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Kapitel 1

Einleitung

Am 29. Dezember 1959 hielt der spétere Physik-Nobelpreistriger Richard Feynman einen
Vortrag mit dem Titel: ,, There’s plenty of room at the bottom*. Auch wenn er es wahrschein-
lich nicht beabsichtigte: Seine Rede legte den Grundstein zur Nanotechnologie. In seinen
visiondren Vorstellungen sprach er von Fabrikationsverfahren mit Elektronen- oder Ionen-
strahlen, Molekularstrahlepitaxie, Manipulation einzelner Atome, Quanteneffekt-Elektronik
und Spinelektronik — Begriffe, die aus dem Sprachschatz der heutigen Nanotechnologie nicht
mehr wegzudenken sind, da viele der Ideen inzwischen in die Tat umgesetzt wurden. Die da-
mals nur in der Vision herrschende Aufbruchstimmung ist ein Kennzeichen der heutigen
Nanotechnologieszene. Selbst die Politik hat erkannt, dafl die Nanotechnologie in naher Zu-
kunft eine wichtige Grundlage zu wirtschaftlicher Weiterentwicklung bildet, und unterstiitzt
sie deshalb in zunehmendem Mafe.

Trotz aller bisherigen Erfolge und den teilweise sehr kurzen Zeitrdumen zwischen der
Entdeckung eines neuartigen Effektes und seiner wirtschaftlichen Anwendung — als Beispiel
sei hier die Entdeckung des GMR-Effekts genannt, der die heute géngigen Festplattenkapa-
zitéiten erst ermoglichte — steht die Nanotechnologie erst am Anfang des Weges zu Feyn-
mans Vision, komplexe Maschinen und Schaltkreise Atom fiir Atom zusammenzusetzen. An
massenhafte Fabrikation von Nanosystemen, die den heutigen Mikrochips entsprechen, ist
noch nicht zu denken, denn es zeigt sich immer wieder aufs Neue, dal unser Wissen iiber
diese Nanometer-Welt nicht unseren bisherigen Erfahrungen oder Erwartungen aus der ma-
kroskopischen Welt entspricht. In dieser Gréf8enordnung zwischen einfachen Molekiilen und
makroskopischen Materialien ist die Anzahl der Atome zu grof, um sie durch die Regeln
der Quantenmechanik beschreiben zu kénnen, andererseits sind die Gesetze der klassischen
Physik in diesem Bereich meist nicht anwendbar, da Quanteneffekte bereits eine wichti-
ge Rolle spielen. Solche kollektiven Systeme koénnen deshalb unvorhersehbare Eigenschaften
aufweisen, die es zu entdecken gilt.

Dieses Wechselspiel zwischen klassischer Physik auf der einen Seite und den Quantenef-
fekten auf der anderen erschwert das Verstdndnis, denn die meisten Analyseverfahren, die
man aus der makroskopischen Welt kennt, lassen sich nicht auf nanometergrofie Partikel an-
wenden. Eine Losung bietet sich, wenn man sich der Welt mit ihren eigenen, fiir sie typischen
Mitteln ndhert: So entwarfen Binnig und Rohrer 1982 das Rastertunnelmikroskop, fiir das sie
1986 mit dem Physiknobelpreis ausgezeichnet wurden. Es nutzt die fiir diese ,,Zwischenwelt*
typische Mixtur aus klassischer Physik (Messung eines Widerstandes an einem Kontakt) und



Quantenmechanik (Tunnelkontakt einer idealerweise atomar spitzen Elektrode zu einer Pro-
benoberfliche) in einer Weise aus, die uns einen Einblick in den Nanokosmos verschafft, wie er
uns bis dahin verwehrt war. Dieses Analyseinstrument und viele seiner inzwischen entstande-
nen Abwandlungen wie z.B. das Rasterkraft-, Magnetkraft-, oder Rasterkapazitéitsmikroskop
verschafft uns seither durch die Abbildung von Festkorperoberflichen immer tiefere Erkennt-
nis iiber eine Welt, die der uns bis dahin bekannten oft nicht vergleichbar ist. Gleichzeitig
ermoglichen neue Effekte und auf diese mafigeschneiderte nanostrukturierte Materialien An-
wendungen, die ohne die Nanotechnologie heute nicht denkbar wiren, seien es nun beschlag-
freie Spiegel, schmutzabweisende Keramiken oder medizinische Gefiflprothesen mit stark
verbessertem Einwachsverhalten.

Doch die Eigenschaften von Nanostrukturen haben auch eine Kehrseite: Durch allge-
genwértige und zufillige thermische Schwingungen wird ein Grundrauschen erzeugt, dessen
AusmaB oftmals in der gleichen Groflenordnung liegt wie das des zu untersuchenden bzw.
auszunutzenden Effekts. Durch vergleichsweise groflien apparativen Aufwand, wie z.B. die
Isolierung von &dufleren Einfliissen und das Kiihlen auf tiefe Temperaturen, ist dieses Pro-
blem beherrschbar, jedoch wird eine Anwendung unter Umgebungsbedingungen unmdoglich.
Eine weitere Herausforderung der Nanotechnologie ist also auch das Adaptieren des Nanokos-
mos an die makroskopische Welt, um die gewonnenen Erkenntnisse auch unter vertretbarem
Aufwand in neuartigen Anwendungen nutzen zu koénnen.

Die Untersuchungen im Nanokosmos sind essentiell wichtig fiir unser Verstéindnis vom
Aufbau der Materie. Ein Kristall ist weit mehr als die Gesamtheit seiner Atome in Gitter-
anordnung, eine glatte Oberfliche ist niemals perfekt glatt, und duflerlich als Antiferroma-
gnete zu beschreibende Materialien wie Chrom entpuppen sich bei genauerem ,Hinsehen“
als ein Wechselspiel ferromagnetischer Schichten. Gerade diese Fiille an Uberraschungen ist
es, die der Nanotechnologie ihre Dynamik verleiht und sie gleichzeitig mit unermeflichem
Anwendungspotenzial fiillt. In kaum einem Zweig der Grundlagenforschung ist der Weg von
der neuen Erkenntnis bis zur industriellen Anwendung so kurz wie in der Wissenschaft der
Nanowelt. Diese Diplomarbeit soll (nicht nur mir) einen kleinen Beitrag zum wachsenden
Versténdnis unserer Welt leisten.



Kapitel 2

Rastertunnelmikroskopie und
-spektroskopie

Im folgenden sollen die wichtigsten theoretischen Konzepte der Rastertunnelmikroskopie und
-spektroskopie vorgestellt werden.

2.1 Der Tunneleffekt

Ein klassisches (d.h. makroskopisches) Teilchen der Energie E, das gegen eine Potenzialbar-
riere der Hohe V' lduft, wird diese nur iiberwinden kénnen, wenn seine Energie hoher ist als
die Hohe der Barriere. Ist dies nicht der Fall, wird es mit Sicherheit reflektiert und lduft
entgegen der KEinfallsrichtung zuriick. So kennen wir es im alltdglichen Leben: Wirft man
einen Ball gegen eine Wand, so prallt er an ihr ab und kommt zuriick. Die andere Seite der
Wand wird er nie ohne Schaden fiir ihn bzw. fiir die Wand erreichen.

Im mikroskopischen Bereich dagegen kommen die Gesetze der Quantenmechanik zum
Tragen, was fiir ganz andere Verhéltnisse sorgt als im klassischen Fall: Fiir ein mikroskopi-
sches Teilchen gibt es auch dann eine nicht verschwindende Wahrscheinlichkeit, eine Poten-
zialbarriere zu iiberwinden, wenn seine Energie F kleiner ist als die Barrierenhohe V. Dieses
als Tunneleffekt bekannte Phdnomen 148t sich klassisch nicht verstehen, da dieser auf dem
in der klassischen Physik unbekannten Welle-Teilchen-Dualismus beruht.

Als einfachster Fall sei im folgenden das eindimensionale Potenzialbarrieren-Problem be-
trachtet (Abb.2.1)): Dabei wird ein von links einlaufendes Elektron der Energie E durch eine
Wellenfunktion W(z) beschrieben, die die zeitunabhéngige Schrodinger-Gleichung 16st:

2 2
(g )(z) = B(2) (2.)

Dabei sind drei Bereiche zu unterscheiden: links der Barriere (I), z < 0, der Bereich der
Barriere (II), 0 < z < a, und rechts der Barriere (III), z > a.

In den Bereichen I und IIIT auflerhalb der Barriere ist das Potenzial V' (z) = 0. Dies fiihrt
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Abbildung 2.1: Zum Tunneleffekt. a) Ein von links einfallendes Teilchen wird im Rahmen der
klassischen Physik an der Potenzialbarriere reflektiert (oben). In der Welt der Quantenphysik be-
steht fiir ein Teilchen dagegen eine gewisse Wahrscheinlichkeit, die Barriere zu {iberwinden (unten).
b)Quantenmechanisch wird so ein Teilchen durch eine Wellenfunktion beschrieben. Die entsprechende
Wahrscheinlichkeit *W, die Barriere zu durchdringen, ist dabei grofier als Null [1].

zum Ansatz

U(z) = Ae™* + Be ™% z <0 (2.2)
U(z) = Cet** 4 De~ = z>a (2.3)
k= ”ZZE (24)

Dabei bezeichnet m die Masse des Elektrons, F seine Energie, und h ist das Planck’sche
Wirkungsquantum, geteilt durch 27. Die Koeffizienten A, B, C' und D seien zunichst belie-
bige Konstanten. Im Bereich I liegt eine von links einlaufende Welle vor, die einer bei z = 0
reflektierten, nach links auslaufenden Welle iiberlagert ist. Im Bereich III lduft die Welle
nach rechts aus. Ihr ist keine reflektierte Welle iiberlagert: D = 0. Fiir den Bereich III lautet
der entsprechende Ansatz

U(z) = Fe' 4 Ge V2 0<z<a (2.5)
2m(E — W
H:”“h@ (2.6)

Vo ist die Barrierenhohe. Da die kinetische Energie E — V{ in dieser Region (Bereich II)
negativ ist, wird &’ komplex und der Exponent reell:

2m(Vp — E)

2 2
K® = —k"* = 2

keRT (2.7)
In diesem Bereich wird das Elektron also durch eine bei z = 0 auslaufende, exponentiell
gedampfte Welle beschrieben, der eine bei z = a reflektierte Welle iiberlagert ist. k wird
auch als inverse Abklinglinge bezeichnet, da bei z = % der Wert der Wellenfunktion W(z,)
auf 2 - (2 = 0) gesunken ist.
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Aus der Forderung nach Stetigkeit der Gesamt-Wellenfunktion W(z) und ihrer ersten
Ableitung d%\I/(z) an den Sprungstellen des Potenzials z = 0 und z = a ergeben sich die
Konstanten B, C, F' und G in Abhéngigkeit von A. A selbst erhélt man schliellich aus der
Normierung der Wellenfunktion:

/OZ dz|U%(2)| =1 (2.8)

Der Transmissionskoeffizient als Quotient aus dem nach rechts auslaufenden Wahrschein-
lichkeitsstrom jpr und dem von links einlaufenden Wahrscheinlichkeitsstrom jpy mit j =
%(\I/*(V\Il) — U(VV¥*)) gibt an, welcher Bruchteil der auf die Barriere zulaufenden Elek-
tronen auf der anderen Seite der Barriere zu finden sein werden. Er 1ét sich mit den oben
genannten Beziehungen berechnen:

Jr 1
T =~ =
. (k2+r2)2
Jo 1+ 4k2k2 sinh? (ka)

(2.9)

Diese transmittierten Elektronen bilden den Tunnelstrom, den das Tunnelmikroskop
nutzt.

2.2 Rastertunnelmikroskopie

Die prinzipielle instrumentelle Realisierung eines Rastertunnelmikroskops (im folgenden mit
STM (engl. Scanning Tunneling Microscope) abgekiirzt) ist gemessen an seinem Auflgsungs-
vermogen und seiner Vielseitigkeit recht einfach:

In einem STM wird an die zu untersuchende (leitfihige) Oberfliche eine Spannung U von
einigen zehntel Volt angelegt und eine metallische Spitze so weit angenéhert, bis kurz vor
dem mechanischen Kontakt ein quantenmechanischer Tunnelstrom I von wenigen pA bis
einigen nA zu fliefen beginnt. Durch die Befestigung der Spitze an einem piezoelektrischen
Stellelement ist eine Bewegung der Sonde in alle drei Raumrichtungen iiber die Probenober-
fliche moglich. So wird die Probe Zeile fiir Zeile abgerastert, wobei fortwiahrend der zwischen
Spitze und Probe flieBende Tunnelstrom gemessen wird.

Also ist ein STM ein Beispiel fiir die Anwendung des Metall-Vakuum-Metall-Tunnelns,
wobei das Vakuum die Potenzialbarriere bildet. Der oberste von den Elektronen im Me-
tall eingenommene Energiezustand ist das Fermi-Niveau Ep (zur Vereinfachung wird eine
Temperatur von 0 K angenommen).

Um nun ein Elektron aus dem Metall herauszuldsen, ist mindestens die Austrittsarbeit
® zu verrichten. ® entspricht der Potenzialdifferenz zwischen dem Fermi- und dem Vakuum-
Niveau. Als weitere Vereinfachung wird angenommen, dafl Spitze und Probe aus dem gleichen
Material bestehen. Dann haben sie die gleiche Austrittsarbeit, und ihr jeweiliges Fermi-
Niveau liegt auf gleicher Héhe. Da der Tunnelprozef§ sowohl von der Spitze zur Probe als
auch umgekehrt stattfinden kann, ist netto kein Strom vorhanden. Durch Anlegen einer
kleinen Spannung Uy,s zwischen Spitze und Probe verschieben sich die Fermi-Niveaus von
Spitze und Probe um den Betrag e-U,s (e: Ladung eines Elektrons), so daf ein Tunnelstrom
von den besetzten Zustdnden der einen Seite in die unbesetzten Zustinde der anderen Seite
flieBen kann, wobei die Polaritat von Uy;,s die Stromrichtung bestimmt.
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Der Strom setzt sich aus Elektronen zusammen, die aus allen Zustdnden ), stammen,
deren Energien F, im Intervall Er > E,, > Ep — e - Upjas liegen. Angenommenermaflen ist
e - Upias < ¢. Mit dem Vakuumniveau als Referenzpunkt gilt fiir die Energien F,,, die alle
sehr nahe am Fermi-Niveau liegen: E, ~ —¢. Daraus ergibt sich fiir die Wahrscheinlichkeit,
ein Elektron aus dem Probenzustand ,,(0) an der Spitzenoberfliche bei z = @ zu finden:

w o |1hy, (0)[2e250 mit K=

(2.10)

Kk ist dabei die Abklingkonstante des Zustands v,,(0) im Bereich der Barriere.
Der gesamte Tunnelstrom ergibt sich dann aus den tunnelnden Elektronen aller beteiligter
Zusténde 1, (0) aus dem angegebenen Energie-Intervall:

Ep

I x > |40y (0)]2 - e~ 20 (2.11)

En=Er—e-Upjas

Die Intensitéit des Stroms ist also proportional zur Anzahl der beteiligten Zustinde ,,
welche aber abhéngig ist von der lokalen elektronischen Struktur der Probenoberfliche unter
der Spitze. Bei hinreichend kleiner Spannung U;ag 188t sich die Summe in GIl. 2.11] als die
lokale Zustandsdichte der Probenoberfliche am Ort der Spitze bei z = a interpretieren. Die
LDOS (engl. Local Density Of States) ist definiert als

E

peE)=1 Y ()P (2.12)
En,=F—¢

fiir ein hinreichend kleines Energieintervall e. Daraus folgt fiir den Tunnelstrom:

I < Upias Ps(f% EF) : 6_25(1 (213)
X Ubjas - ps(Z’ EF) : 671.025\/% (214)

ps bezeichnet dabei die Zustandsdichte der Probe (engl. sample). Es wird deutlich, dafl
der Tunnelstrom exponentiell von der Barrierenbreite und damit vom Abstand zwischen
Spitze und Probe abhingt. Typischerweise besitzen Metalle eine Austrittsarbeit von ¢ ~
2 — 6eV mit einer entsprechenden Abklingkonstanten x ~ 1 A™'. Der Tunnelstrom nimmt
also bei einer VergroBerung des Abstandes zwischen Spitze und Probe um 1 A mit dem Faktor
e? ~ 7.4 ab. Dieses Verhalten unterstreicht die Sensitivitit der Rastertunnelsonde fiir z.B.
Abbildungen mit atomarer Auflssung: Kleine Anderungen des Abstandes von wenigen A
fithren zu iiberproportional grofien Anderungen des gemessenen Stromsignals.

Die Modelle von Bardeen und Tersoff-Hamann

Es hat sich gezeigt, dafl das o.a. Modell ein zu einfacher Ansatz zur richtigen Interpretation
von STM-Daten ist. Vor allem kann es wichtig sein, die dreidimensionale Geometrie von
Spitze und Probe zu beriicksichtigen. Eine Losung schlug Bardeen [2] vor: Sie basiert auf
Fermis Goldener Regel (Storungstheorie 1. Ordnung) fiir schwach wechselwirkende Systeme.
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Er versuchte nicht, die Schrodinger-Gleichung fiir das gekoppelte System aus Spitze, Bar-
riere und Probe zu l6sen. Stattdessen gewann er den Tunnelstrom aus dem Uberlapp der
ungestorten Wellenfunktionen zweier Elektroden:
27
Ton = 5-¢* U Y |Mys* - 6(Ex — Er)3(E; — Ey) (2.15)

t,s

FEi und Es sind dabei die Energieeigenwerte von Zustdnden Wy der Spitze und ¥ der Probe.
Er ist die Fermi-Energie (vereinfachend wird 7' = 0K angenommen), U die Biasspannung
und M; ¢ beschreibt das Matrixelement des Tunneliibergangs von den ungestorten Zustdnden
W; und ¥g. Sind die Wellenfunktionen beider Elektroden unabhingig voneinander bekannt,
so folgt nach Bardeen unter Ausnutzung des Greenschen Theorems fiir das Matrixelement
M g

R? o -
Mt,s = _% /dA(\I’:(V\I/s - \I’SV\I/;‘) (216)

Integriert wird hierbei iiber irgendeine Flache in der Barriere zwischen den Elektroden. Die
exakte Kenntnis des Matrixelements setzt voraus, daf3 die Geometrie der Spitze und damit
auch ihre elektronische Struktur bekannt ist. Das erscheint aussichtslos.

Tersoff und Hamann [3, 4] entwickelten aufbauend auf Bardeen ein dreidimensio-
nales Modell einer Spitze mit kugelsymmetrischer Geometrie, repriasentiert durch ein s-
artiges Elektronenorbital (I = 0). So konnten die STM-Daten wie im eindimensionalen Fall
als Flachen konstanter LDOS interpretiert werden, gemessen am Kriimmungsmittelpunkt
der sphérischen Spitze. Die an rekonstruierten Metalloberflichen gemessenen Korrugationen
konnten mit realistischen Zahlenwerten fiir den Spitzen-Probe-Abstand und den Spitzenra-
dius quantitativ gedeutet werden.

Ende der 80er Jahre gelang es, dichtgepackte Metalloberflichen atomar aufzulésen. Mef3-
daten und Rechnung konnten nur unter der Annahme von unrealistisch kleinen Spitzenradien
und Vakuum-Barrieren in Einklang gebracht werden. Das Tersoff-Hamann-Modell ist also nur
eingeschrankt leistungsfihig.

Allerdings ist die Annahme von sphérischen s-Orbitalen meist nicht erfiillt: Die am
hiufigsten eingesetzen Spitzen bestehen aus Platin-Iridium oder Wolfram, bei denen sich
nahe der Fermi-Energie vorwiegend d-artige Zustéinde mit einer keulenférmigen Verteilung
der Ladungsdichtewolke befinden [1] . Zustéinde, deren magnetische Quantenzahl m ungleich
0 ist, besitzen zudem ihr Maximum der LDOS torusférmig um die Spitze verteilt, wiahrend
auf der Spitzenachse ein Minimum der LDOS liegt [0, [6]. Steht nun die Spitze iiber einem
Maximum der LDOS der Probe, so zeigen die MeBdaten aufgrund des geringen Uberlapps
der Wellenfunktionen statt der zu erwartenden positiven eine negative Korrugation. Wie sich
zeigt, ist die Interpretation der STM-Daten nicht ganz einfach. Das anzuwendene Modell muf}
an die jeweilige Situation immer angepafit werden.

Der grofie Vorteil der Rastertunnelmikroskopie gegeniiber anderen Methoden der Ober-
flichenanalyse liegt in der Auflosung bis hin zur atomaren Skala, was strukturelle und elek-
tronische Eigenschaften betrifft. Konventionelle Methoden, die auf Beugung von Wellen oder
Materiewellen basieren, mitteln iiber meist groBe Bereiche (typischerweise einige mm?), so
daf sich hiermit z.B. nichtperiodische atomare Defekte und Strukturen wie unregelméfliges
Inselwachstum nur sehr eingeschrinkt untersuchen lassen.
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Dariiberhinaus liefert das STM ein Bild des Realraums, wéhrend die auf Beugung beru-
henden Analyseverfahren eine Abbildung des reziproken Raums erzeugen, die dann erst in
den Realraum {iiberfiihrt werden muf.

Topographische Betriebsarten in der Rastertunnelmikroskopie

Je nachdem, ob die Stéirke des Tunnelstroms oder aber die vertikale Position der Spitze bei
der Abbildung der Oberflichenstruktur eines Systems konstant gehalten wird, ergeben sich
zwei unterschiedliche Abbildungstechniken:

Im Konstantstrom-Betrieb (engl. Constant Current Mode, CCM) wird das bei einer fe-
sten Bias-Spannung gemessene Tunnelstromsignal {iber einen Vorverstirker verstéirkt, einem
Regelkreis zugefithrt und mit einem vorgegebenen Sollwert verglichen. Uber den Regelkreis
wird die an dem Piezo-Stellelement anliegende Spannung und damit die vertikale Positi-
on der Spitze iiber der Probe so nachgeregelt, daf§ der Tunnelstrom konstant bleibt (Abb.
2.2 a)). Die dabei am z-Piezo anliegende Spannung liefert das Mefisignal, das aufgrund des
linaren Piezo-Effekts (siehe 3.3) zum Abstand direkt proportional ist. Sie wird iiber eine
entsprechende Kalibrierung in die vertikale Position der Spitze umgerechnet und auf einem
Monitor iiber dem lateral gerasterten xy-Bereich in Form von Hell-Dunkel-Kontrasten dar-
gestellt, wodurch man ein Abbild der Topografie z(x,y) erhélt. Aufgrund der exponentiellen
Abstandsabhéngigkeit des Tunnelstroms lassen sich vertikale Anderungen von bis zu 0.002 A
auflssen. Da auch die laterale Positionierung der Spitze auf wenige Zehntel A erfolgt, kann
man auf diese Weise atomare Strukturen auf der Probenoberfliche auflésen.

Generell werden im Konstantstrom-Modus Flédchen konstanter LDOS abgebildet. Diese
folgen meist der Topographie, kénnen jedoch auch durch andere Faktoren beeinfluit werden.
So kann durch Adsorbat-Atome die Austrittsarbeit variieren, oder es bilden sich auf der
Oberfliche Ladungsdichtewellen aus, die nicht der Topographie entsprechen miissen. Um

a) b)

/= _cons_t.

Abbildung 2.2: Beispiele fiir die verschiedenen Betriebsmodi eines Rastertunnelmikroskops. a) Im
Konstantstrom-Betrieb rastert die Spitze iiber die Probe, wobei ihr Abstand fortwihrend so geregelt
wird, daf} der flieBende Tunnelstrom immer konstant bleibt. Die vertikale Position der Spitze bildet
so die darunterliegende Oberflichenstruktur ab. b) Im Konstant-Hohen-Modus verbleibt die Spitze
immer in derselben Hohe, wihrend sie iiber die Probe rastert. Die Hoheninformation ergibt sich aus
dem je nach Abstand unterschiedlich starken Tunnelstromsignal zwischen Spitze und Probe.
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sicherzugehen, dafl die aufgenommenen MeBsignale tatséichlich die Topographie widergeben
und nicht etwa eine davon abweichende LDOS, sind ggf. ergéinzende Untersuchungsmethoden
heranzuziehen.

Die zweite Betriebsart ist der Konstant-Hohen-Betrieb (engl. Constant Height Mode,
CHM), bei dem die Spitze vor einer Messung iiber der Probenoberfléiche positioniert wird.
(Abb. 2.2/ b)). Rastert man nun iiber die Probe und fixiert dabei die vertikale Position der
Spitze, dndert sich je nach Abstand zwischen der Spitze zur Probenoberfliche der Tunnel-
strom in Funktion ihrer lateralen Position. Die Mefgréfle wird durch das Tunnelstromsignal
gebildet. Im Gegensatz zum CCM ist die LDOS hier nicht konstant — sie ist jetzt also der
variierte Parameter.

Dieses Verfahren hat den Nachteil, dafl es zu einem Proben-Spitzen-Kontakt (engl. Tip
Crash) kommen kann, bei dem die Spitze, die im Idealfall in ein einzelnes Atom oder einen
Cluster von wenigen Atomen ausléduft, unbrauchbar werden kann und neu priapariert werden
muf. Dariiberhinaus kann ein solcher Kontakt zu Beschiddigungen auf der Oberfliche der
Probe fiithren. Diese Betriebsart eignet sich also nur fiir Untersuchungen im Bereich atomar
flacher Probenoberflichen.

2.3 Rastertunnelspektroskopie

Die Rastertunnelmikroskopie gewinnt iiber die LDOS der Oberfliche indirekt strukturelle
Informationen der Probe, wiahrend in der Rastertunnelspektroskopie die LDOS selbst das
Objekt der Untersuchungen ist. Dazu wird das Verhalten des Tunnelstroms in Abhéngigkeit
von der angelegten Spannung untersucht, um lokale elektronische Eigenschaften der Probe
zu charakterisieren.

Wie aus Gl. 2.14! ersichtlich ist, besteht im Bereich kleiner Proben-Spannungen im mV-
Bereich eine lineare Abhéngigkeit des Tunnelstroms von der angelegten Spannung. Raster-
tunnelspektroskopie-Messungen erfolgen jedoch in einem gréfieren Spannungsintervall (z.B.
+1V), was zur Folge hat, dal die Wellenfunktionen der Spitze und der Probenoberfldche
gegebenenfalls leicht gestort und ihre Energie-Eigenwerte entsprechend modifiziert werden.
Wie in Ref. [I] beschrieben, kann dabei folgende Vereinfachung vorgenommen werden: Unter
der Annahme von anfangs ungestorten Wellenfunktionen modelliert man den Einfluf} einer
endlichen Spannung U dadurch, dafl die Fermi-Niveaus beider Wellenfunktionen relativ zu-
einander um den Betrag |e - U| verschoben werden. Dabei bleibt die eigentliche Struktur der
LDOS beider Oberflachen erhalten und wird lediglich mit dem Fermi-Niveau verschoben.

Ausgehend von einem geniigend grofien Abstand zwischen Spitze und Probe mit jeweils
unterschiedlicher Austrittsarbeit ¢y und ¢ ndhert man beide Elektroden bis zum Tunnelkon-
takt an, wobei so lange ein Tunnelstrom fliefit, bis sich die Fermi-Niveaus angeglichen haben,
wobei eine endliche Spannung zwischen Spitze und Probe dann beide Fermi-Niveaus rela-
tiv zueinander verschiebt. Im Fall einer positiven Probenspannung liegt das Fermi-Niveau
der Spitze iiber dem der Probe, und es flieit ein Netto-Tunnelstrom von der Spitze zur
Probe. Je nach Polaritit der angelegten Spannung werden entweder die besetzten (U < 0)
oder die unbesetzten (U > 0) Zustédnde der Probe detektiert. Im Rahmen der gemachten
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Vereinfachungen erhélt man

eU
I / de po(€) - pu(2el T €) - T(e, el) (2.17)
0

Der Transmissionskoeffizient T'(¢, eU') hdngt dabei von der Energie und der Probenspan-
nung ab und entspricht im Rahmen der WKB-Néherung [1]

T(e, el) :exp{—2d\/2hn; (¢s-2F¢t —i—eg—e)} (2.18)

Die LDOS der Probenoberfléiche folgt aus der Ableitung von Gl. 2.17:

dl

dal dT (e, el)
dUu

o (2.19)

elU

(V) o< (0) - u(eV) - Te0) + [ depl) - (el )

Der erste Summand fithrt auf die gesuchte LDOS der Probenoberfliche, wihrend der
zweite die Spannungsabhéngikeit des Transmissionskoeffizienten beschreibt: Elektronen, die
aus Zustéinden nahe des Fermi-Niveaus der negativen Elektrode tunneln, tragen den Grof3-
teil des Gesamt-Tunnelstroms, da sie die geringste effektive Potenzialbarriere durchdringen
miissen (Abb. 2.3). Mit steigender Bias-Spannung nimmt der Transmissionskoeffizient also
stetig und monoton zu und ist als ,,Untergrund“ in den Spektren zu erkennen, auf den das
eigentliche Signal der LDOS aufsetzt.

Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurde folgender Spektroskopiemodus genutzt: Nach der
Messung der Topographie wird die Spitze bei einer festen Bias-Spannung und einem Soll-
Tunnelstrom stabilisiert. Anschliefend wird der Regelkreis abgeschaltet und der gewiinschte
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Abbildung 2.3: Tunneleffekt zwischen Spitze und Probe. Durch Anlegen einer kleinen Spannung
zwischen Spitze und Probe tunneln Elektronen aus Zusténden der Probe in energetisch niedrigere
Zustinde der Spitze. Es entsteht so ein Tunnelstrom, dessen Grofie von der angelegten Spannung und
damit der beteiligten Zusténde in der Probe abhéngt. Elektronen aus energetisch hohen Zustdnden
tunneln dabei hiufiger als die, bei denen die Potenzialdifferenz niedriger ist. Dies ist durch die Stérke
der Pfeile, die den Stromflufl symbolisieren, angedeutet.



12 KAPITEL 2. RASTERTUNNELMIKROSKOPIE UND -SPEKTROSKOPIE

Spannungsbereich (z.B. £1V) bei gleichzeitiger Messung des Tunnelstroms durchgefahren.
Uber die numerische Ableitung dieses Signals erhilt man ein Ma8 fiir die LDOS der Ober-
fldche. Nachteilig wirkt sich das Signal-Rausch-Verhéltnis bei kleinen Spannungen aus. Zu
seiner Verbesserung wird die eigentliche Probenspannung mit einer hochfrequenten, sinus-
formigen Modulationsspannung iiberlagert, deren Frequenz so gewihlt werden muf, dafi die
Regelschleife ihr wiahrend der Messung der Topographie nicht mehr folgen kann und wei-
terhin nur auf den eigentlichen Tunnelwiderstand regelt. Zu den beiden genannten Kanélen
(Topographie und I(U)) wird zusétzlich mittels Lock-In-Technik das phasen- und frequenz-
spezifisch verstirkte Signal des Tunnelstroms aufgezeichnet und das Rauschen, das der Mo-
dulation und der Phase nicht folgt, herausgefiltert.

Nachdem die Spannungsrampe durchfahren wurde, wird die Regelschleife wieder einge-
schaltet und die Spitze zum néchsten MeBpunkt bewegt, an dem wieder die gleiche Prozedur
durchgefiihrt wird. Auf diese Weise erhélt man bei festgewdhlten Energien neben der Topo-
graphie auch die Karte der differenziellen Leitfdhigkeit fiir verschiedene Energieeigenwerte.

2.4 Spinpolarisierte Rastertunnelmikroskopie und -spektro-
skopie

Bei Ferromagneten kommt es aufgrund der Austauschwechselwirkung zu einer Aufspaltung
der Bandstruktur in Majoritéts(Spin-Up)- und Minoritéts(Spin-Down)-Béander mit unter-
schiedlichen energetischen Positionen relativ zum Fermi-Niveau. Eine daraus resultierende
Ungleichbesetzung dieser Zustédnde fithrt zu einer Nettomagnetisierung des Materials. Die
Richtung der Magnetisierung stellt dabei eine Quantisierungsachse fiir den Elektronenspin
dar. Schon bald fand man heraus, daf3 die Stdrke des Tunnelstroms von der entsprechen-
den Relativorientierung der Quantisierungsachsen beider Elektroden (Spitze und Probe)
abhéngen sollte, denn der Spin ist eine den quantenmechanischen Zustand charakterisieren-
de Grofe. In einem Tunnelkontakt fliefit also je nach Relativorientierung der magnetischen
Momente der Elektroden ein unterschiedlicher Tunnelstrom [7].

2.4.1 Spin-Ventil-Effekt

Abb. 2.4 zeigt ein vereinfachtes Stoner-Modell eines entsprechenden Tunnelkontaktes. In
dieser Darstellung ist das Spin-Up-Band energetisch gegeniiber dem Spin-Down-Band ver-
schoben, was zu einer Spinpolarisation am Fermi-Niveau fiihrt:

ol (Er) — ply(Er)
PZ,S(EF) + ptl,s(EF)

pt,s bezeichnen dabei die Zustandsdichten an der Spitze (p;) bzw. der Probe (ps). Aus der Ab-
bildung ist anschaulich ersichtlich, dal das Tunneln von Spin-up- und Spin- Down-Elektronen
jeweils als voneinander unabhingige Prozesse verstanden werden mufl. Im Bereich kleiner
Probenspannungen Uy;,s wird der Tunnelprozel bestimmt durch elastische Streuung, wes-
halb der Spin wihrend des Tunnelns erhalten bleiben mufi — eine Mischung zwischen den
beiden Spin-Béndern ist nicht moéglich. Spin- Up-Elektronen der einen Elektrode kénnen also
immer nur in freie Spin-Up-Zustinde der anderen Elektrode tunneln. Die Wahrscheinlich-
keit fiir solch einen Prozefl ist dabei abhéngig von der entsprechenden Zustandsdichte der

Pt,s(EF) -

(2.20)
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Abbildung 2.4: Prinzip des spinpolarisierten Tunnelns zwischen Elektroden mit paralleler (links)
und antiparalleler (rechts) Magnetisierung. Beim elastischen Tunneln von Elektronen bleibt der Spin
erhalten, weshalb Elektronen der einen Elektrode aus besetzten Zustinden nahe der Fermienergie nur
in unbesetzte Zustédnde gleicher Spinquantenzahl der anderen Elektrode tunneln kénnen.

Start- und der Zielelektrode. Durch die Verschiebung der Spin-Bénder ist im antiparallelen
Fall die Spin-Up-Zustandsdichte am Ferminiveau der Startelektrode zwar hoch, die der End-
elektrode jedoch sehr viel niedriger, was zu einer niedrigeren Tunnelwahrscheinlichkeit fiihrt
als im Fall paralleler magnetischer Momente beider Elektroden, bei dem jedem Zustand der
Startelektrode ein entsprechender freier Endzustand der Zielelektrode zugeordnet werden
kann.

Durch die Spinpolarisation 483t sich die elektrische Leitfahigkeit bei Upjas = 0V in zweil
voneinander unabhingige Komponenten zerlegen:

dl

77 < PL(Er)pl (Ep) + p; (Er)pk(Ep) (2.:21)

Wird eine von Null verschiedene Spannung an die Elektroden angelegt, so iiberlagert sich
dem spinpolarisierten Tunnelstrom ein unpolarisierter Anteil, der sich aus der integrierten
Zustandsdichte im Energieintervall von Eg bis Ep 4 eUyas ergibt.

2.4.2 FErweiterung des Tersoff~-Hamann-Modells

Ausgehend von diesen Uberlegungen wurde das Tersoff-Hamann-Modell durch Heinze [8] fiir
magnetische Elektroden weiterentwickelt. Zustandsdichte p; und Magnetisierung mi; seien
konstant und werden durch die unterschiedlich besetzten Majoritéts- und Minoritétsbander

(ptT = const., ptl = const., aber ptT #+ p%) bestimmt:

p=pi+p . mi=p—p (2.22)

Im Grenzfall kleiner Probenspannungen, Temperaturen von 7' = 0 K und Spin-Erhaltung
beim Tunnelprozess ergibt sich fiir den Tunnelstrom am Ort der Spitze:

179, U, 0)  py - ps(r6, Bp + € - U) + 17 - ms (70, Ep + e - U) (2.23)
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7o bezeichnet die Position der Spitze. ps und ﬁis sind dabei nicht mehr lokale, sondern iiber
die Energie integrierte lokale Grofien [8]. Die integrierte Zustandsdichte der Magnetisierung
ms ergibt sich aus ihrer entsprechenden lokalen Zustandsdichte g :

. U) = / de gur(€) - e (15.). (224
mit  mg(rp, € 2(5 €)Wy (7o) oWy, (7o) (2.25)

Gleichung 2.23 macht deutlich, dafl der Tunnelstrom in einen unpolarisierten und einen
polarisierten Anteil zerféllt. Erstgenannter héingt von der integrierten LDOS der Probe am
Ort der Spitze ab, wihrend letzterer durch die Projektion des Vektors der integrierten lokalen
Spindichte der Probe ms auf die Magnetisierungsrichtung der Spitze m¢ bestimmt wird. Mit
steigender Probenspannung kann pg oder der gesamte unpolarisierte Anteil am Tunnelstrom
zunehmen, wihrend 7%15 oder der polarisierte Anteil dabei gleich bleiben kann.

Um direkt auf den interessanten polarisierten Anteil des Tunnelstroms sensitiv zu sein,
wird die differenzielle Leitfihigkeit der Probe mittels Lock-In-Technik gemessen. Fiir die
differenzielle Leitfihigkeit ergibt sich aus Gleichung 2.23:

dl

¥iii — (70, U,0) o py - ps(r0, Ep + € - U) + My, - ms(ry, Ep +€-U) (2.26)

Die Winkelabhéngigkeit des polarisierten Anteils des Tunnelstroms wird deutlich, wenn
man die Leitfdhigkeit eines Ferromagnet-Isolator-Ferromagnet-Tunneliibergangs im Rahmen
des Modells freier Elektronen im Grenzfall kleiner Spannungen betrachtet. Sie ergibt sich
nach Slonczewski [9] zu:

o = opt(1 + P cos(0)) (2.27)

Ppy ist dabei die effektive Polarisierung am Ferromagnet-Barriere-Ubergang, o, die mitt-
lere Leitfihigkeit und © der Winkel zwischen den Magnetisierungen zwischen den beiden
als identisch angenommenen Elektroden. Fiir unterschiedliche Ferromagnete verallgemeinert
ergibt sich:

o = o (1 + PpPrycos(©)) (2.28)

Einen hierzu analogen Ausdruck erhilt man fiir die differenzielle Leitfdhigkeit (Gl. [2.20)
unter Verwendung von Gleichungen [2.22 und [2.20:

dl

dU(ro, U,0) x ps - ps(70, BEr +e-U)[1 + P, - Ps(ro, Er + € - U)cos(O(rp))] (2.29)

Der polarisierte Anteil des Tunnelstroms ist also vom Cosinus des Winkels zwischen Spitze
und Probe abhingig.

2.4.3 Konsequenzen des Spin-Ventil-Effekts

Am Beispiel der Chrom-Oberfliche sollen einige Konsequenzen des Spin-Ventil-Effekts er-
lautert werden. Abbl2.5 a) zeigt ein dI/dU-Spektrum, wie es von Kleiber et al. mit einer
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Abbildung 2.5: Tunnelspektren der Cr(001)-Oberfliche mit einer unbeschichteten (a) und ei-
ner Fe-beschichteten (b) W-Spitze. Alle Spektren zeigen einen deutlichen Oberflichenzustand bei
U = —20meV. Die eingebetteten Aufnahmen zeigen jeweils die Topographie (links) und die dI/dU-
Karte an der Position des Oberflichenzustandes (rechts). Die Topographie zeigt in beiden Fillen
zwei atomar flache, durch eine monoatomare Stufenkante getrennte Terrassen. Wahrend die Spek-
tren, die mit der W-Spitze aufgenommen wurden, auf beiden Terrassen identisch sind, zeigen die
mit der Fe-bedampften Spitze aufgenommenen Spektren einen deutlichen Unterschied zwischen den
beiden Terrassen, der mit dem Spin-Ventil-Effekt erkléirt werden kann [10].

unbeschichteten W-Spitze auf der Cr(001)-Oberfliche gemessen wurde [10]. Ein deutlicher
Oberflichenzustand [11], der hochgradig spinpolarisiert ist und dessen Maximum in der Néhe
des Fermi-Niveaus liegt, dominiert das Spektrum. Die beiden eingebetteten Aufnahmen zei-
gen sowohl das gleichzeitig aufgenommene Bild im Konstantstrommodus als auch die Kar-
te der differenziellen Leitfdhigkeit an der energetischen Position des Oberflichenzustandes.
Waéhrend zwei durch eine monoatomare Stufenkante getrennte Terrassen deutlich zu erkennen
sind, kann in der dI/dU-Karte kein Unterschied zwischen den beiden Terrassen festgestellt
werden, da beide elektronisch gleichwertig sind. Abb.2.5/b) zeigt zwei Spektren, die mit einer
Fe-bedampften W-Spitze aufgenommen wurden. In diesem Fall unterscheiden sich die Spit-
zenhdhen des Oberflaichenzustandes auf beiden Terrassen: Das Maximum iiber der linken
Terrasse zeigt eine deutlich kleinere Hohe als iiber der rechten Terrasse. Dies ist eine Kon-
sequenz des Spin-Ventil-Effektes, da die differenzielle Leitfahigkeit z.B. vom Relativwinkel
der Magnetisierungsrichtungen zwischen Spitze und Probe abhéngt (siehe oben) [12]. Ist das
Fermi-Niveau beider Elektroden angenommenermafien von Elektronen gleicher Spincharak-
teristik dominiert, so ergibt sich fiir ihre parallele (antiparallele) Ausrichtung der Elektroden-
Magnetisierungen zueinander eine erhohte (erniedrigte) differenzielle Leitfahigkeit. Diese Si-
tuation ist als normaler Tunnelwiderstand bekannt. Vom inversen Tunnelwiderstand spricht
man, wenn die Fermi-Niveaus beider Elektroden durch Elektronen unterschiedlicher Spincha-
rakeristik bestimmt sind und sich fiir eine antiparallele bzw. parallele Ausrichtung der Spins
eine hohere bzw. niedrigere differenzielle Leitfdhigkeit einstellt [13]. In beiden Féllen spricht
das Modell des topologischen Antiferromagnetismus dafiir, dafl zwei benachbarte Terrassen
eine entgegengesetzte Magnetisierungsrichtung haben sollten, woraus sich die Anderung im
dI/dU-Signal beim Ubergang zwischen zwei Terrassen ergibt. Die vollen Spektren werden
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nur einmalig benétigt, um den Kontrastmechanismus zu verstehen und eine Bias-Spannung
auszuwéhlen, bei der maximaler Kontrast zu erwarten ist. Die Spektren in Abb. 2.5 b)
suggerieren einen hohen Kontrast bei einer Spannung, die dem Cr(001)-Oberflichenzustand
entspricht.

Es ist jedoch zu beachten, dal der Spitzen-Proben-Abstand im Konstantstrom-Modus
nicht konstant ist, sondern von der lokalen differenziellen Leitfdhigkeit abhéingt, die bei spin-
polarisierten Messungen von der Relativorientierung der Magnetisierung zwischen Spitze und
Probe beeinflult wird. Liegt die Probenspannung also in der Néhe des Oberflachenzustandes,
dann wird der Spitzen-Proben-Abstand bei parallel (antiparallel) ausgerichteter Magnetisie-
rungsrichtung von Spitze und Probe verringert (vergroflert). Diese Variation des Abstandes
fiihrt trotz der tatséchlich konstanten Stufenhdhe zu gemessenen Stufen mit alternierenden
Hohen.

Wiesendanger et al. [7] wiesen auf diese Weise den topologischen Antiferromagnetis-
mus auf der Cr(001)-Oberfliche nach: Bei spinpolarisierten Messungen im Konstantstrom-
Modus wurde trotz tatséichlich konstanter Stufenhchen der Cr(001)-Terrassen eine Stu-
fenhohenvariation festgestellt (Abb. 2.0).

Diese Verdnderungen des Spitzen-Proben-Abstandes fithren jedoch zu einer starken Re-
duzierung der Variation des dI/dU-Signals iiber entgegengesetzt magnetisierten Terrassen.
Ein hoher magnetischer Kontrast im dI/dU-Signal kann daher nur erzielt werden, falls unpo-
larisierte elektronische Zustéinde den Tunnelstrom dominieren, was nur bei erhchter Proben-
spannung erreicht werden kann. Die fiir maximalen spektroskopischen Kontrast anzulegende
Probenspannung wird also deutlich {iber dem Oberflichenzustand liegen.
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Abbildung 2.6: Stufenhéhenvariation als Konsequenz des Spin-Ventil-Effekts. Obwohl die Stufen im-
mer gleich hoch sind, erscheinen sie bei spinpolarisierten Messungen je nach Ausrichtung der magneti-

schen Momente von Spitze und Probe zueinander abwechselnd hoher und niedriger: h1 = h+As;+Asy
und hy = h — Asy — Ass [7].



Kapitel 3

Experimenteller Aufbau

An Luft finden unkontrollierbare Wechselwirkungen der umgebenden Molekiile mit der Pro-
benoberfliche statt. Es bilden sich (evtl. elektrisch isolierende) Oxidschichten und Wasserfil-
me, die die eigentlich zu untersuchende Probenoberfliche bedecken und sie auf diese Weise
der Zugénglichkeit fiir Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie entziehen.

Um saubere und somit wohldefinierte Oberflichen préparieren und iiber lange Zeit unter-
suchen zu konnen, isoliert man die Probe von den gewodhnlichen Umgebungsbedingungen
durch Ultrahochvakuum (UHV). Als Ultrahochvakuum werden Driicke bezeichnet, die im
Bereich von < 1 x 10719 mbar liegen. Die Notwendigkeit solch niedriger Driicke erklirt sich
aus folgender gaskinetischen Abschéitzung [14]:

Bei einem Druck von 1 x 10~% mbar sind in einem Volumen von 1m? noch 2.5 x 106 Mo-
lekiile eines Restgases vorhanden. Bei Raumtemperatur treffen pro Sekunde auf eine Fliache
von 1cm? 2.9 x 10" Molekiile auf. Unter der Annahme, da die Molekiile einen Durchmesser
von 3 A haben, wiirden etwa 10'® Gasmolekiile ausreichen, um eine frisch priparierte Pro-
benoberfliche von 1cem? vollstéindig mit einer atomaren Monolage zu bedecken. Bei einem
angenommenen Haftkoeffizienten von 1 wiirde dies etwa eine Zeit von 3 Sekunden dauern.
Bei einer angenommenermafien noch tolerablen Kontamination der Probenoberfliche von
10% verblieben ganze 0.3 Sekunden von der Priaparation bis zum Abschlufl der Messungen.
Dies ist natiirlich viel zu kurz, wenn man beachtet, dafl die vollstindige Charakterisierung
einer Probe mehrere Stunden in Anspruch nimmt. Zwar ist der Haftkoeffizient von 1 unrea-
listisch, doch wird deutlich, dafl die Anzahl der Restgas-Teilchen um Gréflenordnungen zu
verringern ist.

Aufbau

Die in dieser Arbeit beschriebenen Experimente wurden deshalb in einem kommerziell erhélt-
lichen UHV-System der Firma Omicron [I5] durchgefiihrt, das den Anforderungen entspre-
chend angepaft wurde. Es besteht aus zwei Haupteinheiten, einer Priparationskammer mit
einer Schleuse und einer Analysekammer. Alle Kammern kénnen durch Ventile voneinander
getrennt werden. Dabei verfiigt die Schleuse iiber ein eigenes Evakuierungssystem, wodurch
es moglich ist, Spitzen oder Proben einzuschleusen, ohne das gesamte Kammersystem zu flu-
ten. Im Hauptsystem werden durch eine Turbo- und eine vorgeschaltete Drehschieberpumpe
Driicke von < 1 x 1079 mbar erreicht, die sich nach dem Ausheizen des gesamten Systems fiir
ca. 24 Stunden bei 125°C mit Titansublimationspumpen und lonengetterpumpen an beiden

17
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Hauptkammern noch weiter auf Enddriicke von < 1x 10719 mbar in der Priiparationskammer
und < 1 x 107! mbar in der Analysekammer reduzieren lassen. Analog zu der oben durch-
gefithrten gaskinetischen Abschitzung ergibt sich so fiir die Analysekammer eine Zeit von
ca. dreieinhalb Tagen, die es bedarf, um die Probe mit einer Monolage der Restgas-Molekiile
zu bedecken. Bei einer noch tolerablen Kontamination von 10% ergibt sich so eine Zeit von
achteinhalb Stunden von der Préparation bis zum Abschlul der Messungen.

3.1 Praiparationskammer

Proben und/oder Spitzen werden iiber die Schleuse in das UHV-System eingefithrt und
gelangen dann iiber einen Drehschiebe-Manipulator in die Priaparationskammer (Abb/3.1)).
In ihr befindet sich ein Probenmanipulator mit einer eingebauten Widerstandsheizung,
mit der durch das indirekte Heizen Probentemperaturen von bis zu 900°C erreicht werden
konnen (Abb. 3.2).

Die Probentemperatur wird iiber ein am Probenhalter befestigtes Chromel/Alumel-Ther-
moelement bestimmt. Der jeweiligen Spannung U, die an ihm gemessen werden kann, wird
iiber eine T'(U)-Tabelle die entsprechende Temperatur T zugeordnet. Da das Thermoele-
ment nicht direkt an der Probe montiert werden kann, wird im allgemeinen die gemessene
Temperatur von der tatsdchlichen Probentemperatur abweichen. Besonders bei hohen Tem-
peraturen ist diese Abweichung nicht mehr zu vernachléssigen. Zur direkten Bestimmung
der Probentemperatur wird deshalb ein Infrarotspektrometer genutzt, welches jedoch nur
flir Temperaturen T' > 600°C geeignet ist.

wtter gun
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er cooling bypass
tem
electron heater
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aporation Fe evaporator
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Abbildung 3.1: Ansicht der Priaparationskammer. Die Komponenten im Uhrzeigersinn: 1) Bypass
fiir das differenzielle Pumpen wihrend des Sputterns, 2) ElektronenstofSheizung, 3) Drehschiebema-
nipulator zur Schleuse, 4) Schleuse, 5) Drehschiebemanipulator zwischen Priparations- und Ana-
lysekammer, 6) Eisenverdampfer, 7) Chromverdampfer, 8) Sichtfenster fiir die korrekte Positionie-
rung beim Aufdampfen, 9) x/y/z-Manipulator zur Positionierung von Proben oder Spitzen vor den
Priparationsanlagen, 10) Hauptsichtfenster, 11) Wasserkiihlsystem fiir Sputtergun und Verdampfer,
12) Sputtergun.
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-

Abbildung 3.2: Ansicht des Probenmanipulators mit integrierter Widerstandsheizung. In ihr be-
findet sich gerade ein Probenhalter mit einem Chrom-Kristall. Oben links ist das vordere Ende der
Sputtergun zu erkennen, wihrend unten die beiden Elektronenstrahlverdampfer in das Bild ragen. Je
nach gewiinschter Préparation kann die Probe in die entsprechende Position vor die Sputtergun bzw.
die Elektronenstrahlverdampfer bewegt und ausgerichtet werden.

FEine weitere Funktion des Manipulators ist das Positionieren der Proben bzw. Spitzen
bei Reinigung und Beschichtung. Die Reinigung erfolgt durch eine kommerziell erhéltliche
Ionenkanone (engl. Sputter-Gun) der Firma Specs [16] (Abb.3.3). In ihr werden aus einem
Iridium-Filament freie Elektronen thermisch erzeugt, die dann durch eine Hochspannung zur
Anode hin beschleunigt werden. Dabei ionisieren sie das in das Gehéuse stromende Argon-
Gas und bilden ein Elektron-Ion-Plasma. Eine Extraktor-Elektrode beschleunigt die Ionen
aus dem Plasmabereich heraus und erzeugt auf diese Weise den Ionenstrahl, der iiber elektri-
sche Linsen auf die Probe fokussiert wird. Ein Wien-Filter ist dem Gerét nachgeschaltet, um
den Ionenstrahl von unerwiinschten Fremdanteilen zu reinigen. Durch ein elektrisches Feld,
erzeugt durch eine Ablenkungseinheit am vorderen Ende der Ionenkanone, wird der Strahl
dann rasternd iiber die Probe gefiihrt.

Elektronen, die nicht an Ionisierungsprozessen beteiligt waren, werden durch das elektri-
sche Feld immer wieder zur Anode hin beschleunigt, um dort zur Ionisation des Argon-Gases
beizutragen. Argon-Atome, die nicht in dem Gehéuse ionisiert wurden, werden durch eine di-



20 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU

rekt vorgeschaltete Turbomolekularpumpverbindung (als Bypass von der Schleusenkammer)
der Brennkammer entzogen, was die Kontamination der Préparationskammer mit Argon-Gas
verhindert. Diese Methode wird als differenzielles Pumpen bezeichnet.

Ein Ma$ fiir die Abtragrate ist der von der Probe zur Masse flieBende Strom, der wéhrend
des Sputterns nicht variiert werden sollte. Zur Kalibrierung wird zundchst der Chrom-Kristall
4min lang bei Raumtemperatur dem Ionen-Beschuf} ausgesetzt und danach fiir weitere 4 min
bei 250°C ausgeheilt. Schlielich wird die Topografie mit den erzeugten Léchern mittels STM-
Messungen abgebildet und daraus die Abtragrate bestimmt(Abb. 3.4 a)).

Zum Préparieren diinner Filme stehen zwei Elektronenstrahlverdampfer fiir Chrom

a) ‘
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Abbildung 3.3: a) Schematischer Aufbau einer Ionenkanone. Die Tonisierungskammer befindet sich
am linken Ende in Hohe des Argon-Gaseinlasses (Gas inlet). Ein elektrisches Linsensystem (Lens 1,
Lens 2) fokussiert den entstandenen Ionenstrahl. Die Ablenkungseinheit (X1,Y7,Y2) ldfit mit Hilfe
eines elektrischen Feldes den Ionenstrahl iiber die Probe (Sample) rastern. b) Ionisierungskammer
der Sputtergun. Aus dem Filament austretende Elektronen werden zum Anodenkifig hin beschleunigt
und ionisieren dabei das in die Kammer einstromende Argon-Gas und bilden dort das Elektron-Ion-
Plasma, aus dem durch eine Extraktor-Elektrode der Tonenstrahl gebildet wird. [16]
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b)

Abbildung 3.4: a) Zur Bestimmung der Abtragungsrate der Ionenkanone wurde der Chrom-Kristall
4min dem Ionenbombardement bei Raumtemperatur ausgesetzt und die entstandenen Locher an-
schlieBend fiir 4 min bei 250°C ausgeheilt. Uber die abgebildete STM-Aufnahme wurde die Abtra-
gungsrate zu 2.25 ML/h bestimmt. b) Entsprechend wurde verfahren, um die Aufdampfrate des
FEisenverdampfers zu bestimmen. Nach einer Bedampfungszeit von 20 sec bei Raumtemperatur heilen
die Fe-Inseln auf dem Cr-Kristall bei 300°C fiir 4 min aus. Uber ein STM-Bild konnte die Bedeckung
zu 32% und damit die Aufdampfrate zu 0.96 ML/min bestimmt werden. Um die Locher bzw. die
Inseln deutlicher hervorzuheben, wurden beide Bilder leicht differenziert.

und Eisen zur Verfiigung, deren Funktionsprinzip das folgende ist:

Aus einem Filament werden thermisch Elektronen emittiert, die durch Anlegen einer
Hochspannung von ca. 800V auf den Eisenstab bzw. zum Chromtiegel hin beschleunigt
werden und dort ihre Energie in Form von Wirme abgeben. Die Elektronen werden ent-
lang der Feldlinien vorzugsweise auf das Drahtende hin beschleunigt, wodurch sich dieses
stark aufheizt und aufgrund des hohen Dampfdrucks Material emittiert. Ein durch Was-
ser gekiihltes Kupferschild verhindert, dafl sich das iibrige Material zu sehr aufheizt und
unerwiinschte Fremdemissionen entstehen. Mittels einer Verschiebeeinrichtung kann der auf
einen Molybdinstab geschweifite Draht nachgefiihrt werden. Uber einen Bowdenzug kann die
Austrittsoffnung des Verdampfers mit einem sogenannten Shutter gedffnet und geschlossen
werden, was eine definierte Verdampfungszeit ermdglicht. Ein in den Verdampfer integriertes
diinnes Blech mit einem Loch dient einerseits als Blende und andererseits als Fluimonitor:
Durch den Elektronenbeschufl wird ein Teil des verdampften Materials ionisiert und durch die
Blende wieder eingefangen. Unter der Annahme, dafl der Anteil der Ionen im Teilchenstrom
bei unterschiedlichen Verdampferleistungen konstant bleibt, ergibt sich aus diesem Ionenflufl
ein Maf fiir den Teilchenstrom. Um Aufdampfraten sehr genau einstellen zu kénnen, ist eine
Kalibrierung des Monitors notwendig. Dazu wird nach einer 20 Sekunden andauernden Be-
dampfung des Cr-Kristalls mit Eisen bei Raumtemperatur und anschliefend vierminiitigem
Ausheilen bei 300°C, was einem Drittel der Eisen-Schmelztemperatur entspricht, die To-
pographie der entstandenen Inseln mittels STM-Messungen abgebildet. Die Aufdampfrate
ergibt sich dann aus dem Quotienten der Inselfiiche und der Aufdampfzeit (Abb. 3.4/b)).

Dartiberhinaus dient eine Elektronenstof$heizung (Abb. [3.5) dem kurzzeitigen Heizen



22 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU

a) b)
GND HV HV Usil
‘LfJ | o ) Ll:'_l T LiJ‘
T —T
c)
pas
“.-1"

Abbildung 3.5: a) Skizze des Aufbaus der Elektronenstofiheizung. In einem Filament werden ther-
misch Elektronen emittiert, durch ein Tantalblech fokussiert und iiber eine am W-Drahtgestell ange-
legte Hochspannung auf die Probe, die auf dieser Halterung liegt, beschleunigt. b) Bild des Aufbaus
in der Priaparationskammer. Um die Zuleitungen zum Filament gegeniiber der am Auflagegestell an-
gelegten Hochspannung zu isolieren, verlaufen sie in diinnen Keramikhiilsen. Ebenso ist der W-Draht
gegeniiber dem iibrigen Aufbau durch Keramikhiilsen und -ringe abgeschirmt. c¢) Elektronenstof$hei-
zung im Betrieb (zur Demonstration bei geringer Leistung). Auf dem Auflagegestell befindet sich ein
Probentriger mit einem W(110)-Kristall.

von Proben bzw. Spitzen auf Temperaturen von bis zu 2500°C. Sie besteht im wesentlichen
aus einem Auflagegestell aus Wolframdraht und einem dicht darunter angebrachten Filament.
Durch Anlegen einer Hochspannung zwischen Filament und Probe werden die thermisch aus
dem Filament emittierten Elektronen zur Probe hin beschleunigt, wobei ein Tantalblech zur
Fokussierung des Elektronenstrahls dient. Die Spitzenshuttle und die W(110)-Probentréiger
besitzen an ihrer Unterseite je ein Loch, durch das die Elektronen direkt auf die Spitze bzw.
die Kristallunterseite treffen und dort ihre kinetische Energie zum grofiten Teil in Form von
Wiérme wieder abgeben. Spitze bzw. Probe werden auf diese Weise sehr effektiv geheizt,
wahrend das umgebende Trégermaterial weniger stark erwédrmt wird. Dies schont das Mate-
rial und spart Heizzeit. Bei konventionellen Probentridgern ohne Loch wird die Probe indirekt
iiber den Probentriager geheizt.

Die Heiztemperatur wird {iber die angelegte Hochspannung geregelt und mit einem op-
tischen Pyrometer iiberpriift. Dabei ist der Grauwert der Oberfliche zu beriicksichtigen.
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Abb. [3.5 ¢) zeigt deutlich, dafl beim Betrieb der ElektronenstoSheizung vor allem die Probe
hell leuchtet. Es wird also hauptséichlich der Kristall geheizt, wihrend der Probentréger und
der sichtbare Wolframdraht nicht sehr stark erwérmt werden. Das Tantalblech fokussiert den
Elektronenstrahl also sehr gut. Es sei erwdhnt, dal die Abbildung der Elektronenstoffheizung
nur einen Demonstrationsbetrieb bei geringer Leistung zeigt.

3.2 Analysekammer

Uber einen Drehschiebe-Manipulator kénnen Spitzen oder Proben von der Priparationskam-
mer in die Analysekammer gelangen (Abb/3.6). Dort dient ein weiterer Manipulator entweder
der Positionierung vor der LEED/Auger-Analyseeinheit oder dem weiteren Transfer zum
Mikroskop.

Zur Charakterisierung der Probenoberfliche ist die Beugung niederenergetischer Elek-
tronen (Low Energy Electron Diffraction, LEED) ein weit verbreitetes Hilfsmittel. Dabei
werden Elektronen mit Energien zwischen 10eV und 1000eV, entsprechend den de-Broglie-
Wellenléingen von 3.9 A bis 0.39 A, auf die Probe beschleunigt, wo sie nur wenige Atomlagen
tief in die Oberfliche eindringen kénnen. Da ihre de-Broglie-Wellenléingen von atomarer
Dimension sind, werden sie an den Oberflichenatomen gebeugt. Das entstehende Beugungs-
muster 148t dann Aussagen iiber die Struktur der Probenoberfliche zu.

Im Kristallvolumen ist die Struktur in drei Dimensionen periodisch. An der Oberfléiche
gibt es dagegen nur zwei periodische Richtungen, denn senkrecht zur Oberfliche ist die
Symmetrie gebrochen, was dazu fiihrt, daf§ die Punkte des entsprechenden reziproken Gitters
unendlich dicht liegen. Das reziproke Gitter einer idealen Oberfliche besteht also aus zu ihr

digital camera LEED/Auger
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wobble stick

VT-STM x/ly/z-manipulator
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transfer valve

Abbildung 3.6: Ansicht der Analysekammer. Die Komponenten im Uhrzeigersinn: 1) LEED/Auger-
Einheit, 2) x/y/z-Manipulator zur Positionierung vor der LEED/Auger-Einheit bzw. zur Ubergabe in
die Satellitenkammer , 3) Hauptkammer, 4) Transferverbindung zur Priparationskammer, 5) Trans-
ferventil, 6) Kryostat, 7) Satellitenkammer, 8) VT-STM, 9) Mechanische Hand (Wobble Stick) zum
Einsetzen von Proben und Spitzen in das VT-STM, 10) Hauptsichtfenster in die Satellitenkammer,
11) Digitalkamera.
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senkrecht stehenden Stangen. Dies bedeutet, daf beliebige Impulse senkrecht zur Oberfliche
iibertragen werden konnen, wodurch es zu einer Entartung in der Dimension senkrecht zur
Oberfliche kommt. An der Oberfliche werden so aus den Punkten des dreidimensionalen
reziproken Gitters des Volumens Stangen, die senkrecht zur Oberfléiche orientiert sind.

Bei elastischer Streuung ist der Betrag des Wellenvektors vom einfallenden Elektronen-
strahl gleich dem Betrag der Wellenvektoren des gestreuten Elektronenstrahls. Mit Hilfe
der Ewald-Konstruktion kénnen die Richtungen der ausfallenden Wellenvektoren bestimmt
werden, die den Beugungsbedingungen geniigen. Die Richtungen konstruktiver Interferenz er-
geben sich durch die Schnittpunkte der Ewald-Kugel mit den Stangen des reziproken Gitters
auf der Probenoberfliche. An diesen Punkten sind die zwei wichtigen Beugungsbedingungen
erfiillt: Einerseits liegen sie auf der Kugel aller moglichen ausfallenden Wellenvektoren, die
dem Betrag des einfallenden Wellenvektors entsprechen, andererseits erfiillen sie die durch
das reziproke Gitter der Probenoberfliche vorgegebenen Beugungsbedingungen. Auf einem
fluoreszierenden Leuchtschirm entstehen dann helle Punkte in den Richtungen, die der ge-
danklichen Verlangerung der moglichen ausfallenden Wellenvektoren konstruktiver Interfe-
renz entsprechen (Abb. 3.7). Die Anordnung des Aufbaus ist so gewéhlt, dal die Kriimmung
der Ewald-Kugel und die des Leuchtschirmes sich gegenseitig auftheben. Auf dem Leucht-
schirm entsteht so ein unverzerrtes lineares Abbild eines Schnittes durch den reziproken
Raum der Oberfliche der Probe.

Zur zusétzlichen Charakterisierung der Probenoberfliche ist die LEED-Apparatur auch
fir Auger-Elektronen-Spektroskopie (AES) nutzbar, die im Gegensatz zum LEED-
Verfahren der elementspezifischen Analyse einer Oberfléiche dient. Dabei wird die Probe mit
hochenergetischen Elektronen beschossen, wodurch Elektronen einer inneren (z.B. der K-)
Schale der Probenatome herausgeschlagen werden. Dadurch befindet sich das Atom in einem
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Abbildung 3.7: Prinzipieller Aufbau eines LEED-Systems. Ein durch eine Elektronenkanone er-
zeugter Elektronenstrahl trifft auf die Probenoberfliche. Konstruktive Interferenz entsteht an den
Schnittpunkten der Ewaldkugel mit den Stangen des reziproken Gitters. Die Verldngerungen der ent-
sprechenden Wellenvektoren fithren zu den auf dem fluoreszierenden LEED-Schirm sichtbaren hellen
Punkten.
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angeregten Zustand, aus dem es iiber ein Elektron relaxiert, das aus einer hoher liegenden
Schale (z.B. der L-Schale) in die K-Schale iibergeht. Die dabei frei werdende Energie kann
entweder in Form eines Photons abgegeben oder durch das Herausschlagen eines weiteren
Elektrons (z.B. aus der L-Schale) kompensiert werden. Letzterer Proze wird Auger-Effekt
und das sekundére Elektron, dessen Energie nur durch die Energien der beteiligten Elektro-
nenniveaus bestimmt ist, wird Auger-Elektron genannt. Diese Energien sind elementspezi-
fisch, und so erhélt man Informationen iiber die Zusammensetzung einer Probenoberfliche.
Die Elektronen besitzen dabei je nach Energie eine Eindringtiefe von einigen A bis einigen
nm.

Die AES-Messungen werden mit der gleichen Apparatur durchgefithrt wie die LEED-
Messungen. Durch eine Hochspannung von 3kV zwischen Heizfilament und Probe werden
die thermisch erzeugten freien Elektronen zur Probe hin beschleunigt, wihrend eine an einem
zwischen Filament und Probe befindlichen Gitter angelegte Gegenspannung U dafiir sorgt,
dafl nur Elektronen auf die Probe treffen, deren kinetische Energie ausreichend grof} ist,
um U zu iiberwinden (Ey, > e - U). Uber die Variation dieser Gegenspannung kann der
gewiinschte Energiebereich abgefahren werden. Ein Lock-In-Verstéirker wird genutzt, um
die erste Ableitung des Stromsignals an der Probe zu messen. So erzielt man eine hohere
Sensitivitdt und kann damit direkt aus den Peakhdhen I und bekannten elementspezifischen
Sensitivitdten S den jeweiligen Anteil R eines Elements bestimmen:

%
R; = L (3.1)

7

N

Verschiedene AES-Messungen kénnen miteinander verglichen werden, wenn man alle Werte
normiert (z.B. auf den Cr-Hauptpeak).

Wie oben beschrieben, dient der Manipulator nicht nur der Positionierung der Proben
vor der LEED/Auger-Einheit. Er ermoglicht zusétzlich den Transfer von Spitzen und Pro-
ben in das Rastersondenmikroskop, das sich in einer Satellitenkammer befindet. Dazu wird
der Manipulator so positioniert, dafl die Probe oder die Spitze mit Hilfe einer mechani-
schen Hand iibernommen werden kann, die im folgenden als Wobblestick bezeichnet wird.
Dabei handelt es sich um einen Manipulator, dessen Achse sich um eine Aufhdngung am
Durchfithrungsflansch der Kammer in beliebige Raumwinkel drehen l&8t. Zusétzlich kann
er in seiner Léngsrichtung vor- und zuriickgezogen werden. Am vorderen Ende des Mani-
pulators befindet sich eine senkrecht zu seiner Langsachse orientierte zangenéhnliche Pro-
bentrigeraufnahme, die iiber einen Bowdenzug getffnet und geschlossen werden kann. Diese
Konstruktion des Wobblesticks erméglicht es, Spitzen und Proben sehr flexibel um Hinder-
nisse zu navigieren und sie feinfiihlig in das Rastertunnelmikroskop einzusetzen.

Zur Lagerung gerade nicht benétigter Proben und Spitzen dient ein Karussel mit Ein-
schiiben fiir insgesamt 8 Probentrédger. Es befindet sich an der Kammerwand in Reichweite
des Wobblesticks.

Das Rastertunnelmikroskop wird weiter unten noch ausfiihrlich vorgestellt, siche dazu
Abschnitt 3.3, Eines seiner Hauptmerkmale ist die Moglichkeit, Messungen nicht nur bei
Raumtemperatur, sondern auch bei variablen, niedrigeren Temperaturen von bis zu 20K
durchzufiihren.

Datfiir ist in die Satellitenkammer ein Kryostat eingebaut (Abb. [3.8)). Verwendung fand
ein kommerziell erhéltlicher Durchflukryostat der Firma CryoVac [17] mit Versorgung iiber
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Abbildung 3.8: a) Konstruktionszeichnung des Kryostaten der Firma CryoVac [17]. Fliissiges
Helium gelangt iiber den Einla$§ bis zum Wérmetauscher und kiihlt diesen, bevor es den Kryostaten
iiber den Auslal wieder verlafit. Mit Hilfe der Si-Diode wird die Temperatur am Wirmetauscher
gemessen. Die Heizung, die iiber eine Kontrolleinheit geregelt wird, ermoglicht das Stablisieren der
gewiinschten Zieltemperatur am Wirmetauscher. b) Aufienansicht der Analysekammer. Der durch
den Kreis markierte Kryostat ist nur bis zum Flansch zu sehen. ¢) Ansicht des Wirmetauschers in der
Analysekammer. Zu sehen sind unter anderem auch die OFHC-Litzenbiindel, die der Kiithlankopplung
des Mikroskops dienen.

eine externe Zufiihrung (Fliissig-Helium-Kanne). Die Warmeankopplung des Mikroskops er-
folgt iiber eine Wéarmetauschereinheit, die das fliissige Helium vom externen Anschlufi an
der Unterseite der Satellitenkammer {iber ein Edelstahlrohr bis zu einem Wiarmetauscher
aus Kupfer in der Ndhe des Mikroskops fiithrt. Nach Passieren des Warmetauschers wird das
Heliumgas durch eine Drehschieberpumpe in die Helium-Riickleitung des Instituts zuriick-
gepumpt. Ein Manometer zwischen Warmetauscher und Pumpe erméglicht die Kontrolle des
Helium-Gasdrucks, der iiber ein Nadelventil eingestellt werden kann. So kann man einerseits
den Helium-Verbrauch minimieren, wihrend andererseits ein laminarer Flul und damit eine
stabile Temperatur am Warmetauscher erreicht wird. Nicht-laminare Stromungen fiithren ne-
ben mechanischen Schwingungen zu Druckschwankungen und damit unregelméfligem Wéarme-
transport, was sich in Form von Temperaturschwankungen am Wirmetauscher bemerkbar
macht.

Uber ein zusétzliches Ventil wird ein Bypass zum Nadelventil ermdglicht, um die Leitung
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Abbildung 3.9: Kenngraphen des Kryostaten. a) Temperaturverlauf beim Kiihlen von Raumtem-
peratur auf 20 K an der Probe. Gemessen wurde die Temperatur des Warmetauschers und der Probe,
jeweils in Abhéngigkeit der Zeit. Die Warmetauschertemperatur sinkt innerhalb der ersten 30 Min.
relativ rasch, wiahrend die Probentemperatur nur mit einer gewissen Verzogerung folgt. Nach ca.
2 Std. stablisieren sich sowohl die Wirmetauscher- als auch die Probentemperatur. Im weiteren Zeit-
verlauf sinken beide Temperaturen nur noch unwesentlich. b) Probentemperatur in Abhingigkeit der
am Wirmetauscher stabilisierten Temperatur. Die Probentemperatur liegt im Mittel ca. 15K iiber
der des Wiarmetauschers.

zu spiilen. Dies ist nach Anschlul der Helium-Versorgung notwendig, da sich dann in der
Leitung noch Molekiile aus der Laborluft befinden kénnen, unter anderem auch Wasser. Ver-
bleibt dieses in der Leitung, wéhrend mit Helium gekiihlt wird, entstehen Eiskristalle, die den
Kryostaten von innen heraus beschidigen und z.B. zu einem Vakuum-Leck fithren kénnen.
Deshalb wird zunichst bei geschlossenem Heberventil die He-Leitung durch Offnen des By-
passes gepumpt, bevor dann bei geschlossenem Manometerventil das Heberventil geoffnet
und die Leitung mit Helium geflutet wird. Um den Anteil von restlicher Laborluft zu mini-
mieren, wird diese Prozedur einige Male wiederholt.

Fiir die Kiihlankopplung des Mikroskops sorgt die direkte Wérmeleitung vom Wéarme-
tauscher-Kupferblock iiber eine vieladrige, silberbeschichtete OFHC-Kupferlitze zum Mikro-
skop. Die Litze ist dabei zur Maximierung der Ankopplung in den Kupferblock eingelotet
und teilt sich dann in mehrere Stringe von je ca. 800 Adern auf.

Uber eine Silizium-Diode wird die Temperatur am Wirmetauscher gemessen. Um stabile
Temperaturen zu gewéhrleisten, besitzt der Kryostat eine integrierte Widerstandsheizung,
die iiber eine Kontrolleinheit gesteuert wird. Zur Minimierung des Helium-Verbrauchs ist
moglichst ein Durchflul zu wéhlen, der den Wirmetauscher lediglich auf eine Temperatur
etwas unter der gewiinschten kiihlt. Erst dann wird an der Kontrolleinheit die Zieltempe-
ratur eingegeben und die automatische Heizung gestartet. Sie vergleicht fortwihrend die
aktuelle Temperatur am Wirmetauscher mit der eingegebenen Zieltemperatur und regelt
entsprechend die Heizleistung. Am Wérmetauscher sind so Temperaturen bis auf wenige
Hundertstel Kelvin genau einstellbar.

Die tatsédchlich an der Probe erreichte Temperatur weicht im allgemeinen von der Tem-
peratur des Warmetauschers ab - sie wird deshalb am Probenhalter iiber einen zusétzlichen
Temperatursensor (GaAs/GaAlAs-Diode) gemessen. Um die Probe von Raumtemperatur auf
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eine Endtemperatur von 20 K zu bringen, benétigt man eine Zeit von etwa zwei Stunden.
Abbi3.9 a) macht deutlich, dafi die Zieltemperatur von ca. 6 K am Wirmetauscher rela-
tiv schnell erreicht wird, wéhrend die Probentemperatur mit einiger Verzogerung folgt. Der
Temperaturunterschied zwischen Probe und Wéarmetauscher betriagt dabei maximal ungefiahr
200 K.

Tragt man die am Probenhalter erreichte Temperatur in Abhéngigkeit von der am Warme-
tauscher geregelten Temperatur auf, so erhélt man einen Graphen wie in Abb. 3.9 b), {iber
den sich fiir jedes Experiment die Warmetauscher-Temperatur bestimmen 148t, auf die die
Kontrolleinheit geregelt werden muf}, um eine bestimmte gewiinschte Temperatur an der
Probe zu erreichen. Die Probentemperatur Ty in Funktion der Warmetauschertemperatur
Tex 188t sich in unserem Fall durch folgende Fitfunktion beschreiben:

Ty = 14.78 K + 0.98 - Ty (3.2)

Die Probentemperatur liegt im Mittel also ca. 15 K iiber der Warmetauschertemperatur.

3.3 Das Rastertunnelmikroskop

Die wichtigste Analysekomponente im vorgestellten System ist das Rastertunnelmikroskop
(engl. scanning tunneling microscope, STM) fiir spinpolarisierte Messungen bei variablen
Temperaturen, im folgenden VT-STM genannt. Es wurde im Rahmen einer Doktorarbeit
von Torben Hénke [18] auf der Grundlage eines kommerziell erhéltlichen VT-STM-Systems
der Firma Omicron [I5] konstruiert und aufgebaut. Dabei kommen die Satellitenkammer
mit integriertem Démpfungssystem und Kiihlankopplung im wesentlichen unveréndert zum
Einsatz, wihrend anstelle des kommerziellen Rastertunnelmikroskops eine Neukonstruktion
auf der Grundlage des STM-Designs von Daniel Haude Verwendung findet. Diese Neuent-
wicklung war notwendig, um nicht nur die Probe, sondern gleichzeitig auch die Spitze iiber
die Ankopplung an den Kryostaten auf tiefe Temperaturen kiihlen zu koénnen. Die weite-
ren Hauptkriterien fiir die Konzeption und Materialauswahl waren mechanische Stabilitét,
UHV-Tauglichkeit, Tauglichkeit sowohl fiir Raumtemperatur als auch fiir tiefe Temperatu-
ren bis zu 20 K und Magnetfeldtauglichkeit fiir eine eventuelle zukiinftige Erweiterung, die
Messungen in einem duBeren Magnetfeld ermdglicht. Abb. 3,10 zeigt eine Ubersicht iiber die
Satellitenkammer mit dem integrierten Rastertunnelmikroskop.

Das physikalische Grundprinzip des quantenmechanischen Tunnelns, auf dem das VT-
STM basiert, wurde bereits in [2.2] vorgestellt. Das zwischen der Spitze und der Probenober-
fliche gemessene Tunnelstromsignal wird iiber einen Vorverstiarker an eine Workstation mit
entsprechender kommerziell erhéltlicher Datenerfassungssoftware der Firma Omicron [15]
weitergeleitet. Uber einen externen Lock-In-Verstiirker kann zusétzlich zum direkten Strom-
signal dessen erste Ableitung aufgezeichnet werden. Die Datenerfassungssoftware steuert
gleichzeitig iiber eine Elektronik die Spitze rasterartig iiber die Probenoberfléche.

Da schon kleine Anderungen im Abstand zwischen Spitze und Probe grofie Anderungen
im gemessenen Stromsignal zur Folge haben und mit dem STM atomare Auflosung erreicht
werden soll, muB die Spitze bis auf Gréfenordnungen von A genau iiber der Probenoberfliche
positioniert werden kénnen. Konventionelle, auf rein mechanischen Prinzipien basierende
Stellsysteme koénnen dies nicht leisten. Deshalb wurde sowohl fiir die Grobannidherung der
Spitze an die Probe als auch fiir das Rastern iiber deren Oberfliche ein Antriebskonzept
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Abbildung 3.10: Konstruktionszeichnung der Satellitenkammer mit integriertem Rastertunnelmi-
kroskop. Im Uhrzeigersinn: 1) seitliches Sichtfenster, 2) Flansch fiir den Wobblestick, 3) Wobblestick,
4) Basisflansch mit elektrischen Durchfiihrungen, 5) Dampfungsplatte, 6) Kiihlschild, 7) Rastertun-
nelmikroskop, 8) Probenkarussell, 9) oberes Sichtfenster.

entwickelt, das den piezoelektrischen Effekt nutzt, der beim Anlegen von Hochspannungen
an bestimmte Materialien auftritt.

Der Piezo-Effekt

1880 wurde von Pierre und Jacques Curie zunichst der direkte Piezoeffekt entdeckt, der
zu einer Ladungsverschiebung aufgrund duflerer mechanischer Spannung an den isolierten
Elektroden eines piezoelektrischen Bauteils fithrt. An ihnen 148t sich demnach bei Druck-
bzw. Zugbelastung eine elektrische Spannung messen, weshalb der direkte Piezoeffekt vor
allem bei Sensoren genutzt wird.

Durch die Umkehrung des Effekts wurden dann piezoelektrische Wandler auch als Ak-
toren genutzt: Dem Bauelement wird eine elektrische Spannung eingeprigt, welche zu einer
Verschiebung fiithrt. Man spricht hier sinngeméfl vom inversen Piezoeffekt.

In der technischen Anwendung haben sich ferroelektrische Keramiken auf der Basis von
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Bleizirkonattitanat (PZT) (Pb(Zr;Ti1—;0s3)) etabliert, die hohe piezoelektrische Koeffizien-
ten besitzen und durch zielgerichtete Mischung von Titan und Zirkon sowie durch Beifiigen
weiterer Substanzen eine Optimierung ihrer Eigenschaften fiir bestimmte Anwendungen zu-
lassen. Das Ausgangsmaterial ist nach der Herstellung durch Pulverisierung, Formpressung,
Sinterung, feinmechanischer Bearbeitung und Beschichtung mit Elektrodenmaterial makro-
skopisch isotrop und besteht mikroskopisch aus einzelnen Kristalliten, deren Polarisation re-
gellos verteilt ist. Erst durch das Anlegen eines d&ufleren Feldes unter ggf. erhohter Temperatur
(200°C ) richten sich die elektrischen Doménen aus und bilden eine remanente Polarisierung.

Am Beispiel eines Quaders aus piezoelektrischem Material mit den Seitenldnge L, L,,L.,
der in z-Richtung polarisiert ist, unterscheidet man drei piezoelektrische Koeffizienten (dss,
ds1, dys), entsprechend den drei unterschiedlichen Effekten:

Langs-Effekt :Az = ds3E, L, (3.3)
Quer-Effekt :Ax = ds1 E, L, (3.4)

Ay = ds1 E, L, (3.5)

Scher-Effekt :Az = di5E, L, (3.6)

Der Scher-Effekt beschreibt die relative Verschiebung der beiden Elektrodenseitenflichen
lings der Polarisierungsachse. Scherpiezos finden in Schrittmotoren fiir die Grobannidherung
von Spitze und Probe Verwendung.

Piezo-Effekt beim Ro6hrenscanner

Fiir die laterale Rasterung benutzen Scanner iiblicherweise den Quereffekt. Aufgrund ihrer
kompakten Bauweise, hohen Sensitivitdt und hohen Resonanzfrequenzen sind Réhrenscanner
(single tube scanner) weit verbreitet. Sie sind radial polarisiert und innen wie auen mit Elek-
trodenmaterial beschichtet, wobei die Aulenelektrode in Léngsrichtung in vier Quadranten
unterteilt ist. Das eine Ende des Piezo-Rohrchens ist fixiert, wihrend {iber dem anderen
zentrisch die Tunnelspitze montiert wird. Beim Anlegen einer antisymmetrischen Spannung
von +140V an zwei gegeniiberliegende Elektroden (zy,z_) erreicht man durch Stauchung
bzw. Dehnung in Querrichtung eine Verbiegung des Rohrchens (Abb. 3.11).

Diese ist in guter Ndherung unabhéngig von den anderen Elektroden, so dafl durch ana-
loges Ansteuern der beiden anderen Elektroden (y,y—) ein kleiner Bereich einer Ober-
fliche zeilenweise abgerastert werden kann. Die angelegten Spannungen gelten dabei in erster
Naherung als ein direktes Maf fiir die Auslenkung des Scannerendes [6]:

2v/2d3 L?
wDh
D bezeichnet den Innendurchmesser, h die Wandstérke und L die Lénge des Rohrchens.
Beriicksichtigt man das Herausragen des Spitzenendes iiber das Elektrodenende, so ist fol-

gende Korrektur notwendig [19]:

Az, Ay = Usy (3.7)

2v/2d
Az, Ay = ;g}fl(Lg + 2L Lg)Us,, (3.8)

Dabei ist L, die effektive Elektrodenlénge und Lg die Lénge der Spitze. Eine Léngenidnderung
des Scanners erreicht man durch eine Spannung U, an der Innenelektrode:

Le
Az = d31?UZ (39)
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Abbildung 3.11: Auslenkung eines Piezo-Réhrchens in bipolarer Ansteuerung. a) Entgegengesetzte,
vom Betrag her gleiche Spannungen werden an die y-Quadranten eines Rohrenscanners angelegt,
wahrend die z-Quadranten und die innere Elektrode geerdet sind. Durch die Spannung ergibt sich
eine positive Auslenkung (Druck) des oberen Quadranten und eine negative Auslenkung (Zug) des
unteren. b) Im Gleichgewicht heben sich die Druck- und Zugkrifte gegenseitig auf. Am Scanner
entsteht so eine Verbiegung in y-Richtung. [0]

Ein solchermaflen angesteuerter Rohrenscanner erméglicht also die gewiinschte prizise Steue-
rung der Spitze in alle drei Raumrichtungen.

Uber eine Kalibrierung kann die Position der Spitze aus den an den Elektroden anliegen-
den Spannungen berechnet werden. Solch eine Kalibrierung hingt jedoch von der jeweiligen
Temperatur ab, bei der der Scanner betrieben wird, da der Piezo-Effekt temperaturabhéngig
ist. In Kap!4 wird ausfiihrlich auf die hieraus resultierenden Konsequenzen eingegangen.

Design

Anhand von Abbl3.12]ist der prinzipielle Aufbau des Rastertunnelmikroskops zu erkennen:
Zur Grobanniherung der Tunnelspitze an die Probe dient ein Linearmotor aus piezokerami-
schen Stapeln, die an der Innenseite einer Fithrungsnut im Mikroskopgrundkorper befestigt
sind. Uber eine Andruckfeder halten sie das Saphirprisma mit dem integrierten Scanner.
Wird nun an die Piezostapel eine hochfrequenten Sdgezahnspannung angelegt, so folgt das
Prisma im Bereich der Spannungsrampe der Auslenkung der Piezostapel, wiahrend es beim
darauf folgenden plotzlichen Spannungsabfall der Relaxierung der Piezos nicht folgen kann.
So entsteht wihrend einer Periode eine Nettobewegung in Richtung der Probe oder von der
Probe weg, je nach Polung der Dreieckspannung.

Uber zwei vieladrige OFHC-Litzenbiindel ist der Mikroskopgrundkérper mit dem Wirme-
tauscher des Durchflukryostaten verbunden. Um das zu kiithlende Volumen moglichst klein
zu halten und gleichzeitig das Mikroskop gegeniiber direkter Strahlungswirme aus der Um-
gebung zu isolieren, befindet es sich in einem nur wenig groBeren Kiihlschild (Abb.3.13) , das
ebenfalls iber OFHC-Litze mit dem Durchflulkryostaten verbunden ist. Eine Tiir, die mit
dem Wobblestick gedffnet und geschlossen werden kann, erméglicht dabei das Einsetzen von
Spitzen und Proben in das Mikroskop.

Die Einheit aus Mikroskop und Kiihlschild steht auf einer Grundplatte, die federnd
aufgehéngt ist und so in Verbindung mit einer magnetischen Wirbelstrombremse fiir die
notige mechanische Schwingungsisolierung des Mikroskops vom iibrigen Kammersystem sorgt
(Abb[3.10). Um die direkte Schwingungsankopplung durch den Durchflu8kryostaten so gering
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Abbildung 3.12: Ubersicht iiber das Design des VT-STM. Von oben nach unten sind folgende
Bestandteile hervorgehoben: 1) Thermische Entkopplung durch Punktkontakte, 2) Kiihlankopplung,
3) Probenhalter, 4) Spitzenhalteraufnahme, 5) Piezo-Rohrenscanner, 6) Andruckfeder, 7) Piezostapel,
8) Saphirprisma, 9) Mikroskop-Grundkorper, 10) Kiihlschild.

wie moglich zu halten, besteht die fiir die Kiithlankopplung notwendige OFHC-Kupferlitze aus
sehr feinen und damit flexiblen, 0.05 mm diinnen Einzeladern, die zwischen den Endpunkten
frei schwebend positioniert sind.

3.4 Rastertunnel-Spitzen
Fiir spingemittelte und spinaufgeldste Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie wurden

Spitzen aus Wolfram als Sonden genutzt. Das Ziel der Praparation ist es, Spitzen herzustellen,
die idealerweise in ein einzelnes Atom auslaufen. In der Praxis ist dies jedoch nicht moglich,
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Abbildung 3.13: a) Ansicht des STM-Kiihlschildes. Durch die gedffnete Tiir ist das installierte
Rastertunnelmikroskop zu sehen. b) Ansicht von oben. Das Kiihlschild steht auf einer federnd auf-
gehéngten Platte mit Wirbelstrombremsendédmpfung. Die elektrischen Zuleitungen werden durch den
Deckel des Schildes gefiihrt. Jeweils rechts im Bild: Der Warmetauscher des Kryostaten, von dem die
OFHC-Litze zum Mikroskop gefiithrt wird.

denn typischerweise werden Spitzenradien von ca. 50 nm erreicht. Atomar gesehen ist die
Spitze also alles andere als spitz (Abb. 3.14).

Préparation

Eine gut reproduzierbare Methode der Spitzenpriiparation ist das Atzen, wie es erstmals von
Bryant et al.[21] beschrieben wird. Dabei wird das Ende eines 0.75 mm dicken Wolframdrah-
tes mit einer Isolierung iiberzogen, deren Linge ungefihr der spiteren Gesamt-Spitzenldnge
entspricht. Dieses isolierte Ende taucht dann in eine geséttigte NaOH-Losung (8 mg/100 ml),
und zwar so, daf sich ein diinner Film der Fliissigkeit {iber der Isolierung aufspannt. Mit
einem Kohlestab als Gegenelektrode wird nun an dem Draht eine Wechselspannung von ca.
5V angelegt. Durch den hierdurch angeregten elektrolytischen Atzprozef verjiingt sich der
Draht oberhalb der Isolierung, bis das Ende schlieBlich herunterfillt (Abb. 3.15). So entste-

L =11 Lim

Abbildung 3.14: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen einer W-Spitze nach dem Heizen auf
T > 2200K. a) Auf der makroskopischen Skala erscheint die Spitze scharf. b) Die Vergroflerung
des vorderen Spitzenendes zeigt jedoch, dafl die Spitze dabei aufgeschmolzen wurde und einen
Kriimmungsradius von etwa 500 nm besitzt. ¢) Schematische, die GréBenverhiltnisse wiedergebende
Darstellung des Spitzen-Apex. Die Filmdicke ist verglichen mit dem Kriimmungsradius sehr gering.
Ein eventuell herausstehender Cluster am Apex erkliart die hohe Auflésung des Rastertunnelmikro-
skops. Quelle: [20]
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Abbildung 3.15: Schematische Darstellung der Spitzenpriaparation. Wolfram-Draht der Stérke
0.75 mm wird mit einer Isolierung iiberzogen und in einer 8 %igen NaOH-Losung elektrolytisch geditzt.
Das herunterfallende Ende bildet die fertige Rastertunnelspitze.

hen feine Mikrospitzen mit Radien von 10-30 nm [22]. Nach einer Reinigung in destilliertem
Wasser kann die Spitze dann in die Spitzenhalterung eingesetzt werden. Fiir einen sicheren
Halt ist es zweckmiiflig, die Spitze vor dem Atzen in einen sanften Bogen zu biegen, so daf
in der Spitzenhalterung eine schwingungsfreie Dreipunktlagerung moglich ist.

Beim Atzen bildet sich auf der so gewonnenen Wolfram-Spitze eine Oxidschicht. Im Va-
kuum kann die Spitze weiter pripariert werden: Durch Pulsen (also kurzzeitigen Betrieb des
Mikroskops im Feldemissionsbereich) kann ein Materialtransfer von der Spitze auf die Pro-
be verursacht werden, was héufig die Abbildungsqualitéit der Spitze erhoht. Dariiberhinaus
kann die Oxidschicht durch Flashen auf der Elektronenstoffheizung entfernt werden. Da der
Bereich der Spitze dabei anschmilzt, verrundet diese zwar, sie kann jedoch durch Pulsen
wieder geschéirft werden.

Um die Wolframspitzen magnetisch sensitiv zu machen, werden sie mit Eisen bedampft.
Fiir eine gute Haftung des Films ist die Wolframspitze zunéichst durch Flashen zu reinigen,
bevor 10-20 ML Fe mit dem Elektronenstrahlverdampfer auf die Spitze aufgebracht werden
kénnen. Deutlich dickere Beschichtungen sind zu vermeiden, um die magnetostatische Wech-
selwirkung zwischen Spitze und Probe wihrend der Messung moglichst gering zu halten.

Spitzenwechsel und Transport

Zum Wechseln und Transportieren der Spitzen dient ein Spitzentransporter, wie er in Abb/3.16
zu sehen ist. Er beruht weitgehend auf einer Entwicklung von Andre Kubetzka und wird in
Ref. [23] ausfiihrlich vorgestellt. Zum Einsetzen der Einheit aus Spitzenhalter und Spitze
wird der Rohrenscanner mit Hilfe des Linearmotors zum Spitzentransporter hin bewegt. Auf
diese Weise gleitet der Spitzenhalter, der in einer Nut am Spitzentransporter héngt, in die
entsprechende Aufnahme am Rohrenscanner. Wird nun der Spitzentransporter aus dem Mi-
kroskop entfernt, bleibt die Spitze im Rohrenscanner zuriick und ist nun einsatzbereit. Zum
Entfernen einer Spitze aus dem Mikroskop ist in entsprechend umgekehrter Reihenfolge vor-
zugehen.

Vor einem der Sichtfenster an der Satellitenkammer ist eine Kamera installiert, die von
schriag unten auf das Mikroskop gerichtet ist. Durch sie wird das Anfahren definierter Posi-
tionen und Beurteilen der Situationen sowohl beim Spitzenwechsel als auch beim Annéhern
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Abbildung 3.16: Aufbau eines Spitzenshuttles. Eine Spitze befindet sich im Spitzenhalter, der sei-
nerseits in einer Nut im Shuttleaufbau sitzt. Die Federn aus Molybdédndraht, die ein ungewolltes
Herausrutschen des Spitzenhalters aus der Nut wihrend des Transports verhindern, fehlen in dieser
Darstellung.

der Spitze an die Probe erleichtert.



Kapitel 4

Kalibrierung und
Charakterisierung des Systems

4.1 Testmessungen an Luft und in Vakuum

Verschiedene charakterisierende Tests dienten der Uberpriifung der Funktionsfihigkeit des
Mikroskops. Als Proben fiir entsprechende Messungen wurden Materialien ausgewéahlt, die
bereits Objekt zahlreicher Untersuchungen waren und deren Eigenschaften inzwischen sehr
gut bekannt sind. Insbesondere stand die Fragestellung im Mittelpunkt, ob sich mit dem
Mikroskop Abbildungen mit atomarer Auflésung erzielen lassen.

Au(111)

Als erstes Testsystem diente eine auf Glimmer aufgewachsene Goldschicht. Glimmer ist
ein isolierendes Schichtsystem komplexer Struktur, die zum groéfiten Teil aus Ebenen mit
SiO4-Tetraedern in Honigwabenanordnung gebildet wird. Die epitaktisch aufgedampfte Gold-
schicht wéchst darauf in (111)-Richtung, wobei sich charakteristische Inselstrukturen ausbil-
den. Die Oberflachenrauhigkeit nimmt dabei mit zunehmender Substrattemperatur wegen
der erhohten Beweglichkeit der Goldatome wihrend des Aufdampfprozesses ab.

Gold eignet sich insbesondere auch zu Untersuchungen an Luft, da es chemisch inert ist.
Als Rastersonde kam eine gerissene Pt-Ir-Spitze zum Einsatz, die im Gegensatz zu Wolfram
an Luft keine Oxidschicht an ihrer Oberfliche ausbildet. Daher war es nicht notwendig, das
Rastertunnelmikroskop in das UHV-Kammersystem zu integrieren. Wéhrend der ersten Mes-
sungen befand sich das Mikroskop bereits in der Satellitenkammer, die auf einem Tisch stand.
Fiir eine ausreichende Isolierung gegeniiber den Gebdudeschwingungen sorgte die federnde
Aufhéngung der Mikroskop-Grundplatte in Verbindung mit der Wirbelstrombremse (siehe
Kapl3), wihrend zur Abschirmung gegeniiber elektrischen Einkopplungen und Vibrationen
aus der Luft ein Aluminiumzylinder diente, der iiber das Mikroskop gestiilpt und geerdet
wurde.

Abb. [4.1] zeigt eine spingemittelte Rastertunnelaufnahme der Topographie der Probe bei
Raumtemperatur. Sie wurde nachtréglich leicht differenziert, um die Stufenkanten hervor-
zuheben, die sich durch Schichtungen einerseits und Inselstrukturen andererseits ausbilden.
Selbst in diesem improvisierten Testbetrieb mit relativ grofem Scanbereich von 6 x 6 ym?

36
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Abbildung 4.1: Rastertunnelmikroskopische Aufnahme von Au(111) auf Glimmer im Konstant-
strommodus bei Raumtemperatur, jeweils bei I = 500pA, U = —250mV. Die typische Inselgrofie
der Goldkristalle betragt etwa 500 nm. Die rechte Abbildung zeigt einen kleinen Ausschnitt von ca.
(1.2 pm)?2. Der Pfeil markiert einen Bereich, in dem sich monoatomare Stufenkanten im Winkel von
60°schneiden. Die abgebildete Oberfliche weist also eine (111)-Oberfliche auf, denn nur ein fee-Kristall
wie Gold besitzt in dieser Ebene eine sechszéhlige Symmetrie.

wird eine hohe Abbildungsqualitéit erreicht. In dem kleineren, etwa 1.2 x 1.2 um? groBen
Ausschnitt auf der Au(111)-Probe sind deutlich monoatomare Stufenkanten zu erkennen,
die sich unter einem Winkel von jeweils 60° schneiden. Dies zeigt, dal die abgebildete Ober-
flache tatséchlich eine (111)-Orientierung aufweist, da ein fcc-Kristall wie Gold nur in dieser
Ebene eine solche sechszéhlige Symmetrie besitzt.

HOPG(0001)

Graphit ist sicherlich das bisher am meisten mittels Rastersondenmethoden untersuchte
Schichtsystem. Es zeichnet sich dadurch aus, dafl es sich auf einfache Weise spalten 148t
und dabei atomar flache Terrassen in der Gréfienordnung von einigen tausend A? ausbildet,
die relativ inert und daher auch fiir Untersuchungen bei Umgebungsbedingungen geeignet
sind. Eine in der Natur hiufig auftretende Form von Graphit ist hexagonaler Art, wie sie in
Abb. 4.2 a) gezeigt wird. Er setzt sich aus Lagen von stark kovalent gebundenen Kohlenstoff-
atomen in Honigwabenstruktur zusammen, wéihrend die Lagen untereinander dagegen nur
durch die relativ schwachen Van-der-Waals-Krifte gebunden sind. Die Ebenen sind entspre-
chend einer Stapelfolge ABAB... gegeneinander verschoben, was dazu fithrt, dafl benachbarte
Plitze der Kohlenstoffatome nicht mehr dquivalent sind: Wéhrend ein C-Atom (A) ein di-
rekt benachbartes C-Atom in der unterliegenden Ebene besitzt, liegt ein anderes C-Atom
(B) iiber dem freien Zentrum (engl. hollow site) eines sechsfachen Kohlenstoffrings. Ent-
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Abbildung 4.2: Kristallstruktur hexagonalen Graphits. a) Seitenansicht mit drei Ebenen. Die Git-
terplatze A und B sind aufgrund der zueinander verschobenen Ebenen nicht dquivalent: A besitzt
ein Nachbaratom in der darunterliegenden Schicht, wéhrend sich unter dem Platz B eine Leerstelle
befindet. b) Draufsicht auf die Struktur. Die drei unterschiedlichen Symbole an den Atomplitzen
kennzeichnen das Verhalten der lokalen Zustandsdichte. A-Plétze kennzeichnet ein Sattelpunkt der
LDOS, B-Plitze ein Maximum, wihrend die Leerplitze (hollow sites) ein Minimum aufweisen. Ab-
bildung entnommen aus [I].

sprechend ist zu erwarten, daf§ sich auch die lokale elektronische Zustandsdichte (LDOS)
der beiden Pliatze unterscheidet. Aus Bandstrukturrechnungen fiir die LDOS von Graphit
ergeben sich fiir die B-Plitze ein Maximum und fiir die A-Pldtze ein Sattelpunkt der LDOS
nahe der Fermi-Energie, wihrend an den hollow sites ein Minimum liegt [1]. Statt eines Wa-
benmusters entsteht daher eine hexagonale Struktur, wie sie in der Tat bei STM-Aufnahmen
beobachtet wird.

Fiir die Testmessungen kam hochorientiertes pyrolytisches Graphit zum Einsatz. Diese
synthetisch hergestellte Form zeichnet sich gegeniiber dem natiirlich vorkommenden Graphit
durch die GroBe seiner Kristallite (2—10 gm) und eine gute c-Achsenorientierung aus. Durch
die oben beschriebene Schichtung ist HOPG mittels eines Klebestreifens sehr leicht spaltbar.

Abb. 4.3 zeigt entsprechende Aufnahmen von HOPG bei einer Temperatur von 196 K.
Das Mikroskop war zu dem Zeitpunkt in der Satellitenkammer montiert, die ihrerseits be-
reits in das UHV-Kammersystem integriert war. Schwingungs- und elektrische Isolierung
entsprachen also bereits der des spéter iiblichen Meflbetriebs. Die hexagonal angeordneten
Maxima auf der (0001)-Oberfliche, die den B-Plitzen der Kohlenstoffatome entsprechen,
sind deutlich zu erkennen. Sie dienten einer ersten lateralen Kalibrierung des Scanners und
demonstrieren gleichzeitig die atomare Auflosung, die mit dem VT-STM erreicht werden
kann.
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2.2nmx 2.2 nm

Abbildung 4.3: Rastertunnelmikroskopische Aufnahme von HOPG im Konstantstrommodus bei
T = 196 K. Das linke Bild zeigt eine etwa 9 x 9nm? groBe Ubersichtsaufnahme, wihrend das rech-
te Bild einen etwa 2.2 x 2.2 nm? grofen Ausschnitt der Topographie zeigt, auf dem die einzelnen
Kohlenstoffatome der HOPG(0001)-Oberfléche in Form von hellen Erhebungen sichtbar sind. Beide
Aufnahmen wurden bei I = 500 pA und U = —42mV durchgefiihrt.

NbSEQ

Niobdiselenid (NbSez) bildet bei Temperaturen unterhalb von 33 K eine Ladungsdichtewelle
aus, die sich nutzen l48t, um eine obere Grenze fiir die tiefste an der Probe erreichba-
re Temperatur zu bestimmen. Auf diese Weise 48t sich gleichzeitig die Funktionsfihigkeit
der Temperaturmefisonden an der Probe und am Wéarmetauscher des Durchflulkryostaten
tiberpriifen. Da die Temperatur nicht direkt an der Probe gemessen werden kann, sondern nur
am Probentriagerhalter des Mikroskopgrundkorpers, erhélt man so auch eine obere Grenze
fiir die Abweichung der tatséchlichen von der gemessenen Probentemperatur.

Niobdiselenid gehort wie HOPG zu den Schichtmaterialien, die sich dadurch auszeich-
nen, daf sie in zweidimensionalen Schichten kristallisieren. Hieraus ergibt sich eine einfache
Préaparation in situ innerhalb der Schleusenkammer durch Abziehen der obersten Schichten
mittels Klebestreifen. Zur Préparation wurde der NbSeo-Kristall mit Leitsilber auf einem
Omicron Wolfram-Probentréger fixiert und in die Schleusenkammer eingesetzt. Ein Klebe-
streifen haftete einerseits auf der Probenoberfliche und andererseits an der Kammerwand.
Auf diese Weise lief3 sich im Vakuum die oberste Schicht durch langsames Drehen des Proben-
halters ablésen. So kénnen einerseits Fremdadsorbate entfernt werden, wiahrend andererseits
durch das gleichméBige Abziehen eine frische (0001)-Oberfliche mit atomar flachen Terrassen
entsteht.

Anschliefend wurde die Probe in das Rastertunnelmikroskop gebracht und iiber den
Kryostaten auf nominell 21 K gekiihlt. Das Ergebnis der unter diesen Bedingungen vorge-
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Abbildung 4.4: a) Konstantstrombild auf NbSey bei 21 K (I = 40 pA, Upias = —30mV). Aufgrund
der Ladungsdichtewelle bildet sich auf der (0001)-Oberfléiche ein hexagonales Ubergitter mit Kan-
tenlénge dreifacher Atomabstéinde aus. Darunter ein Querschnitt durch die Korrugation entlang der
im Bild gekennzeichneten Atomreihe. Deutlich ist die Modulation der gemessenen Hoheninformation
zu erkennen. b) Zum Vergleich die von Pan et al. detektierte Ladungsdichtewelle bei 240 mK mit
entsprechender Modulation der Korrugation entlang einer Atomreihe [24].

nommenen spingemittelten Messung der Topografie mit einer W-Spitze zeigt Abb. 4.4 a).
Das atomar aufgeloste Gitter der (0001)-Oberfliche ist gut zu erkennen. Dariiberhinaus bil-
det sich eine lokale (3 x 3)-Uberstruktur der gemessenen Hohe aus, wobei dieses hexagonale
Ubergitter Ausdruck der Ladungsdichtewelle ist, wie ein Vergleich mit entsprechenden Mes-
sungen von Pan et al. [24] zeigt, die bei 240 mK vorgenommen wurden.

Die obere Grenze der durch den Durchflukryostaten bei dieser Messung an der Probe
erreichten Temperatur liegt also bei 33 K. Da die Diodensonde an der Probe eine Temperatur
von 21 K maf, ergibt sich deren Mefigenauigkeit in der vorsichtigsten Abschéitzung zu +12 K,
vermutlich ist sie aber deutlich besser.

4.2 Kalibrierung
Die Kalibrierung eines Mefsystems erfolgt generell immer dadurch, dal gemessene Gréflen

mit den tatséchlichen verglichen und iiber einen entsprechenden Mafistab ineinander {iber-
fiihrt werden konnen. Ziel ist es, bei zukiinftigen Messungen iiber die vorgenommene Ka-
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Abbildung 4.5: Temperaturabhingige Piezo-Koeffizienten ds; der von Staveley [25] erhiltlichen
Piezokeramik-Typen EBL#1 bis EBL#4. Fiir das im Scanner eingebaute Piezoréhrchen wurde die
Keramik EBL#4 verwendet.

librierung des Systems Absténde, Groflen und Hohen korrekt zu bestimmen. Dabei ist die
Kalibrierung gegebenenfalls von externen Parametern wie z.B. der Temperatur abhéngig.

Der Piezo-Effekt als der grundlegende Effekt zur Steuerung der Rastersonde ist tempe-
raturabhingig (vgl. Kap. [3.3). Abb. 4.5 zeigt den ds;-Koeffizient des verwendeten Piezo-
Materials (Staveley EBL#4 [25]) in Funktion der Temperatur. Man erkennt, daf sich der
ds1-Koeflizient bei T' = 4.2 K gegeniiber dem bei T' = 293 K in etwa halbiert. Eine Konse-
quenz aus dieser Temperaturabhéngigkeit des Piezo-Effekts ist, dafl es fiir jede Temperatur,
bei der eine Rastersondenmessung durchgefithrt wird, einer entsprechenden Kalibrierung der
Datenerfassungssoftware bedarf.

4.2.1 z-Kalibrierung

Chrom besitzt eine Einheitszelle vom Typ bee mit der Kantenlinge a = 2.88 A. Die topogra-
fische Stufenhohe s der Terrassen auf der Cr(001)-Kristalloberfliche entspricht der halben
Hohe der Einheitszelle (s = a/2 = 1.44A). Selbst bei grofien Temperaturschwankungen
dndert sie sich nur im Promille-Bereich (linearer Ausdehnungskoeffizient: 6.2 x 107 6K~1
[26]), so daf sie sich gut zur z- Kalibrierung eignet.

Deshalb wurde bei verschiedenen Temperaturen von T' = 21 K bis T' = 297 K die gemesse-
ne, scheinbare Stufenhéhe s,p, mit der tatséchlichen s,ea verglichen. Zur Bestimmung dieser
Stufenhohen sind STM-Aufnahmen geeignet, die moglichst viele atomar flache Terrassen oh-
ne Schrauben- oder Stufenversetzungen zeigen, da Versetzungen zu lokalen Verzerrungenen
der Kristallstruktur und damit auch modifizierten Stufenhéhen fiihren. Fiir T' = 21 K sei
beispielhaft die Kalibrierung erléutert:

Abb./4.6/a) zeigt die durch eine Rastertunnelmessung im Konstantstrom-Modus erhaltene
topographische Abbildung der Cr(001)-Kristalloberfliche mit fiinf atomar flachen Terrassen.
Um aus dieser Messung die Hohe einer Stufe zwischen zwei Terrassen zu bestimmen, wurde
iiber einen Ausschnitt ein Histogramm erstellt, in dem die Hiufigkeit von MeBpunkten in
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Abbildung 4.6: Vorgehensweise zur Bestimmung der gemessenen Stufenhshe der Cr(001)-Oberfléiche
in Funktion der Temperatur am Beispiel von T' = 23 K. a) Aus einem STM-Bild der Topographie bei
T = 21K (Rasterbereich: 1500 x 1500 nm) wird iiber den Bereich des gewéhlten Ausschnittes ein
Histogramm erstellt. b)An die Spitzen, die jeweils der Hhe einer bestimmten Terrasse entsprechen,
wurde dann jeweils eine Gaukurve angepaflt. Thre Positionen werden durch die Vertikalen verdeut-
licht. ¢) Die aus dem Histogramm gewonnenen scheinbaren Hohen werden iiber die jeweilige Terrasse
aufgetragen. Anschlieflend wird mittels linearer Regression eine Fitgerade an die Punkte angelegt. d)
Aus der Steigung der Fitgeraden ergibt sich die scheinbare Stufenhéhe bei T'= 21 K. Sie wird gegen
die Temperatur aufgetragen (im Bild durch einen Kreis markiert). Diese Prozedur wird bei verschie-
denen Temperaturen wiederholt und die scheinbare Stufenhthe gegen die Temperatur aufgetragen.

Funktion ihrer Hoheninformation aufgetragen wird. Im Idealfall perfekt glatter Terrassen
ergibt sich fiir jede Terrasse eine entsprechende Spitze in Form einer -Funktion. In der Rea-
litdt sind die Oberflichen einzelner Terrassen jedoch nicht perfekt glatt, denn Unebenheiten
ergeben sich zum einen aus dem elektronischen Rauschen der Ausleseelektronik, zum ande-
ren aber auch aus Adsorbaten an der Oberflache. Diese Unebenheiten, die keinen Einflufl auf
die tatséchliche Stufenhohe s,y haben, fiihren zu einer Streuung der gemessenen Hohe und
damit zu einer glockenformigen Verteilung der Hoheninformationen der Mefipunkte, so dafl
sich fiir jede Terrasse jeweils charakteristische Spitzen im Histogramm ergeben, wie Abb.
1.6/ b) zeigt. Die Unebenheiten sind angenommenermaflen auf der Oberfliche gleichmifig
verteilt, so daf} sie keinen Einflufl auf die Positionen der Maxima, wohl aber auf ihre Genau-
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igkeit haben. Die Positionen, Hohen und volle Halbwertsbreiten der Spitzen wurden durch
einen angepafiten Gauf}fit bestimmt.

Die Positionen der Maxima konnten bis auf wenige Promille genau angegeben werden.
Als ihre obere Fehlergrenze wurde jedoch nicht der (sehr kleine) Fehler der Peakpositionen,
sondern die etwas groflere jeweilige Hélfte der Halbwertsbreite angenommen. Trotz dieser
hoheren Fehlergrenze konnten die Positionen der Maxima immer noch bis auf einige Prozent
Abweichung genau ermittelt werden.

Wie Abb.[1.6/c) zeigt, wurden dann die Peak-Positionen z(n) und ihre Fehler als Funktion
der entsprechend durchnumerierten Terrassen (1..n) aufgetragen. Eine durch lineare Regres-
sion erhaltene Fitgerade z(n) = zp + m(T') - n an diesen Punkten gibt mit ihrer Steigung m
Auskunft iiber die mittlere gemessene Stufenhdhe: s,pp(7") = m(T). Ihr Fehler ist, gemessen
an der doch teilweise geringen Anzahl an Punkten, die der Regression zugrunde lagen, mit
einer Groflenordnung von wenigen Prozent recht klein. Die gemessene Stufenhohe 148t sich
also sehr genau bestimmen. Abb. 4.6/ d) zeigt die so erhaltenen gemessenen, scheinbaren
Stufenhohen in Funktion der Temperatur.

Ein Korrekturfaktor feor (7)) tiberfithrt die gemessene Stufenhohe in die tatséichliche:

corr T)= Sreal 4.1
feon (1) = 20 (1)

Hieraus folgt die bei der entsprechenden Temperatur giiltige Sensitivitdt der Datenerfas-
sungssoftware:

sensitivity,(T) = d31omicRON (T) (4.2)
= d310MICRON,old : fCOrr<T) (4-3)

d31omicron.oa 156 die in der Datenerfassungssoftware eingetragene Sensitivitidt in [nm/V],
mit der die Messung durchgefithrt wurde, wiahrend h die Wandstérke des Piezo-Rohrchens
und L. die effektive Elektrodenldnge bezeichnet. Temperaturbedingte Langeninderungen
sind dabei vernachlissigbar, so da} die Wandstérke und die effektive Elektrodenlénge als
temperaturunabhéngig angenommen werden kénnen.

Die Léngenénderung einer Piezokeramik bei angelegter Spannung (Gl.3.9) 148t sich nut-
zen, um den temperaturabhéngigen ds;-Piezo-Koeffizienten des Systems zu bestimmen:

Sapp (1) h
dsi(T) = ————  — 4.4
31( ) Uz(Sapp, T) Le ( )
h
= feore(T) - d3loMICRON,old I (4.5)
€
Der maximale MeBbereich in z-Richtung ergibt sich durch Einsetzen von ds3; in Gl. 3.9
bei maximaler angelegter Spannung (U, .. = £140V):
Le
Zrange(T) = d31(T) ' W 2 |UZmax‘ (46)

Die Ergebnisse der z-Kalibrierung werden in Abb. 4.7/ zusammengefafit. (a) zeigt die ver-
schiedenen gemessenen scheinbaren Hohen der Stufenkanten in Funktion der Temperatur.
Zwischen T =50 K und Raumtemperatur liegen sie im Bereich von 0.9 A bis 1.1 A und sind
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Abbildung 4.7: a) Scheinbare Hohe der Cr(001)-Stufenkanten und b) hieraus abgeleitete ds;-Piezo-
Koeffizienten. Die zum Vergleich eingefiigte entsprechende Kurve der verwendeten Keramik EBL#4
wurde aus dem Datenblatt von Staveley entnommen. Der zweite Datenpunkt bei 21 K ergibt sich aus
den Messungen an Niobdiselenid (n#heres hierzu in [4.2.2])

damit niedriger als die tatséichliche Stufenhhe von 1.44 A. Bei T = 21 K liegt die gemessene
Stufenhshe mit 1.79 A dagegen iiber der tatséichlichen. (b) zeigt die zu jeder der Temperatu-
ren berechneten ds;-Piezo-Koeffizienten. Der aus den Messungen an Niobdiselenid gewonnene
Wert ist in diese Abbildung zusétzlich aufgenommen worden. Er weicht von dem entspre-
chenden aus den Messungen an der Cr(001)-Oberfliche bestimmten Wert deutlich ab, was
mit den unterschiedlich grofien Rasterausschnitten zu erkldren ist (n&heres hierzu in Ab-
schnitt4.2.2)). Zum direkten Vergleich dient eine Kurve aus dem Datenblatt zur verwendeten
Piezokeramik EBL#4 von Staveley. Es fillt auf, daf3 der Piezo-Koeffizient zwischen 21 K und
50 K generell oberhalb der theoretischen Kurve liegt, wdhrend er bei hohreren Temperaturen
teilweise weit unterhalb der Datenblattwerte liegt. Qualitativ wird das Verhalten der Kurve
im Datenblatt (kontinuierlicher Anstieg bis ca. 220K, danach mit steigender Temperatur
nachlassender Piezo-Effekt) jedoch durch die ermittelten Datenpunkte wiedergespiegelt, in-
nerhalb der Fehlergrenzen stimmt jedoch keiner der Datenpunkte mit den Funktionswerten
der Kurve iiberein. Im Temperaturbereich von ca. 50 K bis 250 K bleibt ds; (7) innerhalb der
Fehlertoleranz konstant, wihrend zu tieferen Temperaturen hin d3; relativ stark abféllt (von
8.3A/V auf 4.2 A/V), wie es auch im Datenblatt von Staveley Sensors beschrieben wird.

4.2.2 x/y-Kalibrierung

Fiir die Kalibrierung des Mikroskops in z- bzw. y-Richtung gibt es zwei vom Prinzip her
unterschiedliche Ansétze:

Direkte Kalibrierung

Die atomare Auflosung des Mikroskops, die bei der Untersuchung von NbSes bei 21 K erzielt
werden konnte (sieche Abschnitt [4.1)), 148t sich nutzen, um die gemessene Gitterkonstante mit
der tatsichlichen (a = 3.4 A) zu vergleichen und auf diese Weise die laterale Kalibrierung
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vorzunehmen. Analysiert man in einer der Aufnahmen einen Querschnitt (engl. Line-Section)
entlang einer atomaren Reihe, lassen sich anhand der Maxima in diesem Topographieaus-
schnitt die Atome abzihlen. Daraus ergibt sich iiber den aus der Literatur bekannten Ab-
stand benachbarter Atome die tatséchliche Querschnittslinge. Analog zu dem Verfahren der
z-Kalibrierung erhilt man so einen Korrekturfaktor feor(T), der die gemessenen lateralen
Abstinde in die tatsichlichen iiberfiihrt, woraus sich wiederum der ds;-Koeffizient des Pie-
zomaterials bestimmen 148t. Er ist in Abb. 4.7/ zusédtzlich zu den aus der Kalibrierung in
z-Richtung gewonnenen eingetragen. Er weicht jedoch von dem an der Cr(001)-Oberfléche
bei 21 K bestimmten Wert deutlich ab, was durch die unterschiedlichen Zeilenrasterfrequen-
zen der jeweiligen Messungen erklirt werden kann (s.u.). Die an NbSes mogliche Kalibrierung
des Scanners wurde daher fiir die grofflichigen Untersuchungen der Cr(001)-Oberfldche ver-
worfen.

Indirekte Kalibrierung iiber Piezo-Koeffizienten

Da zur Berechnung der Auslenkung in z- bzw. y-Richtung (Gl3.8) der gleiche Piezo-Koeffizi-
ent eingeht wie bei der Bestimmung der Lingenausdehnung (Gl1:3.9), kann man die Ergeb-
nisse der bereits erfolgten z-Kalibrierung nutzen, um analog die laterale Kalibrierung durch-
zufithren.

Mit dem aus der z-Kalibrierung bekannten ds;-Piezo-Koeffizienten 148t sich zunéchst der
maximale Rasterbereich bestimmen. Um den Scanner z.B. in positiver z-Richtung so weit wie
moglich auszulenken, wird an zwei gegeniiberliegende Elektroden eine Spannung von +140V
bzw. -140 V angelegt. Insgesamt liegt dann am Piezordhrchen eine Spannug von 280 V an. Um
das Rohrchen so weit wie moglich in negativer xz-Richtung auszulenken, wird entsprechend
umgepolt. Die maximal an den Elektroden anliegende Spannung ist also Uy 4, = +£280V.
Der maximale Mefbereich in z/y-Richtung ergibt sich dann durch Einsetzen von 2-|U,
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Abbildung 4.8: Kalibrierungsergebnisse: a) Sich bei unterschiedlichen Temperaturen ergebende ma-
ximale Rasterbereiche (z, y bzw. z). b) Werte der Sensitivitédten zum Betrieb der Datenerfassungs-
software in z—, y- bzw. z-Richtung.
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fiir die angelegte Spannung U in GL3.8:

23 du()

T Dh ’ (Lg + 2LeLS) 2 |Ux7ymax| (47)

Ty Yrange (T)
Hieraus ergeben sich die fiir die Datenerfassungssoftware wichtigen Sensitivitdten in a-
bzw. y-Richtung:

I, yrange(T)

=3 (4.8)

sensitivity, . (T)

sYmax |

Abb. 4.8 stellt die den einzelnen Temperaturen entsprechenden maximalen Rasterbereiche
und die daraus folgenden Einstellungen der Sensitivitéten fiir die Datenerfassungssoftware
dar. Fiir die Sensitivitdt in z-Richtung waren in der Datenerfassungssoftware negative Wer-
te einzutragen, um beim Ausfithren der Anndhern-Funktion der Software die Spitze auch
tatsdchlich an die Probe heranzufiihren.

4.2.3 Diskussion der Kalibrierungsergebnisse
Einflu3 der Zeilenrasterfrequenz auf die Kalibrierung

Die Doménen in einem piezokeramischen Material reagieren nicht instantan auf die Variati-
on einer von auflen angelegten Spannung, so daf3 das Piezor6hrchen erst mit einer gewissen
Verzogerung eine Auslenkung erreicht, die der eingepréigten Spannung entspricht. Bei hohen
Zeilenrasterfrequenzen wird daher die tatséchliche Auslenkung von der erwarteten abwei-
chen, wodurch sich der Rasterbereich der Spitze mit steigender Frequenz bei ansonsten un-
verdinderten Parametern verkleinern wird. Dies bestétigen die Kalibrierungsergebnisse: Der
auf NbSey bestimmte Wert des Piezo-Koeffizienten ds; ist geringer als der, der bei gleicher
Temperatur aus den Messungen an der Cr(001)-Oberfliche gewonnen wurde. Dabei betrug
die Zeilenrasterfrequenz auf NbSey 12.5 Hz, wihrend iiber die Cr(001)-Oberfliche mit typi-
scherweise 1 Hz gerastert wurde.

Durch diese Uberlegungen wird deutlich, daf fiir die Kalibrierung ein Verfahren zu wihlen
ist, bei dem die Zeilenrasterfrequenz derjenigen entspricht, bei denen die Untersuchungen
mittels Rastersondenmessungen durchgefiihrt werden sollen.

Nicht-linearer Piezo-Effekt

Bei den spinpolarisierten Rastertunnelspektroskopie-Messungen auf der Cr(001)-Oberfléche
wurden Ausschnitte von mehreren (100nm)? untersucht. Um eine Probenoberfliche die-
ser Groflenordnung abzurastern, bedarf es relativ grofler Auslenkungen des Piezoréhrchens,
weshalb auch die angelegte Spannung sehr viel stérker als im Fall kleinflichigen Rasterns
variiert. Es stellt sich die Frage, ob die Auslenkung einer Piezo-Keramik tatséchlich direkt
proportional zur Potenzialdifferenz zwischen ihren Elektroden ist.

Abb. 4.9 a) zeigt die charakteristische Responsefunktion einer Piezokeramik (entnommen
aus [27]). Nur im Bereich kleiner angelegter Spannungen U besteht eine direkte Proportio-
nalitidt zwischen U und der Auslenkung AL. Zu grofleren Spannungen in Richtung der Po-
larisation kommen Terme héherer Ordnung zum Tragen, wodurch die bisher angenommene
Linearitéit des Piezo-Effekts in Funktion der angelegten Spannung nicht mehr gegeben ist.
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Abbildung 4.9: a) Typische Responsefunktion einer Piezokeramik. Ubersteigt die Spannung in zur
Polarisation entgegengesetzter Richtung einen kritischen Wert, so kommt es zu einer Umpolarisation
(siehe Pfeile). Fiir unseren Betrieb werden jedoch Spannungen gewihlt, die deutlich unterhalb der
kritischen Werte liegen (gepunkteter Ausschnitt). b) Fiir diesen Bereich unkritischer Spannungen
typische Hysteresekurven einer Piezokeramik, die sich jeweils aus den Responsefunktionen zu unter-
schiedlichen Zielspannungen ergeben. Die gestrichelte Linie verbindet die jeweils erreichten maximalen
Auslenkungen. IThre leichte Kriimmung weist darauf hin, dafl die maximale Auslenkung nicht direkt
proportional zur angelegten Spannung ist. Quelle: [27]

Zu sehr hohen Spannungen (die auflerhalb des von uns genutzen Betriebsfensters liegen)
nihert sich die Ausdehnung des Piezo-Elements asymptotisch einem Maximalwert. Verrin-
gert man an diesem Punkt nach und nach wieder die Spannung, so folgt eine Abnahme der
Auslenkung mit einer gewissen Verzogerung. Uberschreitet die Spannung in zur Polarisation
entgegengesetzter Richtung einen kritischen Schwellwert, so kann es zu einer Umkehrung der
Polarisation kommen. Auf diese Weise entsteht dann eine Responsekurve in der Form eines
Doppelfliigels. Die maximale Auslenkung bei Spannungen in zur Polarisation entgegenge-
setzter Richtung ist dabei kleiner als im umgekehrten Fall.

Abb. 4.9 b) verdeutlicht das Verhalten einer Piezokeramik bei angelegten Spannungen,
die vom Betrage her weit unterhalb der kritischen Spannung liegen. Die Responsefunktio-
nen fiir drei unterschiedliche Maximalspannungen zeigen eine deutliche Hysterese, die aus
kristallinen Polarisations- und molekularen Effekten des Materials resultiert. Fiihrt man ei-
ne Interpolation zwischen den Punkten grofiter Auslenkung durch, so wird deutlich, daf3 die
grofite Auslenkung der Piezokeramik mit steigender Spannung iiberproportinal ansteigt. Eine
direkte Linearitdt zwischen Spannung und Auslenkung ist iiber gréfiere Spannungsbereiche
also nicht gegeben.

Entsprechend ist auch nicht zu erwarten, dafl eine anhand von atomaren Grofien wie
z.B. der Cr(001)-Stufenhéhe und dementsprechend kleinem Rasterbereich erhaltene Kali-
brierung auch noch fiir grofifliichige Rasterbereiche gilt. Bei hohen Spannungen wird das
Piezo-Rohrchen offenbar stédrker ausgelenkt als man im Modell des linearen Piezo-Effekts
erwarten wiirde. Je nach gewiinschtem Rasterbereich kann es daher notwendig werden, die
Sensitivitdt der Software entsprechend anzupassen.
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Mit der Zeit verinderlicher Piezoeffekt

Wiederholt und mit zeitlicher Verzogerung durchgefithrte Messungen, auf die hier nicht
weiter eingegangen werden soll, zeigen, dafl die einmal bestimmten Kalibrierungsdaten fiir
zukiinftige Messungen meist nicht wiederverwendet werden konnen: Fiihrt man nach einiger
Standzeit des Scanners (ca. einige Tage bis Wochen) die Messungen bei gleichen Parame-
tern (z.B. Grofle des gerasterten Ausschnitts, Temperatur) noch einmal durch, so sollten
bei korrekter Kalibrierung die scheinbaren Stufenhéhen s, auf der Cr(001)-Oberfliche den
tatséichlichen entsprechen. s,p, veréndert sich jedoch, so dafl eine erneute Kalibrierung vor-
genommen werden mufl. Ob sich der Piezo-Effekt tatséchlich in diesen Gréflenordnungen
dndert und ob er sich dabei eher verstiarkt oder nachléfit, kann noch nicht beurteilt werden,
da die bisherigen Messungen bei variablen Temperaturen innerhalb relativ kurzer Zeit (eini-
gen Wochen) vorgenommen wurden und daher noch keine Langzeiterfahrungen bestehen.



Kapitel 5

Die Chrom(001)-Oberfliche

5.1 Bisher bekannte Eigenschaften von Chrom

Chrom - ein Antiferromagnet

Seit seiner Entdeckung im Jahr 1797 durch Louis-Nicholas Vauquelin steht Chrom aufgrund
seiner magnetischen Eigenschaften immer wieder im Fokus wissenschaftlicher Untersuchun-
gen. Viele Rétsel galt und gilt es zu 16sen.

Bereits 1932 wies Néel [28] nach, dafl die paramagnetische Suszeptibilitét einer verdiinnten
Losung von Cr in Au dem Curie-Weiss-Temperaturverhalten folgt. Dies war tiberraschend,
da Chrom im Gegensatz zu den drei ferromagnetischen Elemente Fe, Co und Ni kein dufleres
magnetisches Eigenfeld besitzt. Das paramagnetische Verhalten erkldrte er mit einer an-
tiferromagnetischen Ordnung im Cr-Volumen [29]. Beweisen konnten dies aber erst Shull
und Wilkinson [30], die 1959 mittels spinpolarisierter Neutronenstreuung systematisch nach
Antiferromagneten suchten. Chrom (an der (100)-Position) und a-Mn waren die einzigen
Kandidaten einer langen Liste untersuchter Materialien (W, Mo, Nb, V, Cr, Mn, Fe), an
denen antiferromagnetische Reflexionen registriert werden konnten.

Bykov et al. [31] und Corliss et al. [32] wiesen unabhéingig voneinander mittels Neutro-
nenstreuung magnetische Satelliten an der (0,0,146)-Position nach, was zu der Spekulati-
on fiihrte, dafl eine Anti-Phasen-Doménen-Struktur im Cr vorliegen kénnte, bei der nach
14 Einheitszellen eine Drehung der lokalen Spins um 180° erfolgt. Hastings [33] zeigte bei
ghnlichen Streuexperimenten mit Neutronen, dafl es sich um eine sinusférmige Modulation
der Streuamplitude handelt. Zusétzlich stellte er eine Intensitéatsverdnderung der Peak-Paare
entlang jeder Kante der Einheitszelle bei Temperaturen um 110K fest. Er erkléirte dies mit
einer Umorientierung der Phasenpolarisation von einer transversal polarisierten Phase bei
hohen Temperaturen (Spin S senkrecht zum Wellenvektor Cj) zu einer longitudinal polari-
sierten Phase bei niedrigen Temperaturen (S || @). Shirane et al. [34] zeigten, daB es sich
bei der sinusformigen Modulation um eine statische Spindichtewelle (SDW) handelt, deren
Wellenlénge sich mit der Temperatur kontinuierlich von 42 Einheitszellen bei T' = 78 K zu
54 Einheitszellen bei T' = 311 K vergrofert.

49
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Abbildung 5.1: Kommensurable und inkommensurable Spindichtewellenstruktur (SDW) in Chrom.
a) Die Antiferromagnetische Ausrichtung der magnetischen Momente der Eckatome gegeniiber dem
zentrierten Atom in der bee-Einheitszelle fiithrt zu einer kommensurablen SDW. b) Tatséchlich kommt
es jedoch zur Ausbildung einer inkommensurablen Spindichtewelle. Skizziert ist eine transversale
SDW, deren Wellenvektor in der [001]-Richtung liegt. [35]

Magnetische Eigenschaften des Chrom-Volumens: Spindichtewellen

Chrom besitzt eine kubisch-raumzentrierte Einheitszelle (engl. body-centered-cubic (bcc))
mit einer Gitterkonstanten a = 2.88 A im paramagnetischen Zustand. Es ist ein itineranter
Antiferromagnet mit einer Néel-Temperatur von Ty = 311K, dessen magnetische Struktur
mafigeblich durch die 3d-Elektronen bestimmt wird. Dabei sind die magnetischen Momen-
te der Eckatome antiparallel zu dem des raumzentrierten Atoms ausgerichtet, womit diese
Struktur in (001)-Richtung durch eine Spindichtewelle (SDW) mit endlicher Periode (nédmlich
a) beschreibbar wire, die als ein eingefrorenes Phonon angesehen werden kann (siehe Abbl5.1
a)). Dieses Modell gibt die tatséchliche Situation jedoch nicht richtig wieder.

Overhauser [30] zeigte, dal der Hartree-Fock-Grundzustand eines Fermigases unter Aus-
tausch- und Coulombwechselwirkung nicht dem paramagnetischen oder ferromagnetischen
Zustand, sondern vielmehr einer statischen Spindichtewelle entspricht. Das einfachste von
ihm vorgestellte Modell ist das eines eindimensionalen Elektronengas, in dem dreidimensio-
nale Spins miteinander iiber ein abstofendes Potenzial Vj; = vd(z; — z;) wechselwirken. Das
fiir diese Situation selbstkonsistente Hartree-Fock-Potenzial U(z) hat dann die Form:

U(z) = 2gEx (0, cos(Qz) + oy sin(Qz)) (5.1)

Dabei muf} die z-Richtung nicht notwendigerweise senkrecht zur x-y-Ebene stehen. Er kenn-
zeichnet die Fermienergie, wéhrend o, und o, die Paulimatrizen sind. Der Koeffizient g
ist ein Parameter, der vom Wellenvektor Cj der SDW abhéngt. Ein Potenzial dieser Form
hat die Eigenschaft, dafl seine Matrixelemente nur zwischen den Zusténden (k, Spin-Up)
und (k + @, Spin-Down) von Null verschieden sind, so dafl sich in der Dispersionsrelati-
on E(k) je nach Spinorientierung des Teilchens Energie-Liicken ausbilden, die nur auf einer
Seite von k = 0 liegen, wie Abb. [5.2] zeigt. In der hieraus entstehenden Bandstruktur sind
im Grundzustand der SDW nur die Zustéinde um die Minima des unteren Bandes besetzt.
Thermische Anregungen fithren zu einer Besetzung der Zustédnde im oberen Band und damit
zu einer Verringerung der SDW-Amplitude. Diese Uberlegungen machen deutlich, wie Spin-
Up-Teilchen und Spin-Down-Teilchen, die sich in einem Abstand ) im reziproken Raum
befinden, miteinander wechselwirken und so zur Ausbildung einer Spindichtewelle fithren.
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Abbildung 5.2: Energie-Dispersionsrelation zweier Teilchen mit Spin-Down (links) bzw. Spin-
Up (rechts), die miteinander iiber Coulomb- und Austauschkrifte wechselwirken. Deutlich ist die
Bandliicke zu erkennen, die sich bei k, = —@/2 ausbildet. Entnommen aus [36].

Betrachtet man nun die Brillouin-Zone eines Cr-Atoms, so wird anhand von Bandstruk-
turrechnungen [37] deutlich, daf die Fermioberflichen der Elektronen um den I'-Punkt und
der Locher um den H-Punkt jeweils die ungefiihr gleiche Oktaeder-Form besitzen (Abb. 5.3).
Elektronen- und Lochzustdnde an ihren Fermioberflichen koénnen daher iiber einen Vektor
konstanten Betrages entlang der I'-H-Richtung im reziproken Raum miteinander verbunden
werden. Da sich ein Lochzustand auch im Vorzeichen der Spinquantenzahl von seinem ent-
sprechenden Elektronzustand unterscheidet, wechselwirken Elektronen und Loécher auf die
gleiche Weise miteinander, wie eben im eindimensionalen Fall beschrieben wurde. Der ent-
sprechende Wellenvektor @ ~ 2kp (EF Fermi-Wellenvektor) wird dabei auch als Nesting
Vektor bezeichnet. Durch diese Kopplung von Blochzustéinden des Elektronbandes mit de-
nen des Lochbandes bildet sich eine Spindichtewelle entlang der I'-H- bzw. (001)-Richtung
aus, deren Wellenvektor jedoch inkommensurabel ist, da die Fermioberflichen nicht exakt
gleich sind (die der Locher ist etwas grofier als die der Elektronen), wie Abbl5.1b) darstellt
[35].

Mit der Spindichtewelle ist gleichzeitig eine Ladungsdichtewelle (engl. charge density wa-
ve, CDW) sowie eine entsprechende Verspannungswelle (engl. strain wave, SW) verbunden,
die jeweils die halbe Periode der SDW besitzen. Die Kristallsymmetrie verdeutlicht den Zu-
sammenhang zwischen SDW und SW: Wahrend Cr in der paramagnetischen Phase kubisch
ist, besitzt es in der AF;-Phase eine orthorhombische Kristallstruktur, deren lingste Achse
von T zu Tsp kontinuierlich kiirzer wird, so dafl Cr in der AFs-Phase eine tetragonale Struk-
tur besitzt. Der Ubergang erster Ordnung bei Tsp = 123 K ist einerseits durch eine Anderung
der Kristallsymmetrie von orthorhombisch zu tetragonal gekennzeichnet, wihrend gleichzei-
tig eine Umorganisierung der magnetischen Moment der SDW stattfindet: Bei Raumtempe-
ratur ist die SDW transversal orientiert (T-SDW), wohingegen sie unterhalb von Tgr eine
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b)

Abbildung 5.3: Fermioberflichen, wie sie den Bandstrukturrechnungen durch Laurent et al. [37] ent-
sprechen. a) Dreidimensionale Skizzierung der Fermioberfldche; b) Projektion in die (001)-Ebene. Die
Fermioberfliche besitzt ihr Zentrum am Urspung der Billouinzone (I'-Punkt), wéihrend die Fermio-
berfliche der Lochzusténde sich um die H-Punkte des reziproken Gitters konzentriert. Die durch die
Pfeile angedeuteten Vektoren @1 und @ _ veranschaulichen beispielhaft den Nestingvektor zwischen
Elektron- und Lochzusténden der entsprechenden Fermioberfliche. Quelle: [35]

longitudinale Polarisation besitzt (L-SDW). Die Ausbreitungsrichtung sowohl der T-SDW
als auch der L-SDW verlduft dabei entlang einer beliebigen (001)-Achse, was zu drei ver-
schiedenen Doménenarten im Volumen fiihrt.

Magnetische Eigenschaften der Cr-Oberfliche

Analog zum Volumen war auch die magnetische Struktur der Chrom-Oberfliche lange un-
klar. Theoretische Berechnungen ([38],[39]) legten es nahe, dafl die perfekte, also stufen-
und versetzungsfreie Chrom-Oberfliche ferromagnetisch geordnet sein sollte, mit einem ge-
geniiber dem Volumen erhhten Oberflichenmoment von bis zu 3up. Fu und Freeman [38]
zeigten durch ab initio full-potential linearized augmented plane wave (FLAPW) Rechnun-
gen, dafl das erhohte magnetische Moment mit einem scharfen, spinaufgespaltenen Ober-
flichenzustand nahe der Fermi-Energie verbunden ist. Meier et al. [40] fanden mittels spin-
polarisierter, winkelaufgeloster Photoelektronen-Spektroskopie (engl. angular-resolved pho-
toelectron spectroscopy (ARPES)) keine Hinweise auf eine entsprechende ferromagnetische
Ordnung der Cr(001)-Oberfliche, wihrend Klebanoff et al. ([41],[42]) die theoretischen Vor-
hersagen bestétigten.

Bliigel et al. [43] hatten schliefilich einen Losungsvorschlag, der diese beiden sich auf den
ersten Blick ausschlieBenden Ergebnisse zusammenfiihrte. Als Grundlage fiir ihre Berechnun-
gen diente ein modifiziertes Modell der Cr(001)-Oberfliche, die nicht mehr perfekt atomar
flach war, sondern aus Terrassen bestand, die durch monoatomare Stufen getrennt sind. Die-
se Beschreibung entspricht sehr viel eher der tatsédchlichen Situation, da selbst bei geringem
Fehlschnitt und sorgfiiltigster Priparation Terrassen von einigen hundert Nanometer Breite
entstehen. Ein Modell dieser Oberflache zeigt Abb. [5.4.
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Abbildung 5.4: Magnetische Struktur der gestuften Cr(001)-Oberfliche. Auf jeder (001)-Terrasse
sind die Spins ferromagnetisch angeordnet, wihrend benachbarte Terrassen antiferromagnetisch kop-
peln. Die dunkel bzw. hell markierten Atome kennzeichnen mit ihren Pfeilen die zwei unterschiedlichen
Spinorientierungen in der Oberfliche. Wegen der direkten Verbindung zwischen der Topographie und
der magnetischen Struktur wird diese Art des Magnetismus auch ,,topologischer Antiferromagnetis-
mus® genannt.

Auf jeder Terrasse sind die magnetischen Momente ferromagnetisch angeordnet. Benach-
barte, durch eine monoatomare Stufe getrennte Terrassen sind jedoch untereinander antifer-
romagnetisch gekoppelt. Diese direkte Verbindung zwischen strukturellen und magnetischen
Eigenschaften wird topologischer Antiferromagnetismus genannt. So 148t sich auch erkliren,
warum mittels spinaufgeloster Photoemission keine Nettomagnetisierung nachgewiesen wer-
den konnte, obwohl ferromagnetische Ordnung vorliegt: Einerseits iibersteigt die Grofie des
Mefifleckes bei weitem die einzelner Terrassen, wihrend andererseits die Eindringtiefe der
Photonen und die mittlere freie Weglénge der Elektronen je nach Energie der Photonen
im Bereich mehrerer Atomlagen liegt. Daher wurde bei den Photoemissionsmessungen von
Meier et al. immer tiber mehrere Terrassen bzw. Ebenen gemittelt, so dafl keine Nettomagne-
tisierung detektiert werden konnte, wihrend die Untersuchungen von Klebanoff et al. sehr
oberflachensensitiv waren.

Erstmals experimentell nachgewiesen wurde die Eigenschaft des topologischen Antifer-
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Abbildung 5.5: Zwei mégliche Modelle der SDW an der Cr(001)-Oberfliche. Die SDW weist an der
Oberfléiche ein maximales magnetisches Moment auf. a) Wird die SDW nicht modifiziert, veréindert
sich ihre Position jeweils so, dafl ihr maximales magnetisches Moment in der Oberflichenebene liegt.
b) Wird die Lage der SDW durch die Oberfliche nicht beeinfluit, so variiert die Kopplung zwischen
der obersten und der darunter liegenen Ebene derart, dafl das magnetische Moment an jeder Terrasse
maximiert wird. Entnommen aus [10].

romagnetismus bei Chrom durch Wiesendanger et al. [7]. Bei den spinaufgelésten STM-
Messungen wurden CrOs-Spitzen verwendet, welche eine Variation der Stufenhohe feststell-
ten. Dieses Phénomen ist eine Konsequenz des Spin-Ventil-Effekt (siehe Kap. 2.4.1) auf
untereinander antiferromagnetisch gekoppelten Terrassen.

Es ist zu erwarten, daf} die sich im Volumen ausbreitenden Spindichtewellen Auswirkun-
gen auf die Magnetisierung der Oberfliche haben. Diese Uberlegungen fiihrten zu intensiven
Untersuchungen der Cr(001)-Oberfliche durch Kleiber et al. [10] und Ravlic et al. [44]. Mit-
tels spinpolarisierter Rastertunnelspektroskopie bei Raumtemperatur stellten sie fest, dafl
sich an der Oberfliche stets ein maximales magnetisches Moment ausbildet, das parallel zur
Oberflache ausgerichtet ist. Die SDW ist bei Raumtemperatur transversal polarisiert und
muf} sich daher senkrecht zur Oberfliche ausbreiten. Fin mogliches Modell zur Beschrei-
bung dieser Sitation geht von einer nicht modifizierten SDW mit maximalem magnetischen
Moment an jeder (001)-Terrasse aus, womit implizit Domé&nenwéinde verbunden wéiren, die
sich senkrecht zum Oberflichenfehlschnitt ausbilden, wie Abb. 5.5a) zeigt. Ein zweites Mo-
dell geht von SDW aus, deren Lage im Volumen durch die Oberfliche nicht verédndert wird,
wahrend die Kopplung zwischen der obersten und der darunter liegenden Ebene derart va-
riiert, dafl das magnetische Moment an jeder Terrasse maximiert wird. Diese Situation wird
in Abb. 5.5b) dargestellt.

Versetzungen

Jede noch so griindlich priparierte Cr(001)-Oberfliche weist strukturelle Defekte auf, die
immer auf Stufen- oder Schraubenversetzungen zuriickgefithrt werden kénnen. Beide Defekte
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Abbildung 5.6: Skizzierte Darstellung einer a) Schraubenversetzung und einer b) Stufenversetzung,.

werden durch den sogenannten Burgersvektor b definiert, der die Linie beschreibt, entlang
derer ein Teilbereich des Kristalls verschoben wird.

Um eine Schraubenversetzung zu erzeugen, werden alle Gitterpunkte auf der linken
Seite einer endlichen Schnittebene um den Wert einer halben Gitterkonstante aus der ur-
spriinglichen Oberflache herausgeschoben, wihrend die andere Seite fixiert bleibt. Der Bur-
gersvektor b ist somit parallel zur entstehenden Versetzungslinie orientiert. Wird nun die
Oberfliche untersucht, so erscheint eine zusétzliche, halb-unendliche Stufenkante auf der
Oberfliche am Durchsto8punkt der Versetzungslinie, wie Abb. [5.0a) zeigt.

Bei einer Stufenversetzung ist der untere Teil des Kristalls vertikal verschoben, wihrend
der obere Teil fixiert bleibt. Effektiv wird somit eine zusétzliche halbunendliche Ebene in
den Kristall eingefiigt. Befindet sich die Versetzungslinie hinreichend nahe an der flachen
Oberfléche, so kann der enstehende mechanische Strefl nicht relaxieren, und folglich verzieht
sich die Oberfliche um den Wert einer halben Gitterkonstanten, wie in Abb. [5.6b) deutlich
wird.

Schrauben- und Stufenversetzungen haben direkte Konsequenzen fiir die magnetische
Struktur der Cr(001)-Oberfliche. Durch sie werden ansonsten klar getrennte, in sich ferro-
magnetisch und untereinander antiferromagnetisch geordnete Ebenen miteinander verbun-
den. Die Verbindung zweier ferromagnetischer Ebenen mit antiparalleler Orientierung der
magnetischen Momente fiithrt zwangslaufig zur Ausbildung von 180°-Doménenwénden. In ih-
nen findet eine chirale Umorientierung der Atomspins in Form von Néel- oder Blochwénden
statt. Zwei Prozesse konkurrieren dabei: Die Austauschwechselwirkung sorgt dafiir, dafl die
Relativverkippung zweier benachbarter Spins moglichst gering ist, was im Grenzfall unend-
lich kleiner Verkippungswinkel eine unendlich ausgedehnte Domanenwand zur Folge hitte.
Dem wirkt die Kristallanisotropie entgegen. Sie bildet im Kristall eine Vorzugsrichtung (so-
genannte leichte Richtung) der Orientierung der magnetischen Momente aus und fiithrt dazu,
dafl moglichst wenige Spins in die magnetische harte Richtung zeigen und die Doménenwand
entsprechend moglichst schmal ist. Die letztendlich entstehende Breite der Dom&nenwand
wird bestimmt durch das Minimum ihrer Gesamtenergie, die sich neben der Austauschwech-



56 KAPITEL 5. DIE CHROM(001)-OBERFLACHE

160

| «— limit at infinite distance
140 |-

4

120 0

100 |-

D
o
—T

© experiment
—— simulation

domain wall width [nm]
5 &

20

O | " " " " 1 " " " " 1 " " " "
0 50 100 150

distance from screw dislocation [nm]

Abbildung 5.7: Experimentell bestimmte und mikromagnetisch simulierte Doménenwandbreiten in
Funktion der Entfernung von einer Schraubenversetzung. Entnommen aus [44].

selwirkungsenergie und der Anisotropieenergie auch aus anderen, z.B. temperaturabhingigen
Anteilen zusammensetzt.

Die Auswirkungen von Versetzungen auf die magnetische Struktur an der Cr(001)-Ober-
flache wurden durch Ravlic et al. [44] mittels spinpolarisierter Rastertunnelspektroskopie
bei Raumtemperatur untersucht. Es zeigte sich, dafl zwischen zwei Schraubenversetzungen
Doménenwénde vom Néel-Typ entstehen, deren Breite in einer Entfernung von 6 nm von
der Schraubenversetzung etwa 14 nm betrégt. Mit wachsender Entfernung von den Schrau-
benversetzungen néhert sich die Breite asymptotisch einem Maximalwert von ca. 150 nm an
(siehe Abbl5.7).

5.2 Praparation

Alle Untersuchungen wurden bei variablen Temperaturen an einem bereits vorhandenen
Chromkristall mit der Oberflache in (001)-Orientierung durchgefiihrt. Er besitzt eine zylin-
drische Form mit einem Durchmesser von 10 mm und ist durch ein Tantal-Blech auf einem
Omicron Wolfram-Probentréger fixiert.

Zur Praparation wurde der Chrom-Kristall wiederholt bei unterschiedlichen Temperatu-
ren gesputtert. Dies ist notwendig, da Chrom stets Verunreinigungen (C, N, O) im Volumen
aufweist, die durch Segregation an die fiir sie energetisch giinstigere Oberfléche streben [45]
(Abb. 5.8). Durch Heizen auf 750 K, 950 K und 1100 K und gleichzeitigem Argon-Sputtern
von bis zu mehreren Stunden Dauer bei einem Druck von ca. 7.5 x 10~7 mbar werden nachein-
ander C, N und O verstérkt an die Oberflache getrieben, wo sie durch Ionen-Beschuf} entfernt
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Abbildung 5.8: Segregationen von Verunreinigungen an die Oberfléiche des Cr(001)-Kristalls. Dar-
gestellt ist das Auger-Signal des jeweiligen Elementes, normiert auf das von Cr. Es wurde nach dem
Heizen des Kristalls fiir eine Minute auf die jeweilige Temperatur aufgenommen. [45]

werden. Es entsteht so eine lokale Verarmungszone der Verunreinigungen, die einige Monola-
gen in den Cr-Kristall hinein reicht. Durch den Beschufl entstehen an der Kristalloberfliche
Fehlstellen, Griaben und Locher, die durch Ausheilen bei 1150 K (ohne Sputtern) behoben
werden konnen, so daf sich die fiir die Cr(001)-Oberfliche charakteristischen weitldufigen
Terrassen bilden.
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Abbildung 5.9: Auger-Elektronen-Spektroskopie: Exemplarisches Analyseergebnis nach der
Priiparation des Cr(001)-Kristalls durch Ionen-Sputtern bei variablen Temperaturen und anschlie-
Bendes Ausheilen. Der Kohlenstoffgehalt betrigt ca. 7%
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Mit Hilfe von STM-Messungen oder Auger-Elektronenspektroskopie wurde der Erfolg des
Sputterns kontrolliert (siehe Abb. 5.9). Typischerweise lag der Kohlenstoffgehalt der Ober-
fliche nach dieser Prozedur bei ca. 7%. Die stetige Verunreinigung der Oberfliche (sowohl
durch Segregation aus dem Kristallvolumen als auch durch Adsorption aus dem Restgas)
fiihrten dazu, daf} bereits nach wenigen Tagen der Lagerung in der Analysekammer bei ei-
nem Druck von ca. 2.0 x 10~ mbar ein Kohlenstoffgehalt von ca. 15 % und mehr festgestellt
wurde.

Als Rastersonde kam eine geétzte W-Spitze zum Einsatz, die mit Eisen beschichtet und
auf diese Weise magnetisch sensitiv wurde (siehe 3.4). Die Bedeckungsdicke von ca. 20 Mo-
nolagen Kisen fithrt zu einer Magnetisierungsrichtung des Films, die vorzugsweise senkrecht
zur Spitzenachse und damit parallel zur Probenoberfliche verlauft.

5.3 Untersuchung der Cr(001)-Oberfliche

Abbildungen 5.10/ und 5.11! zeigen die Ergebnisse der spinaufgelosten Messungen bei varia-
blen Temperaturen zwischen Raumtemperatur und 7" = 20 K. In der linken Spalte ist jeweils
die Topographie abgebildet, wihrend die Spalte rechts daneben die spinaufgelésten Karten
der differenziellen Leitfihigkeit zeigt. In ihnen ist deutlich das alternierende dI/dU-Signal
zu erkennen, das die zwei unterschiedlichen Terrassentypen wiederspiegelt. Dabei erfolgt
der Wechsel abrupt an den Stufenkanten, wie die Linienprofile zeigen. Die spinaufgeltsten
Messungen der differentiellen Leitfihigkeit bei fester Bias-Spannung von -100mV und ei-
ner aufgepriagten Wechselspannung von 20 mV bestétigen also das Modell des topologischen
Antiferromagnetismus, wie es von Bliigel et al. [43] vorhergesagt wurde.

Alle hier dargestellten Messungen wurden mit ein und derselben W-Spitze innerhalb
einer Woche vorgenommen. Da die Spitze schon nach kurzer Zeit ihre magnetische Sensi-
tivitdt verliert, wurde sie téglich neu geflasht und mit einigen ML Eisen bedampft (siehe
Kap/3.4). Beim Ubergang zu tiefen Temperaturen ist gemif dem Blochschen T3/2-Gesetz
eine verstirkte parallele Ausrichtung der magnetischen Momente an der (001)-Oberfléche zu
erwarten. Bei T'= 0K erreicht die Magnetisierung im ferromagnetischen Grundzustand ihre
Sattigung, wihrend endliche Temperaturen 7" > 0K zu thermischen Anregungen in einen
Spinwellenzustand fiithren, bei dem die magnetischen Momente um ihre Grundzustandslage
prizedieren. Hierdurch wird das gesamte magnetische Moment und damit der Spinkontrast
mit steigender Temperatur reduziert.

Die Asymmetrie und damit der Spinkontrast in den Karten der differenziellen Leitfihig-
keit bestétigt qualitativ diese Erwartungen (A = 4% bei Raumtemperatur, A = 21% bei
20K, siehe Abb. 5.10/ und 5.11). Es treten jedoch auch Schwankungen auf, die nicht mit
thermischen Anregungen der magnetischen Momente erkliart werden konnen. Eine mogliche
Ursache hierfiir sind Adsorbate aus der Umgebung, die sich bei tiefen Temperaturen be-
vorzugt an der Cr(001)-Oberfliche anlagern und so ihre magnetische Struktur beeinflussen.
AES-Untersuchungen vor und nach spinpolarisierten Rastertunnelspektroskopiemessungen
zeigen jedoch, dal die Oberfliche nicht nennenswert durch Fremdadsorbate kontaminiert
wurde, so dafl deren Auswirkungen vernachléssigt werden kénnen.

Der Spinkontrast hiangt dariiberhinaus von der Relativorientierung der magnetischen Mo-
ment von Spitze und Probe ab — er skaliert mit cos 6, wobei 6 den eingeschlossenen Winkel
zwischen Spitzen- und Probenmagnetisierung bezeichnet. Das angewendete Verfahren zur
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Abbildung 5.10: Topographie (links) und spinaufgeloste Karte der differenziellen Leitfihigkeit (Mit-
te) der Cr(001)-Oberfliche sowie gemittelte Linienprofile und hieraus abgeleitete Asymmetrien A
(rechts) entlang der Boxen in den jeweiligen Bildern bei unterschiedlichen Temperaturen zwischen
Raumtemperatur und 7' =150 K. Die angelegte Biasspannung betrigt Upjas = —100mV bei allen

Messungen.

Préparation der Spitze stellt lediglich sicher, daf} sich ihr magnetisches Moment senkrecht
zur Spitzenachse und damit parallel zur Oberfliche ausrichtet. Die Richtung in der Ober-
flichenebene kann auf diese Weise jedoch nicht beeinflufit werden. Dariiberhinaus variiert die
Richtung der lokalen Oberflichenmagnetisierung des Chrom-Kristalls je nach untersuchtem
Bereich, so dafl die verdnderliche Ausrichtung der magnetischen Momente von Spitze und
Probe als Hauptursache fiir die Schwankungen im erzielten Spinkontrast angesehen werden

muf.
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Abbildung 5.11: Topographie (links) und spinaufgeloste Karte der differenziellen Leitfihigkeit
(Mitte) der Cr(001)-Oberfliche sowie gemittelte Linienprofile und hieraus abgeleitete Asymmetrien
A(rechts) entlang der Boxen in den jeweiligen Bildern bei unterschiedlichen Temperaturen zwischen
T = 100K und T' = 20 K. Die angelegte Biasspannung betréigt Upias = —100mV bei allen Messungen.

Zusatzlich ist es moglich, dal in der Spitze ein Spin-Reorientierungsiibergang stattfin-
det, aufgrund dessen sich die magnetischen Momente der Spitze modifizieren, was die beob-
achteten Variationen des Spinkontrastes zur Folge hétte. Die verwendeten Fe-beschichteten
W-Spitzen sind jedoch sowohl bei Raumtemperatur (Ravlic et al. [44]) als auch bei Tem-
peraturen von 7' = 14 K (Kubetzka et al. [12]) sensitiv auf die Magnetisierung parallel zur
Oberflache. Eine entsprechende Reorganisation der magnetischen Momente und damit eine
Verdnderung der Magnetisierungssensitivitdt der Spitze kann daher ausgeschlossen werden.

Diese Uberlegungen zusammen mit den Mefergebnisse zeigen, daf die magnetischen Mo-
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mente der Cr(001)-Oberfliche im gesamten untersuchten Temperaturbereich parallel zur
Oberflichenebene orientiert sind.

5.3.1 Verhalten von Spindichtewellen in der Nidhe der Oberfliche

Fiir Temperaturen 7' > Tgp werden die Untersuchungsergebnisse von Ravlic et al. [44]
bestéitigt: Die magnetischen Momente liegen parallel zur Oberflichenebene, so daf sich die in
diesem Temperaturbereich transversal polarisierten SDW senkrecht zur Oberflache ausbrei-
ten. Die oben angegebenen Modelle fiir das Verhalten einer SDW an der Oberfléche lassen
sich daher auch fiir Tgp < T < RT anwenden.

Fiir Temperaturen T' < Tsp wurde eine gegeniiber T' = RT unverinderte Struktur der
Oberflichenmagnetisierung festgestellt. Im Gegensatz zum eben betrachteten Fall sind die
SDW in diesem Temperaturbereich jedoch longitudinal polarisiert, so daf§ das fiir Raumtem-
peratur giiltige Modell hier nicht mehr haltbar ist. Geht man weiterhin von einer parallelen
Ausrichtung der magnetischen Momente einer SDW und der Oberflichenmagnetisierung aus,
so sollte sich die Ausbreitungsrichtung der SDW in die Oberflichenebene drehen. Dies hétte
jedoch eine sinusférmige Modulation der Oberflichenmomente zur Folge, die als periodische
Spinkontrastvariation mit einer der SDW entsprechenden Periodenlénge in den Bildern sicht-
bar sein sollte. Eine solche Variation konnte jedoch nicht festgestellt werden. Dariiberhinaus
liefle sich in diesem Modell die ferromagnetische Ordnung benachbarter Atome auf einer Ter-
rasse nicht aufrecht erhalten — sie miiffite durch eine antiferromagnetische Ordnung ersetzt
werden. Da der Spinkontrast innerhalb einer Terrassenoberfliche jedoch konstant bleibt,
kann eine solch weitgehende magnetische Umstrukturierung der Oberfliche ausgeschlossen
werden. Zwischen der SDW im Volumen und der Oberfliche muf} es in diesem Modell daher
Ubergangsbereiche geben, in denen die Betriige und Richtungen der magnetischen Momente
modifiziert werden, wie Abb. 5.12b) zeigt. Abb. 5.12c) stellt die entsprechende Situation
dar, die an einer terrassierten Oberfliche entsteht. Es wird deutlich, dafl bei T' < Tgp die
ferromagnetisch gekoppelten Ebenen an der Oberfliche im Gegensatz zu T' > Tgr senkrecht
zu denen im Volumen stehen. Eine solch weitgehende Reorganisation der magnetischen Mo-
mente im Volumen bei Tgp erscheint jedoch sehr unwahrscheinlich, so daf3 dieses Modell
einer longitudinal polarisierten SDW, die sich parallel zur Oberfliche ausbreitet, verworfen
werden muf.

Das bei Raumtemperatur giiltige Modell einer SDW senkrecht zur Oberfliche mit gleich-
zeitiger Kopplung zwischen der obersten Terrasse und den darunter liegenden Ebenen in der
Art, dafl das magnetische Oberflichenmoment an jeder Terrasse maximiert wird, ist dage-
gen auch bei T' < Tgp realisierbar. Im Ubergangsbereich zwischen SDW und Oberfliiche ist
dann zusétzlich zur Modifizierung der Betrige eine 90°-Verkippung der magnetischen Mo-
mente von der L-SDW in die Oberflichenebene notwendig, wie Abb. [5.12a) skizziert. Eine
umfangreiche Reorganisation der magnetischen Struktur im Volumen wird auf diese Wei-
se vermieden, so dafl im Gegensatz zu dem oben vorgestellten Modell ein kontinuierlicher
Polarisationswechsel der SDW bei T' = 123 K moglich ist.

Die magnetischen Momente an der Oberfliche zeigen in Abb. 5.12a) nur zur Verdeutli-
chung des Verkippungsprozesses senkrecht auf die Stufenkanten. Tatséchlich ist anzunehmen,
daB sie sich zur Reduzierung des Streufeldes parallel zu ihnen ausrichten werden.
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Abbildung 5.12: Mogliche Modelle fiir das Verhalten von longitudinalen Spindichtewellen (L-
SDW) im Ubergangsbereich zur Oberfliche, deren Magnetisierungsrichtung in der Ebene liegt. Die
Doménenwénde sind jeweils durch gestrichelte Linien markiert. a) Die L-SDW steht senkrecht zur
Oberfliche. Der Ubergang zur Oberflichenmagnetisierung erfolgt durch die Modifikation der Betriige
der einzelnen magnetischen Momente der SDW und eine 90°-Verkippung aus der Senkrechten in die
Oberflachenebene. Die ebenenweise ferromagnetische Kopplung auf der Oberfliche und parallel da-
zu im Volumenmaterial bleibt erhalten. b) Breitet sich die L-SDW parallel zur Oberfliche und den
Stufenkanten aus, stehen die im Volumen ferromagnetisch gekoppelten Ebenen senkrecht zur Ober-
flichenmagnetisierung. Im Ubergangsbereich zur Oberfliiche wird dadurch neben einer Anpassung der
Betrige zusétzlich eine Verdrehung um 180° der magnetischen Momente jeder zweiten Ebene senkrecht
zur Ausbreitungsrichtung der SDW notwendig, andererseits muf sich beim Ubergang der T-SDW zu
einer L-SDW im Volumen ein weitreichender Umstrukturierungsprozefl der Magnetisierung vollzie-
hen, um alle Ebenen ferromagnetischer Kopplung im Volumen um 90° zu verdrehen. Dies erscheint
unwahrscheinlich. ¢) Darstellung der Situation wie in b), jedoch mit zusétzlicher Beriicksichtigung
der terrassierten Oberfliche. Der Ubergangsbereich liegt nun parallel zum Fehlschnitt der Oberfliche.

5.3.2 Versetzungen und Dominenwinde
Dominenwinde vom Typ 1

Abbildungen 5.13] - 5.15 zeigen jeweils Ausschnitte der Cr(001)-Oberflichentopographie bei
201K, 150K und 20K, auf denen Schraubenversetzungen (markiert durch Pfeile) zu erken-
nen sind. Jede fiir sich erzeugt eine halbunendliche Stufenkante, die an der Stelle des Durch-
stoflpunktes der entsprechenden Versetzungslinie beginnt. Die durch Schraubenversetzungen
entstehenden Stufenkanten sind in der Regel parallel zu den restlichen orientiert, wodurch ein
Uberkreuzen vermieden wird. Die entsprechenden Karten der differenziellen Leitfihigkeit zei-
gen, daf die resultierende Oberflachenstruktur keine perfekte antiferromagnetische Ordnung
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Abbildung 5.13: Topographie (oben links) und spinaufgeléste Karte der differenziellen Leitfihigkeit
(oben rechts) der Cr(001)-Oberfliche bei T = 201K (Upias = —100mV, I = 300pA). Deutlich
zu erkennen ist eine Doménenwand, die sich senkrecht zu den Stufenkanten zwischen zwei Schrau-
benversetzungen (Pfeile) bildet. Unten links wurde die Topologie und die Karte der differenziellen
Leitfdhigkeit in dreidimensionaler Darstellung kombiniert. Das gemittelte Linienprofil (unten rechts)
entlang der markierten Box senkrecht zur Doménenwand zeigt deutlich die Variation in der differen-
ziellen Leitfdhigkeit. Durch einen Fit des Modells einer 180°-Wand wurde die Doménenwandbreite
ermittelt. Sie betridgt 118 + 10 nm. Dabei liegt das Profil in der Mitte der beiden Schraubenverset-

zungen und ist von diesen jeweils ca. 116 nm entfernt.

aufweisen kann.

Neben Bereichen, in denen die antiferromagnetische Ordnung unveréndert bleibt, kommt
es im Bereich zwischen zwei Schraubenversetzungen zur Spinfrustration und Ausbildung einer
Doménenwand, deren jeweilige Breite auf der Basis der magnetischen Kontinuumstheorie [46]
bestimmt werden kann. Dazu wird innerhalb eines Rechtecks senkrecht zur Doménenwand
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Abbildung 5.14: Topographie (oben links) und spinaufgeldste Karte der differenziellen Leitfdhigkeit
(oben rechts) der Cr(001)-Oberfliche bei T = 150K (Upjas = —100mV, I = 300pA). Senkrecht
zu den Stufenkanten bildet sich eine Doménenwand zwischen zwei Schraubenversetzungen aus. Das
gemittelte Linienprofil (unten) entlang der markierten Box senkrecht zur Doménenwand zeigt deutlich
die Variation in der differenziellen Leitfdhigkeit. Durch einen Fit des Modells einer 180°-Wand wurde
die Doménenwandbreite ermittelt. Sie betrigt 106+ 13 nm (links) bzw. 161+ 14 nm (rechts), bei einer
jeweiligen Entfernung des Linienprofils von der Schraubenversetzung von ca. 53 nm (links) bzw. ca.

155 nm (rechts).

ein gemitteltes Hohenprofil erstellt und ein Standard-Domé&nenwandprofil der Form

y(x) = yo + ysp - €OS (arccos [tanh (xw—/;co)] + ¢> (5.2)

den gemessenen Daten angepafit. y(x) bezeichnet dabei das gemessene dI/dU-Signal an der
Position x, x¢ die Position des Doménenwandzentrums, w die Breite der Domédnenwand,
Yo bzw. ys, den nicht-spinpolarisierten bzw. den spinpolarisierten Anteil des dI/dU-Signals
und ¢ den Winkel zwischen der Spitzen- und der Probenmagnetisierung. Dabei wurden die
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Abbildung 5.15: Topographie (oben links) und spinaufgeléste Karte der differenziellen Leitfihigkeit
(oben rechts) der Cr(001)-Oberfliche bei T = 20K (Upias = —100mV, I = 300pA). An der durch
einen Pfeil markierten Schraubenversetzung ist der Endpunkt einer Domé&nenwand, die von oben
rechts in den Ausschnitt hineinlduft. Unten links wurde die Topologie und die Karte der differenziellen
Leitfihigkeit in dreidimensionaler Darstellung kombiniert. Das gemittelte Linienprofil (unten rechts)
entlang der markierten Box senkrecht zur Doménenwand zeigt deutlich die Variation in der differen-
ziellen Leitfihigkeit. Durch einen Fit des Modells einer 180°-Wand wurde die Domé#nenwandbreite
ermittelt. Sie betragt 199 + 20nm. Die Entfernung des Linienprofils von der Schraubenversetzung

betréagt hier ca. 117nm .

besten Ubereinstimmungen zwischen gemessenen Daten und angepaftem Modell jeweils mit
den in den einzelnen Abbildungen angegebenen Winkeln ¢ erzielt.

In einzelnen Féllen kommt es vor, dafl eine Doménenwand die Stufenkanten nicht senk-
recht schneidet, sondern in einem spitzen Winkel zu ihnen steht. Ist die Breite des Rechtecks,
iiber dem das entsprechende Hohenprofil erstellt wird, viel kleiner als die der Doménenwand,
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Abbildung 5.16: Das Modell des Domé&nenwandprofils muf3 geringfiigig angepaf3t werden, wenn die
gemittelten Linienprofile die Doménenwand nicht senkrecht schneiden. Ist die Rahmenbreite b des
gemittelten Profils sehr viel schmaler als die der Doménenwand, so ist im Modell die tatséchliche
Wandbreite w durch die gemessene w’ = w/ cos(f) zu ersetzen, wobei § den Winkel zwischen der
Doméinenwandsenkrechten und dem Rahmen des gemittelten Linienprofils angibt. w’ ist die scheinbare
Doménenwandbreite, die ein Fit des unverdnderten Domédnenwandmodells ergeben wiirde.

dann kann das o.a. Standard-Doménenwandprofil in leicht modifizierter Form weiterhin zur
Bestimmung der Doménenwandbreite herangezogen werden, wie Abb. 5.16/ verdeutlicht.
Ist das gemittelte Hohenprofil um den Winkel 6§ aus der Doménenwand-Senkrechten ge-
dreht, so geht statt der tatséchlichen Doménenwandbreite w ihre entsprechende Projektion
w’ = w/ cos(f) in das gemessene Doméinenwandprofil ein:

y(2) = yo + Ysp - €O (arccos [tanh (H)ﬂ + <z5> (5.3)

w/2 - cosf

Fiir 8 = 0 ergibt sich hieraus wieder das Standard-Doménenwandprofil.

Dominenwinde vom Typ II

Neben den eben vorgestellten Doménenwénden existiert auf der Cr(001)-Oberfléche offenbar
ein weiterer Doménenwand-Typ, der sich in einigen wichtigen Eigenschaften deutlich von den
bisher bekannten unterscheidet. Abb. [5.17a) zeigt die Topographie sowie die entsprechende
Karte der differenziellen Leitfdhigkeit, die durch eine spinpolarisierte Messung bei T' = 150 K
entstand. Das Bild der Topographie wurde stark differenziert, um die Stufenkanten (dunkel)
und die zu ihnen meist senkrecht verlaufenden Stufenversetzungslinien (hell) hervorzuheben.

Die abgebildete Oberfliche weist jeweils zwei Paare von Schraubenversetzungen auf. Zwi-
schen den beiden Schraubenversetzungen im Zentralbereich des Ausschnitts bildet sich eine
Doménenwand aus, deren Breite zu 106 nm bzw. 161 nm bestimmt wurde (siche Abb. [5.14).
Entsprechend ist auch zwischen den beiden Schraubenversetzungen im unteren Bildbereich
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a) T=150K

Abbildung 5.17: a) Topographie (links) und spinaufgeloste Karte der differenziellen Leitfihigkeit
(rechts) der Cr(001)-Oberfliche bei T' = 150K (Upjas = —250mV, I = 300pA). Durch Pfeile sind
jeweils die Schraubenversetzungen markiert. Die Karte der differenziellen Leitfihigkeit zeigt, dafl sich
in der Bildmitte eine Doménenwand zwischen zwei Schraubenversetzungen ausbildet (der Rahmen
markiert den in Abb.[5.14] gezeigten Ausschnitt), withrend sich im unteren Bildbereich eine ausgedehn-
te, deutlich schmalere Doménenwand {iber die gesamte Breite des gerasterten Ausschnitts erstreckt,
wobei sie im Bereich zwischen zwei Schraubenversetzungen unterbrochen wird. b) Vergrofierter Aus-
schnitt des Bereiches am Endpunkt der schmalen Doménenwand. Es wird deutlich, dafl sie sich im
Gegensatz zu den bisher bekannten Doménenwénden auf atomar flachen Terrassen ausbreitet, die
keine nennenswerte Gitterverzerrung aufweisen. An der durch den gestrichelten Pfeil markierten Er-
hebung wird die von links einlaufende Doménenwand offenbar fixiert, um dann senkrecht auf die
Stufenkante zuzulaufen. Thr weiterer Verlauf wird durch die gestrichelte Linie angedeutet.

eine Doménenwand zu erwarten. Die Karte der differenziellen Leitfahigkeit zeigt jedoch ei-
ne iiber die gesamte Breite des Ausschnitts ausgedehnte, auffallend schmale Doméinenwand,
die nur zwischen den beiden Schraubenversetzungen unterbrochen wird. Im Gegensatz zu
den bisher bekannten Doménenwénden verlduft sie also nicht entlang der Verspannungslinie
zwischen zwei Schraubenversetzungen, sondern wird auf ihr ausgeldscht. Verfolgt man diese
neuartige Doménenwand bis zu ihrem linken Ende, so stellt sich die in Abb.5.17b) gezeigte
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a) b)

c)

Abbildung 5.18: Die zwei unterschiedlichen Doménenwandtypen: a) Die Oberflichendoménenwand
lauft entlang der Kristall-Verzerrungslinie zwischen zwei Schraubenversetzungen (Pfeile). b) Die Vo-
lumendoménenwand bildet sich auf atomar flachen Terrassen aus. An einer Schraubenversetzung
wird sie unterbrochen. In beiden Bildern ist mit einer gestrichelten Linie angedeutet, wo der jeweils
andere Doménenwandtyp zu erwarten wire. ¢c) Einen Ausschnitt aus dem linken Bild zeigt rechts
die Karte der differenziellen Leitfihigkeit an einem Paar von Schraubenversetzungen. Die Volumen-
doménenwand wird auf diesem Bereich unterbrochen (siehe Pfeile). Gestrichelt ist der weitere Verlauf
der Volumendoménenwand dargestellt.

Situation dar. Offenbar laufen die Schrauben- und Stufenversetzungslinien in einem gemein-
samen Zentralbereich zusammen, in dem auch der Endpunkt der Domé&nenwand liegt, wobei
sich dieser an einer Schraubenversetzung befindet. Wiederum bildet sich die Doménenwand
nicht entlang der durch die Schraubenversetzung hervorgerufenen Kristallgitterverzerrung
aus, sondern erstreckt sich iiber die atomar flache Terrasse bis zum Rand des Abbildungsaus-
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Abbildung 5.19: Breiten der schmalen Doménenwinde aus Abb/5.17. a) Hohenprofil entlang des
eingezeichneten Rahmens am Endpunkt einer schmalen Doménenwand (oben). Durch das Anpassen
eines Standard-Doménenwandprofils wurde die Wandbreite in diesem Bereich zu 21 +3 nm bestimmt
(unten). b) Doménenwandbreiten in Funktion des Abstandes von einer Schraubenversetzung. Diesen
Daten liegen die Hohenprofile der 17 gekennzeichneten Ausschnitte (oben) zugrunde. Durch Anpassen
einer exponenziellen Zerfallskurve erhélt man eine Doménenwandbreite, die im Grenzfall unendlicher
Entfernung von einer Schraubenversetzung 40 4+ 5 nm betréigt (unten).

schnittes. Um diese Unterschiede zu verdeutlichen, wird der ,, konventionellen* Doménenwand
eine entsprechende Doménenwand vom zweiten Typ in Abb. 5.18 gegeniibergestellt. Sie zeigt
das dI/dU-Signal auf der dreidimensional dargestellten Topographie.

Wie Abb.5.19a) zeigt, wurde die Breite der Doménenwand anhand mehrerer Hohenprofile
durch Anpassung des oben beschriebenen modifizierten Standard-Doménenwandprofils (Gl.
5.3) bestimmt. Wie Abb.[5.19b) zeigt, betréigt sie in ausreichender Entfernung zu den Schrau-
benversetzungen typischerweise 40 + 5nm. Die Breite der hier detektierten Domanenwand
ist also durchschnittlich nur etwas mehr als ein Viertel so grof3 wie die bisher bekannten,
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Abbildung 5.20: Mogliche Erklarungen fiir die zwei unterschiedlichen Typen von Doménenwénden
an der Oberfliche. Im oberen Bildteil wird ein Schnitt durch einen Bereich ohne Kristallverzerrung
dargestellt, wihrend der untere Bildteil einen Schnitt um eine Schraubenversetzung mit entsprechen-
der Verzerrung des Kristallgitters zeigt. a) Versetzungsdominenwand. Innerhalb einer magnetischen
Doméne (A) sind alle Ebenen antiferromagnetisch gekoppelt und voneinander getrennt (oben). Durch
eine Schraubenversetzung bilden sich entlang der Verzerrung des Kristallgitters Doménenwénde aus,
da dann Ebenen mit entgegengesetzter Magnetisierungsrichtung miteinander verbunden sind (unten).
b) Volumendoménenwand. Zwei magnetische Doménen (A, B) treffen im Kristallvolumen aufeinan-
der. Die sich dazwischen ausbildende, nicht topologisch induzierte Doménenwand breitet sich bis an
die Oberfléche aus (oben). Eine Schraubenversetzung in diesem Bereich verbindet Ebenen gleicher Ma-
gnetisierungsrichtung, so daff die Notwendigkeit einer Doménenwand nicht mehr gegeben ist (unten).
Im Bereich der Kristallverzerrungslinie wird daher die ferromagnetische Kopplung wiederhergestellt,
so dafl an der Oberfldche keine Doménenwand mehr zu detektieren ist.

150 nm breiten Doménenwénde. In der Ndhe von Schraubenversetzungen verringert sich ihre
Breite weiter.

Erklidrungsmodelle fiir zwei unterschiedliche Doménenwandtypen

Die Ausbildung einer Domé#nenwand auf einer atomar flachen Terrasse ist auf den ersten
Blick nicht nachvollziehbar, da keine Verzerrung des Kristallgitters vorliegt, die zwei Ter-
rassen entgegengesetzter Magnetisierungsrichtungen miteinander verbindet — ohne entspre-
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chende Kristalldefekte besteht keine Notwendigkeit zur Ausbildung einer Doménenwand.
Sie muf} also eine Folge einer Spinfrustration sein, die sich nicht direkt aus Versetzungen
erkldren 148t. Dort, wo Schraubenversetzungen zu einer Gitterverzerrung fithren und eigent-
lich eine Doménenwand des ersten Typs zu erwarten wére, wird dagegen die ferromagne-
tische Ordnung auf der Oberfliche wiederhergestellt, so dafl sich in diesem Bereich keine
Doménenwinde ausbilden.

Die grundlegend unterschiedlichen Eigenschaften der beiden Doménenwandtypen fithren
zu zwei der jeweiligen Ursache durch die Kristall- und magnetische Struktur entsprechenden
Modellen (siehe Abb. [5.20):

Versetzungsdoménenwand: Die Doménenwénde, die sich zwischen zwei Schrauben-
versetzungen ausbilden, trennen auf einer Oberfliche eines magnetisch eindoménigen Kri-
stallbereichs Terrassen mit entgegengesetzter Magnetisierungsrichtung. Dies wird notwen-
dig, da durch die Verzerrung des Kristallgitters um eine Schraubenversetzung urspriinglich
klar getrennte, antiferromagnetisch gekoppelte Ebenen miteinander verbunden werden. Im
folgenden wird dieser Typ als Versetzungsdoménenwand bezeichnet.

Volumendomiinenwand: Eine schmale Dominenwand bildet den Ubergangsbereich
zweier magnetischer Doménen im Kristallvolumen. Ohne Schraubenversetzungen dringt diese
Doménenwand bis an die Oberfliche durch. Eine Schraubenversetzung an dieser Stelle verur-
sacht dann eine Kristallverzerrung, die Terrassen gleicher Magnetisierungsrichtung miteinan-
der verbindet und so der Domé&nenwand ihre Notwendigkeit entzieht. Im Bereich der Schrau-
benversetzungen wird daher die Doménenwand an der Oberfliche unterbrochen. Dieser Typ
wird im folgenden als Volumendoménenwand bezeichnet. Im Volumen treffen hingegen wei-
terhin zwei magnetische Doménen aufeinander, weshalb die entsprechende Doménenwand
von der Versetzung unberiihrt bleibt.

Ursache der unterschiedlichen Dominenwandbreiten von Versetzungs- und Vo-
lumendominenwinden

Die dargestellten Modelle der beiden Doménenwandtypen erkldren noch nicht ihre unter-
schiedlichen Wandbreiten: Wihrend der Ubergangsbereich einer Versetzungsdoménenwand
sich iiber ca. 150nm erstreckt, sind die Volumendomé#nenwénde sehr viel schmaler (ca.
40nm). Dabei bestimmt sich die Doménenwandbreite w in guter Ndherung nur aus der
Austauschwechselwirkung A zwischen den magnetischen Momenten und der Anisotropie des
Kristallgitters k :

w=2\/A/k (5.4)

Die Austauschwechselwirkung wird bestimmt vom Abstand der magnetischen Momente zu-
einander, wihrend die Kristallanisotropie von der jeweiligen Gitterstruktur abhéngt. Fiir
Doménenwandbreiten von 150 nm, wie sie an den Schraubenversetzungen auftreten, folgt
hieraus A/k = 5.625 x 1071°m?, entsprechend A =1 x 107 J/m und k = 1.77 x 103 J/m?
[44]. Die Breite der Volumendoménenwand von 40 nm fiithrt analog zu einem entsprechen-
den Verhiltnis von A/k = 0.400 x 10~ m?. Es stellt sich die Frage nach der moglichen
Ursache fiir eine solch hohe Variation der A/k-Quotienten und damit der Breiten der beiden
Doménenwandtypen.

Abb.5.2Ta) zeigt schematisch die Aufsicht auf den Bereich um eine Schraubenversetzung
an der Cr(001)-Oberfliche. Es wird deutlich, da im Ubergangsbereich zwischen den Terras-
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crystal stress

|

no crystal stress

Abbildung 5.21: a) Aufsicht einer Versetzungsdomiinenwand. Antiferromagnetisch gekoppelte Ebe-
nen werden durch eine Schraubenversetzung miteinander verbunden, so daf sich entlang der Ver-
spannungslinie des Kristallgitters eine Domé&nenwand ausbildet. Die Anpassung einer Ebene der
bee-Einheitszelle in ihre benachbarte fiihrt zu einer Verspannung um (1,1,1) - a/2 (a: Gitterkon-
stante) in allen drei Raumrichtungen. b) Im Falle einer Volumendominenwand treffen zwei magne-
tische Doménen auf ein und derselben Ebene aufeinander. Zwischen ihnen bildet sich daher eine
Doménenwand aus, wobei keine Gitterverspannungen entstehen, da keine topologische Anpassung
des Kristallgitters erforderlich ist, so dafl seine bee-Ordnung bis an die Oberfliche aufrechterhalten
werden kann.

sen entgegengesetzter Magnetisierungsrichtung eine kontinuierliche Anpassung der Atompo-
sitionen von den urspriinglichen Eckplédtzen zu den schliellich raumzentrierten Plitzen der
bee-Einheitszelle stattfindet. In diesem Bereich mufl daher nicht nur eine Gitteranpassung
in vertikaler, sondern auch in lateraler Richtung erfolgen, was zu einer Verspannung des
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Kristallgitters in alle drei Raumrichtungen fiithrt. Abb. 5.21b) zeigt dagegen die Aufsicht auf
die Cr(001)-Oberfliche, wie sie sich in der Nédhe einer Volumendoménenwand zwischen zwei
Doménen entgegengesetzter Magnetisierung darstellt. Im Ubergangsbereich ist lediglich eine
Anpassung der magnetischen Momente auf der jeweiligen Ebene notwendig, wihrend das
Kristallgitter eine unveréinderte bee-Struktur aufweist.

Der charakteristische Unterschied zwischen einer Versetzungs- und einer Volumendomé-
nenwand liegt also in ihrer jeweiligen Ursache: Eine Schraubenversetzung fithrt durch die mo-
difizierte Kristallstruktur notwendigerweise zur Ausbildung einer Doméinenwand, wiahrend
im Bereich einer Volumendoménenwand lediglich die magnetische Struktur angepafit wird,
wobei diese Anpassung jedoch keine Auswirkungen auf die Struktur des Kristallgitters hat.

Auf diese Weise verursachen die unterschiedlichen Kristallstrukturen im Bereich einer
Versetzungs- bzw. Volumendomé&nenwand eine entsprechende Variation des Quotienten aus
Austauschwechselwirkung A und Kristallanisotropie & und damit der jeweiligen Doménen-
wandbreite w. Da die Volumendoménenwinde offenbar sehr viel schmaler sind als die um
die Schraubenversetzungen, mufl das Verhéltnis von Austauschwechselwirkung zur Anisotro-
pie an den Schraubenversetzungen aufgrund der dort im Vergleich zum ungestorten Gitter
modifizierten Kristallstruktur nach Gl5.4 gegeniiber dem im Bereich um eine Volumen-
doménenwand verringert sein. Ob dabei die Variation der Austauschwechselwirkung oder
aber die der Anisotropie in dominierendem Mafle zur Variation der Doménenwandbreite
beitréigt, bleibt jedoch offen.

Eine Schraubenversetzung fiithrt also zu einer lokalen Verzerrung des Kristallgitters an
der Oberfliche und dementsprechend zu einer breiteren Doménenwand zwischen den Ebenen
entgegengesetzter Magnetisierung als im Fall einer Volumendoménenwand.



Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wird das UHV-Kammersystem mit integriertem Rastertunnelmi-
kroskop fiir variable Temperaturen (VT-STM) vorgestellt, bevor anschlieend erste magneti-
sche Studien der Cr(001)-Oberfliche bei Temperaturen zwischen 300 K und 20 K présentiert
werden, die ich mittels spinpolarisierter Rastertunnelspektroskopie durchgefiihrt habe.
Nach einer kurzen Einfiihrung in die Theorie der Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie
in Kap.2 beschreibe ich im sich anschliefenden Kap.3 den experimentellen Aufbau und die
angewandten Préparationstechniken fiir die Proben und die Spitzen. Nach einer kurzen Vor-
stellung des Rastertunnelmikroskops und seiner Ankopplung an den Durchfluflkryostaten
widmet sich Kap.4 ersten Testmessungen, die mit dem VT-STM vorgenommen wurden.
Dessen hohe Abbildungsqualitit wird durch die atomare Auflésung, die auf HOPG und Niob-
diselenid erzielt wird, bestétigt, wihrend durch den Nachweis von Ladungsdichtewellen auf
NbSez bei 21 K die tiefste durch den Kryostaten erreichbare Probentemperatur abgeschétzt
werden kann. Ausfiihrlich wird anschliefend die Kalibrierung des Scanners beschrieben, die
aufgrund des temperaturabhéngigen Piezo-Effekts fiir jede Temperatur vorgenommen wer-
den mu8B.

Kap.5 behandelt schliefllich die Untersuchung der Cr(001)-Oberfliche. An der defektfreien
Flache konnte das Modell des topologischen Antiferromagnetismus belegt werden, nach dem
jede (001)-Terrasse eine ferromagnetische Ordnung aufweist, wihrend durch monoatomare
Stufenkanten getrennte Terrassen antiferromagnetisch gekoppelt sind. Der Betrag der Ma-
gnetisierung an der Oberfliche ist jeweils maximal, wihrend die Magnetisierungsrichtung
parallel zur Oberflichenebene orientiert ist. Hieraus folgt, dafl sich die bei Raumtemperatur
im Cr-Volumen vorhandenen transversal polarisierten Spindichtewellen (SDW) senkrecht zur
(001)-Oberflache ausbreiten.

Unterhalb von Tgr = 123 K sind die SDW im Volumen longitudinal polarisiert. Bei gleichblei-
bender Ausbreitungsrichtung sollten sich dann die magnetischen Momente an der Oberfliche
aus dieser herausdrehen. Der magnetische Kontrast blieb zwischen 20 K und 300 K innerhalb
der Meflungenauigkeit jedoch unveridndert. Als mogliche Erklarung fiir diese Situation stelle
ich das Modell einer longitudinal polarisierten SDW vor, die sich senkrecht zur Oberfliche
ausbreitet und deren Ubergang zur Oberflichenmagnetisierung einerseits durch die Modifi-
kation der Betrége der einzelnen magnetischen Momente der SDW und andererseits durch
eine 90°-Verkippung aus der Senkrechten in die Oberflichenebene erfolgt.

Auf der Cr(001)-Oberflache tritt eine Vielzahl von Defekten auf, wobei Schraubenversetzun-
gen die hiufigsten sind. Sie sind jeweils Ursprung halbunendlicher Stufenkanten, die meist
parallel zu den restlichen liegen. Die daraus resultierende Oberflichenstruktur verhindert eine
perfekte antiferromagnetische Ordnung, so dafl sich Doménenwénde ausbilden, deren Start-
bzw. Endpunkt die Schraubenversetzungen sind. Ihre Breite entspricht ungefihr 150 nm,
wobei eine temperaturabhéingige Variation von mir nicht festgestellt werden konnte.
Zusétzlich zu diesen durch Schraubenversetzungen gebildeten Doménenwéinden traten Do-
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ménenwinde auf, deren Breite mit ca. 40 nm weit unterhalb der eben erwéhnten liegt. Im
Gegensatz zu den von mir als Versetzungsdomiinenwinden bezeichneten Ubergangsbereichen
treten diese Doménenwénde neuen Typs auf atomar flachen Terrassen auf und werden
im Bereich von Schraubenversetzungen unterbrochen. Ich interpretiere sie als Volumen-
doménenwinde, die sich zwischen zwei Doménen bis an die Oberfliche erstrecken. Die un-
terschiedlichen Breiten der beiden Doménenwandtypen fiihre ich dabei auf die jeweilige to-
pologische Struktur des Kristallgitters im Bereich der Versetzungsdoménenwénde bzw. der
Volumendoménenwénde zuriick.

Wie so haufig wirft die vorliegende Arbeit mehr Fragen auf als sie beantwortet. Es stellt
sich z.B. die Frage, ob die verwendeten, mit Eisen bedampften W-Spitzen tatséchlich im-
mer sensitiv auf die magnetischen Momente in der Oberflichenebene sind. Gewiflheit konnen
Spitzen bringen, die mit Chrom bedampft sind und somit ein magnetisches Moment aufwei-
sen, dessen Richtung senkrecht auf der Oberflichenebene steht. Mit ihr sollte kein Spinkon-
trast zwischen benachbarten Terrassen mef3bar sein, wenn die magnetischen Momente der
Cr(001)-Oberflache tatsichlich stets parallel zu dieser orientiert sind.

Auflerdem wiire noch zu untersuchen, inwiefern die Breite der Versetzungsdominenwénde
von der verspannten Kristallstruktur am Ubergangsbereich zwischen zwei Terrassen abhingt.
Auch ist es denkbar, dafl die an den Versetzungsdoménenwinden nicht beobachtete Tempe-
raturabhéngigkeit der Domédnenwandbreite bei den weitaus seltener zu findenen Volumen-
doménenwinden durchaus mefibar ist, da bei diesen die Doménenwandbreite nicht durch
eine verspannte Kristallstruktur beeinflufit wird.

Alle diese Untersuchungen sind mit dem vorgestellten VT-STM-System ohne zusétzlichen
technischen Aufwand durchfithrbar, so daf sie sich als entsprechende Studien im Rahmen
eines zukiinftigen Projektes anbieten.
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seiner Arbeitsgruppe durchfiithren zu kénnen. Er hat mir in Gespréchen bereits vor Beginn
der Arbeit einen Einblick in die spinpolarisierte Rastertunnelspektroskopie an der Cr(001)-
Oberfliche gegeben und so mein Interesse an diesem System geweckt.

Dr. Robert Ravli¢ als Vornutzer des UHV-Systems stand mir stets mit Rat und Tat zur
Seite, wenn es um gewisse Kniffe im Umgang mit dem Kammersystem ging. Seine in den
vergangenen Jahren gesammelte Erfahrung beziiglich der Praparation und Untersuchung der
Cr(001)-Oberfliche war mir immer wieder eine wertvolle Hilfe.

Alle Kollegen der Untergruppe um Dr. habil. Matthias Bode standen mir jederzeit hilfsbereit
zur Seite. Ihnen danke ich an dieser Stelle fiir die herzliche Aufnahme in ihr Team. Dabei
sorgten gemeinsame Aufenthalte in der Mensa immer wieder je nach Bedarf fiir vertiefende
Fachgespréache oder willkommene Ablenkung.

Die gesamte Gruppe R zeichnet sich durch ihre hervorragende Arbeitsathmosphére aus. Allen
Mitarbeitern danke ich fiir die zahlreichen Gespréiche und Hilfen jeder Art.

Zu guter letzt danke ich meinen Eltern Gerhard und Ingrid Krause fiir ihr Vertrauen und
ihre langjdhrige Unterstiitzung, die keinesfalls nur finanzieller Natur war.
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Erklirung gemifl Diplom-Priifungsordnung
Hiermit versichere ich, daf} ich die vorliegende Diplomarbeit selbsténdig verfa3t und nur die
angegebenen Quellen und Hilfsmittel verwendet habe.

Ich bin mit einer Veroffentlichung dieser Arbeit einverstanden.

Hamburg, den 2. Dezember 2003

Stefan Krause






Die Untersuchungen im Nanokosmos sind essentiell wichtig fur unser Verstandnis vom
Aufbau der Materie. Ein Kristall ist weit mehr als die Gesamtheit seiner Atome in
Gitteranordnung, eine glatte Oberflache ist niemals perfekt glatt, und auBerlich als
Antiferromagnete zu beschreibende Materialien wie Chrom entpuppen sich bei
genauerem “Hinsehen" als ein Wechselspiel ferromagnetischer Schichten. Gerade
diese Fiille an Uberraschungen ist es, die der Nanotechnologie ihre Dynamik verleiht
und sie gleichzeitig mit unermefBlichem Anwendungspotenzial fullt. In kaum einem
Zweig der Grundlagenforschung ist der Weg von der neuen Erkenntnis bis zur
industriellen Anwendung so kurz wie in der Wissenschaft der Nanowelt. Diese
Diplomarbeit soll (nicht nur mir) einen kleinen Beitrag zum wachsenden Verstandnis
unserer Welt leisten.

www.stefankrause.com
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