Optimierung eines
Rastertunnelmikroskops
fiir die Durchfiithrung
spinpolarisierter
Rastertunnelspektroskopie

Diplomarbeit
vorgelegt am
Institut fiir Angewandte Physik
der Universitidt Hamburg

Vo1

André Kubetzka
Januar 1999






Einleitung

Die Erfindung des Rastertunnelmikroskops im Jahre 1982 durch G. Binnig und H. Rohrer
[1] und die daraus hervorgegangenen weiteren Rastersondenverfahren haben die der Ober-
flichenphysik zur Verfiigung stehenden experimentellen Methoden enorm erweitert. Das Ra-
stertunnelmikroskop (scanning tunneling microscope, STM) selbst ist in seinem Auflosungs-
vermogen bisher uniibertroffen und bietet zudem die Mdoglichkeit zu lokalen spektroskopi-
schen Untersuchungen. Es erlaubt die Abbildung, Manipulation und Spektroskopie einzelner
Adsorbatatome, ebenso wie es die atomare Struktur selbst dichtgepackter Metalloberflichen
sichtbar machen kann.

Dabei ist das zugrundeliegende Funktionsprinzip erstaunlich einfach: In einem STM wird
an die zu untersuchende (leitende) Oberfliche eine Spannung U von einigen Zehntel Volt
angelegt und eine metallische Spitze angenédhert, bis kurz vor dem mechanischen Kontakt
ein Tunnelstrom I von wenigen pA bis einigen nA zu flielen beginnt. Die Spitze ist an ei-
nem piezoelektrischen Stellelement befestigt, das die prézise Bewegung der Spitze in allen
drei Raumrichtungen erlaubt. Im iiblichen topographischen Betriebsmodus wird der Tunnel-
strom iiber die Regelung der z-Position der Spitze konstant gehalten, wihrend die Spitze
zeilenweise iiber die Probe gefiihrt wird. Die so aufgezeichnete Fliche z(z,y) ist dann eine
Fléche konstanten Tunnelstroms und entspricht in erster Néherung der atomaren Kontur
der Oberfléiche.

Neben der Untersuchung der atomaren und elektronischen Struktur von Festkorperober-
flichen hat die Erforschung ihrer magnetischen Eigenschaften zunehmend an Bedeutung
gewonnen. Von besonderem Interesse ist hierbei neben méglichen Anwendungen in Hinblick
auf Speichermedien hoher Datendichte ein verbessertes Versténdnis magnetischer Wechsel-
wirkungen auf mikroskopischer Skala. Hierzu ist die Korrelation struktureller, elektronischer
und magnetischer Eigenschaften der Materie im Nanometerbereich, moglichst bis hinab auf
atomare Skala erforderlich, wodurch hohe Anforderungen an die anzuwendenden Techniken
gestellt werden.

Ein vielversprechendes Instrument fiir die Untersuchung magnetischer Strukturen auf
dieser Groflenskala ist das Rastertunnelmikroskop. Und in der Tat ist seine Fihigkeit zur
Differenzierung zwischen verschiedenen magnetischen Ionen in Magnetit [2] sowie zur Lokali-
sierung einzelner prizedierender Spins in einem dueren Magnetfeld [3] bereits demonstriert
worden. Ein STM ist jedoch nicht von vornherein ein magnetisch abbildendes Instrument,
sondern muf} hierzu fiir den Spin der tunnelnden Elektronen empfindlich gemacht werden.

Die Aufgabe dieser Diplomarbeit bestand im Umbau eines Rastertunnelmikroskops fiir
die Durchfiihrung spinpolarisierter Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie. Dazu wurde
ein Spitzenwechselmechanismus entwickelt und in das Mikroskop integriert. Das Mikroskop
wurde zusammen mit einem Kryostaten in einer neuen Vakuumkammer installiert und diese
an ein bestehendes UHV-System angeschlossen.

Ich mochte im folgenden zunéchst eine Einfiihrung in die theoretischen Grundlagen der
Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie geben. Darauf aufbauend sollen in Kapitel 2
die Grundprinzipien spinpolarisierten Tunnelns anhand bisheriger experimenteller Ergeb-
nisse erlidutert werden. Kapitel 3 beschreibt die zur Verfiigung stehende Vakuum-Anlage
und geht jeweils an geeigneter Stelle auf die von mir vorgenommenen Modifikationen und



Aufbauarbeiten ein. In Kapitel 4 stelle ich erste topographische Aufnahmen vor, die der
Charakterisierung des Mikroskops dienen und als Voruntersuchungen in Hinblick auf spin-
polarisierte Messungen zu verstehen sind. Schliellich folgt eine Zusammenfassung und ein
kurzer Ausblick.
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Kapitel 1

Rastertunnelmikroskopie und
-spektroskopie

Ein Rastertunnelmikroskop besitzt grundsétzlich zwei verschiedene Einsatzbereiche, die Mi-
kroskopie und die Spektroskopie. Betreibt man ein STM im Topographiemodus, so erzeugt
man ein direktes Bild der Oberfliche im Realraum. Der Spektroskopiemodus ermoglicht
dagegen die Untersuchung der lokalen elektronischen Struktur einer Oberfliche. Insbeson-
dere kann man Informationen iiber die lokale elektronische Zustandsdichte in der Nihe des
Fermi-Niveaus gewinnen.

1.1 Der Tunneleffekt

Das Funktionsprinzip des STM beruht auf dem aus der Quantenmechanik bekannten Tun-
neleffekt. Einen einfachen Zugang zu seinem Verstédndnis liefert die Betrachtung einer eindi-
mensionalen Potentialbarriere der Hohe V[, und Breite s entsprechend Abb. 1.1. Wihrend ein
klassisches (makroskopisches) Teilchen der Gesamtenergie E < Vj an der Potentialbarriere
reflektiert wird, ist es quantenmechanisch durch seine Wahrscheinlichkeitsamplitude v (2) zu
beschreiben. Der Ansatz

Y (z) = A-exp(ikz) + B - exp(—ikz) (1.1)

Vo Vo

e VAN
VA,
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Abbildung 1.1: Schematische Darstellung des Tunneleffekts. a) Ein Teilchen mit der Gesamtenergie
E < Vp wird im Rahmen der klassischen Physik an der Potentialbarriere reflektiert. b) Quantenme-
chanisch wird es durch eine Wahrscheinlichkeitsamplitude 1 beschrieben und besitzt immer eine
endliche Wahrscheinlichkeit, die Barriere zu durchdringen.



2 KAPITEL 1. RASTERTUNNELMIKROSKOPIE UND -SPEKTROSKOPIE

2mE 5 2m(Vp—E)

mit k2:7, R = h2

eingesetzt in die zeitunabhéingige Schridingergleichung

G gy, (1.2

2m dz?

ergibt mit der Nebenbedingung der Stetigkeit und stetigen Differenzierbarkeit der Funktion
an den Unstetigkeitsstellen des Potentials (wave matching method) folgenden Ausdruck fiir
die Transmissionswahrscheinlichkeit des Teilchens:
1
T= 5 —
14 (k2 + k%)% / (4k2K2) - sinh®(ks)

(1.3)

Mit der Ndherung ks > 1 — eine fiir iibliche Tunnelparameter richtige Annahme — l43t
sich dieser Ausdruck weiter vereinfachen:
2,2
T = Lx - exp(—2ks) (1.4)
(k% + K2)
Quantenmechanische Teilchen wie Elektronen besitzen also eine endliche Transmissionswahr-
scheinlichkeit durch den klassisch (energetisch) verbotenen Bereich innerhalb der Barriere.
Diese Tunnelwahrscheinlichkeit nimmt exponentiell mit wachsender Barrierenbreite ab. Fiir
typische Tunnelparameter (¢ = Vo—E =4eV,s=5 A) bewirkt eine Verbreiterung der Tun-
nelbarriere um 1 A eine Verringerung des Tunnelstromes um etwa eine GroBenordnung. Die
exponentielle Abhéngigkeit ist Voraussetzung fiir die hohe vertikale und laterale Auflosung,
die mit einem Rastertunnelmikroskop erzielt werden kann.

1.2 Der storungstheoretische Ansatz

Ein realer Tunnelprozefl zwischen einer Oberfliche (sample) und einer Spitze (tip) findet
in drei Dimensionen statt, wobei in der Regel eine Vielzahl elektronischer Zustédnde zum
Tunnelstrom beitragen. Bardeen [4] hat vorgeschlagen, von zwei schwach wechselwirkenden
Systemen auszugehen, und den Tunnelstrom aufgrund des Uberlapps von Wellenfunktionen
mit Hilfe zeitabhéngiger Storungstheorie erster Ordnung zu berechnen. Entsprechend Fermis
Goldener Regel ergibt sich dabei fiir den Tunnelstrom [5]:

B 2me

I= B Zf(Eﬂ [1— f(Ey +eU))] - |Muu|2 0 (Ey — Ey) (1.5)
8%

Dabei ist f(F) die Fermi-Funktion, U die angelegte Spannung, M, das Matrixelement zwi-
schen Zusténden 1), der Oberfliche und 1), der Spitze und £, die Energie des ungestorten
Zustandes 1),,. Die Deltafunktion entspricht der Energieerhaltung (elastisches Tunneln). Fiir
hohe Temperaturen ist in (1.5) ein Term fiir den Flul von Elektronen entgegen der angeleg-
ten Spannung zu erginzen. In diesem Fall ist die Fermi-Kante thermisch so weit verbreitert,
dal Elektronen von der positiven Elektrode elastisch in freie Zusténde der negativen Elek-
trode tunneln konnen. Im Grenzfall niedriger Temperaturen (< Raumtemperatur) kann man
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Abbildung 1.2: Schematisches Bild der Tun-
nelgeometrie. Die Tunnelspitze hat eine beliebige
Form, ist jedoch in der Nihe der Oberfldche lokal

sphérisch mit dem Kriimmungsradius R. (Abb.
nach [5])

die Fermi-Funktion durch eine Stufenfunktion nihern, und (1.5) vereinfacht sich unter der

zusétzlichen Annahme geringer Spannungen (~10 meV bei Metallen) zu

2m

?62U~Z\MMV]2~6(EV—EF)-6(EM—EF). (1.6)
[TRY

I =

Die Schwierigkeit besteht nun in der Berechnung des Matrixelementes, dessen Betragsquadrat
ein Ma$ fiir die in (1.3) eingefiihrte Tunnelwahrscheinlichkeit ist. Nimmt man eine beliebige
Lokalisierung der Spitzenzustédnde, d.h. eine punktformige Spitze am Ort 7y an, vereinfacht
sich (1.6) zu

I Z [V, (70)|” - 6 (E, — Ep) = ps (7o, Er) . (1.7)

Der Tunnelstrom ist also proportional zur lokalen Zustandsdichte der Oberfliche (sample) am
Fermi-Niveau am Ort der Spitze 75. Nun ist eine punktformige Spitze kein sehr realistisches
Modell. Es zeigt sich jedoch, dafl man mit einer weiteren einschrinkenden Bedingung auch
fiir ausgedehnte Spitzen zu dem gleichen Ergebnis kommt. Nach Bardeen [4] ist das Tunnel-
Matrixelement

M, = % : / dS- (viVi, = 4,V ) (1.8)

wobei sich die Integration iiber eine beliebige Fldche innerhalb der Vakuumbarriere erstreckt.
Unter der Annahme einer asymptotisch kugelférmigen Spitze entsprechend Abb. 1.2 mit s-
artigen elektronischen Zustédnden (I = 0) sowie gleicher Austittsarbeit ¢ von Spitze und
Oberfléiche haben Tersoff und Hamann [5] daraus folgenden Ausdruck fiir den Tunnelstrom
entwickelt:

I =320°h~ U ¢?pr (Ep) Rk 1e* ZI% 5 (E, — Ep) (1.9)

Dabei ist ¢ die Austrittsarbeit, pr die Zustandsdichte der Spitze pro Einheitsvolumen, R
der effektive Spitzenradius, x = h~'y/2m¢ die minimale inverse Abklingrate und 7, der
Mittelpunkt des Kurvenradius. Die exponentielle Abhéngigkeit des Stromes vom Abstand d
zwischen Oberfliche und Spitze entsprechend (1.4) ist im Abklingen der Zustandsdichte ins
Vakuum verborgen:

|4y, (70)[* oc e 2r LR (1.10)

Aus (1.9) folgt hiermit
I U-e 204, (1.11)
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Topographie
Im Konstant-Strom-Betrieb eines STMs (constant current mode) wird die Spitze zei-
lenweise iiber die Oberfliche gefiihrt, wobei der Tunnelstrom iiber die Regelung der
z-Position der Spitze konstant gehalten wird. Die so aufgezeichnete Fliche z(z,y) ist
dann eine Flidche konstanten Tunnelstroms. Im Rahmen der gemachten N#éherungen

e geringe Wechselwirkung Spitze-Probe

e s-artige Spitzenzustdnde

kleine Spannungen U
e T'=0

elastisches Tunneln

Vernachlassigung des Elektronenspins §

e gleiche Austrittsarbeiten ¢g, o7

ergibt sich folgende Interpretation topographischer STM-Daten: Flachen konstanten
Tunnelstroms sind entsprechend (1.9) Flichen konstanter Zustandsdichte der Ober-
flache am Fermi-Niveau Ep.

Mit dem Modell von Tersoff und Hamann lassen sich die gemessenen Korrugationen!' auf
rekonstruierten Metalloberflichen quantitativ deuten [5]. Die Erzielung atomarer Auflosung
auf dichtgepackten Metalloberflichen mit interatomaren Abstéinden von 2.5-3 A und Korru-
gationen von wenigen Zehntel Angstrom, kann im Rahmen dieses Modell jedoch nicht erklirt
werden. Hierzu ist statt einer strukturlosen Spitze die Annahme d,2-artiger Spitzenzustinde
notwendig [6].

1.3 Spektroskopie der lokalen Zustandsdichte

Im Grenzfall kleiner Spannungen zeigt der Tunnelstrom entsprechend (1.11) ein ohmsches
Verhalten (I o U), wéhrend er bei hoheren Spannungen in charakteristischer Weise mit der
angelegten Spannung variiert. Eine genaue Untersuchung dieser Abhéingigkeit erlaubt Aus-
sagen iiber die lokale Zustandsdichte der Oberfliche in der Ndhe des Fermi-Niveaus. Im Ver-
gleich zu anderen spektroskopischen Methoden wie Photoelektronenspektroskopie (PES) und
inverser Photoelektronenspektroskopie (IPES), die iiber einen Bereich von einigen mm? mit-
teln, besitzt die Rastertunnelspektroskopie (STS) ein hohes laterales Auflésungsvermogen,
letztlich bis hinab auf atomare Skala.

Es sei hierzu ein eindimensionales System bestehend aus Spitze (tip) und Probe (sample)
entsprechend Abb. 1.3 betrachtet, mit unterschiedlichen Austrittsarbeiten ¢ und ¢g. Im
wechselwirkungsfreien Zustand a) haben Spitze und Probe die gleichen Vakuum-Niveaus
(gestrichelte Linie). Angedeutet ist hier die Zustandsdichte der Probe sowie der exponentielle
Abfall zweier Spitzenzustinde ins Vakuum. Im Tunnelkontakt b) befinden sich Spitze und
Probe im thermischen Gleichgewicht, die Fermi-Niveaus sind angeglichen. Das Anlegen einer
Bias-Spannung U hat im wesentlichen eine Verschiebung der Niveaus um den Betrag |eU|
zur Folge. Elektronen tunneln dann elastisch von besetzten Zusténden der einen in freie

! Als Korrugation Az bezeichnet man die Differenz zwischen Minimum und Maximum einer Konturlinie.
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Abbildung 1.3: Energiediagramm des Tunneliibergangs. a) Probe und Spitze sind in grofler Entfer-
nung wechselwirkungsfrei. b) Bei der Annéiherung fliet ein Tunnelstrom bis sich die Fermi-Niveaus
angeglichen haben. ¢) Bei positiver Probenspannung tunneln Elektronen von der Spitze zur Probe.
d) Bei negativer Probenspannung tunneln Elektronen von der Probe zur Spitze. (Abb. aus [7])

Zustande der anderen Seite [a), d)]. Der Gesamtstrom ergibt sich als Summe der einzelnen
Tunnelprozesse, wobei die Stromrichtung von der Polaritdt der Spannung bestimmt wird:

eU
Ioc/ ps(Ep—eU+e) pr(Ep+e)T (e,elU)de (1.12)
0

Dabei sind pr und pg die Zustandsdichten von Spitze und Probe und 71" der spannungs- und
energieabhéingie Transmissionskoeffizient. Setzt man sowohl die Zustandsdichte der Spitze pr
als auch den Transmissionskoeffizienten 7" im relevanten Energiebereich zunéchst als konstant
voraus, ergibt sich aus (1.12) durch Differenzieren

j—é x ps (Er —eU). (1.13)
Die differentielle Leitfihigkeit dI/dU(U) aufgetragen iiber der Bias-Spannung U ist in dieser
Naherung ein direktes Abbild der Zustandsdichte der Probe. Dies gilt unabhingig von der
Besetzung der Zusténde: Bei U > 0 tunneln Elektronen von der Spitze in unbesetzte Zusténde
der Probe c), bei U < 0 aus der Probe heraus in freie Zustdnde der Spitze d). In beiden
Fallen gilt die Proportionalitdt aus (1.13).

Der Transmissionskoeffizient ist jedoch nicht konstant, sondern nimmt zu niedrigen Ener-
gien aufgrund der Zunahme der effektiven Barrierenhéhe rasch ab, in Abb. 1.3 angedeutet
durch die Lange der Pfeile. Den Hauptbeitrag zum Tunnelstrom liefern daher die Elek-
tronen am Fermi-Niveau der negativen Elektrode. Fiir Elektronen der negativen Elektrode
nimmt auflerdem die mittlere Barrierenhche mit zunehmender Spannung ab, so dafl in einer
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dI/dU(U)-Kurve die Zustandsdichte der Probe einem strukturlosen Untergrund iiberlagert
ist, der zu beiden Seiten der Fermi-Energie monoton ansteigt. Der spektroskopisch zugéng-
liche Bereich ist dabei letztlich durch einsetzende Feldemission auf ¢ eV begrenzt.

Da (1.12) in pg und pr symmetrisch ist und pr nicht konstant, ist eine dI/dU(U)-
Kurve im allgemeinen Fall eine Faltung beider Zustandsdichten. Die beschriebene Ener-
gieabhéngigkeit des Transmissionskoeffizienten bewirkt dabei, dafl hauptséchlich die jeweils
freien Zustidnde abgebildet werden. Der Einflul von pr auf die Abbildung der freien Pro-
benzustéinde wird daher mit zunehmender Spannung vernachlissigbar, wihrend die Unter-
suchung der besetzten Zustinde der Probe durch die Empfindlichkeit auf unbesetzte Spit-
zenzustinde erschwert wird.?

Fiir eine ausfiihrlichere Diskussion siche [8].



Kapitel 2

Magnetisch abbildende Techniken

Bevor ich in Kap. 2.2 auf spinpolarisiertes Tunneln zu sprechen komme, moéchte ich zunéchst
einige Grundbegriffe des Magnetismus erldutern und dann alternative Techniken vorstellen,
mit denen man die magnetische Struktur von Festkorperoberflichen untersuchen kann.

Magnetismus duflert sich in einer langreichweitigen magnetostatischen Wechselwirkung
sowie einer kurzreichweitigen, sogenannten Austausch-Wechselwirkung. Letztere ist quan-
tenmechanischer Natur und bewirkt in Festkorpern unterhalb einer materialabhéngigen kri-
tischen Temperatur einen spontanen Ordnungszustand vorhandener permanenter magneti-
scher Momente. Diese Momente sind mit Spin und Bahndrehimpuls der Elektronen in nicht
vollstéindig gefiillten Schalen bzw. Béindern verbunden.

In Ferromagneten sind die magnetischen Momente unterhalb der Curietemperatur T¢
parallel ausgerichtet, woraus sich ein inneres magnetisches Feld ergibt. Die Summe der ma-
gnetischen Momente pro Volumeneinheit bezeichnet man als Magnetisierung. Diese ist tem-
peraturabhéngig und erreicht erst bei 7' = 0 K ihren Sattigungswert.

Ferromagnetische Festkorper sind in der Regel nicht in ihrem gesamten Volumen gleich-
formig magnetisiert. Dies hétte ein grofies dufleres Magnetfeld zur Folge, wofiir Energie auf-
gebracht werden muf}. Energetisch giinstiger ist daher hiufig die Bildung von Doménen
unterschiedlicher Magnetisierungsrichtung, die das Magnetfeld ganz oder teilweise innerhalb
des Materials belassen.

Der Zusammenhang zwischen der Magnetisierung und der Bandstruktur des Festkorpers
18t sich im Rahmen des Stoner-Models durch einen zusitzlichen Beitrag zum Potential
beschreiben, der von der Spinorientierung der Elektronen abh#ingt [9]. Die Zustandsdichte
spaltet so entsprechend Abb. 2.1 in einen energetisch abgesenkten Majoritétsteil und einen
energetisch angehobenen Minoritétsteil auf. Die Magnetisierung ergibt sich durch die Diffe-
renz der Besetzungszahlen beider Subbénder.

2.1 Konventionelle Methoden

Magnetisch abbildende Verfahren liefern entweder ein Bild der Magnetisierung innerhalb der
Probe oder sind fiir das magnetische Streufeld auflerhalb der Probe empfindlich. Ferner un-
terscheiden sie sich u.a. in ihrem lateralen Auflosungsvermogen, ihrer Oberflichensensitivitét
und ihrer Empfindlichkeit auf ein dufleres Magnetfeld.
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der
Austausch-Aufspaltung eines d-Bandes mit will-
kiirlich eingezeichnetem Fermi-Niveau Ep.

maj

<

J

Bittertechnik

Eine der &ltesten magnetisch abbildenden Methoden ist die Bittertechnik [10]. Thr Wir-
kungsprinzip beruht darauf, daf§ Dipole in einem inhomogenen Feld eine Kraft in Rich-
tung zunehmender Feldstiirke erfahren. Kleine magnetische Teilchen (beispielsweise
Fe3O4-Kristallite), in Losung auf einer ferromagnetischen Oberfliche, markieren daher
die Bereiche grofier Feldgradienten und machen so die Doménenstruktur der Probe der
weiteren Mikroskopierung zugénglich. Traditionell werden hierbei optische Mikroskope
eingesetzt; mogliche Alternativen sind STM und Rasterelektronenmikroskopie (scan-
ning electron microscopy, SEM) [11]. Die erzielbare Auflosung der Bittertechnik ist
begrenzt von der Teilchengréfie und der verwendeten Mikroskopietechnik. Der grofle
Nachteil der Bittertechnik liegt in ihrem destruktiven Charakter. Es werden erhebliche
Mengen Materials auf die Oberflache gebracht, die anschliefend wieder entfernt werden
miissen.

Kerroptische Mikroskopie

Die Kerroptische Mikroskopie ist ein optisches Verfahren zur Abbildung der Magne-
tisierung innerhalb des Festkorpers. Der kontrasterzeugende Mechanismus ist der ma-
gnetooptische Kerreffekt (MOKE), benannt nach seinem Entdecker John Kerr [12].
Kerr konnte nachweisen, dafl die Polarisierungsrichtung eines Lichtstrahls durch die
Reflexion an einer ferromagnetischen Oberfliche gedreht wird, wobei der Drehwinkel
der Magnetisierung der Probe proportional ist. Geometrisch unterscheidet man den
longitudinalen, transversalen und polaren Kerreffekt, entsprechend verschiedener Aus-
richtungen der Magnetisierung gegeniiber der Reflexionsebene des Lichtstrahls. Durch
die Wahl von Einfallswinkel und Polarisationsrichtung des einfallenden Lichtes sowie
der Analysatorstellung im Gang des reflektierten Strahls, kann man bei der Mikrosko-
pierung der Oberfliche einen Helligkeitskontrast erzeugen, der die Magnetisierungs-
richtung der entsprechenden Bereiche der Probe widerspiegelt. Ein Vorteil der Kerr-
optischnen Mikroskopie liegt in ihrem grofien Bildbereich und ihrer Unempfindlichkeit
gegeniiber dufleren Magnetfelder.

Die laterale Auflosung ist dabei durch die Wellenléinge des verwendeten Lichtes be-
grenzt und liegt bei etwa 300 nm [13]. Durch die Verwendung eines nahfeld-optischen
Mikroskops (scanning near-field optical microscope, SNOM) kann diese Begrenzung
umgangen werden. Bei der Abbildung von Doméinenwéinden wurden bisher Auflosun-
gen von etwa 50 nm erzielt [14].
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SEMPA

Zu den technologisch aufwendigsten Methoden zur Abbildung magnetischer Strukturen
zéhlt die Rasterelektronenmikroskopie mit Polarisationsanalyse (scanning electron mi-
croscopy with polarization analysis, SEMPA). Hierbei wird die zu untersuchende Probe
mit einem fein fokussierten Elektronenstrahl mit Energien von 50 bis 2000 eV abge-
rastert, wihrend die austretenden Sekundérelektronen auf ihre Spinpolarisation hin
untersucht werden. Unter Vernachldssigung des Einflusses von Streufeldern oberhalb
der Probe stimmt die detektierte Polarisierungsrichtung mit der Magnetisierungsrich-
tung des jeweiligen Probenbereiches iiberein. Fiir die Betrage von Polarisierung und
Magnetisierung kann in erster Ndherung von einem linearen Zusammenhang ausge-
gangen werden, so dafl SEMPA ein direktes Bild der Magnetisierung der Oberfliche
liefert. Aufgrund der Oberflichensensitivitéit dieser Methode sind UHV-Bedingungen
erforderlich. Es werden laterale Auflésungen von etwa 40 nm erzielt [15], wobei die ma-
gnetische Information bei metallischen Ferromagneten aus einer Tiefe von 0.5-1.0 nm
stammt.

MFM

Die Magnetkraftmikroskopie (magnetic force microscopy, MFM) ist eine Weiterent-
wicklung der Rasterkraftmikroskopie (atomic force microscopy, AFM) fiir die Untersu-
chung magnetischer Proben. Nicht-Kontakt MFM ist wie die Bittertechnik empfindlich
fiir das magnetostatische Streufeld auflerhalb der Probenoberfliche. Dazu wird eine an
einem flexiblen Federbalken (cantilever) befestigte magnetische Spitze in einer Entfer-
nung von 10-500 nm iiber die Oberfliche gerastert und die auf sie wirkende Kraft oder
deren Kraftgradient gemessen. Informationen iiber die Magnetisierung in der Probe
sind h&ufig nur {iber Simulationsrechnungen zu erhalten, die Annahmen iiber die ma-
gnetischen Eigenschaften der verwendeten Spitze erfordern. Die erreichbare Auflésung
ist abhéngig von den Eigenschaften von Spitze und Probe, sowie deren Abstand und
liegt im Bereich von 20-50 nm.

Die Langreichweitigkeit der magnetostatischen Wechselwirkung begrenzt zwar das
Auflésungsvermogen, bietet jedoch entscheidende Vorteile: MFM ist unempfindlich ge-
geniiber Oberflichenverschmutzungen und nicht-magnetischen Schutzbeschichtungen
und eignet sich daher zum Einsatz unter ambienten Bedingungen.

2.2 Spinpolarisiertes Tunneln

Die geschilderten Verfahren liegen in ihrem lateralen Auflésungsvermogen oberhalb einiger
zehn Nanometer und werden bei weiteren technologischen Verbesserungen m. E. schnell an
ihre theoretischen Grenzen stoflen. Mit einem STM kann dagegen im topographischen Mo-
dus atomare Auflosung erzielt werden. Ein naheliegender Gedanke ist daher der Einsatz
eines Rastertunnelmikroskops fiir die Abbildung magnetischer Strukturen. Hierzu muf} es
fiir den Spin der tunnelnden Elektronen empfindlich gemacht werden. Bei der Durchfithrung
spinpolarisierter Rastertunnelmikroskopie (SP-STM) sind in der Vergangenheit zwei unter-
schiedliche Konzepte verfolgt worden:

e Bei ferromagnetischen Spitzen ist der Tunnelstrom abhéngig von der relativen Magne-
tisierungsrichtung in Spitze und Probe. Wie auf diese Weise ein magnetischer Kontrast
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erzielt werden kann, mochte ich in den néchsten Abschnitten erldutern.

e In einem zweiten Konzept, das von Pierce [16] vorgeschlagen wurde, kommen Halbleiter-
Spitzen (p-GaAs) zum Einsatz, die mit zirkularem Licht optisch gepumpt werden.
Aufgrund einer Spin-Bahn-Aufspaltung sind die so ins Leitungsband gehobenen Elek-
tronen spinpolarisiert, und besitzen daher eine von der Magnetisierung der Oberfléiche
abhingende Tunnelwahrscheinlichkeit.

Es wurde u.a. die Abhéngigkeit der Spinpolarisierung der tunnelnden Elektronen
von der Tunnelbarriere untersucht [17] und die Doménenstruktur diinner Kobaltfilme
abgebildet [18]. Wihrend man die Richtung der Spinpolarisierung durch Anderung
der Helizitdt des Lichtes leicht schalten kann, mufl aufgrund des geringen Wirkungs-
querschnittes bei der Anregung der Elektronen Laserlicht hoher Intensitit verwendet
werden. Dies fiihrt insbesondere im rasternden Betrieb zu Problemen thermischer Art.

2.2.1 Spin-Ventil-Effekt

Fiir einen Ferromagnet-Isolator-Ferromagnet-Tunneliibergang ist die Leitfdhigkeit abhingig
von der relativen Magnetisierungsrichtung 6 in beiden Elektroden. Slonczewski [19] hat
hierfiir entsprechend Abb. 2.2a mit der Methode aus Kap. 1.1 (freie Elektronen) einen quan-
titativen Ausdruck entwickelt. Fiir identische Elektroden ergibt sich im Limit kleiner Span-
nungen

o =one (1+Phcos(0)),  [Pal<1, (2.1)

wobei Pp, die effektive Polarisierung des Ferromagnet-Barriere-Uberganges und oy eine
mittlere Leitfihigkeit bezeichnet. Py, ist nicht mit der Spinpolarisierung des Ferromagneten
gleichzusetzten, sondern héingt im allgemeinen auch kritisch von Form und Hohe der Barriere
ab [19, 20].

h=h, h=0 h=hg

0 d ¢ a)

Py

Abbildung 2.2: a) Zwei Ferromagnete, getrennt durch eine Tunnelbarriere. Die Magnetisierungs-
richtungen unterscheiden sich um den Winkel 6. b) Zustandsdichte fiir Majoritéts- (py) und Mino-
ritéts-Spin (p;) im Modell fiir freie Elekronen. (Abb. aus [19])
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Im Einband-Modell (Er = Ep; in Abb. 2.2b) ist |Pg,| = 1 und es ergibt sich ein perfektes
magnetisches Ventil mit ¢ = 0 bei antiparalleler Stellung. In diesem Fall gibt es nur Majo-
ritatstriger (1) in der Nihe des Fermi-Niveaus, die unter Voraussetzung der Spin-Erhaltung
wahrend des Tunnelprozesses keine freien Zusténde in der anderen Elektrode vorfinden. Im
Fall unterschiedlicher Ferromagneten kann man (2.1) verallgemeinern:

o = oy (1 + PPy cos (0)) (2.2)
Fiir parallele bzw. antiparallele Magnetfeldrichtungen ergibt sich speziell

011 = Ofbf/ (1 + bePf/b) (2.3)
o1 = ot (1 — PPy,

woraus sich eine effektive Polarisierung des Tunneliiberganges definieren l&f3t:

o1 — O
bef/ = bePf’b = M (24)
o1 o1y

2.2.2 Planare Geometrie

Erste systematische Untersuchungen von Tunnelprozessen wurden Anfang der 60er Jahre
an planaren Metall-Oxid-Metall-Ubergingen durchgefiihrt. Die Oxidschicht dient dabei als
mechanisch stabile, in ihrer Breite jedoch fixierte Potentialbarriere. Der Tunnelbereich hat
eine typische Grofe von 1 mm? bei einer Barrierenbreite um 30 A [21]. Vakuumtunneln
ist wegen der erforderlichen mechanischen Stabiltit am Tunneliibergang technisch erheblich
aufwendiger und wurde erstmals 1971 von Young et al. [22] erfolgreich durchgefiihrt.

Der erste experimentelle Nachweis spinpolarisierten Tunnels gelang Tedrow und Meser-
vey 1971 an einem planaren Supraleiter-Oxid-Ferromagnet-Ubergang [23]. Dazu wurde die

(d1/dV)  /Ad T /d V),

ELECTRON ENERGY ——

Abbildung 2.3: a) Normalisierte differentielle Leitfihigkeit eines Al-Al,O3-Ni-Uberganges bei drei
verschiedenen Magnetfeldstdrken und 7=0.4 K. Die Asymmetrie der Maxima a,b und c¢,d ist auf
die Spinpolarisierung der Nickelelektrode zuriickzufithren. b) Zustandsdichten der beiden Elektro-
den Aluminium und Nickel. In Aluminium sind beide Maxima Zeemann-aufgespalten um +uH. Fiir
Nickel wurde eine konstante Zustandsdichte und konstante Spinpolarisierung am Fermi-Niveau Ep
angenommen. (Abb. aus [23])
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differentielle Leitfihigkeit eines Al-AlyO3-Ni-Uberganges bei 0.4 K in einem starken par-
allelen Magnetfeld in Abhéngigkeit der Bias-Spannung gemessen. Aluminium ist unterhalb
2.5 K supraleitend und besitzt dann eine charakteristische Energieliicke in der Quasiteilchen-
Zustandsdichte an der Fermi-Energie (Abb. 2.3a). Im Magnetfeld sind die beiden Maxima
Zeemann-aufgespalten um +pH, in einen Anteil mit zum Magnetfeld parallelem und an-
tiparallelem Spin (Abb. 2.3b). Unter der Annahme einer konstanten Zustandsdichte und
konstanter Spinpolarisierung in Nickel im relevanten Energiebereich ist fiir die differentielle
Leitfihigkeit eine Asymmetrie zu erwarten, die experimentell auch beobachtet wurde. Mit
oq(p) als Hohe der entsprechenden Maxima a, b in Abb. 2.3a 1a3t sich mit
Oy — 0q

P =

p——— (2.5)
die effektive Spinpolarisierung der Nickelelektrode mit 7.5% bestimmen. Hierbei wird an-
genommen, dafl die duleren Maxima ¢, d nicht in die inneren hineinragen, die Maxima a
und b also reinen Zusténden lediglich einer Spin-Orientierung entsprechen. Ferner werden
Spin-Umkehrprozesse vernachléssigt. Unter Beriicksichtigung der thermischen Verbreiterung
der Maxima erhilt man [24]:

_ (04— 04) — (0c — 00)
P= (04— 04) + (0c— 0p)

(2.6)

Experimentell wurden so folgende Werte fiir die maximale effektive Spinpolarisierung ermit-
telt: Fe: 44%, Co: 34%, Ni: 11%, Gd: 4.3%.

Der erste Nachweis spinpolarisierten Tunnelns zwischen zwei ferromagnetischen Elektro-
den gelang Julliere 1975 an einem Fe-Ge-Co-Ubergang [25]. Die beiden ferromagnetischen
Filme wurden mit ihren einfachen Magnetisierungsachsen (easy azes) parallel zueinander
préapariert und besitzen zudem eine unterschiedliche Koerzitivfeldstérke. Die relative Magne-
tisierungsrichtung konnte so durch ein dufleres Feld zwischen paralleler (11) und antiparalleler
(1)) Stellung geschaltet werden. Julliere ermittelte bei 4.2 K im Limit kleiner Spannungen
entsprechend (2.4) eine maximale Polarisierung des Tunneliiberganges von 14%.

2.2.3 SP-STM

Die fiir planare Tunneliibergéinge nachgewiesene Beziehung (2.2) kann in einem Rastertun-
nelmikroskop fiir die laterale Auflésung der magnetischen Struktur einer Oberfliche genutzt
werden. Topographische STM-Daten, die mit einer ferromagnetischen Spitze aufgenommen
werden, enthalten einen kleinen zusétzlichen Beitrag, der von der relativen Magnetisierungs-
richtung in Spitze und Probe abhéngt. Ist eine Oberfliche in ihren strukturellen und elektro-
nischen Eigenschaften durch Voruntersuchungen bekannt, so kann dieser Beitrag extrahiert
werden.

Ein Beispiel fiir dieses Vorgehen ist der Nachweis des theoretisch vorhergesagten to-
pologischen Antiferromagnetismus von Chrom(001) [26] durch Wiesendanger et al. [27]. Die
Chrom(001)-Oberflidche besteht aus monoatomar gestuften ferromagnetischen Terassen, wel-
che alternierend antiferromagnetisch koppeln. Es wurde eine CrOs-Spitze verwendet, die bei
2 eV eine hohe Spinpolarisierung (nahe 100%) aufweist, und deren Magnetisierung aufgrund
der Form-Anisotropie als axial angenommen wurde. In Abb. 2.4 ist nur die hierzu parallele
Magnetisierungskomponente der Oberfliche eingezeichnet.
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Abbildung 2.4: Topologischer Antiferromagnetismus der Cr(001)-Oberfldche. Schematische Darstel-
lung einer ferromagnetischen Spitze, rasternd iiber antiferromagnetisch koppelnden Terassen. Auf-
grund des Spin-Ventil-Effekts alterniert die gemessene Stufenhdhe zwischen h; = h + Asy + Asy und
he = h — As; — Asy. (Abb. aus [27])

Wihrend mit einer Wolframspitze eine Stufenhéhe von h = 1.44 A festgestellt wurde,
alterniert die mit einer CrOo-Spitze gemessene Hohe bei aufeinanderfolgenden Stufen ent-
sprechend Abb. 2.4 um 0.4 A = 2(Asy + Asy). Dieses Verhalten ist auf spinpolarisiertes
Tunneln zuriickzufiithren: Bei gleichem Abstand zwischen Spitze und Oberfliche sowie glei-
cher Spannung U wiirde man iiber entgegengesetzt magnetisierten Terassen entsprechend
(2.4) einen unterschiedlichen Strom detektieren. Da bei einer topographischen Aufnahme
der Strom konstant gehalten wird, bewirkt die Spinabhéngigkeit eine Abstandséinderung um
As;. Uber die Beziehung

_exp (AVpAs) —1
 exp (AV@As) + 17

mit ¢ als lokale Barrierenhohe, As = As;+Asound A =~ 1 eV—1/2A -1 158t sich die effektive
Polarisierung des Tunneliiberganges zu (20£10)% bestimmen.

2.7)

2.2.4 SP-STS

Ein Hauptproblem bei der Interpretation spin-aufgeloster topographischer Daten (SP-STM),
ist die Trennung der magnetischen Information von den strukturellen und elektronischen Bei-
trigen. Eine Methode, die eine zweifelsfreie Trennung erlaubt, wurde von Bode et al. [28]
vorgeschlagen und erfolgreich bei der Abbildung magnetischer Doménen auf Gd(0001) an-
gewandt, mit einer lateralen Auflésung unterhalb 20 nm.

Abb. 2.5 zeigt das Funktionsprinzip spinpolarisierter Rastertunnelspektroskopie (SP-
STS). Voraussetzung ist eine Probe mit einem austausch-aufgespaltenen Oberflichenzu-
stand, deren beide Spinkomponenten innerhalb des fiir Spektroskopie zugénglichen Energie-
Bereiches liegen. Fiir den Gd(0001)-Oberflichenzustand ist diese Bedingung erfiillt: Die Ma-
joritdts- bzw. Minoritdtskomponente hat bei 20 K eine Bindungsenergie von —220 meV
bzw. 500 meV. Ferner wird ein Spitzenmaterial benotigt, das innerhalb des interessierenden
Energiebereiches (+0.5 eV) nicht das Vorzeichen der Spinpolarisierung wechselt. Verwendet
wurde eine mit 10 ML Eisen beschichtete Wolframspitze. Der Einfachheit halber wurde die
Spinpolarisierung als konstant angenommen (vgl. Abb. 2.5a).

In einem vereinfachten Bild gibt es relativ zur Magnetisierungsrichtung der Spitze fiir die
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¥ filled Er empty Abbildung 2.5: Das Funktions-
states states prinzip von SP-STS. a) Schemati-
sche Darstellung der Zustandsdich-
te von Gd und Fe. Der Oberflichen-
zustand von Gd ist austausch-
aufgespalten, die Spinpolarisierung
in Fe wird als konstant angenom-
men. Der Tunnelstrom der zur Ma-
gnetisierung in Fe parallelen Kom-
ponente ist gegeniiber der antipar-
allelen verstérkt. b) Ein Ummagne-
tisieren der Probe [Klammern in
a)] sollte daher eine Kontrastum-
kehr in der differenziellen Leitfihig-
keit der beiden Komponenten be-
wirken. ¢) Genau dieses Verhalten
wurde bei Spektren beobachtet, die
oberhalb einer Gd-Insel aufgenom-
men wurden (Pfeil). (Abb. aus [28])
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Spins der beiden Komponenten des Oberflichenzustandes nur zwei Einstellmoglichkeiten:
parallel und antiparallel; die Spins der Komponenten relativ zueinander sind immer anti-
parallel eingestellt. Aufgrund des Spin-Ventil-Effekts ist entsprechend (2.4) die differentielle
Leitfdhigkeit der einen Komponente auf Kosten der anderen verstiarkt. Eine Ummagneti-
sierung der Probe hat eine Spin-Umkehr in beiden Komponenten zur Folge (Abb. 2.5a,
Klammern) und sollte daher eine Intensitdtsumkehr entsprechend Abb. 2.5b bewirken.

Tunnelspektren, die oberhalb einer isolierten Gd(0001) Insel aufgenommen wurden, zei-
gen die erwartete Kontrastumkehr beim Ummagnetisieren in einem &ufieren Feld von 60 G
(Abb. 2.5¢). Kontrollspektren, die mit einer Wolframspitze aufgenommen wurden, zeigten
kein solches Verhalten, jedoch eine leichte gleichférmige Variation in der Hohe der beiden
Maxima. Dies macht die Notwendigkeit deutlich, beide Komponenten im gleichen Spektrum
abzubilden: Die absolute Hohe der Maxima hat wegen der Streuung verschiedener Spektren
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und der Winzigkeit des magnetischen Beitrages nur begrenzte Aussagekraft. In Analogie zu
den Ergebnissen von Tedrow und Meservey ist die magnetische Information in der beobach-
teten Asymmetrie enthalten. Mit [pin(maj) als Intensitét der Minoritéts- bzw. Majoritéts-
komponente im dI/dU-Signal kann man einen Asymmetrie-Parameter definieren:

Ima' - Imin
“maj — “min (2.8)

A
Imaj + Imin

Die ortsaufgeloste Bestimmung dieses Parameters liefert ein Bild der Magnetisierung der
Oberfliche relativ zur Magnetisierung der Spitze. Auf diese Weise wurde die Doménenstruk-
tur auf Gd(0001) abgebildet mit einer an Doménengrenzen erzielten Auflésung von besser
als 20 nm.



Kapitel 3

Experimenteller Aufbau

Zu Beginn meiner Diplomarbeit waren bereits umfangreiche Vorarbeiten geleistet. Eine neue
Vakuumkammer (Kryo-Kammer) war fiir den Einbau eines Kryostaten konstruiert und ge-
baut worden und ein dafiir vorgesehenes tieftemperatur-taugliches Rastertunnelmikroskop
bereits fertiggestellt. Der Bau eines Helium-Badkryostat mit integriertem Magneten war in
Auftrag gegeben worden.

Das Mikroskop wurde im Rahmen dieser Diplomarbeit fiir die Durchfithrung spinauf-
geloster Messungen umgebaut, unter ambienten Bedingungen getestet und schliefSlich in den
Kryostaten eingebaut. Kryostat und Magnet wurden in der Kryo-Kammer installiert und
deren Funktionsfihigkeit zunéchst ohne Mikroskop getestet. Anschliefend wurde das Mikro-
skop eingebaut und bei tiefen Temperaturen einem ersten Test unterzogen. In einem letzten
Schritt wurde die Kryo-Kammer an das bestehende Vierkammer-System angeschlossen und
die Anbindung an das vorhandene Transfersystem fiir Spitzen und Proben vorgenommen.
Das fiir SP-STS-Untersuchungen vorgesehene Substrat wurde préipariert und bei etwa 10 K
mikroskopiert.

Ich méchte im folgenden einen Uberblick iiber die zur Verfiigung stehenden Anlagen und
Techniken sowie iiber die von mir vorgenommenen Auf- und Umbauarbeiten geben.

3.1 UHV-Kammersystem

Unter gewdhnlichen Umgebungsbedingungen sind Oberflichen der Wechselwirkung mit den
Molekiilen der Luft ausgesetzt. Abgesehen von wenigen inerten Materialien, bilden die mei-
sten Metalle eine Oxidschicht aus und sind zudem von einem diinnen Wasserfilm bedeckt. Um
saubere und damit wohldefinierte Oberflichen priaparieren und iiber lingere Zeit untersuchen
zu konnen, benotigt man daher Ultrahochvakuum (UHV). Eine gaskinetische Abschitzung
zeigt, da bei T' = 300 K und p = 1 x 10~% mbar eine Oberfliche in wenigen Sekunden mit ei-
ner atomaren Monolage der Atmosphérengase bedeckt ist [29]. Da fiir Untersuchungen mit ei-
nem Rastertunnelmikroskop einige Stunden benétigt werden, sollte das UHV-Kammersystem
einen Basisdruck von etwa 1 x 107'Y mbar haben.

Zum groben Abpumpen der Kryo-Kammer dient eine Turbomolekularpumpe, der eine
zweistufige Drehschieberpumpe vorgeschaltet ist. Fiir einen guten Enddruck bei vibrations-
freiem Betrieb sorgen eine Getterpumpe und eine Titansublimationspumpe. Um das Wasser
aus der Kammer zu entfernen, wird sie bei 140°C ausgeheizt, wobei der Magnet durch Ge-

16
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Abbildung 3.1: Ansicht des
Kammersystems mit der neu-
en Vakuumkammer im Vor-
dergrund. Der obere Zylinder
beherbergt die Reservoirs fiir
Helium und Stickstoff. Unter-
halb der UHV-Kammer sind
die elektrischen Zufithrungen
und der I/U-Wandler zu se-
hen.

genkiihlen mit fliissigem Stickstoff (LN2) 48 Stunden bei 115°C gehalten wird. Diese Maf-
nahme ist notwendig, da der Magnet nur bis 120°C spezifiziert ist. Nach dem Abkiihlen der
Kammer wird ein Druck von < 1 x 107'Y mbar erreicht.

Das gesamte Vakuum-System besteht aus mittlerweile fiinf Kammern: Préparationskam-
mer, Analysekammer, MBE-Kammer, Kryo-Kammer und Verteilerkammer. Diese beher-
bergen neben dem erwihnten neuen Mikroskop ein kommerzielles Rastertunnelmikroskop
(Omicron VT-STM), das mittels eines Heliumdurchflu-Kryostaten bei variablen Tempera-
turen (20-380 K) arbeitet, sowie einen weiteren STM-Eigenbau, der speziell fiir zeitaufgeloste
Wachstumsstudien [30, 31] entwickelt wurde. Ferner stehen insgesamt folgende Préparations-
und Analyseverfahren zur Verfiigung:

Préparation:

e Elektronenstoflheizung
o Widerstandsheizung

e Jonen-Kanone

e Molekularstrahl-Epitaxie (MBE)



18 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU

15

Abbildung 3.2: Omicron- und Mikroskop-Probentréiger im Vergleich (Abb. aus [34])

Analyse:

e Beugung niederenergetischer Elektronen (LEED)

Auger-Elektronenspektroskopie (AES)

Elektronenenergieverlustspektroskopie (EELS)

Ultraviolett-Photoelektronenspektroskopie (UPS)

Spin-Detektor

Rontgen-Photoelektronenemissionsspektroskopie (XPS)

3.1.1 Probentransport

Die beschriebenen Vakuumkammern sowie eine Schleuse (fast entry lock) sind um eine zen-
trale Transfer-Einheit (Omicron R2P2) gruppiert, iiber die der Transport von Omicron-
Probentriagern in vacuo zwischen den einzelnen Kammern stattfindet. Dies geschieht mittels
eines Transferstabes, der horizontal drehbar und in die Kammern hinein verschiebbar ist.
Innerhalb der &dlteren Kammern erfolgt der weitere Transport durch xyz-Manipulatoren und
Manipulatorstiabe (wobble sticks).

Da das neue STM fiir kleinere Probentriger konzipiert ist (vgl. Abb. 3.2), wurde ein
Shuttle entwickelt, das den Transport von Proben von der Kryo-Kammer zu den vorhandenen
Analyse- und Préparationseinheiten sicherstellt.
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Abbildung 3.3: Grundkorper des Shuttles fiir den Probentréager
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Der Shuttle (Abb. 3.3) hat die Grundmafle eines Omicron-Probentrigers und kann den
kleineren Probentriger von der Seite her aufnehmen. Fiir den Andruck sorgt ein aufge-
schraubter Molybdéndraht. Da der Shuttle lediglich zum Tempern der Probe je nach Anwen-
dung auf maximal 600°C geheizt werden muf, wurde er in einer ersten Version aus VA-Stahl!
angefertigt. In der Kryo-Kammer kann die Probe mit einem Manipulatorstab (mechanical
hand) dem Shuttle entnommen und in das Mikroskop eingesetzt werden.

3.1.2 Substratwahl und -préparation

Als Substrat zum Aufwachsen magnetischer Schichten wurde ein Wolfram-Einkristall der kri-
stallographischen Orientierung (110) ausgewihlt. Wolfram ist ein hochschmelzendes Metall,
das mit den zum Aufwachsen vorgesehenen Materialien (Gd, Tb, Fe, ..) keine Legierun-
gen oder Durchmischungen zeigt. Vom Submonolagen-Bereich bis hin zu mehreren hundert
Monolagen lassen sich so Filme préparieren und untersuchen und anschlieffend wieder ther-
misch, durch einige Sekunden langes Hochheizen, riickstandslos entfernen. Dies ermoglicht
eine einfache Préparation und einen schnellen Wechsel zwischen unterschiedlichen Systemen.

Die (110)-Oberfliche von Wolfram (bcc) ist ndherungsweise hexagonal, und eignet sich
zum epitaktischen Aufwachsen (0001)-orientierter Seltener Erden, die fiir den Fall von Gd
und Th aufgrund ihrer austausch-aufgespaltenen Oberflichenzustinde fiir SP-STS-Untersu-
chungen geeignet sind. Die W(110) Oberfliche ist als Substrat fiir unterschiedlichste Systeme
und in ihrer Wechselwirkung mit Adsorbaten aus der Literatur wohlbekannt.

Der verwendete Kristall hat die GréSe 3 x 7 x 1 mm? und wurde mit Wolframdraht
auf einen Wolfram-Probentriager gespannt. Zur Praparation wurde er wiederholt etwa eine
Stunde in einer Sauerstoffatmosphire von 5 x 10~7 mbar bei 1700 K geheizt und anschlie-
Bend fiir wenige Sekunden auf 2400 K gebracht (geflasht). Beim Heizen segregiert der im
Volumen enthaltene Kohlenstoff an die Oberfliche und wiirde dort Wolframcarbid bilden,
das sich thermisch nicht entfernen liee. Da ihm aber Sauerstoff angeboten wird, bildet
sich Kohlenmonoxid und -dioxid, das von der Oberfliche desorbiert. Die sich gleichzeitig
bildende Wolframoxidschicht 148t sich durch anschliefendes Flashen entfernen. Da der oxi-
dierte Wolframkristall inert ist, macht man diesen letzten Schritt erst direkt vor der weiteren
Praparation [32].

Zum Heizen der Probe kann die vorhandene Elektronenstof3heizung in der Préparati-
onskammer genutzt werden. Diese besteht im wesentlichen aus einer aus zwei Wolframdrihten
geformten Halterung fiir einen Probentréger, und einem dicht darunter angebrachten Gliihfa-
den. Durch Anlegen einer Hochspannung werden die vom Gliihfaden thermisch emittierten
Elektronen abgesogen und auf die Probentriagerunterseite hin beschleunigt. Dort geben sie
ihre kinetische Energie zum grofiten Teil in Form von Wirme wieder ab. Es stellt sich da-
bei ein Gleichgewicht aus zugefiihrter Energie und Abstrahlung an die Umgebung ein. Die
Heiztemperatur wird iiber den Kathodenstrom geregelt und mit einem optischen Pyrometer
iiberpriift. Hierbei ist der Grauwert der Oberfliche zu beriicksichtigen.
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3.1.3 Elektronenstrahlverdampfer

Zum Aufwachsen von Material wurde ein Elektronenstrahlverdampfer aufgebaut. Dabei han-
delt es sich um den Nachbau eines kommerziell erhéltlichen Gerétes (EFM3 von Focus).
Das zu verdampfende Material ist in einem Wolfram-Tiegel gegeniiber einer ringférmigen
Gliithkathode aus Wolframdraht angeordnet (Abb. 3.4). Durch Anlegen einer Hochspannung
von 400-1000 V werden die von der Kathode thermisch emittierten Elektronen auf den Tiegel
hin beschleunigt und geben dort ihre Energie in Form von Wéarme ab. Dabei steigt der Dampf-
druck des Materials soweit an, dafl Teilchen von der Oberflache ins Vakuum emittiert werden.
Materialien, deren Dampfdruck bereits unterhalb ihrer Schmelztemperatur ausreichend hoch
ist, konnen in Form eines Drahtes eingesetzt werden. Aufgrund des Feldlinienverlaufes wer-
den die Elektronen vorzugsweise auf das Drahtende hin beschleunigt, welches stark erhitzt
wird und Material emittiert. Draht bzw. Tiegel sind auf einen Molybdénstab geschweifit,
der im Fall des Drahtes mit einem z-Manipulator nachgefiihrt werden kann. Aufgrund der
grofferen Oberfliche kann mit einem Tiegelverdampfer ein deutlich hoherer Teilchenstrom
erreicht werden.

Als Halterung und Abschirmung dient ein mit Wasser kiihlbarer Kupferzylinder, vor des-
sen Austrittsoffnung ein zylindrisches Gehéuse geschraubt ist. Dieses beherbergt eine Blende,
die als FluBmonitor dient. Uber eine Drehdurchfiihrung 1i8t sich vor die Ausgangsoffnung
eine Tantalfolie schwenken, die nach dem Stabilisieren des Teilchenstromes ein definiertes
Ein- und Abschalten erlaubt.

Da auch die verdampfte Materie dem Beschufl der Elektronen ausgesetzt ist, wird ein
geringer Bruchteil ionisiert. Uber die Blende wird ein Teil dieser Ionen eingefangen und
deren Zahl pro Zeiteinheit als Stromsignal detektiert. Unter der Annahme, dafl der Anteil
der Ionen im Teilchenstrahl bei unterschiedlichen Verdampferleistungen konstant bleibt, ist
der gemessene elektrische Strom ein Maf fiir den Teilchenstrom. Nach einer Kalibrierung
des Flufimonitors lassen sich so Aufdampfraten sehr genau einstellen. Beim Aufwachsen
von Schichten definierter Dicke ist der Einflul eines moglicherweise temperaturabhéngigen
Haftkoeffizienten zu beriicksichtigen.

1Sollte sich der Dampfdruck von Stahl hier als kritisch erweisen ist ein Ausweichen auf Molybdin
vorgesehen.

Tiegel F{Iament Blende
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Abbildung 3.4: Prinzipskizze des Elektronenstrahlverdampfers
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3.2 Kryostat

Bei Selten-Erd-Metallen findet der Ubergang zu magnetischer Ordnung weit unterhalb der
Raumtemperatur (RT ~ 293 K) statt. Ausnahme ist allein Gadolinium mit einer Curietem-
peratur von To = 293 K. Fiir die Untersuchung der magnetischen Eigenschaften Seltener
Erden war daher die Anschaffung eines Kryostaten zur Erzeugung tiefer Temperaturen eine
notwendige Voraussetzung. Tiefe Temperaturen haben jedoch weitere entscheidende Vorteile.

Zum einen ist die thermische Drift am Tunneliibergang, d.h. die relative Bewegung der
Tunnelspitze gegeniiber der Probenoberfliche herabgesetzt. Schon bei Raumtemperatur kann
durch die Wahl geeigneter Materialien mit aufeinander abgestimmten Langenausdehnungsko-
effizienten thermische Drift aufgrund von Temperaturschwankungen stark unterdriickt wer-
den. Zudem haben die meisten Materialien die Eigenschaft, dafl ihr Lingenausdehnungsko-
effizient bei Temperaturen zwischen 50 K und 4 K gegen Null geht [33]. Temperaturschwan-
kungen verlieren so fast vollstéindig ihren Einflufl auf die Drift am Tunneliibergang.

Ein zweiter Vorteil ist eine deutliche Verbesserung des Vakuums am Probenort und
eine damit verbundene Verlingerung der zur Verfiigung stehenden Mefizeit. Die helium-
gekiihlten Flichen wirken als Kryopumpen, auf denen mit Ausnahme von Helium sémtliche
Bestandteile des Restgases haften bleiben.

Weitere Vorteile sind eine verbesserte spektroskopische Auflésung aufgrund der
geringeren thermischen Verbreiterung (0.4 meV bei 4.2 K gegeniiber ~ 25 meV bei RT),
die herabgesetzte Diffusion und die damit verbundene Abbildbarkeit von Adsorbaten auf
der Substratoberfliche sowie eine erh6hte mechanische Stabilitéit aufgrund schérferer
Schwingungsresonanzen.

Der Kryostat ist ein Helium-Badkryostat der Firma Oxford Instruments [35]. Der he-
liumkalte Bereich ist gegeniiber der Warmestrahlung der Umgebung vollstdndig durch ein
durch fliissigen Stickstoff gekiihltes Kupferschild abgeschirmt (vgl. Abb. 3.5). Letzteres be-

a:A
-
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Abbildung 3.5: Lings- und Querschnitt durch den Magnet-Kryostaten. (Abb. aus [34])
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sitzt im unteren Bereich ein drehbares Element, das im Bedarfsfall den Weg zum Probenort
durch zwei gegeniiberliegende Zugangstffnungen freigibt. Das ermdglicht von der einen Seite
mittels eines Manipulatorstabes das schnelle Wechseln von Proben und Spitzen, wihrend die
andere Offnung fiir Kerreffekt-Messungen und das Aufwachsen von Material vorgesehen ist.
Der Einbau des Mikroskops in den zentralen Kryostatzylinder erfolgt von der Unterseite her
an eine heliumgekiihlte Bodenplatte, iiber die auch die thermische Ankopplung stattfindet.

3.3 Magnet

Der Nutzen eines dufleren Magnetfeldes bei der Untersuchung der magnetischen Eigenschaf-
ten einer Probe liegt auf der Hand. Die Durchfiihrung von SP-STS mit einer ferromagne-
tischen Spitze entsprechend Kap. 2.2.4 erfordert die Moglichkeit zur Magnetisierung von
Probe und Spitze. Naheliegende Anwendungen sind ferner die Untersuchung des dynami-
schen Verhaltens der Doménenstruktur einer Oberfliche beim Durchfahren eines dufleren
Magnetfeldes, sowie die Aufnahme von Hystereseschleifen, sei es mit dem STM an einer mi-
kroskopischen Stelle der Probe oder mit magnetooptischen Kerreffekt-Messungen gemittelt
iiber groflere Oberflichenbereiche.

Die zwei supraleitenden Spulen des Magneten (split pair) sind — fiir den Experimenta-
tor unzuginglich — in den Kryostaten eingebaut und stehen in direktem Kontakt mit dem
fliissigen Helium. Das Helium hat hier zusétzlich die Funktion, den Magneten auf einer Tem-
peratur zu halten, in dem das Spulenmaterial supraleitend ist. Das Magnetfeld am Probenort
ist beschrénkt auf die z-Richtung (vertikal) und erreicht bei 60 A eine maximale FluBidichte
von 2.5 Tesla. Die maximale Sweepgeschwindigkeit betrigt 2.5 T/min. Das supraleitende
Material ist in seiner Kristallstruktur nur begrenzt temperaturstabil. Beim Ausheizen des
Kryostaten und der Vakuumkammer wird der Magnet daher auf einer Temperatur von 115°C
gehalten.

Ein Nachteil des Magnet-Kryostaten besteht in seiner groffen Masse und der damit ver-
bundenen Wéarmekapazitdat. Ergibt sich im eingekiihlten Zustand die Notwendigkeit, die
UHV-Kammer zu 6ffnen, so muf zunéchst der Kryostat auf Raumtemperatur gebracht wer-
den, um die Kondensation von Ns, Oy und HoO im Innenraum der UHV-Kammer zu vermei-
den. Zusammen mit dem einer Offnung folgenden Evakuieren und dem Ausheizen, Abkiihlen
und Wiedereinkiihlen des Kryostaten werden etwa 8-10 Tage bendtigt.

3.4 Mikroskop

Das zur Verfiigung stehende Rastertunnelmikroskop ist im Rahmen einer Diplomarbeit kon-
zipiert und gebaut worden, und wurde dort ausfiihrlich beschrieben und charakterisiert [34].
Um die in Abschnitt 3.5 erlduterten Arbeiten verstdndlich zu machen, ist es jedoch notwen-
dig, einige grundlegende Prinzipien sowie eine Kurzbeschreibung des Mikroskops voranzu-
stellen.

3.4.1 Scanner

Das Herzstiick eines Rastertunnelmikroskops ist ein piezoelektrisches Stellelement, der so-
genannte Scanner, der iiber das Anlegen von Hochspannungen eine prizise Steuerung der
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Position der Spitze ermdglicht.

Der piezoelektische Effekt wurde 1880 von Pierre und Jacques Curie entdeckt. Ein langer
diinner Quarz-Einkristall zeigte unter Dehnungszug eine elektrische Spannung an den zwei
mit Zinnfolie beschichteten Seitenflichen. Zwei Jahre spéter konnten sie auch den inversen
piezoelektrischen Effekt nachweisen: In gleicher Geometrie verursachte das Anlegen einer
elektrischen Spannung an die Elektroden in Abhéngigkeit der Polung eine Dehnung bzw.
Stauchung des Kristalls.

Bei vielen technischen Anwendungen des piezoelektrischen Effekts haben sich ferroelektri-
sche Keramiken auf der Basis von Bleizirkonattitanat (Pb(Zr,Ti;—,Og3) durchgesetzt. Diese
besitzen hohe piezoelektrische Koeffizienten und lassen iiber das Mischungsverhiltnis von
Titan zu Zirkon sowie durch Beifiigen weiterer Substanzen eine Optimierung ihrer Eigen-
schaften fiir bestimmte Anwendungen zu. Das Material wird pulverisiert in die gewiinschte
Form geprefit und gesintert, anschlieBend feinmechanisch bearbeitet und mit Elektroden-
material beschichtet. In diesem Zustand ist die Keramik makroskopisch isotrop und besteht
mikroskopisch aus einzelnen Kristalliten, deren Polarisierung regellos verteilt ist. Durch einen
Polungsprozef§ erreicht man die Ausrichtung der elektrischen Doménen und eine remanente
Polarisierung. Dazu wird fiir lingere Zeit eine Hochspannung? an die Elektroden angelegt
und zur Beschleunigung des Prozesses ggf. die Temperatur auf 200°C erhoht [37].

Ausgehend von einem Quader piezoelektrischen Materials mit den Seitenldngen L, L,
L,, der in z-Richtung polarisiert ist, unterscheidet man drei piezoelektrische Koeffizienten
(dss, ds1, di5) entsprechend drei unterschiedlichen Effekten [38]:

oo ' 1Az

E P E Langs-Effekt: Az = dssE.L, (3.1)
Az AXAY Quer-Effekt: Axr = ds1E.L,
o - Ay = d3E.L,

El | = Scher-Effekt: Az = disE,L, (3.3)

Der Scher-Effekt beschreibt die relative Verschiebung der beiden Elektrodenseitenflichen
ldngs der Polarisierungsachse. Scherpiezos werden in Schrittmotoren [39] fiir die grobe Annéhe-
rung von Probe und Spitze eingesetzt (vgl. Kap. 3.4.2).

Scanner nutzen iiblicherweise den Quereffekt. Das erste Rastertunnelmikroskop [1] war
mit einem Dreibeinscanner ausgestattet, mit je einem quaderférmigen Piezoelement fiir jede
der drei Raumrichtungen. Aufgrund ihrer kompakteren Bauweise, htherer Sensitivitdt und
hoherer Resonanzfrequenzen sind heute Rohrenscanner (single tube scanner) weit verbrei-
tet. Sie sind radial polarisiert und innen wie aufien mit Elektrodenmaterial beschichtet. Die
Auflenelektrode ist in Léngsrichtung in vier Quadranten unterteilt. Das eine Ende des Réhr-
chens ist fixiert, wahrend iiber dem anderen zentrisch die Tunnelspitze montiert wird. Durch
das Anlegen antisymmetrischer Spannungen an gegeniiberliegende Elektroden (x4 ,z_) ent-
sprechend Abb. 3.6 erreicht man durch eine Stauchung bzw. Dehnung in Querrichtung eine
Verbiegung des Rohrchens. Diese ist in guter Ndherung unabhéngig von den anderen Elektro-
den. Durch analoges Ansteuern der beiden anderen Elektroden (y4,y—) kann so ein kleiner

*Eine Stunde bei 60 kV /cm [36].
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Abbildung 3.6: Prinzipskizze eines Rohrenscanners. Das Material ist radial polarisiert. Das Anle-
gen gleicher Spannungen entgegengesetzter Polaritdt an gegeniiberliegende Elektroden bewirkt eine
Verbiegung des Rohrchens. (Abb. aus [36])

Bereich einer Oberfliche zeilenweise abgerastert werden. Dabei sind die angelegten Spannun-
gen in erster Ndherung ein direktes Maf fiir die Position des Scannerendes [36]:

_ 2/2dg L?

(3.4)

D bezeichnet den Innendurchmesser, h die Wandstérke und L die Lénge des Rohrchens. Um
das Herausragen des Spitzenendes {iber das Elektrodenende zu beriicksichtigen, ist folgende
Korrektur notwendig [38]:

2v/2d31
wDh

Az(Ay) = (L2 + 2Lc L) Uy (3.5)
Dabei ist L, die effektive Elektrodenlénge und L die Lidnge der Spitze. Eine Langenénderung
des Scanners wird durch eine Spannung U, an der Innenelektrode bewirkt:

L
AZ = d31EUz (3.6)

Resonanzfrequenz

Um mit einem Tunnelmikroskop eine moglichst hohe Auflésung zu erzielen, ist die
mechanische Schleife zwischen Tunnelspitze und Probenoberfliche vor dem Einkop-
peln von Schwingungen zu schiitzen. Dies erreicht man durch zwei Mailnahmen: Durch
ein dufleres Dampfungssystem, das mit seiner niedrigen Resonanzfrequenz als Tiefpafl
dient, und einer hohen Steifigkeit des Mikroskops als Schutz gegeniiber den verbleiben-
den niederfrequenten Schwingungen. Aufleres Diampfungssystem und Mikroskop sind
hierbei als zwei gekoppelte Resonatoren sehr hoher und sehr niedriger Resonanzfre-
quenz zu verstehen. Die Transmission von Schwingungen ergibt sich als das Produkt
der einzelnen Transferfunktionen und ist daher entsprechend gering. Fiir den Scanner
bedeutet dies, dafl seine kleinste Resonanzfrequenz mdoglichst hoch sein sollte.
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Die unterste Resonanzfrequenz eines mit einer Masse beschwerten einseitig eingespann-
ten Rohres ist eine seitliche Biegeschwingung und berechnet sich nach [40] zu:

1 [ B~ 1))
21\ L3(M + 0.23m)

fio=

Die unterste Resonanzfrequenz in z-Richtung liegt im allgemeinen deutlich hoher. Fiir
sie gilt ndherungsweise:
1 LEA
o~ T\ 2ear v m

Fiir beide Gleichungen ist F das Elastizitdtsmodul, L die Lénge des Rohres, M die
zusitzliche Masse am Ende des Rohres, m die Masse des Rohres, r, der Auflendurch-
messer, r; der Innendurchmesser und A die Querschnittsfliche.

Eine hohe Resonanzfrequenz hat den weiteren Vorteil, dafl sich auch rauhe Oberflichen
mit hoher Geschwindigkeit abbilden lassen, ohne dafl der Scanner zu schwingen anfingt
und so die Bildqualitdt beeintréichtigt wird.

Bei der Interpretation topographischer STM-Daten sind nicht-lineare Effekte wie Hysterese
und Creep zu beriicksichtigen. Ferner sind die piezoelektrischen Koeffizienten d;; tempe-
raturabhéngig, woraus sich ein bei tiefen Temperaturen verringerter Scanbereich und eine
verringerte Sensitivitdt ergibt. Um einer Depolarisierung des Materials vorzubeugen sind
hohe Feldstiarken sowie hohe Temperaturen zu vermeiden. Bei einer Curie-Temperatur von
300°C (EBL #4) sollten 150°C nicht iiberschritten werden.

3.4.2 Design

Das zur Verfiigung stehende STM ist bereits in Hinblick auf spinpolarisierte Messungen
gebaut worden. Die mafigeblichen Kriterien bei der Konzeption und der Materialauswahl
waren:

e Stabilitit
e UHV-Tauglichkeit
e Tieftemperaturtauglichkeit

e Magnetfeldtauglichkeit

Scanner
Als Scanner war ein %”—Réhrenpiezo mit einer Elektrodenléinge von 9 mm gewéhlt
worden. Als Spitzenaufnahme diente ein Platin-Iridium-Rohrchen, das zum Einklem-
men leicht geknickter Spitzen aus 0.25 mm starkem Pt-Ir-Draht vorgesehen war. Diese
konnten mit einer Pinzette leicht gewechselt werden. Der maximale Scanbereich betrug
bei Raumtemperatur etwa 3 x 3 pum?.

Linearmotor
Zur Anniherung an die Probe (coarse approach) war der Scanner an einem Saphirpris-
ma befestigt. Dieses ist von allen drei Seiten von je zwei Stapeln Scherpiezos gehalten.
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Saphirprisma

Molybdénblech
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Macorgrundkdérper
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Abbildung 3.7: Das Mikroskop auf seinem Kupfersockel. Die Kiihlankopplung der Zuleitungen er-
folgt in zwei Stufen. Die beiden Flansche sind nur im ausgebauten Zustand verschraubt und liegen
nach dem Einbau des Mikroskops auf LHe- bzw. LNo-Temperatur. Bei dem Scanner handelt es sich
um den damaligen %”-Réhrenpiezo.
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Fiir den n6tigen Anpressdruck sorgt ein Molybdénblech an der Vorderseite des Mikro-
skops (vgl. Abb. 3.7). Durch Ansprechen der Scher-Piezos mit einer sdgezahnéhnlichen
Hochspannung (slip stick modus) kann das Prisma in z-Richtung bewegt werden. Fiir
einen Hub von 15 mm bendtigt es unter ambienten Bedingungen bei U = 110 V und
f = 1kHz abwérts 27 s und aufwiérts 75 s. Das entspricht einer effektiven Einzelschritt-
weite von 555 bzw. 200 nm.

Rotationsmotor

Unterhalb der Spitze befindet sich eine Saphirwalze fiir die Aufnahme von 11 x 11 mm?-
Probentréigern. Sie ist an beiden Enden kegelférmig zugeschnitten und ruht dort auf je
drei 4er-Stapeln von Scher-Piezos. Der Andruck erfolgt iiber eine Briicke aus Macor und
einen diinnen Molybdénblechstreifen (vgl. Abb. 3.7). Gehalten wird der Probentréiger
seitlich von zwei Cu-Be-Federn, die ihn von oben auf die Saphirfliche driicken. Die
beschriebene Einheit erlaubt nach dem gleichen Prinzip wie beim Linearmotor eine
Drehung der Probe um bis zu 270°. Dabei ist es moglich, den mikroskopischen Ort der
Probe wiederzufinden.? Hieraus ergeben sich erhebliche experimentelle Vorteile:

e Die Probe ist zugénglich fiir das Aufwachsen von Material in situ. Dabei kann
das Wachstum an einer mikroskopischen Stelle der Probe beobachtet werden.

e Die Probe ist fiir einen Laserstrahl und damit fiir MOKE-Messungen zugénglich.

e Trotz der Fixierung des Magnetfeldes in z-Richtung ist die Probe in plane magne-
tisierbar. Zudem koénnen Spitze und Probe unabhéngig voneinander magnetisiert
werden, da deren relative Stellung variabel ist.

3.4.3 Kiihlankopplung

Die thermische Ankopplung des Mikroskops erfolgt iiber einen Sockel und ein Flansch aus
OFHC-Kupfer, das mit der LHe-kalten Bodenplatte des Kryostaten verschraubt wird (vgl.
Abb. 3.5 und 3.7). Der untere Flansch wird an der Bodenplatte des Kiihlschildes befestigt
und ist dann iiber die Seitenwéinde des Schildes mit dem LNs-Reservoir verbunden.

Um den Wirmeeintrag der elektrischen Zuleitungen méglichst niedrig zu halten wurden
an Stelle von Kupferkabeln VA-Kabel geringen Querschnitts verwendet.* Je zwei Fasern
verlaufen in einer Schirmung, als Isolierung dient jeweils Kapton. Die thermische Ankopplung
der Zuleitungen vollzieht sich in zwei Stufen: Die Kiihlung von Raum- auf LNs-Temperatur
erfolgt iiber Kupferzylinder, die am unteren Flansch befestigt sind. Die Leitungen verlaufen
dort in einem Gewinde und werden von Kupferschellen angedriickt. Die Kiihlung auf LHe-
Temperatur erfolgt am Kupfersockel auf die gleiche Weise.

3Der Rotationsmotor wurde unter ambienten Bedingungen auf seine Prézision hin iiberpriift. Dabei ergab
sich bei acht Zyklen, bestehend aus der Aufnahme eines Bildes [Au(111)], Zuriickziehen der Spitze um 15 mm,
Drehung der Probe um 90°, Zuriickdrehen der Probe und Wiederanniherung der Spitze, ein maximaler
lateraler Versatz von 165 nm zwischen zwei aufeinanderfolgenden Bildern. Dies sind etwa 5% des damaligen
Scanbereiches von 3x3 pum?.

4Stahl hat eine Wirmeleitfihigkeit von 0.2 W/(mK), die von OFHC-Kupfer betriigt 500 W/(mK)
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3.4.4 Spitzenpraparation

Die Anforderungen an eine Spitze hdngen von der Korrugation der abzubildenden Ober-
fliche sowie dem Betriebsmodus des Mikroskops ab. Fiir topographische Aufnahmen rauher
Oberflichen sind schlanke Spitzen mit kleinen Offnungswinkeln notwendig. Bei der Abbil-
dung atomar flacher Schichtmaterialien ist dies dagegen nicht erforderlich. Wahrend atomare
Auflosung auf dichtgepackten Metalloberfliichen d,2-artige Spitzenzustinde und eine entspre-
chende Kristallstruktur der Spitze erfordert, ist fiir spektroskopische Untersuchungen eine
verrundete Spitze mit einer strukturlosen Zustandsdichte am Fermi-Niveau besser geeignet

(vel. [36)).

Es wurden zwei verschiedene Spitzenmaterialien eingesetzt, eine Platin-Iridium-Legierung
und Wolfram. Die Zustandsdichte beider Materialien besitzt am Fermi-Niveau einen hohen
Anteil von d-Elektronen.

Die Pt-Ir-Spitzen wurden aus 0.25 mm dickem Platin-Iridium-Draht (90:10) durch schriiges
Taillieren und anschliefendes Reiflen mit einem Seitenschneider hergestellt. Dabei kommt es
kurz vor dem Abreiflen zu einem Flieflen des Materials, wodurch sich hiufig eine unter einem
optischen Mikroskop scharf erscheinende Spitze ausbildet. Die tatséchliche Qualitéit zeigt sich
jedoch erst beim Einsatz im STM. Pt-Ir-Spitzen eignen sich aufgrund ihrer Inertheit beson-
ders fiir Anwendungen unter ambienten Bedingungen.

Eine reproduzierbarere Methode zur Spitzenpriiparation ist das Atzen. Hierzu wurde das
Ende eines 0.75 mm starken Wolframdrahtes mit einer 7 mm langen Isolierung iiberzogen.
Das Drahtende wird dann so in eine geséttigte NaOH-Losung (8g/100ml) getaucht, das ein
kleiner Bereich nicht-isolierten Drahtes mit Fliissigkeit benetzt ist. Mit einem Kohlestab als
Gegenelektrode wird eine Wechselspannung von 4-8 V' angelegt. Durch den elektrolytischen
AtzprozeB verjiingt sich der Draht, bis das isolierte Ende schlieBlich herunterfillt. Dabei
entstehen feine Mikrospitzen deren Radien mit 10-30 nm kleiner sind als die makroskopisch
sichtbare Spitze [11]. Das herabgefallene Ende wird in Wasser gereinigt und kann dann als
Spitze eingesetzt werden.

Fiir die Anwendung an Luft sind Wolframspitzen aufgrund der insbesondere wahrend des
Atzprozesses entstehenden Oxidschicht kaum zu gebrauchen. Im Vakuum besteht dagegen
die Moglichkeit zur weiteren Praparation: Zum einen kann durch kurzzeitigen Betrieb des
Mikroskops im Feldemissionsbereich, sogenanntes Pulsen, ein Materialtransfer von der Spitze
auf die Probe verursacht werden. Dies erhoht hiufig die Abbildungsqualitit der Spitze, was
fiir beide Spitzentypen gleichermaflen gilt. Zum anderen kann die Oxidschicht durch Heizen
auf der Elektronenstofheizung entfernt werden. Dadurch verrundet die Spitze zwar, kann
durch Pulsen jedoch erneut geschérft werden.

Fiir die Praparation magnetischer Spitzen ist die Bedampfung von Wolframspitzen mit
Eisen vorgesehen. Um eine gute Haftung des Materials zu gewihrleisten, mufi die Wolf-
ramspitze zunéichst durch Heizen gereinigt werden. Anschliefend wird mit einem Elektro-
nenstrahlverdampfer eine Fe-Schicht von 5-10 ML aufgebracht. Um die magnetostatische
Wechselwirkung moglichst gering zu halten, sind deutlich dickere Beschichtungen zu vermei-
den.
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3.5 Spitzenwechsel und Transport

Die Durchfiihrung spinpolarisierten Tunnels erfordert aus zwei Griinden das Implementie-
ren eines Spitzenwechselmechanismus. Zum einen sollte das zu untersuchende magnetische
System in seinen strukturellen und elektronischen Eigenschaften bekannt sein. Hierzu sind
charakterisierende Voruntersuchungen mit nicht-magnetischen Spitzen erforderlich. Zum an-
deren sind die magnetischen Eigenschaften von Eisen sehr empfindlich auf Kontamination,
insbesondere durch Sauerstoff. Die oben geschilderte Préparation einer magnetischen Spitze
kann daher nur unter UHV-Bedingungen stattfinden, und auch der Transfer und das Einset-
zen der Spitze in das Mikroskop mufl in vacuo stattfinden.

Bei der Konzeption des Wechselmechanismus war eine Hauptschwierigkeit die Einhal-
tung verschiedenster Randbedingungen, hervorgerufen durch Design und Abmessungen des
Mikroskops, der Kryo-Kammer und des Gesamt-Kammersystems. Insgesamt ergab sich fol-
gendes

Anforderungsprofil:

e schneller und sicherer Wechsel der Tunnelspitze (Wolfram)

Aufbringen ferromagnetischer Beschichtungen (Fe) in der MBE-Kammer

Préparation der Spitzen auf der Elektronenstof3-Heizung der Praparationskammer

moglichst grofier Scanbereich in Hinblick auf die Abbildung magnetischer Doménen

Resonanzfrequenz des Scanners oberhalb 2 kHz

Betrieb des Mikroskops im Magnetfeld

e Wechsel der Spitzen bei Heliumtemperatur

Der Transfer der Spitzen sollte wie der der Proben durch einen Shuttle stattfinden. Fiir
den eigentlichen Wechselmechanismus kamen verschiedene Alternativen in Betracht, die
jedoch — bis auf eine — nicht allen Anforderungen entsprachen:

e Bei der einfachsten Variante wechselt man die Wolframspitze direkt, indem man sie mit
den Klauen des Manipulatorstabes aus dem Pt-Ir-Rohrchen herauszieht. Zur Erleich-
terung des Wiedereinsetzens erweitert man das Ende des Rohrchens in einen kleinen
Trichter. Diese Variante hat den Vorteil, dafl die Spitze ohne einen zusétzlichen Spit-
zenhalter auskommt, der beim Flashen aufgrund eines hohen Dampfdruckes die Spitze
verunreinigen kann. Neben den erheblichen Schwierigkeiten, einen blanken Spitzen-
draht ohne zusétzlichen Halter zu transferieren und zu préparieren, ist insbesondere
die Forderung nach einem schnellen und sicheren Wechsel nicht zu erfiillen, da in der
Kryo-Kammer iiber eine Entfernung von etwa 40 cm operiert werden muf.

e Das Omicron VT-STM ist standardméflig mit einem Spitzenwechselmechanismus und
einem Shuttle fiir den Transport von Spitzen ausgeriistet. Dabei klemmt die Spitze in
einem Halter aus magnetischem Stahl, der am Ende des Scanners von einem Perma-
nentmagneten gehalten wird. Fiir den Betrieb in hohen Magnetfeldern ist ein solcher
Haltemechanismus kaum geeignet: Es ist mit Streufeldern und einer Bewegung des
Scanners beim Durchfahren des Magnetfeldes zu rechnen.
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e Ein weiterer gebrauchlicher Wechselmechanismus basiert auf einer mechanischen Klemm-
verbindung. Dabei ist die Spitze senkrecht auf einer Art Probentriger befestigt, der
konisch zugeschnitten ist und in eine entsprechende Aufnahme am Scannerende ge-
klemmt wird. Neben der verhéltnisméflig groffen Masse dieser Konstruktion und der
damit einhergehenden Verringerung der Resonanzfrequenz, wirken beim Wechsel der
Spitze kaum kontrollierbare Scherkrifte auf das Scannerréhrchen. Scherkrifte sind ins-
besondere in Hinblick auf einen grofien Scanbereich und die damit verbundene Léinge
des Scannerréhrchens zu vermeiden. Uberdies ist bei einer solchen Klemmverbindung
der Einflufl von thermisch bedingten Léngenédnderungen zu beriicksichtigen.

Das letztlich realisierte Design geht auf ein Konzept von D. Haude zuriick. Die Leitidee ist
ein kontrollierter Wechsel der Spitze unter Zuhilfenahme des Linearmotors: Die Aufnahme
erfolgt durch das Absenken des Scannerkopfes auf eine in einer kleinen Transporteinheit
pafligenau bereitgestellten Spitze.

Die Spitzenaufnahme (vgl. Abb. 3.8) am Ende des Scannerrshrchens ist aus einem
Zylinder (d = 3.6 mm) aus sauerstofffreiem Kupfer gefertigt, in den eine V-Nut (90°) gefrést
ist. Auf das abgeflachte Ende ist eine Cu-Be-Feder punktgeschweifit, die in der Mitte der
V-Nut fiir den nétigen Haltedruck sorgt.? Eine solche Konstruktion 18t sich nicht beliebig
miniaturisieren und ist fiir den bisher verwendeten Scanner (Auflendurchmesser OD = %” =
3.2 mm) bereits zu gro8.

Die Wahl fiel daher auf einen %”-Scanner (OD = 6.35 mm, EBL #4), in den die Spit-
zenaufnahme versenkt werden kann. Dies ermdglicht eine kompakte Bauweise, mit der man
bei gleicher Resonanzfrequenz an Scanbereich gewinnt. Als Scannerlinge wurden 31 mm
gewdhlt, bei einer Elektrodenldnge von 27.5 mm. Daraus ergibt sich rechnerisch bei einer
Steuerspannung von 280 V bei Raumtemperatur ein Scanbereich von 10.5 x 10.5 pm?, so-
wie ein Scannerhub von etwa 1.4 pym, und mit einem Gewicht der Spitzeaufnahme von etwa
0.8 g eine kleinste Resonanzfrequenz von f = 2.5 kHz.% Fiir LHe-Temperatur ist bei dem
verwendeten Scannermaterial von einer Halbierung von Scanbereich und z-Hub auszugehen.

Zur elektrischen Isolation gegeniiber der z-Elektrode ist die Aufnahme in eine Isolier-
buchse aus Macor eingeklebt. Die Buchse wurde auf der Auflenseite mit einer metallhaltigen
Losung [41] bestrichen und eine Stunde bei 800°C geheizt. Dadurch entsteht ein metallischer
Film, der geerdet wird, und so die Spitzenaufnahme gegeniiber kapazitiven Einkopplungen
der Hochspannungen an den Scannerelektroden abschirmt. Vor dem Einkleben der Buchse in
den Scanner wurde zur elektrischen Isolation die Elektrodenbeschichtung innen und auflen
auf einer Lénge von 1.5 mm entfernt und das Schirmungskabel (zp) am Boden des Topfes
aufgelotet.

Aufgrund der Lage der Piezo-Stapel des Linearmotors im Mikroskop und der fiir eine
Rotation der Probe notigen Hubbewegung war ein Abstand von 19 mm zwischen der Un-
terkante des Prismas und dem Ende der Tunnelspitze einzuhalten. Der nun ldngere Scanner
muflte daher im Prisma versenkt werden und konnte nicht, wie in der ersten Version, auflen
aufgeklebt werden. Die dazu erforderliche Bohrung (d = 7 mm) wurde fiir das vorhande-
ne Prisma (15 mm Seitenléinge) als zu groff eingeschiitzt, da lediglich eine Wandstéirke von

5Um eine thermische Relaxation der Haltefeder zu vermeiden, wird die Spitze fiir die Zeit des Ausheizens
der UHV-Kammer aus der Spitzenaufnahme entfernt.

SExperimentell wurden f=2.2 kHz, sowie ein Scanbereich von 10.3x10.3 um? festgestellt. Letztere Angabe
bezieht sich auf eine Kalibrierung an atomaren Stukturen (HOPG).
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Abbildung 3.8: Der Spitzenwechselmechanismus. Die Wolframspitze klemmt in einem Spitzenhal-
ter aus Molybdén und kann dem Mikroskop mit einem Spitzentransporter entnommen werden. Der
Transporter wird wiederum von einem Shuttle aufgenommen, der fiir den Transport durch die zentrale
Transfereinheit des Kammersystems und fiir die Aufnahme durch die xyz-Manipulatoren der anderen

Kammern angepafit ist.
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0.83 mm verblieben wire. Das neue Prisma ist bei einer Seitenléinge von 16 mm mit einer
zentrischen 7 mm-Bohrung versehen und hat eine minimale Wandstérke von 1.12 mm. Die
Verschiebung der Prismaachse aufgrund der grofferen Seitenldnge wird von der Asymmetrie
der Spitzenaufnahme weitgehend kompensiert, so dafl die Tunnelspitze tolerierbare 0.35 mm
gegeniiber der Achse des Rotationsmotors nach vorne verschoben ist.

Als Verbindung zwischen Scanner und Prisma dient ein Macorsockel mit einer Bohrung
fiir elektrische Durchfiihrungen. Vor dem Aufkleben des Sockels auf das Scannerréhrchen
wurden 2 mm des Elektrodenmaterials entfernt und die innenliegende Elektrode (z) durch
Aufkleben eines Kupferdrahtes in Sockelndhe kontaktiert. Zur exakten zentrischen Fixie-
rung des Scanners wiahrend des Einklebeprozesses im Prisma diente eine eigens angefertigte
Messinghiilse.

Um die Tunnelspitze innerhalb der Vakuumkammer besser handhaben zu kénnen, klemmt
sie in einem Spitzenhalter aus Molybdén, auf den einerseits die Spitzenaufnahme angepafit
ist, und der andererseits von einem Spitzentransporter aufgenommen werden kann. Der Hal-
ter besitzt eine 5 mm lange Bohrung (d = 0.8 mm) fiir die Aufnahme von Wolframdraht der
Stéarke 0.75 mm. Aufgrund der Hérte des Materials war die Anfertigung einer Bohrung fiir
die néchstkleinere erhiltliche Drahtstérke (0.5 mm) nicht moglich. Dies ist der begrenzende
Faktor fiir eine weitere Miniaturisierung.

Mit seiner umlaufenden Nut pafit der Halter in den Aufnahmespalt des Spitzentrans-
porters. Ein Herausrutschen verhindern zwei Molybdéndrihte (d = 0.3 mm), die in eine
Vertiefung oberhalb der Nut fassen. Diese erzeugen lediglich beim Herein- und Herausschie-
ben des Spitzenhalters einen leichten Druck. Sobald der Spitzenhalter in seiner Position im
Transporter sitzt, ist der Federdraht vollstéindig entlastet. Dadurch wird gewéhrleistet, daf
die Federwirkung beim Heizen nicht verlorengeht. Unterhalb des Aufnahmespaltes verbleibt
eine Hohe von 3 mm, so dafl die Tunnelspitze bei einem Sicherheitsabstand von 0.5 mm
nicht weiter als 2 mm aus dem Spitzenhalter herausragen sollte. Der Transporter pafit mit
seiner Standfléiche genau in die Probenaufnahme des Mikroskops und wird dort wie ein Pro-
benhalter von den beiden Cu-Be-Federn gehalten, wobei der Spitzenhalter exakt unterhalb
der V-Nut der Spitzenaufnahme positioniert wird. Dabei ist die Gesamthche des Transpor-
ters inkl. Spitzenhalter durch die Unterkante der Macorbriicke begrenzt (vgl. Abb. 3.7). Um
den Spitzenhalter moglichst lang machen zu kénnen, wurde daher der Aufnahmebereich des
Transporters abgesenkt. Der Griff mufi dagegen eine Mindesththe einhalten, da er zum einen
fir die Klauen des Manipulatorstabes erreichbar sein muf3; und zum anderen Gefahr liefe,
beim Transfer in die zyz-Manipulatoren der anderen Kammern einen bestimmten Strom-
kontakt zu touchieren.

Als Shuttle fiir den Spitzentransporter dient ein umgearbeiteter Omicron-Probentriger
aus Wolfram, in den eine an den Transporter angepafite Offnung geschliffen ist. Dadurch wird
die Spitze fiir den direkten Elektronenbeschufl auf der Elektronenstoffheizung ebenso erreich-
bar wie fiir den Teilchenstrahl des Verdampfers in der MBE-Kammer. Als Fiihrungsschiene
und Haltemechanismus dient eine an den Seiten umgebogene Tantalfolie der Stéirke 0.2 mm,
die mit Wolframdraht auf den Probentriager gebunden ist. Wolfram- und Molybdénfolie er-
wiesen sich fiir diesen Zweck als zu sprode und zu wenig elastisch.

Zum Heizen der Spitze wird sie samt Transporter und Shuttle auf der Elektronen-
stoBheizung positioniert und ist dort dem direkten Elektronenbeschufl ausgesetzt. Aufgrund
der Geometrie der Konstruktion und des Feldlinienverlaufs an Spitzen ist anzunehmen, daf
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die Spitze dabei deutlich heifler wird als die Elemente aus Molybddn und Tantal. Deren
Dampfdriicke sollten daher auch beim Flashen auf 2400 K keine Verunreinigung der Spitze
verursachen. Angestrebt war urspriinglich eine Version durchgehend aus Wolfram, was sich
jedoch wegen der Sprodigkeit des Materials als unmdoglich erwiefl.

Fiir das Einsetzen einer Spitze von auflerhalb der Vakuumkammer ist das Mikro-
skop tiber eine Schleuse (fast entry lock) erreichbar. Der Transferstab der Verteilerkammer
kann den Shuttle dort nach dem Abpumpen der Schleuse und dem Offnen des Schiebeventils
tibernehmen und bis direkt vor den Manipulatorstab in der Kryo-Kammer transferieren. Da-
zu muf} aus Platzgriinden zuvor das Strahlungsschild des Kryostaten gedffnet werden. Der
Transporter wird dann aus dem Shuttle gezogen und nach dem Zuriickziehen des Transfer-
stabes in die Probenaufnahme des Mikroskops gesetzt. Durch Absenken des Scanners mit
dem Linearmotor gleitet die Spitzenaufnahme iiber den Spitzenhalter, der beim anschlie-
Benden Zuriickziehen des Transporters zwischen V-Nut und Cu-Be-Feder festgehalten wird.
Der Scanner kann nun zuriickgefahren und eine zu untersuchende Probe eingesetzt werden.
Da der Spitzenwechsel nicht bei eingesetzter Probe moglich ist, wurden fiir eine Zwischen-
lagerung von Probentrégern auflen am Kiihlschild drei Ablagen montiert, die auch fiir die
Aufnahme von Spitzentransportern geeignet sind.

Das Herausnehmen einer Spitze verlduft analog: Die Probe wird entfernt und der
Scannerkopf abgesenkt, wobei es auf eine genaue Hohenpositionierung ankommt. Dazu wird
iiber eine Markierung am Sichtfenster die Oberkante der Nut am Spitzenhalter angepeilt
und durch Gebrauch des Linearmotor mit einer markanten Stelle des Macorgrundkorpers
zur Deckung gebracht. Dieses Verfahren hat sich als erstaunlich zuverldssig erwiesen. Der
Transporter wird dann halb in die Aufnahme gesetzt und vorsichtig bis zum Anschlag nach-
geschoben. Beim Zuriickziehen des Scanners bleibt die Spitze im Transporter zuriick. Nun
kann der Spitzentransporter mitsamt Spitze aus dem Mikroskop gezogen und an den Shuttle
iibergeben werden.

Im Prinzip kénnen auch bei der hier vorgestellten Konstruktion Scherkrifte auf das
Piezordhrchen auftreten, und zwar durch die Bewegung des Transporters in der Nut des
Spitzenhalters bei aufgenommener Spitze. Diese sind jedoch nicht kritisch: Beim Einsetzen
des Transporters wird die Nut sehr sicher getroffen. Es besteht ausreichend Spiel, und zudem
148t sich der Manipulatorstab sehr dosiert handhaben. Fiir das Herausziehen des Transpor-
ters hat sich gezeigt, dafl das Glithen der Spitze in Verbindung mit einer Rauhigkeit von
Nut und Aufnahmespalt zu einer gewissen Schwergingigkeit fithrt. Dabei bewéhrte sich die
Sichtbarkeit der Haltefeder, deren Bewegung zugleich als Puffer und Indikator fiir auftre-
tende Krifte diente. Die Schwergéngigkeit konnte durch eine Vergroflerung des Spiels und
Polierung der Oberfliche beseitigt werden.

Die Klauen des Manipulatorstabes wurden abgeflacht, um den freien Zugang zum
Mikroskop zu erméglichen (Macorbriicke) und den Griff des Transporters auf dem Shuttle
erreichbar zu machen. Zur Sicherung des Transports dient ein Haltedorn, der in die dafiir
vorgesehenen Bohrungen am Ende der Haltegriffe von Transporter und Probentriger greift.



Kapitel 4

Erste Messungen

Da das Kernstiick des Mikroskops inklusive der elektrischen Zuleitungen neu aufgebaut wor-
den war, wurden vor dem Einbau des Mikroskops in die Vakuumkammer einige charakte-
risierende Test-Messungen unter Umgebungsbedingungen durchgefiihrt. Dabei war das Mi-
kroskop bereits auf dem beschriebenen Kupfersockel befestigt, der fiir die Kiihlankopplung
der elektrischen Zuleitungen sorgt. Von besonderem Interesse war die Frage, ob sich bei der
gewahlten Lénge des Scanners und dem Einsatz des Spitzenwechselmechanismus atomare
Auflosung erzielen liefle.

4.1 Au(111)

Als erstes Testsystem diente eine auf einem Glimmer-Substrat aufgewachsene Goldschicht.
Glimmer hat monokline Kristallstruktur, ist jedoch in der leicht spaltbaren (100)-Ebene
anndhernd hexagonal und eignet sich daher zum epitaktischen Aufwachsen von Au(111)-
Schichten. Diese bilden eine charakteristische Inselstruktur aus, wobei die Oberflichenrau-
higkeit mit zunehmender Substrattemperatur aufgrund der erhthten Beweglichkeit der Au-
Teilchen wihrend des Aufdampfprozesses abnimmt [42]. Zu Untersuchungen an Luft ist Gold
besonders geeignet, da es chemisch inert ist.

Ein etwa 5 x 7 mm? grofles Stiick wurde mit einem Skalpell aus einer gréferen Probe
herausgetrennt und mit leitfihigem Kleber [43] auf einem Probentriger befestigt. Als Spit-
ze wurde eine gerissene Pt-Ir-Spitze eingesetzt. Wihrend der ersten Messungen (Abb. 4.1)
befand sich das Mikroskop auf einem Holzpodest, das gegeniiber dem Labortisch mit Schaum-
stoff geddmpft war. Fiir weitere Aufnahmen (Abb. 4.2) wurde das Mikroskop auf einer Gra-
nitplatte aufgebaut, die zur Dampfung gegeniiber Gebdudeschwingungen an vier elastischen
Seilen hing. Als Abschirmung gegeniiber elektrischen Einkopplungen und Vibrationen aus
der Luft diente jeweils ein Aluminiumzylinder, der iiber das Mikroskop gesetzt und geerdet
wurde.

In Abb. 4.1a wurde mit 9 x 9 um? nahezu iiber den maximal méglichen Bereich gescannt.
Die Aufnahme ist nachtréglich leicht differenziert worden, wodurch eine Art Schattenef-
fekt entsteht, der Stufenkanten, die in y-Richtung verlaufen, hervorhebt (vgl. Abb. 4.2).
Von Interesse bei dieser Aufnahme war die Abbildungsqualitéit des Mikroskops bei grofiem
Scanbereich und lingerer Aufnahmezeit (22 min). Am unteren Bildrand ist das Bild auf-

34
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Abbildung 4.1: a) Aufnahme von Au(111), 9x9 um?, 1=295 pA, U=-745 mV. Das Bild wurde pa-
rabolisch gefittet und leicht differenziert. Die Korrugation iiber den gesamten Bildausschnitt betragt
10 nm (FWHM), bei einer typischen Inselgrofie von etwa 500 nm. Am unteren Rand ist das Bild
aufgrund des Scannercreeps verzerrt. b) Fourier-gefilterte Rohdaten des gleichen Bildes (extremer
Tiefpafifilter). Der geometrische Effekt des Entfernens der Spitze bei einer Verbiegung des Piezorshr-
chens wird durch das nicht-lineare Verhalten des Scanners iiberkompensiert. ¢) Die Bildfeldwélbung
betréigt iiber die volle Diagonale (12.7 ym) etwa 7 nm.

grund des Scannercreeps verzerrt.! Die Rohdaten zeigen eine Bildfeldwolbung entsprechend
Abb. 4.1b.c. Die aufgrund geometrischer Uberlegungen zu erwartende scheinbare Absenkung
der Randbereiche wird durch die Nicht-Linearitét des Scanner iiberkompensiert. Der Effekt
ist mit 7 nm bei einem Scanbereich von 9 x 9 um? vergleichsweise gering.?

Abb. 4.2 zeigt einen etwa 50 x 50 nm? groBen Ausschnitt einer anderen Probe Au(111).
Deutlich zu erkennen sind in der oberen rechten Ecke mono-atomare Stufenkanten, die sich
unter einem Winkel von jeweils 60° schneiden (vgl. Bildausschnitt). Dies ist ein deutlicher
Hinweis darauf, da§ die abgebildete Oberfléche tatséchlich eine (111)-Orientierung aufweist,
da ein fcc-Kristall wie Gold nur in dieser Ebene eine solche sechszihlige Symmetrie be-
sitzt. Die Hohe der Stufenkanten (2.35 A) ist aus der Literatur bekannt und diente der
z-Kalibrierung des Scanners.

'Bei der verwendeten Software wartet der Scanner vor der Aufnahme eines Bildes in der unteren linken
Ecke des Scanbereiches. Startet man aus dieser Position heraus direkt ein Bild, ist die mittlere Position des
Scanners in z-Richtung plétzlich in die Bildmitte verschoben, mit dem Effekt, dal der Scanner nach rechts
nachkriecht. Die Probe wandert daher scheinbar nach links. Eine solche Verzerrung l&8t sich leicht vermeiden,
indem man vor Beginn der Aufnahme einige Male die erste Zeile scannt.

?In [38] werden 3 nm fiir einen 1 ym-Scanner angegeben.
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b)

Abbildung 4.2: a) Aufnahme einer anderen Probe Au(111), ~50x50 nm?, I=156 pA, U=500 mV.
b) Der Bildausschnitt (15x15 nm?) zeigt mono-atomare Stufenkanten, die sich unter einem Winkel
von 60° schneiden.

4.2 HOPG

Weitere Testmessungen wurden auf hochorientiertem pyrolytischen Graphit (HOPG) durch-
gefiihrt. Hierbei sollte moglichst atomare Auflésung erzielt und die laterale Kalibrierung des
Scanners durchgefiihrt werden.

In seiner stabilsten Form kondensiert reiner Kohlenstoff in hexagonaler Kristallstruktur
als Graphit. Es bilden sich dann Schichten kovalent gebundener Kohlenstoffatome, die auf-
grund ihrer sp?-Hybridisierung eine charakteristische Wabenstruktur ausbilden (Abb. 4.3b).
Einzelne Schichten sind entsprechend einer Stapelfolge ABAB. .. gegeneinander verschoben
und durch die schwache Van-der-Waals-Wechselwirkung aneinander gebunden. Aufgrund die-
ser Stapelung sind benachbarte Kohlenstoffatome innerhalb einer Schicht nicht dquivalent:
Wihrend das eine (A) einen Nachbarn direkt unterhalb in der néichsten Schicht besitzt, ist
das andere (B) iiber der Mitte eines Kohlenstoffringes der unteren Schicht positioniert. Es
ist daher zu erwarten, daf sich auch die lokale elektronische Zustandsdichte (LDOS) der bei-
den Plétze unterscheidet. Aus Bandstrukturrechnungen fiir die LDOS von Graphit nahe der
Fermi-Energie ergibt sich fiir Platz B ein Maximum und fiir Platz A ein Sattelpunkt, wéhrend
die LDOS in der Mitte des Kohlenstoffringes ein Minimum besitzt [11]. Statt eines Waben-
musters ergibt sich daher eine hexagonale Struktur, die in der Tat bei STM-Aufnahmen
beobachtet wird.

Dazu verwendet man in der Regel nicht natiirlich vorkommendes Graphit, sondern das
synthetisch hergestellte HOPG. Dieses zeichnet sich durch die Grofle seiner Kristallite (3—
10 pm) und eine gute c-Achsenorientierung aus. HOPG ist mittels eines Klebestreifens in der
Ebene leicht spaltbar und wegen des Fehlens offener Bindungen chemisch kaum reaktiv. Sein
Gitter (Periodizitit in der Schicht: 2.456 A) wird daher hiufig als atomarer Eichstandard
fiir STMs und AFMs eingesetzt, die unter Umgebungsbedingungen arbeiten.

Abb. 4.3a zeigt eine solche Aufnahme von HOPG. Als Schwingungsisolation diente wie-
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Abbildung 4.3: a) Aufnahme von HOPG, 14x14 nm?, I=1.3 nA, U=—42 mV. Die hellen Maxima
entsprechen den B-Plitzen aus dem Strukturmodell. Das Bild wurde im oberen rechten Quadranten
Fourier-gefiltert, um die hexagonale Struktur deutlicher hervorzuheben. b) Kristallstruktur hexago-
nalen Graphits. Die Gitterpldtze A und B sind nicht dquivalent. (Abb. 4.3b aus [11])

derum eine elastisch aufgehdngte Granitplatte. Deutlich sind die hexagonal angeordneten
Maxima zu erkennen, die den B-Pléitzen der Kohlenstoffatome entsprechen. Um diese Struk-
tur hervorzuheben, wurde der obere rechte Quadrant so Fourier-gefiltert, dafl nur die sechs
Spots des Spektrums zum Bild beitragen, die der Kristallperiodizitit entsprechen. Es ist
eine leichte Verzerrung in diagonaler Richtung festzustellen. In Abb. 4.4a wurde ein Kklei-
nerer Bereich von 18 x 18 A? aufgenommen und gemittelt iiber den markierten Bereich
eine Korrugation von etwa 2 A festgestellt (Abb. 4.4b). Eine solch hohe Korrugation ist
ein Hinweis darauf, da3 der Abbildungsmechanismus auf Graphit komplizierter ist als oben
geschildert. Eine mdogliche Erklarung ist eine Korrugationsverstdrkung aufgrund von Kraft-

z[A]
1,50

1,01

a0l
5l
a) o 5 10 15 A b)

Abbildung 4.4: a) Aufnahme von HOPG, 18x18 A2, I=1.3 nA, U=—42 mV, (Rohdaten). b) Ge-
mitttelt iiber den in a) markierten Bereich wurde eine Korrugation von etwa 2 A festgestellt.
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effekten zwischen Probe und Spitze. Dabei nimmt man an, dafl das sehr weiche Graphit
bei der Anndherung der Spitze nachgibt, so dafl der tatsichliche Abstand geringer ist, als
der iiber die z-Position der Spitze gemessene. Die Deformation der Oberfliche wird dabei
moglicherweise iiber eine Kontaminationsschicht vermittelt [36].

Fiir die Abbildung von HOPG mit einem AFM gibt es bereits Simulationsrechnungen,
die die auch hier statt einem Wabenmuster beobachtete hexagonale Struktur auf ein Springen
der Spitze zwischen den Vertiefungen in der Mitte der Kohlenstoffringe zuriickfiihren [44].

4.3 W(110)

Erste Messungen bei tiefen Temperaturen wurden an dem als Substrat vorgesehenen Wolf-
ram(110)-Kristall vorgenommen. Dazu wurde das Mikroskop in den Kryostaten eingebaut
und die Kryo-Kammer zugeflanscht. Vor dem Abpumpen wurden die elektrischen Zuleitun-
gen iiberpriift, die Trégheitsmotoren getestet und eine Testmessung auf Au(111) vorgenom-
men. Aus Zeitgriinden wurde auf ein Ausheizen der Kammer verzichtet. Nach dem Einkiihlen
erreichte die Kryo-Kammer einen nominalen Druck von p = 2.5 x 10719 mbar. Fiir den Druck
am Probenort ist jedoch aufgrund der umgebenden LHe-kalten Flédchen von einem deutlich
besseren Wert auszugehen. Fiir die Temperatur der Probe ist ein Wert um 10 K zu erwarten.
Vor den topographischen Aufnahmen in Abb. 4.5 wurde der Kristall wiederholt etwa eine
Stunde in einer Sauerstoffatmosphire von 5 x 10~7 mbar bei 1700 K geheizt und anschlie-
Bend fiir wenige Sekunden auf 2500 K gebracht. Das LEED-Beugungsbild entsprach einer

Abbildung 4.5: a) Wolfram(110), 30x30 nm?, =747 pA, U=—373 mV, mit Sauerstoff (2x1)-
Rekonstruktionen an den Stufenkanten. Auf den Terrassen sind einzelne O-Atome sowie O-Reihen als
Vertiefungen sichtbar. b) Wolfram(110)-Terrasse, 19x45 nm?, I=100 pA, U=316 mV. Aufgrund des
Winkels zwischen unterschiedlichen Doménen von (2x1)-Rekonstruktionen 1d8t sich die Orientierung
der Wolfram-Oberflicheneinheitszelle bestimmen (rechts). Zum Strukturmodell siehe auch Abb. 4.6a.



4.3. W(110) 39

nicht-rekonstruierten bee(110)-Oberfléche.

Abb. 4.5a zeigt einen 30x 30 nm? groBen Ausschnitt der mono-atomar gestuften Wolfram-
Oberfliche. Die aus der Literatur bekannte Hohe der Stufenkanten (2.23 A) diente der z-
Kalibrierung des Scanners fiir tiefe Temperaturen. Es zeigte sich wie erwartet eine Verrin-
gerung der Sensitivitit auf etwa 54%. Das Bild ist in z-Richtung stark differenziert. An
den Kanten der Terrassen sind Bereiche zu erkennen, die zueinander parallel verlaufen-
de Vertiefungen aufweisen. Die auf den Terrassen sichtbaren Vertiefungen sind grofitenteils
punktformig. Abb. 4.5b zeigt topographische Rohdaten eines 19 x 45 nm? groBen Ausschnitts
der gleichen Probe. Die gestreiften Bereiche an den Stufenkanten besitzen hier unterschied-
liche Orientierungen. Die Rinnen verlaufen entweder entlang der schnellen Scanrichtung (x)
oder liegen um 70(+2)° verdreht.

Bei den geschilderten Strukturen handelt es sich mit grofier Sicherheit um chemisorbier-
ten Sauerstoff. Sauerstoff auf Wolfram(110) ist ein durch LEED-Untersuchungen seit langem
bekanntes System und ein Lehrbuchbeispiel fiir die auf Oberflichen stattfindenden Diffu-
sionsprozesse [45]. Bei Bedeckungen unterhalb einer Monolage verhilt sich Sauerstoff wie
ein zweidimensionales Gas. In Abhéngigkeit von Temperatur T und Bedeckung 6 kommt
es zur Ausbildung unterschiedlicher Phasen. Hierzu gibt es sowohl LEED-Untersuchungen
als auch theoretische Rechnungen.? Fiir § < 0.25 und 7 < 400 K ist die Koexistenz einer
gasformigen Phase mit einer kondensierten (2x1)-Phase zu erwarten. In der (2x1)-Phase
sind die O-Atome entsprechend Abb. 4.6a entlang der dichten Reihen des Wolfram-Substrats
angeordnet. Dabei nehmen sie die dreifach-koordinierten hollow sites ein. Der Winkel zwi-
schen den beiden moglichen Ausrichtungen betrigt 70.5°, in guter Ubereinstimmung mit
dem gemessenen Wert. Hierdurch ist die Orientierung der Wolfram-Oberflicheneinheitszelle
festgelegt (Abb. 4.5b, rechts). Aus STM-Untersuchungen ist bekannt, da§ die Kondensation
der (2x1)-Phase an den Stufenkanten beginnt [47]. Dies ist genau die in Abb. 4.5 abgebildete
Situation.

Eine Schwierigkeit bei der Interpretation der Aufnahmen bestand darin, daf} keine ato-
mare Auflésung erzielt wurde, und daher kein Eichmafistab fiir die laterale Richtung zur

3Entsprechende Phasendiagramme findet man in [45] oder [46).

O Wolfram

©  Sauerstoff

Abbildung 4.6: a) Strukturmodell fiir W(110) p(2x1)-O. Die Sauerstoffatome nehmen die dreifach
koordinierten Plitze (hollow sites) ein, und sind entlang der dichten Reihen des Substrats orientiert.
Der Winkel zwischen unterschiedlich orientierten Doménen betriagt 70.5°, der Abstand zwischen ein-
zelnen O-Reihen 5.16 A. b) Zum Vergleich die Einheitszelle der kleinsten Kohlenstoff-Rekonstruktion
R(15%3)



40 KAPITEL 4. ERSTE MESSUNGEN
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Abbildung 4.7: Linienprofile entsprechend der in Abb. 4.5 markierten Bereiche; gemittelt wurde
iiber wenige Scanlinien. a) Profil eines isolierten Adsorbat-Atoms. Hohe und Breite sind in guter
Ubereinstimmung mit STM-Daten von O auf Pd(111). b) Die Korrugation einer O-Reihe ist signifi-
kant hoher.

Verfiigung stand. Genaue Abstandsmessungen konnten daher zun#chst nicht durchgefiihrt
werden. Die Temperaturabhéngigkeit der Scannersensitivitét ist jedoch auf die des piezo-
elektrischen Koeffizienten ds; zuriickzufiihren, und diese geht entsprechend Kap. 3.4.1 so-
wohl linear in Az(y) als auch in Az ein. Es wurde daher angenommen, daf sich die laterale
Sensitivitit im gleichen MaBe wie die vertikale &ndert.* Dies fithrt zur Ubereinstimmung
mit [48] (Reduktion auf 56% des Scanbereiches) und liefert im Rahmen der Mefigenauig-
keit den richtigen Wert fiir den Abstand benachbarter O-Reihen. Kohlenstoff ist als Ursache
der beobachteten Rekonstruktion auszuschlieffen. Die kleinste bekannte Kohlenstoffrekon-
struktion auf W(110) (Abb. 4.6b) hat eine deutlich zu grofie Einheitszelle und iiberdies ein
anderes Erscheinungsbild [49]. Der Sauerstoff ist vermutlich beim Flashen des Kristalls nicht
vollstindig entfernt worden. Zur Préparation der reinen Wolframoberflache sollte der Kri-
stall daher entweder langer oder bei hoherer Temperatur geheizt werden. Dafl sich unter den
Adsorbat-Atomen der Gasphase auch andere Substanzen aus dem Restgas befinden, ist nicht
mit Sicherheit auszuschlieflen.

Obwohl sich die Sauerstoffatome auf der Oberfliche befinden und somit geometrisch
und in ihrer energie-integrierten Ladungsdichte eine Erhebung darstellen, werden sie als
Vertiefung abgebildet. Dies ist ein Effekt, der im allgemeinen fiir kleine elektronegative
Adsorbat-Atome auf Metalloberflichen erwartet wird, und auf eine lokale Verringerung der
Zustandsdichte am Fermi-Niveau zuriickzufiihren ist [50]. Die gemessene Korrugation und
Breite isolierter O-Atome (Abb. 4.7a) befindet sich in guter Ubereinstimmung mit theore-
tischen Rechnungen sowie STM-Daten von Sauerstoff auf Pd(111) [51]. Die Streuung der
Werte ist allerdings aufgrund der Grofle des Gesamt-Bildbereiches relativ grof3. Linienprofile
von O-Reihen zeigen eine signifikant hohere Korrugation (Abb. 4.7b).

Zur Zeit der Aufnahmen war das Auflésungsvermogen des Mikroskops aus zwei Griinden
begrenzt. Zum einen deutete eine Uberpriifung der Kapazititen der Scannerelektroden di-
rekt nach den Aufnahmen, jedoch noch im eingekiihlten Zustand des Mikroskops, auf eine
Unterbrechung in der zp-Zufithrung hin. Dies konnte nach dem Offnen der UHV-Kammer

“Insgesamt ergeben sich so folgende Werte fiir die Sensitivititen, angegeben in nm/V pro Elektrode:
300 K: 18.42 (z,y), 4.40 (2);10 K: 10.03 (z,y), 2.40 (z).
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bestétigt werden. Die Tunnelspitze war also vermutlich schon wihrend der Aufnahmen nicht
gegeniiber den Hochspannungen an den Scannerelektroden abgeschirmt. Zum anderen zeigten
sich im Tunnelstrom Oszillationen von f = 180 Hz, die in Abb. 4.5a als diagonal verlaufende
Streifen zu sehen sind (maximale Korrugation Az = 0.2 A). Die Oszillationen verschwan-
den bei einem Trockenfallen des Stickstoffreservoirs, sind also auf das Sieden des Stickstoffes
zuriickzufiithren. Die Behebung dieser Einschriankungen 148t fiir zukiinftige Messungen eine
deutlich verbesserte Abbildungsqualitit sowie ein hoheres Auflésungsvermogen erwarten.



Zusammenfassung und Ausblick

Wihrend meiner Diplomarbeit habe ich einen Spitzenwechselmechanismus entwickelt und
in ein bestehendes Mikroskop integriert. Dabei wurde der Scanbereich des Mikroskops auf
etwa 5.5 x 5.5 um? bei tiefen Temperaturen erweitert. Die Charakterisierung des Mikroskops
erfolgte zundchst unter ambienten Bedingungen an Goldfilmen und an HOPG. Auf HOPG
konnte dabei atomare Auflésung erzielt werden. Es folgte die Installation eines Helium-
Badkryostaten in eine neue UHV-Kammer, der Einbau des Mikroskops in den Kryostaten,
sowie die Anbindung der Kammer an das bestehende Vakuumsystem. Fiir den Transport
von Proben und Spitzen zwischen den einzelnen Kammern wurde jeweils ein Shuttle ent-
wickelt. Der als Substrat vorgesehene Wolfram(110)-Kristall wurde prépariert und bei 10 K
mikroskopiert. Vorhandene Adsorbat-Atome konnten als Sauerstoff identifiziert werden. Fer-
ner wurde ein Elektronenstrahlverdampfer aufgebaut, der fiir das Aufwachsen von Filmen
auf das Substrat oder zum Beschichten von Tunnelspitzen mit ferromagnetischem Material
eingesetzt werden kann. Zusammenfassend wurden alle Vorbereitungen fiir die Durchfiihrung
spinpolarisierter Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie mit magnetischen Spitzen ge-
troffen.

Nach einer Verbesserung des Auflosungsvermogens durch die Beseitigung des Stickstoffsie-
dens®, sollte zunichst das Verhalten des Mikroskops bei einem Betrieb im Magnetfeld unter-
sucht werden. Anschlieend kénnen die ersten spinaufgelosten Messungen folgen. Hierbei gibt
es eine Reihe interessanter Fragestellungen und Systeme. Analog zu den in Kap. 2.2.4 vorge-
stellten SP-STS-Untersuchungen von Gadolinium auf W(110) sind zunéchst spinpolarisierte
Messungen von Terbium auf W(110) vorgesehen. Hierzu existieren innerhalb der Arbeits-
gruppe bereits Voruntersuchungen. Ein bekanntes Testsystem fiir spinpolarisierte Messun-
gen stellt ferner die Chrom(001) Oberfliche dar (vgl. Kap. 2.2.3). Diese bietet sich zudem
als Substrat fiir die Untersuchung magnetischer Schichtsysteme (Cr-Fe-Cr) an, und ist ein
moglicher Kandidat fiir die Abbildung von Spinwellen.

®Hierzu ist vorgesehen, das Stickstoffreservoir bis zur Kondensation des Stickstoffs bei 126 mbar (63.15 K)
zu evakuieren.
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