der I;I)C bei kleinen kinetischen Energien

entsprechend der Gegenspannuug U. , läßt aber die maximalen

kinetischen Energien (hochenergetischcn Schwanz) unbeeinflußt

(vgl. auch 2.5).

Die Gesamtbreite b der LUC für D. - o V betrügt etwa 3. IS eV,

wie es das oben beschriebene Zwei-I'hotonen-Modell fordert.

Dies wird für U. = +l V bestätigt. Weiterhin werden für U. rf

'3 V (vgl. Abb. 4.1) keine Elektronen aus Aluminium mehi

beohaclitet, d. h. die maximale kinetische Energie ist li.. -

5 eV + fl * = 3.25 eV.

Nach diesen Ergebnissen liegt der Schluß nahe, daß hei

Al

U, l V!

-2 -1

Abb. 4 .1 Gegunäpiinniiiiuskurven von AI (vg l . 4 . 1 )
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Lfc/W

A l > h . 4.*! l i i i c r t j i evc r t c i l unc von \ . 4 . 1 )

++ Hol t z m a n n - V e r t e i l u n g
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Aluminiua ein Zwei-Photonen- l'hotoenissionsprozeß vorliegt,

wie er in Abschnit t 2.3 beschrieben wi rd , liin weiteres Modell,

nitnlich thermische Emission (Aufheizung durch den Laser), kann

auf Grund dieser Messungen ausgeschlossen werden. Line solche

linission müßte die exponentielle Fora der Boltznann-

Vertcilung widerspiegeln (Ku 80). Zum Vergleich ist in Abb.

4 .2 dieser V o r l n u f e ingeze ichne t .

4 .2 .2 Hcssunf.cn mit der Schaltung nach *. 3.15

Um Felder der Elektronik auszuschließen, wurde das Lrgcbnis

mit einer anderen elektronischen /n Ordnung verifiziert. Dazu

wurde die in Abb. 3.13 gezeigte Schaltung benutzt. Der wesent-

liche Unterschied gegenüber der Schaltung nach Abb. 3.1t

besteht darin, daß ein anderer AOC verwendet wird, der mit

einen Vielkanalanal/sator kombiniert ist. Dieser von der i:irn,a

l.ecroy hergestellte Vielkanal erlaubt es für fest eingestell-

te Retardierungsspannungen U. und U. eine Ladungsvertei lung

aufzunehncn (vgl . 3.5). Damit kann den verschiedenen Ladungen

der einzelnen Lnserpulse Rechnung getragen werden, und man

erhält für jeden einzelnen 'leßpunkt der nach Schaltung 3.11

ermittelten Kurve eine Lndungsvcrtcilung. Abb. 4.3 zeigt ein

Beispiel.

Tr!lj;t r-f in den l . f idi ingäscFiwuri ' iuikl der su ernit tel ten Ladungs-

verteilungen Über der j ewe i l igen Cegenspannung a u f , so er-

häl t man wieder eine Gegenspannungskurve. Hie Differenzierung
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Abb. 4 . S D i f f e r e n z i e r u n g der l ietei ispanniingskurven aus A h l > . 4 .4

mit de» l le fere i izkurvei i aus Abb. 4.2( )
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dieser ßibt wiotler die l.nc a. i rvc r to i lung.

H i u liur^-lnieioyencr. K u r v e n in Abb. 4.4 sind nach dem oben be-

schriebenen V e r f a h r e n e rmi t t e l t worden. Hie S t r ich-punkt ie r ten

Kurven zeigen den Verlauf, wie er mit der Schaltung nach Abb .

.3.11 ermi t te l t wurde. In Abb. 4. S sind die dif fenenzier ten

Kurven aus Abb. 4.4 mit den jeweiligen Refercnzkurven gezeigt.

Betrachtet man die Abb. 4.4 und 4. S, so sieht »an deut l ich ,

daß die Meßkurven in den entscheidenden Punkten übereinst im-

men: die maximale kinetische Energie ist. bei beiden Verfahren

gleich, die Breite der JIDC's und der Verlauf der Kurven

stimmen im wesentlichen Uberein. Die Strukturen bei der

durchgezogenen Kurve bei U. - +1 V in Abb. 4.5 sind aus dem

Knick der K u r v e in Abb. 4.4 zu er U (Iren. Dieser wiederum ist

durch Schwierigkeiten bein Ermitteln und Abtragen der

Ladungsschwerpunkte entstanden, so daß diese Strukturen nicht

ernst zu nehmen sind. •

4 . 2 . 5 Intensitatsabhnni ' . i l ' .keit

Der entscheidende Test, oh die Vorstellung s t immt , daß bei

Aluminiun Elektronen (Iher einen Zwei-Photonen-Prozeß

emittiert werden, stellt eine Messung der Abhängigkeit der

Zahl N der Ulektronen von der Intensi tä t I des l.tisers dar.

Fllr einen Zwei-Photonen-Prozeß erwartet man N ̂  l .

Andererseits, wenn man einen solchen quadratischen Ver lauf
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ilber einen großen dynamischen Bereich f i n d e t , zeigt d ies ,

daß die exper imente l le Anordnung geeignet i s t , q u a n t i t a t i v e

Aussagen in solchen I'ulsf lilchenmcssungen zu l iefern.

In Abb. 4.6 ist die Photoelcktronenausbelltc in Abhäng igke i t

der lntensit.lt des Lasers für Alunin iun gezeigt . Dabei wurde

die Ausbeute mit dem Lecroy-Vielkanal gemessen (vg l . 3.S,

4 . 2 . 2 ) . G l e i c h z e i t i g wurde die In tens i tä t des Lasers absolut

mit einem Thermoelementiletektor (Theraiopile-Uetector Type C 1,

Sensors Inc . ) bes t immt , und auf einem x-y-Schreiber s imul tan

aufgeze ichne t , so konnten evtl. Schwankungen in der Laser-

leistung berücksicht igt werden. Die In tens i tä t des Lasers

wurde mi t Glasplät tchcn geregelt, von denen verschieden viele

vor den Lichtaustr i t t an Laser geklebt wurden.

Die in Abb. 4.6 eingezeichnete Pnrnbel ist mit der Methode der

kle ins ten Feblerquadrate ermit tel t worden. Her V e r l a u f der

Kurve und der Kor re la t ionskoef f i z i en t von o.99 bei Anpassung

der Parabel zeigen e indeut ig eine quadra t i sche A b h ä n g i g k e i t ,

wie sie für Zwei-Photonen-Photoenission geforder t wi rd (Ru Bö)

4 . 2 . 4 Zusammenfas sende Interpretat ion der Untersuchungen

Die Untersuchungen an Aluminium zeigen, daß die aufgebau te

Meßanordnung für die Untersuchung von Zwei-Photonen-
i

Photoemissionsprozessen nit einen Laser als L ich tque l l e ge-

10.5

Abb. 4.6 Abhängigkei t der Photaelekt ronenausheutu von der

In t uns i til t des l.tisers

in n) i s t IÜL- e r m i t t e l t e Parabel eingezeichnet

b) zeigt den Verlauf von /F, worüber die Öffnung der Parabel

mit tels der Steigung (m = S.65) der Geraden e rmi t te l t wurde
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eignct ist. Die In t ens i t ä t s abhäng igke i t der Zah l der Photo-

elektroncn und die Breite der beobachteten linergieverteilungs-

kurvcn sprechen e indeut ig für einen Z w e i - P h o t o n e n - L f f c k t .

4 .3 Uei te re U n t e r s u c h u n g e n an verschiedenen l'rphen

Ziel der wei te ren Untersuchungen ist es, zu überprüfen , ob

hei wei teren Elementen Zwei- oder Mehr-Photoncn-I 'hotoemission

s t a t t f i n d e t . Vor allem aber sollte gekl. 'Irt werden, welche

Mater ia l ien sich als Substratnater ial eignen.

4 .3 .1 Vergle ich >lcr Ausbeute verschiedener Proben

In Tabel le 4.1 sind die Alistri t tsarbeiten für die e inzelnen

Proben zusammengestel l t . Sie liegen al le wesentlich höher als

die Photonenenergie des Käsers ( Iw « 3 . 7 eV) und bis auf NaCl

sind sie auch geringer als 2 hv « 7.4 eV. In der A b b i l d u n g

4.7 sind Ausbeutemessungen der Proben bei verschiedenen

Gitterspannungen und looo Laserpulsen je Meßpunkt gezeigt.

Ni
AI
Au
W
C

4.S
4 . 2 5
4.3
4.S
4 . 7

Si 4.8
GaAs s.S
K.J 7.2
NaCl 8.54

Tabelle 4.1 Austrittsarhei ten bzw. Photoemissionseinsatz der

Proben in eV (CL 7«)
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In Abb. 4.7 sieht man, daß die Ausbeute für die meisten

Proben stark ansteigt, wenn die Itctardicrungsspannung von II, >

U. * -l V auf «-1 V erhöht wird, Zu erklären ist dies dadurch,

daß eine große Zahl von langsamen Photoelektronen gegen die

Ketardierungsspannung u.
'l "2

Dagegen ist +1 V bereits eine Zugspannung.

-1 V nicht anlaufen kann.

Deckt man den l.ichteintritt des Lasers in die Probenkammer ab,

so findet man einen Untergrund von ca. 4o Pulsen in, den

relativen Einheiten der.Abb. 4.7. Fallt der Laser auf eine

Probe, so erhöht sich wahrscheinlich durch Streulicht oder

durch Photoenission an dem der Probe benachbarten Metallhalter

der Untergrund auf ca. looo Pulse. Dies ist der Fall, wie man

Abb. 4.7 entnehmen kann. Als Testsubstanz wurde NaCl gewühlt,

das mit einer Austrittsarheit von S.54 eV keinen Zwei-

Photoneneffekt mit dem N-,- l.aser zeigen sollte.

Kaliumjodid sollte nur extren langsame Elektronen emittieren

(siehe 4.2.2.4). Deshalb findet nan für U. - -l V ebenfalls

keine Emission, dagegen für U. « +1 V einen kräftigen

Anstieg.

Die anderen l: lernen t e zeigen, bis auf Wolfram (s. 4.3.2.2),

signifikante Hinweise für das Vorhandensein eines Zwei-

Photonen-Prozesses. Die Veränderung der Ausbeute wflhrcnd der

Messung - insbesondere bei C - ist auf die Leistungsdichte des

Lasers zurückzuführen und wird in Anhang diskutiert. Mehr
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•«W _^\) 000 • ttOJO

U, = U, *.iV

1000

C-/=ü«- C-Platt* W >(/ KJ «üC/ S' üh/erpr

Alili. 4 .7 l'liiitoiiiislicute für vurschiciicnc l'roltcn hei unter-

sc l i ie t l l iehen KctitrUicruni;sspannuni;en

A u f s c h l u ß können L U C ' s l iefern. Da die Messungen dafür sehr

aufwendig sind, würden die weiteren Untersuchungen auf die

vier ü l crientc Au, W, Si und KJ beschränkt. Die Ergebnisse aus

4.2 er laubten es auch, die insgesamt für die Auswertung

einfachere Mcßschal tung nach Abb. 3.11 zu verwenden.

4.3.2 Lnerf i ieVerte i lungskurven fttr Au, H, Si und KJ

Die Gegenspannungskurven wurden bei verschiedenen

Ketardierungsspannungen an den ersten Git tern gemessen.

Wesentlich für die Interpretation sind die l-UC's von u = o V

und U, » ±o,S V. bei positiver Zugspannung können bei den

niederenergetischen Elektronen Schwänze auftreten (vgl. auch

KJ und Abb. 4.15). Der gestrichelte Teil der Kurven ist nur

der Vol ls tändigkei t ha lber mit eingezeichnet (vg l , 4 .1) .

Die nachfolgenden EDC's stellen allererste Hcßcrgcbnissc mit

beschränkter Stat is t ik (looo Laserpulse/Meßpunkt) dar. Um

diese Ergebnisse physikal isch zu klären und hesser in G r i f f

zu bekennen, ist mehr Zeit erforderl ich, vor alle« aber eine

bessere Präperation der l'rohen und reinere Oberflachen. Lie

Zielsetzung dieser Arbeit ist jedoch, wie schon beschrieben,

ein andere.
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4 .3 .2 .1 Gold

Gold hat nach Tab. 4.1 eine Aus t r i t t sa rbe i t von +Al| - 4.3 eV.

Unte r Annahme eines Zwei-Photonen-Prozesses e rwar te t man

demnach eine fcnergiebreitc von h - 2-3.7 eV - 4.3 eV * 3.1 eV.

Unter l lerücksicht igung »ler Ana lysa to raus t r i t t s a rhe i t erwarte t

man im Experiment eine Breite von b^ » 2.9 eV. Nie die Abb.

4.8 und 4.9 zeigen, stinnen die Meßergebnisse ( |, « 3 . 2 eV

für U, - o V) mit diesen lirwnrtungcn in etwa Oberem.

Ungeklärt ist, woher die starke Strukturirung der Gegenspan-

nungskurven kommt. Du bei ke iner anderen Probe vergleichsweise

starke Strukturen aufgetreten sind, kann man davon ausgehen,

daß die Ursache an der Probe liegt, liin möglicher Grund

dafltr könnte sein, daß die aufgedampfte Goldschicht von

Laser weggeschossen wird (vgl . Anhang) , und so ein Te i l der

Nj» :ke l5 t ;1 i s t r i t t sch ich t die Zacken verursacht, dagegen spricht

allerdings, daß diese Zacken reproduzierbar waren.

llie l esirhr'inl tc Statistik (looo l.aserpulse) und die nicht

sauber def in ier te Beschaffenheit der Probe, er laubt nicht , die

St rukturen in der H)C ernst zu nehmen.

wiltk Ertheiten

l %

fc.
C

l

Abb. 4.8 Gei;enspaiinuni;skurven von Au (v j ; l . 4 . 1 )
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A b b . -l.'.i l i i ier t ' . iever te i lmii ' von Au (vj',1 . 4 . 1 )
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4.3 .2 .2 Wolfram

Obwohl die Aus t r i t t s a rbe i t von W o l f r a m nur it.. - 4. S eV be-
nr

t rügt , beobachtet man ein völlig anderes Verhal ten als bei

A l u m i n i u m und (Jold (vß l , Abb. 4.7 und 4 .1o) . Schon für kleine

Retardierungsspamiungcn l), beobachtet man flußers t wenige

li lektronen. Htr alle Cegenspannungskurven U. < +5 V kann im

Gegensatz zu al len anderen Mater ia l ien kein s tu fen fö rmige r

Einsa tz bei einer bes t immten tnerßie festgestellt werden.

Dies legt die Vermutung nahe, daß bei Wolf ram die nachge-

wiesenen Elektronen nicht durch einen Zwei -Photonen- P roi'efl

e rzeug t Kuri len. Meine Vemiituin; ist c-s , ilafi das an der

schräg montierten W- Flüche ref lekt ier te l.aserlicht an der

Stahlgrundplat te der Prohenkammer Photoelektronen auslöst .

Diese können aus geometrischen Gründen nur sehr s t r e i f e n d in

den A n a l y s a t o r ^ulfni^eu. Bei Zugspannungen u, > o V werden

diese Elektronen angezogen und gelangen in den Analysator .

Wegen den Undefinier ten Bahnen ist eine Hncrgicanal/se nicht

•öglich. liine meßbare Zwei-Photonen-Photoentission, vergleich-

bar der in anderen Mater ia l ien, wurde n ich t beobachtet.

Spekuliert man Ober die Ursachen d a f ü r , so bietet die

Bandst ruktur von Wolf ram (CF 74} einen Hinweis: In Gegensatz

zu AI und Au bef inden sich bei W große Bandlücken zwischen

den Leitungsbändern, die dann eventuell reelle Zwischenzu-

stünde nicht erlauben.
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4.3.Z.3 .S i l i z iun

Die in Abb. 4 . 11 gezeigten Hegenspannungskurven wurden an

Si l iz iun-Nafcrscheihen, die in der Industr ie für die

Herstellung von llalbleiterelenenten verwendet werden, gemessen.

Nach Tab. 4.1 betragt die Austr i t tsarbei t für S i l iz ium + si *

4.8 eV, das ergibt bei der Zwei-I'hotonen-Photoemission eine

linergiebreite b • 2.6 eV für die Uncrgievertei lungskurven.

Ebenfalls dürfen für Citterspannungen U. Ä-3 V keine

Photoelektronen mehr nachgewiesen werden. Der ü insatz für

hohe kinet ische Hnergien ist gemäß Abb. 4 .12 bei etwa -3 eV

bei allen Spannungen II.. Für die U. - o V Kurve ist eine

Schätzung der Breite t> von 3 eV eingezeichtnet . Dies

entspricht in Kähnen der Meßuenauigkeit den erwarteten Wert .

Uin weiterer Hinweis für die Richt igkei t der Annahme einer

Zwei-1'hotonen-l'hotoemission ist, daß bei U. * -3 V keine

Elektronen mehr beobachtet werden können, nie für die

anderen Mater ia l ien soll die Feins t ruktur der Spektren nicht

weiter diskutiert werden.

Abb. 4 . 1 o Gügenspannungskurven von H ( v g l . 4 . 1 )
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willk Einheilen

Ahb. 4.1l CcEenspaiinunyskurven von Si
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Ahb. 4 .12 Uicruieverteiluni; von Si (vgl. 4 .1 )
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4.3.2.4 Ealiumjodid

Kaliumjodid ist ein Isolator. Nach 2.5 passen sich die Vakuum-

nivcaus von Probe und Analysntor an. Nach Tab. 4.1 betrügt

die Austrittsarbcit,)» • 7.2 eV. Die ünergiehreite b darf

dcnnach nur b - o.2 eV betragen. Trotz zu erwartetender

experimenteller Schwierigkeiten, wie Aufladung des Kristalls,

ist es gelungen, eine Lnergieverteilung zu sehen. Her

Vergleich der Ausbeute (Abb. 4.7} zeigt, daß für U U

-1 V nur ein Untergrund zu sehen ist, während bei U, - U

+1 V eine deutl iche Lmission erkennbar ist.

Die gemessenen l:l)C's sind erheblich brei ter als o.2 eV. Für

die Verbreiterung der linergieauf lösung dürf ten zwei Punk te

eine Rolle spielen:

i) Auf ladungse f fek te der Probe und das daraus resultierende

llaumladungspotential beeinflussen die Energiebreiten schon bei

geringen Dicken der l'robe (vgl. Bl 71).

i i ) Hei posi t iver Zugspannung am ersten f . i t ter , zieht dies

auch l i lektronen an, die nicht auf ge rad l in igem Weg in den

Ana lysa to r gelangen oder durch das re f lek t ie r te l.aserlicht an

anderen S tu l l en der Prohenkammer erzeugt wurden. Dadurch

können l i lektronen mit geringerer linergie vorgetäuscht werden.

Denn fUr den Analysa tor ist nur der Beitrag von II _i naßgebend

(vgl. Mih, 4 . I S ) . Deshalb erwartet man für posi t ive Spannung

D. einen Schwanz zu kleinen kinetischen Lnergicn hin bzw.

größerem U^, , wie beobachtet.

KJ

•2

•15

*Q5

•05

•2 •1

Abb. 4.13 Gegenspannungskurven von K.I (vgl . 4 .1 )
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Abi». 4.U i;iicrj>ieverteilunu von KJ (vf.l. 4.1)
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Probe

Gitter G1

Ahb. 4.15 Skizze zur Veranschaulichung, wie langsamere

l 2Elektronen in Analysator vorgetäuscht werden; l- , l kin,

linerßie der emittierten Elektronen, l^, J.̂  für den

Analysator maßgebende kin. Energie der Llektronen
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Für den le tz ten Punkt spr icht wei terhin, daß je posi t iver

die Zugspannung w i r d , ÜB so mehr niedercnergetische Mektroncn

zu sehen s i n d , ail der Anstiegs!lanke im hochcnergetischen

Bereich sicli aber n ichts lindert, Be t rach te t man die o-V-kurve ,

so ist ein Maximum bei o.b eV zu erkennen, berücks ich t ig t uan

die Ana ly sa to r funk t i on mit einer geschütz ten Auf lösung von

± o . S eV, dann s t i m m t die Messung mit dem Lrwarte ten r e l a t i v gut

Überein .

Z u r Überprüfung dieses Lrgchnisses - Zwei-Photonen-

Photoemission aus I s o l a t o r k r i s t a l l e n - wurde unter identischen

Bedingungen e in NaCl -Kr i s t a l l mi t e inem Photoemissionseinsatz

von 8.54 eV > 2 hv - 7.4 eV untersucht . Wie schon beschrieben,

konnten für NaCl keine l 'hotoelektronen niicligcwiesen werden.

Die Emission aus K.J kann nur in te rp re t i e r t werden als ein Zwei-

Stufen-Prozeß mit einem virtuellen Zwischunzustand in der

Bandlücke ( li _ •= 6.3 eV (1;S 67)) des Isolators.
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5. ZusaiBEienfi tssunR

In der vorl iegenden A r b e i t wurde ein l i lektroncnenergieanalysu-

tor für l 'hotoelektronenspektroskopie mit einen gepulsten

Lnser als L ich tque l l e getestet und auf phys ika l i sche Probleme

angewendet. Zunächst wurde die Nachweiselektronik untersucht

und erste Messungen an Aluminium durchgeführt. Dazu wurden

zwei Schaltungen aufgebau t , deren llauptunterschied in

verwendeten AUC (Analog-I)igital-Converter) bestand. Die

Meßergetmisse zeigten für beide Schaltungen die gleichen

s ign i f ikan ten Merkmale (Einsa tz , Breite, Ver lauf ) . Damit kann

ausgeschlossen werden, daß die Ursachen der beobachteten

liffekte (vgl. Einleitung) durch die Nachweiselektronik

vorgetäuscht werden.

In Verlauf dieser Messungen konnte experimentell gezeigt

werden, daß bei Aluminium Zwci-Photonen-Pbotoemission

stat t f indet . Dies konnte aus der maximalen linergiebreite h der

U>C geschlossen werden. Insbesondere aber zeigte die

lilektronenatisheute in Abhängigkeit von der In tens i tä t des

Lasers die für Zwei-Photonen-PhotoeBiission erwartete

quadratische Abhängigkeit .

Danit ergab der erste Teil des Testes, daß linergieanalysator

und Nachweiselektronik für Zwei-Photonen-Photoemissionsex*

perimente geeignet sind. Als erstes wichtiges physikal isches

Ergebnis ergaben Messungen an A lumin ium, daß die beobachteten
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Photoelektronen eindeutig über Zwei-Photonenprozesse

emi t t i e r t werden.

Für den zweiten Teil des Testes, die Untersuchung der

Mögl i chke i t von Zwei-Photonen-Photoemission an verschiedenen

weiteren Mate r i a l i en , wurden Proben gewäh l t , deren A u s t r i t t s -

arlieit wesentlich größer war, als die Photonenenergie des

Lasers. Schon die ersten Ausheutenessungen der einzelnen

l'rohen mit verschiedenen Ketardierungsspannungen gaben einen

ersten Hinweis auf Zwei-Photonen-I'hotocmission: bis auf NaCl

mit einer wesentlich größeren Aus t r i t t sa rbe i t als 2 liv -

7.4 eV, konnte für alle Proben eine Photoausheute fest-

gestellt werden.

Dazu wurde die Verteilung der kinetischen l-nergie der

Photoelektronen von Metallen (AI, Au, W ) , Ha lb l e i t e rn (Si) und

Isolatoren (KJ) mit H i l f e von Gegenspannungsmessmigen bes t immt ,

Pilr Au und Si wird Zwei-Photonen-Photoenission beobachtet .

Bei Wol f ram konnte eine entsprechende Beobachtung n ich t

gemacht werden. Der Test von KJ zeigte, daß Zwei-Photonen-

l'liotüePiission auch f lher v i r tue l le Zwischcnzust t lnde ablaufen

kunn .

Der Laserstrahl hat d i r ek t am Aus t r i t t eine Größe von ca.

lo van x 2 im. Der fokussicrte Lasers t rahl erzeugt auf der

Probe einen Fleck von ca. 5 mm x 1 um Größe. Dabei ist die

"heiße" Zone etwa 1 ram x ] mm groß. Die Spi tzenleis tung des

Lasers betrügt ca. ?5o kW. Nimm man vereinfachend an, daß

die gesamte Energie auf die "heiße" Zone fokussiert wi rd , so

ergehen Abschätzungen Spitzenleistungen von bis zu 4o MW/cm .

Die Daucrleis tung ist allerdings nur etwa 1 W/cm .

Uine anschauliche Verdeut l ichung dieser Leis tungsdichte zeigen

die Abbildungen A . 1 untl A . 2 . Dort sind Bilder von Aluminium-

und Goldproben gezeigt , die auf Glasplüt tchen aufgedampft und

zuerst auf dem Probenraü in der UllV-Probenkanuner Montiert

waren. Als sie zur Uin jus t i e rung der einzelnen Proben durch

den Laserstrahl gefahren wurden, sind diese Aufdampfsch ich ten

buchstäblich weggeschossen worden. Man erkennt dies an den

hellen Strichen in dun Bildern. Stabil dagegen blieben Proben,

die sich auf metallischen Unter lagen befanden. lies ist durch

die gute Wärmeleitfähigkeit der Metallsubstrate im Vergleich

zu Glas zu erklären.
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I

Abb. A.) Auf Clas aufgedampfte Aluminiuniprobe

Links erkeimt nan das wc(jyeschossene Aluminium (*)

Abb. A. 2 Auf tllas aufgedampfte Coldproue

Rechts urkcnnt man das weggeschossene (!old ( + )

-6l-

I,i tera turverzeichnis

Ar 76 F. Arnold , Llektronsiche Meßtechnik

Kohlhancier Ver lag Stuttgart 1976

Ha 78 lialdauf, Diplomarbeit München 197tt

Hl 7l i). Blechschmidt Dissertation Iniversi tf l t München

1971 und Interner Bericht llesy F41-71/2

BS 64 C. N. Burglund, W. I:. Spicer, l'hys. Rev, A 136.

1o3o (1964)

CF 74 N. E. Christensen, B, Feuerbacher, Phys. Rev. B lo,

2349 (11)74)

CI, 78 M. Cardona, L. Ley, l'hotoemission In Solids, V o l . I ,

Springer Verlag Berlin 1!>78

l;i 76 V. A. Fitisinunons et al . , Journal of Quantum

t-lektronics, Vol. Qli-12, No. lo, Oct. 1976

FS 67 I). Fröhlich, B. Staginnuns, Phys. Rev. Lctters _[£,

496 (1967)

Jl. 7o Johnston Laboratories, Inc . , Ins t ruct ion Manual

WM 1 and ^M 2, Cockeysville Maryland 197o

KM 69 W. Kleen , F. M ü l l e r , I.aser, Springer Ver lag

Berlin 1969



Kr So M. n. t r a u s e , C l cc t ron Spectromctry of Atoms and

Molecules, in: H. W i n i c k , S. D o n i n c h , Synchrot ron

Rad ia t i on l i e sL ' i t r c l i , l 'crj ' . i r .on-V«rla£ l 'JBo

I.n 77 i.amda P h y s i k , Bedienungsanleitunu für Nz- l.aser

(JÖttingen 1977

U u »o li. K. R u d o l f » Disser ta t ion München ISlßo

Sa 73 V. Sailc Diplomarbei t Universit.1t Hamburg 1973 und

In t e rne r liericlit Desy F 4 1 - 7 3 / I 2

Sa 80 V. Sai le , Appl . Opt. J9.. 4114 (198o)

Sc 75 N. Scl iwentner , Dissertation Univ. HUuclieu iy?4 .

Interner Bericht Desy F11-75/06

Herrn Prof. Dr. B. Sonntag danke ich hiermit für die Stellung

des interessanten Themas.

Mein besonderer Dank gilt Herrn Dr. V. Sai]e für die Betreuung

dieser Arbeit. Kr hat midi bei der Durchführung der Experimente

mit Rat und Tat unterstützt, mit mir viele lehrreiche Diskus-

sionen geführt und durch sein großes Interesse diese Arbeit

entscheidend gefördert.

Den Herren 0. Beimgraben und Dr. G. Sprüssel danke ich für die

Einführung in die Handhabung der Rechenanlage und ihre stündige

Hilfsbereitschaft im Umgang mit dieser.

Allen Mitgliedern der Gruppe F 41, insbesondere Frau S. ßernstorff,

Herrn R. F:ngelhardt und Herrn J. Fock, möchte ich für ihre gute

Zusammenarbeit herzlich danken.

Auch danke ich ganz herzlich Herrn H. Zeiger für seine Hilfe

und die Herstellung der Proben im Aufdampflabor.




