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Kurzzusammenfassung

Die vorliegende Arbeit untergliedert sich in drei aufeinander auftbauende Themenkomplexe.
Der erste Komplex umfasst Untersuchungen zum Nachweis und zur Quantifizierung von Beu-
gungsanteilen in der ioneninduzierten Elektronenemission (IILEED). Dazu wurden bei der strei-
fenden Streuung schneller He und H-Ionen an Cu(001) energiedispersive zweidimensionale
Winkelverteilungen emittierter Elektronen aufgenommen. Es konnten reflexartige Intensititen
in der ioneninduzierten Elektronenemission nachgewiesen werden, deren Raumwinkeldnderun-
gen in Abhingigkeit von Anregungsrichtung und Detektionsenergie mittels einer modifizierten
Ewaldkonstruktion quantitativ nachvollziehbar sind. Die beobachteten Beugungsstrukturen ge-
ben Aufschluss iiber den ursédchlichen elektronischen Anregungsprozess an der Oberfliche.

Im zweiten Teil wird die ioneninduzierten Elektronenemission beim Wachstum ultradiinner 3d-
Ubergangsmetallfilme (Co, Fe, Mn) auf Cu(001) untersucht. Die streng zum jeweiligen Wachs-
tumsstadium korrelierten Anderungen der Energiespektren und Anzahlverteilungen emittierter
Elektronen (SEE-Oszillationen), sind hauptsédchlich auf bindre Stossprozesse der Projektile mit
Stufenkanten zuriickzufiihren. Die SEE-Oszillationen kénnen zur in-situ Wachstumsanalyse
und Bedeckungsbestimmung herangezogen werden.

Im dritten Abschnitt wird eine neue Messmethode zur Analyse komplex rekonstruierter Ober-
flichenstrukturen vorgestellt. Die Methode der ,,lonenstrahltriangulation® (IST) basiert auf der
relativen Anderung der Anzahlverteilung emittierter Elektronen bei azimutaler Drehung der
Probenoberfliche. Bestimmt werden die azimutale Richtung und die relative Breite von Ober-
flichenkanilen in der obersten atomaren Lage. Die Registrierung der pro Streuprozess emittier-
ten Elektronenanzahl eréffnet erstmalig eine quantitative Simulation von IST-Messkurven. Auf
dieser Grundlage konnen mittels IST die lateralen Atompositionen langreichweitig geordneter
Oberflachenstrukturen auf mehrere hundertstel Angstrom genau festgelegt werden. Das hohe
strukturanalytische Potential dieser Messmethode demonstrieren IST-Untersuchungen an den

Strukturphasen der Systeme Mn/Cu(001) und Fe/Cu(001).

Schlagworte:

Ionenstreuung, Elektronenemission, Elektronenbeugung, lonenstrahltriangulation,
Fe/Cu(001), Mn/Cu(001), Strukturanalyse






abstract

H' and He" ions with an energy of 25 keV are scattered under a grazing angle of incidence from
a clean and flat Cu(001) surface. For specific azimuthal orientations of the crystal surface with
respect to low index directions in the surface plane we observe the ion induced emission of elec-
trons with a conventional LEED (low energy electron diffraction) setup. By operating the in-
strument in an energy dispersive mode we find intensity distributions of emitted electrons which
can unequivocally be ascribed to diffraction effects at the target surface. From this ion induced
LEED-reflexes (IILEED) we get important information about the electron excitation- and emis-
sion effects during the scattering process.

In the second part of this work we investigate the correlation between thin-film growth (Co, Fe,
Mn on Cu(001)) and electron emission in the regime of grazing ion scattering. The “rough”
surface of uncompleted layers increase the probability of binary collisions of incident ions with
individual atoms at the surface. The energy spectras and the number distribution of emitted
electrons are substantially influenced by these “violent” collisions and allow us to monitor
growth of thin films via simple measurements of target current or from energy spectra of emit-
ted electrons. The method provides excellent signals and is also applicable in the regime of poor
layer growth.

By making use of ion beam triangulation (IBT), direct information on the atomic structure of
thin films and substrate surfaces is obtained. We discuss in the third part of this work a new
variant of this method based on the detection of the number of emitted electrons. The data are
analyzed via computer simulations using classical mechanics which provides a quantitative
analysis with respect to projectile trajectories. This new detection scheme allows the determina-
tion of the in-plane structure of reconstructed thin films and surfaces with high precision. The
impressed potential of this method is demonstrated by quantitative analysis of the structural

phases of Fe and Mn on Cu(001).
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gulation, surfacestructure
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Einleitung

1 Einleitung

Oberflachen, Grenzflachen und diinne Filme konnen aufgrund ihrer reduzierten Dimension im
Vergleich zu Volumenkristallen, neuartige chemische und strukturelle und damit eng verkniipft
neue elektronische und magnetische Eigenschaften aufweisen. Insbesondere heteroepitaktische
Systeme nichtmagnetischer Substrate und ferromagnetischer 3d-Ubergangsmetalle zeigen inte-
ressante magnetische Effekte, wie z.B. die Interlagenaustauschkopplung, den Riesenmagneto-
widerstand und die oberflicheninduzierte magnetische Anisotropie (z.B.: [PM90], [BB8S§]).
Grundlegend fiir das Verstdndnis dieser magnetischen Phdnomene ist eine genaue Kenntnis der
strukturellen und chemischen Eigenschaften der zu untersuchenden Systeme, die ihrerseits emp-
findlich von Filmwachstumsbedingungen, wie Substratpraparation, Temperatur, Aufdampfrate
etc. abhdngen. Der Vielzahl der damit verbundenen physikalischen Fragestellungen kann nur
durch den FEinsatz unterschiedlicher komplementérer Messmethoden begegnet werden, deren
Einzelergebnisse zum einen zur Vervollstindigung eines konsistenten Gesamtbildes beitragen,
zum anderen auch Diskussionsgrundlage fiir weitergehende Untersuchungen liefern, verbunden
mit einer stetigen Neu- und Weiterentwicklung oberflichenanalytischer Messmethoden.

Eine dieser Methoden zur Untersuchung von Festkorperoberflachen ist die streifende Streuung
von leichten Ionen. Dieses relativ neue Verfahren zeichnet sich durch eine hohe Empfindlich-
keit auf die oberste Atomlage aus. Die bei der Oberflachenwechselwirkung auftretenden Effek-
te, wie Anderung der Projektiltrajektorien, induzierte Elektronenemission, Ladungsaustausch-
prozesse etc. er0ffnen ein breites Spektrum an oberflichenanalytischen Moglichkeiten. So kann
z. B. iiber die Ausbeute und Winkelverteilung gestreuter Projektile in-situ das Filmwachstum
charakterisiert und tliber den Einfang spinpolarisierter Metallelektronen in angeregte atomare
Projektilzustinde auf magnetische Eigenschaften der Oberflache geschlossen werden (z.B.:
[RA82], [PFI8]).

Ein fiir die Oberflachencharakterisierung besonders attraktives Feld stellt in diesem Zusam-
menhang die ioneninduzierte Elektronenemission dar. Zum Beispiel lassen die bei der Interakti-
on von Projektil und Oberfldche emittierten Augerelektronen quantitative Riickschliisse auf die
stochiometrische Zusammensetzung der obersten atomaren Lage zu (z.B.: [P196]). Uber die
Spinpolarisation der emittierten Elektronen kann der magnetische Zustand der Oberflidche un-
tersucht werden [RWO03]. Auch fiihrt bei Anderung des azimutalen Einfallswinkels die periodi-
sche Atomanordnung an der Oberfliche zu Ubergingen von planarer zu axialer Gitterfiihrung
der Ionen. Die damit verbundenen messbaren Anderungen der Elektronenemission liefern Real-
rauminformationen {iber die atomare Anordnung der Oberflédche [PB03].

In diesem Kontext gliedert sich die vorliegende Arbeit in zwei aufeinander aufbauende The-

menkomplexe. Basierend auf weitgehend anwendungsorientierten Untersuchungen zur Winkel-
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Kapitel 1

und Energieabhéngigkeit der Elektronenemission werden im ersten Abschnitt (Kapitel 4 bis 6)
neue methodische Entwicklungen zur Wachstums- und Strukturanalyse ultradiinner Metallfilme
vorgestellt. Dabei flihren einige Voruntersuchungen, insbesondere zur ioneninduzierten Elek-
tronenbeugung, auf Phinomene, die iiber einen reinen Anwendungsbezug hinaus von grundle-
gendem physikalischen Interesse sind und dementsprechend ausfiihrlicher behandelt werden
(Kapitel 4).

Im zweiten Abschnitt (Kapitel 7 und 8) wird das strukturanalytische Potential der weiterentwi-
ckelten ionenstrahlgestiitzten Messmethode, der so genannten lonenstrahltriangulation, an stabi-
len und metastabilen Phasen von 3d-Ubergangsmetallfilmen (Mn, Fe) auf Cu(001) vorgestellt.
Ergénzt werden die strukturellen Analysen durch chemische und magnetische Messungen an

den jeweiligen heteroepitaktischen Systemen.

Die vorliegende Arbeit wurde im Rahmen des Sonderforschungsbereiches 290 ,,Metallische
diinne Filme: Struktur, Magnetismus und elektronische Eigenschaften* und in der Folgezeit als
Projekt der Deutschen Forschungsgemeinschaft (Wi 1336) am Lehrstuhl ,,Physik der Grenzfl4-
chen und diinnen Schichten unter Leitung von Prof. Dr. H. Winter am Institut fiir Physik der

Humboldt-Universitit zu Berlin realisiert.



Experimentelle Methoden

2 Experimentelle Methoden

2.1  Streifende lonenstreuung

Die hier vorgestellten Messmethoden zur Analyse von Wachstum, Struktur und Magnetismus
ultradiinner metallischer Filme basieren vornehmlich auf der streifenden Streuung schneller
Ionen (z.B.: [SH77], [SV8&3], [WI02]). Dabei werden leichte Projektile (H, He) mit Priméarener-
gien von E(y=25-30 keV unter einem flachen polaren Einfallswinkel ¢;,=1.0°-2.0° an der atomar
glatten Substratoberflache (Target) gestreut (Abb. 2.1 a). Aufgrund der aus einer so gewéhlten
Streugeometrie folgenden geringen Senkrechtenergie der Projektile beziiglich der Oberflache

_ .2 _ .2
EJ__ pl/ZMP—EOsm ¢in 2.1

von E =~ 20 eV kann die Wechselwirkung als eine Reihe korrelierter repulsiver Kleinwinkelsto-
e mit Kristallatomen der Oberfléche beschrieben werden. Fiir den idealisierten Fall der plana-

ren Oberfldchengitterfiihrung (Abb. 2.1 b) werden die Projektile elastisch am gemittelten

n(100)

Abb. 2.1: Prinzip der streifenden Streuung: (a)Richtung des reflektierten Strahls und Oberflichennormale spannen
die Streuebene auf, aus [TI01]; (b): planare Oberflachengitterfiihrung als Folge vernachldssigbarer Potentialkorru-
gation, auf die Projektile wirkt ein ebenes Kontinuumspotential

ebenen Kontinuumspotential der Oberflachenatome spiegelreflektiert, ohne dass die Ionen in
den Kiristall eindringen ([ZB85], [GE74]). Dabei liegt der minimale Projektilabstand zur oberste
Atomlage (~0.5 A) unterhalb des Interlagenabstandes des Kristalls (Cu(001): 1.805 A), so dass
reale Oberflachenstrukturen wie Stufenkanten, Versetzungen, etc. den korrelierten Streuprozess
massiv storen, einhergehend mit Anderungen experimentell zuginglicher Observablen (z.B.
Winkel- und Energieverteilung sowie Ladungszustand zuriick gestreuter lonen, Emission von

Sekundirteilchen etc.).



Kapitel 2

Kristallitverkippungen und Oberfldchenpunktdefekte, aber auch thermische Auslenkungen der
Atome, fiihren zur gauBartigen rdumlichen Aufweitung des spekular reflektierten Strahls.

08 starres Gitter

i
thermische

Schwingungen 9

0.4

Streuintensitat
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0.0 et l :
2 4 0 1 2
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Abb. 2.2: gemessene (*) und berechnete (—) polare Winkelverteilung fiir die streifende Streuung von 25 keV He'-
Ionen: thermische Schwingungen fiihren zur symmetrischen Verbreiterung der 5-Verteilung einer idealen Oberfla-
che (Bereich C), Wechselwirkungen mit Abwiértstufen erzeugen die unterspekulare Ful3struktur (A,B), wohingegen
Aufwirtsstufen zur liberspekularen Intensitit (D,E) beitragen, aus [PF98]

Wohingegen Stufenkanten den Anteil spekular reflektierter Ionen verringern und eine charakte-
ristische subspekulare FuBstruktur hervorrufen (Abb. 2.2). Uber den Vergleich mit der Winkel-
verteilung klassisch simulierter Projektiltrajektorien konnen quantitative Riickschliisse auf die
Oberflachenmorphologie gezogen werden [PI00]. Insbesondere gestattet der starke Einfluss von
Oberflichendefekten auf die Spekularintensitét die in-sifu Charakterisierung von Filmwachs-
tumsprozessen: Die wihrend der Nukleation von Adsorbatinseln zunehmende Defektdichte
fiihrt zur erhohten Aufstreuung von Projektilen verbunden mit einer Abnahme der Spekularin-
tensitit. AnschlieBendes laterales Inselwachstum (Aggregation) verringert die Defektdichte, so
dass bis zum Zusammenschluss der Adsorbatinseln (Koaleszens) die Spekularintensitdt wieder
ansteigt. Aus den sich als Funktion der Aufdampfzeit, bei konstant gehaltener Temperatur und
Aufdampfrate, ergebenden Intensitétsoszillationen kann die Wachstumsart bestimmt und der
Fiillungsgrad der einzelnen Filmlagen abgeschitzt werden. Neben der qualitativen Bestimmung
des Wachstumsmodus konnen aus dem Vergleich mit Simulationsrechnungen statistische,
wachstumsrelevante Groflen wie Séttigungsinseldichte, mittlere laterale Inselausdehnung, Ada-

tom-Diffusionsbarriere und Stufenkantendichte gewonnen werden [PF98].
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Experimentelle Methoden

Eine weitere mit dem Streuprozess korrelierte Observable ist die ioneninduzierte Elektronen-
emission. Bei planarer Oberflichengitterfiihrung tauchen die Projektile in den Valenzelektro-
nengasausldufer der Targetoberfliche ein und regen durch kinetische StoBprozesse Kristall-
elektronen an. Die aufgrund dieser Anregungen emittierten Elektronen kdnnen energie-, winkel-
oder anzahlaufgelost detektiert werden. Andere konkurrierende Emissionsszenarien wie z.B. die
Potentialemission, Innerschalenionisation oder Promotion spielen hier wegen vergleichsweise
geringen Emissionsraten eine untergeordnete Rolle [WI02]. Anderungen der Projektiltrajekto-
rien, z.B. durch Wachstumsprozesse an der Oberfliche oder Variationen der Streusymmetrie
haben dramatische Auswirkungen auf die Elektronenemission. Im Rahmen dieser Arbeit wird
gezeigt dass die ioneninduzierte Elektronenemission ein sehr sensibles Werkzeug zur Uberwa-
chung von Wachstumsprozessen und zur Bestimmung von Strukturen an der Oberflédche ist.

Féllt der azimutale Einfallswinkel 0;, (Abb.2.1) mit einer niederindizierten Oberflichen-
Gitterrichtung zusammen, verliert aufgrund der gednderten Symmetriebedingung die planare
Oberflachengitterfiihrung ihre Giiltigkeit. Die Streuung wird dann von zylindrischen Konti-
nuumspotentialen der Atomketten bestimmt [ER65]. Die bei einem solchen Wechsel von plana-
rer zu axialer Streusymmetrie verbundene Erhéhung der mittleren Elektronenausbeute wird
genutzt, um Aufschluss liber Richtung und relative Breite der zwischen den Atomketten liegen-
den Kanéle zu gewinnen. Auf der Basis einer Triangulationskurve, d.h. der Elektronenausbeute
als Funktion des azimutalen Einfallswinkels, konnen wichtige strukturelle Parameter wie z.B.
Bindungswinkel, interatomarer Abstand, periodische laterale Atomanordnung der Substrat- oder
Adsorbatoberfliche bestimmt werden. Entgegen der friiheren Annahme, axiale Oberfldchengit-
terfiihrung sei ursichlich fiir die Erhdhung der mittleren Elektronenausbeute, wird auf der Basis
elektronenanzahlaufgeloster Emissionsspektren (Anzahl je Projektil emittierter Elektronen)
gezeigt, dass die ansteigende Elektronenemission auf eine erhohte Eindringwahrscheinlichkeit
der Projektile in subsurface- und tiefere Regionen der Oberfliche zuriickzufiihren ist. Diese
grundlegende Einsicht eréffnet einen neuen Zugang zur rechnergestiitzten Simulation von Elek-
tronenanzahltriangulationskurven. Zusammen mit komplementéren qualitativen LEED-
Messungen ermoglicht die lonenstrahltriangulation die Erstellung eines detaillierten Struktur-
modells, insbesondere auch fiir Strukturen mit groBen Einheitszellen. Im Rahmen dieser Arbeit
wird gezeigt, dass die messtechnisch verbesserte Variante der Ionenstrahltriangulation zu einer
der wenigen oberflachenanalytischen Methoden gehort, die die laterale Position der Oberfla-

chenatome im Bereich von einigen hundertstel Angstrom festlegen kann.
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2.2 Beugung niederenergetischer Elektronen (LEED)

Neben der expliziten Nutzung des SPA-LEED-Systems zur Untersuchung von Beugungser-
scheinungen bei der ioneninduzierten Elektronenemission (Kapitel 4) wurden ergénzend zur
Ionenstrahltriangulation qualitative LEED-Untersuchungen insbesondere zur Bestimmung der
Periodizitit von Oberflachenstrukturen durchgefiihrt.

Wird bei einer Fraunhoferschen Beugungsanordnung eine einfallende ebene Elektronenwelle
mit dem Wellenvektor 1?0 an einem ebenen streng periodischen Atomgitter f(’i =m,a, + m,a,

mit den Translationsvektoren a, und a, elastisch gebeugt, so treten bei Erfiillung der Laue-
Bedingungen:

(-k,)-d =27-n

(-%,) @, =27-n, (2.2)
Beugungsreflexe in Richtung der auslaufenden Elektronenwellen mit dem Wellenvektor k auf.

Stellt man den Streuvektor K = k — Igo als Linearkombination aus den Vektoren EI und sz mit

den Koeffizienten h; und h; dar, so ergibt sich aus den Laue-Bedingungen die Definitionsglei-

chung fiir das reziproke Gitter:

d,—(a-a,) 23

mit den Indizes i#j=1;2. Da wegen der geringen Eindringtiefe der Elektronen (~5A) senkrecht
zur Oberfliche keine Periodizitét vorliegt, folgen fiir diese Raumrichtung keine diskreten Beu-
gungsbedingungen, so dass das reziproke Gitter einer idealen periodischen Oberfliche durch
Stangen wiederzugeben ist. Abb. 2.3 zeigt schematisch ein solches reziprokes Gitter und die
darauf aufbauende Ewaldkonstruktion. Die Schnittpunkte der Ewaldkugel (Radius k¢=27n/A) mit
den Stangen des reziproken Gitters geben bezogen auf den Kugelursprung die Richtungen der
auslaufenden Elektronenwellen an. Das so entstehende Beugungsbild entspricht der sphérischen
Projektion des reziproken Gitters. Ein eindeutiger Riickschluss vom reziproken Gitter auf die
Realraum-Rekonstruktion der Oberfliche kann wegen der im Beugungsbild nicht enthaltenen
Phasenbeziehung der gebeugten Wellen nicht gezogen werden. Die Periodizitit der Uberstruk-
turen, d.h. die Anordnung identischer Einheiten in Bezug auf die unrekonstruierte Substratober-

flache, ist dagegen unmittelbar ersichtlich.
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Fiir eine LEED-basierte Bestimmung der Anordnung der Atome in der Einheitszelle (I-V-
Analyse) muss die Intensitdt der auftretenden Reflexe bestimmt und mit berechneten Intensité-

ten vorgeschlagener Oberflichenrekonstruktionen verglichen werden. Obwohl die
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Abb. 2.3: reziproker Raum einer streng periodischen Oberfldche mit den reziproken Gittervektoren l;l , Ewaldkon-
struktion mit einer Reihe der in a) gezeigten Stangen, aus [HG94]

LEED-I-V-Analyse eine anerkannte und erfolgreiche Methode zur Untersuchung auch komple-
xerer Oberflichenrekonstruktionen ist, zeigen sich methodische Nachteile. Zum einen ist der fiir
eine solche iterative Strukturanpassung erforderliche mathematische und rechentechnische
Aufwand wegen der notwendigen Einbeziehung von Mehrfachstreuprozessen (dynamische
LEED-Theorie) erheblich. Zum anderen lésst die Vielzahl an geometrischen und dynamischen
Parametern, insbesondere flir Rekonstruktionen mit groen Einheitszellen, nur die Simulation
einer vergleichsweise kleinen Anzahl in Frage kommender Strukturen zu. Weiterhin zeigt sich
aufgrund der senkrecht zur Oberfliche stehenden Beugungsanordnung eine weitaus geringere
Empfindlichkeit der Reflexintensititen in Bezug auf laterale Anderungen der Atompositionen
als bei entsprechenden vertikalen Anderungen. Durch zusitzliche Untersuchungen mittels Io-
nenstrahltriangulation konnen insbesondere periodische in-plane Atompositionen der obersten
atomaren Lage sehr genau festgelegt werden. Die auf diese Weise gewonnenen Realraum-
informationen schrianken den Parameterraum fiir quantitative LEED-Strukturanalysen erheblich
ein. Im Rahmen dieser Arbeit wird gezeigt, dass die Kombination beider Messmethoden einen

Zugang zur Analyse von Strukturen mit sehr groen Einheitszellen eroffnet.

2.3 Auger-Elektronen-Spektroskopie (AES)

Heteroepitaktisches Wachstum ist vielfach mit Durchmischungs- und Segregationseffekten ver-
bunden, so dass fiir die Charakterisierung der aufgewachsenen Metallfilme tiber die Struktur-

analyse hinaus auch die Untersuchung der chemischen Zusammensetzung unerlésslich ist. Mit
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Hilfe der Augerelektronenspektroskopie (AES) lassen sich durch die Energieanalyse von elek-
tronen- oder protoneninduzierten Sekundirelektronen Informationen iiber die stochiometrische
Zusammensetzung der Oberfliche gewinnen [AR89]. Der dieser Messmethode zugrunde lie-
gende Augerprozess, hier am Beispiel des KL, 3L, 3-Ubergangs, ist in Abb. 2.4 illustriert. Der
Einfall von Primérteilchen (Elektronen oder Protonen) mit Energien im keV-Bereich flihrt zur
Innerschalenionisation von Targetatomen. Das entstandene Rumpfniveauloch wird aufgrund der
notwendigen energetischen Relaxation von einem Elektron aus einer weiter auflen gelegenen
Schale aufgefiillt. Die bei dieser Abregung freiwerdende Energie wird entweder als charakteris-
tische Rontgenstrahlung abgegeben (Rontgenfluoreszens) oder strahlungslos auf ein weiteres,
schwach gebundenes Elektron iibertragen (Augerprozess). Die kinetische Energie dieses emit-
tierten Augerelektrons ist elementspezifisch, da sie unmittelbar von den am Ubergang beteilig-
ten Orbitalenergien abhéngt. Mit Bezug auf Abb. 2.4 ergibt sich die kinetische Energie eines
KL,L;3-Augerelektrons zu:

E, =EK)-E(L)—-E(L,,)—-® ,+,Locheffekt” (2.2)

Wobei E(K), E(L;) und E(L;3) die Bindungsenergien der Elektronen in den Schalen K, L;, L3
sind und @4 die festkdrperspezifische Austrittsarbeit ist. Die bei Einstrahlung von Elektronen
auf die Atomsorte 1 detektierbare Elektronenintensitit des Augeriiberganges jkl (fiir den KLL-
Ubergang: j=K und k=1=L) wird im Wesentlichen durch vier Faktoren bestimmt [GD86]:

Ly o< Wyy0 (E))R(a)A(E,Z) (2.3)

Abgesehen von der sich aus den einzelnen Ubergangswahrscheinlichkeiten der beteiligten Elek-
tronenzustidnde jkl zusammensetzenden Wahrscheinlichkeit fiir den Augeriibergang Wi und
dem einfallswinkelabhingigen Riickstreufaktor R(a) ist die Intensitdt der Augerelektronen ab-
héngig vom lonisierungsquerschnitt c;; und der Austrittstiefe A; eines Elektrons mit der Energie
Ejji. Abb. 2.4 rechts zeigt den typischen Verlauf und die GréBenordnung des Ionisierungsquer-
schnitts als Funktion der Primdrenergie Ey der einfallenden Elektronen. Beginnend mit der Ioni-
sierungsenergie E; des entsprechenden Elektronenzustandes j steigt o bei Erhohung der Pri-
mirenergie steil an, durchlduft bei E¢/Ej=2-3 ein Maximum und fillt langsam wieder ab.

Dem entsprechend und unter Beriicksichtigung von experimentellen Praktikabilitdtsbedingun-
gen (Fokussierbarkeit des Primirstrahls etc.) wurde in dieser Arbeit fiir die elektroneninduzierte
Anregung der niederenergetischen MNN-Augerlinien (50 eV-60 eV) eine Primirenergie von
2.5 keV und fiir die Anregung der hoherenergetischen LMM-Linien (600-1000 eV) ein Ey von
4.0 keV gewihlt.
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ADD. 2.4 links: Emission eines KL,;L,; Augerelektrons nach erfolgter Stoionisation der K-Schale des Atoms
rechts: Verlauf des lonisierungsquerschnitts oj; (nach [WT56], [PO76]) und der experimentellen Cu-LMM(920eV)-
Intensitdt (L) in Abhdngigkeit von der Primérenergie der eingestrahlten Elektronen (Einfallswinkel a=30 in Bezug
auf die Oberflachennormale), aus [GD86]

Die Austrittstiefe A; ist diejenige Wegldnge im Material vorgegebener Zusammensetzung, nach
deren Durchlaufen ein Elektron der Energie Ejq im Mittel einen elastischen Sto3 erfahrt. Nach
Abgabe eines Energiebetrages AE hat ein solches Elektron nicht mehr die charakterisierende
Energie Ejjq des atomaren Emissionsprozesses und trigt daher nicht mehr zum Augersignal im
Spektrum bei. Die Absorption der Augerelektronen im Material kann durch eine Exponential-
funktion beschrieben werden mit 1/ A; als Absorptionskoeffizient. Fiir die in dieser Arbeit be-
trachteten Metalle Cu, Fe und Mn liegen die Austrittstiefen fiir die MNN-Augerenergien im
Bereich von 4-5 A und fiir die hoherenergetischen Linien liegt A; zwischen 10 A und 15 A.
Demzufolge ist die Erstellung eines lagenaufgeldsten chemischen Tiefenprofils der heteroepi-
taktischen Schichten allein auf der Basis elektroneninduzierter Augersignale nicht realisierbar.

Streifend einfallende 25 keV-Protonen erreichen bei planarer Oberflichengitterfiihrung einen
minimalen Abstand zur obersten Atomlage von z,;=0.5 A, dieser liegt im Bereich des Bohr-
schen adiabatischen Abstandes fiir core-hole Anregung der Cu M, 3-Schale dug=0.5 A, was die
Erzeugung von M,3VV Augerelektronen durch spekular reflektierte Protonen ermdoglicht
[PL93]. Die Anregungstiefe A solcher protoneninduzierter Augerprozesse kann in Abhéngigkeit
von der gewdhlten Streugeometrie unterhalb des vertikalen interatomaren Abstandes liegen, so
dass die Analyse dieser Augerlinien unmittelbaren Aufschluss iiber die chemische Zusammen-
setzung der obersten atomaren Lage gibt. Unter Ausnutzung dieser verschiedenen Informations-
tiefen der elektroneninduzierten MVV- und LVV- sowie der protoneninduzierten MVV-
Augerintensititen kann fiir die einzelnen heteroepitaktischen Systeme, d.h. Fe,Mn auf Cu(001),

ein lagenweise aufgeldstes Konzentrationsprofil erstellt werden.
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2.4  Magneto-Optischer Kerr-Effekt (MOKE)

Die langreichweitige  magnetische Ordnung der priparierten ultradiinnen  3d-
Ubergangsmetallfilme auf Cu(001) wurde sowohl iiber den Einfang polarisierter Elektronen bei

der streifenden He-Streuung als auch iiber den Magnetooptischen Kerr-Effekt untersucht. Als

) b) c)
N\ N\ N\
W A VM
mi M

Abb. 2.5: Schematische Darstellung der drei Kerr-Geometrien: a) polarer - b) longitudinaler- und c) transversaler
Kerr-Effekt

a

Kerr-Effekt wird die Drehung der Polarisationsebene eines Lichtstrahls bei der Reflexion an
einer magnetisierten Metalloberfliche bezeichnet. Beim Magnetooptischen Kerr-Effekt wird je
nach Richtung des Magnetfeldes zur Einfallsebene des Lichtes zwischen polarem, longitudina-
lem und transversalem Kerr-Effekt unterschieden (Abb. 2.5). Bei der Ausgangspolarisation des
Lichtes wird weiterhin zwischen s- und p-Polarisation, also Linearpolarisation senkrecht bzw.
parallel zur Einfallsebene, unterschieden. Nach der Reflexion an der Probe ist das Licht im All-
gemeinen elliptisch polarisiert, wobei die groe Halbachse der Polarisationsellipse um den
Winkel Ok (Kerr-Drehung) gegeniiber der linearen Ausgangspolarisation gedreht ist (Abb. 2.6).
Als komplexer Kerr-Winkel wird

P =0y +iyy (2.4)
mit der Elliptizitét des reflektierten Lichtes:
Vi = arctan(b/ a) (2.5)

definiert.
Die physikalische Grundlage aller magnetooptischen Effekte ist eine Magnetisierungsabhingig-

keit des Dielektrizititstensors:

10, -0,
=g -i0. 1 0, (2.6)
i0, -ig, 1

Im Gegensatz zu optisch isotropen Materialien besitzt der Dielektrizititstensor magnetooptisch

aktiver Materialien oberflichenmagnetisierungsabhidngige Nichtdiagonalelemente. Diese von-
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einander  unabhidngigen = Komponenten des  magnetooptischen  Kopplungsvektors
Q = (Qx,Qy,QZ) hiangen von der Wellenldnge des verwendeten Lichtes, von der Magnetisie-

rung der Oberfldche sowie vom Material selbst ab.

Polarisationsellipse
des reflektierten

.

Polarisation i
des einfallender
Lichts

Abb. 2.6: Polarisationsellipse beim Kerr-Effekt

Der aus dem dielektrischen Tensor abgeleitete Brechungsindex der Oberfldchen unterscheidet
sich dementsprechend fiir den rechts- bzw. linkszirkularen Anteil des eingestrahlten Lichtes

gemal:
1~ -
n, =n, liEQ-ek 2.7

Dabei bezeichnet ny den Brechungsindex des nicht magnetisierten Materials und €, den Ein-

heitsvektor in Richtung der Lichtausbreitung. Basierend auf den Fresnel-Gleichungen ergeben
sich so die Amplitude und Phasenlage des reflektierten Strahls sowie Ausdriicke fiir die Kerr-
Rotation und die Kerr-Elliptizitit.

Eine quantitative Korrelation von Kerr-Drehung und Probenmagnetisierung konnte mit den
gingigen Modellvorstellungen bisher nicht erzielt werden. Trotzdem kdnnen wichtige magneti-
sche Charakterisierungsgrof3en aus MOKE- Hysteresemessungen gewonnen werden.

Wegen der hohen Eindringtiefe des Lichts (~100 A) geben MOKE-Messungen das iiber alle
atomaren Filmlagen gemittelte magnetische Verhalten ultradiinner Schichten wieder. Im Ge-
gensatz dazu kann mit Hilfe des Einfanges polarisierter Elektronen bei der streifenden He-

Streuung der Magnetismus der obersten atomaren Lage untersucht werden.
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2.5  Einfang polarisierter Elektronen (EC)

Bei der Oberflachenstreuung schneller lonen finden in Oberfldchennihe durch Verringerung der
Projektil-Oberflichen-Potentialbarriere elektronische Austauschprozesse statt. Unterschieden
wird hierbei zwischen der resonanten Neutralisation (RN) bzw. Ionisation (RI) als Einelektro-
nenprozess und der Auger-Neutralisation (AN) bzw. Auger-Abregung (AD) als Zweielektro-
nenprozesse. Die resonante Neutralisation (RN) fiihrt zur Besetzung angeregter Terme des Pro-
jektils mit Elektronen des Valenzbandes, wobei im einlaufenden Teil der Projektiltrajektorie das
eingefangene Elektron durch resonante Ionisation wieder an den Festkorper abgegeben wird.
Voraussetzung ist, abgesehen von den Ubergangswahrscheinlichkeiten, eine im Vergleich zur
unmittelbaren Oberflichenwechselwirkungszeit (~fs) hohe Lebensdauer der angeregten Zustan-
de (fiir Hel 1s2s’S-1s3p°P: 89 ns). In unmittelbarer Nihe der Oberfliche existieren wegen des
starken Uberlapps der beteiligten Wellenfunktionen hohe Ion-Metall Ubergangsraten die aber
mit wachsendem Abstand von der Oberfldche, d.h. im Bereich der auslaufenden Trajektorie,
exponentiell abnehmen. Bei geniigend groem Abstand wird der momentane Ladungszustand
des Projektils eingefroren.

Die Helizitdt des bei der energetischen Relaxation eines so formierten angeregten Projektil-

atoms emittierten Photons enthilt sowohl Informationen iiber den wihrend des Streuprozesses

auf das Projektil iibertragenen Bahndrehimpulses L als auch iiber den Spinzustand des einge-
fangenen Elektrons. Die Analyse des Fluoreszenslichtes gestattet Riickschliisse auf die unter-
schiedlichen Zustandsdichten von Majoritéts (spin-up)- und Minoritdtselektronen (spin-down)
und dementsprechend auf die langreichweitige magnetische Ordnung der Metalloberfldche.

Im Ruhesystem des an der Oberfliche gestreuten lons wird die isotrope Impulsverteilung der
besetzten Metallzustdnde (Fermi-Dirac-Verteilung) um die vom Projektil eingebrachte Impuls-
komponente Q verschoben (Doppler-Fermi-Dirac-Verteilung). Diese zusétzliche, antiparallel
zur Strahlrichtung orientierte Impulskomponente der Metallelektronen {ibertrdgt beim Einfang
des Elektrons einen Bahndrehimpuls L. Durch die beim Streuprozess verletzte Zylindersym-
metrie ergibt sich geometrisch eine Vorzugsrichtung fiir die Ausrichtung der Drehimpulsvekto-
ren senkrecht zur Streuebene (Vektorpolarisation) mit der Folge, dass die auf diese Quantisie-
rungsachse (hier z-Achse) bezogenen magnetischen Subzustinde M unterschiedlichen Uber-
lapp mit besetzten Metallzustdnden ( Fermikugel ) und demzufolge nach dem Einfang anisotro-
pe Besetzungszahlen aufweisen: o, , #o0, , . Wenn die Oberfliche zusitzlich eine
langreichweitige magnetische Ordnung mit einer Magnetisierungskomponente entlang der

Quantisierungsachse (senkrecht zur Streuebene) aufweist, fiihrt dies zu einer Orientierung der
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Spins <SZ> # 0 fiir Multiplett-Zustidnde S#0. Fiir eine Komponente der Magnetisierung M, >0
ist die Orientierung des Spins <SZ> < 0, wenn vornehmlich Majoritdts-Elektronen eingefangen

werden. Dann ist die Orientierung des Gesamtdrehimpulses <J Z> = <Lz>+ <SZ> (Russel-
Saunders-Kopplung) kleiner als bei einer nichtmagnetischen Oberfldche. Das unter Zerfall der
angeregten Zustdnde mit <LZ> # 0 parallel zur Quantisierungsachse ausgestrahlte Fluoreszens-

licht ist entsprechend zirkular polarisiert. Der Grad der Zirkularpolarisation wird durch den ex-
perimentell zugédnglichen reduzierten Stokes-Parameter S/I beschrieben:
S _byP +by Py _ ](a‘)—](a+) (2.9)
[ 1+b,PP,  Ilo)+1I(c")
und ist sowohl von der Bahn- (P, = <LZ > /L) als auch von der Spinpolarisation ( P, = <SZ > / S)

abhingig. Die Koeffizienten b; sind fiir den atomaren Ubergang spezifisch und kdnnen fiir ver-
schiedene Multipletts unterschiedlicher Projektile aus [WI92] entnommen werden. Fiir den in
dieser Arbeit genutzten Ubergang Hel 2s’S-3p’P gilt bjg=b;=-0.750 und b;;=0.167. Da bei
Umkehrung der Magnetisierung das Vorzeichen von Pg invertiert, ohne Py zu beeinflussen,

kann in einer zweiten Polarisationsmessung

Ez by P, — by, P (2.10)
I 1-b,PP,
ermittelt werden. Die Gleichungen (2.9) und (2.10) gestatten die Separation der Bahn- und

. —2 2
SS S S
b10b01 +b1177 - {blobm _b11|:1} ][blobm _bll[l} ]

P - 2.11)

s S
byby| —+—
10 11[1 Ij
SS sT ST
_bIObOI +b1177+ {blobm _bll|:1j| ][blobm _bll|:1j| ]

S S
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Durch Anderung des Detektionswinkels in Bezug zur angelegten Magnetfeldrichtung kann die

Spinpolarisation:

P - (2.12)

rdumliche Spinorientierung an der Probenoberfliche untersucht werden, d.h. durch die Drehung

andert sich der auf die Detektionsachse projizierte Anteil der Vektorpolarisation. Bisherige
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Abb. 2.7: energetische Verschiebung und Aufspaltung des Hel3°P-Zustandes mit endlicher Parallelgeschwindigkeit
im Abstand z; vor einer Fe(110)- bzw. Fe(100)-Oberfliche (Spin: — up, -- down), aus [IG01]

Fluoreszenslichtanalysen (z.B.: [LO97], [PI98], [NS91]) an magnetisierten Oberfldchen bestéti-
gen die Korrelation zwischen beobachteter Spinpolarisation Ps und dem Spin-Anteil der Mag-
netisierung My an der Oberflache. Jedoch zeigen Untersuchungen zur Abhingigkeit der Spinpo-
larisation von der Projektilgeschwindigkeit [LO97] die Grenzen einer einfachen mathemati-
schen Behandlung des Einfangprozesses auf. Fiir eine quantitativere Beschreibung muss insbe-
sondere die reale Bandstruktur der Metalloberfldchen mit berticksichtigt werden. Abb. 2.7 ver-
deutlicht anhand der unterschiedlichen spinabhéngigen Bandstrukturen der magnetisierten
Fe(110) bzw. Fe(100)-Oberflache die Parallelgeschwindigkeitsabhéingigkeit des resonanten
Einfangs in den energetisch verschobenen und verbreiterten Hel3’P-Zustand. Erst bei Parallel-
geschwindigkeiten ab 0.5 a. u. ist nahezu die gesamte besetzte Zustandsdichte der Oberfliche in
Resonanz mit dem atomaren Zustand. Aus diesem Grund wurden alle hier vorgestellten Mes-
sungen zum Einfang polarisierter Elektronen bei identischen geometrischen Streubedingungen

und einer Primérgeschwindigkeit der He- Projektile von v¢=0.50 a. u. durchgefiihrt.
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3 Experiment

Die hier vorgestellten Messungen wurden in einer speziell fiir oberflichenanalytische Untersu-
chungen mittels streifender lonenstreuung konzipierten UHV-Streukammer mit Anschluss an
einen 30 kV Kleinbeschleuniger durchgefiihrt. Sowohl die vor jeder Messung erforderliche
Substratpréparation, d.h. Abtragung restgaskontaminierter Adsorbatlagen durch streifenden
Ar’-Beschuss (Sputtern) und thermisches Ausheilen der Substratoberfliche, als auch die
Wachstums- und oberfldchenanalytischen Messungen (IS, IST, LEED, AES, EC, MOKE) wer-
den in dieser Streukammer durchgefiihrt. In den nédchsten Abschnitten wird auf die experimen-

telle Realisierung der in Kapitel 2 vorgestellten Untersuchungsmethoden eingegangen.

3.1  Kleinbeschleuniger und Streukammer

Die zur Substratpraparation und fiir die Messungen erforderlichen Ionenstrahlen werden iiber
einen 30 kV-Kleinbeschleuniger erzeugt. Dieser besteht im Wesentlichen aus einer Kaltkatho-
denionenquelle (Danfysik, SO66), einem 90°-Umlenkmagneten zur Massenseparation, einer
Ionenlinse und zwei elektrischen Quadrupolen zur Fokussierung und zwei Plattenkondensatoren
zur horizontalen Ausrichtung des Ionenstrahles. Sowohl der Quell- als auch der Separations-
und Fokussierungsbereich des Beschleunigers werden durch insgesamt drei Turbomolekular-
pumpen auf unter 1-10°° mbar evakuiert. Der entlang dieser Strecke durch Restgaswechselwir-
kung neutralisierte Strahlanteil (ca. 1%o der geladenen Strahlintensitét) kann durch dosierten
Gaseinlass, d.h. durch Erhdhung des jeweiligen Partialdrucks (hier pye~1-10" mbar), auf ca. 4 %
erhoht werden, so dass neutrale Strahlen (einige 10 nA/mm?) zur Verfligung gestellt werden
konnen. Durch einen in der zweiten Druckstufe der Streukammer positionierten Plattenkonden-
sator kann der neutralisierte lonenstrahlanteil separiert werden. Insbesondere magnetische
Hysteresemessungen mittels Elektroneneinfang erfordern, wegen der senkrecht zur Streuebene
orientierten statischen Magnetisierungsfelder (bis zu 200 Oe), den Einsatz von He-
Atomstrahlen. Die UHV-Streukammer ist iiber zwei differentielle Druckstufen, die jeweils mit
einer magnetgelagerten Turbopumpe TP340M der Fa. Leybold bestiickt sind, mit dem Kleinbe-
schleuniger verbunden. Durch insgesamt drei vor den jeweiligen Druckstufen befindliche Blen-
denpaare, bestehend aus Horizontal- und Vertikalblende mit Spaltbreiten von 0.3 und 1.0 mm,
wird zum einen der Druck von ca. 1-10° mbar im Beschleunigerbereich auf einen Basisdruck

von 5-10"mbar in der Streukammer gesenkt und zum anderen der Ionenstrahl auf den
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Abb. 3.1: Aufbau der Streukammer, rechts (Seitenansicht): Druckstufen mit Turbomolekularpumpen (1) und Blen-
denpaaren (2,9), Normierungscup (3), Prazisionsmanipulatoren Target (4)- bzw. Channeltron (7), Cu(001)-Kristall
(5), Titansublimationspumpe (6), Channeltrondetektor (8), Elektronenkanone (10), Elektronenstrahlverdampfer
(11), Elektronen-Energieanalysator (12), Ablenkplatten (13), Extraktor-Druckrohre (14); links (zentrale Streukam-
mer, Aufsicht): MOKE-Aufbau (15), Magnetisierungsspulen (16), Polarisationsautomat (17), Elektonendetektor
(18), SPA-LEED (19)
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erforderlichen geometrischen Querschnitt begrenzt. Aus dem relativen Abstand der Blenden-
paare von 367 mm und 400 mm ergibt sich bei Benutzung der kleinsten Blenden eine minimale
Strahldivergenz von +0.02°. Fiir die meisten der hier durchgefiihrten Messungen wurden aus
Stabilitits- und Intensitédtsgriinden 1.0 mm-Vertikalblenden und 0.3 mm Horizontalblenden
gewihlt, einhergehend mit einer Verdopplung der horizontalen Strahldivergenz. Um Intensitéts-
schwankungen des lonenstrahls wahrend der Messungen zu korrigieren, kann nach Bedarf ein
in der zweiten Druckstufe installiertes Normierungsgitter (Edelstahl, Transmission ca. 65 %) in
den Strahlengang geschoben werden. Nach dem Durchlaufen der Blendenpaare erreicht der
Ionenstrahl die UHV-Streukammer (Abb.3.1). In der, montiert auf einem Prézisionsmanipulator
(SH2, VG), der Cu(001)-Kristall und die gesamte Oberfldchenanalytik integriert ist.

Der elektrisch isoliert aufgehdngte Cu(001)-Kristall ( & 12mm) kann iiber den Manipulator in
alle Raumrichtungen verschoben, azimutal um 360° gedreht und um maximal 90° polar gekippt
werden. Die Ausstattung des Manipulators umfasst sowohl eine ElektronenstoBBheizung als auch
eine Stickstoftkiihlung (EBHC, VG), so dass Substrattemperaturen im Bereich von 130 K bis
770 K zugénglich sind. Die Oberflache des Cu-Targets wird mit Hilfe eines in den Strahlengang
eingeblendeten Justagelasers so positioniert, dass sie zum einen innerhalb der zentralen Strah-
lenkegel der insgesamt vier Elektronenstrahlverdampfer (EFM3T, EFM3, Omicron) und in den
Detektionsachsen des Elektronenspektrometers (CLAM2, VG) und des Elektronendetektors
liegt und zum anderen vom Elektronenstrahl einer im Polarwinkel von 33° ausgerichteten Elek-
tronenkanone (LEG32, VG) zentral getroffen wird. In zentraler Streuposition kénnen iiber die
Neigung des Targets polare Einfallswinkel von bis zu 2.3° realisiert werden. Die bei Betrieb der
Filamente auftretenden Lichtkegel wurden zur Ausrichtung der Elektronenstrahlverdampfer
mittels Accu-Port-Flansch (VF175-2, Huntington) genutzt. Die Justage der Elektronenkanone
erfolgt iiber eine in die Streuposition geschobene Isolatorperle des Targethalters. Uber das am
Isolator erzeugte Fluoreszenslicht kann die Position und die Kollimierung des Elektronenstrahls
(& 2 mm) optimiert werden. Im hinteren Teil der Streukammer befindet sich, ebenfalls auf ei-
nen Prizisionsmanipulator montiert, ein vertikal verfahrbares, abgeschirmtes Channeltron
(X919BL, Fa. Philips) zur Detektion gestreuter lonen. Eine Lochblende (& 0.5 mm) vor dem
Channeltron ermoglicht die Aufnahme polarer Winkelverteilung gestreuter Projektile mit einer
Winkelauflosung von £0.02°.

Befindet sich das Target in Position, kann iiber ein Quarzfenster senkrecht zur Streuebene mit
Hilfe eines schwenkbaren Polarisationsautomaten mit integriertem Photomultiplier (siche Ab-

schnitt 3.3) das in einen Raumwinkel von ~n ausgesandte Fluoreszenslicht analysiert werden.
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Zwei unter einem azimutalen Winkel von ca. 30° zur Strahlachse ausgerichtete Fenster ermdg-
lichen nach dem polaren Kippen des Targets um 90° ex-situ MOKE—Untersuchungen.
Weiterhin kdnnen durch Schwenken des Targets vor die Elektronenoptik des SPA-LEED-
Systems (950127/23, Omicron) ex-situ LEED-Untersuchungen durchgefiihrt werden.

Senkrecht zur Streuebene kann in einem Bereich von ca. & 60 mm um die zentrale Streupositi-
on ein konstantes, homogenes Magnetfeld erzeugt werden. Dabei liegt das Target in der Mitte
der Zylinderachse einer quasi Helmholzanordnung, wobei die Feldspulen auflerhalb der Target-
kammer installiert sind (weiteres siche Kap.3.3).

Zur Kompensation des Erdmagnetfeldes ist die gesamte Streukammer von drei Helmholz-
Spulenpaaren eingefasst, so dass auch Elektronenspektroskopie bei geringen Elektronenener-

gien realisierbar ist.

32 Aufbau und Funktionsweise des Elektronendetektors

Grundlage der in dieser Arbeit vorgestellten Variante der Ionenstrahltriangulation bildet die
Anzahlstatistik der bei der Streuung einzelner Projektile emittierten Elektronen. Zur Messung
einer solchen Emissionsstatistik, d.h. der Anzahl der je Streuereignis ausgelosten Elektronen,
dient ein speziell flir die Streukammer konzipierter Elektronendetektor (siche Abb. 3.2 links).
Die Eintrittsoffnung des zylinderformigen Detektors (& 100 mm) ist mit einem isoliert aufge-
hingten, hochtransparenten Metallnetz bespannt. Um Feldemissionseffekte innerhalb des De-
tektors zu unterbinden, wurden alle betreffenden Bauteile (Detektorhalterung, Schirmungszy-
linder etc.) mechanisch poliert. Die am Target wiahrend des Streuprozesses emittierten Elektro-
nen werden durch eine am Metallnetz angelegte Absaugspannung (+1.4 kV) in den Detektorzy-
linder tiberfiihrt und treffen, durch eine weitere Potentialdifferenz auf 20 keV beschleunigt, auf
die Sensorfldche eines Halbleiterdetektors (PIPS 55445, aktive Sensorflache:150 mmz, Canber-
ra). Die auftreffenden Elektronen geben ihre kinetische Energie wihrend des Eindringens in die
Sperrschicht des Detektors (Sperrspannung: 60.0 V) durch Erzeugung von Elektron-Loch-Paar-
Kaskaden vollstindig ab, verbunden mit einer Verringerung der angelegten Sperrspannung. Die
Hohe dieses messbaren Spannungspulses ist linear von der in der Sperrschicht deponierte
Elektronenenergie abhéingig. Da die auftreffenden Elektronen die gleiche kinetische Primir-
energie einbringen, korreliert die Signalpulshohe mit der Anzahl gleichzeitig auftreffender
Elektronen. Nach erfolgter Verstarkung wird das Signal auf Erdpotential transformiert, nach-
verstirkt und iiber die Schnittstelle einer Vielkanalkarte (MCA-3/P7882, FAST Comtec) mit
einem PC registriert.

Parallel dazu konnen die Signale {liber Diskriminatoren selektiv ausgewertet werden, d.h., es

kann ein Signalh6henintervall ausgewédhlt und integriert werden. In Kombination mit koinzi-
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denten Ionenflugzeitmessungen wurde dieses Detektionsschema insbesondere zur Untersu-

chung grundlegender elektronischer Emissionsprozesse bei der streifenden Ionenstreuung von
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Abb. 3.2 links: Aufbau des Elektronendetektors: Absaugnetz (1), Schirmungszylinder (2), Sperrschichtdetektor (3),
Halterung (4), Hochspannungsdurchfiihrung (5), Signalausgang (6); rechts: vom Elektronendetektor registrierte
Elektronenanzahlverteilung (Integrationszeit: 60 s) fiir die Streuung von 29 keV H’ auf Cu(001) bei einem polaren
Einfallswinkel von ¢;,= 1.6°, im Mittel werden 6 Elektronen je Streuereignis emittiert

Aumayr et al. [AL90] entwickelt. Da die Probenoberflache fiir die Verdampfer und Detektoren
(CLAM, EC-Polarisationsautomat etc.) frei zuginglich sein muss, wurde hier der Elektronende-
tektor so positioniert, dass die Detektionsachse auf Targethohe, parallel zur Targetoberflidche in
einem Abstand von etwa 100 mm liegt und um 30° zur Streuebene gedreht entgegen der Strahl-
richtung ausgerichtet ist (siche Abb. 3.1). Fiir die optimale Uberfiihrung der in den oberen Halb-
raum emittierten Elektronen wurde sowohl die Probe auf positive Vorspannung gelegt (+11 V)
als auch Magnetfelder senkrecht zur Probenoberfliche und parallel zur Detektionsachse durch
duBere Feldspulen (nicht gezeigt in Abb. 3.1.) erzeugt. Das schwach attraktive Targetpotential
hilt die emittierten Elektronen in Targetnihe, so dass durch die Uberlagerung mit dem angeleg-
ten Absaugfeld mehr austretende Elektronen in Detektorrichtung beschleunigt werden konnen.

Die zusitzlich angelegten Magnetfelder erzeugen eine Prézessionsbewegung der Elektronen
und stabilisieren so die Elektronentrajektorien in Richtung des Absaugfeldes. Innerhalb des
Detektors kann zur Minimierung der Zylinderwandwechselwirkungen und zur Fokussierung
einfallender Elektronen der Schirmungszylinder (Abb. 3.2: Nr.2) auf ein repulsives Potential
gelegt werden. Die Hohe der zusétzlichen Magnetfelder, die Target- wie auch die Zylindervor-

spannung wurden im Vorfeld der Untersuchungen durch Maximierung des Emissionskoeffi-
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zienten 7. festgelegt und fiir alle weiteren Messungen beibehalten. Die durchschnittlichen Zeit-
intervalle vom Eintreffen des Projektils bis zur Emission von Elektronen liegen mit 107" s bis
10" s ([HA54], [BA76]) innerhalb des zeitlichen Auflosungsvermogens des Detektors. Um
Signaliiberlagerungen sowie pile-up-Effekte [KN79] zu unterbinden, wurde die Strahlintensitét
und die Gesamtzihlrate oberhalb des Einelektronenrauschens auf ca. 1.5-10* cts/s reduziert.
Einer solchen Zihlrate entsprechen Ionenstrome im Bereich von sub fA. Abb. 3.2 rechts zeigt
eine fiir diese Detektionsanordnung typische Elektronenanzahlverteilung fiir die Streuung von
29 keV H” auf Cu(001) bei einem Einfallwinkel von ¢i,=1.6°. Die fiir die kinetische Emissions-
statistik charakteristische Poissonverteilung der Elektronenanzahlen setzt sich aus dquidistanten
GauBpeaks zusammen, die jeweils den entsprechenden Emissionsanzahlen zuzuordnen sind.
Die Halbwertsbreite dieser GauBlverteilungen wird maB3geblich durch den Anteil der vom Halb-
leiterdetektor zuriickgestreuten Elektronen (ca. 15 %) bestimmt, wohingegen der Abstand der
Maxima zueinander durch die angelegte Beschleunigungsspannung vorgegeben wird. Da fiir die
in Kapitel 6 vorgestellte Messmethode der lonenstrahltriangulation nur die Gesamtemission,
weniger aber die genaue Auflosung der Emissionsanzahlen, von Interesse ist und bei Beschleu-
nigungsspannungen von 25 kV zunehmend Feldemissionseffekte zu beobachten waren, wurde

fiir alle hier vorgestellten Messungen eine Beschleunigungsspannung von 20 kV gewdéhlt.

3.3  Probenmagnetisierung und magnetische Messungen

Das von angeregten He-Projektilen ausgesandte Fluoreszenslicht wird mit einem schwenkbaren,
auflerhalb der UHV-Kammer befindlichen optischen Detektor analysiert. Ein Teil des senkrecht
zur Streuebene abgestrahlten Lichts tritt durch ein seitlich zur Strahlachse angebrachtes Quarz-
fenster in den Detektor, wobei die gesamte Messanordnung gegen Streulicht von auflen abge-
schirmt ist. Abb. 3.3 zeigt eine Skizze des fiir die Polarisationsanalyse des Fluoreszenslichtes
innerhalb des Detektors genutzten Aufbaus. Der vollstindige Satz der reduzierten Stokes-
Parameter, bestehend aus S/I (Zirkularpolarisation), M/I (Linearpolarisation parallel zur Strahl-
achse, a=0°) und C/I (Linearpolarisation unter a=45° zur Strahlachse), ldsst sich unter Drehung
einer A/4-Verzdgerungsplatte vor einem fixierten Linearpolarisator bestimmen [CG71]. Das aus
der Detektionszone (& ca. 6 cm) einfallende Fluoreszenslicht wird {iber eine Linse (100 mm,
=200 mm) 1:1 auf die Kathode eines auf 250 K gekiihlten Photomultipliers (9635B, Dorr KG:
Photokathode: & 45 mm, Quanteneffizienz bei A=390 nm: ca. 26.5%) abgebildet. Dabei durch-
lauft das Licht eine rotierbare A/4-Platte (Fa. Halbo Optics, Transmission: 85%), einendichroiti-
schen Linearpolarisator (Fa. Melles Griot, Transmission: 46%) und letztlich einen Interferenz-
filter (Fa. L.O.T.-Oriel GmbH: A=391.9 nm, Bandbreite: 9.7 nm, Transmission: 35 %). Durch

Rotation der A/4-Platte in Aa=22.5°-Schritten ldsst sich der vollstindige Satz
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Abb. 3.3: prinzipieller Aufbau des Polarisationsautomaten: Eingangslinse, A/4-Verzogerungsplatte, Linearpolarisa-
tor (LP), Schmalbandfilter (F), und Photomultiplier (PMT), die A/4-Verzdgerungsplatte kann iiber einen Schrittmo-
tor rotiert werden, aus [IGO1]

der reduzierten Stokes-Parameter bestimmen. Der Grad der Zirkularpolarisation ist iiber die
Messung der Intensititen bei Rotationswinkeln a=0° und a=90° zur Strahlachse zugénglich:
S _ 1(90°)-1(0°) G
I 1(90°)+1(0°)
Wegen des eingeschriankten Detektionsraumwinkels und der Quanteneffizienz des Polari-
sationsautomaten sind fiir notwendige Zéhlraten von 800 bis 1500 cnts/s typischerweise 25 keV
He"°-Strahlstromdichten von 30 nA/mm? erforderlich. Unter Berticksichtigung des streifenden
Einfalles des Ionenstrahles (¢i, =1.6°) ergibt sich eine auf die Probenoberfliche projizierte
Strahlstromdichte von ca. 0.4 nA/mm’. Die Dunkelzihlrate des Photomultipliers konnte nach
mehrtdgiger Einkiihlzeit bei kontinuierlich angelegter Betriebsspannung von 1.2 kV von an-
fanglichen 200450 cnts/s auf 60+20 cnts/s reduziert werden. Fiir die Bestimmung der Zirkular-
polarisation werden bei einer Integrationszeit von 1=1s hintereinander jeweils 11 Messpaare mit
[(0°) und 1(90°) registriert.
Die von einem Stellmotor angetriebene Verzdgerungsplatte wird dabei um jeweils 90° in Uhr-
zeigerrichtung gedreht. EinschlieBlich der dabei entstehenden Totzeiten liegt die erforderliche
Gesamtdauer einer Messung der Zirkularpolarisation bei ca. 40 s. Abb. 3.4 links zeigt zwei ty-
pische Polarisationsmessungen an einem restmagnetisierten 5 ML (Monolagen) Co-Film nach
kurzzeitigem Anlegen von +100 Oe (¢) bzw. -100 Oe (¢). Aus der Differenz der beiden resul-
tierenden S/I-Werte kann die Spinpolarisation nach GI. 2.12 berechnet werden.
Die Aufnahme von EC-Hysteresekurven erfordert die Bestimmung von S/I bei schrittweiser
Anderung eines instantan angelegten in-plane Magnetisierungsfeldes. Diese Messungen miissen

wegen der bei geladenen He-Strahlen auftretenden magnetfeldbedingten Anderungen der Streu
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Abb. 3.4 links: (a) Elektroneneinfang-Messung an 5 ML Co/Cu(001) nach kurzzeitigem Anlegen eines Magnetisie-
rungsfeldes von +100 Oe und (b) nach dem Ummagnetisieren mit -100 Oe, beide Messungen wurden in Remanenz,
d.h. nach Abschalten der jeweiligen Magnetisierungsfelder durchgefiihrt; rechts: a) MOKE-Messung an 5 ML
Co/Cu(001) nach kurzzeitigem Anlegen eines Magnetisierungsfeldes von +100 Oe und b) nach dem Ummagneti-
sieren mit -100 Oe, beide Messungen wurden in Remanenz, d.h. nach Abschalten der jeweiligen Magnetisierungs-
felder durchgefiihrt

geometrie mit neutralen Strahlen durchgefiihrt werden. Um die statistisch erforderlichen Zéahlra-
ten von 1000 cnts/s zu erzielen, wurde zum einen das vor der ersten Druckstufe liegende Be-
schleunigersegment mit He-Gas geflutet (pgy=1-10" mbar auf pyy=2:10" mbar) und zum ande-
ren der Strahlquerschnitt erhoht (horizontal: ca.5 mm, vertikal: 1 mm). Der fiir die Neutralisie-
rung des geladenen Strahls notwendige He-Gaseinlass hat in der Streukammer einen Druckan-
stieg auf bis zu puryv= 2-10” mbar zur Folge, wobei dieser, wie Restgasanalysen zeigen, aus-
schlieBlich dem erh6hten He-Partialdruck zuzuschreiben ist. Die Aufnahme von Streuverteilun-
gen sowie Struktur-, Auger- und EC-Untersuchungen vor, wihrend und nach einem solchen
He-Partialdruckanstieg zeigen keine Anderungen der strukturellen, chemischen oder magneti-
schen Eigenschaften der untersuchten Oberfléchen.

Insbesondere ist die aus der EC-Hysteresekurve zu entnehmende remanente Spinpolarisation im
Rahmen der Messunsicherheiten identisch mit He'-Messungen bei kleinerem Strahlquerschnitt
und Streukammer-Basisdriicken im Bereich von pypyv= 5-10""" mbar. Fiir die Aufnahme einer
EC-Hysteresekurve sind durchschnittlich 20-30 Messpunkte erforderlich, verbunden mit einer
Messzeit von ca. 10 bis 15 min. Zwischen den einzelnen Messpunkten der Hysteresekurve wird
der Strahl durch einen mechanischen Shutter ausgeblendet. Zusdtzlich zu den magnetischen
Messungen mittels Elektroneneinfang kann die Probe durch polares Kippen um ca. 90° in die
optischen Achsen einer longitiudinalen MOKE-Anordnung iiberfiihrt werden. Dabei muss das
Target um 5.0 cm aus der Zylinderachse der Spulenanordnung herausgeschoben werden, was
eine gesonderte Eichung der an dieser Position wirkenden magnetischen Feldstirken notwendig

macht (siche Abb. 3.5). Der von einem He-Ne-Laser (Fa. Melles Griot: 15 mW bei
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Abb. 3.5 links: Feldspulenanordnung zur in-plane Magnetisierung der Probenoberfliche, die Spulen befinden sich
auBerhalb der UHV-Kammer: 105 Windungen, 1,,,,=80 A, L=352 mm, R=130 mm, H,,,,=200 Oe; rechts: Strom-
starke-Magnetfeldkennlinie fir die entsprechende Targetstellung: Electron-capture-Position (*), MOKE-Position

(4)

A=632.8nm) ausgehende, zu 95 % linear vorpolarisierte Lichtstrahl trifft nach dem Durchlaufen
eines Nicholschen-Prismen-Polarisators (Polarisationsgrad>99.9%, Melles Griot) und des
Quarz-Streukammerfensters als s-Licht die spiegelreflektierendeOberfliche des Cu(001)-
Kristalls. Der nach der Reflexion kaum aufgestreute Laserstrahl wird durch ein Fenster aus der
Kammer herausgefiihrt, durchlduft den um ca. 90° zur Polarisationsebene verdrehten Analysator
und féllt auf die optisch sensitive Fliche einer Photodiode. Der linear von der einfallenden
Lichtintensitdt abhéngige Diodenstrom wird als Messsignal verwendet. Um Signalanteile der
am Analysator und an der Diode entstehenden Mehrfachreflexionen zu vermeiden, wurden zwei
Lochblenden in die Anordnung integriert. Bei der vor jeder MOKE-Messung durchgefiihrten
Kerr-Hub Optimierung zeigte sich ein weiter, iiber mehrere Winkelgrad ausgedehnter Bereich
eines sich kaum dndernden maximalen Kerr-Hubsignals, was auf eine hohe Elliptizitdt des re-
flektierten Strahles (GI. 2.5) schlieBen ldsst. Die Intensitétsdifferenz, d.h. der Kerr-Hub Signal-
anteil, erreichte im optimalen Fall 1.4 % der auftreffenden Gesamtlichtintensitit. Abb. 3.4
rechts zeigt eine typische MOKE-Messung an einem restmagnetisierten 5 ML (Monolagen) Co-
Film nach kurzzeitigem Anlegen von +100 Oe (¢) bzw. -100 Oe (¢).

Die in-plane Magnetisierung der aufgedampften 3d-Metallfilme erfolgt iiber luftgekiihlte, au-
Berhalb der UHV-Kammer befindliche Feldspulen in quasi Helmholzanordnung (Abb. 3.5
links), in deren Zylinderachse die Streuposition des Targets liegt. Die bei vorgegebenem Spu-
lenstrom innerhalb der Anordnung auftretende Feldstirke wurde im Vorfeld der Untersuchun-
gen, d.h im beliifteten Zustand der Anlage, mit Hilfe einer Forstersonde geeicht (Abb. 3.5
rechts). Es zeigt sich, sowohl in Streu- (EC-Messungen) als auch in MOKE-Messposition, die

fiir eine ideale Helmholzanordnung zu erwartende lineare Abhéngigkeit des Magnetfeldes vom
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Spulenstrom:

n

H[Oe]=9.0-
R[mm]

-1[A4] (3.2)

Wobei n die Anzahl der Windungen (hier: n=105) und R der Spulenradius (hier: R=130 mm)
ist. Die in Abb. 3.5 durch lineares Anpassen fiir die entsprechende Targetposition ermittelte
Eichkonstante Cgc =2.5+£0.1 (Cyoke=2.1£0.1) dient dem direkten Vergleich von EC- und
MOKE-Hysteresemessungen. Die aus Glg. 3.2 folgenden absoluten Werte sind im Vergleich zu
den gemessenen magnetischen Feldstdrken mehr als doppelt so hoch (Faktor: 2.4). In erster
Néherung kann dies auf den fiir eine ideale Helmholzanordnung zu gro3en Feldspulenabstand
(L=340 mm, R/L=2.6) zuriickgefiihrt werden. Fiir beide Messpositionen wird durch die Spulen-
anordnung ein liber den gesamten Oberflichenbereich konstantes in-plane Magnetisierungsfeld

erzeugt.

34  Das SPA-LEED System

Zur Untersuchung ioneninduzierter Elektronenbeugungserscheinungen wurde die Elektronen-
optik eines konventionellen SPA-LEED Systems genutzt. Die Eintrittslinse (& 47 mm) der
LEED-Einheit wurde fiir diese Messungen 15 mm {iber der in Streuposition befindlichen Targe-
toberflache positioniert. Diese Anordnung ermdglicht sowohl einen vom SPA-LEED-Tubus
unbeeinflussten spekularen lonenstreuprozess als auch die fiir solche Untersuchungen notwen-
dige raumwinkel- und energieaufgeloste Abbildung der ioneninduzierten Elektronenemission
(Abb.3.6 unten). In seiner konventionellen Nutzung, insbesondere als Instrument zur quantitati-
ven Spot-Profil-Analyse [SM87], funktioniert das SPA-LEED folgendermallen: Der von einer
in der optischen Achse des Systems liegenden Elektronenkanone ausgehende kollimierte, mo-
noenergetische Elektronenstrahl durchléuft die aus drei mal acht Ablenkplatten bestehende Ok-
topolelektronenoptik, wird {iber eine Austrittslinse nachfokussiert und trifft bei inaktiver Ab-
lenkspannung senkrecht die Probenoberfliche. Die entsprechend der Laue-Bedingungen (GI.
2.2) gebeugten Elektronen werden nach Wiedereintritt in den Detektor mit Hilfe der steuerbaren
Ablenkspannung an den Oktopolplatten iiber die Offnung eines um o=4° neben der optischen
Achse positionierten Channeltrondetektors gefiihrt (Abb. 3.6 oben). Durch einen elektrostati
schen Repeller unmittelbar vor dem Channeltron werden Elektronen mit Energien kleiner als
die eingeschossene Primirenergie zurlickgehalten. Um ein Beugungsbild aufzunehmen, wird

gleichzeitig der Einfalls- und Ausfallswinkel der Elektronen variiert, wobei der Winkel a=4°
zwischen beiden k-Vektoren (lgi,l; ;) Testgelegt ist [SP96]. Aus dieser apparaturbedingten Ab-

hingigkeit resultiert eine flir den konventionellen Gebrauch modifizierte Ewaldkonstruktion
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Abb. 3.6 oben: Aufbau und Funktionsweise der SPA-LEED-Einheit, ndhere Erlauterungen siehe Text, aus [SP96]
unten: schematischer Versuchsaufbau zur Analyse der raumwinkelaufgelosten ioneninduzierten Elektronenemissi-
on mittels SPA-LEED-Elektronenoptik, der maximale geometrische Detektionswinkel betrégt ca. 88°

[HG94]. Im Gegensatz dazu wurde fiir die hier durchgefiihrten Untersuchungen die Elektronen-

emission extern durch streifend einfallende lonen erzeugt, d.h. Igi (Wellenvektor der durch lo-

nensto} angeregten Kristallelektronen) ist im Gegensatz zu k ; (Wellenvektor austretender ge-

beugter Elektronen) nicht von den Eigenschaften des SPA-LEED Systems abhéngig. Wahrend
der

Messungen war die Elektronenkanone der LEED-Einheit grundsétzlich ausgeschaltet. Zur
raumwinkelaufgelosten Abbildung der emittierten Elektronen diente nur der Detektionszweig
des Systems, d.h. Oktopolanordnung, Repeller und Channeltron. Ein unter dem polaren Winkel
Qout zur optischen Achse (k,-Achse) emittiertes Elektron (Energie: E, Impuls: lg) erfahrt beim
Eintritt in die Oktopolanordnung durch die angelegte Ablenkspannung:

dU = /dU? + dU? (3.2)
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deflection angle ¢ (°)
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Abb. 3.7: Abhidngigkeit des polaren Ablenkwinkels ¢ eines Elektrons mit der Energie E von der angelegtem Okto-
polablenkspannung dU

eine zusitzliche Impulskomponente dkj, die zu einer Anderung der Ausbreitungsrichtung des
Elektrons in der ky-k,-Ebene (Scanebene) fiihrt. Zwischen der Anderung der Ablenkspannung
dU und der daraus resultierenden Impulskomponente dk gilt folgender Zusammenhang [SP96]:

dk, = const.- ay (3.3)

JE

Gl. 3.3 ermdglicht wegen dk /k =sin¢g die Berechnung des mit der Richtungsénderung dk

korrespondierenden polaren Ablenkwinkels ¢:
sin ¢ = const.- dFU (3.4)

Unter der Voraussetzung monochromatischer Elektronen kann aus der zweidimensionalen Dar-
stellung der vom Channeltron registrierten Elektronenintensitit bezogen auf die Feldkomponen-
ten der Ablenkeinheit (dUy, dUy) auf die Raumwinkelverteilung (¢,0) emittierter monochroma-
tischer Elektronen geschlossen werden. Aus der experimentell bestimmten Eichkurve ¢(dU)
kann im Rahmen der benétigten Messgenauigkeit eine iiber den gesamten detektierten Winkel-

bereich @uax= £30(£2°) giiltige lineare Korrelation (Abb. 3.7) angenédhert werden.
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Abb. 3.8: SPA-LEED Aufnahmen der He'-induzierten Elektronenemission bei den Schwellenenergien E;=17eV
(links) und E,=23eV (rechts), der Pfeil kennzeichnet die Ionenstrahlrichtung, die Pfeilspitze liegt senkrecht {iber der
Oberflache (Koordinatenursprung), zu beachten ist die angepasste Intensitétsskala

Erst bei Ablenkwinkeln |p|>30° fithren die Kleinwinkelndherung @=sing und Inhomogenitéiten
der Ablenkfelder zu Abweichungen vom linearen Verhalten, wobei sich beide Effekte teilweise
kompensieren. Um bei verschiedenen Elektronenenergien vergleichbare raumwinkelaufgeloste
Emissionsmessungen zu erhalten, muss fiir alle Messungen durch Wahl der maximalen Ablenk-
spannung dUp.x derselbe Ablenkwinkelbereich festgelegt werden. Fiir die hier vorgestellten
Messungen gilt grundsitzlich dUy,.«(V)/E(eV)=£0.75, verbunden mit einem maximalen Ab-
lenkwinkel von ca. £30°. Vor jeder Messreihe wurde die Oberflichennormale (Koordinatenur-
sprung) unter Berlicksichtigung der Channeltronposition (4° zur optischen Achse) und des pola-
ren Einfallswinkels (¢i,=1.6°) mit Hilfe der Elektronenkanone iiber die Position des (0,0)-
Reflexes festgelegt.

Das bei der Ionenstreuung auftretende breite Energiespektrum (3 eV-200 eV) an emittierten
Elektronen macht zur Untersuchung von Beugungsphédnomenen eine Energieselektion im De-
tektionskanal erforderlich. Da das SPA-LEED nur iiber einen energetischen Hochpass in Form
des vor dem Channeltron befindlichen Repellers verfiigt, wurde die Energieaufldsung durch die
Differenz zweier energetisch nahe beieinanderliegender Raumwinkelverteilungen erreicht, d.h.,
es wurden zwei Aufnahmen bei den Schwellenenergien E; und E,=E;+dE durchgefiihrt und
anschlieBend voneinander subtrahiert, so dass die daraus resultierende Raumwinkelverteilung
nur Intensititen von Elektronen mit Energien zwischen E; und E,= E;+dE enthilt. Vorausset-
zung fiir diese Prozedur ist die weiter oben diskutierte Vergleichbarkeit der Raumwinkelvertei-

lung bei unterschiedlichen Energien. In Abb. 3.8 sind exemplarisch die aufgenommenen He"
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Abb. 3.9: Die aus der Subtraktion der SPA-LEED Aufnahmen in Abb. 3.8 erhaltene Raumwinkelverteilung emit-
tierter Elektronen mit Energien von 20+3eV

induzierten Raumwinkelverteilungen emittierter Elektronen oberhalb der Schwellenenergien
E;=20 eV und E,=23 eV dargestellt. Das aus der Subtraktion beider resultierende Ergebnis zeigt
Abb. 3.9. Abhingig von der gewihlten Detektionsenergie (E=15 eV: 60 kcts/s, E=60 eV: 0.5
kcts/s) waren flir energieaufgeloste Verteilungen 15-50 Einzelmessungen bei den entsprechen-
den Schwellenenergien notwendig. Gewéhlt wurde dabei eine Auflosung von 50x50 Messpunk-
ten bei einer jeweiligen Integrationszeit von t=0.05 s. Fiir die Auswertbarkeit der Messungen
mussten Schwankungen des lonenstrahls iiber den gesamten Messzeitraum im Bereich von +3%
liegen. Als Referenz wurde wihrend der SPA-LEED Aufnahmen der unkompensierte Tar-
getstrom als MaB fiir die auftreffende lonenanzahl mitgeschrieben und Aufnahmen mit héheren

Intensititsschwankungen verworfen.
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4 Ioneninduzierte Elektronenbeugung

Bedingt durch die vielfdltigen technischen Anwendungsmdglichkeiten, z.B. in Elektronenver-
fielfachern, in Feld Emissions Displays (FED) [LJO1] und in der Rasterelektronenmikroskopie
(SEM) [CO86], entwickelte sich die Teilchen-induzierte Elektronenemission zu einem weiten
Untersuchungsfeld grundlagenphysikalischer Fragestellungen (z.B.: [RB91], [HR92]). Im Kon-
text dieser Arbeit wird die Elektronenemission bei streifender Ionen-Oberflachenstreuung so-
wohl zur Uberwachung des epitaktischen Filmwachstums (Kapitel 5) als auch zur Struktur- und
chemischen Analyse (Kapitel 6 bzw. 7) heteroepitaktischer Diinnschicht-Metallsysteme ver-
wendet. Eine genaue Kenntnis der zur Elektronenemission fithrenden Prozesse und Faktoren ist
daher fiir die Interpretation der gewonnenen Messdaten wichtig. Aus diesem Grund wurden im
Vorfeld der Diinnschichtuntersuchungen mit dem SPA-LEED energie- und raumwinkelaufge-
16ste Emissionsverteilungen bei der Streuung von 25-29 keV He" und H'-Ionen auf der reinen
Cu(001)-Oberflache analysiert. Der Beitrag dieser Untersuchungen zum Gesamtverstindnis der
ioneninduzierten Elektronenemission besteht im Nachweis und der Quantifizierung kohdrent
emittierter Anteile angeregter Kristallelektronen. Die beobachteten Beugungsintensititen geben
u.a. Aufschluss iiber den ursdchlichen elektronischen Anregungsprozess innerhalb der Oberfla-

che.

4.1  loneninduzierte Elektronenanregung

Bei der Ionenstreuung wird zwischen zwei Arten zur Emission beitragender elektronischer An-
regungsprozesse unterschieden: zum einen die durch die Bewegung des Projektils an der Ober-
flache initiierte kinetische Elektronenanregung und zum anderen die potentielle Elektronenan-
regung, hervorgerufen durch den vom Projektil-lon eingebrachten potentiellen Energiebeitrag.
Fiir die hier verwendeten leichten Projektile (H, He) mit mittleren Primdrenergien von
20-30 keV dominiert die kinetische Elektronenanregung. Dabei flihrt die bindre Wechselwir-
kung des Projektils mit Leitungsbandelektronen des Metallsubstrates zu einer dissipativen Ab-
bremsung des Projektils, verbunden mit der Besetzung angeregter elektronischer Zustdnde. Im

einfachsten Modell hat der harte binire StoB einen Ubergang vom urspriinglichen Impulszu-
stand des Elektrons & (k<kf) zum angeregten Zustand k'=k +q ( k +q [>ks), bei einem Im-
pulsiibertrag ¢ und einer Anregungsenergie in der freien Elektronennidherung [RB91, RAS0]

von:

E, - Eige L (1)

zur Folge (sieche Abb. 4.1 links). Ausgehend von Ausgangszustinden innerhalb der Fermikugel
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Abb. 4.1 links: kinetische Elektronenanregung im Konzept der verschobenen Fermikugeln: Der Impulsiibertrag ¢ R

des Ions auf ein ruhendes Elektron (k=0) betrigt wegen M>>m: G, = 2m,Vv P Die Impulsvektoren der Metall-

elektronen nach dem StoB &' ergeben sich aus der Spiegelung der Anfangsimpulse k an der k,-Achse ( || zur Ober-
flaichennormalen) und Verschiebung um 60. Angeregte Elektronen mit k">2(Ep+W)"? kénnen ins Vakuum emit-

tiert werden, aus [WWO03]. rechts: elektronisches Anregungsspektrum eines Metalls. Die gestreifte Flache kenn-
zeichnet das Kontinuum an Elektron-Loch-Paar Anregungen. Die Graphen zeigen den Energietransfer Er von lonen
mit Primérenergien von 10, 40 und 500 keV und die Plasmondispersion (hw,), aus [WI02]

mit k <k, fiihrt dieser eingebrachte Energiebeitrag zu einem Kontinuum an Elektron-Loch-Paar

Anregungen innerhalb der durch die Energie und Impulserhaltung vorgegebenen Grenzen:
(9/2)(q+2ks) und (q/2)(q-2ks) (schraffierte Fliche in Abb. 4.1 rechts). Der Energietransfer auf

das Elektron nach dem Stof3 mit einem Projektil der Masse M und dem Impuls p = Mv,, be-

tragt:

=2 - =\2 -~ =
ET:p _(p_Q) pP-q (42)

Abb. 4.1 rechts zeigt die lineare Abhéngigkeit des lon-Elektron Energietransfers fiir unter-

schiedliche Projektil-Primérenergien.
Die Reflektion eines Fermielektrons mit dem Impulsvektor k , antiparallel zum Projektilimpuls

p hat nach GI. 4.2 und Abb. 4.1 links den groten Energietransfer zur Folge, verbunden mit

der maximalen elektronischen Anregungsenergie:

max

Fiir 25 keV H'-Projektile auf Cu(001) (Fermienergie: E=7.1 eV) ergeben sich im Rahmen

Bl =m/2:-(2v, +v,)’ (4.3)
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Abb. 4.2: Winkelabhdngige Elektronenanregung durch Binérkollisionen von streifend einfallenden 25 keV H-
Projektilen mit Leitungsbandelektronen fiir Elektronen mit Energien nach der Anregung von 2 eV, 10 eV und 20
eV, eingezeichnet ist auch der Austrittskonus, aus [PU03]

dieses Anregungsmodells maximale Elektronenenergien innerhalb des Kristalls von £ =101

max

eV (fiir He: 40 eV). Aus der fiir ein freies Elektronengas giiltigen Lindhardschen Dielektrizitits-
funktion ¢ (q, ) kann die elektronische Anregungsfunktion Se (Eo, E, cosf) berechnet wer-

den (siche dazu [RB91] bzw. [BS80]). Abb. 4.2 zeigt die aus der Anregungsfunktion (H',
Ei=25 keV) entnommene rdumliche Winkelverteilung ionenstoBangeregter Leitungsband-
elektronen. Mit wachsender Impulskomponente breiten sich die angeregten Elektronenwellen
bevorzugt in Richtung des einfallenden Projektils, d.h. parallel zur Oberflache, aus. Ein

Grossteil dieser Primérelektronen kann wegen des aus der Oberflaichenpotentialbarriere:

Vi=E.+W 4.4)
(Austrittsarbeit flir Cu: W=4.55 eV) resultierenden Austrittskonus [RB91]:

V.
cosa'<cosa, = ,|— (45)

X
(o' ist der Winkel zwischen Oberflichennormalen und Ausbreitungsrichtung der Elektronen-
welle innerhalb des Metalls, E'-Elektronenenergie innerhalb des Metalls) nicht direkt den Kris-
tall verlassen. o, ist dabei der maximale Emissionswinkel, fiir den die Normalenkomponente
des Elektronenimpulses die Uberwindung des Oberfléichenpotentials gestattet. Der austrittsfihi-
ge Anteil primédr angeregter Elektronen entspricht der Schnittfliche von Anregungs- und Aus-
trittkonus in Abb. 4.2. Im Allgemeinen kann aus Emissionsspektren nicht unmittelbar auf den
ursdchlichen Anregungsprozess geschlossen werden, da Primérelektronen wihrend ihres Trans-
portes durch den Kristall weitere Elektron-Elektron-StoBe erleiden, so dass die Emission von
Sekundérelektronenkaskaden dominiert wird. Dies fiihrt in energieaufgeldsten Spektren zu einer
ausgeprigten Peakstruktur bei sehr niedrigen Energien (einige eV), gefolgt von einem monoto-
nen exponentiellen Abklingen zu hoheren Energien. Im Falle der streifenden Streuung hingegen
ist der Transport der Elektronen innerhalb des Kristalls reduziert, so dass winkelaufgeloste E-

lektronenspektren Merkmale der priméren BindrstoBanregung aufweisen [HZ94].
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4.2 Plasmonanregung vs. Beugung von Blochwellen

Zusétzlich zu der im vorigen Abschnitt behandelten ioneninduzierten Elektron-Loch-Paar-
Erzeugung zeigt das Anregungsschema in Abb. 4.1 rechts die fiir ein freies Elektronengas giilti-

ge Plasmon-Dispersionsrelation [RA80]:

(k) ~ (@} +3/5v2k) (4.6)
mit der klassischen Plasmafrequenz @, = 2+/n,e* /g,m, . Die ioneninduzierte Anregung einer

solchen Eigenschwingung ist allerdings nur fiir Plasmonimpulse mit k<k. moglich, da fiir gro-
Bere Impulsiibertrige ein effektiver Zerfall in Elektron-Loch-Paare einsetzt, wobei aus Abb. 4.1

k, ~ @, /v, abgeschitzt werden kann. Dementsprechend sind fiir das Erreichen der notwendi-

gen Plasmonanregungenergien bei kleinen Impulsiibertrdgen hohe kinetische Ion-
Primérenergien erforderlich. Aus dem Vergleich der Plasmonenergie mit der vom Ion transfe-
rierten Energie (Gl. 4.2) folgt eine fiir die Plasmonanregung mindestens erforderliche Ionen-

geschwindigkeit von:

v, =/8/5 v, (4.7)
Fiir Al zum Beispiel muss die Projektilenergie mehr als 30 keV/amu betragen.
Trotz dieser restriktiven theoretischen Voraussetzungen zeigen experimentelle Elektronenspek-
tren weit unterhalb der Ionen-Schwellenenergie (Gl. 4.7) eine erhohte Elektronenemission bei

Elektronen-Energien von (a)P —W), die der Anregung und dem anschlieBenden Zerfall von

Oberflichen- und Volumen-Plasmonen zugeschrieben werden (z.B.: [BD95], [NG98]) (Abb.
4.3 links). Zur Erkldrung dieses Phianomens wurde die durch schnelle Sekundérelektronen initi-
ierte indirekte Plasmonanregung vorgeschlagen [SG00]. Eine weitere mogliche Interpretation
basiert auf einer kristallgitterassistierten lon-Plasmon-Wechselwirkung, wobei von den Kristall-

atomen als dritter Stopartner Impulsanteile {ibernommen werden kénnen [SZ00].

Im Gegensatz zu diesen Erklarungsversuchen weisen in der Folgezeit durchgefiihrte Ver-
gleichsuntersuchungen, insbesondere fiir H'-induzierte Elektronenspektren, deutliche Unter-
schiede in der Ausprdgung der ,,Plasmonschulter zwischen mono- und polykristallinen Al-
Oberflachen auf, d.h. der beim Al(111)-Einkristall beobachtbare ,,Plasmonpeak® konnte fiir die
polykristalline Al-Oberfldche nicht nachgewiesen werden [WEO1]. Daraus folgend wurde eine
zur Plasmonanregung alternative Deutung der niederenergetischen Uberstruktur vorgeschlagen

[NZO1]:
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Abb. 4.3: links: senkrecht zur Oberfliche aufgenommenes Elektronenspektrum fiir die streifende Streuung von 4
keV Protonen auf Al(111), aus [SZ00], rechts: Das quadratische Oberflichengitter des Cu(001)-Kristalls im Real-

raum, eingezeichnet sind die Translationsvektoren C_ii , die Gitterkonstante a,, die Atomreihenabstidnde d;, und d;

sowie die daraus folgenden reziproken Gittervektoren g und g,
10

Ein bestimmter Anteil ionenstolangeregter Elektronen besetzt Bloch-Wellen, d.h. ebene Wel-

lenzusténde, die die zweidimensionalen Periodizititsbedingungen der einkristallinen Oberfldche
erfiillen. Die sich mit Wellenvektoren lgm parallel zu niederindizierten Richtungen ausbreiten-

den ebenen Wellen werden an Einzelatomen der Oberfldche gestreut. Die Streuamplituden einer
solchen Blochwelle weisen feste Phasenbeziechungen auf, so dass im Falle konstruktiver Uber-
lagerung der bei der Streuung entstehenden Partialwellen ioneninduzierte LEED-Phédnomene
(IILEED) auftreten kénnen.

Im Gegensatz zu den theoretischen Konzepten etablierter Beugungserscheinungen wie nieder-
energetische Elektronenbeugung (LEED) oder Photoelektronenbeugung (PED) existieren flir
die durch streifenden Ioneneinfall angeregten Elektronen kaum anwendbare theoretische
Grundlagen.

Im Unterschied zu den monochromatischen Elektronen mit definierter Ausbreitungsrichtung bei
LEED-Experimenten, umfasst der kinetische Anregungsprozess ein Kontinuum an Elektronen-
energien mit weitgehend unbekannter Winkelverteilung. Weiterhin bleiben die genaue Entste-
hungstiefe von Primérelektronen und ihre Lokalisierung in Bezug auf die Gitteratome undefi-
niert. Erste theoretische Abschédtzungen zur Energie und Winkelverteilung von gebeugten Elek-
tronenemissionsanteilen liefert das oben beschriebene Modell von Niehaus et. al. [NZ01]:

Abb. 4.3 rechts zeigt das quadratische Gitter der Cu(001)-Oberfldache (Gitterkonstante: ag=3.61
A) mit den Einheitsvektoren fiir die Translation a, = q, / V2 (1,0) und a, =aq, / V2 (0,1) und

die sich aus dem Abstand der atomaren Ketten d,, :|51|:2.553A bzw.
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d, = |Ez1 | / V2 =1.805A entlang der (1,0) bzw. (1,1)-Oberflachenrichtung ergebenden rezipro-

ken Gittervektoren g,, und g,,, mit:

\gy\ =g, =2x/d; ijeN (4.8)
Der Spezialfall einer sich in der Kristalloberfliche mit k, = éij ausbreitenden Blochwelle
weist flir alle Oberflaichenatome dieselbe (oder um 2 1t verschobene) Phase der Streuamplituden
auf, verbunden mit einer konstruktiven Interferenz der Streuwellen senkrecht zur Oberflache.
Die Phasen der Streuamplituden einer sich mit dem Wellenvektor lgin in (i,j)-Richtung ausbrei-

tenden Blochwelle berechnen sich aus (ohne Berticksichtigung des Oberfldchenpotentials):

kin

kpu|cos(@,,) (4.9)

én = ndlj

—ndl.j

out
wobel lgo’m der Wellenvektor einer sich zur Blochwelle unter dem polaren Detektionswinkel

@. ., ausbreitenden ebenen Welle ist. Der Betrag dieses Wellenvektors konnte sich von dem des

Blochwellenvektors unterscheiden, so dass gilt ‘l;in‘ = lg(:m +0 . Der Index n in Gl. 4.9 kenn-

zeichnet die von der Blochwelle tiberstrichene Anzahl paralleler Atomketten mit dem Abstand
d;. Der plausiblen Annahme, dass eine Ddmpfung der Blochwellenamplitude durch die Streu-
ung an den Oberfldchenatomen der Ketten auftritt, wird durch einen imagindren Wellenvektor-
k,

m

anteil y als Ddmpfungskonstante Rechnung getragen: -(1 +1i 7). Fiir die aus der Uberlage-

rung der von den Atomketten n ausgehenden Partialwellen resultierende Elektronenintensitét
folgt:

2
[(k;ut s (Drlut > 59 ?/) = z eXp{_ l ’ (ndijk(:ut COS(¢;W )_ ndl] (kz:ut + 5)(1 + l]/)»( (410)

n=0

In Gleichung 4.10 kann die Summe ausgefiihrt werden, so dass gilt:

1+ expl-2d, 7k, +0))~2expl-d, k., +5))]
@.11)
: cos(dl.j (k! +8)—d k., cos(p., ))

out ij " out

I(k(’)ut’¢:mt’5’]/):{

Beim Austritt der gebeugten Elektronen ins Vakuum muss die Uberwindung der Oberfléichen-

potentialbarriere (siehe GI. 4.4) mitberiicksichtigt werden. Dabei gilt Impulserhaltung fiir die

zur Oberfliche parallele Komponente von &/, dh. k!, -cos(¢, )=k, -cos(p,,) mit

out >

kl, = J2(E w +Vy) und k,, =+2E,, (gestrichene GroBen gelten innerhalb des Kristalls).
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Damit ergibt sich fiir die durch Blochwellenbeugung ins Vakuum emittierte Elektronenintensi-

tat:

S\E o> P
I(Edetﬁwoutﬁg’y):{ ( N ¢ t) (412)

1+ exp(—2xy) - 2exp(— x7)- COS(K' —d;\2E,, cos(g,,, ))}

Wobel x =d i (1/2i E.. +V, i+ ) ) und der Vorfaktor S(Eget,(out) der spektralen Intensitatsvertei-

lung derjenigen Elektronen entspricht, die Blochwellenzustéinde in (i,j)-Richtung besetzen. Es
sei darauf hingewiesen dass Gl. 4.12 einer semiempirischen Abschidtzung der unter den Modell-

annahmen entstehenden gebeugten Elektronenintensitdt entspricht, wobei hier restriktiv die De-
tektionsebene von lgm und der Oberflachennormalen aufgespannt wird (eindimensionaler Fall).

Trotz dieser Einschrinkungen kann GI. 4.12 sowohl zur Verifikation der Energieabhéngigkeit
mdglicher ioneninduzierter Beugungsreflexe als auch zu ersten quantitativen Einblicken in den
zugrunde liegenden Anregungsprozess genutzt werden (Abschitzung der Parameter y und 5).

Hinsichtlich konventioneller LEED-Experimente ist ein Nachweis von Beugungsspots in der
Winkelverteilung emittierter Elektronen und deren Abhéngigkeit vom zweidimensionalen rezi-
proken Gitter der Kristalloberfliche ein eindeutiger Beweis fiir die Existenz ioneninduzierter

LEED-Phinomene.

35



Kapitel 4

4.3  Nachweis von Beugungsreflexen

Zur Verifizierung der Beugungshypothese wurden mit Hilfe der Elektronenoptik einer konven-
tionellen SPA-LEED Einheit bei verschiedenen Energien raumwinkelaufgeldste zweidimensio-
nale Elektronenverteilungen aufgenommen. Angeregt werden die Elektronen je nach detektier-

ter Energie von 25-29 keV He bzw. H-Projektilen, die unter einem polaren Einfallswinkel von

2568

3210

Abb. 4.4: Raumwinkelverteilung emittierter Elektronen mit Energien im Bereich von 17 bis 23 eV einer unpripa-
rierten, polykristallinen Eisenoberflidche (Targethalter), eingezeichnet ist die Richtung der einfallenden Ionen und
das polare Koordinatensystem (¢ ist der polare- und 6 der azimutale Emissionswinkel)

in=1.6° zur Oberfliache gestreut werden. Eine Beschreibung des Messablaufes ist Kapitel 3.4 zu
entnehmen. Zur Abschitzung mdglicher, insbesondere in den Randbereichen der Detektion
auftretender apparaturbedingter Abbildungsfehler (Astigmatismus und Regenbogeneffekte)
wurden Emissionsmessungen an einer polykristallinen Fe-Oberfliche des Targethalters durch-
geflihrt. Dazu wurde das Target lateral aus der Streugeometrie herausgeschoben, so dass der
Ionenstrahl unter einem vergleichbaren Einfallswinkel auf die mechanisch polierte Oberfldche
des Targethalters trifft. Abb. 4.4 zeigt exemplarisch eine unter diesen Umstinden gemessene
Raumwinkelverteilung emittierter Elektronen im Energiebereich von 17 eV bis 23 eV (kurz:
20+3 eV). Im Vergleich zu den Rohdaten in Abb. 3.9 wurde hier nach der Messung sowohl eine
zweidimensionale Intensitétsglittung (5-Punkt-Mittelwertglittung) als auch eine Verringerung
der Graustufen durchgefiihrt (siehe Legende). Weiterhin sind zur Orientierung die Richtung des
einfallenden Ionenstrahls und das polare Koordinatensystem eingezeichnet. Der von der Spitze
des eingezeichneten Pfeils markierte Ursprung des Koordinatengitters entspricht der Oberfli-
chennormalen (¢=0°), der radiale Abstand vom Ursprung skaliert mit dem polaren Emissions-

winkel (o) (siche dazu Erlduterungen zu Abb. 3.7). Der azimutale Winkel 0 bezieht sich rechts
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Abb. 4.5: Raumwinkelverteilungen emittierter Elektronen mit Energien von 20+3 eV (oben) und 3043 eV (unten)
einer Cu(001) Oberfliche. Die Einfallsrichtung des 25 keV-He'-lonenstrahls (Pfeil) verliuft parallel zur [10]-
Oberflachengitterrichtung.

drehend auf die Richtung des einfallenden lonenstrahls (6=0°). Zu erkennen ist eine erwar-
tungsgemil gleichmédfige Ausleuchtung des gesamten Detektionsgebietes. Die Rauigkeit der
unpriaparierten Oberfliche (~um) fiihrt zur erhohten Aufstreuung der Ionen, verbunden mit ei-
ner nahezu isotropen Abstrahlung von Elektronen in den oberen Halbraum. Eine mit apparatur-
bedingten Fokussierungs- oder Regenbogeneffekten einhergehende Intensitétsiiberh6hung in-
nerhalb des detektierten Winkelbereiches konnte nicht festgestellt werden.

Im Falle der einkristallinen Cu(001)-Oberflache sind die Impulse angeregter Primérelektronen
k,,, insbesondere bei hoheren Energien, bevorzugt in Richtung des einfallenden Ionenstrahls
orientiert (siche Abb. 4.2, auch [HZ94]), so dass fiir eine effektive Besetzung von Blochwellen-
zustinden ein parallel zu einer niederindizierten Oberfldchengitterrichtung ([10], [11] oder [21])
einfallender Ionenstrahl gewéhlt wurde. Abb. 4.5 zeigt die, bei der Streuung parallel zur [10]-
Oberflachengitterrichtung (hier: Strahlrichtung || [10]) auftretende, raumwinkelaufgeldste Emis-
sionsverteilung von Elektronen mit Energien von (20+ 3) eV und (30+£3) eV. Entsprechend den
Ausfiihrungen zur Elektronenanregung werden in Strahlrichtung zunehmende Elektroneninten-
sitditen gemessen. Allerdings zeigen sich in Abb. 4.5 im Unterschied zur isotropen Winkelver-
teilung an der polykristallinen Oberfliche (Abb. 4.4) Spot-dhnliche Intensititsiiberhohungen in
der Streuebene (6=0°) und symmetrisch zu beiden Seiten der Strahlrichtung.

Das Verhiltnis von Spot (Is)- zu Untergrundintensitit (Iy) liegt je nach detektierter Elektronen-

energiec im Bereich von Ig/Iy=1.2 bis 1.4. Eine sich in der Streuebene, entlang der [10]-
Oberflichengitterrichtung, ausbreitende Blochwelle mit k, = G,, =1.302a.u. fiihrt in Uberein-

stimmung mit Gl. 4.12 zum senkrechten Austritt der gebeugten Welle, die nach Uberwindung
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Abb. 4.6 links: Vergleich der theoretischen Abhéngigkeit des polaren Emissionswinkels von der detektierten Elekt-
ronenenergie nach Gl. 4.12 (-) mit den exp. beobachteten Spotpositionen (zentraler Spot in Abb. 4.5) (), die Aus-
breitungsrichtung der angeregten Blochwellen verlaufen entlang der [10]-Oberfléchengitterrichtung, d.h. parallel
zum einfallenden 25 keV He'-Strahl; rechts: wie Abb. 4.5 links, aber Strahleinfallsrichtung parallel zur [11]-
Oberflachengitterrichtung

des Oberflachenpotentials (Vo=12 eV [CS99]) und unter der Annahme, dass keine weiteren
energetischen Verlustprozesse eintreten (d.h. =0 + 0.1a.u. in Gl. 4.12), bei einer Elektronen-
energie von Eg=11.1 eV zu beobachten sein sollte. LEED-Spot-dhnliche Intensititen entlang
der [10]-Strahlrichtung wie in Abb. 4.5 gezeigt, werden allerdings erst bei hoheren Energien,
d.h. ab 15 eV beobachtet. Eine Diskussion fiir den Spezialfall der senkrechten Beugung entlang
der [10]-Gitterrichtung ist Teil des nachfolgenden Unterkapitels. GroBere Blochwellenvektoren

.
kin

> ‘Gm‘ fithren entsprechend Gl. 4.12 zu gréBeren polaren Emissionswinkeln der gebeugten

Intensitdt, d.h. die Beugungsspots verschieben sich in Richtung der angeregten Primérwelle.
Abb. 4.6 links zeigt die aus GI. 4.12 berechnete Anderung des polaren Detektionswinkels ¢ in
Abhingigkeit von der Elektronenenergie. Eine vergleichbare energieabhingige Zunahme von ¢
in Richtung des anregenden lonenstrahls wird auch experimentell beobachtet. Der zentrale in
der Streuebene liegende Spot in Abb. 4.5 links verschiebt sich mit zunehmender Detektions-
energie kontinuierlich in Strahlrichtung (vgl. Abb. 4.5 rechts). Sowohl die absoluten polaren
Emissionswinkel als auch die energetische Abhingigkeit @qc(Eq4e) der beobachteten Spots ste-
hen in guter Ubereinstimmung mit den theoretischen Vorhersagen der Beugungshypothese (sie-
he Abb. 4.6 links.

Im Vergleich zu Abb. 4.5 hat eine azimutale Drehung des Targets um 45° die Anregung von
Blochwellen tiberwiegend entlang der [11]-Oberfldchengitterrichtung zur Folge (hier: Strahl-
richtung || [11]). Fiir angeregte ebene Primérwellen entlang dieser Richtung folgt die senkrechte
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Abb. 4.7: links: Intensititsprofil entlang der [10]-Strahlrichtung (e) und der [11]-Richtung (e) bei einer
Detektionsenergie von 22.5+2.5 eV, der aus der [11]-Messung folgende Verlauf (—) wurde als Untergrund verwen-
det (weiteres siche Text), rechts: normiertes IILEED-Spot-Profil gewonnen aus dem Intensitétsprofil entlang der
[10]-Strahlrichtung nach Untergrundsubtraktion (e) (siehe links), eingezeichnet sind aus Gl. 4.13 angepasste Inten-
sitdtsverteilungen mit unterschiedlichen Dampfungskonstanten y=0.10 (--+-), 0.06 (=) und 0.02 (---)

Emission gebeugter Elektronen wegen k, = én =1.842au.erst bei einer Detektionsenergie

von Eg4= 34.2 eV. Fiir die in Abb. 4.6 rechts dargestellte Raumwinkelverteilung emittierter
Elektronen mit Eq= 20+£3 eV folgt fiir diesen Beugungsspot (¢=-15°, 6=0°) - ansatzweise in
der erhdhten riickwirtigen Intensitét zu erkennen. Der aus der Beugung an den [10]-Atomreihen
resultierende zentrale Spot in Abb. 4.5 links ist folgerichtig fiir die [11]-Streurichtung nicht
nachweisbar. Ein weiteres Indiz fiir den beugungsbedingten Ursprung der beobachteten Intensi-
taten. Die Bestimmung aller auflerhalb der Streuebene liegender IILEED-Spots erfolgt in einem
spateren Abschnitt.

Nach der Identifizierung beugungsbedingter Intensititen in der ioneninduzierten Elektronen-
emission, wird eine erste Abschidtzung der Ddmpfungskonstante y iiber die polare Breite der
beobachteten Spots vorgenommen. Dazu wird in Bezug auf Abb. 4.5 links die gemessene Inten-
sitdt entlang der Strahlrichtung iiber den polaren Emissionswinkel ¢ aufgetragen (Abb. 4.7
links). Der Verlauf der Untergrundintensitit kann unter der erfiillten Voraussetzung gleicher
Emissionsbedingungen aus der Raumwinkelverteilung flir die Streuung entlang der [11]-
Richtung (siehe Abb. 4.6 rechts) gewonnen werden ((—) in Abb. 4.7 links).

Nach Abzug des so ermittelten Elektronenuntergrundes ergibt sich das in Abb. 4.7 rechts darge-
stellte polare Intensitéitsprofil entlang der [10]-Strahlrichtung fiir Elektronenenergien im Bereich
von 20 eV bis 25 eV. Eine stirkere Dampfung der angeregten Blochwelle entspricht einer Re-
duzierung der zur Beugung beitragenden Streuzentren, d.h. einer Verringerung der mittleren

Kohirenzlidnge verbunden mit einer Verbreiterung der Beugungsspots. Allerdings muss bei der
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Anpassung des gaul3formigen Spotprofils aus Gl. 4.12 das relativ weite experimentelle Energie-
fenster mitberiicksichtigt werden. Im betrachteten Energiebereich wandert der Spot theoretisch
um A@=3.9°. Dies entspricht ca. 30 % der vollen Peakbreite des Spots (ca. 14°), so dass eine

Faltung von GI. 4.12 {iber den experimentellen Energiebereich sinnvoll erscheint, d.h.:

E o

L@ ?) = N [1(@27 B JAE 4.13)

Eii

N entspricht eine Normierungskonstante. Uber die Anpassung von GI. 4.13 an das experimen-

tell gewonnene Spotprofil kann eine Ddmpfungskonstante von y=0.06+0.03 abgeschitzt werden
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Abb. 4.8: typische mittlere freie Weglédngen von Elektronen in metallischen Festkorpern in Abhédngigkeit von der
Elektronenenergie, aus [HG94]

Dem entspricht eine Amplitudenreduzierung der sich ausbreitenden Blochwelle auf 1/e nach ca.
lioha= (8£3) A, d.h. nach dem Durchlaufen von drei parallelen [10]-Atomketten. Dies gilt spe-
ziell fiir angeregte Blochwellen, die sich mit Energien von 32 eV bis 37 eV entlang der [10]-
Oberflachengitterrichtung innerhalb der Kristalloberflache ausbreiten. Allerdings fiihren Spot-
analysen anderer Energien und Kanalrichtungen zu vergleichbaren Resultaten. Die aus der Beu-
gungshypothese abgeschitzte Reichweite einer Blochwelle von ca. 8 A liegt in der GrdBenord-
nung der mittleren freien Weglidnge von Elektronen in metallischen Festkorpern (Abb. 4.8).
Elektronen mit Energien von 35 eV weisen entsprechend dieser ,,Universalkurve® eine mittlere
Reichweite bis zu einem inelastischen StoB von etwa 7 A auf [SD79]. Dieser Wert gibt tatsiich-
lich eine obere Grenze fiir die in der Beugungshypothese vorausgesetzte freie, d.h. ohne Ener-
gieverlust stattfindende, Ausbreitung ebener Wellen vor, da fiir groBBere Reichweiten der

Blochwellen energiedissipative Prozesse mit zu berticksichtigen wéren.
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Zusammenfassend konnen mit der unter Kapitel 3.4 beschriebenen Messanordnung ionenindu-
zierte Beugungsreflexe beobachtet werden. Erzeugt werden diese Reflexe durch angeregte ebe-
ne Wellen oder Wellenfronten, die sich entlang niederindizierter Kristallrichtungen mit Wellen-
vektoren parallel zur Probenoberflache ausbreiten. Die zur Beugung fiihrende Mehrfachstreu-
ung angeregter Elektronen verlduft elastisch, d.h. es gilt im Kristall ki;=kq,. Die aus den Beu-
gungsspots abgeschétzte Abklingldnge bzw. mittlere Kohdrenzliange der Primédrwelle entspricht
der mittleren freien Weglinge von Elektronen in Metallen und betriigt ca. (8£3) A fiir 35 eV
Elektronen.

44  Modifizierte Ewaldkonstruktion und Energieabhingigkeit
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Abb. 4.9: modifizierte Ewaldkonstruktion zur Bestimmung der IILEED-Reflexpositionen des quadratischen
Cu(001)-Oberflachengitters in Aufsicht (links) und Seitenansicht (rechts). Der Anregungskonus fiihrt zu einer kon-
tinuierlichen Drehung der Ewaldkugel um -8, < 8 < 8iax. Anhand der rechten Abbildung kann die Erhdhung des
polaren Beugungswinkels mit steigender Elektronenenergie nachvollzogen werden.

Wie im vorigen Abschnitt gezeigt, sind die in der Streuebene beobachteten IILEED-Spots auf
die elastische Beugung und unmittelbare Emission kurzreichweitiger, planarer Elektronenwel-
len zuriickzufiihren. Somit bietet sich die Bestimmung aller durch das zweidimensionale Ober-
flichengitter erzeugten Beugungsreflexe in Form einer LEED-dhnlichen Ewaldkonstruktion an
(vgl. dazu Kap. 2.2).

Unter Beachtung des Oberflichenpotentials V(=12 eV fiir Cu(001) folgt aus der Differenz zwi-

schen dem anfianglichen Impuls der angeregten Primédrwelle &, =/2-(E, +V,) und dem Im-

puls der elastisch ins Vakuum emittierten gebeugten Welle k£, , =,/2-E, die in Abb. 4.9 ge-

zeigte modifizierten Ewaldkonstruktion in Aufsicht (Abb. 4.9 links) und in Seitenansicht (Abb.
4.9 rechts). Die Wirkung des zu iiberwindenden Oberflichenpotentials fiihrt zur Anderung des
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Abb. 4.10: links: Winkelpositionen mittels Ewaldkonstruktion berechneter Beugungsintensitéten fiir eine Detekti-
onsenergie von 32+5 eVund einer lonenstrahlrichtung parallel zum [10]-Kanal. Die bogenartigen Reflexe resultie-
ren aus dem Anregungskonus (6=+45°), grau markiert ist der Detektionsbereich rechts: Energieabhédngigkeit der in
den gesamten Detektionsbereich (@g=-15°bis 30° zur Oberflachennormalen) emittierten Elektronenintensitét in
logarithmischer Darstellung bei Anregung durch 25 keV-He'-Ionen in axialer Streugeometrie (Strahlrichtung ||
[100], ¢in=1.6°)

polaren Detektionswinkels des dargestellten (10)100;-Spots ((10)-Laue-Reflex des in die [100]-
Oberflichenrichtung  angeregten  Elektrons)  von arcsin[(k,, —g,,)/k,, ] nach
arcsin[(k, — g,,)/k,, ], wobei g1;=2.46 A" gilt (vgl. Abb. 4.9 rechts). Die Bedingungen fiir
das Auftreten konstruktiv interferierender gebeugter Partialwellen sind geméll der Ewaldkon-
struktion flir die Durchstopunkte der Stangen des reziproken Gitters mit der Ewaldhalbkugel
erfillt. Die Emissionswinkel ergeben sich geometrisch aus den Verbindungslinien dieser Punkte
mit dem durch lgm festgelegten Mittelpunkt der Ewaldkugel. Demzufolge fiihren alle reziproken

Gitterpunkte zu IILEED-Reflexen, die innerhalb des in Abb. 4.9 links exemplarisch fiir 32 eV
Elektronen (kiy=3.4 A™; kou=2.90 A™") eingezeichneten Kreisumfanges liegen. Sowohl die ge-
ringe Kohirenzlinge der gebeugten Wellen als auch die energetische Detektionsbreite haben
eine Aufweitung der Reflexe zur Folge. Weiterhin konnen Elektronen entsprechend den Aus-
fiihrungen in Kapitel 4.1 abhéngig vom Energieiibertrag iiber einen weiten Raumwinkelbereich
angeregt werden.

Dem daraus resultierenden, in der Oberfliche liegenden Anregungskonus (Abb. 4.2) wird durch
eine kontinuierliche Drehung der Ewaldkugel um den Offnungswinkel £8,,,.x zur Strahlrichtung
Rechnung getragen. So sind beispielsweise bei der Streuung entlang der [100]-

Oberflachenrichtung auch angeregte Primdrwellen entlang der [210]-Richtung mit =26.56° zu
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[210]

Abb. 4.11: raumwinkelaufgeloste Winkelverteilung emittierter Elektronen fiir eine Detektionsenergie von 20+3 eV
(a), 32+5 eV (b), 4446 eV (c), nach Untergrundabzug von ca. 70 % der Maximalintensitit, Anregung: 25 keV He" ||
[100], ¢;,=1.6°; Der Pfeil markiert die Einfallsrichtung der Ionen. Die Pfeilspitze markiert die Oberflichennormale.

erwarten (grau schattierter Kreis in Abb. 4.9 links). Die polaren Winkel der auf diese Weise

ebenfalls erlaubten (11)2101- bzw. (10)2101-Reflexe konnen entsprechend den Bezeichnungen in

Abb. 4.9 iiber sin"'(L,, /k,,) bzw. sin"'(L,,/k,,) berechnet werden. Allerdings fiihrt die

out out

durch den Anregungskonus bedingte kontinuierliche Drehung der Ewaldkugel zu einer bogenar-
tigen azimutalen Ausschmierung aller auftretenden Reflexe. Abbildung 4.10 links zeigt die aus
einer solchen geometrischen Konstruktion berechenbare Winkelverteilung der Reflexbénder bei
einer Elektronenenergie von 32+5 eV mit einem willkiirlich angenommenen Offnungswinkel
des Anregungskonus von 0,,,x=45°. Abbildung 4.11 (a) zeigt [ILEED-Reflexe fiir Elektronen-
energien zwischen 17 und 23 eV, die bei der Streuung von 25 keV He'-Ionen bei einem azimu-
talen Einfall parallel zur [100]-Gitterrichtung entstehen. Das Minimum der Grauskala (schwarz)
wurde hier dem Untergrund inelastisch gestreuter Elektronen (60 %- 80% der Maximalintensi-

43



Kapitel 4

tit) angepasst. Uber die modifizierte Ewaldkonstruktion kann die Position des (10)p001- Spots
mit kin (Kou) von 2.76 A1 (2.11 Ay und 3.03 A (2.46 A™) fiir 17 eV bzw. 23 eV auf (9=8-12°,
0=0°) berechnet und dem experimentellen [ILEED-Spot bei (9+3°,+4°) in Abb. 4.11 (a) zuge-
ordnet werden. Statt der zu erwartenden Intensititsbander werden auch in azimutaler Richtung
lokalisierte Beugungsintensitidten gemessen, die entsprechend den Vorgaben des reziproken
Gitters spiegelsymmetrisch zur [10]-Strahlrichtung erzeugt werden.

Die Winkelpositionen dieser spotartigen Reflexe lassen abgesehen von der primédren Anregung
in Tonenstrahlrichtung auf weitere diskrete Anregungsrichtungen parallel zu niederindizierten
Oberflachenkanilen schlieen. Fiir Elektronenenergien von 17 bzw. {23 eV} wird fiir die [210]-
Anregungsrichtung (6=26.6°) der (11)210-Spot bei (35°,90°) {(28°,77°)} und symmetrisch dazu
fir die [2-10]-Anregung der (1-1)p-101-Spot bei (35°, -90°) {(28°,-77°)} erwartet . Weiterhin
entstehen dann die Reflexe (10);210) und (10)p-107 bet (35+1°,-85+5°) bzw. (35+1°,85+5°) (Die
angegebenen Winkelintervalle umfassen nur die aus der Konstruktion folgende energetische
Verschiebung der Spots, nicht deren tatsdchliche durch die Kohédrenzldnge vorgegebene Breite).
In diesem Energiebereich liegen demnach alle Spots au3erhalb des Detektionsbereichs. Fiir ei-
nen Anregungswinkel von 6=18.4° korrespondierend mit der [310]-Anregungsrichtung liegen
die (10)310) bzw. (10)3.101-Reflexe bei (25+1°, £73+7°), wohingegen die (11)3:10;-Spots weit
aullerhalb des Detektionsbereichs auftreten. Demzufolge konnen die experimentellen Intensita-
ten in Abb. 4.11 (a) bei (24+3°, £74+7°) den (10);3:101-Reflexen zugeordnet werden. Die Inten-
sititen an den Réndern des Detektionsbereichs deuten auf Ausldufer der (11)p+10;-Spots hin.
Der Offnungswinkel des Anregungskonus kann auf Werte zwischen 26°<8,,,,<34° fiir Elektro-
nenenergien von 20£3 eV abgeschitzt werden, wobei die Bestimmung der oberen Grenze aus
dem nicht detektierten (11)320;-Reflex (6=33.7°) bei (23+5°, 92+7°) folgt. Die in Strahlrichtung
zunehmende, weitgehend inelastische Elektronenintensitit wurde mit ,,U* gekennzeichnet. Der
Grund fir die Auszeichnung niederindizierter Gitterrichtungen bei der ioneninduzierten
Elektronenbeugung an Cu(001) kann nicht abschlieBend geklart werden. Allerdings deuten die
leicht erhohten Intensititen zwischen den einzelnen Spots (z.B. in Abb. 4.11 (a)) darauf hin,
dass gemif der Ewaldkonstruktion auch in beliebiger Anregungsrichtung (Random) die direkte
Emission gebeugter Elektronen mdglich ist.

Die deutlich erhohten Beugungsintensitidten von Elektronen mit Anregungsrichtungen entlang
niederindizierter Kandle konnten auf einer anregungsbedingten Fokussierung der Elektronen

oder auf eingeschriankten kohdrenten Emissionsprozessen, z.B. durch erhohte Dampfung und
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Abb. 4.12: berechnete Anderung des polaren (@) und azimutalen (0) Emissionswinkels in Abhiingigkeit von der
Detektionsenergie fiir den (10)(3;0-Beugungsreflex (-+--) und den (11)p;9-Reflex (---) im Vergleich zu den aus der
Raumwinkelverteilung gewonnenen Reflexpositionen (e) (siche Abb. 4.11a-c)

Deformierung ebener Elektronenwellen, fiir Randomausbreitung beruhen. Die erste Hypothese
wird gestiitzt durch elektroneninduzierte Messungen zur energieaufgelosten Winkelverteilung
von Sekundirelektronen auf Cu(001) von Burns et al. [BU60], der Uberstrukturen in der Emis-
sionswinkelverteilung mit einer Fokussierung entlang niederindizierter Kristallrichtungen er-
klart, insbesondere fiir elektronische Interbandanregung, d.h. fiir Elektronen, die {iber die erste
Brillouinzone hinaus angeregt werden. Ausgehend von der zu iiberwindenden Oberfldachenpo-
tentialbarriere fiir Cu und Ni sind solche Interbandanregungen notwendige Bedingung zur Er-

zeugung austrittsfahiger Elektronen.

Bei steigender Detektionsenergie fiihrt die Erhéhung von £ (Ein) zu einer Anderung der

out

(10)p100- Spot-Winkelposition geméll Gl.4.12. Die Ewaldkonstruktion in Abbildung 4.9 rechts

zeigt dazu korrespondierend die fiir /}021” > k,, verbundene Verschiebung des (10)[100;-Spots in

Strahlrichtung. Grundsétzlich geht die Erhohung der Detektionsenergie mit einer Vergro3erung
des polaren Emissionswinkels und damit mit der Wanderung aller Beugungsreflexe in Strahl-
richtung einher. Fiir eine Detektionsenergie von 32+5 eV und beibehaltener Streurichtung (Abb.
4.11 (b)) wandert erwartungsgemaf der (10)100-Spot von (9+£3°,+£4°) bei 2043 eV auf (18.5+2°,
243°) (theor.: (18.5+2.5°,0°)). Die bei einer Energie von 20+3 eV noch detektierbaren (10)[3+10}-
Spots liegen bei einer Erhdhung um 12 eV mit (27+1°,+54+4°) knapp auBerhalb des Beobach-
tungsbereichs. Stattdessen treten die (1£1)p+10-Spots mit (23+2°,£60+10°) in den beobachtba-
ren Winkelbereich.

Dementsprechend konnen die auftretenden Reflexe bei (23+£3°,£64+5°) hauptsdchlich den
(1+1)p+101-Reflexen zugeordnet werden. Das Auftreten dieser Nebenreflexe setzt auch bei einer
Detektionsenergie von 32+5 eV einen Anregungswinkel von mindestens 6~26° voraus. Die
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Energie dieser Elektronen innerhalb der Kristalloberflédche liegt mit ca. 44 eV im Bereich der im
Rahmen des klassischen Binirkollisionsmodells fiir 25 keV He -Projektile maximal moglichen
Anregungsenergie fiir Fermielektronen (En.—=40.3 eV). Der damit verbundene maximale

Elektronenimpuls verlduft in diesem Fall parallel zur Ausbreitungsrichtung der lonen. Daraus

Abb. 4.13: Raumwinkelaufgeloste Winkelverteilung emittierter Elektronen fiir eine Detektionsenergie von
105+7 eV, angeregt wurde mit 29 keV H'-Ionen || [100]-Gitterrichtung nach Untergrundabzug von 70 %.

folgend liegt der in diesem Energiebereich fiir bindrstofangeregte Elektronen zu erwartende
Offnungswinkel weit unterhalb des aus den Beugungsspots zu entnehmenden experimentellen
Anregungskonus von 8.,,x~+26°. In dem Zusammenhang zeigt auch das aus den SPA-LEED-
Messungen gewonnene winkelintegrale Energiespektrum (Abb. 4.10 rechts) ein mit steigender
Elektronenenergie anndhernd exponentielles Abklinken der emittierten Elektronenintensitit mit
der Folge, dass auch bei Energien jenseits der klassischen Anregungsgrenze fiir Leitungsband-
elektronen Emissionsereignisse stattfinden. Der zunehmende Einfluss dieser primdr durch In-
nerschalenionisation entstehenden hochenergetischen Elektronen, mit Anregungsenergien von
bis zu 220 eV, und deren Sekundirelektronenkaskaden (siehe Kapitel 5) konnte ein Grund fiir
den erhdhten Offnungswinkel § sein.

Erst im Energieintervall von 44+6 eV deuten die symmetrisch zur Strahlrichtung auftretenden
Intensititen bei (27+5°,445+5°) (Abb. 4.11 (c)), die den (10);.10-Beugungsreflexen (theo.:
29+2° +45+3° ) zuzuweisen sind, auf eine Reduzierung des Anregungskonus auf 18°<8,,,<26°
hin. Die obere Grenze folgt aus den in diesem Energiebereich nicht mehr beobachtbaren
(11)p101-Reflexen bei (22.440.5°, 39+8°). Weiterhin schiebt sich der (10)1001-Spot in Uberein-
stimmung mit den theoretischen Werten von (24+2°,0°) auf eine Winkelposition von
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(25+4°,2+5°). Die energetische Abhéngigkeit der Winkelkoordinaten (¢,0) der nachgewiesenen
(10)3z10) bzw. (11)p2z10-Reflexe im Vergleich zu den experimentell bestimmten Beugungswin-
keln fasst Abb. 4.12 zusammen.

Da die geringen Zihlraten von weniger als 500 cts/s bei hoheren Elektronenenergien hohe

Abb. 4.14: Raumwinkelaufgeloste Winkelverteilung emittierter Elektronen fiir eine Detektionsenergie von 20+3 eV
(a), 32+5 eV (b), 4946 eV (c), nach Untergrundabzug von ca. 70 % der Maximalintensitit, Anregung: 25 keV He' ||
[1 10]’ ¢in:1-6o

Integrationszeiten bedeuten, wurde zur Anregung hoherenergetischer Elektronen bei identischer
Streugeometrie ein 29 keV H'-Strahl verwendet. Die erhdhte Ionengeschwindigkeit gestattet
eine hohere bindre Anregung von Fermielektronen (E.,,x=100eV).

Der Ewaldkonstruktion entsprechend kann unter diesen Anregungsbedingungen der in den De-
tektionsbereich hineinwandernde (20)[i001-Reflex (theo.: (6+4°,0°)) im Energieintervall von

105+7 eV mit (4+5°,0°) nachgewiesen werden (Abb. 4.13). In den zur Ionenstrahlrichtung
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symmetrischen bandartigen Intensititsstrukturen treten Uberhdhungen sowohl in der Nihe der
(2£1)100;-Reflexe bei (29+1°,76+4°) als auch im Bereich des weitgehend aus dem Detektions-
bereich herausgeschobenen (10)1001-Reflexes bei (36+1°,0°) auf.

Die azimutale Drehung des Cu(001)-Kristalls um 45° gestattet eine vornehmlich entlang der
[11]-Oberflichenrichtung induzierte Elektronenanregung. Dieser Anderung der Ionenstrahlrich-

tung wird in der Ewaldkonstruktion durch eine addquate Rotation des reziproken Gitters

[110]

Abb. 4.15: rechts: Polarplot angeregter 32+3 eV Elektronen (entspricht einer Detektionsenergie von 20+3 eV) mit
Wellenvektoren parallel zur Oberfliche, zur Anpassung an die [ILEED-Messungen miissen erhdhte Anregungen
entlang niederindizierter Kanile angenommen werden links: (a) Raumwinkelverteilung emittierter Elektronen mit
einer Detektionsenergie von 2043 eV, nach Untergrundabzug von 60 % der Maximalintensitét ; (b) dazugehorige
Berechnung der Winkelpositionen gebeugter Elektronen mittels der rechts dargestellten angepassten
Winkelverteilung angeregter Elektronen

entsprochen. Fiir eine Detektionsenergie von 2043 eV sind allein fiir angeregte Elektronen ent-
lang des [11]-Kanals keine Beugungsreflexe innerhalb des Detektionsbereichs zu erwarten, da
sowohl der in der Streuebene liegende (11)[110;-Spot mit (17+2°,180°) als auch die (01);;19; bzw.
(10)(1101-Reflexe mit (66+4°, £33+3°) aullerhalb liegen. Allerdings sorgen auch hier Elektronen-
anregungen entlang der [210] (6=18.43°) bzw. [310] (6=26.56°)—Kanalrichtungen fiir ILEED-
Reflexe, die innerhalb des Beobachtungswinkels zu finden sind. (Die angegebenen Offnungs-
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winkel & beziehen sich grundsitzlich auf die jeweilige primédre Anregungsrichtung des Ionen-

strahls).

So konnen die symmetrisch zur Strahlachse im Randbereich auftretenden Intensititen bei
(32+5°,40+6°) dem (10);2107 bzw. (01)[120;-Spot mit (34°, £40+5°) zugeordnet werden (Abb.
4.14 (a)). Das Auftreten des in Abb. 4.11 (a) in der Streuebene liegenden (10);100;-Reflexes setzt
fiir die [11]-lonenstrahlrichtung (Abb. 4.14 (a)) einen Anregungswinkel von mindestens 6=+45°
voraus. In diesem Fall wiirde der um 0=+45° gedrehte (10)[100; bzw. der (01)j010-Reflex bei
(10°,#£45°) in Abb. 4.14 (a) zu erwarten sein. Zu den vergleichsweise hohen Intensititen des
(10)p210)-Spots sind, insbesondere nach einem zu Abb. 4.11 (a) addquaten Untergrundabzug von
70 % der Maximalintensitét, die (10)[;00;-Reflexe kaum vorhanden. Ansatzweise konnen in die-

ser Darstellung noch die (10);310; bzw. (01)[130;-Spots (theo.: (25°, 27+7°)) identifiziert werden,
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Abb. 4.16: Vergleich berechneter und gemessener polarer Beugungswinkel der (10)[100;- und (20)[100-Reflexe bei
der Ionenstreuung || [100]-Gitterrichtung und des (11);10-Reflexes bei der Ionenstreuung || [110]-Gitterrichtung:
der (11)(110;-Reflex wird im Bereich senkrechter Emission (¢p~0°) ausgeldscht.

woraus ein zur [10]-Streuung vergleichbarer effektiver Anregungswinkel von &,,x=£30° folgt.
Allerdings kénnen durch einen reduzierten Untergrundabzug symmetrisch zur Strahlachse so-
wohl im Randbereich als auch zum Detektionszentrum hin verlaufende Intensititsbidnder beo-

bachtet werden (Abb. 4.15 (a)), was auf geringe Anteile gebeugter Elektronen hindeutet, die
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weitaus groBere Anregungswinkel von bis zu 6=45° aufweisen. Unter der Annahme, dass alle
angeregten Elektronen innerhalb des betrachteten Energieintervalls mit Wellenvektoren parallel
zur Oberflache die gleiche Wahrscheinlichkeit besitzen, gebeugt und anschliefend emittiert zu
werden, kann prinzipiell aus den auftretenden IILEED-Reflexen auf die Winkelverteilung ange-
regter Kristallelektronen geschlossen werden. Eine solche an die Messung angepasste Winkel-
verteilung angeregter Elektronen innerhalb der Kristalloberfldche zeigt der Polarplot in Abb.
4.15 rechts. Die in Strahlrichtung maximale Kosinusverteilung angeregter Elektronen [PUO3]
wurde mit der aus den Messungen folgenden erhohten Anregungswahrscheinlichkeit entlang
niederindizierter Richtungen iiberlagert.

Uber die Abschitzung des effektiven Anregungskonus hinausgehende quantitative Aussagen
zur winkelabhédngigen Kristallelektronenanregung sind auf der Basis der mit dem SPA-LEED
aufgenommenen [ILEED-Bilder, insbesondere wegen der apparativbedingten geringen Ener-
gieauflosung, nicht moglich. Die hier gemachte einfache empirische Anpassung und Simulation
soll vielmehr die prinzipielle Mdglichkeit verdeutlichen, aus der Analyse ioneninduzierter Beu-
gungserscheinungen auf den sonst nur schwer zugénglichen Elektronenanregungsprozess inner-
halb der Oberflidche zu schlieen.

Die aus der Anregungsverteilung in Abb. 4.15 rechts in Verbindung mit der modifizierten
Ewaldkonstruktion flir Detektionsenergien von 20+£3 eV resultierende Winkelverteilung ge-
beugter Elektronen zeigt Abb. 4.15 (b). Wesentliche Charakteristika des experimentellen Be-
fundes konnen durch die Simulation nachvollzogen werden. Insbesondere die von den (10)p210}-
Reflexen ausgehenden ins Detektionszentrum einlaufenden Intensitétsbiander sind erwartungs-
gemdl} auf die Rotation der Ewaldkugel um den Anregungswinkel +6 zuriickzufiihren. Die in
der Streuebene bei (13+2°,-2+4°) auftretende Intensitétsiiberhohung ist kein Spot sondern resul-
tiert aus der Uberlagerung des (10)-und (01)-Reflexbandes. Die polaren Breiten der Reflexbin-
der folgen aus dem endlichen Energieintervall (hier: 17 eV bis 23 eV), wobei vereinfachend
eine innerhalb des Intervalls konstante Beugungsintensitit vorausgesetzt wurde. Da aber, wie
gezeigt, die Elektronenintensitit mit zunehmender Energie eher exponentiell abfillt, werden in
der Simulation die Intensitéten hoherenergetischer Elektronen tiberschitzt. Das erklirt die Dis-
krepanz eines in der Simulation schon deutlich erkennbaren (11)(;10-Reflexes, wohingegen die
Messung nur ansatzweise das einlaufende (11)-Reflexband zeigt. Bei Erhohung der Detektions-
energie wandert das (11)-Intensitidtsband mit dem (11)[110-Reflex in Ionenstrahlrichtung. Bei
einer Detektionsenergie von 35 eV entspricht ki, dem reziproken Gittervektor g;,=1.74 A™,
verbunden mit einem senkrecht zur Oberfldche auftretenden (11)f;10;-Reflex. Obwohl experi-
mentell dieser Reflex entsprechend den theoretischen Vorhersagen mit zunehmender Detek-

tionsenergie entlang der Strahlrichtung in den Detektionsbereich wandert, konnen speziell in
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Richtung der Oberflachennormalen keine Beugungsintensititen nachgewiesen werden. Statt des
im Energiebereich von 32+5 eV (Abb. 4.14 (b)) zu erwartenden (11);10j-Reflexes bei (-2+4°,0°)
werden nur die riickwirtigen Auslaufer des Reflexes bei (-9+3°,0°) gemessen. Zusitzlich zeigt
sich entgegen der berechneten bogenartig riickwirtig gedffneten Form des (11)-
Intensitdtsbandes eine eher in Strahlrichtung gedftnete Struktur (vgl. auch Messung und Simu-
lation in Abb. 4.21). Bei Detektionsenergien grofer als 42 eV formiert sich der (11)[110)-Reflex
bei einer Winkelposition von (5+3°,0°) wieder und weist dann die beugungstheoretische ¢(E)-

Abhéngigkeit auf (Abb. 4.16).

differentieller Streuquerschnitt (10™"°cm?/sr)

10" ! [ L L 1
0 20 40 60 80 100 120 140

Streuwinkel g (°)

Abb. 4.17: experimentell bestimmter differentieller Wechselwirkungsquerschnitt fiir die elastische Streuung von
Elektronen mit einer Energie von E= 60 eV an Cu-Atomen, aus [WT74]

Abb. 4.17 zeigt Messungen zum Wechselwirkungsquerschnitt bei der elastischen Elektronen-
streuung an Cu-Atomen in Abhingigkeit vom Streuwinkel & (aus [WT74]). Der nicht monotone
Verlauf des differentiellen Streuquerschnitts weist ein relativ scharfes Minimum im Bereich von
E~90° auf, d.h., es wird ein deutlich geringerer Anteil an Elektronen senkrecht zur Ausbrei-
tungsrichtung der einfallenden Elektronenwelle elastisch gestreut. Da auch der fiir die ionenin-

duzierte Elektronenbeugung zugrunde liegende Prozess einer elastischen Elektron-Atom-
Streuung entspricht, konnte der reduzierte Streuquerschnitt senkrecht zu k, die Ursache fiir die

generell nicht beobachtbaren Beugungsintensititen in Richtung der Oberflichennormalen
(p=0°£5°) sein (Ausldschungsbereich in Abb. 4.16, siche auch Abb. 4.21).

Abb. 4.14 (c) zeigt sowohl den (11)110;-Spot im Energiebereich (49+6) eV bei (10+4°,0+£2°) als
auch die auf dem (11)-Reflexband liegenden (11)210; bzw. (11)120-Spots.

Analog zur Diskussion der IILEED-Winkelverteilungen fiir die [ 10]-lonenstrahlrichtung weisen

die in Abb. 4.14 (b), (c) auftretenden zusitzlichen (10);2101-, (10)[310-, sowie (11)2101-Reflexe
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auf adiquate Offnungswinkel der Anregungskonen hin, d.h. 8~+30° fiir den Energiebereich
32+5eV und 6~420° fiir 49+5¢eV.

Die in guter Ubereinstimmung mit den Beugungsberechnungen stehende Abhiingigkeit des
azimutalen Detektionswinkels der (10)p210) bzw. (01)[120-Intensitéten von der Detektionsenergie
zeigt Abb. 4.18 links. Zur Untersuchung der ¢(Eq4)-Abhédngigkeit des (11)110-Reflexes (Abb.
4.16) fiir Detektionsenergien grofler als 60 eV erfolgte die Anregung der Kristallelektronen
durch streifend einfallende 29 keV H'-Ionen.

Abb. 4.18 rechts zeigt die 2D-Emissionsverteilung H'- angeregter Elektronen (Strahlrichtung ||
[110]) fiir Energien von 55+6 eV nach einem Untergrundabzug von 70 % der Maximalintensi-
tit. Im Gegensatz zu der bei vergleichbarer Energie aufgenommenen Intensititsverteilung He'-
angeregter Elektronen (Abb. 4.14 (c)) zeigen sich bei der H -induzierten Elektronenemission,
abgesehen von dem in primérer Anregungsrichtung liegenden (11)[1101-Spots, keine weiteren
Reflexe. Insbesondere die in Abb. 4.14 (c¢) am Detektionsrand deutlich zu erkennenden (10)p2105-
Beugungsspots bei (33+5°, £17+5°) (theo.: 35+1°, £14+4°) sind im Falle der H'-induzierten

Winkelverteilung nicht detektierbar, was auf einen im Vergleich zur He'-Streuung schmaleren

(10) -Reflex _

[210]

azimutaler Emissionswinkel 0 (°)
N .

.70 L I L 1 L | L | M L L
10 20 30 40 50 60 70

Detektionsenergie (eV)

Abb. 4.18: Vergleich des berechneten und gemessenen azimutalen Detektionswinkels des (10)p;0-Reflexes (aus
Abb. 4.14) fiir steigende Detektionsenergien. Vergleichbare Ubereinstimmung gilt nur mit anderem Vorzeichen
auch fiir den (01)[129-Reflex, rechts: Raumwinkelverteilung emittierter Elektronen mit einer Detektionsenergie von
5546 eV, nach Untergrundabzug von 70 % der Maximalintensitdt, im Vergleich zu Abb. 4.14 (c) wurde hier mit 29
keV H'-Ionen || [110]-Gitterrichtung angeregt

Anregungskegel hindeutet. Aufgrund fehlender Beugungsintensititen im Winkelbereich von
(16°,£52°), die auf den (11)p30-Reflex hinwiesen, kann fiir den Fall der H'-Anregung ein Off-

nungswinkel des Anregungskonus von 0<8,,,x<11° flir Detektionsenergien von 55+5 eV abge-
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schitzt werden.

Unter der Annahme einer durch den Ionenstreuprozess verursachten anisotropen Winkelvertei-
lung angeregter Elektronen in der Oberfliche sind mit Hilfe einfacher beugungstheoretischer
Grundlagen in Form einer modifizierten Ewaldkonstruktion sowohl die Winkelposition experi-
mentell auftretender reflexartiger Elektronenintensititen in der Emissionsverteilung als auch
deren Abhéngigkeit von der gewédhlten Detektionsenergie nachvollziehbar. Aus den Emis-
sionswinkeln der Beugungsreflexe, deren Beitrag zur raumwinkelabhéngigen Gesamtintensitit
fiir den Fall axialer Ionenstreuung im Bereich von 10 %-30 % liegt, kann auf eine erhohte Elek-
tronenanregung entlang niederindizierter Oberfldchenkristallrichtungen geschlossen werden. In
Richtung der Oberflichennormalen werden keine Beugungsintensititen gemessen. Eine mogli-
che UrsacheUrséchlich dafiir liegt imkonnte der streuwinkelabhidngigen Wechselwirkungsquer-
schnitt bei der elastischen
Elektron-Atom-Streuung sein, der fiir Streuwinkel im Bereich von 90° ein Minimum aufweist.
Die Analyse beugungsbedingter Intensititen in der Emissionsverteilung gestattet Riickschliisse

auf den durch die lonenstreuung initiierten elektronischen Anregungsprozess an der Oberfliche.

4.5  Azimutale Abhédngigkeit der ILEED-Reflexe

Abb. 4.19: Winkelverteilung angeregter 44+5 eV Elektronen (entspricht einer Detektionsenergie von 32+5 eV)
innerhalb der Oberflédche fiir eine lonenstreurichtung (primire Anregungsrichtung) entlang der [100], der [110] und
der [210]-Kristallrichtung. Die Winkelverteilung wurde fiir die Simulation der in Abb. 4.20 dargestellen IILEED-
Reflexe verwendet.

Im Folgenden wird die Abhéngigkeit der IILEED-Reflexe vom azimutalen Einfallswinkel des
anregenden lonenstrahls untersucht. Obwohl schon durch die im vorigen Abschnitt diskutierten
Emissionswinkelverteilungen fiir die [10]-und [11]-Ionenstreurichtungen eine eindeutige Korre-
lation zwischen primirer Anregungsrichtung und den auftretenden Intensitétsreflexen herge-

stellt wurde, soll hier unmittelbar die von der Rotation der Oberfliche ausgehende Drehung der
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beobachteten Beugungsreflexe verifiziert werden. Allerdings zeigt sich bei kontinuierlicher
Drehung des Targets in azimutale Winkelbereiche planarer Ionengitterfiihrung (Randomrich-
tungen) ein deutlicher Anstieg des Anteils inelastisch emittierter Elektronen am Gesamtsignal

(siche Abb. 4.22), der eine eindeutige Separation elastisch gebeugter Intensititen erschwert.

Abb. 4.20: mittels angepasster Anregungsverteilung (Abb. 4.19) und Ewaldkonstruktion berechnete 2d-
Intensitdtsverteilung elastisch gebeugter Elektronen bei einer Detektionsenergie von 32+5 eV fiir eine
Ionenstrahlrichtung entlang der [100]-(a), der [210]-(b), der [110]-(c) und der [120]-(d)-lonenstrahlrichtung, das

Polardiagramm umfasst den gesamten Halbraum, d.h. ¢=0..90° und 6=0..360°

Dementsprechend wurden bei konstant gehaltener Detektionsenergie von 32+5 eV zusétzlich zu
den primdren Anregungsrichtungen entlang des [100] und [110]-Oberflichenkanals noch die
Streurichtungen parallel zum [210] bzw. [120]-Kanal untersucht, fiir die wegen vergleichbarer
Anregungsverhéltnisse bei axialer Ionengitterfiihrung eine Separation elastisch gebeugter Emis-
sionsanteile mdglich ist. Auf der Basis einer an die [ILEED-Messungen angepassten Verteilung
angeregter Elektronen (Abb. 4.19), d.h. genauer eine in Strahlrichtung maximale Kosinusvertei-
lung mit erhohter Anregung entlang niederindizierter Oberflachenrichtungen, zeigt Abb. 4.20
die daraus resultierende raumwinkelaufgeloste Intensitéitsverteilung gebeugter Elektronen.

Zum einen verdeutlicht die simulierte Intensitétsverteilung in Abb. 4.20, dass die Entstehung
von Beugungsreflexen nicht auf einen engen Winkelbereich senkrecht zur Oberflédche be-
schrénkt ist, sondern sich innerhalb des Austrittskegels tiber den gesamten Halbraum erstrecken
kann.

Zum anderen wird hier die von der Oberfldchendrehung initiierte Rotation der ILEED-Reflexe
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und Intensititsbinder demonstriert. Eine Anderung des azimutalen Ioneneinfallswinkels 9 vom
[100]-Kanal bei 3=0° (Abb. 4.20 a) zur [210]-Kristallachse bei 9=26.56° (Abb. 4.20 b) hat eine
azimutale Drehung der Reflexbidnder im Uhrzeigersinn (deutlich zu erkennen am (21)-
Intensititsband in Abb. 4.20 a—b) und eine Anderung der primiren Anregungsrichtung, ver-
bunden mit dem Wechsel erhOhter Reflexintensitdten innerhalb eines Intensitdtsbandes, zur
Folge. So wechselt z.B. die maximale Beugungsintensitit innerhalb des (10)-Intensititsbandes
vom (10)100-Reflex (Abb. 4.20 a) nach der Targetdrehung um 26.56° auf den (10)2107 (Abb.
4.20 b) und bei weiterer Drehung um 18.44° auf den (10)110;-Spot (Abb. 4.20 ¢) bei gleichzeiti-
ger Raumwinkeldrehung des ganzen Reflexbandes. Fiir die Simulation der Beugungsintensité-
ten wurde analog zum vorherigen Abschnitt eine fiir alle Raumwinkelbereiche gleiche Beu-
gungs- und Emissionswahrscheinlichkeit vorausgesetzt, so dass die auftretenden Intensititsun-
terschiede im berechneten Beugungsbild ausschlieBlich aus der anisotropen Elektronenanregung
innerhalb der Oberfldche folgen (Abb. 4.19). Auch wurde der streuwinkelabhidngige elastische
Wechselwirkungsquerschnitt (Abb. 4.17) fiir die Bestimmung der Beugungsintensititen nicht
mitberticksichtigt.

Abb. 4.21 stellt die simulierten I[ILEED-Intensitdten innerhalb des Detektionswinkels den 25
keV He'-induzierten Winkelverteilungen emittierter 32+5 eV Elektronen nach einem Unter-
grundabzug von 70 % der Maximalintensitit gegeniiber. Grundsitzlich zeigen die Emissions-
verteilungen, deren primédre Anregungsrichtung mit einer Spiegelsymmetrieachse des rezipro-
ken Gitters zusammenfallt (Abb. 4.21 a, c¢), ebenfalls zur Strahlrichtung, d.h. parallel zum [100]
bzw. [110]-Kanal, bezogene spiegelsymmetrische Beugungsintensititen. Wohingegen die In-
tensitdten fiir die [210]- und [120]-Strahlrichtungen (Abb. 4.21 b, d) erwartungsgemall asym-
metrisch zur Strahlachse auftreten. Die jeweiligen Reflexe in Abb. 4.21 b konnen in die Reflexe
von Abb. 4.21 d durch Spiegelung an der Strahlachse iiberfithrt werden. Der azimutale Dreh-
winkel 9 sollte unmittelbar an der Drehung identischer Reflexe verifiziert werden kdnnen. So
rotiert der (11)p10-Spot in (a) bei einer Drehung des Targets um 3=26.6° ebenfalls um diesen
Winkel (exp.:27+3°) im Uhrzeigersinn. Gleichzeitig verschiebt sich bei der Drehung die Inten-
sitdt aus der Strahlachse in (a) heraus in die mit [210] indizierten Reflexe am Detektionsrand
von (b) (siehe auch zugehorige Simulation). Die schwachen Intensititen im Bereich des
(10)[1001-Reflexes (theo.:(18+3°, 26.6°)) in (b) deuten auf einen unterhalb des Drehwinkels lie-
genden Offnungswinkel des effektiven Anregungskonus hin, der dementsprechend in der Simu-
lation von 0max=30° fiir die [100]- und [110]-Ionenstrahlrichtung (Abb. 4.21 a, ¢ unten) auf
Omax~20° fiir die [210]- und [120]-Ionenstrahlrichtung (b, d unten) reduziert wurde (siche Anre-
gungsfunktion in Abb. 4.19). Den Berechnungen entsprechend kann in (b) auch der (10)p10)-

Reflex detektiert werden. Die in der Simulation nicht beriicksichtigten elastischen Elektron-
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Atom-Streuquerschnitte fithren sowohl in (c) als auch in (b) und (d) zur Reduzierung der senk-
recht emittierten (11)[;;9-Intensititen. Insgesamt deuten die sichelartig, ausgeschmierten Inten-
sitdten des durch den Koordinatenursprung laufenden (11)-Reflexbandes in (b), (c) und (d) auf
einen relativ groen konzentrischen ,,Ausldschungsbereich® um den Koordinatenursprung her-
um hin. Abgesehen davon ist eine weitere Drehung der Cu-Oberfldche um 18.4°, d.h. von (b)
nach (c), unmittelbar mit einer ebensolchen experimentell beobachtbaren Rechtsdrehung des
(10)p210-Reflexes verbunden. Die Griinde fiir den in diesem Energiebereich nicht registrierbaren

(1D)101-Spot in (c) wurden schon erldutert. Gleichzeitig entsteht symmetrisch zur (10)pi0)-

b) 9=26,6° c) 9=45°

Abb. 4.21: Vergleich gemessener raumwinkelaufgeloster Intensititsverteilungen (oben) und simulierter
Beugungsreflexe (unten) bei einer azimutalen Drehung der Cu(001)-Oberfldche von 0° (Strahlrtg.||[100] in a) um
9=26,6° ([210], b), um 9=45,0° ([110], c) und um 9=63,4° ([120], d). Eine von (d) ausgehende weitere Drehung
um 26,6° fiithrt zu (a). Zu beachten ist die der Targetdrehung entsprechende Rotation identischer [ILEED-Spots: fiir
(@) nach (b): (11)p210; fiir (b) nach (c): (10)p2105; fiir (c) nach (d): (01)[129) und letzlich fiir (d) nach (a) (11)[120; = (1-
D)p2-105, die Detektionsenergie entspricht 32+5 eV. Im Unterschied zur Simulation weisen die Messungen (a)-(d)
verringerte Beugungsintensititen bei Emission senkrecht zur Cu(001)-Oberflache auf (¢=0°), eine Begriindung
dafiir liefert Abb. 4.17

Intensitét der (01)[1201-Reflex, der bei weiterer Drehung des Targets um 18.4° (3=63.4°) eben-
falls um diesen Winkel im Uhrzeigersinn rotiert (Abb. 4.21 d). Analog zur Diskussion von (b)
gilt hier die in der Simulation nicht berticksichtigte Ausloschung des (11)}110-Reflexes. Spiegel-
symmetrisch zum (11)[2101-Spot in (b) kann in (d) der auftretende (11)[1201-Reflex detektiert wer-
den.

Durch die vierzahlige Drehsymmetrie des quadratischen reziproken Gitters wird durch eine
weitere Rotation des Targets um 26.6° das Gitter in seine urspriingliche Position iiberfiihrt, d.h.
von (d) nach (a).

Dies entspricht einer Gesamtdrehung von 3=90°. Demzufolge ist der (11)[120;-Spot, bezogen auf
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die [010]-Strahlrichtung, identisch mit dem (1-1)p.10-Spot, bezogen auf die [100]-
Strahlrichtung, so dass auch hier die Targetdrehung unmittelbar an einer ebensolchen Rotation
des (11)120)-Spots (exp.: 28+3°) nachvollzogen werden kann. Das tiber die Symmetrie der Kris-
talloberfliche korrelierte Auftreten von Elektronenintensititen, insbesondere die hier gezeigte
mit der Oberflichendrehung einhergehende Intensitdtsrotation, lasst zweifellos auf einen signi-

fikanten Beitrag (10 %-30 % der in den Winkelbereich emittierten Gesamtintensitét)

Abb. 4.22: Raumwinkelaufgeloste Winkelverteilung emittierter Elektronen fiir eine Detektionsenergie von
2245 eV bei axialer lonenstreurichtung || zur [100]-Oberflichenrichtung (mitte) und fiir zwei zuféllige Richtungen
nach einer azimutalen Targetdrehung um 9=+15° (links bzw. rechts)

elastisch gebeugter Elektronen in der ioneninduzierten Elektronenemission schlieBen. Eine we-
sentliche Bedingung fiir die Beugung von Kristallelektronen ist eine effiziente Streuung der
primédren Elektronenwelle an den einzelnen Atompotentialen. Findet die Elektronenanregung
durch Verringerung des polaren Ioneneinfallwinkels oder durch die Wahl planarer Oberflachen-
streuung primir oberhalb der ersten atomaren Lage statt, so werden zunehmend quasifreie elekt-
ronische Anregungszustinde besetzt, die diese Bedingung nicht erfiillen. Dementsprechend
zeigt insbesondere die Elektronenemission bei planarer Oberflédchengitterfiihrung der Ionen,
d.h. bei der streifenden Streuung auBerhalb eines niederindizierten Oberfldchenkanals, eine
deutlichen Reduktion der elastisch gebeugten Anteile. Eine eindeutige Separation der Beu-
gungsreflexe vom inelastischen Sekundérelektronenuntergrund ist unter diesen Streubedingun-
gen nicht moglich. Trotzdem weisen die Konturen der winkelaufgelosten Emissionsintensitit
auch hier auf gebeugte und direkt emittierte Anteile hin. So zeigt Abb. 4.22 die zweidimensio-
nale Intensitdtsverteilung fiir 22+5 eV Elektronen sowohl in axialer Streugeometrie parallel zur
[100]-Oberflachengitterrichtung (Mitte), als auch bei planarer Oberflachenstreuung, nach einer
azimutalen Drehung der Oberfliche um 9=+15° (links), bzw. 3=-15° (rechts).

Zum einen kann tiber die beugungsbedingten Intensitdtskonturen (markiert durch breite rote
Linien in Abb. 4.22) die korrelierte Rotation des reziproken Oberfldchengitters nachgewiesen

werden. Andererseits deuten die durch die Drehung initiierten Intensititsanderungen im Win-
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kelbereich des (10);3101-Reflexes auf elastisch gebeugte Anteile auch bei planarer Oberflichen-
gitterflihrung hin. Diese im Vergleich zur axialen Streugeometrie reduzierten Anteile liegen
unterhalb von 10% der in den Detektionsbereich fallenden Maximalintensitét.

Die Auswirkungen der nachgewiesenen Beugungsreflexe auf die energieaufgelosten Elektro-

nenspektren sind in Abb. 4.23 gezeigt. Zur Aufnahme dieser Spektren wurde das SPA-LEED
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Abb. 4.23: Elektronenspektren erzeugt durch streifend an Cu(001) gestreute 25 keV H'-Ionen bei unterschiedlichen
azimutalen Einfallswinkeln 6 bezogen auf die [110]-Kristallrichtung Die Spektren wurden mit einem
Energieanalysator (CLAM2) aufgenommen, der einen Detektionswinkel von @g4=12° (bezogen auf die
Oberflichennormalen) in Strahlrichtung aufweist. Der Akzeptanzwinkel des Analysators liegt bei ca. £3°. Die
Spektren zeigen einen deutlichen Einfluss des (11);10-Beugungsreflexes.

durch ein Elektronenspektrometer ersetzt. Der Beobachtungswinkel des Spektrometers ist um
12° zur Oberflichennormalen in Strahlrichtung geneigt (siche Abb. 3.1), so dass z.B. bei einer
primdren Anregung entlang des [110]-Kanals der in der Streuebene liegende (11)}110j-Reflex mit
zunehmender Detektionsenergie in den Beobachtungswinkel des Spektrometers wandert. Aus
der Position des (11)[110-Reflexes innerhalb des Akzeptanzwinkel des Energieanalysators (hier
+3°) kann ein kritischer Energiebereich berechnet werden, in dem reflexbedingt erhohte Intensi-
titen auftreten sollten. Dieser kritische Energiebereich liegt fiir den (11)110-Reflex zwischen
51 eV und 67 eV. Abb. 4.23 vergleicht die 29 keV H'-induzierten Elektronenspektren im kriti-
schen Energiebereich bei unterschiedlichen azimutalen Einfallswinkeln. Ausgehend vom Ionen-
einfall parallel zur [100]-Oberflachenrichtung flihrt die azimutale Rotation des Targets zu einem
kontinuierlichen Anstieg der in den kritischen Energiebereich fallenden Elektronenintensitit,
erreicht ein Maximum beim Einfall parallel zur [110]-Kanalrichtung, um bei fortgesetzter Dre-
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hung wieder zu sinken. Die leichte Intensititsschulter im Energiebereich von 62 eV, die sich
auch bei der axialen [100]-Streuung ergibt, kann auf die ioneninduzierte Emission von Cu-
MVV-Augerelektronen zuriickgefiihrt werden (Energie des Cu-M,3VV-Ubergangs: 60 eV). Da
der Ubergang vom axialen Channeling zur planaren Oberflichengitterfiihrung mit einer Verrin-
gerung des mittleren Projektil-Targetatom-Abstandes einhergeht, konnen bei planarer Oberfli-
chengitterfiihrung erhoht Innerschalenionisationen und damit verbunden Augerprozesse ange-
regt werden [BA93]. Dies fiihrt bei planarer Oberflichengitterfiihrung (Randomstreuung) fiir
Winkelbereiche in der Nidhe des [100]-Kanals zu einer Erhdhung des Augersignals. Der bei
groBeren Rotationswinkeln bis zum Erreichen der [110]-Gitterrichtung auftretende kontinuierli-
che Anstieg der Intensititen im kritischen Energiebereich kann allerdings nicht durch Au-
gerprozesse erklirt werden. Vielmehr zeigt sich hier der Einfluss des in den Beobachtungswin-
kel des Elektronenspektrometers einlaufenden (11)110;-Beugungsreflexes. Insbesondere ergeben
sich in den Spektren in der Ndhe der [110]-Richtung auch bei Randomstreuung nicht zu ver-
nachlédssigende Beitrdge elastisch gebeugter Elektronen.

Die Drehung der Oberfliche bezogen auf den einfallenden Ionenstrahl fiihrt zu einer entspre-
chenden Rotation des reziproken Gitters und damit zur Anderung der Emissionswinkel der beo-
bachteten reflexartigen Intensitdten. Dies ist ein eindeutiger Beweis fiir die beugungsbedingte
Ursache dieser Intensitdtsiibberhohungen. Die Emissionswinkel dieser {iber die modifizierte
Ewaldkonstruktion und den Anregungskonus beschreibbaren Intensitdtsbander konnen sich iiber
den gesamten Bereich des Elektronenaustrittskonus erstrecken. Elastisch gebeugte Elektronen-
anteile wurden auch fiir den Fall der Randomstreuung sowohl in den Winkelverteilungen als
auch in den Energiespektren nachgewiesen. Allerdings fiihrt die Anderung von axialer zu plana-
rer Oberflachengitterfiihrung der anregenden lonen zu einer deutlichen Reduzierung elastisch
gebeugter Anteile. Dieser Effekt diirfte im Zusammenhang mit der bei planarer Oberfldchengit-

terfiihrung reduzierten Anregungstiefe der Elektronen stehen.

4.6  Zusammenfassung

Im energiedispersiven Betrieb eines SPA-LEED-Systems wurde die bei der streifenden Ionen-
streuung (25 keV He'" bzw. 29 keV H',¢;,=1.6°) auftretende Raumwinkelverteilung emittierter
Elektronen in Abhéngigkeit von der Detektionsenergie (15-100 eV) und vom azimutalen Ein-
fallswinkel untersucht. Fiir die Ionenstreuung entlang niederindizierter Richtungen konnten
reflexartige Emissionsintensititen (10 % - 30 % der Gesamtintensitit) in den Winkelverteilun-
gen gemessen werden. Sowohl das Auftreten als auch das energetische und azimutale Verhalten
dieser Reflexe ist mit elastischer Beugung und direkter Emission angeregter Elektronen zu ver-

stehen.
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Die Streuung von Valenzelektronen am einfallenden Projektil und dadurch initiierte Sekundér-
elektronenkaskaden fiihren zu einer rdumlichen Verteilung angeregter Elektronenzustdnde in-
nerhalb der Kristalloberflache. Dabei wird eine angeregte ebene Welle mit Ausbreitungsrich-
tung parallel zur Oberfliche innerhalb ihrer mittleren freien Weglinge (*10 A) an einzelnen
Atompotentialen gestreut. Dies fiihrt zum einen zu einer deutlichen Ddmpfung der Streuampli-
tude der sich ausbreitenden Primédrwelle und zum anderen, durch die feste Phasenbeziehung der
entstehenden Streuwellen, zur kohédrenten Emission von Elektronen in definierte Winkelberei-
che. Die Abklinglinge eines solchen angeregten Blochwellenzustandes im Energiebereich von
32+5 eV wurde iiber die Breite der polaren Winkelverteilung in der Streuebene des Beugungs-
reflexes zu 8+2 A bestimmt. Die Winkelpositionen der ioneninduzierten LEED-Reflexe
(IILEED) koénnen mit Hilfe einer modifizierten Ewaldkonstruktion und der Winkelverteilung
angeregter Elektronen (Anregungskonus) nachvollzogen werden. Sowohl die Abhédngigkeit der
Beugungswinkel von der Detektionsenergie als auch die mit der Rotation der Oberfldche ein-
hergehende Drehung der IILEED-Spots steht in Ubereinstimmung mit den experimentellen
Ergebnissen. Reduzierte Beugungsintensitéiten in Richtung der Oberflachennormalen sind iiber
den streuwinkelabhingigen Wechselwirkungsquerschnitt bei der elastischen Elektron-Atom-
Streuung nachvollziehbar. Aus der Intensitétsverteilung fiir Anteile gebeugter Elektronen kon-
nen Informationen iiber deren Anregung innerhalb der Kristalloberflache gewonnen werden. So
ist aus den Beugungsreflexen auf eine anisotrope Winkelverteilung angeregter Elektronen in der
Cu(001)-Oberfldache, mit erhohter Elektronenanregung entlang niederindizierter Oberflachengit-
terrichtungen zu schlieBen. Weiterhin gestatten die Beugungsintensitéten Riickschliisse auf den
Offnungswinkel des elektronischen Anregungskonus innerhalb der Kristalloberflche.

Der Ubergang von axialer zu planarer Oberflichengitterfiihrung der einfallenden Ionen fiihrt zu
einer deutlichen Reduzierung gebeugter Emissionsanteile, was eine Separation vom inelastisch
emittierten elektronischen Untergrund erschwert. Dennoch folgt aus dem azimutalen Verhalten
der 2d-Intensitétsverteilungen und den dazu korrespondierenden energieaufgeldsten Elektronen-
spektren ein beugungsbedingter Emissionsanteil von bis zu 10 % der in den entsprechenden
Winkelbereich emittierten Gesamtintensitét.

Der an Cu(001) nachgewiesene signifikante Anteil elastisch gebeugter Elektronen an der ionen-
induzierten Elektronenemission hat, da eine Verallgemeinerung auf andere einkristalline Me-
talloberflachen nahe liegt, weitreichende Konsequenzen fiir die Interpretation von energicaufge-
16sten Elektronenspektren. So enthalten insbesondere die von Niehaus et al. [SZ00] bei strei
fender Streuung von 6 keV bzw. 4 keV H' auf Al(111) aufgenommenen niederenergetischen
Elektronenspektren deutliche Hinweise auf den beugungsbedingten Ursprung der ,,Plasmon-

schulter, was dieselben Autoren zu einer Reinterpretation der Daten zugunsten der Beugungs-
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hypothese veranlasste [NZ01]. Zum Beispiel fiihrt bei der Streuung parallel zum [110]-Kanal
(dichtest gepackte Atomreihe mit einer Kanalbreite von a=2.48 A) die Erhéhung des polaren
Detektionswinkels ¢ entsprechend der Diskussion in Kap. 4.4 zu einer energetischen Verschie-

bung der Intensititsschulter. Weiterhin zeigt sich auch hier, dass eine leichte azimutale Drehung
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Abb. 4.24: Elektronenenergieverteilung gemessen senkrecht zur Oberfliche, Anregung durch streifend einfallende
(0iw=5°) 5 keV H'-Projektile auf Al(111) bei Streuung parallel zur dichtgepackten Atomreihe (—) und in Random-
richtung (---), aus [SZ00]

der Oberfldche in eine zufillige Streurichtung eine Reduzierung der ,,Plasmonschulter* zur Fol-
ge hat (Abb. 4.24).

Entlang der [110]-Richtung angeregte und elastisch gebeugte Elektronen werden bei einer De-
tektionsenergie von Eg=9.6 eV senkrecht zur Oberfliche emittiert (hier fir Al(111):
Vo=14.9 eV [AM76]), was alternativ zum Konzept der Volumen-Plasmonanregung die in den
Elektronenspektren auftretende Struktur bei ca. 10 eV bei senkrechter Beobachtungsrichtung
begriindet.

Generell sind energieaufgeloste Elektronenspektren bei festem Detektionswinkel (¢,0) zur Iden-
tifizierung moglicher Beugungsanteile aus folgenden Griinden ungeeignet:

(1) Es kann aus dem unverdnderten Intensititssignal bei azimutaler Drehung des Targets
nicht sicher Beugung als Signalursache ausgeschlossen werden, da der Anregungsko-
nus, insbesondere bei Metallen mit isotroper Anregungsverteilung, zu einem iiber den
gesamten Halbraum ausgeschmierten System von breiten Intensitdtsbéndern fiihrt (siehe
Abb. 4.20). Vor allem wenn der Offnungswinkel des Anregungskonus & im Bereich des
halben Drehsymmetriewinkels der entsprechenden einkristallinen Metalloberflache (fiir
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Al(111):94ym= 60°, Cu(001): Ssym= 90°) liegt, ist eine Verifizierung gebeugter Intensi-
titsanteile im Elektronenspektrum durch alleinige Anderung der primiren Anregungs-
richtung, wie in Abb. 4.23 gezeigt, kaum moglich. Eine unter Beriicksichtigung aller
theoretisch auftretenden Reflexbinder gewihlte Anderung des Detektionswinkels sollte
hingegen eine Identifizierung erhdhter gebeugter Anteile ermdglichen.

(2) Die beugungsbedingten Intensitdtsbénder dndern in Abhéngigkeit von der Detektions-
energie ihre Raumwinkelposition verbunden mit Verschiebungen der in den Akzep-
tanzwinkel des Energieanalysators fallenden Beugungsanteile. Dieser Effekt sollte im
Allgemeinen zu einer energetischen Verbreiterung der Strukturen in den Energiespek-
tren fithren. Diese Verbreiterung hingt sowohl vom Detektions- und Akzeptanzwinkel
des Energieanalysators als auch vom detektierten Energiebereich ab, z.B. durchlduft das
(10)-Beugungsband innerhalb von 11 eV bis 14 eV einen polaren Winkelbereich von
¢==3° (zur Oberflaichennormalen in Strahlrichtung). Das (20)-Beugungsband dagegen
durchléuft diesen Winkelbereich von 70 eV bis 90 eV verbunden mit einer entsprechen-
den Verbreiterung in den Elektronenspektren. Die signifikante polare Winkelbreite des
Reflexbandes selber (Ap~7°) wurde hier nicht beriicksichtigt.

Im Gegensatz zu den weitreichenden theoretischen Konzepten zur kinetischen und poten-

tiellen Plasmonanregung (z.B. [LM96], [RS00], [BDO1]) fehlen entsprechende theoretische

Grundlagen fiir mogliche beugungsbedingte Anisotropiebeitrdge in den ioneninduzierten

Elektronenspektren. Erste erfolgreiche auf Elektronenmehrfachstreuung und Beugung beru-

hende Ansitze zur Interpretation winkelaufgeloster Sekundirelektronenspektren angeregt

durch senkrecht einfallende 10-100 keV Edelgasionen auf Ag(111) wurden in [NM78] un-
ternommen, aber in der Folgezeit nicht weiterentwickelt. Allerdings scheint die Adaption
der theoretischen Grundlagen der Photoelektronenbeugung (PhD) auf ioneninduzierter Beu-
gungsphdnomene viel versprechend. So wechselwirkt bei PhD das Wellenfeld des angereg-
ten Photoelektrons elastisch mit den umliegenden Atomen. Die so erzeugten Streuwellen
iiberlagern sich kohérent, so dass aus den entstehenden Beugungsreflexen Riickschliisse auf
die atomare Nahordnung gezogen werden konnen. Im Gegensatz zu der tliblicherweise ver-
wendeten elementspezifischen Innerschalenphotoelektronenanregung und der damit ver-
bundenen Lokalisierung der Primirelektronen an Atompositionen des Gitters, entspricht

[ILEED eher dem Fall der delokalisierten Valenzelektronenanregung (die korrektere Ent-

sprechung sind Elektronenbeugungseffekte bei der ultravioletten Photoemission [HU95]).

Da bei IILEED wie auch bei PhD die Generierung von Partialwellen nur in der unmittelba-

ren Ndhe der Primédranregung moglich ist, wird auch hier das entstehende Beugungsbild

(z.B. Abb. 4.11 a) von der Nahordnung der Atome bestimmt. Zur Bestitigung dieser aus
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den polaren Reflexbreiten stammenden Schlussfolgerung wurden zusatzlich Emissionswin-
kelverteilungen bei der Streuung an der rauen, d.h. nicht ausgeheilten, Cu(001)-Oberflache
aufgenommen (Abb. 4.25). Abgesehen vom erhdhten Untergrundsignal treten trotz der er-

heblichen Defektdichte und der verringerten Terrassenbreite an der Oberfliche weiterhin
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Abb. 4.25: winkelaufgeldste Elektronenintensitit an einer rauen, d.h. streifend mit 25 keV Ar'-gesputterten
und nicht ausgeheilten Oberfliche, ohne Untergrundsubtraktion fiir Winkelbereiche senkrecht zur Oberfléche
(markiert durch die Pfeilspitze) Detektionsenergie 55+6 eV, Anregung 29 keV streifend einfallende H'-
Projektile, die Einheiten der Legende sind cts/s

deutliche Beugungsreflexe auf, was darauf schliefen lésst, dass die beim streifenden Sputtern
erreichbare Reduzierung der strukturellen Fernordnung nicht ausreicht, um den ioneninduzier-
ten Beugungsprozess zu unterdriicken. (Diese Daten stehen im Widerspruch zu der in [WEO1]
gefiihrten Argumentation, dass das Auftreten von Beugungseffekten auf leichte Projektile (H',
H,") beschrinkt sei, da schwerere Tonen (Ne") durch Sputtering die Oberfliche aufrauen.)

Aus diesem Blickwinkel sind Beugungsbeitrige auch bei der Streuung an polykristallinen Ober-
flichen nicht auszuschlieen, da die Einzelkristallite solcher Oberfliachen laterale Ausdehnun-
gen weit liber der mittleren freien Wegldnge angeregter Metallelektronen aufweisen.
Zusammenfassend kann die Ursache fiir Strukturen und Intensitétsiilberhohungen in ionen-
induzierten Elektronenspektren sowohl in grundlegenden physikalischen Prozessen wie Auge-
riibergdnge, Plasmonzerfall oder Autoionisation liegen. Sie konnen aber auch durch Beugungs-
effekte der Kristalloberfliche hervorgerufen sein.

Trotz der moderaten Energicauflosung und des eingeschriankten Akzeptanzwinkels wurde ein

erster Nachweis von [ILEED-Effekten durch die energiedispersive Nutzung eines konventionel-
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len SPA-LEED-Systems realisiert. Fiir weiterfilhrende Untersuchungen dieses elementaren
Emissionsprozesses und der damit korrelierten Elektronenanregung, erscheinen orts- und im-
pulsaufgeloste Flugzeitmessungen mittels grof3flichigem Channelplatedetektor viel verspre-

chend zu sein.
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SEE-Oszillationen

5 Wachstumskontrolle mittels ioneninduzierter Sekundérelektro-

nenemission

Nachdem im letzten Kapitel die Grundziige der ioneninduzierten kinetischen Elektronenemissi-
on unter dem Aspekt der elastischen Elektronenbeugung behandelt wurden, soll in diesem Ka-
pitel auf die Nutzung der Elektronenemission zur Beobachtung und Charakterisierung von
Filmwachstumsprozessen eingegangen werden. Untersucht wird das mit der lagenweisen Epita-
xie von metallischen Adsorbatfilmen (hier: Fe,Co,Mn) einhergehende oszillierende Verhalten
der Elektronenausbeute. Diese Untersuchungen umfassen sowohl Targetstrommessungen als
MaR fiir die winkel- und energieintegrale Gesamtelektronenausbeute als auch in situ gewonnene
energieaufgeloste Elektronenspektren sowie Abhdngigkeiten der auftretenden wachstumsbe-
dingten Oszillationen vom Einfallswinkel der verwendeten Projektile (H', He"). Es wird ge-
zeigt, dass in Abhédngigkeit von den gewihlten Streubedingungen eine direkte Korrelation der
Elektronenemission mit den auf der Oberfliche ablaufenden Wachstumsprozessen besteht. Ins-
besondere liefern wihrend des Filmwachstums in situ aufgenommene Elektronenspektren so-
wohl Informationen iiber die chemischen Zusammensetzung der obersten atomaren Lage (pro-
toneninduzierte Augerspektroskopie) als auch direkte Informationen zum Wachstumsstadium

und zur momentanen Bedeckung.

5.1  Wachstumsbedingte Oszillationen der Gesamtelektronenemission bei der

streifenden lonenstreuung

Da strukturelle, chemische und magnetische Eigenschaften ultradiinner Adsorbatfilme kritisch
von Bedeckung und Wachstumsmodus abhéingen, kommt der Echtzeit-Uberwachung des Film-
wachstums eine entscheidende Bedeutung zu. Eine weithin genutzte Technik zur Uberwachung
und Wachstumscharakterisierung im Monolagen-Regime steht mit der Beugung hochenergeti-
scher Elektronen (RHEED) zur Verfiigung [LD88]. Die bei Lagenwachstum auftretende perio-
dische Anderung der Oberflichenmorphologie fiihrt bei RHEED zu beobachtbaren Intensitiits-
oszillationen reflektierter Elektronen. Aus der Anzahl der durchlaufenen Oszillationen kann auf
die Monolagenbedeckung des Adsorbatfilms geschlossen werden, allerdings erschweren in-

elastische Beugungsphédnomene eine quantitative Interpretation der RHEED-Oszillationen.
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Eine zu RHEED alternative und in dieser Arbeit verwendete Methode zur Wachstumsiiberwa-
chung ist die Registrierung der spekular reflektierten Intensitét streifend an der Oberflidche ge-
streuter, schneller Atome oder lonen. Dabei wird der zur Spiegelreflektion der Projektile fiih-
rende kollektive Kleinwinkelstreuprozess (planare Oberfldchengitterfithrung) durch die in der
Nukleationsphase des Lagenwachstums erhohte Defektdichte an der Oberfliche zunehmend
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Abb. 5.1: spekular reflektierte Ionenintensitit (¢;,=1.6°, 25 keV He", 6,,=15° bzgl. [10]-Kanal) wihrend des Wachs-
tums von 2 ML Co auf Cu(001) (Tgrown=290 K, p=0.0065 ML/s), an den durch Zahlen gekennzeichneten Punkten
wurde der Depositionsprozess unterbrochen, um polare Streuverteilungen aufzunehmen (rechts); rechts: polare
Streuverteilungen an der atomar glatten Cu(001)-Oberflache (1) und nach der iterativen Deposition von Co (2-7),
zu erkennen ist die mit der Abnahme der Spekularintensitit einhergehende Reduzierung der gesamten in den Detek-
tionsbereich fallenden lonenintensitit (Flachenintegral der Streuverteilungen)

gestort, einhergehend mit einer Reduzierung der spiegelreflektierten Streuintensitdt. Das an-
schlieende laterale Wachstum der Inseln bis hin zur Koaleszens ist wiederum mit einer Verrin-
gerung der Defektdichte und demzufolge mit einer Zunahme der reflektierten lonenintensitit
verbunden. In Analogie zu RHEED kann so aus den oszillierenden Intensitéten die aktuelle Ad-
sorbatbedeckung bestimmt werden, allerdings mit dem Vorteil, dass bei der lonenstreuung we-
gen der rein kinematisch beschreibbaren StoBprozesse eine direktere Interpretation realisierbar
ist. Die Detektion der spiegelreflektierten Intensitéten erfordert flir beide Methoden die Einhal-
tung einer definierten Streugeometrie.

Abbildung 5.1 links zeigt die Entwicklung der mit einem Channeltrondetektor registrierten ma-
ximalen Spekularintensitit gestreuter 25 keV He’-Projektile (¢i=1,6°) wihrend des Wachstums
von 2.0 Monolagen (ML) Co auf einem Cu(001)-Substrat. Zur Aufnahme von polaren Winkel-
verteilungen spekular gestreuter Projektile wurde die Co-Deposition kurzzeitig unterbrochen.

Die farbig markierten Teilstiicke der Wachstumskurve in Abb. 5.1 links geben den iterativen
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Depositionsprozess wieder. Die zu den entsprechenden Submonolagenbedeckungen gehérenden
Streuverteilung sind in Abb. 5.1 rechts zusammengefasst. Anhand der Streuverteilungen ist zu
erkennen, dass die Abnahme der Maximalintensitidt mit der Reduzierung der in den gesamten
detektierbaren Winkelbereich fallenden Ionenintensitit einhergeht. Uber die Streuverteilungen
bei glatter (Abb. 5.1 Streuverteilung (1))- und wachstumsbedingt rauer Oberflache (Abb. 5.1
Streuverteilung (3)) kann eine Reduzierung der in den Spekularwinkelbereich gestreuten Pro-

jektile um 80 % abgeschitzt werden. Dies ldsst den Schluss zu, dass im Bereich des frithen
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Abb. 5.2: Trajektoriensimulationen (25 keV He, ¢;;=1.6°, 6=random) fiir die ideal glatte Oberfliche (hier Fe(110))
in (a) und fiir die Wechselwirkung mit einlagigen- (c) bzw. doppellagigen Stufenkanten (b), zu erkennen ist die
Grosswinkelaufstreuung an Stufenkanten, aus [PF98]

Lagenwachstums (Nukleations- und Aggregationsphase) das fiir die planare Oberflichengitter-
fiihrung giltige Regime der korrelierten Kleinwinkelsto3e fast vollstindig zusammenbricht.
Stattdessen vollzieht das statistische Mittel der gestreuten Projektile in diesen Bedeckungssta-
dien harte bindre Wechselwirkungen mit Adsorbatatomen an Stufenkanten von Inselrdndern.
Die in Abb. 5.2 gezeigten Trajektoriensimulationen fiir die streifende Streuung (¢in=1.6°) von
25 keV He-Projektilen an einer perfekten (a) und gestuften (b, c) Oberflache verdeutlicht die
Auswirkungen von Stufenkanten auf den statistischen Streuprozess.

Fiir atomar glatte Oberflichen kann niherungsweise ein vom senkrechten Oberflachenabstand z

abhéngiges, planares Kontinuumspotential nach Ziegler, Littmark und Biersack (ZBL) [ZB85]:

(5.1)

corr )

U,(z)=2r- nSZlZzaZ% exp(-b,z/a

l
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mit der Flachendichte ns, den Kernladungszahlen Z; und Z, fiir Projektil- bzw. Targetelement
und den Parametern nach Moliere [MO47] a;i={0.35, 0.55, 0.1} bzw. b={0.3, 1.2, 6} ange-

nommen werden. Dabei entspricht:

mit 0=0.045 und $=0.54 der von O’Connor und Biersack korrigierten Firsovschen Abschirm-

lange fiir Thomas-Fermi Atome ([FI58], [CB86]):

a, =0.8854(z)"” + 2y )" (53)
Uber GI. 5.1 und der im Umkehrpunkt der Trajektorie giiltigen Bedingung:

E =E,sin’ ¢, =U,(z,,) (5.4)
mit der Projektilenergie Eo und dem Einfallswinkel ¢;, kann der minimale Abstand z;, des Pro-
jektils zur Oberfldche abgeschitzt werden. So betrdgt fiir die Streuung von 25 keV He (H)-
Projektilen unter einem Einfallswinkel von ¢i,=1.6° der minimale Abstand zur Oberfliche
Zmin®0.9 A (fiir H: 0.5 A). Im idealen Fall der ungestorten planaren Oberflichengitterfiihrung
gilt fiir alle beim Durchlaufen der Trajektorie auftretenden einzelatomaren Wechselwirkungsab-

stinde p;:

Di Z Zuin (5.5)
Der nukleare Energieverlust der Projektile ist in diesem Regime vernachldssigbar, vielmehr
wird der Energieverlust durch die dissipative Wechselwirkung mit Elektronen des Valenzban-
des bestimmt [LWO05]. Primdre Ursache fiir die auftretende Elektronenemission ist demnach die
bindre Coulombanregung quasifreier Valenzelektronen durch das einfallende Projektil (siche
Kap. 4.1).

Die beim Lagenwachstum auftretenden hohen Nukleationsdichten (z.B.: Co/Cu(001): nnuCFIO12
cm™ [PF03]) lassen eine statistische Beschreibung der Trajektorien durch ein planares Oberfli-
chenpotential entsprechend GI. 5.1 nicht mehr zu. Die in diesem Wachstumsstadium dominie-
rende bindre Atom-Atom-Wechselwirkung an Stufenkanten ist mit einer Verringerung der im
statistischen Mittel auftretenden Wechselwirkungsabstinde verbunden, d.h., in diesem Regime

gilt im Unterschied zu GI. 5.5:

Zin = rmin 2 p'i 2 r'min (56)

min

Die untere Grenze 7', .. kann dabei iiber die groBtmogliche Anndherung bei der zentralen bini-

ren Wechselwirkung geschirmter Coulombpotentiale (head-on-collision, b=0) abgeschétzt wer-
den. Hier folgt fiir den binédren Stof3 eines 25 keV He (H)-Projektils mit einem ruhenden Co-
Atom aus der Bedingung:
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i, )=—22 g, (.7
"M+ M,

mit dem einzelatomaren Moliere-Potential:

40 :%Zai exp(— b,.r'/af) (5.8)

ein minimaler Wechselwirkungsabstand 7', von ca. 0.02 A (fiir H: 0.005 A). In diesem Re-

gime dhnelt die Projektil-Oberflachenwechselwirkung eher ein- oder mehrfachen Gasphasen-
stoBBen. Der Energieverlust der Projektile wird hier durch nukleare und elektronische Anteile
bestimmt. Letztere setzen sich aus Valenzelektronenanregungen, Promotionsprozessen und
Innerschalenionisationen zusammen [MM93].

Dementsprechend sollte die zu den Streubedingungen an der Oberfliche korrelierte Elektronen-
emission ebenfalls deutliche Anderungen beim Wechsel von einem zum anderen Streuregime
aufweisen, so dass eine Wachstumsiiberwachung auch iiber die ioneninduzierte Elektronen-
emission moglich erscheint. Allerdings wurden die einzigen Messungen, die direkt Oszillatio-
nen der Sekundéirelektronenemission nachweisen konnten, mit einem RHEED-Aufbau, d.h. mit

streifend einfallenden Elektronen, durchgefiihrt [VN82]. Die Intensitit der emittierten
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Abb. 5.3: Vergleich der periodische Anderungen des ioneninduzierten Targetstromes (==) und der Spekularintensi-
tdt (=) wihrend der Deposition von 3 ML Co/Cu(001), aufgrund des hohen Emissionskoeffizienten wird der Tar-
getstrom durch die ioneninduzierte Elektronenemission bestimmt, aus beiden zueinander korrelierten Signalen kann
der Bedeckungsgrad bestimmt und das Wachstum charakterisiert werden (Lagenwachstum bei Tgrowt=290 K (links)
bzw. anfingliches Doppellagenwachstum bei Tgowi=240 K), angeregt wurde mit 25 keV He", ¢;,=1,6° 0=15°, typ.
Targetstrom I;,~10 nA

Sekundairelektronen variiert dabei im Bereich von 0.1 % und stellt keine sinnvolle Alternative
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zu den Signalen der elastisch reflektierten Primérelektronen dar. Fiir einen ersten Nachweis von
wachstumsbedingten Oszillationen der ioneninduzierten Elektronenemission wurden zeitgleich
die spekular reflektierte He-lonenintensitit und der zum isoliert aufgehdngten Target flieBende
elektrische Strom wihrend des Wachstums von 5 ML Co/Cu(001) bei zwei verschiedenen
Wachstumstemperaturen (Tgrowin=295 K bzw. 240 K) registriert (Abb. 5.3).

Wegen der hohen Anzahl der je Projektil emittierten Elektronen (Emissionskoeffizient y~10)
konnen die einfallenden und reflektierten Projektilladungsbeitrige zum Targetstrom vernachlés-
sigt werden. Letzterer stellt so ein gutes Mal} fiir die Gesamtintensitdt emittierter Elektronen
dar. Fiir die in Abb. 5.3 gezeigte Messung wurde eine Ionenstromdichte von ca. 0.1 nA/mm’
benutzt. Das entspricht einem Ionenstrom auf der iiberstrichenen Targetoberfléche (7 mmz) von
ca. 0.7 nA. Der gemessene Targetstrom liegt im Bereich von ca. 10 nA und kann bei einer gut
isolierten Probe (Isolationswiderstand R=15 GQ) problemlos mit Hilfe eines nA-Meters gemes-
sen werden. Die aus der minimalen Intensitét spekular reflektierter lonen zu schlieBende erhoh-
te Rauigkeit bei halblagiger Bedeckung (1/2,3/2,5/2 ML) geht mit einer Erhdhung der Elektro-
nenemission und damit des Targetstromes einher, so dass der Targetstrom einen zur Spekularin-
tensitit inversen Verlauf aufzeigt. Die beim Raumtemperaturwachstum von Co/Cu(001) (Abb.

5.3 links) auftretende durchschnittliche Signaldifferenz zwischen halben und vollen Lagen (Os-

zillationshub h) ist im Vergleich zur Spekularintensitit (A, =1;,,,, — 1, = 40%) beim
Targetstrom reduziert und liegt im Bereich von A7 ~20% des Ausgangssignales. Trotzdem

folgt aus der Depositionsmessung eine direkte Korrelation der reflektierten Ionenintensitét und
des induzierten Targetstromes, so dass in Echtzeit und in-situ sowohl die momentane Schichtdi-
cke als auch eine qualitative Wachstumscharakterisierung allein iiber den Targetstrom mdglich
ist. Insbesondere die durch doppellagige Bedeckungsanteile erhohte Stufenkantendichte der
ersten Co-Lage (Abb. 5.3. links) flihrt analog zur Spekularintensitdt auch in der Elektronen-
emission zu einem geringeren Oszillationshub (h;vmi~10 %). Bei Verringerung der Deposi-
tionstemperatur auf Tgrown=240 K wird das Co/Cu(001)-Wachstum bis zu einer Bedeckung von
zwel Mononlagen durch die Nukleation und Aggregation doppellagiger Co-Inseln bestimmt, so
dass erst bei einer nominellen Bedeckung von ca. zwei Monolagen die Koaleszenz dieser Inseln
abgeschlossen ist [BP03]. Dieses Doppellagenwachstum kann direkt aus dem oszillationsfreien
Verlauf des Targetstromes im Bedeckungsbereich bis zwei Monolagen (Abb. 5.4. rechts) ge-
schlussfolgert werden. Auch in diesem Wachstumsregime zeigt sich eine direkte Korrelation
zwischen Spekularintensitit und Elektronenausbeute. Insbesondere das durch die verringerte
Wachstumstemperatur rauere Wachstum fiihrt im Vergleich zur Raumtemperaturmessung zur

erhdhten Elektronenemission. Auffillig ist hier, dass trotz deutlich reduzierter Oszillationshiibe
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der Spekularintensitit ( 4y, = 20% ) fiir die tiefere Wachstumstemperatur die Oszillationen des
Targetstromes, wenn auch bei insgesamt hoheren Werten, weiterhin im Bereich von

h$ = 20% liegen.

Eine mdgliche Erkldrung liegt im zusdtzlichen Einfluss der sich beim Wachstum &dndernden
Paarkorrelation auf die Intensitét spekular reflektierter lonen (siehe dazu [PF98]), wohingegen
der Grund fiir das oszillatorische Verhalten der Elektronenausbeute im Wesentlichen auf die
sich @ndernde Stufenkantendichte zuriickfiihrbar ist. Ein weiterer Grund fiir das quantitativ un-
terschiedliche Signalverhalten des Targetstromes konnte auch im Einfluss der sich chemisch
und rauhigkeitsbedingt dndernden Austrittsarbeit liegen. Als dominante oder alleinige Ursache
fiir die wachstumsinduzierten Targetstromoszillationen kann die Anderung der Austrittsarbeit
allerdings weitgehend ausgeschlossen werden, da im Vergleich zu den deutlichen ionenindu-
zierten Oszillationshiiben von 20 %, bei der Anregung mittels streifender Elektronen am ho-
moepitaktischen System Fe/Fe(001) [VN82] bei vergleichbaren Wachstumseigenschaften nur
verschwindend geringe wachstumsbedingte Anderungen der Sekundirelektronenemission im
Bereich von unter 0.1 % registriert wurden. Die rauigkeitsbedingte Anderung der Austrittsarbeit
sollte allerdings weitgehend unabhéngig von der Art der Anregung zu vergleichbaren Oszillati-

onshiiben fiihren.

Die beim Lagenwachstum ultradiinner Filme auftretende periodische Modifikation der Oberfla-
che (Stufenkantendichte, Inseldichte etc.) ist bei der streifenden Ionenstreuung mit einer eben-
falls periodischen Anderung der mittleren Elektronenausbeute verbunden. Nachgewiesen wurde
diese Korrelation durch Oszillationen des ioneninduzierten Targetstroms wihrend des Wachs-
tums mehrerer atomarer Co-Lagen auf Cu(001). Die wachstumsbedingt auftretenden Anderun-
gen des Targetstroms liegen im Bereich von 20 % des ioneninduzierten Gesamtstromes (ca. 10
nA) und koénnen mit Hilfe eines empfindlichen Strommessgerites (nA-Meter) nachgewiesen
werden. Anhand der auftretenden Targetstromoszillationen kann der Bedeckungsgrad bestimmt
und die Art des Wachstums charakterisiert werden. Im Gegensatz zu den etablierten Verfahren
zur Wachstumsiiberwachung (RHEED, streifend reflektierte Ionenintensitit) ist fiir die Auf-
nahme von Elektronenemissionsoszillationen die Einhaltung einer Reflektionsgeometrie nicht

erforderlich. Die Methode ist dementsprechend einfach zu realisieren.
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5.2 Bedeckungsabhiingige Anderungen von Elektronenspektren

Ein direkter Riickschluss von der wachstumsbedingten Anderung der Elektronenemission auf
die in den einzelnen Wachstumsstadien dominierenden elektronischen Anregungsprozesse wird

insbesondere durch den Beitrag von Sekunddirelektronen an der Gesamtemission erschwert.
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Abb. 5.4: links: Energiespektren (40 eV — 160 eV) emittierter Elektronen bei der streifenden Streuung von 25 keV
He" (—) bzw. H'-Projektilen (—) an Cu(001) (¢;,=1.6°, 0;;=-10°von [10], @ae=12° zur Oberflichennormalen) vor
und nach der Deposition einer halben Monolage Co (Tgowti =290 K, p=0,0065 ML/s), eingetragen sind die maxima-
len Anregungsenergien fiir Fermielektronen bei 25 keV He bzw. H-Anregung, rechts: iiber die Bindrstondherung
(BEA) berechneter einfach differentieller Einelektron-lonisierungsquerschnitt der Cu-M-Schale in Abhéingigkeit
von der Emissionsenergie des Elektrons nach der Wechselwirkung, berechnet aus [MM93]

So zeigen energieaufgeloste Elektronenspektren sowohl fiir die atomar glatte als auch fiir
wachstumsbedingt raue Oberflédche im niederenergetischen Bereich ein exponentiell abklingen-
des Verhalten. Im hoherenergetischen Bereich des Emissionsspektrums sollten allerdings zu-
nehmend primére Anregungs- und Emissionsprozesse beobachtbar sein. Abb. 5.4 links zeigt die
Energieverteilung emittierter Elektronen (¢p4e=12°) im Energiebereich von 40 eV - 150 eV vor
und nach der Deposition einer halben Monolage Co auf Cu(001) (Tgrown= 300 K). Die Elektro-
nenemission wird dabei durch streifend einfallende (¢i,=1.6°) He" bzw. H -Ionen initiiert. Der
um 0=-10° aus der [10]-Gitterrichtung herausgedrehte azimutale Einfallswinkel (Randomstreu-
ung) wurde so gewdhlt, dass eine mafigebliche Beeinflussung der Spektren durch Beugungs-
effekte weitgehend auszuschlieBen ist. Allerdings konnten fiir den Energiebereich oberhalb von
120 eV schwache Beugungsanteile des (20);100;-Reflexes auftreten. Das gilt insbesondere fiir die
H-induzierten Elektronenspektren (vgl. dazu Abb. 4.13).

72



SEE-Oszillationen

Die gewihlte He'-Tonenstromdichte liegt im Vergleich zu den protoneninduzierten Spektren ca.
10-mal so hoch. Abgesehen von den iiberlagerten Intensititen in den H'-induzierten Spektren
bei 60eV, die Cu-MVV-Augerelektronen zuzuordnen sind, zeigen alle Spektren ein mit zuneh-
mender Elektronenenergie exponentielles Abklingen. In dem an der glatten Substratoberfliche
aufgenommenen protoneninduzierten Elektronenspektrum ist insbesondere fiir die Bereiche
oberhalb und unterhalb der iiber Gleichung 4.3 berechneten maximalen Emissionsenergien fiir
Anregung von Fermielektronen (durch Pfeile in Abb. 5.4 gekennzeichnet) keine Anderungen
der Verlaufsform zu erkennen. Ein Hinweis darauf, dass auch in diesem Energiebereich hoch-
energetische Sekundédrelektronen wesentlich zur Emission beitragen.

Im Vergleich zum protoneninduzierten Spektrum zeigt die energiecaufgeldste Emissionsvertei-
lung He"-angeregter Elektronen an der glatten Cu-Oberfliche einen deutlich stirkeren exponen-
tiellen Abfall. Dies ist im Wesentlichen durch den geringeren bindren Energieiibertrag auf Fer-
mielektronen und durch den groferen einzelatomaren Wechselwirkungsabstand zu erkléren. Im
Vergleich zu ca. 40 eV fiir die maximale Emissionsenergie fiir He -angeregte Fermielektronen
kénnen, wenn auch mit sehr geringer Intensitét, emittierte Elektronen mit bis zu fiinfmal hdhe-
ren Elektronenenergien (E<~220 eV) gemessen werden. Aus energetischen Betrachtungen kann
der Ursprung dieser Elektronen nur durch Innerschalenionisationsprozesse unter Beriicksichti-
gung der Compton-Impulsverteilung atomarer Elektronenzustinde erklart werden. Exempla-
risch zeigt Abb. 5.4 rechts den fiir einen 25 keV He-Cu-Gasphasenstof3 berechneten Ionisati-
onsquerschnitt ¢ fiir ein in der Cu-M-Schale gebundenes Elektron (Eg=60 eV) in Abhingigkeit
von der kinetischen Energie dieses Elektrons nach der Ionisation. Berechnet wurde der energie-
differentielle Tonisationsquerschnitt mit Hilfe der klassischen BinérstoBnidherung (BEA), nédhe-
res dazu findet man in [MMO93]. Da die hier verwendeten Geschwindigkeiten der Projektile (He:
v=0.5 a.u., H: v=1.0 au.) unterhalb der Orbitalgeschwindigkeiten gebundener Cu-
Elektronezustinde (>2.1 a.u.) liegen, konnen deutliche Abweichungen der experimentellen und
berechneten absoluten o-Werte auftreten. Trotzdem verdeutlicht Abb. 5.4 rechts, dass die Ioni-
sierung von Core-Zustidnden, aufgrund der statistischen Verteilung der jeweiligen Orbitalge-
schwindigkeiten, auch die Erzeugung hochenergetischer Elektronen nach sich zieht. Vorausset-
zung dafiir sind allerdings harte bindre Wechselwirkungen der Projektile mit einzelnen Sub-
stratatomen, die im Fall der streifenden He-Streuung nur an Aufwirtsstufenkanten auftreten
konnen. Demzufolge sind die bei priparierter Cu-Oberfldche selten stattfindenden Stufenkan-
tenwechselwirkungen fiir die niedrigen Intensitdten hochenergetischer Elektronen verantwort-

lich.
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Bestitigt wird diese Interpretation durch die deutliche Zunahme emittierter hochenergetischer
Elektronen in den Spektren nach He'-Anregung und der Deposition einer halben Monolage Co
(Abb. 5.4 links (--)). Insbesondere zeigt der Vergleich der beiden He -induzierten Emissions-
spektren in Abb. 5.4 links ein zu hoheren Energien hin divergentes exponentielles Verhalten,
wohingegen die H'-angeregten Spektren, abgesehen von einer leichten Zunahme der Intensiti-

ten bei halblagiger Bedeckung, einen weitgehend identischen exponentiellen Verlauf aufweisen.
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Abb. 5.5: links: normierte Intensitit emittierter Elektronen (Anregung: 25 keV He', ¢;,=1.6°) mit den Emissions-
energien: 50 eV, 100 eV und 150 eV wihrend der Deposition von 3 ML Co auf Cu(001) (Towt=290 K) im Ver-
gleich zur He-Spekularintensitit. Die Elektronenintensititen sind Elektronenspektren entnommen (vgl. Abb. 5.4
links), die in-situ wéihrend der kontinuierlichen Co-Deposition aufgenommen wurden. rechts: aus den normierten
Emissionsoszillationen (links) entnommene relative Elektronenintensitéten fiir halbe und volle Co-Lagen. Die Dif-
ferenz der relativen Intensitéten fiir aufeinanderfolgende halbe (n-1/2) und volle (n) Lagen entspricht dem Oszillati-
onshub h, es ergibt sich bei He-Anregung eine lineare Abhéngigkeit des Oszillationshubes h von der Emissions-
energie

Die deutlich geringere rauigkeitsbedingte Beeinflussung der absoluten Intensititen und das i-
dentische exponentielle Verhalten der H'-induzierten Spektren deutet darauthin, dass die fiir die
Intensitdten im untersuchten Energiebereich ursidchlichen Emissionsprozesse in anndhernd glei-
chem Maf3e an der atomar glatten und wachstumsbedingt rauen Oberfldche auftreten. So zeigt
das ausgepriigte Cu-MVV-Augersignal des H'-induzierten Spektrums, dass schon im Regime
der planaren Oberfldchengitterfiihrung an der glatten Substratoberflache Innerschalenionisati-
onsprozesse (hier lonisation der M-Schale) stattfinden (sieche auch [PL93]) und so die
relative wachstumsinduzierte Anderung in diesem Energiebereich im Vergleich zur He'-

Anregung geringer ausfillt.
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Im Unterschied dazu kann aus der unterdriickten Cu-MVV-Augerintensitit des He-Spektrums
auf eine vernachléssigbare Ionisationswahrscheinlichkeit im Regime der planaren Oberflachen-
gitterflihrung geschlossen werden, so dass nach der Deposition einer halben Monolage die rau-
higkeitsbedingten Emissionsprozesse die He-Spektren dominieren. Ein weiterfiihrender Ver-
gleich von Auger- und hochenergetischen Elektronenintensitéten ist, sowohl wegen des hier
verwendeten heteroepitaktischen Schichtsystems, als auch wegen der insgesamt geringen He-

induzierten MVV-Augerintensititen nicht sinnvoll.
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Abb. 5.6: wie Abb. 5.5 fiir 25 keV H'-Anregung, ¢;,=1.6°, durch den im Vgl. zur He™-Anregung um ca. eine
GroBenordnung verringerten Oszillationshub h (beachte die geénderte Skalierung der Ordinate) wird der Verlauf
der wachstumsbedingten Emissionsoszilationen (links) im Energiebereich von 50 eV-70 eV durch die Cu bzw. Co-
MVV-Augerintensitdten und im Bereich oberhalb von 120 eV durch Beugungseffekte (Reflexintensititen des
(20)(1001-Spots) beeinflusst.

Zusammenfassend bietet sich filir eine oberflachensensitive in-situ Wachstumskontrolle eine
kontinuierliche Registrierung der hochenergetischen 25 keV-He-induzierten Emissionsanteile
wihrend der Adsorbatdeposition an. Allerdings wurden die in Abb. 5.5 gezeigten Emissionsos-
zillationen einzelnen Energiespektren (40 eV — 150 eV) entnommen, die wahrend des kontinu-
ierlich laufenden Depositionsprozesses aufgenommen wurden. Bei einer Aufdampfrate von 220
s/ML wurde eine Integrationszeit der einzelnen Spektren von 17 s/Spektrum gewihlt, so dass
die wachstumsbedingten Anderungen der Elektronenemission anhand von ca. 13 Spektren je
Monolage nachvollzogen werden kénnen. Die Anderungen der Elektronenspektren vollzieht
sich je nach erreichtem Co/Cu(001)-Wachstumsstadium gemil3 dem in Abb.5.4 exemplarisch
fiir die glatte bzw. raue Oberfliache dargestellten Verlauf. Der divergente Spektrenverlauf fiir
halbe bzw. geschlossene atomare Lagen hat im Energiebereich von 40 eV bis 170 eV eine linea-

re Zunahme des beobachtbaren Oszillationshubes von 43y ~20% auf bis zu h,," ~200%
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zur Folge. Oberhalb von ca. 170 eV sittigen die Intensitétsdifferenzen zwischen halben und
abgeschlossenen atomaren Lagen weitgehend. Ob der Abséttigungsbereich auf eine stagnieren-
de, bzw. oberhalb von E4= 200 eV auf eine scheinbar leicht reduzierte Ionisationswahrschein-
lichkeit oder auf ein konstantes durch Targetkantenstreuung oder andere aufbaubedingte Arte-
fakte hervorgerufenes Untergrundrauschen zuriickzufiihren ist, kann hier nicht gekléart werden.
In jedem Fall liegen die beobachtbaren wachstumsinduzierten Anderungen emittierter hoch-
energetischer Elektronen iiber den unter gleichen Streubedingungen registrierbaren Oszillatio-
nen der spekular reflektierten lonenintensitét.

Im Gegensatz zu den im relativen Verhalten wie auch in der absoluten Elektronenintensitit
deutlich unterschiedlichen He-Spektren fiir die glatte bzw. wachstumsbedingt raue Probenober-
fliche, weisen die H'-induzierten Elektronenspektren einen identischen Spektrenverlauf bei
vergleichsweise geringem Anstieg der absoluten Elektronenintensititen auf. Dementsprechend

fallen die in-situ gewonnenen wachstumsbedingten Oszillationen der H'-induzierten Elektro-
nenspektren weit geringer aus (/0" ~20% ), als die unter gleichen Streubedingungen durch-

geflihrten He-Messungen. Trotzdem konnen Wachstumsmodus und momentane Bedeckung
direkt aus den beobachtbaren Emissionsoszillationen entnommen werden (Abb. 5.6 links). Al-
lerdings werden diese rauigkeitsinduzierten Effekte im Fall der H'-Anregung von der Anderung
der stochiometrischen Oberflichenzusammensetzung wéhrend des Co-Depositionsprozesses
iberlagert. So resultieren die in Bezug zum reinen Cu-Spektrum erhohten Intensitdten im Ener-
giebereich um 55 eV (Abb. 5.6 rechts) aus dem Anstieg der Co-MVV-Augerlinie bei zuneh-
mender Co-Bedeckung. Aufgrund des anndhernd identischen exponentiellen Spektrenverlaufes
fiir die raue bzw. atomar glatte Oberfldche, kann durch Normierung der Spektren auf die che-
misch unbeeinflussten Signale zwischen 75 eV und 90 eV eine quantitative Analyse des Cu-
MVV-Augersignals bei 60 eV erfolgen, so dass aus den protoneninduzierten Elektronenspekt-
ren sowohl die nominelle Co-Bedeckung als auch die stochiometrische Zusammensetzung der
Oberflache entnommen werden kann. Einflussfaktoren fiir die sich bei zunehmender Co-
Bedeckung oberhalb von E4=100 eV relativ zum Cu-Spektrum stetig verringernden Elektro-
nenintensitdten sind das Auftreten von schwachen Cu-Augerintensitdten bei 101 eV und mogli-
che Elektronenbeugungsanteile des oberhalb von 120 ¢V in den Detektionsbereich wandernden
(20)[100-Reflexes.

Ein Beispiel fiir den Informationsgehalt ioneninduzierter Elektronenspektren, sowohl zur Be-
stimmung der momentanen Adsorbatbedeckung als auch zur Analyse der stochiometrischen
Zusammensetzung der Oberfliche mittels Auger-Signalauswertung, zeigt Abb. 5.7. Auch hier
wurden wihrend des Tieftemperatur-Co-Wachstums (T gown=120 K) in-situ H' -induzierte Elek-
tronenspektren im Energiebereich Eg—40 eV-85 eV aufgenommen (ca.7 Spektren/ML). Die im
76



SEE-Oszillationen

Vergleich zum Raumtemperaturwachstum erhohte Nukleationsdichte von ca. n=10" cm™ fithrt

zu einer exponentiellen Abnahme der spekular reflektierten Ionenintensitét auf unter 10 %.
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Abb. 5.7: Intensitétsverlauf emittierter Elektronen mit einer Emissionsenergie von 85 eV bei der streifenden Streu-
ung von 25 keV H+—Projektilen (¢in=1,6°) wihrend des Tieftemperaturwachstums von Co/Cu(001) (Tgrowt=130 K),
die Intensititen wurden Elektronenspektren entnommen die wihrend der kontinuierlichen Co-Deposition aufge-
nommen wurden, im Gegensatz zur Spekularintensitdt kann iiber die Elektronenemissionsoszillationen der Bede-
ckungsgrad auch bei hoherer Co-Bedeckung bestimmt werden, Inset: die zu den markierten Intensititswerten bei
0.5 ML (1), 1.0 ML (2) bzw. 5 ML (3) gehorenden normierten Elektronenspektren (==), zu erkennen ist im Vgl.
zum Elektronenspektrum der reinen Cu-Oberfliche (=—)die Verringerung der Cu- und der Anstieg der Co-MVV-
Augerlinie bei zunehmender Co-Bedeckung.

Trotz fehlender thermischer Aktivierung konnen durch die zur Verfiigung stehende Kondensa-
tionsenergie adsorbierter Co-Atome in geringem Malle Oberflichendiffusionsprozesse auf-
rechterhalten werden [BP03]. Das sich so entwickelnde raue transiente Lagenwachstum fiihrt
allerdings zu stark gedampften Intensitétsoszillationen spekular reflektierter lonen, so dass bei
Bedeckungen oberhalb von 3 ML die Bestimmung der nominellen Bedeckung mittels spekular
reflektierter lonen nicht moglich ist.

Die vollstindige Ausloschung der Cu-MVV-Augerlinie im Bedeckungsbereich oberhalb von
1.0 ML weist auf durchmischungsfreies Lagenwachstum hin:

Die in der Nukleationsphase, d.h. im Bedeckungsbereich unterhalb einer halben Monolage,
noch deutlich vorhandenen Cu-MVV-Augerintensititen (vgl. Spektrum (1) im Inset von Abb.
5.7) werden erst nach der Aggregations- und Koaleszensphase des Wachstums vollstindig aus-

geldscht (Spektrum (2) Abb. 5.7). Dementsprechend koénnen Strahlabschattungseffekte durch
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vorhandene Co-Inseln (siche Kapitel 5.3), als alleiniger Grund fiir den Riickgang des Cu-
Signals weitgehend ausgeschlossen werden. Vielmehr fiihrt das laterale Wachstum der Co-
Inseln zur beobachtbaren Ausloschung des Cu-MVV-Augersignals.

Bestitigt wird diese Interpretation durch die wachstumsbedingten Emissionsoszillationen. Abb.
5.7 zeigt den bedeckungsabhéngigen Verlauf der aus den protoneninduzierten Auger-Spektren
entnommenen 85 eV Elektronenintensitidten. Obwohl auch hier im Vergleich zum Raumtempe-

raturwachstum (Abb. 5.6) eine deutliche Verringerung des Oszillationshubes auftritt
(h5y) ~5%), was insgesamt auf ein raueres Wachstum schlieBen lsst, zeigen die Emissions-

oszillationen im Gegensatz zur Spekularintensitit bei fortschreitender Bedeckung ein unge-
dampftes oszillatorisches Verhalten. Die sich kaum &ndernde Periodizitétsldnge der Emissions-
oszillationen bis zu einer Co-Bedeckung von 9 ML entspricht sowohl der aus der Ver-
dampfungsrate als auch der aus den geddmpften Oszillationen der Spekularintensitit zu schlie-
Benden nominellen Bedeckung. Abgesehen von der so realisierbaren Bedeckungsbestimmung
auch fiir dickere Co-Filme erdffnet die Messung der wachstumsbedingten Emissionsoszillatio-
nen Einblick in fortlaufende Wachstumsprozesse, die mittels spekular reflektierter Ionen nicht
zugénglich sind.

In-situ aufgenommene Elektronenspektren lassen den Schluss zu, dass die primére Ursache fiir
die bei der He'-Streuung auftretenden wachstumsbedingten Emissionsoszillationen auf die sich
periodisch dndernde Stufenkantendichte zuriickzufiihren ist. Die in der Nukleationsphase erhoh-
te Anzahl an harten bindren Wechselwirkungen mit Adsorbatatomen an Inselrdndern fiihrt zu
einer deutlichen Zunahme angeregter hochenergetischer Elektronen. Die von diesen Elektronen
erzeugten Elektronenkaskaden beeinflussen alle Energiebereiche der Emissionsspektren und
tragen so zur Erhohung der Gesamtemission bei.

Die mit 25 keV H'-Ionen induzierten Elektronenspektren zeigen im Gegensatz zu den He-
Spektren kaum wachstumsbedingte Anderungen des relativen Spektrenverlaufes, was die Sepa-
rierung und die quantitative Auswertung der Cu-MVV-Augerintensititen wahrend des Co-
Wachstums ermoglicht. Zusétzlich kann aus den wachstumsinduzierten Oszillationen der abso-

luten Intensitdten der Spektren auf die momentane Bedeckung geschlossen werden.

5.3 Wachstumsbedingte Oszillationen der Elektronenemission in Abhédngig-
keit vom polaren Einfallswinkel

Die Verringerung des polaren Einfallswinkels fiihrt im allgemeinen zu einer Erh6hung der mitt-
leren Wechselwirkungslinge der He-Projektile an der Oberfliche einhergehend mit einer Zu-
nahme der Wechselwirkungswahrscheinlichkeit mit wachstumsinduzierten Stufenkanten. Da
bei planarer Oberflachengitterfiihrung durch die Wahl eines kleineren Einfallswinkels der mini-
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male Projektil-Oberflichenabstand zunimmt und so Innerschalenionisationen fiir die glatte

Oberflache herabgesetzt werden, sollte die Verringerung des Einfallswinkels insgesamt zu einer
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Abb. 5.8 links: Vergleich der ioneninduzierten (25 keV-He") Emissionsoszillationen hochenergetischer Elektronen
(E=145 eV) wihrend des Wachstums von Co/Cu(001) (Tgown=290 K) fiir verschiedene Ioneneinfallswinkel
(¢x=1,0° und 1,6°); rechts: emittierte Elektronenintensitéten fiir halbe und volle Co-Lagen in Abhéngigkeit von der
Elektronenenergie, normiert wurde auf das Elektronenspektrum am sauberen, atomar glatten Cu(001)-Kristall, im
Vergleich zu Abb. 5.5 rechts wurde hier der He'-Einfallswinkel auf ¢;,=1.0° reduziert

Erh6éhung der beobachbaren Oszillationshiibe fiihren. In Abb. 5.8 werden die wihrend der De-
position von 4.5 ML Co/Cu(001) (Tgowtn=295 K) auftretenden Wachstumsoszillationen
emittierter 145 eV-Elektronen bei zwei verschiedenen Einfallswinkeln verglichen. Die Reduzie-
rung des Einfallswinkels von ¢;;=1.6° auf ¢;,=1.0° fiihrt gemiB den vorhergehenden Uberle-
gungen zu einer deutlichen Erhdhung des beobachtbaren Oszillationshubes. Auch bei ¢i,=1.0°
zeigt sich eine lineare Abhéngigkeit des Oszillationshubes von der Elektronenenergie (Abb. 5.8
rechts). Allerdings fiihrt eine weitere Verringerung des polaren Einfallswinkels auf Werte
0in<1,0° zu einer erneuten Reduktion der Oszillationen. Abb. 5.9 fasst die Abhéngigkeit des
Oszillationshubes /1, = (1 e =1 )/ 127" vom polaren Einfallswinkel ¢;, fiir 190 eV-
Elektronen zusammen. Eine plausible Interpretation des resonanzartigen Verhaltens des Oszilla-
tionshubes als Mal} flir die relative Wechselwirkungswahrscheinlichkeit mit wachstumsindu-
zierten Stufenkanten liefert das in Abb. 5.10 dargestellte eindimensionale Projektionsmodell.

Ausgehend von dem mittleren Inselabstand x, der mittleren Inselgrof3e d und der Stufenhdhe h
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Abb. 5.9: Oszillationshub hyyy fiir emittierte 190 eV Elektronen in Abhéngigkeit vom polaren Ioneneinfallswinkel
(Anregung:25 keV He")

ergibt sich ein kritischer polarer Einfallswinkel tan(g,) = (x—d)/h. Eine Erhdhung des Ein-

fallswinkels im Bereich 0<¢<¢g, fiihrt wegen verringerter Abschattung benachbarter Inselrdnder
zu einer linearen Erhohung der Wechselwirkungsbereiche mit Stufenkanten (rote Abschnitte in
Abb. 5.10 a), so dass mit Erreichen des kritischen Winkels ¢=dg, relativ zur gesamten projizierte
Wechselwirkungsfliche (rote und blaue Abschnitte in Abb. 5.10 b) der Stufenkantenanteil ein
Maximum erreicht. Die VergroBerung des Einfallswinkels im Bereich ¢>¢g, reduziert den Stu-
fenkantenanteil wieder, da zunehmend Wechselwirkungen in der unteren atomaren Lage statt-
finden (Abb. 5.10 c). Fiir den aus Abb. 5.9 zu entnehmenden kritischen Winkel ¢¢,=1.0° folgt
fiir das Projektionsmodell unter der Annahme einlagiger Inseln (h=1.8 A) bei einer nominellen
Bedeckung von 0.4 ML ein Inselabstand von x~280 A und eine InselgroBe von d=~180 A. Aus
dem Inselabstand kann unter der Voraussetzung quadratischer Co-Inseln auf eine Sattigungsin-
seldichte von n=1.3-10"" cm™ geschlossen werden. Dieser Wert ist um etwa eine GroBenord-
nung kleiner als die unter gleichen Wachstumsbedingungen iiber STM-Analyse bestimmte
Nukleationsdichte von neyc,=2.2-10"%cm™ [NM99]. Allerdings findet das Einfallswinkelverhal-
ten der Emissionsoszillationen nicht zuletzt wegen der Vernachléssigung der Projektiltrajekto-
rien im Projektionsmodell keine realistische, d.h. quantitativ aussagekriftige, Entsprechung. Da

die Erzeugung hochenergetischer FElektronen zwingend an die Wechselwirkung mit
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Abb. 5.10: links: schematische Darstellung des geometrischen Projektionsmodells: bei sehr flachen Einfallswinkeln
mit ¢p<¢;=arctan((x-d)/h) werden die Stufenkanten benachbarter Inseln abgeschattet (a), fiir den Einfallswinkel
o=, erreicht der Stufenkantenanteil an der bestrahlten Gesamtfléche ein Maximum (b), bei weiterer Erhhung des
Einfallswinkels auf ¢>¢g, nehmen die bestrahlten Flichenanteile der tiefer liegenden atomaren Lage zu, was eine
Reduzierung des Stufenkantenanteils nach sich zieht (¢); rechts: der aus dem Projektionsmodell berechnete Stufen-
kantenanteil an der projizierten Gesamtflache, dabei wurde die mittlere Inselgrofle d und der mittlere Inselabstand x
unter der Annahme einatomar hoher Inseln (h=1,8 A) an die experimentelle Einfallswinkelabhingigkeit des Oszil-
lationshubs (Abb. 5.9) angepasst

Stufenkanten gekniipft ist, sollten allerdings aus Oszillationen der ioneninduzierten Elektronen-
emission iiber Trajektoriensimulationen quantitative Aussagen insbesondere zur Stufenkanten-

und Nukleationsdichte moglich sein.
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5.4  Anderungen der Anzahlstatistik emittierter Elektronen wihrend des Film-

wachstums

Zur Bestimmung der Anzahlverteilung emittierter Elektronen wurde der in Kap. 3.2 beschrie-

bene Sperrschicht-Elektronendetektor verwendet. Aus den wachstumsbedingten Oszillationen

150
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emission events (cnts/s)

50 112 ML Co/Cu(001) 4

Cu(001)

2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24

emitted electrons

Abb. 5.11: Anderung der Anzahlstatistik emittierter Elektronen (Anregung: 29 keV H', ¢;,=1,6°) vor (==) und nach
(==)der Deposition einer halben Monolage Co auf Cu(001) (Tgowt=290 K), die bei halblagiger Bedeckung erhohte
Stufenkantenwechselwirkung fiihrt zu einer Steigerung des mittleren Emissionskoeffizienten (markiert durch
Punkte) von y=6e/lon auf y=8e/lon, dabei wird die gesamte Verteilung in Richtung hoherer Emissionsanteile
verschoben.

des Targetstromes (siche Kap. 5.1) ist zu schlieBen, dass die Emissionsstatistik, die die Zahlung
der pro Streuereignis emittierten Elektronen k umfasst, ebenfalls periodische bedeckungsab-
hiingige Anderungen aufweisen sollte. Die bei der streifenden Randomstreuung (¢=1.6°,
0=15° bzgl. des [10]-Kanals) von 29 keV H’-Projektilen an Cu(001) auftretende Anzahlvertei-
lung emittierter Elektronen f(k) kann weitgehend mit einer Poissonverteilung beschrieben wer-
den (Abb. 5.11 (—)). Da der Detektor im Idealfall alle wihrend der Streuung emittierten Elekt-
ronen nachweist, kann sowohl die Gesamtanzahl der pro Zeiteinheit stattfindenden Emissions-

ereignisse:
N=3 fk) )
k=0
als auch der Gesamtstrom emittierter Elektronen:

(5.10)
e 0
0 I:;;k-f(k)
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mit der Elementarladung e und der fiir die Verteilung notwendigen Integrationszeit T sowie der

mittlere Emissionskoeffizient:

P = R (5.11)

aus der Elektronenanzahlverteilung entnommen werden. Voraussetzung fiir die experimentelle
Bestimmung des Emissionskoeffizienten y. sind vernachldssigbare Anteile der messtechnisch
unzugénglichen Null-, bzw. Einelektronemissionsereignisse. Hinreichend erfiillt ist diese Be-

dingung wenn fiir die Emissionsverteilung gilt y>>>1. Da in diesem Fall fast alle Projektile mehr
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Abb. 5.12: Anzahl der Emissionsereignisse die zur Emission von 2 bis 4 Elektronen (und 10e-14e bzw. 18e-30¢e)
fiihren, wihrend des Wachstums von Co/Cu(001) (Tgow=290 K), zu erkennen ist eine rauigkeitsbedingte Reduzie-
rung von Emissionsereignissen mit niedrigen Elektronenanzahlen (2e-4e) bei entsprechender Zunahme hoherer
Anzahlen (10e-14e), die zur Aufnahme der Wachstumsoszillationen notwendigen lonenstrome liegen im sub fA-
Bereich, Die Registrierung der Gesamtzahl aller Emissionsereignisse macht die Aufnahme dieser Wachstumsoszil-
lationen unabhéingig von Strahlinstabilitdten (selbstnormierende Methode zur Wachstumsiiberwachung)

als ein Elektron ausldsen, entspricht die Summe aller registrierten Emissionsprozesse N der
Anzahl an der Oberfldche gestreuter Projektile.

Die hier realisierte Detektionsgeometrie gestattet allerdings nur den Nachweis von ca. 60% aller
emittierten Elektronen. Die aufbaubedingt reduzierte Uberfiihrung der Elektronen in den Detek-
tor ergibt eine entsprechende Verschiebung der Verteilung zu kleineren Elektronenanzahlen, so

dass der aus der Anzahlverteilung zu entnehmende Emissionskoeffizient fiir die glatte Cu-
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Oberflache von y.=6 bei idealer Detektion (Detektor direkt iiber der Targetoberfldche, etc.) um
ca. einen Faktor 1.7 hoher liegt. Der aus dem Verlauf der Poissonverteilung abzuschétzende
Anteil nicht registrierter Emissionsereignisse X.f(k) fiir k<1 liegt bei ca. 10 %. Demzufolge
werden zwar nicht alle Elektronen aber fast alle Emissionsereignisse vom Elektronendetektor
erfasst.

Die Deposition einer halben Monolage Co auf dem Cu(001)-Substrat (Tgrown=290K) fiihrt zu
einer Verschiebung der Anzahlverteilung in Richtung hdherer Emissionsereignisse (Abb5.11
(—)) und zu einer Erhéhung des Emissionskoeffizienten auf y.= 8. Trotz der verdnderten Elekt-
ronenanzahlverteilung bleibt die Gesamtanzahl der Emissionsereignisse N im Vergleich zur
glatten Substratoberfliche annidhernd konstant. Der Elektronendetektor registriert wie oben er-
wihnt fast alle Emissionsereignisse, deren Zahl ausschlieBlich vom Atomstrahl also der Anzahl

der auftreffenden Projektile abhdngt. Somit kann N, d.h. das Integral iiber das gesamte
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Abb. 5.13: rechts: Anzahlstatistik emittierter Elektronen vor (==) und nach (=) der Deposition einer halben Mono-
lage Co auf Cu(001) (Tgowt=290 K), im Vergleich zu Abb. 5.11) wurde hier mit 29 keV He"-Projektilen unter
einem Einfallswinkel von ¢;,=1.6° gestreut, auch hier zeigt sich analog zur Protonenanregung eine Verschiebung
der Verteilung zu hoheren Elektronenanzahlen bei wachstumsbedingt raueren Oberflichen; links: analog zu Abb.
5.12) hier bei der Streuung von 29 keV He’

Elektronenspektrum, als Normierung genutzt werden, um Strahlschwankungen auszugleichen.
Fiir den Nachweis periodischer mit dem jeweiligen Co/Cu(001)-Wachstumsstadium korrelierter
Anderungen der Anzahlstatistik wurde zur Aufnahme der Spektren der Depositionsprozess
kurzzeitig (ca. 30 s) unterbrochen. Abb. 5.13 rechts zeigt relativ zum Cu-Ausgangspektrum die
bedeckungsabhingige Entwicklung einzelner Bereiche der Verteilung. Die in den frithen
Wachstumsstadien erhohte Defektdichte an der Oberfldche fiihrt zu einer kontinuierlichen Ver-
schiebung der Elektronenanzahlverteilung gemi3 Abb.5.13 links, einhergehend mit einer Re-
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duktion von 2-4e- und einer Zunahme von hoheren Emissionsereignissen. Analog durchgefiihr-
te Messungen der Anzahlstatistik mit 25 keV He -Projektilen (¢in=1,6°, 6=15°) zeigen ebenfalls
periodische Anderungen des Emissionskoeffizienten. Auch hier wird die Poissonverteilung der
glatten Cu-Oberflache rauigkeitsbedingt leicht zu hoheren Emissionszahlen verschoben. Eine
bei hohen Emissionszahlen auftretende durch das Eindringen der Projektile unter die oberste
atomare Lage verursachte zusétzliche Emissionsverteilung, wie sie z.B. bei axialer Gitterfiih-
rung zu beobachten ist (siche Abb. 6.4 rechts) tritt nicht auf. Diese an den wachstumsbedingt
rauen Oberflichen nicht zu beobachtende Emissionscharakteristik fiir Subsurface-
Ionengitterfithrung zeigt, dass die Projektil-Aufwirtsstufenkanten-Wechselwirkung nicht zum
»Einfang® (Abb. 5.2b), sondern vielmehr zur Grofwinkelaufstreuung der Ionen fiihrt (Abb.
5.2¢), d.h, fiir den Fall der planaren Oberflichengitterfiihrung wirken Stufenkanten wie klassi-
sche Potentialstufen. Diese harte repulsive Stufenkantenstreuung ist mit der Anregung hoch-
energetischer Elektronen verbunden, die als Primérelektronen direkt emittiert oder durch Kas-
kadenprozesse zu einer Erhéhung des Emissionskoeffizienten beitragen. Allerdings reduziert
die Stufenkanten-Aufstreuung die Trajektorienlédnge der Projektile in Oberflichenndhe, was zu
einer Verringerung des Emissionskoeffizienten fithren wiirde. Diese sich teilweise kompensie-
renden Effekte erkldren sowohl den wachstumsinduzierten exponentiellen Emissionsbeitrag in
den Energiespektren (Kaskadenelektronen) als auch die leichte Verschiebung der Emissionsver-
teilung zu hoheren Elektronenanzahlen. Der aus den Anzahlverteilungen folgende Gesamtstrom
emittierter Elektronen I (GI. 5.10) zeigt im Vergleich zu dem unter gleichen Streu- und Wachs-
tumsbedingungen aufgenommenen Targetstrom (vgl. Abb. 5.3) identische wachstumsbedingte

Oszillationen.

5.5  Zusammenfassung

Das Lagenwachstum ultradiinner metallischer Filme fiihrt zu einer direkt mit dem jeweiligen
Wachstumsstadium (Nukleation, Aggregation, Koaleszens) korrelierten Anderung der ionenin-
duzierten Elektronenemission. Die wachstumsbedingte Zunahme von Stufenkanten und Defekt-
strukturen (Inselrdnder, Nukleationskeime etc.) erhoht die Wahrscheinlichkeit fiir bindre Projek-
til-Oberflachenatom-Wechselwirkungen, einhergehend mit Promotionseffekten und Binérstof3-
anregungen hochenergetischer Elektronen. Diese Elektronen werden zum Teil direkt emittiert
oder verbleiben an der Oberfldche als Ausloser flir Elektronenkaskaden. Insgesamt fiihren diese
wachstumsinduzierten Elektronenanregungsprozesse zu einem additiven exponentiell abklin-
genden Intensitétsanteil in den Energiespektren, und erdffnen insbesondere fiir die protonenin-
duzierte Augerspektroskopie die Moglichkeit, durch die in-situ Aufnahme von Energiespektren,

sowohl den Grad der Bedeckung, als auch die stochiometrische Zusammensetzung der Oberfli-
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che zu bestimmen. Analoge Emissionsoszillationen wurden auch fiir die epitaktischen Systeme
Fe/Cu(001) und Mn/Cu(001) festgestellt (Abb.5.14). Auch hier kann aus den protoneninduzier-
ten Augerspektren der Wachstumsmodus, der Bedeckungsgrad und die chemische Zusammen-
setzung der Oberfliche entnommen werden. Subsurface-Channeling nach erfolgtem Stufenkan-
teneinfang von Projektilen kann als Ursache fiir die wachstumsinduzierten Emissionsoszillatio-
nen weitgehend ausgeschlossen werden. Insgesamt steht mit der ioneninduzierten Elektronen-
emission eine zu RHEED oder zur streifend reflektierten Ionenintensitét alternative Methode

zur Wachstumskontrolle und Charakterisierung zur Verfligung. Eine messtechnisch einfache

Fe/Cu(001) Tgmm=290K Mn/Cu(001) Tgmn=190K
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Abb. 5.14: Intensitatsverlauf emittierter Elektronen mit einer Emissionsenergie von 95¢V bei der streifenden Streu-
ung von 25 keV H'-Projektilen (¢1,=1,6°) wihrend des Wachstums von Fe/Cu(001) (Tgowt:=290 K) (linke Abbil-
dung) bzw. wihrend des Wachstums von Mn/Cu(001) (Tgowin=190 K) (rechte Abbildung), die Intensititen wurden
Elektronenspektren entnommen, die wéhrend der kontinuierlichen Adsorbat-Deposition aufgenommen wurden,
zum Vergleich ist der Verlauf der spekular reflektierten He’-Intensitit bei vergleichbaren Wachstumsbedingungen
dargestellt

Variante ist (isolierte Probe, nA-Meter) in diesem Zusammenhang die wéihrend des Filmwachs-
tums kontinuierliche Messung des ioneninduzierten Targetstromes (MalB fiir die Anderung des
Emissionskoeffizienten). Die Realisierung einer Reflektionsgeometrie ist im Gegensatz zu den
etablierten Verfahren, wegen der anndhernd isotropen ioneninduzierten Elektronenemission
nicht erforderlich. Eine weitere attraktive Variante der Wachstumsiiberwachung ist die Regist-
rierung der Anzahlverteilung emittierter Elektronen mittels Sperrschichtdetektor. Zum einen
erdffnet die Detektion aller auf der Oberfldche stattfindenden Emissionsereignisse die Moglich-
keit einer weitgehend von Strahlinstabilititen unabhdngigen Wachstumsiiberwachung (selbst-
normierendes Verfahren), zum anderen werden verschwindend geringe Ionenstrome von unter
einem fA zur Aufnahme von Wachstumsoszillationen benétigt. Eine viel versprechende Vor-

aussetzung fiir Wachstumsuntersuchungen an sensiblen, metastabilen = Systemen.
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6 Oberflichenstrukturanalyse mittels Ionenstrahltriangulation

Fundamental fiir das Verstindnis chemischer, elektronischer und magnetischer Eigenschaften
von Oberfldchen und ultradiinnen Adsorbatfilmen ist eine mdglichst genaue Kenntnis iiber de-
ren atomare Struktur. Fiir die Strukturanalyse von Oberfldchen steht eine Vielzahl direkter und
indirekter Messmethoden zur Verfiigung, z.B. STM, SXRD, PhD, SEXAFS etc. Die iiberwie-
gende Anzahl an Strukturmodellen wurde auf der Basis quantitativer LEED-Analysen (I/V-
LEED) erstellt [NI06]. Die Nutzung konventioneller LEED-Systeme, die Sensitivitdt der Me-
thode auf die obersten atomaren Lagen und das weit vorangeschrittene theoretische Grundla-
genverstindnis machen diese Beugungsmethode zu einem attraktiven strukturanalytischen Ver-
fahren. Trotzdem kann aus LEED-Analysen wegen der fehlenden Phaseninformation der ge-
beugten Elektronenwellen nicht direkt auf die vorliegende Oberflachenstruktur geschlossen
werden, vielmehr wird iiber die iterative Anpassung von Strukturmodellen weitgehende Uber-
einstimmung mit den experimentellen Beugungsuntersuchungen angestrebt. Ausgehend von
drei Translationsfreiheitsgraden je Atom ergeben sich fiir die Anordnung der Atome in einer
N-atomigen Einheitszelle 3N_Freiheitsgrade. Insbesondere fiir groBere Einheitszellen findet nur
ein Bruchteil der Gesamtheit aller moglichen Strukturen bei einer solchen iterativen I/V-LEED-
Anpassung Beriicksichtigung. Weiterhin ist LEED wegen der senkrecht zur Oberfliche stehen-
den Beugungsanordnung weitaus sensitiver auf die Atompositionen vertikal zur Oberfléche als
parallel dazu [WOO02]. Die Vorauswahl in Betracht kommender Strukturen setzt in den meisten
Féllen zusitzliche Realrauminformationen anderer Messmethoden voraus.

Die streifende Streuung leichter Projektile an Oberflachen erdffnet in diesem Zusammenhang
eine interessante Moglichkeit zur Bestimmung der langreichweitigen lateralen Atomanordnung
von Oberflichen und Adsorbatfilmen. Dabei wird die bei azimutaler Drehung der Oberflache
auftretende Anderung von planarer zu axialer Oberflichengitterfiihrung ausgenutzt, um Rich-
tung und Kanalbreite dicht gepackter Atomreihen der Oberfldche zu bestimmen. Die in diesem
Kapitel vorgestellte Variante der Ionenstrahltriangulation (im Folgenden: IST) umfasst experi-
mentelle Untersuchungen zur Oberflachensensitivitidt und Selbstnormierung der Methode, so-
wie ein theoretisches Konzept zur Simulation von IST-Azimutalscans. Die experimentellen
Untersuchungen wurden sowohl an der unrekonstruierten Cu(001)-Oberfléche als auch an der

Cu(001)c(8x2)Mn Tieftemperaturphase durchgefiihrt.

87



Kapitel 6

6.1  Methodische Grundlagen

Die Wechselwirkung streifend gestreuter Projektile mit einer ideal glatten Oberflédche entspricht
einer Abfolge korrelierter Kleinwinkelsto3e mit einzelnen Oberflichenatomen. Bei zufilligem
azimutalen Einfallswinkel (Randomstreuung) und einem polaren Einfallswinkel ¢i,<¢.it kann in
guter Ndherung die Streuung des Projektils durch ein planares Kontinuumpotential nach Glg.
5.1 beschrieben werden. Der kritische Winkel fiir planare Oberflichengitterfiihrung ¢ berech-
net sich dabei aus [WI86]:

(6.1)

E

p

1/2
¢ _ {2” 'ZIZZacorrA(uvw)J
crit

mit acr aus Glg. 5.2, der mittleren Atomdichte der Oberfldche A(uvw) und der Projektilenergie

Ep. Néhert sich fiir ¢in<dir der azimutale Einfallswinkel 0, einer niederindizierten Richtung

Abb. 6.1: Prinzip der Ionenstrahltriangulation (IST): fallt bei azimutaler Drehung (8) der Targetoberflache der Pro-
jektilstrahl parallel zu einer niederindizierten Kanalrichtung [hkl] ein, werden die Projektile nicht mehr an einem
planaren sondern an [hkl]-Zylinderpotentialen gestreut. Diese Anderung der Streugeometrie kann direkt iiber die
Streuverteilung oder indirekt iiber die ioneninduzierte Elektronenemission nachgewiesen werden. Durch IST kon-
nen so die Richtungen und relativen Kanalbreiten niederindizierter Oberflichenkandle bestimmt werden.

[hkl] in der Oberfldache (6=0°), splirt das Projektil axiale [hkl]-Potentiale. Gilt fiir den azimuta-
len Einfallswinkel 0;,<0.i, kann das axiale Potential durch ein Zylinderpotential beschrieben

werden [LI65]:

%@F%?ZZ%&PiZJ (6.2)

Wi a

corr

wobel dpg dem interatomaren Abstand der Kettenatome, a; und b; den Moliere-Parametern, Kg

der modifizierten Besselfunktion und z dem Abstand zur Zylinderachse entsprechen.
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Der kritische Winkel 0 kann tiber [LI65]:

1/2
o —|2%% - (6.3)
Cri Epd[hkl] mn

berechnet werden. Im Unterschied zur spiegelnden Streuung im Regime der planaren Oberfla-

chengitterfiihrung filhrt das axiale Oberflichenchanneling zu einer halbkreisformigen

Abb. 6.2: Uber einen Channelplatedetektor aufgenommene zweidimensionale Streuverteilung (25 keV He” auf
Cu(111), ¢:,=1.5°) bei zufilliger azimutaler Einfallsrichtung (a) und bei der Streuung parallel zum [1-1]-Kanal (b);
zu erkennen ist die halbkreisformige Aufstreuung reflektierter Projektile in (b), aus [SCO05]

Aufstreuung der reflektierten Ionen (Abb. 6.2 rechts). Dementsprechend konnen prinzipiell iiber
die Aufnahme der Intensitétsverteilung reflektierter lonen wihrend der azimutalen Rotation der
Targetoberfliache die Richtung und die Kanalbreite dicht gepackter Atomreihen der Oberflidche
bestimmt werden. Nachteile dieser direkten Variante der Ionenstrahltriangulation sind:

(1) Die reflektierte Intensititsverteilung hingt kritisch von der gewahlten Reflektionsgeo-
metrie ab. Der sich bei der Drehung des Targets apparaturbedingt dndernde Einfallswin-
kel wirkt sich direkt auf die Form und Position der auftretenden Intensitétsverteilungen
aus.

(2) Filmoberflichen mit erhohter Defektdichte haben eine deutliche Reduzierung der insge-
samt in den Spekularbereich gestreuten Intensitidt zur Folge, was erhohte Primérstrahlin-
tensitdten erforderlich macht. Zum anderen fiihrt die rauigkeitsbedingte Verbreiterung
der gaullformigen Intensititsverteilung reflektierter Projektile (vgl. Abb.5.1 rechts) zu
einer Uberlagerung mit den bei axialem Channeling auftretenden Effekten, was insbe-

sondere die Identifizierung hoherindizierter Kanéle erschwert.
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Aus diesen Griinden wurden strukturanalytische Untersuchungen an ultradiinnen Adsorbatfil-
men nicht iiber die Intensitdt spiegelreflektierter Ionen, sondern liber die mit der Streuung ein-

hergehende  Elektronenemission  durchgefiihrt. = Die  einfachste =~ Variante  des
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Abb. 6.3: Toneninduzierter Targetstrom bei azimutaler Drehung des Cu(001)-Targets wahrend der Streuung von 25
keV H' Projektilen (Stromdichte: 0.3 nA/mm?) bei einem polaren Einfallswinkel von ¢;,=1.6°. Liegt die azimutale
Ioneneinfallsrichtung parallel zu niederindizierten Kanalrichtungen der Oberflache (siehe Inset) fiihrt die axiale

Streuung zu erhohter Elektronenemission. Die relativen Hohen der Targetstrompeaks zeigen eine direkte Proportio-
nalitét zur effektiven Breite der Kandle

Emissionsnachweises ist die Aufnahme des ioneninduzierten Targetstroms wéhrend der azimu-
talen Drehung der Targetoberflache. Einen Targetstromscan fiir die Cu(001)-Oberfldche zeigt
Abb. 6.3. Im Vergleich zur Elektronenemission bei zufélligem azimutalem Einfallswinkel er-
hoht sich der Emissionskoeffizient im Regime der axialen Gitterfithrung. Zu erkennen sind die
niederindizierten Oberflaichenkanile der primitiven quadratischen Cu(001)-Oberfldche (Inset in
Abb. 6.3). Abgesehen von der Identifizierung der einzelnen Kanalrichtungen konnte in diesen
Messungen eine direkte Proportionalitit zwischen der relativen Peakhohe und der effektiven
Channelingkanalbreite da,-2rei; nachgewiesen werden [BP04], wobei dg, der geometrischen
Kanalbreite entspricht.

Unterschreitet das einfallende Projektil den kritischen Abstand ri zur Zylinderachse einer A-

tomkette, kann es nicht mehr axial gefiihrt werden. r. folgt demnach aus dem kritischen Win-
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kel fiir axiales Channeling (Glg. 6.3) und berechnet sich aus [WI86]:

02 ) EPacorr2
— (6.4)

lezd[hkl]

— (ZIZZd[hkl]
crit E

1/2
J 1 14+0.2In

Die erhohte Elektronenemission bei der Streuung entlang niederindizierter Richtungen wurde
im Rahmen dieser Untersuchungen auf die bei axialer Oberflachengitterfiihrung (Hyperchanne-
ling) erhohte lonendichte zwischen den Atomketten der obersten atomaren Lage zurlickgefiihrt.

Sowohl der im Vergleich zur planaren Oberflachengitterfiihrung lingere Wechselwirkungs
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Abb. 6.4: links: Trajektoriensimulation bei zufilliger loneneinfallsrichtung (oben) und fiir die Streuung parallel zur
[10]-Oberfléachengitterrichtung (unten); rechts: Anzahlverteilung emittierter Elektronen
(Electron Number Distribution) fiir die Streuung von 29 keV H’-Projektilen (¢;,=1.6°) in zufilliger azimutaler
Richtung (random), fiir die Streuung parallel zur [10]-Oberflachengitterrichtung (==) sowie parallel zur [11]-
Richtung (==), zu erkennen ist die bei axialer Gitterfiihrung auftretende zuséitzliche Verteilung im Bereich hoher
Emissionsanzahlen, die durch eindringende Projektile (links unten) erzeugt wird, die Gesamtzahl an Emissionser-
eignissen (Flachenintegral) bleibt fiir alle Verteilungen nahezu konstant; Inset: bei kontinuierlicher Drehung des
Targets um insgesamt 6=110° (Winkelschrittweite: A6=0.15°, Integrationszeit: t=0.5 s, Aufnahmezeit: ca. 6 min)
aufgenommene IST-Kurven fiir die schraffiert eingezeichneten Integrationsbereiche der Anzahlverteilungen (I bzw.
1)

bereich der Projektile in den Kanélen als auch das Vordringen der Projektile in Oberflichenre-
gionen mit erhdhter Elektronendichte fithren im Rahmen dieses Modells zu einer Steigerung der
Elektronenemission [WI86]. Die aus dieser Annahme folgende Vielzahl an Parametern (Wech-
selwirkungslédnge der Ionen, abstandsabhidngige Elektronendichte, Anregungs- und Emissions-
wahrscheinlichkeit etc.) erschweren eine sinnvolle Simulation der Targetstromscans.

Allerdings zeigen aktuellere Untersuchungen von Lederer et al. [WMO04], dass die Ursache fiir
die Erhéhung des Emissionskoeffizienten beim Ubergang vom planaren zum axialen Streure-
gime nicht auf Hyperchannelingeffekte, d.h. auf zick-zack Bewegungen innerhalb der Kanile,
sondern vielmehr auf Projektilanteile zurtickzufiihren sind, die bei axialer Streugeometrie in die

Oberfliache eindringen und dabei zwischen oberflichennahen atomaren Lagen axial gefiihrt
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werden (Subsurface-Channeling). Durch die axiale Gitterfithrung zwischen zwei atomaren Ebe-
nen weisen diese Projektilanteile im Vergleich zum planaren Streuregime viel lingere Wech-
selwirkungsldngen in Regionen mit hoher Elektronendichte auf (Abb. 6.4 links). Gestiitzt wer-
den diese Schlussfolgerungen durch den Vergleich der Anzahlverteilung emittierter Elektronen
im Regime planarer und axialer Streuung bei koinzident gemessenem Energieverlust der ge-
streuten Projektile [WMO04].

Ferner werden diese Schlussfolgerungen durch eigene Messungen der Elektronenanzahlvertei-

lung bei der streifenden Streuung von 29 keV H-Projektilen mittels Sperrschichtdetektor
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Abb. 6.5: normierte Zéhlrate des Sperrschichtdetektors (SBD) fiir den Integrationsbereich der 2 bis 4e Emissionser-
eignisse in Abhéngigkeit vom azimutalen Einfallswinkel (IST-Kurve) wihrend der streifenden Streuung (¢;,=1.6°)
von 29 keV H’-Projektilen, normiert wurde auf die Zahlrate bei zufilligem Einfall (random), eingezeichnet ist
exemplarisch die relative Peakhohe hy;;; und die volle Fu3breite A des [11]-Oberfldchenkanals

(Abb.6.4 rechts) bestitigt. Analog zu den in [WMO04] gezeigten nichtkoinzidenten Emissions-
spektren fiir He auf Al(111) setzt sich das Emissionsspektrum fiir axiales Channeling aus zwei
sich liberlagernden Verteilungen zusammen. Dabei entspricht die Verteilung mit niedrigen An-
zahlen emittierter Elektronen (Maximum der Verteilung bei ca. 4e-Ereignissen) Streuprozessen
an der Oberfldache. Die im Wesentlichen auf den Atomketten der obersten atomaren Lage statt-

findende Streuung weist eine zum Randomeinfall dhnliche Emissionsverteilung auf. Die zweite
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Verteilung in Bereichen hoher Elektronenemissionsanzahlen (Maximum der Verteilung bei ca.
16e-Ereignissen) ist bei planarer Oberflichengitterfiihrung nicht zu beobachten und ist dem in
die Oberfliche eindringenden Anteil an Projektilen zuzuordnen. Der aus den Anzahlverteilun-
gen iiber Gl. 5.10 berechenbare Gesamtstrom emittierter Elektronen weist eine zum Tar-
getstrom identische azimutale Abhéngigkeit auf (siche Abb. 6.3). Demzufolge werden die Tar-
getstrompeaks bei axialer Streuung im Wesentlichen durch oberflachenpenetrierende Projektil-
anteile hervorgerufen. Sowohl die kaum verifizierbaren Trajektorien dieser lonenanteile (Re-
flektion an unterschiedlichen Atomebenen, Wechselwirkungslédnge bis zum Wiederaustritt etc.)
als auch der damit verbundene Elektronenanregungs-, Transport- und Emissionsprozess lassen
auch unter diesem Aspekt eine realistische Simulation von Targetstrom-Triangulationskurven
nicht zu.

Das fiir alle Elektronenanzahlverteilungen konstante Flidchenintegral (siche Abb. 6.4 rechts)
entspricht in guter Ndherung der Gesamtanzahl gestreuter Projektile. Die beiden bei axialer
Streuung auftretenden Elektronenverteilungen erlauben demnach prinzipiell eine Separierung
oberflachengestreuter und eindringender Projektilanteile (sieche Abb. 6.4 rechts fiir die [10]-
Richtung). Fiir die Aufnahme von IST-Kurven wurde mit einem Diskriminator ein bestimmter
Integrationsbereich des Spektrums (Inset in Abb. 6.4 rechts, Abb. 6.5) ausgewahlt und dieser
wihrend der azimutalen Rotation des Targets aufgezeichnet. Die experimentellen Winkellagen
der Peaks stimmen auf A6=1+0.3° mit den theoretischen Positionen iiberein. Zur Normierung
wihrend der Messung auftretender lonenstrahlénderungen dient die gleichzeitige Aufnahme der
Gesamtanzahl aller Emissionsereignisse (siehe dazu Kapitel 6.3.). Fiir die Aufnahme von IST-
Kurven ist insbesondere der Integrationsbereich niedriger Elektronenanzahlen (hier: 2-4e Ereig-
nisse) attraktiv, da die in Bezug zur Randomstreuung relativen Anteile oberflachenreflektierter
Projektile auch quantitativ dem relativen Anteil dieser Emissionsereignisse entsprechen sollten

(vel. Abb. 6.7).
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6.2 Das Einbruchkriterium

Bei axialer Einfallsrichtung werden die Projektile an parallelen Atomketten des Oberfldchengit-

ters gestreut. Durch das verringerte repulsive Potential zwischen den Atomketten bilden sich

120 ———

y I 3 I ! I
- [21]-Kanalbreite

100 ——ZBL Z=10.3
— ZBL
—— O'Connor
80 Moliere ac=0.‘| 8a.u.

—— Gartner (individual)

60

40

20

axiales Potential im [21]-Kanal (eV)

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0
Abstand (a.u.)

Abb. 6.6: Wechselwirkungspotential zwischen zwei atomaren Ketten der [21]-Oberflachenrichtung fiir Standardpo-
tentiale (ZBL, O’Connor), fiir das Individualpotential H auf Cu von Gértner [GH79] sowie fiir zwei modifizierte
Potentiale: (==) entspricht dabei einem Molierepotential mit einer um 20 % reduzierten Abschirmldnge und flir (=)
wurde fiir Cu eine effektive Kernladungszahl von Z,=10.3 angenommen. Das Einbruchkriterium aus GI. 6.5 ist bei
Verwendung der Standardpotentiale fiir den [21]-Kanal nicht erfiillt, eingetragen ist die Senkrechtenergie (E,) der
29 keV H’-Projektile (¢i,=1.6°), sowie der effektive Eindringbereich L und der kritische Abstand Iy

Kanile heraus, in denen die Projektile in der Oberfldche axial gefiihrt werden (,,Hyperchanne-
ling*) oder bei ausreichender Senkrechtenergie E; (GI. 2.1) in die Oberfldache eindringen, d.h.
unter die erste atomare Lage gelangen (,,Subsurface Channeling®). Wie im letzten Abschnitt
gezeigt, sind die Anderungen der Anzahlverteilung primér auf Subsurface- Channeling-Effekte
zurlickzuftihren. Als Kriterium fiir das Eindringen axial einfallender Projektile unter die erste

atomare Lage gilt:
E >V, (6.5)

Dabei entspricht V(1) dem repulsiven Wechselwirkungspotential zwischen zwei betrachteten
Atomketten mit | als Abstandskoordinate in der Atomebene. Fiir niederindizierten Kanéle gilt
dap>>acor .Dementsprechend setzt sich in guter Ndherung das Wechselwirkungspotential im

Kanal aus den Zylinderpotentialen zweier benachbarter Atomketten zusammen.
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Damit gilt unter Hinweis auf GI. 6.2:
Vch (Z) = Va (l) + Va (dap - l) (6.6)

Uber den aus der Grenzbedingung E; =V (leit) berechenbaren kritischen Abstand I kann der
effektive Eindringbereich L des Kanals festgelegt werden (Abb. 6.6):

L = dap - 2lcrit (67)
[41] [32[31] [21] [11] [10]
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geometrische Kanalbreite dap(a.u.)

Abb. 6.7: Vergleich der relativen Peakhdhen hgj; (m) (aus Abb. 6.5) mit der Oberflichentransmission L/d,,
(durchgezogene Linien), zur Berechnung von L/d,, (29 keV H auf Cu, ¢,=1.6°) wurden die in Abb. 6.6
beschriebenen Wechselwirkungspotentiale verwendet, die gestrichelten Linien entsprechen dem Verlauf der
simulierten Peakhohen der idealen Cu(001)-Oberflache (Targettemperatur: T=0 K) fiir das reduzierte Moliere-
Potential (----) und fiir das reduzierte ZBL-Potential (----) (IST-Kurven dazu in Abb. 6.11)

Der effektive Eindringbereich L bestimmt die mittlere Eindringwahrscheinlichkeit und den kri-
tischen azimutalen Winkel 0, bei dem die Projektile axial unter die Oberfldche gelangen kon-
nen. Aus einem  geometrischen  Projektionsmodell (Abb. 6.9) kann eine

Obergrenze fiir 0. abgeschitzt werden [BAOS]:

sin@_ = tan(g, ) (6.8)
wobei Zyin aus der Bedingung E|=V,(zmin) Zu entnehmen ist. Dementsprechend sollten in den
IST-Kurven die Peakhohen mit L/d,,, d.h. dem Anteil des effektiven Eindringbereiches an der
geometrischen Kanalbreite, und die vollen FuBbreiten der Peaks mit 20, skalieren. L/d,, ent-
spricht analytisch dem Transmissionsgrad der obersten atomaren Lage. Das Einbruchkriterium,

d.h. die Wahrscheinlichkeit der Projektile bei axialer Streuung unter die Oberfldche zu gelan-
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gen, hiangt iiber GI. 6.5 kritisch vom repulsiven Wechselwirkungspotential V(1) in den Kané-
len ab. Mit abnehmender geometrischer Kanalbreite d,,, wobei fiir die Cu(001)-fcc-Oberfléche
gilt:

2
a

d’ = 6.9
ap i2+j2 ( )

mit a=4.82 a.u. (2.55 A), erhoht sich V(). Dabei wird die Abschwiichung des Zylinderpotenti-

als durch den héheren interatomaren Abstand der Kettenatome, hier:

dyy, =a’ (@ + ) (6.10)

iiberkompensiert. Dementsprechend verringert sich fiir hoher indizierte Kanile der effektive

Eindringbereich L, bis bei einer bestimmten kritischen Kanalbreite d;;” alle Projektile oberfla-

chenreflektiert werden. Folgt man streng dem Eindringkriterium als Ursache fiir die bei gerin-

gen Emissionsereignissen auftretenden Peakhohen hy;, so kann aus dem noch schwach

[41]l [32] [31] [21] [11] [10]
| 1 | | |
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Abb. 6.8: aus der IST-Kurve (Abb. 6.5) entnommene Fullbreite A der einzelnen Kanalpeaks, eingezeichnet sind
die iiber Gl. 6.8 berechnete Obergrenze fiir den kritischen azimutalen Winkel: 20, fiir verschiedene Wechselwir-
kungspotentiale, die quantitative Ubereinstimmung von (==) mit den experimentellen Werten ist zufillig (siehe
Text), eingezeichnet ist auch der Verlauf der vollen Peakbreiten aus der Simulation (T=0 K) fiir das reduzierte
Moliere (----) bzw. ZBL-Potential (----)

erkennbaren [41]-Kanal die kritische Kanalbreite auf d j;” ~1.17 a. u. abgeschitzt werden. Abb.

6.7 vergleicht die iiber die Zylinderpotentialndherung gewonnene Oberflachentransmission
L/d,, in Abhéngigkeit von der Kanalbreite da, mit den relativen Peakhohen hyjj; der Oberfli-
chenkandle [1j] aus der IST-Kurve (Abb. 6.5). Fiir hoherindizierte Kanile (i+j>3) nimmt der
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Einfluss benachbarter Atomketten auf das betrachtete axiale Potential zu, so dass diese ebenfalls
in die Berechnungen einbezogen wurden. Andererseits bricht flir diese Kanile aufgrund des
hohen interatomaren Abstandes innerhalb der Ketten (fiir den [41]-Kanal ist dj41=19.9 a.u.)
zunehmend die Zylinderpotentialndherung zusammen. Abb. 6.7 zeigt, dass die analytische Be-
schreibung der experimentellen PeakhShen hyjj; iiber das Einbruchkriterium kritisch von der
Wahl des Wechselwirkungspotentials Ug(1) abhingt. So erweisen sich die unkorrigierten Stan-
dardpotentiale (hier exemplarisch fiir das ZBL-Potential) in diesem Abstandsbereich (1 a.u. <1
<3 a.u.) als zu repulsiv.

Selbst fiir den in der IST-Kurve noch deutlich erkennbaren [21]-Kanal ist das Einbruchkriteri-
um unter Verwendung der Standardpotentiale nicht mehr erfiillt (vgl. auch Abb. 6.6). Allerdings
beruhen die halbempirisch aufgestellten Standardpotentiale auf der Annahme von isotropen
Elektronenladungsverteilung, die die jeweiligen Atomkerne abschirmen (Thomas-Fermi-
Modell). Die Elektronendichte in diesem Modell fillt unabhingig von der elektronischen Scha-
lenstruktur monoton mit dem Abstand vom Atomkern. Die in die Abschirmfunktionen einge-
hende Abschirmlénge ar (siche Gl. 5.8) ist weitgehend unbekannt und kann als empirischer An-
passungsparameter  behandelt ~werden. Unter FEinbeziehung der  Hartree-Fock-

Ladungsdichteverteilung beider StoBpartner konnen fiir bestimmte Projektil-Target

- >

| crit L

Abb. 6.9: Projektionsmodell zur Herleitung des kritischen azimutalen Einfallswinkels 0, (Gl. 6.8): schematische
Darstellung der Aquipotentiallinien der Zylinderpotentiale bei V,=E, ; die Atomketten verlaufen senkrecht in die
Zeichnungsebene hinein, um das Einbruchkriterium zu erfiillen, kann der Strahl maximal soweit aus der Kanalrich-
tung gedreht werden, dass die Projektion von ¢;, dem Winkel a entspricht (aus [BA0S5]); problematisch am Projek-
tionsmodell ist die Vernachldssigung der in diesem Bereich viel flacheren Trajektorie (gestrichelter Pfeil), demnach
legt Gl. 6.8 nur eine Obergrenze der IST-Peakbreiten fest

Kombinationen die individuellen Abschirmfunktionen berechnet werden [GH79]. Dieses von
Giértner fiir Wasserstoff auf Kupfer berechnete Wechselwirkungspotential ist hier deutlich
schwécher als die Standardpotentiale (siche Abb. 6.6), so dass eine erheblich bessere quantitati-
ve Ubereinstimmung der Oberflichentransmission L/d,, mit den IST-Peakhdhen erzielt wird

(Abb. 6.7). Unter Benutzung eines Moliere Potentials (Gl. 5.8) mit einer um
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20 % reduzierten Abschirmlinge (hier: a=0.18 a.u.) kann im Rahmen der analytischen Nihe-
rungen eine quantitative Beschreibung der IST-Peakhdhen erzielt werden.

Alle verwendeten Wechselwirkungspotentiale zeigen eine mit ansteigender Kanalbreite mono-
ton zunehmende Transmission L/d,. Dementsprechend bleibt die Rangfolge der IST-
Peakhohen (hyio> hyi17> hpiy etc.) unabhéngig von der Wahl des Wechselwirkungspotentials.
Die analytische Bestimmung der IST-Peakbreiten im Rahmen des Einbruchkriteriums erweist
sich allerdings als schwierig, da dazu eine genaue Kenntnis der Projektiltrajektorie erforderlich
ist. Die aus dem geometrische Modell in Abb. 6.9 herleitbaren kritischen Winkel B0 (Gl. 6.8)
konnen nur als Obergrenzen verstanden werden, da die Projektile in diesem Entfernungsbereich
unter einem kleineren polaren Winkel als dem geometrischen Einfallswinkel (d.h. ¢<¢i,) auf die
Atomketten treffen (Abb. 6.9). Zumindest beschreibt die aus dem Einbruchkriterium geschluss-
folgerte funktionelle Abhédngigkeit des kritischen azimutalen Winkels Oy,,x von der geometri-
schen Kanalbreite die experimentellen IST-Peakbreiten (Abb. 6.8).

Eine quantitative Bestimmung der Peakbreiten auf der Grundlage des Einbruchkriteriums setzt
die Simulation der Projektiltrajektorien voraus. Sowohl die eingeschrinkte Anwendbarkeit der
Zylinderpotentialndherung als auch der nicht zu vernachldssigende Einfluss atomarer Gitter-
schwingungen und die Anwendbarkeit der Methode bei komplexeren Oberflichenstrukturen
sind weitere Aspekte, die eine Trajektoriensimulation zur Beschreibung der IST-Kurven erfor-

derlich machen.
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6.3 Simulation der IST-Kurven mittels Einbruchkriterium

Zur Trajektoriensimulation wurde ein C-basierter Programmcode von S. Lederer und J. Matule-
vich [LE06] verwendet:
Das Programm simuliert mittels numerischer Eulerintegration [PT02] der Bewegungsgleichun-
gen die Trajektorie eines Atoms, auf das die Einzelpotentiale eines zentral unter dem Projektil
befindlichen Clusters von mindestens 5x5x2 Gitteratomen wirken. Verlédsst das Projektil den
Bereich der zentral im Cluster liegenden Einheitszelle, wird dessen Position um eine Gitterkon-
stante nachkorrigiert. Die zu integrierenden Newtonschen Differentialgleichungen lauten:

v _._. =VU®F) ar

—=qal(r :—und—:\) 611

dt ) M, dt ©.1D)
mit der Masse des Projektils Mp und der Uberlagerung der geschirmten einzelatomaren Wech-

selwirkungspotentiale:

Fer,

2z, [F-
— i‘f (6.12)

UF) =Y,

i ‘}"—]"I

a

Die Gleichungen in 6.11 konnen bei ausreichend kleinen Zeitschritten t durch:

v _¥(e+7)-v(t) und e +7)-7()

6.13
dt T dt T ( )

angendhert werden. Dies fiihrt auf die in der Trajektoriensimulation verwendeten Euler-

Berechnungsschritte:
(1 +7) =50 +7-@(7(1)+ Oz*) und 7(t +7) = 7(t) + - 5(t)+ O(¢?) (6.14)

Ausgehend von vernachlédssigbaren inelastischen Beitrdgen wéhrend der Streuung wird nach
jedem Berechnungsschritt Energie und Impulserhaltung gepriift und wenn nétig nachkorrigiert.
Je nach interatomarem Abstand variiert die Schrittweite zwischen 0.01 a.u.<t<0.1 a.u.. Zur Be-
rechnung der an der Oberfliche reflektierten und in die Oberflache eindringenden Projektilan-
teile in Abhingigkeit von der azimutalen Einfallsrichtung der Projektile sind mehrere tausend
Trajektorien pro Winkelschritt erforderlich. Es zeigt sich unabhéngig vom benutzten Potential
eine diskrete Verteilung der Umkehrpunkte der Trajektorien an den einzelnen Atomebenen
(Abb. 6.10). Dementsprechend konnen oberflichenreflektierte und eindringende Anteile durch
die Festlegung einer Grenze zwischen der ersten und der zweiten atomaren Lage voneinander
unterschieden werden. Die genaue Position der Eindringgrenze ist unkritisch und wurde fiir alle

folgenden Simulationen auf -1.5 a. u. unterhalb der ersten atomaren Lage festgelegt. In der Si-
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mulation betrdgt die azimutale Winkelschrittweite 6=0.33°. Die zur Oberfliche senkrechten
bzw. parallelen thermischen Auslenkungen (u_, u)) der Clusteratome werden liber die Vorgabe
der entsprechenden Oberfliachen-Debyetemperaturen (Op,, Op)) beriicksichtigt. In der hier ver-
wendeten Hochtemperatur Debye-Néherung gilt:

NG T 619
\/MZkbG)DJ_,DH ®DL,DH '

Bei einer typischen Oberflachendebyetemperatur von ®p=165 K ergibt sich bei Raumtempera-

U=

tur (T=300 K) eine maximale thermische Auslenkung von u=0.02 A. Im Vergleich dazu liegt
die effektive Kanalbreite des [31]-Oberflichenkanals bei L=0.17 A (Moliere mit a=0.18), was
eine Beeinflussung der Oberflachentransmission durch thermische Effekte insbesondere fiir

hoherindizierte Kandle erwarten ldsst. Im Streuexperiment liegen die Projektil-Oberflichen-

z(au.)

Azimut ()

Abb. 6.10: z-Koordinate der Trajektorienumkehrpunkte, fiir jeden azimutalen Einfallswinkel wurden 1000 Projek-
tiltrajektorien berechnet, die Umkehrpunkte verteilen sich weitgehend diskret auf die einzelnen Atomlagen bei z=0
a.u., -3.416 a.u.; -6,832 a.u. und -10,247 a.u.; die rote Linie markiert die festgesetzte Eindringgrenze bei z=-1.5 a.u.
als Potential wurde ein abgeschwéchtes ZBL-Potential (Z,=10.3) verwendet

Wechselwirkungszeiten im Bereich von fs. Aufgrund der weit geringeren Phononenfrequenzen
von ca. 10" Hz wechselwirkt das Projektil mit einer ,.eingefrorenen Oberfliche. Da fiir die
Simulation das Projektil bei jedem Schritt {iber die Einheitszelle im Zentrum des Clusters proji-
ziert wird, ist eine realistische Beriicksichtigung der Probentemperatur nicht méglich. In der
Simulation wird die thermische Auslenkung der Atome durch die Neuberechnung der Atompo-
sitionen nach jedem Integrationsschritt angenéhert. Diese einfache Berticksichtigung der ther-

modynamischen Auslenkungen und der ungenaue Verlauf des verwendeten Wechselwirkungs-
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potentials miissen durch die Anpassung einer entsprechenden parallelen und senkrechten Deby-
etemperatur ausgeglichen werden. Dementsprechend stehen der Simulation insgesamt drei An-
passungsparameter zur Verfligung: das Wechselwirkungspotential sowie die parallele bzw.
senkrechte Oberflichen-Debyetemperatur. Diese Parameter wurden iiber die Anpassung an die
experimentelle Cu(001)-IST-Kurve festgelegt und weitgehend fiir alle Struktursimulationen
beibehalten. Abb. 6.11 zeigt den aus der Simulation folgenden Anteil oberflachenreflektierter
Projektile bei ideal glatter Oberfliche (T=0K) fiir zwei Wechselwirkungspotentiale (—). Wie

aus den analytischen Uberlegungen zur Oberflichentransmission L/d,, (Abb. 6.7) zu erwarten

reduziertes ZBL-Potential mit Z =103 reduziertes Moliere'-Potential mit a=0,18
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Abb. 6.11: links: Aus der Simulation folgender Anteil oberfldchenreflektierter Projektile in Abhingigkeit vom
azimutalen Einfallswinkel (29 keV H auf Cu(001), ¢;,=1.6°) bei einer Targettemperatur von T=0 K (==) und von
T=300 K (==), benutzt wurde ein reduziertes ZBL-Potential mit einer effektiven Kernladungszahl fiir Cu von
Z,=10.3, die beste Anpassung der Simulation an die exp. IST-Kurve (norm. Anzahl der 2-4e Emissionsereignisse,
Messung bei Raumtemperatur,(==)) wurde mit ®p,;=267 K und ®Op=135 K erzielt. rechts: analog zur linken Abb.
mit einem Molierepotential und reduzierter Abschirmlange a=0.18, die beste Anpassung an die exp. IST-Kurve
wurde mit ©p,;=172 K und Op=202 K erzielt, der in der Messung auftretende Einbruch bei 6=0° ([10]-Kanal) ist
auf eine erhohte Reflektivitit durch den Einfluss der zweiten atomaren Lage zuriickzuflihren, durch eine zeitinten-
sive Feinanpassung des Potentials und Verschiebung der Eindringgrenze kann diese Struktur iiber die Simulation
nachvollzogen werden

war, zeigt das schwichere ZBL-Potential (Z,=10.3, Abb. 6.11 links) im Vergleich zum korri-
gierten Moliere-Potential (Abb. 6.11 rechts) deutlich stirkere Peakhohen. Die Anteile eindrin-
gender Projektile in Abhédngigkeit von der Kanalbreite unterscheiden sich in der Simulation
(T=0 K) von der analytischen Abschitzung L/d,, (gestrichelte und durchgezogene Linien in
Abb. 6.7). Diese Unterschiede sind auf die Einbeziehung von Trajektorieneffekten in der Simu-
lation zuriickzufiihren. So erhdht sich in der Simulation die Ionendichte in niederindizierten
Kanilen (Fokussierungseffekt). Zur Berechnung von L/d,, wurde dieser Effekt nicht beriick-
sichtigt. Vielmehr wurde von einer isotropen Verteilung der Projektile auf der Oberfliche aus-

gegangen.
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Der Fokussierungseffekt erklért die hohere Transmission in der Simulation bei niederindizierten
Kanilen (i+j<3). Fiir hoherindizierte Kanéle bricht zunehmend die Zylinderpotentialndherung
zusammen, was zu einer Uberschétzung der Eindringwahrscheinlichkeit durch L/d,, fiihrt. Trotz
dieser Unzulénglichkeiten ist die analytische Abschitzung fiir das grobe Anpassen der Wech-
selwirkungspotentiale hilfreich. Erwartungsgemal liegen auch die vollen Peakbreiten aus der

Simulation fiir T=0 K (starres Gitter) weit unter den durch das Projektionsmodell vorgegebenen
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Abb. 6.12: links: IST-Kurven (2-4e Ereignisse) wihrend der Streuung von 29 keV H’ auf Cu(001) (¢;,=1.6°) wih-
rend des Abkiihlens des Kristalls von 500 K auf 270 K, alle IST-Kurven wurden auf die Randomsignale der 270 K
Messung normiert, rechts: Anteil oberflichenreflektierter Projektile aus der Simulation unter gleichen Streubedin-
gungen, benutzt wurde ein reduziertes ZBL-Potential (Z,=10.3) mit den Anpassungsparametern ®p,;=267 K,
Op=135 K, die exp. IST-Kurven und die Simulationen zeigen, dass die bei zunehmender Temperatur erhohten
thermischen Auslenkungen der Oberflachenatome das Eindringen der Projektile in zufélliger azimutaler Einfalls-
richtung erleichtern (Verringerung der Randomsignale) und hoherindizierte Kanile schlieBen

Maximalwerten 20y, (gestrichelte und durchgezogene Linien in Abb. 6.8).

Uber die Anpassung der senkrechten und parallelen Debyetemperatur kann sowohl fiir das re-
duzierte Moliere als auch fiir das reduzierte ZBL-Potential sehr gute Ubereinstimmung der si-
mulierten Oberfldchenreflektivitit mit der experimentellen IST-Kurve erzielt werden (verglei-
che blaue und schwarze Kurven in Abb. 6.11). Dabei zeigt sich, dass eine erhohte Auslenkung
der Oberflichenatome senkrecht zur Oberfliche (Reduzierung von Op)) die Reflektivitit im
Bereich planarer Oberflidchengitterfiihrung (Randomeinfall) verringert. Zu beobachten ist auch
eine leicht erhohte Eindringwahrscheinlichkeit entlang der Kanéle, so dass mit Einschalten der

Temperatur auch Kanéle gedffnet werden deren Kanalbreite unter der kritischen Kanalbreite

d;" liegen.
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So ist erst nach Einschalten der Temperatur in der Simulation mit reduziertem Molierepotential
(Abb. 6.11 rechts) der [41]- bzw. der [32]-Oberflichenkanal zu erkennen. Die gaul3formige
Verbreiterung der Peakfiifle ist ebenfalls auf die senkrechten thermischen Atom-Auslenkungen
zuriickzufiihren. Demzufolge wird ausgehend vom Einbruchkriterium die quantitative FuB3breite
der experimentellen IST-Kurven maBigeblich durch die thermischen Vibrationen der Oberfli-
chenatome mitbestimmt.

Im Gegensatz dazu hat die Reduzierung der parallelen Debyetemperatur kaum Auswirkungen
auf die Reflektivitdt in zufélliger azimutaler Einfallsrichtung. Allerdings fiihrt die erhdhte late-
rale Auslenkung der Oberflichenatome zur Verringerung der Eindringwahrscheinlichkeit insbe-
sondere bei hoherindizierten Kanélen. Uber die Debyetemperaturen als Anpassungsparameter in
der Simulation kénnen weder die azimutale Winkellage auftretender Peaks noch die Rangfolge
der Peakhohen (d.h. hpiophpiiphpiy) gedndert werden. Mit dieser einfachen Einbeziehung der
Oberflaichentemperatur in die Trajektoriensimulation sind qualitativ die temperaturabhéngigen
Anderungen der experimentellen IST-Kurven iiber die Simulation bei verschiedenen Messtem-
peraturen nachvollziehbar (Abb. 6.12). Eine Erhéhung der Targettemperatur von 270 K auf
500 K fiihrt bei zufdlligem azimutalen Einfall der Projektile (Randomrichtung) zu einer Verrin-
gerung der 2-4e Emissionsereignisse, bei gleichzeitiger Zunahme hoherer Elektronenanzahlen
(Abb. 6.12 links). Ausgehend vom Einbruchkriterium folgt daraus, dass bei ansteigender Tar-
gettemperatur mehr Projektile unter die erste atomare Lage gelangen konnen. Bei axialem Ein-
fall der Projektile wird das Eindringen der Ionen mit zunehmender Targettemperatur dagegen
erschwert, gekennzeichnet durch eine leichte Erhohung der niedrigen Emissionsereignisse im
Vergleich zur Messung bei Tpe,s= 270 K. Zu erkennen ist dies z.B. an der Peakintensitit des
[21]-Oberflachenkanals in Abb. 6.12. links. Dementsprechend werden die Peakhdhen sowohl
durch die absinkenden Randomsignale als auch durch die ansteigenden Zihlraten in den Kanal-
peaks reduziert. Diese temperaturabhingige Entwicklung der experimentellen IST-Kurven kann
durch die Simulation bei verschiedenen vorgegebenen Targettemperaturen nachvollzogen wer-
den (Abb. 6.12 rechts). In der Simulation wurden die angepassten Debyetemperaturen
(®p1=267 K, Op=135 K) und das reduzierte ZBL-Wechselwirkungspotential verwendet. Durch
die Erhdhung der Messtemperatur nehmen die Auslenkungen der Oberflichenatome gemif Gl.
6.15 zu. Analog zu den Schlussfolgerungen aus der Messung zeigt auch die Simulation mit zu-
nehmender Temperatur eine erhdhte Transmission bei Randomstreuung und eine durch laterale

Auslenkungen verringerte Transmission bei axialem Ioneneinfall.
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Die Messung der Anzahlverteilung emittierter Elektronen bei der streifenden lonenstreuung
ermoglicht die Selektion von Emissionsereignissen, die an der Oberfliche bzw. in tieferen ato-
maren Lagen stattfinden. Bei azimutaler Drehung der einkristallinen Targetoberfliche nehmen
bei Einfall der Projektile entlang dichtgepackter Atomketten Emissionsereignisse mit niedrigen
Elektronenanzahlen ab (IST-Kurve). Im Rahmen des Einbruchkriteriums wird diese Reduzie-
rung auf Projektilanteile zuriickgefiihrt, die axial unter die erste atomare Lage gelangen und dort
hohe Elektronenanzahlen auslosen.

Zur Bestimmung der oberflachenreflektierten Projektilanteile in Abhéngigkeit vom azimutalen
Einfallswinkel wurde ein Trajektoriensimulationsprogramm verwendet, in dem Projektile, die
unter die erste atomare Lage gelangen, als eingedrungen gewertet werden. Durch die Anpas-
sung von drei Simulationsparametern (parallele und senkrechte Debyetemperatur, Wechselwir-
kungspotential) kann eine quantitative Ubereinstimmung der simulierten Oberflichenreflektivi-
tat mit den experimentellen IST-Kurven an der atomar glatten Cu(001)-Oberfléche erzielt wer-

den.

6.4  Oberflichensensitivitit der Ionenstrahltriangulation

Mn/Cu(001), T,oue=140K

Spekularintensitat (norm.)

. Substratlage Cu © Adsorbatlage Mn

CA 0w

0 50 100 150 200 250 300
Verdampfungszeit (s)

Abb. 6.13: links: Intensitit spekular reflektierter 25 keV He -Projektile wihrend der Deposition von Mn auf
Cu(001), bei einer Wachstumstemperatur von Tyown= 140 K und einer Depositionsrate von p=0,01ML/s, fiir die
IST-und LEED-Messungen wurde die Mn-Deposition nach einer Monolage beendet, das Inset zeigt ein mit dem
SPA-LEED aufgenommenes Beugungsbild (E.=53 eV) von 1 ML Mn auf Cu(001) unmittelbar vor der Aufnahme
der IST-Kurve in Abb. 6.14; rechts: ¢(8x2)- Strukturvorschlag von Gauthier et al. [GP93] fiir | ML Mn/Cu(001)
(Terown=200 K), die Mn-Decklage ordnet sich quasihexagonal in zwei senkrecht zueinander stehenden Doménen
auf der einfach quadratischen Cu(001)-Substratlage an

Die Betrachtungen zum Einbruchkriterium in den vorigen Abschnitten legen eine auf die obers-

te atomare Lage beschrinkte Informationstiefe der lonenstrahltriangulation nahe. Zur experi-
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mentellen Bestimmung der Oberflichensensitivitit der IST-Methode wurden Triangulations-
messungen an einer hexagonal rekonstruierten Mn-Adsorbatlage auf Cu(001) durchgefiihrt.
Abb. 6.13 links zeigt die Intensitit spiegelnd reflektierter He -Projektile (25 keV, ¢i=1.6°)
wihrend des Wachstums von Mn auf Cu(001) bei einer Wachstumstemperatur von Tyrown=140
K und einer Depositionsrate von p=0.008 ML/s. Fiir die IST-Messung wurde die Deposition bei
Erreichen des ersten Intensititsmaximums beendet. AnschlieBend durchgefiihrte LEED-

Messungen weisen eine zu fritheren Untersuchungen anderer Arbeitsgruppen ([FH92],[GP93])
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Abb. 6.14: Anzahl der 2-4e Emissionsereignisse wihrend der azimutalen Drehung des Targets um 90° (29 keV H',
$ix=1.6°) vor (==) und nach der Deposition einer Monolage Mn auf Cu(001) (Tgowt=140 K, p=0,01 ML/s) (==), die
rote Kurve wurde zur besseren Ubersicht verschoben; das LEED-Bild in Abb. 6.13 links wurde unmittelbar vor der
hier dargestellten 1 ML Mn/Cu(001)-IST-Kurve aufgenommen, eingezeichnet sind die Winkellagen dichtgepackter
Atomreihen der quadratischen Cu(001)-Substratoberfliache

identische Anordnung von Uberstrukturreflexen auf. Das von Gauthier et al. [GP93] mittels
I/V-LEED Analyse aufgestellte Strukturmodell dieser Mn-c(8x2)-Tieftemperaturphase zeigt
Abb. 6.13 rechts. Die Mn-Atome ordnen sich demnach quasihexagonal auf der Cu(001)-
Oberflache an, wobei aufgrund der vierzdhligen Drehsymmetrie der Substratunterlage, eine um
90° gedrehte zweite Doménenorientierung der Mn-Decklage mit einzubeziehen ist. In Abb. 6.14
werden IST-Messungen fiir 2-4e Emissionsereignisse vor und nach dem Aufdampfen einer Mo-
nolage Mn auf Cu(001) (Tgown=140 K) gegeniibergestellt. Die beiden auftretenden hexagona-
len Doménen der Mn-Uberstruktur orientieren sich entlang der primitiven [10]s. bzw. [01]s-
Richtung der Cu(001)-Substratoberfliche (Gitterrichtungen mit dem Index ,,sc* beziehen sich
auf die quadratischen Basisvektoren der Substratoberflache). Dementsprechend zeigt die an der
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Mn-Schicht aufgenommene IST-Kurve ebenfalls dichtgepackte Atomreihen entlang der [10]-
(6=0°) bzw. [01]s -(6=90°)-Oberflichenrichtung. Da nur jeweils eine der beiden hexagonalen
Doménen eine dichtgepackte Reihe, z.B. entlang der [10]s.-Richtung, aufweist, folgt eine Ver-
ringerung der [10]s. bzw [01].-Intensitdtshohen im Vergleich zur Messung am Cu-Substrat.
Von diesen geometrischen Vorzugsrichtungen abgesehen, weisen alle in der Mn-
Triangulationskurve auftretenden Peaks im Vergleich zur Cu(001)-Unterlage verdnderte azimu-
tale Winkellagen und Intensitdten auf. Die asymmetrische Peakform der dichtgepackten Reihen
bei 6230° bzw. 60° wird nicht durch Anteile der [21]s-Gitterrichtung der Unterlage hervorgeru-
fen, sondern resultiert aus der Uberlagerung der beiden hexagonalen Mn-Dominen. Eine ge-
naue Analyse der hier vorliegenden Mn-Struktur und ein Vergleich mit dem c(8x2)-
Strukturvorschlag aus [GP93] erfolgt in Kapitel 7. In diesem Abschnitt wird die préparierte Mn-
Monolage im Wesentlichen zur Demonstration der Oberfldchensensitivitit der IST-Methode
genutzt. Insbesondere die vollstindige Ausloschung der in der Cu-Unterlage prominenten
[11]s-Gitterrichtung durch die hexagonale Mn-Decklage weist darauthin, dass die Oberfldchen-
sensitivitdt der IST-Methode, zumindest fiir die hier ausgewéhlten niedrigen Emissionsereignis-
se (2-4e), auf die oberste atomare Lage beschrinkt ist. Dementsprechend finden diejenigen
Streuereignisse, die zur Emission weniger Elektronen flihren, in der ersten Atomlage der Ober-
flache statt. Dieser experimentelle Befund stiitzt die Festlegung der Einbruchgrenze zwischen
der ersten und der zweiten atomaren Lage in der IST-Simulation fiir die Cu(001)-Oberflache

(Abb. 6.10).

Die auf die oberste atomare Lage beschriankte Informationstiefe der IST-Methode kann weitge-
hend auch auf raue Film- oder Oberflichenstrukturen iibertragen werden:

Analog zur Abnahme der spekular reflektierten Projektilanteile verringert sich bei rauem Film-
wachstum auch die Anzahl an niedrigen Emissionsereignissen bei entsprechender Zunahme von
Emissionsereignissen, die eine hohe Anzahl an austretenden Elektronen erzeugen. Wie anhand
der Wachstumsuntersuchungen in Kap. 5.4. gezeigt wurde, geht diese Verschiebung der An-
zahlverteilung emittierter Elektronen auf die bei rauen Oberfldchen erhohte Stufenkantenwech-
selwirkung der gestreuten Projektile zurlick. Dementsprechend fallen Emissionsereignisse an
Stufenkanten wegen der damit verbundenen erhdhten Anzahl emittierter Elektronen aus dem fiir
die IST-Kurven festgelegten Integrationsbereich von 2-4e Ereignissen heraus. In erster Néhe-
rung werden durch die Selektion niedriger Elektronenanzahlen nur solche Streuprozesse in der
IST-Messung beriicksichtigt, die weitgehend ungestorte Trajektorien an defektarmen Regionen

der Oberfliache aufweisen.
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Mit zunehmender Rauigkeit werden diese ,,idealen Streu- und Anregungsprozesse immer sel-
tener, was insgesamt zu einer Reduzierung der Ausgangszihlrate (d.h. Zahlrate bei planarer
Gitterfithrung) fiihrt. Ausgehend von einem konstanten elektronischen Offset in den Anzahlver-
teilungen hat die rauigkeitsbedingte Reduzierung der Randomzahlrate ebenfalls eine Verringe-
rung der messbaren Peakhohen zur Folge. Aufgrund der hohen Oberflachensensitivitit und der
Selbstnormierung der Messmethode (siehe Kap. 6.4) konnen trotzdem wichtige strukturelle
Informationen auch an rauen Filmen gewonnen werden. Auf diesen Aspekt der lonenstrahltri-

angulation wird in Kapitel 7 eingegangen.
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Abb. 6.15 links: IST-Kurven (29 keV H’ ¢,=1.6°) an 1 ML Mn/Cu(001) fiir 2-4¢ Emissionsereignisse (=) und fiir
25-30e Emissionsereignisse (=); Im Gegensatz zu der Triangulationskurve im Bereich niedriger Elektronenanzah-
len, deren Peaks ausschlieBlich durch die hexagonale Mn-Decklage erzeugt werden (charakteristisch fiir diese
Struktur ist der [10];,.-Kanal), weisen die Triangulationskurven hoherer Elektronenanzahlen zunehmend Signaturen
des Cu(001)-Substrates auf, zu erkennen am Anwachsen des [11],-Peaks bei 6=45°, eingezeichnet sind die Win-
kelbereiche, die zur quantitativen Auswertung der Peakverhéltnisse (rechte Abb.) verwendet wurden; rechts: darge-

stellt ist der Quotient h[%] (h[S]Cl] . ;,[’{%]) als Maf3 fiir den Signalanteil der obersten atomaren Lage an den IST-

Kurven in Abhédngigkeit von der Elektronenanzahl.

Fiir die Untersuchung der Informationstiefe von IST-Kurven in Abhéngigkeit vom gewéhlten
Integrationsbereich (siche Abb. 6.4 rechts) wurde wéhrend der Targetdrehung nach jedem Win-
kelschritt eine Anzahlverteilungen aufgenommen. Aus den azimutalwinkelabhéngigen Emis-
sionsspektren konnen so IST-Kurven fiir jeden beliebigen Bereich der Anzahlverteilung erstellt
werden. Bei einer idealen Oberfliche wird der Ubergang von planarer Oberflichengitterfiithrung
zu axialer Streuung durch die Atomanordnung der obersten Lage bestimmt. Demzufolge sollten
die dabei auftretenden Anderungen der Elektronenemission ebenfalls nur von der Geometrie der
obersten atomaren Lage abhdngen, unabhingig davon wie die Emissionsprozesse im Einzelnen
stattfinden. Speziell heif3it das, bei einer idealen Oberfliche sollte unabhéngig vom gewihlten

Integrationsbereich innerhalb der Anzahlverteilung emittierter Elektronen die Informationstiefe
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der IST-Kurven auf die erste atomare Lage beschrinkt sein.

Abb. 6.15 links zeigt exemplarisch IST-Kurven fiir niedrige (2-4¢) und hohe Elektronenanzah-
len (32-34e), die an der I ML Mn/Cu(001)-Schicht aufgenommen wurden. Zu erkennen ist,
dass die IST-Kurven fiir die Integration iiber hohe Elektronenanzahlen zunehmend Signaturen
der quadratischen Cu-Substratatomanordnung aufweisen, einhergehend mit der Reduzierung
der Beitrdge aus der hexagonalen Mn-Decklage. Fiir eine quantitative Abschétzung der Ober-

flichensensitivitdt in Abhéingigkeit von der in den IST-Kurven benutzten Elektronenanzahl

he

wurden in den einzelnen IST-Kurven die relativen Peakhdhen der [10]n-Richtung (/7j5,) bei
0=30°, bestimmt durch die Mn-Decklage, und der [11]s-Richtung (/) bei 6=45°, bestimmt

durch die tiefere Cu-Substratlage, ausgemessen. Als Bezugspunkt fiir das Signal bei zufélligem
Einfall wurde die Intensitdt bei 6=36° gewdhlt (markierte Bereiche in Abb. 6.15 links). Der

Quotient A, / (h['}co] + h[sfl]) gibt in erster Naherung den aus der Mn-Decklage stammenden Sig-

nalanteil der jeweiligen IST-Kurve an (Abb. 6.15 rechts). Demzufolge weisen die IST-Kurven
fiir Streuereignisse, die zur Emission von 2-14 Elektronen fiihren, eine weitgehend konstante,
auf die Mn-Decklage beschrinkte strukturelle Informationstiefe auf. Der Einbruch im Anzahl-
bereich von 6-10 Elektronen resultiert aus den sich schneidenden Anzahlverteilungen fiir plana-
re und axiale Streuung (siche Abb. 6.4 rechts). Im Anzahlbereich von 14 bis 24e Emissionser-
eignissen nehmen die Signalanteile der oberen Mn-Lage linear ab, einhergehend mit der Zu-
nahme der [11]-Peakintensitdten des Cu-Substrates, bis im Bereich von 24 bis 36 Elektronen
zu gleichen Anteilen die Mn-Struktur und die tieferen Cu-Lagen die Signale der IST-Kurven
bestimmen. Urséchlich fiir die bei hohen Elektronenanzahlen auftretenden Signalbeitrage tiefe-
rer Lagen sind Abweichungen von der idealen Oberfliche wie Stufenkanten, Punktdefekte,
thermische Vibrationen, unvollstindige Bedeckung etc.. Aufgrund dieser Oberfldchendefekte
dringt auch bei zufilligem Einfall ein geringer Projektilanteil in tiefere Lagen vor, einhergehend
mit einer erhohten Elektronenemission. Finden diese Projektile dort einen axialen Kanal vor
(hier entlang der [11]s.-Atomketten), fithrt die einsetzende axiale Gitterfiihrung in der Subsurfa-
ce-Region zusitzlich zu einer Erhohung der Anzahl emittierter Elektronen. Diese Prozesse
iberlagern sich mit dem an der Oberfliche stattfindenden Einbruch bei axialer Streuung. Da
Targetstromkurven, wie in Abb. 6.3 gezeigt, ma3geblich durch Emissionen mit hohen Elek-
tronenanzahlen bestimmt werden, miissen dort beide Prozesse beriicksichtigt werden. Dement-
sprechend ist die direkte Anwendung des Einbruchkriteriums zur Simulation von Targetstrom-
kurven weitgehend ungeeignet. Weiterhin kann aus der hier gezeigten Untersuchung nicht ent-
nommen werden, wie viele Cu-Substratlagen an der Erzeugung des [11]s-Signals beteiligt sind.

Allerdings zeigen analoge Untersuchungen an einer ebenfalls hexagonalen 2 ML Mn/Cu(001)-
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Struktur auch bei hohen Elektronenanzahlen kaum noch fcc(001)-Signaturen (hier nicht ge-
zeigt). Daraus kann zum einen auf eine hexagonale Rekonstruktion beider Mn-Lagen geschlos-
sen werden, zum anderen deutet dies darauthin, dass die Erzeugung des [11]s.-Peaks in Abb.
6.15 links, im Wesentlichen auf die oberste Cu(001)-Substratlage zurlickzufiihren ist. Insgesamt
eroffnet die Erhohung der Informationstiefe mit steigender Elektronenanzahl prinzipiell die

Moglichkeit, auch Strukturuntersuchungen tieferer Lagen durchzufiihren.

6.5  Normierung der IST-Kurven

Die wesentlichen Vorteile der auf der Anzahlverteilung basierenden Variante der lonenstrahltri-
angulation im Vergleich zum azimutabhédngigen Targetstrom sind:

(1) eine definierte und fiir niedrige Elektronenanzahlen auf die oberste atomare Lage be-

schrankte Informationstiefe,

(2) eine einfache theoretische Beschreibung der IST-Kurven tiber das Einbruchkriterium,

(3) keine Sputtereffekte aufgrund extrem geringer lonenstrome (~sub fA)
Ein weiterer Vorteil liegt in der Moglichkeit, die Messsignale der IST-Kurven tiber die Gesamt-
anzahl der auftretenden Emissionsereignisse zu normieren. Fiir die hier verwendeten Streube-
dingungen ist anndhernd jeder Streuprozess mit der Emission von mindestens zwei Elektronen
verbunden. Demzufolge sollte unabhingig von der in der IST-Kurve verwendeten azimutalen
Abhingigkeit eines speziellen Bereichs der Anzahlverteilung die Gesamtzahl der Emissionser-
eignisse konstant bleiben. Die Gesamtheit der in der Anzahlverteilung registrierten Emissions-
ereignisse entspricht anndhernd der Anzahl an der Oberflache gestreuter Ionen. Auftretende
Ionenstrahlschwankungen (Langzeitdrifts, Fluktuationen etc.) kdnnen iiber die synchrone Auf-
zeichnung des integralen Signals (hier ca. 2-40e Emissionsereignisse) wihrend der Messung
registriert und direkt normiert werden. Abb. 6.16 links zeigt eine typische Triangulationsmes-
sung (2-4e Ereignisse) bei gleichzeitiger Registrierung der Gesamtereignisse. Zu erkennen ist,
dass das Normierungssignal beim Ubergang von planarer zu axialer Streuung kaum beeinflusst
wird. Die im Normierungssignal auftretenden geringen Intensitdtsiiberhhungen von weniger
als 10 % sind auf einen entsprechend kleinen Anteil an Emissionsprozessen zuriickzufiihren, die
bei zufilliger azimutaler Einfallsrichtung weniger als zwei Elektronen auslosen. Dieser Anteil
kann durch eine Verbesserung der Elektroneniiberfithrung in den Detektor und durch Erh6hung
des Emissionskoeffizienten, z.B. durch die Wahl einer hoheren Projektilprimérenergie, verrin-
gert werden. Die wihrend der Messzeit (typ.: 6-10 min je IST-Kurve) aufgetretene kontinuierli-
che Zunahme der Ionenstrahlintensitit und kurzzeitig auftretende Fluktuationen sind streng kor-
reliert zur Gesamtanzahl der vom Detektor registrierten Emissionsereignisse, so dass die nor-

mierte IST-Kurve (Abb. 6.16 rechts) weitgehend unabhédngig von den Schwankungen der abso-
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luten Ionenintensitit ist. Die bei der azimutalen Drehung auftretende geringfiigige Anderung
des polaren Einfallswinkels (A¢=0.1°) fiihrt zu einer Verschiebung der Anzahlverteilungen und
kann dementsprechend nicht durch die Normierung erfasst werden. Dies konnte ein mdglicher
Grund fiir die wihrend der Targetdrehung auftretenden leichten Anderungen der normierten
Randomsignale sein. Fiir die quantitative Auswertung der IST-Kurven wurde dieser modulierte

Untergrund (<5 %) abgezogen (rote Geradenabschnitte in Abb. 6.16 rechts) und die Kurve
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Abb. 6.16 links: Anzahl der 2-4e Emissionsereignisse (Messsignal, —) wihrend der azimutalen Drehung des
Cu(001)-Targets (Streuung: 29 keV H’, ¢;,=1.6°) und Gesamtanzahl aller registrierten Emissionsereignisse (2-40e)
zur Normierung des Messsignals, rechts: auf die Gesamtanzahl normiertes Messsignal, fiir die quantitative Auswer-
tung wurde zusitzlich ein linearer Untergrundabzug (rote Geradenabschnitte) vorgenommen. Nach dem Unter-
grundabzug werden die IST-Kurven auf die mittlere Anzahl bei zufélligem loneneinfall renormiert.

danach auf das mittlere Randomsignal renormiert.

Die Leistungsfahigkeit der ,,Selbstnormierung™ iiber die Gesamtemissionsanzahl verdeutlicht
Abbildung 6.17. Hier wurde der auf das Target einfallende lonenstrahl absichtlich modifiziert,
so dass wihrend der Messung kurzzeitige Schwankungen der lonenintensitét im Bereich von

+75 % auftraten (siche Abb 6.17 links).
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Abb. 6.17 links: Anzahl der 16-20e Emissionsereignisse (Messsignal, —) wihrend der azimutalen Drehung des
Cu(001)-Targets (Streuung: 29 keV H’, ¢;;=1.6°) und Gesamtanzahl aller registrierten Emissionsereignisse (2-40e,
— ) zur Normierung des Messsignals, zum Testen der Anzahlnormierung wurde hier der Ionenstrahl destabilisiert,
so dass die einfallende lonenintensitét deutliche Schwankungen von bis zu +75 % aufweist, Kanalrichtungen der
Cu(001)-Oberflache kdnnen aus dem direkten Messsignal nicht entnhommen werden. rechts: auf die Gesamtanzahl
normiertes Messsignal, die auftretenden Intensitdtsschwankungen des Ionenstrahls wurden vollstdndig rausnor-
miert.

Die Aufnahme einer Targetstromkurve unter diesen Bedingungen fiihrt zu kaum auswertbaren
Daten. Im Gegensatz dazu zeigt die normierte IST-Kurve (hier exemplarisch 16-20e Emissions-
ereignisse in Abb. 6.17 rechts) kaum Abweichungen zu Messungen unter stabilen Strahlbedin-

gungen und kann somit ausgewertet werden.

6.6  Zusammenfassung

Die lonenstrahltriangulation ist eine Messmethode zur Bestimmung der azimutalen Winkella-
gen und Kanalbreiten dichtgepackter Atomreihen von langreichweitig geordneten Kristallober-
flichen. Dabei werden unter flachen Einfallswinkeln (1°-2°) leichte Atome oder Ionen (He, H)
bei Primérenergien von einigen 10 keV iiber die Oberfliche gestreut. Fallt der Projektilstrahl bei
azimutaler Drehung der Probe parallel zu einer niederindizierten Oberflichenkanalrichtung ein,
so findet die Streuung der Projektile nicht an einem planaren Oberflichenpotential, sondern an
axialen Kettenpotentialen statt. Dieser Ubergang von planarer zu axialer Streusymmetrie kann
sowohl iiber die Anderungen der Winkelverteilung spekular reflektierter Projektile als auch
iiber die Anderung der ioneninduzierten Elektronenemission registriert werden. Die messtech-

nisch einfachste Variante ist die Messung des Targetstroms. Dieser entspricht bei den hier ver-
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wendeten Streubedingungen in etwa dem Strom emittierter Elektronen. Nachteile dieser Mess-
variante sind: (1) die weitgehend unbestimmte Informationstiefe der Signale, (2) zu den Signal-
hohen beitragende, quantitativ schwer zugéngliche Emissionsprozesse (Elektronenkaskaden,
Stufenkantenemission etc.), (3) vergleichsweise hohe Ionenstrahlsromdichten (0.1 nA/mm?)
und (4) zur Reduzierung von Signalschwankungen (Ionenintensitit) sind relativ hohe Messzei-
ten erforderlich.

In diesem Kapitel wurde eine neue, auf der Elektronenanzahlstatistik beruhende Variante der
Ionenstrahltriangulation vorgestellt. Uber ein elektrostatisches Absaug- und Beschleunigungs-
feld werden die vom Atomstrahl an der Probenoberfliche emittierten Elektronen auf einen
Halbleiterdetektor fokussiert. Dieser Aufbau ermdglicht die Registrierung der pro Streuprozess
emittierten Anzahl von Elektronen. Die Statistik von Emissionsprozessen entspricht im Fall der
planaren Oberflichenstreuung in guter Niherung einer Poissonverteilung. Die relative Ande-
rung der Anzahlverteilung bei axialer Streuung weist auf Projektilanteile hin, die unter die
oberste atomare Lage gelangen, dort axial geflihrt werden und eine Vielzahl von Elektronen
auslosen. Dementsprechend konnen Streuprozesse, die ausschlieBlich an der Oberflache statt-
finden, iiber die Anzahl emittierter Elektronen von solchen Streuprozessen unterschieden wer-
den, die sich iiber mehrere atomare Lagen erstrecken (d.h. Eindringen) oder an Stufenkanten
stattfinden. Diese tiber die Anzahlstatistik realisierbare Selektion an der Oberfldche reflektierter
(niedrige Elektronenanzahlen: hier 2-4e Prozesse) bzw. transmittierter Projektilanteile erdftnet
den theoretischen Zugang zur quantitativen Simulation von Ionenstrahltriangulationsmessun-
gen. Diese Simulation umfasst die Berechnung von Projektiltrajektorien unter dem Einfluss
geschirmter Coulombpotentiale der Oberflichenatome. Entsprechend den Uberlegungen zur
Emissionsstatistik wurde in der Simulation der Anteil an Projektilen registriert, der nicht unter
die erste atomare Lage gelangt (oberflachenreflektierter Anteil). Verglichen wird die azimutale
Abhingigkeit des oberflichenreflektierten Projektilanteils der Simulation mit der Anderung der
Anzahl an Emissionsereignissen, die zur Emission weniger Elektronen fiihren (IST-Kurve).
Uber eine moderate Anpassung des Wechselwirkungspotentials und der parallelen bzw. senk-
rechten Oberflachen-Debyetemperaturen (als MaB fiir die mittlere Auslenkung der Kristallato-
me) kann eine quantitative Ubereinstimmung zwischen simulierten und experimentellen IST-
Kurven erzielt werden. Die azimutalen Winkellagen der IST-Signale und die von den effektiven
Kanalbreiten abhéngige Rangfolge der Signalhdhen sind direkt von der lateralen Anordnung der
Oberflachenatome abhingig und konnen nicht durch die Wahl der Anpassungsparameter geén-
dert werden. Aus dem Vergleich der simulierten mit der experimentellen IST-Kurve kann itera-
tiv ein Strukturmodell erstellt oder bestehende Strukturmodelle {iberpriift werden.

Zur Bestimmung der Oberflichensensitivitit der neuen Variante der Ionenstrahltriangulation
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wurden IST-Kurven an einer hexagonal rekonstruierten Monolage Mn/Cu(001) aufgenommen.
Dabei weisen Streuprozesse, die viele Elektronen auslésen ( >12¢), zunehmend Strukturinfor-
mationen tieferer atomarer Lagen auf. Streuprozesse, die zur Emission weniger Elektronen fiih-
ren (< 4e), zeigen dagegen eine auf die oberste atomare Lage beschriankte Informationstiefe. Da
Stufenkantenwechselwirkungen zur erhdhten Emission von Elektronen fiihren, haben rauig-
keitsbedingte Effekte keinen direkten Einfluss auf die IST-Kurven (2-4e), was auch Struktur-
analysen rauer Oberflachen mit einer vergleichbar hohen Oberflichensensitivitit ermoglicht.
Uber IST kénnen statistisch auftretende Oberfldchenstrukturen mit DoménengroBen im Bereich
von einigen zehn A untersucht werden.

Die auf dem Nachweis von Elektronen (Emissionsstatistik) basierende Variante der
Ionenstrahltriangulation bendtigt wegen der Zéhlung einzelner Emissionsprozesse Teilchen-
strome von weniger als einem fA, ein erheblicher Vorteil zur Untersuchung sensibler metastabi-
ler Oberfldchenstrukturen.

Letztlich sind die Daten durch die Normierung der Messsignale auf die Gesamtanzahl an Emis-

sionsereignissen weitgehend unabhéngig von Intensititsschwankungen des Ionenstrahls.
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7 Wachstum und Struktur von Mn auf Cu(001)

In diesem Kapitel werden das Wachstum, die Struktur und die chemische Zusammensetzung
von Mn auf Cu(001) auf der Grundlage der in den vorigen Kapiteln 5 und 6 vorgestellten
Messmethoden untersucht.

Das epitaktische System Mn/Cu(001) weist eine temperatur- und bedeckungsabhéngige Vielfalt
geordneter Oberflachenstrukturen auf. Zum einen kann an diesen komplexen Oberflédchenre-
konstruktionen das strukturanalytische Potential der in Kapitel 6 vorgestellten Variante der
Ionenstrahltriangulation aufgezeigt werden, zum anderen ermdglicht der Vergleich simulierter
und experimenteller IST-Kurven Riickschliisse auf die Evidenz bestehender und bisweilen auch

konkurrierender Strukturvorschldge anderer Analyseverfahren.

7.1  Das System Mn/Cu(001)

Die beim Wachstum von Mn auf Cu(001) auftretenden Film- und Legierungsphasen in
Abhiéngigkeit von Wachstumstemperatur und Bedeckung zeigt das in Abb. 7.1 dargestellte
Mn/Cu-Phasendiagramm von Flores et al. [FH92].

Bei einer Wachstumstemperatur oberhalb von ca. Tgowin=320 K bildet sich im Bedeckungsbe-
reich von 0.5 ML bis ca. 1.3 ML die thermodynamisch stabile Cu(001)c(2x2)Mn-
Legierungsphase aus. Die im Vergleich zu anderen c(2x2)-Oberflidchenlegierungen (z.B.
Au/Cu(001) [WAS87] bzw. Pd/Cu(001) [WU88]) starke Auswirtsrelaxation von Az=0.3£0.05 A
(z.B. [WG93], [TT96], [DF00]) weist auf ein hohes lokales Spinmoment der Mn-Atome hin.
Bestdtigt wurde diese Interpretation durch Rontgenabsorptions- und Photoemissions-
untersuchungen (z.B.: [HP95], [SH99]). In dieser Arbeit durchgefiihrte MOKE- und Elektro-
neneinfang (EC)-Messungen zeigen auch nach abgesenkter Probentemperatur auf Teas=140 K
keine nachweisbare langreichweitige, ferromagnetische Kopplung dieser induzierten magneti-
schen Mn-Momente.

Fortschreitende Bedeckung fiihrt zwischen einer und zwei Monolagen (320 K<Tgowin<470 K)
zu einer Anderung des beobachtbaren Beugungsbildes. Die auftretenden (4x2)-
Uberstrukturreflexe wurden von [FH92] auf der Basis von I/V-LEED-Analysen einer
p2gg(4x2) Legierungsphase zugeordnet. Allerdings existieren fiir diese Legierungsphase zwei
weitere konkurrierende Strukturvorschlige ([KK95], [PP05]). Bei Wachstumstemperaturen
unterhalb von 250 K bleibt der fiir die Legierungsbildung notwendige substitutionelle Einbau
von Mn in die Cu-Oberfliche unterdriickt. Die hier im Bedeckungsbereich von einer Monolage
auftretenden LEED-Uberstrukturreflexe wurden einer quasihexagonalen c(8x2)-Mn-Decklage
zugeordnet [FH92]. Auf der Grundlage quantitativer I/'V-LEED Analysen erfolgte von [GP93]

eine Konkretisierung dieses ¢(8x2)-Strukturvorschlages.
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Bei Bedeckungen im Bereich von zwei Monolagen werden in diesem Tieftemperaturregime
c(12x8)-Uberstrukturreflexe beobachtet. Ein aus I/V-LEED abgeleitetes Strukturmodell fiir die
c(12x8)-Phase konnte wegen der GroBe der Einheitszelle (ca. 192 Atome fiir zwei rekonstruier-
te Lagen) und der erhdhten Filmrauigkeit nicht realisiert werden. Auf der Basis fritherer IST-

Targetstrommessungen an der Cu(001)c(12x8)Mn-Phase wurde ein  komplexes
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Abb. 7.1: Schematisches Diagramm auftretender Filmstrukturen des Systems Mn/Cu(001) in Abhéngigkeit von
Wachstumstemperatur und Bedeckung. aus [FH92]

lagenabhéngiges Strukturmodell vorgeschlagen ([PB03] und [BP03]). Die den Targetstrommes-
sungen zu entnehmenden Richtungen dicht gepackter Atomreihen wurden dabei zwei unter-
schiedlich rekonstruierten c(12x8) Mn-Lagen zugeordnet. Allerdings zeigen neuere quantitative
IST-Untersuchungen mittels Emissionsstatistik, dass beide Mn-Lagen die gleiche c¢(12x8)-
Rekonstruktion aufweisen. Dementsprechend sind die den Targetstromkurven zu entnehmenden
Winkellagen dicht gepackter Atomreihen nur einer der beiden Mn-Lagen zuzuordnen, was eine
Revision des c¢(12x8)-Strukturmodells aus [PB03] notwendig macht. Mn-Bedeckungen ober-
halb von ca. 2.7 ML weisen in allen Temperaturbereichen die fiir das Cu(001)-Substrat typi-
schen p(1x1)-Beugungsreflexe auf.

Nach der Charakterisierung des temperaturabhingigen Mn auf Cu(001) Wachstums stehen im
Mittelpunkt der folgenden Abschnitte quantitative IST-Untersuchungen an der c(8x2) bzw.
c(12x8)-Mn-Tieftemperatur- und der p2gg(4x2)-Hochtemperaturphase. Untersucht wurde eben-
falls der thermisch induzierte c(8x2)-nach ¢(2x2)-Phaseniibergang.
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7.2 Das temperaturabhingige Wachstum von Mn auf Cu(001)

Abbildung 7.2 zeigt die Intensitit spekular reflektierter 25 keV He’-Projektile wihrend des

Wachstums von Mn auf Cu(001) bei verschiedenen Wachstumstemperaturen. Da ausgehend
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Abb. 7.2 links: spekular reflektierte He-Intensitit (25 keV, ¢;,=1.6°) wihrend des Wachstums von Mn auf Cu(001)
bei verschiedenen Wachstumstemperaturen (Tgown), die Aufdampfrate betréigt p=0.038+0.004 ML/s rechts: aus
dem Vergleich der Intensititen im ersten Minimum der Wachstumsoszillationen mit Monte-Carlo-Simulationen
gewonnene mittlere Nukleationsabsténde fiir die Ausbildung der ersten Monolage

von dem Strukturmodell von Gauthier et al. [GP93] bei einer nominellen Bedeckung von 0.9
ML die c(8x2)Mn-Lage geschlossen vorliegt, wurde das Auftreten des ersten Intensititsmaxi-
mums auf diesen Wert festgelegt. Unterhalb von 300 K werden stark geddmpfte Intensitétsos-
zillationen beobachtet Die hohe Intensitdt des ersten Maximums (Tgown=140 K) weist auf die
Ausbildung eines glatten Monolagenfilms hin, wohingegen die zweite Mn-Lage von einem
deutlich raueren Lagenwachstum begleitet wird. Im Bedeckungsbereich oberhalb von zwei Mo-
nolagen sind tliber die Spekularintensitit keine Oszillationen mehr erkennbar, allerdings kann
tiber die Elektronenemission die stark geddmpfte Oszillation einer dritten Mn-Lage verifiziert
werden (vgl. Abb. 5.14 rechts). Die Beobachtung eines zunehmend raueren Lagenwachstums
steht in qualitativer Ubereinstimmung mit vorherigen [FH92] und hier durchgefithrten LEED-
Studien, die bei einer Bedeckung von 0.9 ML scharfe Uberstrukturreflexe aufweisen. Die bei
fortschreitender Bedeckung auftretenden c(12x8)-Reflexe zeigen einen deutlich stérkeren diffu-

sen inelastischen Untergrund. Aus protoneninduzierten Augermessungen (siche Kap. 7.6) folgt
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fiir alle Bedeckungsbereiche des Tieftemperaturregimes (Tgrowin<265 K) durchmischungsfreies
Wachstum. Fiir Wachstumstemperaturen oberhalb von 265 K setzen hingegen schon in frithen
Wachstumsstadien massive Cu-Mn-Austauschprozesse ein, die bei Bedeckungen bis zu einer
Monolage zur Ausbildung einer langreichweitig geordneten c(2x2)-Oberflidchenlegierung fiih-
ren. Das Einsetzen von Mn-Cu-Austauschprozessen und die damit verbundene Cu-Diffusion an
der Oberfldche haben deutliche Auswirkungen auf die He-Intensitdtsoszillationen. Charakteris-
tisch fiir die auftretenden Oszillationen in diesem Temperaturbereich ist die Zunahme an Inten-
sitdit im Submonolagenregime, was zur verringerten Ausbildung des ersten Maximums
(Tgrowt=300 K) bei einer nominellen Bedeckung von 1.0 ML fiihrt. Insgesamt zeigt sich trotz
kaum ausgeprigter Intensititsoszillationen im Raumtemperaturregime eine zur geschlossenen
Tieftemperatur-Monolage vergleichbare Oberfldchenrauigkeit.

Das nachweisbare Intensititsmaximum bei einer nominellen Mn-Bedeckung von 1.0 ML
(Terowt=300 K)) weist auf eine, sich iiber zwei atomare Lagen erstreckende, c(2x2)-CuMn Ober-
flichenlegierung hin, in Ubereinstimmung mit den aus STM-Studien geschlussfolgerten
Wachstumsszenario [FJ97].:

Nach der Adsorption an der Oberfliche setzt eine schnelle Diffusion der Mn-Atome auf der
Cu(001)-Oberflache ein (die energetische Barriere fiir Hiipfdiffusion liegt bei ca. 0.3 eV) ein-
hergehend mit der Nukleation von Mn-Inseln. Auf einer langsameren Zeitskala erfolgt dann
durch [Interlagen-Austauschprozesse der Einbau von Mn-Atomen in tiefer liegende Cu-
Terrassen. AnschlieBende Diffusion von Cu-Adatomen auf den oberen Terrassen, Stufenkanten-
fluktuationen und Diffusion von Mn-Atomen in unteren Terrassen, hauptséchlich durch Fehl-
stellendiffusion initiiert, fithren zu einer homogenen Mn-Verteilung {iber zwei Oberflichenla-
gen.

Wie Abb. 7.2 zu entnehmen ist, hat die Erhohung der Wachstumstemperatur auf 350 K eine
Verschiebung des ersten Oszillationsmaximums auf ca. 0.5 ML zur Folge. Dementsprechend
kann sich in diesem Bedeckungsbereich die c¢(2x2)-CuMn-Legierung ausschlieflich auf die
oberste atomare Lage erstrecken. Ausgehend von den bei 300 K diskutierten dominanten
Wachstumsprozessen, lidsst dies den Schluss zu, dass bei erhohten Wachstumstemperaturen, die
an der Oberfliche diffundierenden Mn-Atome eher Cu-Substratstufen erreichen und eingebaut
werden als selbst zur Nukleation von Inseln beizutragen Ein solches Stufenkantenwachstum,
vernachlissigbar fiir niedrigere Wachstumstemperaturen, steht in Ubereinstimmung mit STM
Beobachtungen [KK95]. So dissoziieren die bei Raumtemperaturwachstum nukleierten Inseln
(6=0.2 ML) durch Erh6éhung der Probentemperatur auf 350 K. Die Inselatome lagern sich nach
der Dissoziation an Terrassenkanten des Substrates an. Dieses Stufenkantenwachstum erklért

den langsamen, nahezu monotonen Abfall der Spekularintensitit bei Wachstumstemperaturen
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oberhalb von 350 K. Die zur Ausbildung einer geordneten c(2x2)-Legierung erforderliche
Durchmischung des Filmes konnte hier durch /ntralagen-Austauschprozesse wie Stufenkanten-
fluktuationen oder Fehlstellendiffusion realisiert sein. Die sich im Gegensatz zum Raumtempe-
raturwachstum im Bedeckungsbereich von 1-2 ML oberhalb von Tgrowin=350 K herausbildende
metastabile p2gg(4x2)-Uberstruktur konnte im Zusammenhang mit den differierenden Wachs-
tumsmechanismen beider Temperaturregime stehen. Der mit zunehmender Wachstumstempera-
tur monotone Anstieg der He-Intensitit bei Bedeckungen im Bereich des ersten Minimums
zeigt, dass die Sattigungsinseldichte entsprechend der Nukleationstheorie [VS84] abnimmt. Aus
dem Vergleich der gemessenen Intensititen mit Monte-Carlo-Simulationen streifend gestreuter
He’-Projektile [PI00] kann auf den von der Wachstumstemperatur abhingigen mittleren
Nukleationsabstand geschlossen werden (Abb. 7.2 rechts). Bei Wachstumstemperaturen tiber
350 K liegt der Nukleationsabstand im Bereich der Substratterrassenbreite (~1000 A). Das er-
klart den wesentlichen Einfluss der Terrassenkanten auf die Ausbildung der Legierungsphasen

(c(2x2) bzw. p2gg(4x2)) in diesem Temperaturregime.
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7.3 Die Cu(001)c(8x2)Mn-Struktur

Unterhalb von Tgowin=270 K sind substitutionelle Cu-Mn-Austauschprozesse unterdriickt. Die

sich bei einer Wachstumstemperatur von 200 K herausbildende geschlossene Mn-Lage wurde
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Abb. 7.3 links: Aus I/V-LEED-Analysen entwickeltes Strukturmodell fiir die Cu(001)c(8x2)Mn-Lage (T grown=200
K) aus [GP93], zusitzlich wurden in die laterale quasihexagonale Atomanordnung die breitesten Haupt- und Ne-
benkanéle und deren Winkellagen eingezeichnet. In Diskrepanz zur experimentellen IST-Kurve steht insbesondere
das Auftreten des im gezeigten Modell nicht vorhandenen und rot gekennzeichneten Kanals bei 6=74.05°(15.95°).
(Die zu diesem Strukturvorschlag simulierte IST-Kurve ist in Abb. 7.5 dargestellt); rechts: Die c(8x2)-Einheitszelle
Aufsicht (die genauen Positionen der Atome 1 bis 4 sind in Abb. 7.4 rechts zusammengefasst) und die aus der I/V-
LEED-Analyse geschlussfolgerte sinusartige vertikale Korrugation der Mn-Atome (Seitenansicht).

von Gauthier et al. [GP93] mittels quantitativer I/V-LEED-Analysen untersucht. Das auf der
Basis dieser Untersuchungen aufgestellte Strukturmodell zeigt Abb. 7.3. Die Basisstruktur bil-
det eine c(8x2)-Einheitszelle mit einer quasihexagonalen Anordnung der Mn-Atome. Die Struk-
tur ist beziiglich der [10]sc bzw. [01]s-Cu(001)-Oberflachenrichtungen spiegelsymmetrisch.
Dementsprechend existieren zwei Doménen, deren dicht gepackte Reihen sich entlang der
[10]sc-Richtung (1. Doméne) bzw. entlang der [01]s. -Richtung (2. Doméne) orientieren. (Im
Folgenden beziehen sich die in Klammern stehenden Winkel oder Richtungsangaben auf die
jeweils andere Domine.) Der mittlere interatomare Abstand innerhalb dieser Ketten betrdgt 2.92
A. Aus Griinden der Kommensurabilitit mit dem quadratischen Cu(001)-Untergitter ist eine
leichte Verzerrung der hexagonalen Mn-Positionen erforderlich, dementsprechend liegen weite-
re dicht gepackte Reihen der quasihexagonalen Anordnung bei 6=60.3° (29.7°), mit einem mitt-

leren interatomaren Abstand von 2.94 A. Die im Vergleich zur y-Mn-Phase um ca. 8 % erhoh-
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ten Mn-Atomradien weisen analog zur c(2x2)-Legierungsphase auf ein grofles magnetisches
Spinmoment der Adsorbatatome hin (Magnetovolumeneffekt). Die Winkellagen aller weiteren

Kanile einer Doméne konnen tiber:

S-n

tan(d) =

mit n,me Z (7.1)
r/7-m

berechnet werden. Fiir die hier giiltige ¢(8x2)-Einheitszelle gilt s=2 und r=8. Die Richtungen
der anderen Doméne ergeben sich entsprechend aus 90°-0. Abb. 7.3 links zeigt eine der beiden
Dominen inklusive der prominentesten Kanile dieses Modells. Fiir eine genauere LEED-
Anpassung wurden in [GP93] sowohl die lateralen als auch die vertikalen Atompositionen in-

nerhalb der quasihexagonalen c(8x2) Einheitszelle modifiziert. In-plane wurden entlang der
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Abb. 7.4: Uber die Trajektoriensimulation berechneter Anteil Oberflichen-reflektierter Projektile in Abhiingigkeit
vom azimutalen Einfallswinkel fiir die zwei zu beriicksichtigenden Doménen des in Abb. 7.3 dargestellten c(8x2)-
Strukturvorschlages. Die Winkellagen der in Abb. 7.3 links eingezeichneten Kanéle sind iiber den Kurvenverlauf
von Domine 1 (blaue Kurve) nachvollziehbar. Die simulierte IST-Kurve (Abb. 7.5) setzt sich aus der Uberlagerung
beider Doménenbeitrdge zusammen.

[10]sc (bzw. [01]s)-Richtung periodische longitudinale Verriickungen der Atome vorgenom-
men, so dass der interatomare Abstand entlang dieser Richtungen im Bereich zwischen 2.88 A
und 3.05 A variiert. Vertikal ergibt eine wellenformige Korrugation dieser Mn-Atomketten die
beste Ubereinstimmung mit den LEED-Untersuchungen, dabei stehen benachbarte [10]s.-Ketten
in Antiphase (vgl. Abb. 7.3 rechts). Der maximale vertikale Abstand sinusartig korrugierter Mn-
Atome zueinander liegt bei 0.53 A, was auf eine starke Verspannung der Mn-Lage hindeutet.

Die Positionen der in Abb. 7.3 rechts gekennzeichneten Atome fasst die Tabelle in Abb. 7.4
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Abb. 7.5: schwarze Kurve: Anzahl von 2-4e Emissionsereignissen in Abhéngigkeit vom azimutalen Einfallswinkel
wihrend der streifenden Streuung (¢;,=1.6°) von HO—Projektilen auf 1.0 ML Mn/Cu(001) (T gown=200 K, p=0.007
ML/s), Die Kurve wurde auf die mittlere Emissionsanzahl bei zufdlligem azimutalen Einfall normiert und aus
Griinden der Anschaulichkeit nach oben versetzt.; blaue Kurve: durch Trajektoriensimulation berechnete Anzahl
oberflachenreflektierter H-Projektile in Abhéngigkeit vom azimutalen Einfallswinkel fiir den in Abb. 7.3 gezeigten
c(8x2)-Strukturvorschlag von [GP93] Fiir die Simulation wurde ein reduziertes Molierepotential (a=0.18 a.u.) und
Debyetemperaturen von ®p,=172 K, ®p=202 K bei einer Targettemperatur von T=200 K verwendet. Aus dem
Vergleich beider Kurven folgen systematische Verschiebungen der Winkellagen einiger Kanile (-----) sowie Dis-
krepanzen im Auftreten und in der Rangfolge der Kanéle (—).

zusammen. Fiir die Simulation der IST-Kurve dieses c(8x2)-Strukturmodells wurden die ange-
passten Parameter der Cu(001)-Oberfliche (reduziertes Moliere-Potential, ®p,;=172 K,
Op=202 K) tibernommen. Die vertikale Korrugation der Oberflaichenatome erhoht, in Analogie
zu einer herabgesetzten senkrechten Debyetemperatur, die Eindringwahrscheinlichkeit der lo-
nen in die Oberfldche bei zufalliger azimutaler Einfallsrichtung, ohne die Winkellage und Rang-
folge der auftretenden Peaks zu beeinflussen. Quantitative Aussagen iiber die vertikalen Positi-
onen der Oberflichenatome sind demzufolge nur eingeschrankt moglich. Fiir eine zweidoméni-
ge Struktur liegt die mittlere Doménengrofle im Bereich des doppelten mittleren Nukleation-
sabstandes Ay (siche Tabelle in Abb. 7.2). Bei der hier verwendeten Wachstumstemperatur
von Tgrown=200 K liegt die mittlere Doménengrofe (~180 A) weit Uber der mittleren Wechsel-

wirkungslinge der Projektile (~50 A), d. h., die Projektile wechselwirken jeweils nur mit einer
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der beiden ¢(8x2)-Doménen. Dementsprechend werden die Anteile an der Oberflache reflektier-
ter Projektile fiir die einzelnen Dominen getrennt berechnet und anschlieBend iiber Mittelwert-
bildung iiberlagert. Abb. 7.4 links zeigt die oberflichenreflektierten Projektilanteile als Funkti-
on des Azimutwinkels separat fiir beide c¢(8x2)-Doménen. Die iiber Gl. 7.1 berechenbaren und
in den Strukturvorschlag von Gauthier et al. (Abb. 7.3) eingetragenen Winkellagen dicht ge-

packter Atomreihen (fiir Doméne I), sind erwartungsgemill in der IST-Simulation dieses

T T I E— T T T T T Zu a) 0_2}\-

2-4e emission events (norm.)

[01]

sanoalold pajosyal 80BuNS JO UOHOR)

Azimut (°)

Abb. 7.6: Vergleich zwischen der experimentellen IST-Kurve (schwarz) und IST-Simulationen (blau) (sieche weite-
res Abb. 7.5) fiir modifizierte c(8x2)-Strukturmodelle. In Modell (a) wurde im Vergleich zur Ausgangsstruktur
(Abb. 7.3) die Atomreihe B um 0.2 A gegen Reihe A entlang der [10],-Richtung versetzt, die interatomaren Ab-
stinde entlang dieser Richtung wurden konstant bei 2.92 A gehalten. In Modell (b) wurde keine Versetzung der
Atomreihen vorgenommen, stattdessen variiert der interatomare Abstand der Mn-Atome entlang der [10]-
Richtung zwischen 3.1 A und 2.74 A. Beide Modifizierungen fithren zum SchlieBen des Kanals bei 6=79.2°
(10.8°). Eine insgesamt bessere Anpassung der Signalintensitéten liefert Modell (a)

Strukturmodells wiederzufinden. Die in der Simulation mitberiicksichtigten periodischen longi-
tudinalen Modifikationen der Atompositionen des Strukturmodells (Tabelle in Abb. 7.4 und
Abb. 7.3 rechts) haben demnach keinen Einfluss auf die Winkellagen dicht gepackter Atomrei-
hen. Allerdings fiihren geringfligige Anderungen der lateralen Atompositionen innerhalb der
Einheitszelle zu einem selektiven Offnen bzw. Schlieen von Kanilen. Die Signale bei 0°, 30°,
60° und 90° setzen sich aus den iiberlagerten Beitrdgen beider Dominen zusammen, alle ande-
ren Peaks entsprechen Kanalrichtungen einzelner Doménen. Abb. 7.5 vergleicht die aus der
Uberlagerung der c(8x2)-Dominenbeitrige gewonnene IST-Simulation (blau) mit der experi-
mentellen IST-Kurve (2-4e Ereignisse, schwarz) an einer atomaren Mn-Lage auf Cu(001)
(Tarown=200 K). Wesentliche Merkmale der gemessenen IST-Kurve sind durch das Strukturmo-
dell reproduzierbar.

Die aus der Superposition der einzelnen Doménen folgende Gesamtreflektivitit und Signal-
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form entlang dicht gepackter Atomreihen bei 6=0°, 30°, 60° und 90° werden vom simulierten
Kurvenverlauf wiedergegeben. Die der IST-Messung zu entnehmenden azimutalen Winkella-

gen dicht gepackter Atomreihen stimmen in erster Ndherung mit denen des Strukturvorschlages
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Abb. 7.7: Vergleich zwischen der experimentellen IST-Kurve (schwarz) und der IST-Simulation (blau) (siehe wei-
teres Abb. 7.5) fiir das in Abb. 7.8) dargestellte c(10x2)-Strukturmodell. Sowohl die Winkellagen auftretender
Kandle als auch die Rangfolge der Signalh6hen stimmen mit der IST-Messung iiberein.

iberein. Allerdings zeigt sich bei detaillierter Analyse der gemessenen und simulierten Winkel-
lagen eine systematische Verschiebung (rot markiert in Abb. 7.5) der experimentellen Peakposi-
tionen um bis zu AB=1.1° (z.B.: theo.: 6=41.2°, exp.: 6=42.3+£0.6°) in Richtung der 6=45° Spie-
gelsymetrieachse. Die aus den relativ breiten Kanélen bei 6=79.2° (10.8°) (eingezeichnet in
Abb. 7.3 links) folgenden Peakhohen sind in der experimentellen IST-Kurve deutlich reduziert,
was auf ein effektives Schlieen dieses Kanals in der realen Mn-Struktur hindeutet. Stattdessen
weist der im Strukturmodell weitgehend geschlossene Kanal bei ca. 6=74.05° (15.95°) in der
Messung ein erheblich starkeres Signal auf (rote Pfeile in Abb. 7.5). Unterschiede in den auftre-
tenden Signalhdhen erfordern Anderungen der lateralen Positionen der Mn-Atome innerhalb der
vorgegebenen Einheitszelle. Systematisch verschobene Winkellagen ziehen dagegen eine ge-
ringfligige Modifikation der Einheitszellengro3e und/oder der atomaren Kettendichte nach sich.
Auf der Basis des LEED-Strukturvorschlages wurden unterschiedliche Ansitze fiir eine Modi-
fikation der in-plane Atompositionen mit dem Ziel einer besseren Anpassung der Simulation an
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die Messkurve verfolgt. Dabei wurden zunichst, wie in [GP93] vorgeschlagen, transversale
(Maanderversetzungen) und longitudinale Versetzungen (Stauchung und Streckung der inter-
atomaren Abstinde innerhalb der Ketten) der Mn-Atome entlang der [10] ([01])-Atomreihen
vorgenommen. Da im jetzigen Stadium der IST-Analysen noch keine selbststindige strukturelle
Anpassungsprozedur vorliegt, wurden stichprobenartig die Auswirkungen unterschiedlicher

Atomversetzungen anhand der Simulationskurven tiberpriift.

90° 79.5° 74.5°
(0°) (10.5°), (15.5°)

60.9°
(29.1°)

Einheitszelle:

Cu-Atom © Mn-Atom

Abb. 7.8: Aus der Anpassung an die IST-Messung folgendes c(10x2)-Strukturmodell. Im Vergleich zu dem aus der
Literatur bekannten Strukturmodell ([GP93], siche Abb. 7.3) fiihrt die Anpassung an die IST-Kurve zu einem ent-
lang der [10],-(bzw.[01],)-Aquidistanten interatomaren Abstand von a=2.84 A, was die VergroBerung der Ein-
heitszelle von ¢(8x2) nach ¢(10x2) nach sich zieht. Fiir das SchlieBen des Kanals bei 6=79.5°(10.5) und das Offhen
des Kanals bei 74.5° (15.5°) ist eine Versetzung benachbarter Atomreihen A und B um 0.2 A erforderlich (siche
¢(10x2)-Einheitszelle rechts). Die aus dem Modell resultierende Simulationskurve steht in guter Ubereinstimmung
mit der IST-Messung (Abb. 7.7).

Allerdings kann schon anhand der geometrisch bestimmbaren Kanalbreiten auf den groben Ver-
lauf der Simulationskurven geschlossen werden, was eine zielgerichtete Anpassung der latera-
len Atompositionen ermoglicht. Fiir das SchlieBen des Kanals bei 6=79.2° (10.8°) erweisen sich
dementsprechend sinusartige transversale Auslenkungen (Elongation: u,) der dicht gepackten
[10]s ([01]sc) —Atomreihen als ungeeignet, da diese Versetzungen in der Projektion nur mit
u,-c0s(79.2°) zum SchlieBen des Kanals beitragen. Fiir eine bessere Anpassung ist eine Redu-
zierung der effektiven Kanalbreite des Kanals bei 8=79.2° (10.8°) um ca. 0.2 A erforderlich,
verbunden mit einer unrealistischen transversalen Auslenkung der dicht gepackten [10]s.-Mn-
Atomketten von u,=1.1 A. Allerdings fiihren weit geringere transversale Elongationen von
u,~0.05 A schon zu einer deutlich schlechteren Anpassung im Bereich des restlichen Kurven-

verlaufes. Eine Verstirkung der im LEED-Strukturmodell vorgeschlagenen longitudinale Ver-
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setzungen der Mn-Atome (longitudinale Elongation: u;) entlang der dicht gepackten [10]sc-
Atomketten sind dagegen viel versprechender, da diese Versetzungen mit w-sin(79.2°) zum
Schlieen des Kanals bei 6=79.2° (10.8°) beitragen. Allerdings zeigen sich auch hier zuneh-
mend Abweichungen im Verlauf der restlichen Simulationskurve. Exemplarisch zeigt die Simu-
lation in Abb. 7.6 links (Kurve b) die beste Anpassung bei longitudinaler Stauchung und
Streckung der interatomaren Abstinde (u=0.36 A). Das dazugehérige Strukturmodell (b) zeigt
Abb. 7.6 rechts. Die Verringerung der Kanalbreite geht hier mit einem, in der Messkurve nicht
vorhandenen, Verschmieren der Peakstrukturen im Bereich 6=75°-79° (11°-15°) einher. Es tre-
ten ebenfalls ungiinstige Anpassungstendenzen im Bereich 6=41-49° auf. Die bis hierhin beste
Anpassung des c(8x2)-Modells an die IST-Kurve liefert das in Abb. 7.6 rechts dargestellte
Strukturmodell (a). Hier wurde die mittlere [10]s.-Atomkette (markiert mit (B)) der c(8x2)-
Einheitszelle gegen die duBeren [10]s-Atomreihen (markiert mit (A)) um 0.2 A in die [10]s—
Richtung versetzt. Diese Modifikation verringert die Eindringwahrscheinlichkeit des Kanals bei
0=79.2° (10.8°) und offnet gleichfalls den Kanal bei 74° (26°). Allerdings muss durch diese
Anderung das Atom im Zentrum der Einheitszelle ebenfalls um 0.2 A verschoben werden, so
dass im strengen Sinn keine c(8x2)-Einheitszelle mehr vorliegt. Inwieweit diese Anderungen
der Einheitszelle Auswirkungen auf die LEED-Analysen haben, kann hier nicht beurteilt wer-
den. Vielmehr sollen diese lateralen Strukturanpassungen an die IST-Untersuchungen einen
Ausgangspunkt fiir weiterflihrende komplementire LEED-Anpassungen vorgeben.

In einem zweiten Adaptionsschritt wurden die Richtungen dicht gepackter Atomreihen des
Strukturmodells den vermessenen Winkellagen aus der experimentellen IST-Kurve angepasst.
Obwohl aus den Richtungen der Atomreihen nicht direkt auf die absolute Gro3e der Einheits-
zelle geschlossen werden kann, fiihrt die Manipulation der Winkellagen dicht gepackter Atom-
reihen unmittelbar zu einer Anderung des Seitenverhiltnisses der Einheitszelle. Ubereinstim-
mung mit den experimentellen Winkelpositionen wird erreicht, wenn das Seitenverhiltnis der
Einheitszelle von vier auf finf erhéht wird. Aus Griinden der Kommensurabilitdt mit dem qua-
dratischen Untergitter filhrt dies auf eine (10x2)-Einheitszelle, in der parallel zur [10]s-
Richtung neun Mn Atomen auf zehn Substratgitterabstéinde passen. Entlang der dichtgepackten
[10]s-Richtung liegt der interatomare Mn-Abstand bei 2.84 A. Trotz der Reduzierung des
Atomvolumens im Vergleich zum c¢(8x2)-Strukturmodell (c(8x2): a=2.92 A) liegt auch dieser
Wert deutlich iiber dem interatomaren Abstand der hexagonalen (111)-Ebene der y-Mn-
Modifikation (a=2.71 A), was auf eine starke Verspannung der Oberfliche schlieBen lisst. Im
Rahmen der Messunsicherheiten (A6==%0.5°) fallen fiir die (10x2)-Einheitszelle alle experimen-

tell bestimmbaren Winkellagen mit den iiber:
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S-n

tan(0) =

mit n,me Z 7.2
r/9-m (72)

berechenbaren Richtungen der Atomreihen aus dem angepassten IST-Strukturmodell (Abb. 7.8)
zusammen. Fiir eine (10x2)-Einheitszelle gilt fiir Gl. 7.2 s=2 und r=10. Die aus dem Struktur-
modell in Abb. 7.8 folgende Simulationskurve steht mit der IST-Messung in guter quantitativer
Ubereinstimmung (Abb. 7.7).

Unmittelbar nach der Aufnahme der IST-Kurven wurden an der préiparierten 1 ML
Mn/Cu(001)-Schicht qualitative LEED-Untersuchungen mittels einer SPA-LEED-Einheit
durchgefiihrt (Abb. 7.9 links). Die Anordnung der auftretenden Uberstrukturreflexe entsprechen

" @ substratreflexe ec(10x2) e c(8x2)

Abb. 7.9 links: unmittelbar vor der IST-Messung (schwarze Kurve in Abb. 7.5) aufgenommenes LEED-Bild an
dem 1 ML Mn/Cu(001)-Film bei einer Elektronenenergie von E=50.3 eV rechts: berechnete Reflexpositionen einer
hexagonalen c(8x2) (nach [FH92]). Die aus der IST-Strukturanpassung folgende c(10x2)-Einheitszelle hat eine
geringfiigige Verschiebung der LEED-Reflexpositionen zur Folge

zum einen den in [FH92] gezeigten LEED-Bildern und stehen zum anderen in Ubereinstim-
mung mit den zu erwartenden LEED-Spots des in Abb. 7.3 dargestellten Strukturvorschlages.
Allerdings kann weder aus den in [FH92] gezeigten noch aus den eigenen Beugungsbildern
zweifelsfrei zwischen einer c(8x2) und einer ¢(10x2) Einheitszelle unterschieden werden. Aus-
gehend von dem LEED-Strukturvorschlag wiirde eine entsprechende Vergroferung der Ein-
heitszelle zu den in Abb. 7.9 rechts dargestellten geringfiigigen Versetzungen der LEED-
Spotpositionen fiihren.

Abgesehen von der VergroBerung der Einheitszelle wurde die Atomreihe B im IST-
Strukturmodell gegen die Atomreihen A (Abb. 7.8 rechts) um 0.2 A in Kettenrichtung versetzt.
Diese Scherung benachbarter [10]s.-Atomketten fiihrt zu leichten zick-zack Versetzungen ent-
lang der dicht gepackten [11]n.-Atomreihen bei 6=60.9° (29.1°) (siche Abb. 7.8 links). Inwie-
weit die fiir die IST-Anpassung notwendigen Anderungen der lateralen Mn-Atompositionen mit
quantitativen LEED-Analysen vereinbar sind muss noch geklirt werden. (Aus diesem Grund

wird im Folgenden die etablierte Bezeichnung dieser hexagonalen Mn-Phase, d.h. ,,c(8x2)",
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beibehalten.)

Wie aus dem direkten Vergleich der dhnlichen Strukturvorschldge beider Messmethoden zu
entnehmen ist (Abb. 7.3 bzw. Abb. 7.8), erdffnen die aus den IST-Messungen gewonnenen zu-
siatzlichen Realrauminformationen im Zusammenwirken mit quantitativen LEED-Analysen
einen detaillierteren Einblick in reale Oberflachenstrukturen. Sowohl die sich ergéinzende hohe
Sensitivitéit der Ionenstrahltriangulation beziiglich lateraler Versetzungen (<0.1 A) mit dem sehr
hohen vertikalen Auflésungsvermogen quantitativer LEED-Analysen (~0.01 A) als auch die fiir
beide Methoden #hnlichen strukturellen Periodizititsanforderungen (LEED: ~100 A; IST: ~50
A) und nicht zuletzt die messtechnisch einfache Anwendung beider Methoden an ein und der-
selben Probe, lassen ein viel versprechendes komplementéres Zusammenwirken beider Mess-

methoden zur Erstellung detaillierter Strukturmodelle erwarten.

7.4  Der temperaturabhéngige c(8x2) nach c(2x2)-Phaseniibergang

Bei Wachstumstemperaturen unterhalb von 270 K finden keine Mn/Cu-Austauschprozesse an
der Oberfliche statt, was zur Ausbildung quasihexagonaler Mn-Decklagen (c(8x2) bzw.
c(12x8) (hierzu siehe Kapitel 7.5) fiihrt. Das im Vergleich zur Cu(001)-Oberfliche ca. 10 %
hohere Atomvolumen weist auf eine starke Oberfldchenverspannung dieser metastabilen Mn-
Strukturen hin. Kombinierte LEED- und Auger-Untersuchungen von [FH92] zeigen, dass die
Erhéhung der Substrattemperatur auf iiber 270 K mit dem Ubergang der c(8x2) Tieftemperatur-
phase in die energetisch stabile c(2x2)-Legierungsphase verbunden ist, einhergehend mit dem
Einsetzen massiver Cu/Mn-Austauschprozesse.

In diesem Zusammenhang wurde mittels IST-Messungen untersucht, inwieweit die schrittweise
Erhéhung der Substrattemperatur bis zum Phaseniibergang Anderungen der lateralen Atomposi-
tionen durch temperaturabhéngige Oberflichenrelaxation nach sich zieht. Abb. 7.10 zeigt IST-
Kurven einer bei 180 K aufgewachsenen Mn-Monolage bei schrittweiser Erhdhung der
Substrattemperatur (Tme,s) von 180 K auf 350 K. Die Winkellagen dicht gepackter Atomreihen
der c¢(8x2)-Phase bleiben in allen Temperaturbereichen unterhalb von 265 K erhalten. Dement-
sprechend vollzieht sich der Phaseniibergang nicht durch eine graduelle Scherung hexagonaler
Atomketten hin zu einer quadratischen Struktur. Eine quantitative Signalhhenauswertung der
fiir die beiden Atomanordnungen charakteristischen Kanalrichtungen ([11]s. bei 6=45°, [11]pc
bei 0=30.5°) (die Signalhdhen wurden auf das Randomsignal bei 6=35.5° bezogen) zeigt einen
geringfiigigen Anstieg der quadratischen Strukturanteile von ca. 10 % auf ca. 18 % bei Erwir-
mung des Targets von 180 K auf 265 K. Die im Winkelbereich des [11]s-Kanals (6=45°)
schwachen Uberlagerungen mit hoherindizierten hexagonalen Kanilen (0=42° bzw. 45°) fiihren

tendenziell zu einer Uberschitzung der von sich aus schon geringen fcc-Anteile. Allerdings ist
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ab Tpeas=245 K auch am Kurvenverlauf das Herauswachsen des [11]s.-Kanals zu erkennen.

Demzufolge rekonstruieren geringe Anteile (ca. 10%) der hexagonalen Struktur vor dem
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Abb. 7.10 links: IST-Kurven (29 keV H° bei ¢,;=1.6°) einer bei 180 K aufgewachsenen Mn-Monolage auf Cu(001)
bei schrittweiser Erhhung der Substrattemperatur (Ty,e,s) von 180 K auf 350 K. Oberhalb von 265 K geht die he-
xagonale c¢(8x2)-Strukturphase in eine einfach quadratische c(2x2)-Legierungsphase iiber; rechts: Auf den IST-
Messungen (links) basierende quantitative Abschétzung der quadratischen fce(001)-Strukturanteile in Abhédngigkeit
von der Substrattemperatur. Die relativen Anteile wurden aus dem Verhéltnis der Signalhdhen des [11],.-Kanals bei
0=30.5° und des [11],-Kanals bei 6=45.0° bestimmt. Die Signalhéhen wurden auf das Randomsignal bei 6=35.5°

bezogen. Dargestellt ist das Verhaltis 4’ /(h' + ') .

eigentlichen zwischen 265 K und 280 K liegenden Phaseniibergang. In diesem Temperaturin-
tervall von nur AT=15 K geht die hexagonale Mn-Oberflichenrekonstruktion irreversibel in
eine einfach quadratische Struktur iiber. Dies steht in Ubereinstimmung mit der in [FH92] beo-
bachteten Ausloschung der (1/8,1/2)-LEED-Reflexe im Temperaturbereich von 270 K bis 290
K. Die beobachtbaren Winkellagen dicht gepackter Atomreihen der bei 280 K aufgenommenen
IST-Kurve stimmen mit denen der Cu(001)-Oberflache {iberein, woraus die vollstindige Aus-
bildung einer quadratischen lateralen Atomanordnung folgt. Aufgrund der geringen Sensitivitit
fiir vertikale Versetzungen der Atompositionen kann iiber IST die sich in diesem Temperaturbe-
reich ausbildende c¢(2x2)Mn-Legierungsphase nicht von einer quadratischen p(1x1)-Struktur
unterschieden werden. Aus diesem Grund wurde auf eine quantitative Simulation der IST-

Kurven im Temperaturbereich oberhalb von 280 K verzichtet.
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7.5  Die Cu(001)c(12x8)Mn-Phase

Ein veriindertes Ensemble an LEED-Uberstrukturreflexen ergibt sich im Bedeckungsbereich
von zwei Monolagen Mn bei Wachstumstemperaturen unterhalb von 270 K [FH92]. Die auftre-
tenden c(12x8)-Beugungsreflexe verdringen bei Bedeckungen zwischen 1.8 und 2.5 Monola-

gen vollstindig die c(8x2)-LEED-Spots, was auf eine Rekonstruktion beider Mn-Lagen
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Abb. 7.11 links: gemessene IST-Kurven (azimutale Abhingigkeit der 2-4e Emissionsereignisse angeregt durch 29
keV H’-Projektilen ¢;;=1.6°) fiir das Cu(001)-Substrat und fiir eine, zwei und drei Monolagen Mn auf Cu(001)
(Terown=190 K, p=0.007 ML/s). Entsprechend den iiber LEED nachweisbaren Strukturphasen (1 ML Mn/Cu(001):
c(8x2)-Phase, 2 ML: ¢(12x8), 3 ML p(1x1)) weisen die IST-Kurven ebenfalls fiir die einzelnen Mn-Bedeckungen
unterschiedliche Winkellagen und Intensitdten auftretender Kanéle auf. rechts: IST-Kurven an der c(12x8)- Mn-
Phase (Rohdaten ohne Untergrundabzug, der 1.0 auf der Ordinate entspricht eine Zéhlrate von 2.2 kcts/s) Die ge-
zeigten Kurven wurden bei einem polaren Einfallswinkel von ¢;,=1.6° bzw. 1.0° aufgenommen. Beide Messungen
liefern vergleichbare Signalhdhen aller auftretenden Kanile

hindeutet. Das aus den stark geddmpften Intensitétsoszillationen (Abb. 7.2) resultierende raue
Lagenwachstum fiihrt zur Verbreiterung der LEED-Reflexe einhergehend mit der Erhdhung des
inelastischen LEED-Untergrundsignals. Eine quantitative LEED-Analyse der ¢(12x8)Mn-Phase
wurde wegen der Grofle der Einheitszelle (ca. 96 Atome je Lage) bisher nicht realisiert. Erste
IST-Targetstromuntersuchungen an dieser Struktur zeigten im Vergleich zur Messung an der
c(8x2)-Phase veridnderte Winkellagen dichtgepackter Atomreihen. Auf der Basis dieser Mes-
sungen wurde ein komplexer lagenabhingiger Strukturvorschlag fiir die c(12x8)-Phase entwi-
ckelt (|BP03], [PB03], hier nicht gezeigt). Da die Signale bei Targetstrom-Triangulationskurven

erhohte Informationstiefen von ca. zwei atomaren Lagen aufweisen (siehe Kap. 6.4), wurden in
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Abb. 7.12: Aus den IST-Messungen folgendes quasihexagonales c(12x8)-Strukturmodell: Gezeigt sind zwei der
insgesamt vier auftretenden Doménen. Die obere ¢(12x8)-Einheitszelle kann durch Spiegelung an der entlang der
[10]-Richtung verlaufenden Doménengrenze (- ) in die untere Einheitszelle iiberfiihrt werden. Die beiden
anderen Doménen ergeben sich durch Drehung der Gezeigten um 90°. Der interatomare Mn-Mn-Abstand betragt
entlang der dicht gepackten [10],-Richtung 2.78 A. Die Atomreihen B sind um 0.3 A zu den benachbarten Atom-
reihen A in Kettenrichtung verschoben.

diesem Strukturmodell die auftretenden Winkellagen dichtgepackter Atomreihen zwei unter-
schiedlich rekonstruierten Mn-Lagen zugewiesen.

Aktuelle IST-Untersuchungen der c(12x8)-Struktur mittels Emissionsstatistik widerlegen die
Annahme unterschiedlich rekonstruierter Mn-Lagen. So zeigen die auf die oberste atomare La-
ge sensitiven IST-Kurven (2-4e Emissionsereignisse) keine Reduzierung der Signale, die ent-
sprechend dem in [PB03] aufgestellten Strukturmodell Kanélen der unteren Mn-Lage zuzuord-
nen sind (z.B. die Kanalrichtung bei 6=33.9°). Stattdessen werden alle in der IST-Kurve auftre-
tenden Kanalrichtungen durch die oberste atomare Mn-Lage erzeugt. Auch eine Verringerung
des polaren Einfallswinkels ¢i, flihrt zu keiner selektiven Reduzierung bestimmter Kanalrich-
tungen (Abb. 7.11 rechts), wie es fiir eine unterschiedliche Rekonstruktion der Deck- und Zwi-
schenlage zu erwarten wére. Dementsprechend ist eine Reinterpretation der in [PB03] gezeigten
Targetstromkurven und eine Revision des darauf basierenden Strukturvorschlages notwendig.
Abb. 7.11 links zeigt IST-Kurven (2-4e Emissionsereignisse) der Mn-Tieftemperaturphasen im
Bedeckungsbereich von einer bis drei Monolagen. Einhergehend mit der Modifikation des
LEED-Beugungsbildes von ¢(8x2) nach c(12x8) fiihrt die Deposition einer zusitzlichen Mn-

Lage zu einer vollstindigen Anderung auftretender Richtungen dichtgepackter Atomreihen.
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Abb. 7.13: Durch Trajektoriensimulation (29 keV H’, $i,=1.6°) berechneter Anteil oberflichenreflektierter H-
Projektile der vier auftretenden c(12x8)-Domaénen des IST-Strukturmodells (sieche Abb. 7.12). Die in das Struktur-
modell (Abb. 7.12) eingetragenen Kanalrichtungen entsprechen den Signalen der 1. und 2. Doméne. Fiir die Simu-
lation wurde ein reduziertes Molierepotential (a=0.18 a. u.) und Debyetemperaturen von ®p,=172 K, ©@p=130 K
bei einer Targettemperatur von T=200 K verwendet. Die simulierte IST-Kurve (Abb. 7.14) ergibt sich aus der U-
berlagerung der Signalbeitrdge der vier Doménen.

IST-Kurven hoherer Elektronenanzahlen (25-30e Ereignisse), die wie in Kap. 6.2 gezeigt auch
Signalanteile tieferer Atomlagen enthalten, weisen keine Signaturen der urspriinglichen ¢(8x2)-
Struktur auf. Dementsprechend folgt in Ubereinstimmung mit den LEED-Analysen eine
c(12x8)-Rekonstruktion des ganzen Mn-Films. Die durch eine erhéhte Oberflachenrauigkeit der
c(12x8)Mn-Phase verursachte generelle Verringerung der 2-4e Emissionsereignisse hat eine
Reduzierung aller Peakhohen zur Folge. Abgesehen von den durch das Substrat vorgegebenen
[10]sc bzw. [01]s-Vorzugsrichtungen weist die c(12x8)-Struktur vier weitere dicht gepackte
Atomreihen bei 6=22.3°+0.6°, 33.9°+0.7°, 56.1°+0.6° und 68.5°+0.6° mit vergleichbaren Inten-
sitdten auf. Das symmetrische Auftreten der Winkellagen dieser Kanéle beziiglich der Symmet-
rieachse bei 6=45° folgt, analog zur c(8x2)-Struktur, aus einer senkrechten Orientierung identi-
scher Doménen. Insgesamt sechs dicht gepackte Atomreihen sind allerdings mit einer zweido-
ménigen Struktur nicht kompatibel.

Vielmehr kann aus den symmetrisch zur [10]s. bzw. [01]s- auftretenden gleichrangigen Peaks
auf eine spiegelsymmetrische Dominenorientierung geschlossen werden. Eine solche Pitsch-
Orientierung [PI59] gewéhrleistet ein stressfreies Aneinandergrenzen von jeweils zwei spiegel-
symmetrischen hexagonalen Doménen. Die Symmetrieachsen werden durch die Vorzugsrich-

tungen [10]s. (6=0°) bzw. [01]s (6=90°) vorgegeben.
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Abb. 7.14: Vergleich zwischen der experimentellen IST-Kurve (schwarz) und der IST-Simulation (blau) fiir das in
Abb. 7.12 dargestellte c(12x8)-Strukturmodell. Sowohl die Winkellagen auftretender Kanile als auch die Rangfol-
ge der Signalhohen stimmen mit der IST-Messung iiberein.

Das auf der Basis der IST-Messungen unter Beriicksichtigung der c(12x8)-Einheitszelle aufge-
stellte Cu(001)c(12x8)Mn-Strukturmodell zeigt Abb. 7.12. Dargestellt sind die quasihexagona-
len c(12x8)-Einheitszellen zweier pitschorientierter Mn-Doménen. Durch Spiegelung an der
[10]sc-Richtung kann eine Doméne in die andere {iberfiihrt werden. Die beiden anderen Domé-
nen sind um 90° gedreht und weisen dieselbe Spiegelsymmetrie beziiglich der [01]s.-Richtung
auf. Dementsprechend tragen jeweils zwei der vier Doménen zu den IST-Signalen bei 6=0°
bzw. 6=90° bei, wohingegen die Peaks der anderen Hauptrichtungen von nur einer der vier
Doménen verursacht werden.

Dies erklért die im Vergleich zu den anderen Kanalrichtungen mehr als doppelt so hohen IST-
Signale bei 6=0° bzw. 6=90°. Insgesamt entspricht die sich {iber zwei Lagen erstreckende
c(12x8)-Mn-Phase einer quasihexagonalen Atomanordnung mit einem mittleren Bindungswin-
kel von y~61.7°. Der interatomare Abstand entlang der [10]s. ([01]) betrigt 2.79 A (11 Mn-
Atome auf 12 Substratgitterabstinde). Die im Vergleich zur c(8x2)-Monolage erhdhte Mn-
Koordination der doppellagigen c(12x8)-Struktur fiihrt dementsprechend zu einer Absenkung
der interatomaren Mn-Atomabstinde um ca. 2 %. Das und die aus den Wachstumsoszillationen

zu entnehmende erhdhte Anzahl an Gitterdefekten fiihren bei fortschreitender Mn-Bedeckung
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zu einer Relaxation des stark verspannten Monolagenfilms.

Die uber:

s-n

tan(f) =

mit n,m e Z (7.3)
r/1l-m

berechenbaren Winkellagen dichtgepackter Atomreihen der ¢(12x8)-Struktur stimmen mit den
azimutalen Peakpositionen der IST-Messung im Rahmen der Messunsicherheiten (siche mar-
kierte Winkel in Abb. 7.11 rechts) iiberein (fiir die ¢(12x8) Einheitszelle gilt s=8 und r=12). Die
Anpassung an die IST-Messkurve fiihrte auch in diesem Fall auf eine Scherung der Atomreihen
B zu den Atomreihen A im Bereich von (0.3£0.1) A (Abb. 7.12). Fiir die Simulation der IST-
Kurve wurden die Anteile oberflichenreflektierter Projektile der einzelnen c(12x8)-Doménen
bestimmt und anschliefend aufaddiert und gemittelt. Zum Ausgleichen der durch die hohe
Filmrauigkeit reduzierten Peakhohen wurde in der Simulation die senkrechte Debyetemperatur
auf ®p,=130 K abgesenkt. Die damit verbundene stirkere vertikale Auslenkung der Gitterato-
me fiihrt zu einer verringerten Reflektivitdt der Projektile in zufélliger azimutaler Einfallsrich-
tung und damit gleichfalls zu einer Reduzierung der simulierten Peakhohen. Die Einzelbeitrige
der vier c(12x8)-Dominen zeigt Abb. 7.13. Die Uberlagerung dieser Dominenbeitrige fiihrt auf
die in Abb. 7.14 dargestellte IST-Simulationskurve. Zu erkennen ist, dass die dicht gepackten
Kanile die azimutalen Winkellagen und die zum Teil komplexen Uberlagerungen mit Kanilen
hoherer Ordnung die Breite und Form der Peaks bestimmen. Anhand der in quantitativer Uber-
einstimmung mit der Messung stehenden IST-Simulationskurve kénnen abgesehen von den
Richtungen dichtgepackter Atomreihen auch die aus der Uberlagerung resultierenden Beitriige

von Kanélen hoherer Ordnung verifiziert werden.

Eine der Cu(001)c(12x8)Mn-Phase (Abb. 7.12) dhnliche Rekonstruktion zeigen Fe/Cu(001)-
Filme in den Phasen TT II [ZF94] und RT III [WT93]. Auch hier bildet der Fe-Film vier Pitsch-
orientierte bee(110)-Dominen aus, die in diesem Fall hexagonalen (nx1)-Einheitszellen zuzu-
ordnen sind. Die IST-Kurven beider Strukturen zeigen dementsprechend einen &hnlichen Ver-
lauf (vgl. Abb. 7.14 mit RT III in Abb. 8.1) Die Pitsch-Orientierung der Fe/Cu(001)-RT III-
Strukturphase ist im Unterschied zu dem in dieser Arbeit erstmalig verdffentlichten
Cu(001)c(12x8)Mn-Strukturmodell auch auf der Basis quantitativer LEED-Analysen weitge-
hend etabliert ((HM96], [HMO04]).

Im Tieftemperaturregime fiihren Bedeckungen von mehr als zwei Mn-Monolagen zum Ver-
schwinden der c(12x8)-LEED-Reflexe. Beobachtet werden dann schwache p(1x1)-

Beugungsintensitdten. Der deutlich erhohte inelastische Untergrund lésst auf eine kontinuierlich
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zunehmende Filmrauhigkeit schlieBen. Dementsprechend fallt auch die Intensitdt spekular re-
flektierter He-Projektile nach der Ausbildung des zweiten Intensitditsmaximums stetig ab (Abb.
7.2). Mittels protoneninduzierter Augermessungen sind auch in diesem Bedeckungsbereich kei-
ne Cu-Anteile an der Filmoberfliche nachweisbar (siche Abb. 7.17), dementsprechend liegt
oberhalb von zwei Monolagen durchmischungsfreies Inselwachstum vor. IST-Untersuchungen
an einem drei Monolagen Mn-Film weisen eine zur Cu(001)-Oberfldche identische Anordnung
dichtgepackter Atomreihen auf. (Abb. 7.11). Die auf tiefere Lagen sensitiven IST-Kurven unter
Verwendung hoherer Elektronenanzahlen zeigen ebenfalls ausschlieBlich fcc (001)-
Strukturanteile. Demzufolge rekonstruiert der ¢(12x8)-Mn-Film bei fortschreitender Bedeckung
(6>2.0 ML) in eine einfach quadratische p(1x1)-Struktur einhergehend mit einsetzendem 3d-

Inselwachstum.

7.6  Die Cu(001)p2gg(4x2)Mn-Phase

Das Wachstum von mehr als 0.3 Monolagen Mn auf Cu(001) oberhalb von 270 K fiihrt zur
Ausbildung von ¢(2x2)-LEED-Reflexen. Bei 420 K werden bei Bedeckungen iiber einer Mono-
lage p2gg(4x2)-LEED-Spots beobachtet. Ursichlich fiir die Ausbildung beider Uberstrukturen
ist der substitutionelle Einbau von Mn-Atomen in die Cu(001)-Oberfldache. Dabei wird in der
c(2x2)-Legierung jedes zweite Cu-Atom durch ein Mn-Atom ersetzt. Die in dieser Strukturpha-
se schachbrettartig in die quadratische Cu(001)-Oberflache eingebauten Mn-Atome weisen eine
vertikale Korrugation von ca. 0.3 A auf [WG93]. Die Bestimmung der Atomanordnung beider
Oberflachenlegierungen mittels STM wird durch Einfliisse der elektronischen Struktur er-
schwert. So legen neuere Untersuchungen [WHO0O0] eine Reinterpretation der bis dahin an diesen
Legierungsphasen durchgefiihrten STM-Analysen ([NH94], [KK95], [WJ96]) nahe. Da die
Cu(001)c(2x2)Mn-Legierung als Modellsystem fiir die Ausbildung geordneter zweidimensiona-
ler Legierungsphasen gilt, sind sowohl die chemische Zusammensetzung als auch die strukturel-
len Parameter und die atomaren Mechanismen, die zur Ausbildung dieser langreichweitig ge-
ordneten c(2x2)-Struktur fiihren, auf der Basis zahlreicher Untersuchungen weitgehend aufge-
klart worden ([FJ97], [BN99]). Weit weniger ist tiber die p2gg(4x2)-Phase bekannt.

Die sich bei Wachstumstemperaturen von 400 K ausgebildete c(2x2)-Legierung wird im
Bedeckungsbereich von 1.2 bis 2.0 ML von der p2gg(4x2)-Strukturphase abgeldst. Kombinier-
ten LEED- und Auger-Untersuchungen zufolge ist die p2gg(4x2)-Rekonstruktion auf die ober-
ste Lage beschrinkt. Die Zwischenlage wird unveridndert einer ¢(2x2)-Legierung zugeordnet.
Fiir die p2gg(4x2)-Phase wurde in [FH92] ein zur c(2x2)-Legierung vergleichbarer Cu-Anteil
von ca. 50 % angenommen. Genauere Angaben zur Cu-Konzentration der einzelnen an der

p2gg(4x2)-Legierungsbildung beteiligten Lagen wurden in [FH92] nicht gemacht. Bei Erho-
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hung der Substrattemperatur auf iiber 470 K geht die metastabile p2gg(4x2)-Phase in die ener-
getisch bevorzugte ¢(2x2)-Legierung iiber. Die nominelle Bedeckung von mehr als einer Mono-
lage weist dabei auf eine c(2x2)-Legierung der obersten beiden Atomlagen hin. Allerdings kann
die oberhalb von 450 K einsetzende Volumendiffusion [FH92] den nominellen Mn-Anteil an
der Oberflache insgesamt reduzieren.

Aktuelle Messungen von Pan et al. [PP05] zeigen, dass die p2gg(4x2)-Struktur eine im Ver-
gleich zur ¢(2x2)-Legierung fast doppelt so hohe Anderung der kompressiven Oberflichen-
spannung aufweist, was im Vergleich zur c(2x2)-Phase auf einen hoheren Mn-Anteil in der
obersten Legierungslage hindeutet. Die im Vergleich zum Cu-Substrat (a=2.556 A) groBere
Mn-Mn Bindungslénge fiihrt im Tieftemperaturregime, wie in den vorigen Abschnitten gezeigt,
zu hexagonalen Rekonstruktionen der durchmischungsfreien Mn-Adsorbatfilme. Die Gitterkon-
stanten der mit zunehmender Mn Bedeckung auftretenden Tieftemperaturphasen (c(8x2):
a=2.84 A — ¢(12x8): a=2.79 A — p(1x1): a=2.556 A (Inselwachstum)) weisen auf eine konti-
nuierliche Reduzierung der Gitterfehlanpassung hin. Oberhalb von 272 K sind thermisch indu-
zierte Mn-Cu Austauschprozesse moglich. Die Reduzierung der Gitterfehlanpassung wird hier
durch den massiven Einbau von Cu-Atomen in die Mn-Adsorbatlage mit anschlieBender Aus-
bildung einer ¢(2x2)-Oberflachenlegierung realisiert. So liegt der mittlere interatomare Abstand
einer nicht ferngeordneten Mny 43Cuy s,-Volumenlegierung bei a=2.66 A [PPO5], d.h. weit unter
den Gitterkonstanten der Mn/Cu(001)-Tieftemperaturphasen. Die in der c¢(2x2)-Strukturphase
vorhandene Gitterfehlanpassung fiihrt zur starken Auswirtsrelaxation der Mn-Atome (Az=0.3
A) und zur Erhéhung der kompressiven Oberflichenspannung um At=-1.2 N/m (0.5 ML bei
Torowtn=300 K) im Vergleich zur Cu(001)-Oberfldache ([PP05], siche auch [HWO05]). Fortschrei-
tendes Aufdampfen von Mn bei Raumtemperatur hat bis zu einer Bedeckung von 2.0 ML keine
Anderung der Oberflichenspannung zur Folge. Die bis zu einer nominellen
Bedeckung von 1.0 ML deutlich ausgeprigten ¢(2x2)-LEED Reflexe waschen dagegen bei fort-
schreitender Mn-Deposition zunehmend aus.

Im Unterschied dazu nimmt bei erhdhter Wachstumstemperatur (Tgown=420 K) die Verspan-
nung des c(2x2)-Legierungsfilmes bis zu einer nominellen Bedeckung von ca. 1.2 ML zu. Die
sich im Bedeckungsbereich von 1.2 bis 2.0 ML ausbildende p2gg(4x2)-Legierungsphase zeigt
demzufolge eine weitaus groBere Anderung der kompressiven Oberflichenspannung (At=-2.3
N/m) als die ¢(2x2)-Legierung bei Raumtemperatur. Auf der Basis dieser Messungen und struk-
tureller Analysen mittels Oberflachenbeugung (SXRD) wurde in [PP0O5] das in Abb. 7.15 dar-
gestellte Szenario fiir die Formierung der c(2x2) bzw. p2gg(4x2)-Phase gefolgert.
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Abb. 7.15: Schematisches Modell fiir die wachstumstemperaturabhingige Ausbildung der MnCu Oberflachenlegie-
rung aus [PP05].: Die Abbildungen links (a)-(c) und rechts (d)-(e) zeigen die strukturelle Entwicklung bei Wachs-
tumstemperaturen von 300 K und 420 K. Bei 300 K formiert sich nur eine c(2x2)-Legierungslage. Zusitzliche Mn-
Deposition (d.h. Bedeckungen von mehr als 0.5 ML) fiihrt nicht zur Ausbildung einer weiteren langreichweitig
geordneten Struktur. Im Unterschied dazu wird bei 420 K eine zwei Lagen umfassende Legierung ausgebildet.
Wobei Interlagenaustauschprozesse zu einer Mn-Konzentration in der ersten Lage von tiber 50 % und in der zwei-
ten Lage von unter 50 % fiihren. Dieses Modell steht im Dissens mit hier durchgefiihrten Messungen und STM-
Untersuchungen von [KK95] (siehe dazu Abb. 7.16)

Bei 300 K werden die adsorbierten Mn-Atome bis zu einer Bedeckung von 0.5 ML in die
Cu(001) Oberflache eingebaut. Die Substitution von Cu-Atomen durch groBere Mn-Atome
fithrt zum beobachteten linearen Anstieg der Oberflachenspannung. Nach der Ausbildung einer
c(2x2)-Legierungslage ist weiterer Interlagenaustausch weitgehend unterdriickt, so dass im Be-
deckungsbereich oberhalb von 0.5 ML Inselwachstum einsetzt. Insbesondere wird aus der ober-
halb von 0.5 ML nicht weiter steigenden Oberflaichenspannung in [PP05] die Ausbildung einer
zweiten geschlossenen c(2x2)-Legierungslage weitgehend ausgeschlossen.

Bei erhohten Wachstumstemperaturen (Tgrowin=420 K) werden bis zu einer Bedeckung von 0.5
ML die adsorbierten Mn-Atome durch Interlagenaustausch in die Cu(001)-Oberfldache einge-
baut, was analog zum Raumtemperaturwachstum zur Ausbildung einer c¢(2x2)-Legierung der
obersten Lage fiihrt. Die dabei in die Wachstumslage verdriangten Cu-Atome bilden Inseln oder
lagern sich an den Terrassenkanten des Substrates an. Im Bedeckungsbereich zwischen 0.5 ML
und 1.25 ML fiihrt die fortgesetzte Mn-Durchmischung dieser Cu-Insel in der Wachstumslage
zur Ausbildung einer zweiten geschlossenen Legierungslage, der p2gg(4x2)-Legierung. Die
SXRD-Strukturanalyse dieser zweilagigen Cu/Mn-Legierungsphase weist auf einen erhéhten
Mn-Anteil von iiber 50 % in der obersten Lage hin, einhergehend mit einer Mn-Entmischung

(dealloying) der Zwischenlage. In der Zwischenlage wird von einem Mn-Anteil von ca. 35 %
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fhasen-
grenze

Abb. 7.16 links: 270x270 nm” groBes STM-Bild einer Cu(001)-Oberfliche nach der Deposition von ca. 0.7 ML Mn
(Terown=300 K). Zu erkennen sind zweidimensionale quadratische Inseln im ersten Stadium der Koaleszens. Die
[10], und [01].-Richtungen verlaufen entlang der Inselrénder. rechts: vergroBerter (16x16 nm?) und um 45° ge-
drehter Ausschnitt des STM-Bildes links. Klar zu erkennen ist die ¢(2x2)-Rekonstruktion der Inseln und der Terras-
sen. Der weiBe Pfeil markiert eine Phasengrenze, die mit einer ungeordneten Ubergangsregion einhergeht. Der
schwarze Pfeil markiert den Rand der ¢(2x2)-rekonstruierten Insel. Insgesamt weisen die STM-Bilder eindeutig auf
die lagenweise Ausbildung eines doppellagigen c(2x2)-Oberflichenlegierungsfilmes bei Raumtemperatur hin, in
Konflikt mit dem Modell aus Abb. 7.15. Die hier gezeigten STM-Bilder wurden [KK95] entnommen.

ausgegangen. Der wihrend der Ausbildung der p2gg(4x2)-Legierung steigende Mn-Anteil in
der obersten Lage ist demnach fiir die Erhdhung der kompressiven Oberflichenspannung dieser
Legierung im Vergleich zur c(2x2)-Phase verantwortlich. Das in [PP05] vorgeschlagene Struk-
turmodell flir die p2gg(4x2)-Phase wird zusammen mit anderen Strukturvorschlagen ([KK95],
[FH92]) im ndchsten Abschnitt diskutiert. In Konflikt mit dem in [PP0O5] vorgeschlagenen
Wachstumsszenario bei Raumtemperatur (Tgown=300 K) stehen atomar aufgeloste STM-
Aufnahmen von Kraan et. al. [KK95], die im Bedeckungsbereich von 0.7 ML koaleszierende
quadratisch geformte zweidimensionale Inseln zeigen (Abb. 7.16 links). Dabei weisen sowohl
die Terrassen als auch die Inseln eine deutlich zu erkennende ¢(2x2)-Rekonstruktion auf (Abb.
7.16 rechts), was klar fiir die Ausbildung von zwei c(2x2)-Legierungslagen bei Raumtempera-
tur spricht. Gestiitzt werden diese STM-Untersuchungen von den in Abb. 7.2 gezeigten Intensi-
tatsoszillationen gestreuter He-Projektile. Hier folgt aus der bei Raumtemperatur zu beobach-
tenden Intensitétsoszillation Lagenwachstum bis zu einer Bedeckung von 1.0 ML, im Unter-
schied zu dem in [PP05] angenommenen Inselwachstum oberhalb von 0.5 ML. Allerdings kann
aus den Wachstumsoszillationen nicht auf den Grad der Durchmischung der Legierungslagen
geschlossen werden.

Die chemische Zusammensetzung der obersten Atomlage wéhrend des Wachstums von
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Mn/Cu(001) wurde mittels Anregung der Cu-MVV-Augerlinie (bei E.=60 eV) durch streifend
einfallende (¢i,=1.6°) 25 keV-Protonen untersucht. Der streifende Einfall gewihrleistet eine auf
die oberste atomare Lage beschrinkte Anregungstiefe, so dass bei Lagenwachstum direkt aus
der Entwicklung des Cu-Augersignals auf den Cu-Anteil in der Oberfldche geschlossen werden
kann [PL93]. Genauer ergibt sich bei der konventionellen elektroneninduzierten Auger-
Spektroskopie fiir die relative Cu-Auger-Intensitét I, wegen der exponentiell mit der Anre-

gungstiefe abfallenden Austrittswahrscheinlichkeit der Augerelektronen bei Lagenwachstum:

iCC o7/)
= : mit [, =3 e (7.4)

0 n=0

!

mit der Cu-Substratkonzentration der n-ten Lage Ccy . Die Informationstiefe A in Einheiten von
ML wird bei der protoneninduzierten Augerspektroskopie nicht durch die Austrittslinge der
Augerelektronen im Kristall, sondern vielmehr durch die Anregungstiefe bestimmt. Bei durch-

mischungsfreiem Lagenwachstum vereinfacht sich wegen C¢,,={1 oder 0} Gleichung 7.4 zu:

ie(—k/z) (k]
Tous :kT:e g

(7.5)

wobei I,k der relativen Cu-Auger-Intensitit bei einer Bedeckung mit k-Adsorbatlagen ent-
spricht. Demzufolge kann bei durchmischungsfreiem Lagenwachstum aus der mit zunehmender
Bedeckung exponentiell abklingenden Substrataugerintensitdt auf die Informationstiefe A ge-
schlossen werden. Experimentell wurde zur Bestimmung von A die Anderung der protonenin-
duzierten Cu-MVV-Augerintensitit wihrend des Wachstums von 4.0 ML bei Tgown=190 K
herangezogen (Abb. 7.17), da hier die Bedingungen fiir die Anwendbarkeit von GI. 7.5 zumin-
dest fiir das Wachstum der ersten Lagen erfiillt sind. Der azimutale Einfallswinkel (6=-10° bzgl.
der [10]-Gitterrichtung) wurde so gewéhlt, dass eine mogliche Beeinflussung der Augerintensi-
tat durch ioneninduzierte Beugungsreflexe weitgehend auszuschlieen ist. Die protonenindu-
zierten Elektronenspektren wurden in-situ wihrend des Depositionsprozesses aufgenommen.
Abb. 7.17 links zeigt exemplarisch die Anderung der Elektronenspektren im Bereich des Cu-
MVV-Augersignals mit steigender Mn-Bedeckung. Fiir die quantitative Auswertung wurden
alle Elektronenspektren auf die Elektronenintensitidt bei E=75 eV normiert. Als Signalunter-
grund wurde das Elektronenspektrum im Bedeckungsbereich von 4.0 ML verwendet. Die nach
Abzug dieses Untergrundes separierbaren gaul3formigen Cu-Augerpeaks zeigt das Inset von

Abb. 7.17 links. Um die Beeinflussung des Cu-MVV-Augersignals durch die hoherenergetische
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Abb. 7.17 links: Elektronenspektren im Energiebereich der Cu-MVV-Auger-Linie (E=63 eV) angeregt durch strei-
fend einfallende (¢;,=1.6°) 25 keV-H'-TIonen auf Cu(001) bei zunehmender Mn-Bedeckung (Tgrown=190 K, p=0.003
MLY/s). Die Spektren wurden auf die Elektronenzéhlrate bei E=75 eV normiert. Die Aufnahme der Spektren erfolgte
bei kontinuierlich laufender Mn-Deposition. Das Inset zeigt die Cu-MVV-Auger-Intensititen nach Abzug des Se-
kundérelektronenuntergrundes (benutzt wurde dazu das 4.0 ML Mn/Cu(001)-Spektrum). rechts: aus den Elektro-
nenspektren (links) zu entnehmende Anderung der Cu-MVV-Augerintensitit in Abhéingigkeit von der Mn-
Bedeckung. Nach Abzug des Sekundirelektronenuntergrundes wurde dazu die Auger-Intensititen bei E=65+2 eV
benutzt. Aus der besten Anpassung nach Gl1.7.5 folgt eine Informationstiefe der Cu-Auger-Intensititen von A=0.3
ML (-) Das Inset zeigt die Anderung der absoluten Elektronenzihlrate bei E=75 eV. Zu erkennen sind die wachs-
tumsinduzierten Emissionsoszillationen. Die Minima fallen mit dem SchlieBen der einzelnen Mn-Lagen zusammen.
Dies ermdglicht eine direkte Zuordnung des Spektrums zur jeweiligen Mn-Bedeckung

Flanke der herauswachsenden Mn-Augerlinie bei 45 eV zu vermeiden, wurde der Auswer-
tungsbereich des Cu-Augerpeaks auf 65 eV festgelegt. Abb. 7.17 rechts zeigt die exponentielle
Abnahme der Cu-MVV-Peakhohe in Abhdngigkeit von der Mn-Bedeckung. Dabei kann aus
den oszillierenden absoluten Zahlraten der Einzelspektren auf die genaue Mn-Bedeckung ge-
schlossen werden (siehe dazu Kap. 5). Das Inset von Abb. 7.17 rechts zeigt die wachstumsbe-
dingte Anderung derabsoluten Elektronenintensitéitswerte bei E=75 eV. Die Minima der beob-
achtbaren Emissionsoszillationen fallen mit geschlossenen Mn-Decklagen zusammen. Aus dem
exponentiellen Abklingen der Cu-MVV-Augerintensitit folgt nach Anpassung durch GI. 7.5
eine Informationstiefe von A=(0.3+0.1) ML. Entsprechende Untersuchungen des protonenindu-
zierten Cu-MVV-Augersignals bei einer Wachstumstemperatur von Tgrown=420 K zeigt Abb.
7.18. Hier wurden bei kontinuierlicher Aufnahme von protoneninduzierten Elektronenspektren
3.0 Monolagen Mn bei Tgrowin=420 K aufgewachsen. AnschlieBend wurde der Aufdampfprozess

unterbrochen, um die Probe abzukiihlen. Bei einer Wachstumstemperatur von Tgowin=190 K
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Abb. 7.18: links: wie Abb. 7.17 bei einer Wachstumstemperatur von Tu=420+10 K. Die Mn-Deposition wurde
nach einer nominellen Bedeckung von 3.0 ML unterbrochen, um die Probe auf 190 K abzukiihlen. Anschlieend
wurden weitere 3.0 ML Mn aufgedampft. Das Inset zeigt die bedeckungsabhéngige Entwicklung der Cu-Auger-
Peaks nach Abzug des Sekundirelektronenuntergrundes. Verwendet wurde dazu das Spektrum nach dem zusétzli-
chen Aufdampfen von 3.0 ML Mn bei Tyown=190 K. rechts: Entwicklung der Cu-MVV-Augerintensitit mit zu-
nehmender Mn-Bedeckung (Tgrowin=420 K). Bei Tgrowin=420 K sind selbst bei einer Bedeckung von 3.0 ML noch
deutliche Cu-MVV-Auger-Intensititen nachweisbar. Abkiihlen der Probe und zusitzliche Mn-Deposition fiihren
zur Ausloschung der Cu-Augerintensititen. Im Vergleich dazu ist die bedeckungsabhéngige Entwicklung der pro-
toneninduzierten Cu-MVV-Augerintensitit bei einer Wachstumstemperatur von Tgowt=300 K eingezeichnet (-----)

erfolgte die abschlieBende Deposition weiterer 3.0 Monolagen. Im Unterschied zur Tieftempe-
raturmessung (Abb. 7.17) weisen die Elektronenspektren bei einer Wachstumstemperatur von
420 K selbst bei nominellen Bedeckungen von mehreren Mn-Monolagen noch deutliche Cu-
Augerintensititen auf, was auf eine Cu-Durchmischung der obersten Lagen hindeutet. Die an-
schlieBende Deposition von ca. einer Monolage bei 190 K fiihrt wegen der in diesem Tempera-
turbereich unterdriickten Interlagenaustauschprozesse zum Verschwinden des Cu-MVV-
Augersignals. Dementsprechend wurde auch hier als Untergrundsignal das Elektronenspektrum
nach dem Aufdampfen der drei Monolagen bei Tgowin=190 K verwendet (siche Abb. 7.18
links). Aufgrund der geringen Informationstiefe des protoneninduzierten Augersignals trigt,
geschlossene Legierungslagen vorausgesetzt, nur die oberste atomare Lage zum Augersignal
bei. Ausgehend von GIl. 7.4 liegt der Signalbeitrag der Zwischenlage unter zwei Prozent und
kann vernachlissigt werden. Dementsprechend folgt aus der relativen Anderung der Augerin-
tensitdt in Abb. 7.18 rechts direkt der Cu-Oberflichenanteil in Abhingigkeit von der nominellen
Mn-Bedeckung. Zum Vergleich zeigt Abb. 7.18 rechts den bedeckungsabhingigen Verlauf der
protoneninduzierten Cu-MV V-Augerintensitét bei Tgrown=300 K.
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Bei 420 K und einer nominellen Mn-Bedeckung von einer Monolage liegt der Cu-
Oberflachenanteil bei 52+6 %. Da Volumendiffusion erst oberhalb von 470 K einsetzt, kann auf
einen Cu-Anteil von 48+6 % in der Zwischenlage geschlossen werden. Zusammen mit den in
diesem Bedeckungsbereich (0.5 ML bis 1.0 ML) beobachtbaren c(2x2)-LEED-Reflexen, weist
ein solcher Anteil an Cu-Atomen auf die Formierung von zwei ¢(2x2)-Legierungslagen hin. Im
Bedeckungsbereich von 1.3 ML bis 2.2 ML, in dem die p2gg(4x2)-Phase beobachtet wird, liegt
der Cu-Oberflichenanteil mit 46+6 % nur leicht unter dem der c(2x2)-Legierungsphase. Eine
signifikante Erhohung der Mn-Konzentration zur Erklidrung der in [PP05] beobachteten drasti-
schen Zunahme der Oberflachenspannung in diesem Bedeckungsbereich kann durch die proto-
neninduzierten Augeruntersuchungen nicht bestitigt werden. Vielmehr zeigt sich eine zur
c(2x2)-Legierung vergleichbare stochiometrische Zusammensetzung der p2gg(4x2)-
Oberflichenlegierung. Der bis zu einer nominellen Bedeckung von drei Mn-Monolagen
(LEED: p(1x1)-Reflexe) kaum reduzierte Cu-Oberflichenanteil von 42+6 % weist auf starke
Interlagendiffusion auch bei Bedeckungen von mehr als 2.2 ML hin, fiir die keine langreich-
weitig geordnete Oberfldchenlegierung mehr nachweisbar ist . Bei einer Wachstumstemperatur
von Terown=300 K ist der Riickgang des Cu-MVV-Augersignals im Bedeckungsbereich bis 0.5
ML mit dem der 420 K Messung vergleichbar. Erst nach der Ausbildung der ¢(2x2)-Legierung
bei Raumtemperatur, d.h. im Bedeckungsbereich von mehr als 0.5 Monolagen, zeigt die Cu-
Augerintensitit eine im Vergleich zum Wachstum bei 420 K stirkere Reduzierung der Cu-
Oberflichenkonzentration. Nach einer nominellen Bedeckung von einer Monolage liegt dem-
entsprechend der Cu-Anteil der obersten Lage mit 42+6 % um ca.10 % unter dem bei gleicher
Bedeckung gemessenen Cu-Anteil bei Tgrowin=420 K. Ursdchlich fiir die leicht verringerte Cu-
Konzentration konnte die in [KK95] mittels STM beobachtete Mn-Dekoration von Stufenkan-
ten sein. Der bei einer Mn-Monolage nur geringfiigig unter 50 % liegende Cu-Oberfldchenanteil
zusammen mit den in diesem Bedeckungsbereich auftretenden c(2x2)-LEED-Reflexen ldsst
auch bei 300 K auf die Ausbildung geordneter ¢(2x2)-Doménen schlieBen. Das bei Bedeckun-
gen von mehr als einer Monolage einsetzende Inselwachstum ist mit einer deutlichen Reduzie-
rung des Cu-Oberflachenanteils verbunden. Bei einer Bedeckung von 2.0 Monolagen liegt der
Anteil an Cu an der Oberfldche bei ca. 15 %. Die auch in diesem Bedeckungsbereich noch
schwach erkennbaren Uberstrukturreflexe sind demnach den ¢(2x2)-rekonstruierten geschlosse-
nen Zwischenlagen zuzuordnen. Zusammenfassend kann aus den protoneninduzierten Auger-
messungen auf die Ausbildung von zwei c¢(2x2)- rekonstruierten Legierungslagen sowohl bei
Raumtemperatur als auch bei 420 K geschlossen werden. Die bei der Mn-Deposition bei 420 K
bis zu einer Bedeckung von ca. 1.3 ML stetig ansteigende Oberflichenspannung ist nicht, wie in

[PPO5] vorgeschlagen, durch eine erhohte Mn-Konzentration in der Oberflichenlage zu
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Abb. 7.19: Schematisches Modell fiir die wachstumstemperaturabhéngige Ausbildung der MnCu Obefliachenlegie-
rung.: Die Abbildungen links (al)-(a4) und rechts (b1)-(b4) zeigen die strukturelle Entwicklung bei Wachstums-
temperaturen von 300 K und 420 K. Sowohl bei 300 K als auch bei 420 K formieren sich zwei geschlossene
c(2x2)-Legierungslagen. Die temperaturabhéngigen Wachstumsregime (300 K: Lagenwachstum; 420 K: Stufen-
kantenwachstum) fithren zu unterschiedlichen Oberfldchenspannungen der doppellagigen c(2x2)-Legierungsfilme.
Die hohere Oberflachenverspannung und die effektiven Interlagen-Cu/Mn-Austauschprozesse fiihren bei 420 K im
Bedeckungsbereich von mehr als 1.2 ML zur Formierung der p2gg(4x2)-Legierung. Bei Raumtemperatur setzt in
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diesem Bedeckungsbereich hingegen dreidimensionales Inselwachstum ein.

erkldren. Vielmehr zeigt sich in diesem Bedeckungsbereich ein zur ¢(2x2)-Phase vergleichbarer

Cu-Oberflichenanteil von 50+6 %. Auch aus den Augermessungen bei Raumtemperatur folgt
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keine direkte Proportionalitdt zwischen dem Mn-Anteil in der Oberflichenlage und der auftre-
tenden Oberflichenspannung. So weist die bei Raumtemperatur préparierte Cu/Mn-
Oberflachenlegierung (1.0 ML) mit einem Mn-Oberfldchenanteil von ca. 60 % eine geringere
Oberfldchenspannung auf als ein bei 420 K préparierter Legierungsfilm mit einem um ca. 10 %
geringeren Mn-Oberfldchenanteil.

Trotzdem steht die im Vergleich zur Raumtemperaturphase doppelt so hohe kompressive Ver-
spannung der Filmoberfliche bei Tgrowin=420 K offensichtlich in ursdchlichem Zusammenhang
mit der Ausbildung der nur bei hohen Wachstumstemperaturen beobachtbaren p2gg(4x2)-
Phase. Es bleibt allerdings die Frage offen, wie ein so deutlicher Unterschied in der Oberfli-
chenspannung zu erkldren ist, obwohl, wie gezeigt, sich in beiden Temperaturregimen zwei
geschlossene c(2x2)-Legierungslagen mit vergleichbarer stochiometrischer Zusammensetzung
ausbilden?

Eine mogliche Erklirung fiir die von der Wachstumstemperatur abhiingige Anderung der Ober-
flichenspannung verbunden mit der Entstehung der p2gg(4x2)-Rekonstruktion im Hochtempe-
raturregime zeigt schematisch Abb. 7.19. Im Gegensatz zum Stufenkantenwachstum bei 420 K
vollzieht sich die Formierung der ¢(2x2)-Raumtemperaturphase, wie in [KK95] gezeigt, durch
Lagenwachstumsprozesse (Abb. 7.19 al), d.h. nach dem massiven Einbau von Mn-Atomen in
die Cu(001)-Terrassen im Bedeckungsbereich bis 0.5 ML nukleieren in der Wachstumslage
Cu/Mn-durchmischte Inseln (Abb. 7.19 a2). Auch diese weisen eine geordnete c(2x2)-Struktur
auf, so dass nach der Koaleszens dieser Inseln eine zweite geschlossene c(2x2)-Lage entsteht
(Abb. 7.19 a3). Die mittlere laterale Ausdehnung dieser quadratischen c(2x2)-Inseln liegt im
Bereich des Nukleationsabstandes, d.h. nach Abb. 7.2 rechts bei ca. 140 A. Wie in Abb. 7.16 zu
erkennen ist, treten in der Ndahe zusammenwachsender c(2x2)-Inseln ungeordnete Phaseniiber-
gange auf. Diese Phasengrenzen koaleszierender ¢(2x2)-Inseln kdnnten zur Relaxation des bei
Raumtemperatur priparierten zweilagigen c(2x2)-Legierungsfilmes beitragen, einhergehend mit
einer verringerten Anderung der Oberflichenspannung. Bei Bedeckungen von mehr als einer
Monolage setzt zunehmend dreidimensionales Mn-Inselwachstum ein (Abb. 7.19 a4). Mn/Cu-
Austausch und Interlagendiffusion sind weitgehend unterdriickt.

Das Wachstum bei erhohten Substrattemperaturen vollzieht sich durch Anlagerung von ver-
drangten Cu und adsorbierten Mn-Atomen an Substratterrassenkanten (Abb. 7.19 bl). Die late-
rale Ausdehnung der sich ausbildenden langreichweitig geordneten c(2x2)-Regionen liegt hier
im Bereich der Terrassenbreite des Substrates, d.h. bei ca. 800-1000 A. Eine mdgliche Kom-
pensation der Oberflachenspannung durch ungeordnete Phasengrenzen ist demnach in diesem
Wachstumsregime von weitaus geringerer Bedeutung, was eine Zunahme der kompressiven

Oberflachenspannung bei Tgrowin=420 K im Bedeckungsbereich von 0.5 ML bis 1.0 ML nach

143



Kapitel 7

sich ziehen wiirde (Abb. 7.19 b2 und b3). Bei fortschreitender Mn-Deposition fiihrt die im Ver-
gleich zur Raumtemperaturphase stirkere kompressive Verspannung des doppellagigen c(2x2)-
Legierungsfilmes im Zusammenwirken mit effizienter Mn/Cu-Interlagendiffusion zur
p2gg(4x2)-Rekonstruktion der ersten geschlossenen Legierungslage bei Tgrown=430 K (Abb.
7.19 b4).

Dem in [PPO5] vorgeschlagenen Szenario folgend, liegt die Ursache fiir die Formierung der
metastabilen Cu(001)p2gg(4x2)Mn-Legierungsphase in einer, im Vergleich zur energetisch
stabilen c(2x2)-Phase, deutlich hoheren kompressiven Oberflichenspannung. Aus der stirkeren
kompressiven Verspannung des p2gg(4x2)-Legierungsfilmes wurde in [PP05] auf eine erhohte
Mn-Konzentration (Cyn>50 %) in der obersten Legierungslage geschlossen, einhergehend mit
einer Mn-Verarmung der Zwischenlage. In diesem Kontext wurde hier mittels protonenindu-
zierter Augerspektroskopie der bedeckungsabhidngige Cu-Oberflachenanteil der p2gg(4x2)-
Phase und der c(2x2)-Phase bei unterschiedlichen Wachstumstemperaturen untersucht.

Die Messungen an der p2gg(4x2)-Phase zeigen einen zur c(2x2)-Legierung vergleichbar hohen
Cu-Anteil der obersten Legierungslage von 50+ 6 %. Grund fiir die erhohte Oberflachenspan-
nung ist demzufolge nicht, wie in [PP05] angenommen, die stdchiometrische Zusammenset-
zung der p2gg(4x2)-Phase. Auf der Basis der protoneninduzierten Augeranalysen wurde ein zu

[PPO5] alternatives Szenario fiir die Formierung der p2gg(4x2)-Struktur aufgestellt.
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7.7 Struktur der Cu(001)p2gg(4x2)Mn-Legierungsphase

Analog zu den Untersuchungen der Mn/Cu(001)-Tieftemperaturphasen wurden auch hier IST-
und qualitative LEED-Analysen zur Bestimmung der atomaren Struktur der p2gg(4x2)-CuMn
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Abb. 7.20: Anzahl von 2-4e Emissionsereignissen in Abhéingigkeit vom azimutalen Einfallswinkel (IST-Kurve)
wihrend der streifenden Streuung (¢;,=1.6°) von HO—Projektilen auf 1.5 ML Mn/Cu(001) (Tgown=420+10 K,
p=0.008 ML/s),. Die Winkellagen der an der p2gg(4x2)-CuMn Oberflichenlegierung auftretenden atomaren Kana-
le entsprechen 6=arctan(n/8). Die Kurve wurde auf die mittlere Emissionsanzahl bei zufilligem azimutalen Einfall
normiert.

Legierung herangezogen. Abb. 7.20 zeigt eine IST-Messung nach der Deposition von 1.5 ML
Mn auf Cu(001) bei einer Wachstumstemperatur von 420 K. Unmittelbar vor den IST-
Messungen durchgefiihrte LEED-Untersuchungen zeigen die aus der Literatur [GP93] bekann-
ten (4x2)-Uberstrukturreflexe (siche Abb. 7.22). Aus der Ausléschung der halbzahligen LEED-
Reflexe auf der m=0 bzw. n=0 Achse folgt die Existenz von Gleitspiegelebenen entlang der
[10]sc bzw. [01]s -Kristallrichtungen. Im Vergleich zu einer einfach quadratischen Atomanord-
nung, wie sie in der p(1x1)Cu(001)-Substratoberflache oder in der c(2x2)-Legierungsphase vor-
liegt (vgl. Abb. 7.11), weist die IST-Messung der p2gg(4x2)-Legierung einen deutlich veridnder-
ten Kurvenverlauf auf, was auf starke laterale Verriickungen der Atompositionen schlieSen
lasst. Sowohl die, trotz defektarmer Filmoberfliche, generell verringerten Signalhdhen (y-
Achse in Abb. 7.20 wurde gestreckt) als auch die erhohte Anzahl gleichrangiger Kanéle deuten
auf eine komplexe Rekonstruktion der Oberflédchenlage hin, die keine einfach quadratische oder

hexagonale Grundstruktur aufweist. Aus der beziiglich der ausgezeichneten [10] bzw.
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Abb. 7.21: links: Vergleich zwischen der experimentellen IST-Kurve (wie Abb. 7.20, schwarz) und IST-
Simulationen (blau) zu den aus der Literatur bekannten Strukturmodellen (siehe rechte Seite) der
Cu(001)p2gg(4x2)Mn-Legierungsphase. Fiir die Simulation wurde ein reduziertes Molierepotential (a=0.18 a.u.)
und Debyetemperaturen von O@p,=172 K, ®p=202 K bei einer Targettemperatur von T=420 K verwendet. In der
Simulation wurden in allen Fillen vier Doménenorientierungen der gezeigten Einheitszellen mitberiicksichtigt. Alle
Kurven wurden auf die Signalhéhe des [10],.-Kanals normiert und zur besseren Anschaulichkeit entlang der y-
Achse verschoben. rechts: Gezeigt sind die zu den simulierten IST-Kurven gehorenden verdffentlichten Struktur-
vorschldge fir die Cu(001)p2gg(4x2)Mn-Legierungsphase. Modell (a) aus [FH92] erstellt mittels I/V-LEED-
Analyse; Modell (b) aus [KK95] mittels kombinierter STM und LEED-Analyse; Modell (c) aus [PP0O5] mittels
SXRD-Analyse.

[01]-Richtungen vorliegenden vierfachen Dreh- und Spiegelsymmetrie der quadratischen Sub-
stratunterlage folgt die Ausbildung von maximal vier Domédnenorientierungen der Adsor-
batstruktur. Die aus den IST-Kurven zu entnehmenden Richtungen dichtgepackter Atomreihen
der p2gg(4x2)-Struktur erfiillen diese Symmetriebedingungen, zu erkennen an dem zu 6=0°,
45° und 90° spiegelsymmetrischen Kurvenverlauf. Generell miissen zur Bestimmung der Struk-
tur demnach die Signalbeitrdge von insgesamt vier Doménenorientierungen mitberiicksichtigt
werden. Alle Winkellagen der in der p2gg(4x2)-Struktur auftretenden Kanéle konnen in guter
Néherung tliber 6=arctan(n/8) berechnet werden (gestrichelte Linien in Abb. 7.20). Die Haupt-
richtungen liegen bei 6=0.0°, 14.0°, 26.6° und 41.2°, bei einer Messgenauigkeit von £0.5°. Im
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ersten Schritt der Auswertung wurde die IST-Messung mit den simulierten IST-Kurven beste-
hender Strukturmodelle der (4x2)-CuMn-Legierungsphase verglichen. Flores et al. [FH92] ent-
wickelte auf der Basis von I/V-LEED-Analysen den in Abb. 7.21 Modell (a) gezeigten

Abb. 7.22 links: unmittelbar vor der IST-Messung (Abb. 7.20) aufgenommenes LEED-Bild (1.5 ML Mn auf
Cu(001) bei Tgowt=420 K). Zu erkennen sind die aus der Literatur (z.B.: [FH92], [PP05]) bekannten Uberstruktur-
spots einer (4x2)-Einheitszelle mit systematischer Ausloschung der halbzahligen Beugungsreflexe. rechts: STM-
Aufnahme nach der Deposition von 1.5 ML Mn auf Cu(001) bei 420 K aus [KK95]. Eingezeichnet ist die aus die-
sen STM-Untersuchungen geschlussfolgerte p2gg(4x2)-Atomanordnung (Modell (b) in Abb. 7.21). In den STM-
Untersuchungen konnten nur vier von acht Atomen der Einheitszelle nachgewiesen werden (helle konzentrische
Bereiche) diese wurden Mn-Atomen zugeordnet.

Strukturvorschlag einer p2mg(4x2)-Einheitszelle. Die in den Folgejahren von Kraan et al.
[KK95] durchgefiihrte LEED und STM-Untersuchung konnte dieses Modell nicht bestétigen.
Allerdings sind analog zu den atomar aufgelosten STM-Aufnahmen der c(2x2)-
Legierungsphase auch bei der (4x2)-Phase nur die Hélfte der in der Einheitszelle vorhandenen
Atome nachweisbar (Abb. 7.22 rechts). Dementsprechend wurde in [KK95] auf eine zur ¢(2x2)-
Legierung adédquate schachbrettartige Verteilung der Cu-Atome innerhalb der (4x2)-
Einheitszelle geschlossen. Das auf der Grundlage dieser Analysen préferierte Atomarrangement
einer p2gg(4x2)-Einheitszelle zeigt Abb. 7.21 im Modell (b).

Aktuelle Analysen von Oberflichenrontgenbeugungsspektren (SXRD) der (4x2)-CuMn-Phase
[PPO5] fiihren zu einem zu Modell (b) dhnlichen Strukturvorschlag, allerdings mit insgesamt
geringeren transversalen Auslenkungen der in der p2gg(4x2)-Einheitszelle vorhandenen Atome
(Abb. 7.21 Modell (c)). Weiterhin wird in [PP05] auf einen Mn-Oberfldchenanteil von weit
mehr als 50 % geschlossen, was eine schachbrettartige Verteilung der an der Oberflachenlegie-
rung beteiligten Cu-Atome ausschlieit. Die zu den einzelnen Strukturvorschldgen simulierten
IST-Kurven sind in Abb. 7.21 links blau dargestellt. Die Projektiltrajektorien sind aufgrund der

dhnlichen Kernladungszahlen von Cu und Mn in guter Ndherung unabhéngig von der genauen
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Abb. 7.23: Experimentelle IST-Kurve an 1.5 ML Mn auf Cu(001) bei Tgowin=420 K (schwarz) und IST-Simulation
zur rechts dargestellten pg(4x2)-Einheitszelle (blau), weiteres wie in Abb. 7.21. Die simulierte IST-Kurve setzt sich
aus den Signalbeitrdgen von vier Doménenorientierungen der pg(4x2)-Struktur zusammen (siche auch Abb. 7.23).
Die Winkellagen und die Rangfolge der Signalhdhen stimmen in guter Ndherung mit der Messkurve iiberein. Das
aus den IST-Messungen folgende pg(4x2)-Modell weist im Gegensatz zu den Modellen (a)-(c) keine zweizihligen
Drehachsen auf. Eingezeichnet ist der Rauten-Innenwinkel y und die signifikante Verschiebung der mittleren Atom-
reihe um 0.82A.

stochiometrischen Zusammensetzung der obersten atomaren Lage. Dementsprechend wurde in
der Berechnung des an der Oberfliche reflektierten Projektilanteils eine gemittelte Kernla-
dungszahl von Z=27 fiir alle Atome der obersten Lage verwendet. Die fiir die Modelle charakte-
ristischen geometrischen Winkellagen und Offhungsbreiten der Atomkanile fiihren zu deutli-
chen Anderungen in den Simulationskurven, was prinzipiell eine Unterscheidung der einzelnen
Strukturvorschldge mittels IST ermdglicht (Abb.7.21 links). Allerdings steht keines der vorge-
schlagenen Modelle in ausreichender Ubereinstimmung mit den aus der Messung (schwarze
Kurve in Abb. 7.21) zu schlieBenden azimutalen Winkelpositionen und effektiven Kanalbreiten
der (4x2)-Legierungsphase. Insbesondere die aktuelleren Strukturmodelle (b) und (c) stehen in
volliger Diskrepanz zur IST-Messung. In diesen Modellen fehlen die in der Messung auftreten-
den prominenten Kanile bei 6=7.1°, 14.0°, 20.6°, 37.0° und 41.2°. Folgerichtig konnen diese

Strukturvorschlige weitgehend ausgeschlossen werden.
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Abb. 7.24: Zwei von insgesamt vier mit zu beriicksichtigenden Doménen des pg(4x2)-Strukturmodells. Die hier
gezeigte 2. Doméne entsteht durch Spiegelung der 1. Doméne an der entlang der [01]s-Richtung verlaufenden
Domainengrenze. AnschlieBendes Verschieben der 2. Domédne um die halbe Hohe der Einheitszelle (a=2.56 A)
entlang der Doménengrenze (Gleitspiegeloperation) fiihrt zu einem stressfreien Aneinandergrenzen beider Doma-
nen. Die 3. und 4. Doméne ergeben sich aus der Drehung der gezeigten Doménen um 90°. In die 1. Doméne wur-
den die zu den Signalen der Messkurve gehorenden Kanéle eingezeichnet

GroBere Ahnlichkeit mit der Messkurve weist die Simulation zu Modell (a) auf. So kann das
Auftreten von Hauptkanilen bei 6=14.0°, 26.5°, 37.0° und 45.0° durch das Modell nachvollzo-
gen werden. Allerdings fehlen auch hier die in der Messung auftretenden Kanéle bei 0=7.1°,
20.6° und 41.2°. Das fiir die Anpassung notwendige Offnen eines Hauptkanals bei 8=41.2° er-
fordert weitreichende Anderungen des atomaren Arrangements innerhalb der (4x2)-
Einheitszelle. Dementsprechend kann tiber IST auch Strukturvorschlag (a) nicht bestétigt wer-
den. Zum Auffinden von Strukturmodellen, die zu einer besseren Anpassung an die IST-
Messung fiihren, wurde ein MATLAB-basiertes Programm (istGUI v2) von J. Seifert verwen-
det. Dieses Programm berechnet und visualisiert die Winkellagen und geometrischen Breiten
der in einem groBeren Atomcluster (50x50 A?) auftretenden Kanile unter Beriicksichtigung
aller auftretenden Doménenorientierungen. Im Gegensatz zur vollstindigen Trajektoriensimula-
tion erfolgt diese rein geometrische Berechnung in Echtzeit, so dass innerhalb von Minuten eine
Vielzahl unterschiedlicher Strukturmodelle iiberpriift werden kdnnen. Weist eine Struktur die
experimentellen Haupt- und Nebenkanéle auf, so erfolgt {iber die Trajektoriensimulation eine
Quantifizierung des an der Oberfliche reflektierten Projektilanteils, der letztendlich mit der
IST-Messung verglichen wird. Das auf diese Weise an die experimentellen IST-Daten ange-

passte Strukturmodell zeigt Abb. 7.23. Obwohl die Existenz einer weiteren Atomanordnung, die
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Abb. 7.25: Vergleich der gemessenen LEED-Reflexpositionen ( 1.5 ML Mn/Cu(001) bei 420 K, (a)) mit den zu
erwartenden Beugungsreflexen der pg(4x2)-Einheitszelle (b unten). Zur Bestimmung der theor. Reflexpositionen
wurde das LEEDpat-Programm vers.1.1 verwendet. Die fiir die Ausléschung der halbzahligen Reflexe notwendi-
gen Gleitspiegelebenen weist das IST-Strukturmodell auf (eingezeichnet in b oben). Die aus den Symmetriebedin-
gungen des pg(4x2)-Strukturmodells ableitbaren Positionen der Beugungsreflexe stimmen mit dem gemessenen
LEED-Bild iiberein

identische Winkellagen und Kanalbreiten aufweist, nicht auszuschlieBBen ist, scheint die Wahr-
scheinlichkeit fiir einen solchen Fall sehr gering, nicht zuletzt wegen der Vielzahl experimentell
nachgewiesener Peaks und der in der Simulation notwendigen Uberlagerung von vier unter-
schiedlich orientierten Doménen.

Ein signifikanter Unterschied zu den aus der Literatur bekannten Strukturmodellen ist die Ver-
setzung benachbarter [10]-Atomketten um As=0.82 A (sieche Abb. 7.23). Charakteristisch fiir
diese Versetzung ist das Offnen der [87]-Kanalrichtung bei 6=48.8° (41.2°). Der Kurvenverlauf
der IST-Messung kann in guter Ndherung von der simulierten IST-Kurve nachvollzogen wer-
den. So stimmen Winkellagen und relative Signalhdhen weitgehend aller auftretenden Haupt-
und Nebenkandle des Modells mit der Messkurve iiberein. Geringfligige Abweichungen der
azimutalen Winkelposition des [38]-Kanals (exp.: 20.8°+0.5°; theo.: 21.8°) sowie des Kurven-
verlaufes im Bereich des [58]-Kanals bei 6=32.0° konnen, ausgehend von den Atompositionen
des IST-Strukturmodells, durch laterale Verriickungen der Atome im Bereich von weniger als
Ax=Ay=20.1 A verringert werden. Allerdings erfordert eine solche nur durch Trajektoriensimu-

lation realisierbare Feinanpassung einen erheblichen Zeitaufwand und fiihrt zu keiner nennens-
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werten Anderung des Strukturmodells. Zum jetzigen Zeitpunkt wurde auf eine solche Anpas-
sungsprozedur verzichtet. Aus dem IST-Strukturmodell folgt fiir die pg(4x2)-CuMn-

Oberflichenlegierungsphase ein mittlerer Bindungswinkel von y =71.0°. Demzufolge ent-

spricht die mikroskopische Atomanordnung der (4x2)-Hochtemperaturlegierung einer quasi-
hexagonalen Strukturphase, im Unterschied zur rein quadratischen ¢(2x2)-CuMn-
Oberfliachenlegierung. Der mittlere Bindungsabstand entlang der dicht gepackten [10]s. bzw.
[01]s-Richtung variiert zwischen 2.53 A und 2.76 A und liegt damit deutlich unter den Bin-
dungsabstéinden der hexagonalen Tieftemperaturphasen.

Im Gegensatz zu den aus der Literatur bekannten p2gg bzw. p2mg Strukturvorschlidgen weist
die aus der IST-Messung folgende Einheitszelle keine zweizahligen Drehsymmetrieachsen auf.
Allerdings enthélt die Struktur insgesamt drei Gleitspiegelebenen entlang der [10]s-
Gitterrichtung (rot gestrichelte Linien in Abb. 7.25 b), so dass das Modell der pg(4x2)-
Ebenengruppe angehort. Die aus den LEED-Analysen zu schlieenden Gleitspiegelebenen ent-
lang der [10]s. und [01]-Richtung ergeben sich bei der pg(4x2)-Phase aus der Beriicksichti-
gung der vorhandenen Doméinenorientierungen. Abb. 7.24 zeigt zwei der insgesamt vier
pg(4x2)-Doménen. Die zweite Doméne wird durch eine Gleitspiegeloperation der ersten Do-
mane an der entlang der [01]s.-Richtung verlaufenden Doménengrenze erzeugt. Diese Symme-
trieoperation gewahrleistet ein stressfreies Aneinandergrenzen beider Doménen. Die dritte und
vierte Doméne ergibt sich aus der Drehung der gezeigten Doméanen um 90°. Die unter Bertick-
sichtigung der Doménen berechenbaren LEED-Reflexpositionen der pg(4x2)-Struktur (benutzt
wurde das LEEDpat-Programm versl.1. von K. Hermann) stimmen mit den experimentellen
Elektronenbeugungsbild der Hochtemperatur-Mn-Phase iiberein (Abb. 7.25).

Aus den protoneninduzierten Augeranalysen folgt fiir die pg(4x2)-Phase, wie in Kapitel 7.6
gezeigt, ein Cu-Oberflachenanteil von ca. 50 %. In Analogie zur c(2x2)-Legierung bietet sich
fir die Cu-Atome demnach eine schachbrettartige Verteilung innerhalb der pg(4x2)-
Einheitszelle an. Gestiitzt wird diese Annahme durch einen Vergleich der pg(4x2)- Atompositi-
onen mit den atomar aufgelosten STM-Bildern aus [KK95]. Da in den STM-Aufnahmen auf-
grund der elektronischen Struktur nur eine der beiden an der Oberfléche befindlichen Atomspe-
zies nachweisbar ist, ermoglicht ein solcher Vergleich die Identifizierung von Cu bzw. Mn-
Adsorptionspldtzen. Abb. 7.26 zeigt einen Ausschnitt des in [KK95] veroffentlichten und in
Abb. 7.22 dargestellten STM-Bildes. In die Rastertunnelmikroskopaufnahme wurde die iiber
IST gefundene pg(4x2)-Einheitszelle eingezeichnet. Unter der Annahme einer schachbrettarti-
gen Verteilung der Cu bzw. Mn-Atome fallen die nachweisbaren Adsorptionsplétze (helle Be-

reiche) mit den Atompositionen einer Spezies der pg(4x2)-Einheitszelle zusammen
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Abb. 7.26 links: 25x25 A? Ausschnitt der in Abb. 7.22) gezeigten STM-Aufnahme aus [KK95], eingezeichnet wur-
de die aus den IST-Messungen folgende pg(4x2)-Einheitszelle. Die hellen Bereiche der aus dem STM-Bild folgen-
den Einheitszelle fallen systematisch mit Atompositionen des pg(4x2)-Strukturvorschlages zusammen. Diese wer-
den unter Hinweis auf [WH00] Cu-Atomen zugeschrieben. Die daraus folgende schachbrettartige Verteilung der
Cu bzw. Mn-Atome innerhalb der pg(4x2)-Einheitszelle zeigt die rechte Seite der Abbildung. Eingezeichnet sind
die aus dieser Zuordnung folgenden interatomaren Cu-Cu (b) bzw. Mn-Mn (a) Minimalabsténde

(rot dargestellte Atome in Abb. 7.26). In [KK95] wurden den hellen Bereichen des STM-Bildes
Mn-Atome zugeordnet (siche auch Abb. 7.22 rechts). Auf der Basis theoriegestiitzter STM-
Untersuchungen an der c¢(2x2)-CuMn-Oberflichenlegierung [WHO00] konnte allerdings gezeigt
werden, dass aufgrund der elektronischen Struktur die hellen Bereiche eher Cu-Atomen als Mn-
Atomen zuzuordnen sind. Dementsprechend besetzen Cu-Atome die Ecken der in Abb. 7.26
rechts dargestellten pg(4x2)-Einheitszelle. Die restlichen Cu-Bindungsplétze ergeben sich durch
die schachbrettartige Verteilung. Unter dem Aspekt der aus dem pg(4x2)-Strukturmodell fol-
genden Abstinde benachbarter Atome erscheint die von [WHO0O0] vorgeschlagene Reinterpreta-
tion der STM-Bilder ebenfalls plausibel. So liegt der in dem Strukturvorschlag auftretende mi-
nimale interatomare Abstand bei b=2.47+0.1 A (siehe Abb. 7.25 rechts). Ein Wert der deutlich
unter den typischen Mn-Mn- bzw. Mn-Cu-Bindungslidngen (Mn-Mn: ~2.8 A; Mn-Cu: ~2.7 A,
aber im Bereich der Cu-Gitterkonstante (Cu-Cu: #2.55 A) liegt. Die Mn-Atome untereinander
werden bei einer solchen Verteilung der Bindungsplitze auf maximalem Abstand gehalten
(a=3.1 A in Abb. 7.26 rechts). Die Mn-Cu-Gitterabstinde liegen erwartungsgemiB mit ~2.7 A
in einem Bereich zwischen Mn-Mn- und Cu-Cu-Bindungen. Weiterhin bleibt die Gleitspiegel-
symmetrie der pg(4x2)-Struktur bei der in Abb. 7.26 gezeigten schachbrettartigen Verteilung
der Mn und Cu-Atome erhalten. Zusammenfassend steht das auf der Basis der lonenstrahltrian-
gulation entwickelte pg(4x2)-Strukturmodell in Ubereinstimmung mit LEED- und STM-

Messungen. Bemerkenswert dabei ist, dass, abgesehen von der Grof3e der Einheitszelle, die den
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Abb. 7.27: Anzahl von 2-4 Elektronenemissionsereignissen (schwarz) und 25-30 Elektronenemissionsereignissen
(rot) in Abhingigkeit vom azimutalen Einfallswinkel, wihrend der streifenden Streuung (¢y,=1.6°) von H'-
Projektilen auf 1.5 ML Mn/Cu(001) (Tgow=420+10 K, p=0.008 ML/s). Der Verlauf der schwarzen Kurve wird
ausschlieBlich von der pg(4x2)-rekonstruierten Oberflichenlage bestimmt. Die auf tiefere Lagen (2. - 3. Lage)
sensitiven hohen Elektronenemissionsanzahlen (rote Kurve) weisen auf eine quadratische ¢(2x2) Zwischenlage hin.
Das lagenabhéngige Strukturprofil ist rechts dargestellt.

LEED-Aufnahmen entnommen wurde, der pg(4x2)-Strukturvorschlag ausschlieflich auf den
Ionenstrahltriangulationsdaten beruht. Die aus dem LEED-Bild zu entnehmenden Symmetrie-
bedingungen und die interpretierbaren Atompositionen aus den STM-Untersuchungen flossen
nicht in die Strukturbestimmung mit ein, sondern sind vielmehr zusétzliche Strukturinformatio-
nen, die die Evidenz des pg(4x2)-Modells stiitzen.

Da die an der Legierung beteiligten tieferen Lagen eine zur geschlossenen Oberflichenlage &hn-
liche stochiometrische Zusammensetzung aufweisen, bleibt zu kldren, ob sich die pg(4x2)-
Rekonstruktion der obersten Lage auch auf die Zwischenlagen erstreckt oder ein lagenabhéngi-
ges Strukturprofil vorliegt. Wie in Kap. 6.4. gezeigt, ermoglicht die Messung von Ereignissen
mit hoherer Elektronenanzahl Einblick in die Struktur der Zwischenlagen, d.h., in den IST-
Kurven nehmen die Signalbeitrige der zweiten und dritten geschlossenen Legierungslage zu.
Abb. 7.27 zeigt einen Vergleich von IST-Messungen niedriger (2-4e-Ereignisse) — und hoher
Emissionsereignisse (25-30e-Ereignisse). Dabei weist die auf tiefere Lagen sensitive Messung
(rote Kurve in Abb. 7.27) die wesentlichen Signaturen einer einfach quadratischen Struktur auf.
Dazu gehoren die Hauptkanile bei 6=0° ([10]s.) und 45°([11]s.) sowie die nédchst grofleren Ne-
benkanile bei 0=26.56° ([21]s;) bzw. 63.44° ([12]s). Prominente Richtungen der pg(4x2)-
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rekonstruierten Oberflachenlage, die nicht mit Hauptrichtungen eines einfach quadratischen
Gitters zusammentfallen, sind im Vergleich zur schwarzen Kurve in Abb. 7.27 deutlich unter-
driickt. Dazu gehoren die Peaks bei 6=7.1° ([81]s), 20.56 ([83]sc), 32.0°([58]s) und 41.2°
([78]sc). Die [41]s, [21]sc und [11]s Richtungen eines einfach quadratischen Gitters fallen mit
den Hauptrichtungen der rekonstruierten Oberflichenlage [82]s. , [84]s. sowie [88]s. zusammen.
Diese Uberlagerung fiihrt zur selektiven Erhéhung der Signalintensititen der entsprechenden
Winkellagen. Dementsprechend kann aus der IST-Kurve hoher Emissionsanzahlen auf eine
einfach quadratische laterale Struktur der an der Legierung beteiligten Zwischenlagen geschlos-
sen werden. Zusammen mit den erhohten ¢(2x2)-LEED-Reflexintensititen (siche LEED-Bild in
Abb. 7.25) und dem aus den Augeruntersuchungen geschlussfolgerten Cu-Anteil von ca. 50 %
in der geschlossenen Interfacelage weisen die IST-Strukturuntersuchungen auf eine unrekon-
struierte c(2x2)-Legierung in der Zwischenlage hin, d.h., die pg(4x2)-Rekonstruktion be-
schrinkt sich nur auf die oberste geschlossene Lage.

Nachdem die lateralen Atompositionen der Cu(001)pg(4x2)Mn-Struktur {iber die lonenstrahltri-
angulation festgelegt und in Konsens mit anderen Messverfahren (LEED, STM) hinreichend
gesichert sind, miissen fiir ein abschlieBendes Strukturmodell die vertikalen Atompositionen der
pg(4x2)-Einheitszelle, z.B. durch eine Neuauswertung der I/V-LEED- [FH92] oder der SXRD-
Daten [PP05], festgelegt werden. Dieser Schritt ist fiir alle hier vorgestellten Strukturmodelle

notwendig, konnte aber im zeitlichen Rahmen dieser Arbeit nicht realisiert werden.
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7.8  Zusammenfassung

Auf der Basis der im 6. Kapitel vorgestellten Variante der Ionenstrahltriangulation wurden
Strukturuntersuchungen an den Tief- und Hochtemperaturphasen des epitaktischen Systems Mn
auf Cu(001) durchgefiihrt. Dabei zeigt sich, dass keines der aus der Literatur bekannten Struk-
turmodelle flir die c(8x2)- und c(12x8)Mn-Tieftemperaturphase bzw. p2gg(4x2)Mn-
Legierungsphase in hinreichender Ubereinstimmung mit den aus den IST-Messungen folgenden
Winkellagen und effektiven Offnungsbreiten auftretender Kanile steht. Dementsprechend wur-
den fiir diese Strukturphasen neue detaillierte Strukturmodelle erstellt, die sowohl in Uberein-
stimmung mit den IST-Messungen als auch mit qualitativen LEED-Untersuchungen stehen. Die
quasihexagonalen Strukturmodelle der bedeckungsabhingigen Tieftemperaturphasen sind in
Abb. 7.8 (1 ML Mn/Cu(001): Cu(001)c(10x2)Mn) und in Abb. 7.12 (2 ML Mn/Cu(001):
Cu(001)c(12x8)Mn) dargestellt. Signifikant fiir beide Strukturmodelle ist die Versetzung be-
nachbarter dichtgepackter [10]s.-Atomketten um 0.2-0.3A in Kettenrichtung.

Aus kombinierten Wachstums-, Struktur- und chemischen Untersuchungen mittels streifender
Ionenstreuung kann bei Raumtemperatur die lagenweise Ausbildung von zwei c¢(2x2)-
rekonstruierten  Cu/Mn-Legierungslagen  bestitigt werden. Dabei sind die Cu-
Oberflachenanteile von 42+6% schachbrettartig in der ersten Lage verteilt. Bei Raumtemperatur
geht der zur Oberflachenlegierungsbildung notwendige Cu/Mn-Interlagenaustausch mit Lage-
fiir-Lage-Wachstum (Inselbildung und Koaleszens) einher. Bei nominellen Bedeckungen von
mehr als 1.0 ML werden Cu/Mn-Austausch und -Diffusion zunehmend unterdriickt, was Insel-
wachstum zur Folge hat.

Bei 420 K wird die Legierungsbildung von Stufenkantenwachstum begleitet. Auch hier folgt bis
zu einer nominellen Bedeckung von 1.0 ML die Ausbildung von zwei geschlossenen c¢(2x2)-
CuMn-Legierungslagen (Cu-Oberfldchenanteil: 50+6 %). Fortschreitende Bedeckung fiihrt hier
zur Rekonstruktion der ersten geschlossenen Lage in eine pg(4x2)-Struktur. Das in Konsens mit
STM und LEED stehende lagenabhingige pg(4x2)-Strukturmodell zeigt Abb. 7.27 rechts. Im
Unterschied zur quadratischen c¢(2x2)-Oberflichenlegierung weist die pg(4x2)-Legierung hexa-
gonale Bindungswinkel auf. Auch hier kann auf eine schachbrettartige Verteilung des 46+6 %-
igen Cu-Oberflachenanteils geschlossen werden. Cu/Mn-Austausch und Interlagendiffusion
bleiben auch bei hoheren Bedeckungen noch aktiv, so dass im Gegensatz zum Raumtempera-
turwachstum die Cu-Oberflachenkonzentration bei nominellen Mn-Bedeckungen von mehr als

2.0 ML im Bereich zwischen 40-50 % liegt.
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8 Wachstum und Struktur von Fe auf Cu(001)

In diesem Kapitel werden kurz die wesentlichen Ergebnisse der im Rahmen dieser Dissertati-
onsarbeit durchgefiihrten Untersuchungen zu Struktur und Magnetismus ultradiinner Fe-Filme
auf Cu(001) vorgestellt. Fe auf Cu(001) gilt als Modellsystem fiir das Wechselspiel struktureller
und magnetischer Eigenschaften ultradiinner 3d-Ubergangsmetallfilme. Insbesondere die Stabi-
lisierung von ferromagnetischem y-Fe bei Raumtemperatur und der Einfluss temperaturabhén-
giger Oberflichenrekonstruktionen auf die magnetischen Eigenschaften lieBen Fe/Cu(001) zu
einem der meist untersuchten epitaktischen Systeme avancieren. Dabei gilt insbesondere die
laterale Ausbildung der fcc-Fe-Phase als weitgehend etabliert. Auf der Basis aktueller STM und
LEED-Untersuchungen wird allerdings die Ausbildung von fcc-artigem Fe auf Cu(001) ange-
zweifelt. Die hier durchgefiihrten IST-Untersuchungen liefern einen wichtigen Beitrag zur Auf-
klarung dieser Kontroverse. Untersucht wurden in diesem Zusammenhang auch strukturelle
Anderungen der Filme nach Wasserstoffadsorption. Eine ausfiihrliche Beschreibung der hier
durchgefiihrten Untersuchungen am System Fe/Cu(001) findet sich in der Diplomarbeit von M.
Baron [BAOS].

8.1  Das System Fe/Cu(001)

Ausgehend von den bedeckungsabhingigen strukturellen und magnetischen Eigenschaften ult-
radiinner Fe auf Cu(001)-Filme wéhrend des Wachstums bei Raumtemperatur wird zwischen
drei Regimen unterschieden (u.a.: [TM92], [HM96], [KG96]). Die bei Bedeckungen bis ca. 4
ML ferromagnetische Phase aller Fe-Lagen mit einer senkrecht zur Oberflidche stehenden Mag-
netisierungsrichtung wird als ,,RT I* bezeichnet. Im Bedeckungsbereich von 5 bis 10 ML (Re-
gime ,,RT I1*) zeigen nur die obersten zwei Lagen eine ferromagnetische Ordnung, deren Mag-
netisierungsrichtung ebenfalls normal auf der Filmoberflache steht. Alle tieferen Lagen sind
antiferromagnetisch gekoppelt. Die in beiden Regimen Lage-fiir-Lage wachsenden Fe-
Schichten weisen eine fcc-artige laterale Atomanordnung auf (y-Fe-Phase). Fiir Bedeckungen
von mehr als 10 ML (Regime ,,RT III*) setzt Inselwachstum ein, einhergehend mit einem struk-
turellen Phaseniibergang von fcc nach bee. Verbunden ist dieser Phasenwechsel mit dem Um-
klappen der Magnetisierungsrichtung in die Oberflachenebene hinein (in-plane Magnetisie-
rung). Die in dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen zu Wachstum, Struktur und zur in-
plane Magnetisierung stehen in voller Ubereinstimmung mit diesem Schema. So kdnnen bei
Terowt=300 K iiber die Spekularintensitit reflektierter He-Projektile (Abb. 8.1 oben links) deut-
liche Wachstumsoszillationen auf hohem Intensitatsniveau (45 % der Ausgangsintensitit) bis zu
Bedeckungen von ca. 10 ML beobachtet werden, was auf glattes Lagenwachstum schlieSen

lasst. Die oberhalb von 10 ML einsetzende Phasenénderung von fcc nach bec geht mit Insel-
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wachstum einher, welches fiir das exponentielle Abklingen der reflektierten Ionenintensitét in

diesem Bedeckungsbereich verantwortlich ist. Bei diesen Bedeckungen setzt auch die mittels
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Abb. 8.1 links: Intensitit spekular reflektierter He’-Ionen (25 keV, ¢;,=1.6°) wihrend des Wachstums von Fe auf
Cu(001) bei Tgrowtn=Tmeas=300 K und 190 K und iiber Elektroneneinfang (EC) gemessene bedeckungsabhingige
Spinpolarisation Pg als MaB fiir die in-plane Magnetisierung der obersten Lage. Zu erkennen ist das Einsetzen der
in-plane Magnetisierung in RT III bzw. LTII. Eingezeichnet sind die aus der Literatur bekannten magnetischen
Raum- und Tieftemperaturphasen (RT L, II, IIT und LT I, II); rechts: 2-4e Emissionsereignisse wéhrend der Streu-
ung von 29 keV H’-Projektilen (¢;;=1.6°) in Abhéingigkeit vom azimutalen Einfallswinkel (IST-Kurve) fiir ver-
schiedene Fe auf Cu(001)-Bedeckungen (T growth=Tmeas=300 K, p=0.008 ML/s)

Elektroneneinfang nachweisbare in-plane Magnetisierung des Fe-Filmes ein. Die bei Raumtem-
peratur an den Fe-Schichten gemessen IST-Kurven in Abhéngigkeit von der Fe-Schichtdicke
(Tmeas=T grown=300 K)) zeigt Abb. 8.1 rechts. Deutlich zu erkennen ist der fcc nach bee ["Ibergang
des Fe-Filmes im Bedeckungsbereich von mehr als 11 ML. In einem Ubergangsbereich zwi-
schen 10 ML und 12 ML koexistieren beide Strukturphasen. Die strukturellen IST-Analysen der
bce-Phasen RT 111 und LT II sowie magnetische Messungen sind in [BB06] zu finden. Im Fol-
genden werden in Kiirze die Untersuchungsergebnisse zu den Raumtemperaturphasen RT I und

RT II vorgestellt.
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8.2 Die RT I-Phase

In der RT I Phase werden iiber LEED bei einer Bedeckung von 2.0 ML (4x1)- und fiir 4.0 ML
(5x1)-Uberstrukturreflexe beobachtet ([TF91], [HM95]). Eine Mischung beider Phasen wird bei
3.0 ML angenommen. Die Intensitdt dieser bei Raumtemperatur relativ schwachen satellitenar-
tigen Reflexe (siche Abb. 8.2) nimmt bei Abkiihlen der Probe zu, so dass die I/V-LEED-
Analysen dieser Filme bevorzugt bei tiefen Temperaturen durchgefiihrt wurden ([HM95]:
Tmeas™90 K). Das aus diesen LEED-Untersuchungen geschlussfolgerte fcc-artige Strukturmo-
dell fiir 4.0 ML Fe/Cu(001) zeigt Abb. 8.3 rechts (,,sinus(5x1)*). Die sinusférmige Auslenkung
der [10]-Atomreihen betrégt u,=0.4 A. Ein dhnliches Strukturmodell beschreibt die (4x1)-
Phase. Die Struktur kann in zwei 90° zueinander gedrehten Doménen gleichberechtigt auftreten.
Aktuellere STM-Untersuchungen von Varga et al. ([BTO1], [BS04]) zeigen stattdessen bcc-
artige nanomartensitische (4x1) und (5x1) Mikrodominen (Abb. 8.3. rechts ,,nano(4x1)*), d.h.
drei bis vier Gitterabstinde schmale Streifendoménen, in denen die [10]s.-Atomreihen +£14°
geschert zur Cu(001)-Unterlage angeordnet sind. Allerdings zeigen die vornehmlich bei tiefen
Probentemperaturen durchgefiihrten STM-Messungen (Tes=80 K) keine ferngeordneten
Strukturphasen. Die in den STM-Bildern [BT01] gezeigten, kaum geordneten Bereiche von ca.
20x20 A? liegen weit unter der fiir die Ausbildung von LEED-Reflexen notwendigen Kohirenz-
linge von ca. 100 A. Unter der Annahme einer langreichweitig geordneten nanomartensitischen
Struktur, wie in Abb. 8.3 dargestellt, konnen allerdings auch quantitativ die beobachteten
LEED-Uberstrukturreflexe erklirt werden [HMO04]. So fiihrt die auf der Basis des nanomarten-
sitischen Strukturmodells durchgefiihrte Revision der I/V-LEED-Daten aus [HM95] zu einer
vergleichbar guten Anpassung [BT04], so dass iiber LEED nicht eindeutig entschieden werden
kann, welches der Strukturmodelle die langreichweitig geordneten Oberflichenbereiche in RT 1
beschreibt.

In der RT I-Phase wurden bei Raumtemperatur IST-Kurven fiir den 2, 3 und 4 ML Fe-Film
aufgenommen (Abb. 8.1 rechts). Die IST-Kurven bei 2.0 ML und 4.0 ML sind einer lateral
unrekonstruierten quadratischen Oberfliche zuzuordnen. Allerdings lassen die reduzierten
Peakhohen hoherindizierter Kandle bei 2.0 ML geringfiigige sinusartige Auslenkungen von
weniger als u,= 0.2 A zu. Daraus folgend sind hier fiir die LEED-Uberstrukturreflexe eher ver-
tikale Korrugationen verantwortlich. Mogliche Anderungen der Oberflichenstruktur durch Ab-
senken der Messtemperatur, wie im Folgenden beim 3.0 ML Film gezeigt, wurden fiir den 2.0
und 4.0 ML Film nicht untersucht.

Deutliche Abweichungen vom Kurvenverlauf fiir das Cu(001)-Substrat, die auf eine in-plane

Versetzung der Fe-Atome schlieffen lassen, zeigen sich nur bei Bedeckungen von 3.0 ML. Ob-
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wohl aus den Wachstumsoszillationen (Abb. 8.1 links) eine vergleichbare Oberfldchenrauigkeit
geschlossener Filmlagen bis zu einer Bedeckung von 9.0 ML folgt, weist der 3.0 ML Fe-Film

Abb. 8.2: unmittelbar nach den IST-Messungen (Abb. 8.3) aufgenommene LEED-Bilder eines 3.0 ML Fe/Cu(001)
Films (T growtn=300 K) be"i Timeas=300 K (a) und nach dem Abkiihlen des Films auf T,,.,s=140 K (b), zu erkennen ist
die Zunahme der (5x1)-Uberstrukturreflexe

im Vergleich z.B. zum 7.0 ML Film reduzierte relative [10]s.- Peakhohen auf. Dies deutet auf
einen erhohten Oberfldchenanteil hin, der keine strukturelle Fernordnung besitzt (fiir IST: Be-
reiche kleiner als ca.50x50 Az). Aus der reduzierten [10]s-Peakhohe kann iiber den Vergleich
mit der [10]s-Peakhohe des 7.0 ML Films (siche Kap. 8.2) ein nicht ferngeordneter Oberfla-
chenanteil von ca. 20 % (3.0 ML Tgrowihn=Tmeas=300 K) abgeschitzt werden. (Eine solche Ab-
schitzung ist gerechtfertigt, da die bei 3.0 ML auftretende sinusartige (4x1) bzw. (5x1)-
Rekonstruktion mit Versetzungen im Bereich von 0.2 A kaum Einfluss auf die Eindringwahr-
scheinlichkeit der Projektile entlang des [10]s.-Kanals (Kanalbreite: 2.556 A) hat. Die Reduzie-
rung des [10]s-Signals wird daher hauptsidchlich durch ungeordnete Oberflichenbereiche her-
vorgerufen. Ein Vergleich der bei Raumtemperatur aufgenommenen IST-Kurve eines 3.0 ML
Fe-Filmes mit den simulierten IST-Kurven der von [HM95] bzw. [BTO01] vorgeschlagenen
Strukturmodelle zeigt Abb. 8.3 links. In qualitativer Ubereinstimmung mit der IST-Messung
(Tieas=300 K) steht eine sinusartige (5x1)-Rekonstruktion (Abb. 8.3 rechts, ,,sinus(5x1)%).

Die beste Anpassung an die IST-Messung kann durch eine Uberlagerung von sinusartiger
(5x1)-Uberstruktur zu 65 % und sinusartiger (4x1)-Uberstruktur zu 35 % erzielt werden (genau-
eres dazu in [BAOS5]). Strukturmodelle mit groferer sinusartiger Auslenkung, d.h. mit u,>0.45
A, wie z.B. in [BF95] vorgeschlagen, fiihren zu deutlichen Abweichungen von der Messkurve.
Insbesondere der bei 3.0 ML prominente [11].- Kanal bei 6=45.0° weist eindeutig auf eine fcc-
artige in-plane Struktur der langreichweitig geordneten Oberflichenanteile hin. Ein signifikanter

Beitrag nanomartensitischer Oberflichenanteile an der bei Raumtemperatur gemessenen

159



Kapitel 8

3ML Fe/Cu(001) (T =300K)
growth .
T sinus (5x1)

T | T '| T '| T | T
300 K o 0 o -
_ N [V [ sinus(5x1) I ......... o & T
£ N fcc o
Lg Tup=04A
— 140 K
[1}]
w
0
o)
D 140 K
[} 4
o +9LH, nano (4x1)
Pt o
.0 o (*) 0
w ' 4
K] 4x1 . A
£ nano(4x1) 18 ° I
I} bcc T &3
%.) u.=1.29 A
N - Messung
—— Simulation
O'O_. | P (TS (S S [

o

15 30 45 60
Azimut (°)

Abb. 8.3 links: (—) IST-Kurven eines 3.0 ML Fe/Cu(001)-Films (Towt=300 K) unmittelbar nach der Deposition
(Timeas=300 K), nach dem Abkiihlen der Probe auf T,,.,s=140 K und anschlieBender Dosierung mit 9 L H,, Zum
Vergleich sind die aus der Trajektoriensimulation gewonnenen IST-Kurven (Moliere-Potential mit a=0.18 a.u.,
Op,=172 K, Op=202 K) fiir die sinusartige (5x1)- (aus [HM95]) und fiir die nanomartensische (4x1)- (aus [BTO1])
Struktur dargestellt. Die Einheitszellen der entsprechenden Strukturvorschlidge sind rechts abgebildet. Alle Kurven
wurden auf die [10]s.-Peakhdhe normiert. Aus dem Vergleich der Messkurven mit den simulierten Kurven ist der
Ubergang von sinusartiger Struktur bei Ty,e,=300 K zur nanomartensitischen Struktur durch Abkiihlen der Probe
und anschlieBender H,-Dosierung (9 L) erkennbar

3.0 ML Fe-Schicht kann ausgeschlossen werden. Dementsprechend sind die bei Tyeas=300 K
beobachtbaren (5x1)-LEED-Uberstrukturreflexe (Abb. 8.2 a), auf eine sinusartige Rekonstruk-
tion zurlickzufiihren. Abkiihlen des bei Raumtemperatur préparierten 3 ML Fe-Filmes auf
Tieas—140 K hat Anderungen der Oberflachenstruktur zur Folge. Aus der kontinuierlichen Ver-
ringerung der [10]s.-Peakhohe wihrend des Abkiihlvorgangs kann eine Erhohung des nicht
ferngeordneten Oberfldchenanteils von ca. 20+10 % bei 300 K auf ca. 50+15 % bei 140 K ab-
geschitzt werden.

Weiterhin fiihrt die Reduzierung der Probentemperatur zur Verringerung des [11]s-Signals
(6=45.0°), einhergehend mit hoheren Signalen bei 6=38.5° (51.5°) und 6=13.5° (76.5°). Der
[21]sc-Peak bei 6=26.56° wird durch das Abkiihlen der Probe verbreitert und deutlich reduziert,
so dass im Vergleich zur Raumtemperaturmessung eine Anderung der Rangfolge der relativen

Signalhdhen auftritt. Insgesamt weisen die Messkurven wéhrend des Abkiihlens der Probe zu-
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nehmend Charakteristiken langreichweitig geordneter nanomartensitischer Strukturen auf. Die
geringen Signalhdhen lassen allerdings eine genaue Bestimmung der langreichweitig geordne-
ten nanomartensitischen und sinusartigen Strukturanteile nicht mehr zu. Das Einfrieren von
thermisch induzierten Domadnenwandverschiebungen wéhrend des Abkiihlens der Probe, wie
fiir die RT II Phase in [BT04] vorgeschlagen, kann die beobachtbaren Anderungen der IST-
Kurven nicht erklédren, da die im Bereich von fs liegenden Wechselwirkungszeiten der gestreu-
ten Projektile um drei Grofenordnungen kleiner sind als typische Oberfldchendebyefrequenzen.
Dementsprechend probt jedes Projektil unabhéingig von der Messtemperatur eine ,,eingefrorene
Oberfliache. Weiterhin folgt aus den IST-Messungen bei 300 K und 140 K, dass die beobacht-
bare Zunahme der (5x1)-LEED-Reflexintensititen bei tiefen Temperaturen (Abb. 8.2) nicht
allein durch den Einfluss des Debye-Waller-Faktors zu erklédren ist, sondern mit einer tatsidchli-
chen Anderung der Oberflichenstruktur einhergeht.

Eine mogliche Erkldrung fiir die Zunahme bcc-artiger nanomartensitischer Strukturanteile ist
eine effektive Adsorption (hoher Haftkoeffizient) von Wasserstoff wéhrend des Abkiihlens der
Probe (typische Abkiihlzeiten von 300 K auf 140 K: 20-30 min, bei einem integralen Basis-
druck von p=5-10"" mbar). Dieser Vermutung folgend wurde der auf 140 K abgekiihlte 3 ML
Film fiir 15 s einem H,-Druck von 1-107 mbar ausgesetzt (ca.1-2 L). Die anschlieBend aufge-
nommene [ST-Kurve (Abb. 8.3. links) weist eine Verstarkung der schon beim Abkiihlen auftre-
tenden strukturellen Verdanderungen auf. So nimmt der nicht ferngeordnete Oberflichenanteil
von 50+15 % vor, auf liber 65 % nach der H,-Exposition zu, einhergehend mit einer weiteren
Zunahme nanomartensitischer Anteile an den verbleibenden langreichweitig geordneten Struk-
turen.

Zusammenfassend weisen die bei Raumtemperatur préaparierten und untersuchten Fe-Filme im
Regime RT I eine einfach quadratische in-plane Atomanordnung der Oberflachenlage auf.
Kleinere sinusartige (4x1) und (5x1) in-plane Auslenkungen der Atome von maximal £0.2 A
konnten nur fiir den 3.0 ML Film nachgewiesen werden. Kennzeichnend fiir diese Schichtdicke
ist auch ein erhohter nicht ferngeordneter Oberfldchenanteil. Langreichweitig geordnete nano-
martensitische Oberfldchenanteile kdnnen bei Tpe,s=300 K ausgeschlossen werden. Abkiihlen
des 3.0 ML Films und anschlieBende Wasserstoffadsorption erh6ht den Oberflachenanteil nicht
ferngeordneter Strukturen, wobei die reduzierten Anteile ferngeordneten Bereiche eine zuneh-
mend nanomartensitische Atomanordnung, d.h. stirkere Auslenkungen u,, aufweisen. Die IST-
Untersuchungen im Bereich RT I legen den Schluss nahe, dass trotz guter UHV-Bedingungen
H-Restgasadsorption wihrend des Abkiihlens der Probe ursichlich fiir die iiber STM ([BTO1],
[BS04]) beobachtete nanomartensitische Oberflachenrekonstruktion ist. Da sich die laterale

Atomanordnung des 3 ML Fe-Films (RT I) zugunsten bcc-artiger Strukturen mit sinkender
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Messtemperatur kontinuierlich &ndert, kann generell aus Strukturanalysen, die bei kryogenen
Temperaturen an diesem System durchgefiihrt wurden (LEED:STM:etc.), nicht unmittelbar auf

die Struktur bei Raumtemperatur geschlossen werden.

8.3 Die RT II-Phase

I/V-LEED-Analysen an einem bei Raumtemperatur priaparierten und bei Tyeas=90 K gemesse-
nen 6 ML Fe/Cu(001) Film (RT II) fihren auf die in Abb. 8.5 dargestellte pmg(2x1)-
Atomanordnung der obersten Fe-Lage (z.B.: I/V-LEED: [HM95], SXRD: [MP05]). Gekenn-
zeichnet ist die pmg(2x1)-Uberstruktur durch laterale Zickzack-Versetzungen (u,~0.3£0.1 A)
entlang der [10],. -Richtung. Allerdings werden die (2x1)-LEED-Uberstrukturreflexe erst bei
Messtemperaturen unterhalb von Tpe,s=150 K beobachtet [ZF94].

Dieses pmg(2x1)-Strukturmodell fiir die RT II-Phase wird durch neuere umfangreiche STM
und LEED Messungen von Biedermann ef al. ([BT04], [BS04]) angezweifelt. Obwohl die in
[BT04] gezeigten Untersuchungen eines 7 ML Fe/Cu(001)-Filmes bei Tmeas=Tgrowtn=300 K auf
eine unrekonstruierte quadratische fcc(001)-Atomanordnung schlieBen lassen, weist der Film
nach Abkiihlen der Probe auf T.,s=5 K eine p4g(2x2)-Rekonstruktion auf. Charakteristisch fiir
die aus den Tieftemperaturmessungen geschlussfolgerte p4g(2x2)-Atomanordnung sind Zick-
zack-Versetzungen (u,=0.4 A) entlang der [10]s.- und der [01]s-Richtung (siche Abb. 8.5). Die
bei 300 K nicht nachweisbare p4g(2x2)-Rekonstruktion wurde in [BT04] durch unkorrelierte
thermische Bewegungen der Oberflichenatome (erhohter Debye-Waller-Faktor) und durch
schnell fluktuierende Dominengrenzen erklért. Letzteres fiihrt bei den Raumtemperaturmes-
sungen zu einer Mittelung der tatsédchlichen Atompositionen, so dass der eigentlich p4g(2x2)-
rekonstruierte Film in den STM-Aufnahmen bei 300 K unrekonstruiert erscheint. Die in [BT04]
ebenfalls durchgefiihrten H,-Adsorbtionsuntersuchungen bei kryogenen Probentemperaturen
zeigen flir geringe Wasserstoffmengen (~5 L) lediglich eine Dekorierung der weitgehend un-
verdnderten p4g(2x2)-Fe-Struktur. Aus den bei Tmeas=Torowt=300 K durchgefiihrten IST-
Messungen bei Fe-Bedeckungen von einschliefSlich 4.0 ML bis 7.0 ML folgt im Gegensatz dazu
eine lateral unrekonstruierte einfach quadratische Anordnung der Fe-Atome in der obersten
Filmlage. Der 8.0 ML Film zeigt schon schwache Signaturen in die bcc-Phase (RT III) umge-
klappter Dominen (Riickgang des [21]s.-Peaks und Erh6hung der Signale bei 6=36.5° (53.5°)).
Der eigentliche bedeckungsabhéngige Phaseniibergang von RT II nach RT III findet oberhalb
von 10 ML statt. Im Unterschied zu den 2.0 und 3.0 ML in RT I weisen die Filme in RT II (4-8

ML) eine nahezu perfekte langreichweitige Ordnung auf. Die im Vergleich zur atomar glatten
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a ) growth=Tmeas= 300 K

C) _Tmeas=1 60K+5L H2

Abb. 8.4: unmittelbar nach den jeweiligen IST-Messungen (Abb. 8.5) aufgenommene LEED-Bilder eines 7.0 ML
Fe/Cu(001)-Filmes (T gowt=300 K) vor und nach dem Abkiihlen der Probe (a, b). AnschlieBend wurde mit 5 L H,-
(c) und 50 L H,-(d) dosiert. Zu erkennen ist der sich durch Abkiihlen der Probe und Wasserstoffdosierung vollzie-
hende Phasenwechsel von p(1x1) iiber p2mg(2x1) nach p4g(2x2)

Cu(001)-Substratoberfliche nur geringfiigig reduzierten relativen Peakhohen, sind auf die
wachstumsbedingte Filmrauigkeit (bei gutem Lage fiir Lage Wachstum) zuriickzufiihren. Die
an dem 7.0 ML Fe-Film durchgefiihrten LEED-Messungen bei 300 K zeigen in Ubereinstim-
mung mit den IST-Daten die vom Cu(001) bekannten p(1x1)-Reflexe (Abb. 8.4 a). Da, wie
schon im vorigen Abschnitt erwdhnt, die gestreuten Projektile aufgrund der geringen Wechsel-
wirkungszeiten an einer ,.eingefrorenen Oberfliche gestreut werden, konnen fluktuierende
Doménengrenzen, wie in [BT04] angenommen, als Ursache fiir die auch in den IST-Messungen
nicht nachweisbare p4g(2x2)-Rekonstruktion bei 300 K ausgeschlossen werden. Folglich besta-
tigen die IST-Messungen zwar die bei Raumtemperatur durchgefiihrten STM und LEED-
Aufnahmen aus [BT04] stehen aber im Widerspruch zu deren Interpretation. Abb. 8.4 zeigt die
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Abb. 8.5 links: (—) IST-Kurven eines 7.0 ML Fe/Cu(001)-Films (T gowx=300 K) unmittelbar nach der Deposition
(Timeas=300 K), nach dem Abkiihlen der Probe auf T,,.,s=160 K und anschlieBender Dosierung mit 5 L H, und 50 L
H,, Zum Vergleich sind die aus der Trajektoriensimulation gewonnenen IST-Kurven (Moliere-Potential mit a=0.18
au., Op,=172 K, 0p=202 K) fiir die p(1x1)-, die pmg(2x1) (aus [HM95]) und fiir die p4g(2x2)- (aus [BT04])
Struktur dargestellt. Die Einheitszellen der entsprechenden Strukturvorschlége sind rechts abgebildet. Aus dem
Vergleich der Messung mit den simulierten Kurven ist (auch unter Hinweis auf die LEED-Untersuchungen (Abb.
8.4)) der Ubergang von einfach quadratischer Struktur bei Tpe=300 K und 160 K iiber die pmg(2x1)-
Rekonstruktion nach geringer H,-Dosierung (5 L) und die p4g(2x2)-Struktur nach héherer H,-Dosierung (50 L) zu
erkennen. Gezeigt ist die beste Anpassung (p4g(2x2)*)an die Messkurve nach der 50 L H,-Dosierung die einer
Uberlagerung aus 50 % p4g(2x2) und 50 % pmg(2x1) entspricht.

zu den IST-Messungen (Abb. 8.5) komplementidren LEED-Untersuchungen unmittelbar nach
dem Aufdampfen bei Raumtemperatur (a), nach Abkiihlen der Probe auf Tp,e,s=160 K (b) sowie
nach anschlieBender Dosierung mit 5 L H, (c¢) und 50 L H; (d). Nach Abkiihlen der Probe sind
im LEED-Bild die aus der Literatur bekannten schwachen (2x1)-Uberstrukturreflexe zu erken-
nen. Die an demselben Film durchgefiihrten IST-Messungen bei 160 K zeigen im Vergleich zur
Raumtemperaturmessung keine signifikanten Unterschiede. Dementsprechend weist der 7.0 ML
Fe-Film auch nach Abkiihlen eine weitgehend unrekonstruierte quadratische laterale Atoman-
ordnung auf. Aufgrund des geringfiigigen Anstiegs des [41]-Signals wihrend des Abkiihlens
kann allerdings ein bis zu 25+10 % pmg(2x1)-Oberflachenanteil bei Tpe,s=160 K nicht ausge-

schlossen werden. Langreichweitig geordnete Oberflichenanteile einer p4g(2x2)-
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Rekonstruktion treten nicht auf. Die Adsorption geringer Mengen H, fiihren zur Rekonstruktion
der fcc-Atomanordnung. Die LEED-Aufnahmen zeigen, dass durch die Dosierung mit 5 L H;
die schon beim Abkiihlen schwach erkennbaren (2x1)-Reflexintensititen deutlich verstarkt
werden (Abb. 8.4 c). Aus der dazugehorigen IST-Kurve (Abb. 8.5., Tieas=160 K+5 L Hy) ist
eine Verringerung der [31]s.-Peakhdhe einhergehend mit der Verstirkung des [41]s.-Kanals zu
entnehmen. Diese Anderungen stehen in Ubereinstimmung mit der Ausbildung einer pmg(2x1)-
rekonstruierten Oberflidche, wie der Vergleich der mit der simulierten IST-Kurve (Abb. 8.5,
(—), pmg(2x1)) zeigt. Der im Unterschied zur Simulation in der Messkurve zu erkennende
Rangfolgenwechsel der Peakhohen des [41]i-Kanals und des [31]i-Kanals ist auf erste
p4g(2x2)-Oberfldchenanteile zuriickzufiihren (auch zu erkennen an den schwachen (2x2)-
LEED-Reflexen in Abb. 8.4 ¢). Die mit zunehmender H-Adsorbtion kontinuierliche Anderung
der [41]s- und [31]-Signale weist darauf hin, dass schon fiir Hy-Dosierungen deutlich unter 5
L die p2mg(2x1)-Rekonstruktion der Filmoberfldche abgeschlossen ist. Die anschlieBende Do-
sierung des 7.0 ML Fe-Films mit ca. 50 L H, fiihrt zur p4g(2x2)-Rekonstruktion des Films,
einhergehend mit der Ausbildung von (2x2)-Beugungsreflexen im LEED-Bild (Abb. 8.4 c). Die
schon bei geringer Hy-Dosis zu entnehmende Verstiarkung des [41]s.-Kanals setzt sich mit zu-
nehmender Wasserstoffadsorption fort. Die beste Anpassung an die experimentelle IST-Kurve
(Abb. 8.5, Tieas=160 K+50 L H,) kann durch eine Uberlagerung aus 50 % pmg(2x1)- und 50 %
p4g(2x2)- rekonstruierter Oberfldchenanteile erzielt werden (Abb. 8.5, ( —), p4g(2x2)*). Zu-
sammenfassend zeigen kombinierte LEED und IST-Messungen, dass ein bei Raumtemperatur
praparierter und untersuchter 7.0 ML Fe-Film auf Cu(001) (RT II-Phase) eine lateral unrekon-
struierte fcc(001)-Oberflichenstruktur besitzt. Abkiihlen des Filmes auf Ti,e,s=160 K hat keine
signifikanten Anderungen der lateralen Atomanordnung zur Folge. Die bei Tpe,s=160 K auftre-
tenden schwachen (2x1)-LEED-Reflexe deuten auf geringe pmg(2x1)-rekonstruierte Oberfla-
chenanteile hin. Uber IST kénnen diese Anteile auf hochstens 25+10 % abgeschitzt werden. In
jedem Fall bleiben aber die unrekonstruierten fcc-Oberflichenanteile auch bei 160 K dominant.
Das Auftreten langreichweitig geordneter p4g(2x2)-Strukturen kann bei beiden Messtemperatu-
ren Uber IST ausgeschlossen werden. In Analogie zu den Untersuchungen der RT I Phase liegt
auch hier die Vermutung nahe, dass die effektive Adsorption von Wasserstoff wihrend des Ab-
kiihlens ursédchlich sowohl fiir die pmg(2x1)- [HM95] als auch fiir die p4g(2x2)-Rekonstruktion
[BTO04] ist. Bestitigt wird diese Annahme durch Wasserstoffadsorptionsexperimente. Nach ei-
ner Hy-Dosis von weniger als 5 L bei Tpes=160 K kann iiber IST und LEED auf eine
pmg(2x1)-Rekonstruktion der gesamten Film-Oberfliche geschlossen werden. Bei Erhohung

der H»-Dosis weist der Film bis zu 50 % p4g(2x2)-rekonstruierte Oberflichenanteile auf.
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8.4  Zusammenfassung

Abgesehen von der 3.0 ML Schicht weisen die Fe/Cu(001)-Filmlagen im Bereich RT I und RT
II lateral unrekonstruierte fcc(001)-Oberflachenstrukturen auf.

Der fcc-artige 3.0 ML Fe-Film (RT I) ist gekennzeichnet durch schwache laterale sinusartige
(4x1) und (5x1) Versetzungen entlang der dichtgepackten [10]s. ([01]s)-Richtungen. Die struk-
turelle Instabilitdt der Fe-Filme in RT I und in RT II wihrend des Abkiihlens und die Auswir-
kungen geringer Mengen adsorbierten Wasserstoffs fithren tendenziell zu den gleichen Ande-
rungen der Oberflichenstruktur. So nehmen wéhrend des Abkiihlens des 3.0 ML Fe-Films die
sinusartigen Auslenkungen der [10]s-Atomketten zu. Verstirkt wird diese Strukturdnderung
durch die Adsorption von H,, so dass langreichweitig geordnete nanomartensitische Oberfla-
chenanteile sich erst nach einer Hp-Dosierung von 5-9 L herausbilden.

Der 7.0 ML Fe-Film (RT II) zeigt erst nach Abkiihlen auf 160 K schwache (2x1)-
Uberstrukturreflexe (Abb. 8.4 b), die auf die Ausbildung geringer pmg(2x1)-Oberflichenanteile
schlieBen lassen. Auch hier fiihrt Wasserstoffadsorption zuerst zur Verstirkung der (2x1)-
LEED-Reflexe, einhergehend mit der vollstindigen pmg(2x1)-Rekonstruktion der Filmoberfla-
che. Erst nach hoheren Wasserstoffdosierungen bilden sich die in [BT04] beobachteten
p4g(2x2)-rekonstruierten Oberflédchenanteile heraus.

Dies legt die Vermutung nahe, dass trotz hervorragender UHV-Bedingungen H,-
Restgasadsorption wiahrend des Abkiihlens der Probe ursédchlich fiir die ,,thermische® Instabili-
tdt der Fe-Filme ist und zu den von Varga et al. ([BT04], [BS04], [BT01]) bei kryogenen Mess-
temperaturen beobachteten nanomartensitischen (nxm)-Strukturen in RT I und RT 1II fiihren.
Kritisch zu beurteilen sind unter diesem Aspekt generell quantitative Strukturanalysen, die bei
kryogenen Messtemperaturen an den Raumtemperaturphasen von Fe/Cu(001) durchgefiihrt

wurden.
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9 Zusammenfassung

Im energiedispersiven Betrieb eines SPA-LEED-Systems wurde die bei der streifenden lo-
nenstreuung (25 keV He" bzw. 29 keV H',¢i,=1.6°) auftretende Raumwinkelverteilung emittier-
ter Elektronen in Abhéngigkeit von der Detektionsenergie (15-100 eV) und vom azimutalen
Einfallswinkel untersucht (Kapitel 4). Fiir die lonenstreuung entlang niederindizierter Richtun-
gen konnten reflexartige Emissionsintensititen (10 % - 30 % der Gesamtintensitit) in den Win-
kelverteilungen gemessen werden. Sowohl das Auftreten als auch das energetische und azimu-
tale Verhalten dieser Reflexe ist mit elastischer Beugung und direkter Emission angeregter E-
lektronen zu verstehen.

Die Streuung von Valenzelektronen am einfallenden Projektil und dadurch initiierte Sekundér-
elektronenkaskaden fiihren zu einer rdumlichen Verteilung angeregter Elektronenzustinde in-
nerhalb der Kristalloberflache. Dabei wird eine angeregte ebene Welle mit Ausbreitungsrich-
tung parallel zur Oberfliche innerhalb ihrer mittleren freien Weglinge (<10 A) an einzelnen
Atompotentialen gestreut. Dies flihrt zum einen zu einer deutlichen Dampfung der Streuampli-
tude der sich ausbreitenden Primérwelle und zum anderen, durch die feste Phasenbeziehung der
entstehenden Streuwellen, zur kohédrenten Emission von Elektronen in definierte Winkelberei-
che. Die Winkelpositionen der ioneninduzierten LEED-Reflexe (IILEED) konnen mit Hilfe
einer modifizierten Ewaldkonstruktion und der Winkelverteilung angeregter Elektronen (Anre-
gungskonus) nachvollzogen werden. Sowohl die Abhéngigkeit der Beugungswinkel von der
Detektionsenergie als auch die mit der Rotation der Oberfldche einhergehende Drehung der
IILEED-Spots steht in Ubereinstimmung mit den experimentellen Ergebnissen. Aus der Intensi-
tatsverteilung flir Anteile gebeugter Elektronen konnen Informationen iiber deren Anregung
innerhalb der Kristalloberflaiche gewonnen werden. So ist aus den Beugungsreflexen, auf eine
anisotrope Winkelverteilung angeregter Elektronen in der Cu(001)-Oberfliche mit erhdhter
Elektronenanregung entlang niederindizierter Oberflichengitterrichtungen zu schlieBen. Wei-
terhin gestatten die Beugungsintensititen Riickschliisse auf den Offnungswinkel des elektroni-

schen Anregungskonus innerhalb der Kristalloberflache.

Das Lagenwachstum ultradiinner metallischer Filme fiihrt zu einer direkt mit dem jeweiligen
Wachstumsstadium (Nukleation, Aggregation, Koaleszens) korrelierten Anderung der ionenin-
duzierten Elektronenemission (Kapitel 5). Die wachstumsbedingte Zunahme von Stufenkanten
und Defektstrukturen (Inselrdnder, Nukleationskeime etc.) erhoht die Wahrscheinlichkeit fiir
bindre Projektil-Oberflachenatom-Wechselwirkungen, einhergehend mit Promotionseffekten
und BinérstoBanregungen von Core-Elektronenzustdnden. Diese angeregten hochenergetischen

Elektronen werden zum Teil direkt emittiert oder verbleiben an der Oberflache als Ausloser fur
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Elektronenkaskaden. Insgesamt fiihren diese wachstumsinduzierten Elektronenanregungspro-
zesse zu einem additiven exponentiell abklingenden Intensititsanteil in den Energiespektren
und er6ffnen insbesondere fiir die protoneninduzierte Augerspektroskopie die Moglichkeit,
durch die in-situ Aufnahme von Energiespektren synchron den Grad der Bedeckung und die
stochiometrische Zusammensetzung der Oberfliche zu bestimmen.

Damit steht mit der ioneninduzierten Elektronenemission eine zu RHEED oder zur streifend
reflektierten Ionenintensitét alternative Methode zur Wachstumskontrolle und Charakterisierung
zur Verfiigung. Eine messtechnisch einfache Variante ist die wihrend des Filmwachstums kon-
tinuierliche Messung des ioneninduzierten Targetstromes. Notwendig dafiir sind eine isoliert
aufgehdngte elektrisch leitende Probe und ein nA-Meter. Eine weitere attraktive Variante der
Wachstumsiiberwachung ist die Registrierung der Anzahlverteilung emittierter Elektronen mit-
tels Sperrschichtdetektor. Zum einen erdffnet die Detektion aller auf der Oberfliche stattfinden-
den Emissionsereignisse die Moglichkeit einer von Strahlinstabilititen unabhingigen Wachs-
tumsiiberwachung (selbstnormierendes Verfahren), zum anderen werden verschwindend gerin-

ge lonenstrome von unter einem fA zur Aufnahme von Wachstumsoszillationen benétigt.

Die Ionenstrahltriangulation ist eine Messmethode zur Bestimmung der azimutalen Winkella-
gen und Kanalbreiten dichtgepackter Atomreihen von langreichweitig geordneten Kristallober-
flichen (Kapitel 6). Dabei werden unter flachen Einfallswinkeln (1°-2°) leichte Atome oder
Ionen (He,H) bei Primérenergien von einigen 10 keV iiber die Oberfldche gestreut. Fallt der
Projektilstrahl bei azimutaler Drehung der Probe parallel zu einer niederindizierten Oberflé-
chenkanalrichtung ein, so findet die Streuung der Projektile nicht an einem planaren Oberflé-
chenpotential, sondern an axialen Kettenpotentialen statt. Dieser Ubergang von planarer zu axi-
aler Streusymmetrie wird iiber die Anderung der ioneninduzierten Elektronenemission nachge-
wiesen. In Kapitel 6 wurde eine neue, auf der Elektronenanzahlstatistik beruhende, Variante der
Ionenstrahltriangulation vorgestellt. Uber ein elektrostatisches Absaug- und Beschleunigungs-
feld werden die vom Atomstrahl an der Probenoberfliche emittierten Elektronen auf einen
Halbleiterdetektor fokussiert. Dieser Auftbau ermdglicht die Registrierung der pro Streuprozess
emittierten Anzahl von Elektronen. Die relative Anderung der Anzahlverteilung bei axialer
Streuung weist auf Projektilanteile hin, die unter die oberste atomare Lage gelangen, dort axial
gefiihrt werden und eine Vielzahl von Elektronen auslosen. Diese liber die Anzahlstatistik reali-
sierbare Selektion an der Oberfldche reflektierter (niedrige Elektronenanzahlen: hier 2-4e Pro-
zesse) bzw. transmittierter Projektilanteile eroffnet den theoretischen Zugang zur quantitativen
Simulation von Ionenstrahltriangulationsmessungen. Diese Simulation umfasst die Berechnung

von Projektiltrajektorien unter dem Einfluss geschirmter Coulombpotentiale der Oberflachen-
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atome. Entsprechend den Uberlegungen zur Emissionsstatistik wurde in der Simulation der An-
teil an Projektilen registriert, der nicht unter die erste atomare Lage gelangt (oberflichenreflek-
tierter Anteil). Verglichen wird die azimutale Abhingigkeit des oberflachenreflektierten Projek-
tilanteils der Simulation mit der Anderung der Anzahl an Emissionsereignissen, die zur Emissi-
on weniger Elektronen fiihren (IST-Kurve). Uber eine moderate Anpassung des Wechselwir-
kungspotentials und der parallelen bzw. senkrechten Oberflichen-Debyetemperaturen (als Maf3
fiir die mittlere Auslenkung der Kristallatome) kann eine quantitative Ubereinstimmung zwi-
schen simulierten und experimentellen IST-Kurven erzielt werden. Aus dem Vergleich der si-
mulierten mit der experimentellen IST-Kurve kénnen Strukturmodelle erstellt oder bestehende
Strukturmodelle {iiberpriift werden. Mittels IST konnen so die lateralen Atompositionen
langreichweitig geordneter Oberflichenstrukturen auf mehrere hundertstel A genau festgelegt

werden.

Auf der Basis der in Kapitel 6 vorgestellten Variante der Ionenstrahltriangulation wurden Struk-
turuntersuchungen an den Tief- und Hochtemperaturphasen des epitaktischen Systems Mn auf
Cu(001) durchgefiihrt (Kapitel 7). Dabei zeigt sich, dass keines der aus der Literatur bekannten
Strukturmodelle fiir die c(8x2)- und c(12x8)Mn-Tieftemperaturphase bzw. p2gg(4x2)Mn-
Legierungsphase in hinreichender Ubereinstimmung mit den aus den IST-Messungen folgenden
Winkellagen und effektiven Offnungsbreiten auftretender Kanile steht. Dementsprechend wur-
den fiir diese Strukturphasen neue detaillierte Strukturmodelle erstellt, die in Ubereinstimmung
mit den IST-Messungen und mit qualitativen LEED-Untersuchungen stehen.

Aus kombinierten Wachstums-, Struktur- und chemischen Untersuchungen mittels streifender
Ionenstreuung kann bei Raumtemperatur die lagenweise Ausbildung von zwei c¢(2x2)-
rekonstruierten ~ Cu/Mn-Legierungslagen  bestitigt werden. Dabei sind die Cu-
Oberflachenanteile von 42+6 % schachbrettartig in der ersten Lage verteilt. Bei Raumtempera-
tur geht der zur Oberflichenlegierungsbildung notwendige Cu/Mn-Interlagenaustausch mit La-
ge-flir-Lage-Wachstum (Inselbildung und Koaleszens) einher. Bei nominellen Bedeckungen
von mehr als 1.0 ML werden Cu/Mn-Austausch und -Diffusion zunehmend unterdriickt, was
Inselwachstum zur Folge hat.

Bei 420 K wird die Legierungsbildung von Stufenkantenwachstum begleitet. Auch hier folgt bis
zu einer nominellen Bedeckung von 1.0 ML die Ausbildung von zwei geschlossenen c(2x2)-
CuMn-Legierungslagen (Cu-Oberflachenanteil: 50+6 %). Fortschreitende Bedeckung fiihrt hier
zur Rekonstruktion der oberen Filmlage in eine pg(4x2)-Struktur. Aus den IST-Messungen
wurde ein lagenabhéngiges Strukturmodell fiir diese Phase erstellt Auch hier kann auf eine

schachbrettartige Verteilung des 46+6 %-igen Cu-Oberflidchenanteils geschlossen werden.
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Cu/Mn-Austausch und Interlagendiffusion bleiben auch bei hoheren Bedeckungen noch aktiv,
so dass im Gegensatz zum Raumtemperaturwachstum die Cu-Oberflichenkonzentration bei

einer nominellen Mn-Bedeckung von mehr als 2.0 ML im Bereich zwischen 40-50 % liegt.

In Kapitel 8 wurden IST-Strukturuntersuchungen an den Raumtemperaturphasen des Systems
Fe/Cu(001) vorgestellt. Abgesehen von der 3.0 ML Schicht weisen die Fe/Cu(001)-Filmlagen
im Bereich RT I und RT II lateral unrekonstruierte fcc(001)-Oberflachenstrukturen auf.

Der fcc-artige 3.0 ML Fe-Film (RT I) ist gekennzeichnet durch schwache laterale sinusartige
(4x1) und (5x1) Versetzungen entlang der dichtgepackten [10]s ([01]sc)-Richtungen. Die struk-
turelle Instabilitdt der Fe-Filme in RT I und in RT II wihrend des Abkiihlens und die Auswir-
kungen geringer Mengen adsorbierten Wasserstoffs fiihren tendenziell zu den gleichen Ande-
rungen der Oberflichenstruktur. So nehmen wéhrend des Abkiihlens des 3.0 ML Fe-Films die
sinusartigen Auslenkungen der [10]s-Atomketten zu. Verstirkt wird diese Strukturdnderung
durch die Adsorption von Hj, so dass langreichweitig geordnete nanomartensitische Oberflé-
chenanteile sich erst nach einer Hy-Dosierung von 5-9 L herausbilden.

Der 7.0 ML Fe-Film (RT II) zeigt erst nach Abkiihlen auf 160 K schwache (2x1)-
Uberstrukturreflexe, die auf die Ausbildung geringer pmg(2x1)-Oberflichenanteile schlieBen
lassen. Auch hier fiihrt Wasserstoffadsorption zuerst zur Verstiarkung der (2x1)-LEED-Reflexe,
einhergehend mit der vollstindigen pmg(2x1)-Rekonstruktion der Filmoberfliche. Erst nach
hoheren Wasserstoffdosierungen bilden sich p4g(2x2)-rekonstruierten Oberfldchenanteile her-
aus.

Dies legt die Vermutung nahe, dass trotz guter UHV-Bedingungen H,-Restgasadsorption wih-
rend des Abkihlens der Probe ursichlich fur die ,,thermische® Instabilitdt der Fe-Filme ist und
zu den bei kryogenen Messtemperaturen beobachteten nanomartensitischen (nxm)-Strukturen in
RT I und RT II fiihren. Kritisch zu beurteilen sind unter diesem Aspekt generell quantitative
Strukturanalysen, die bei kryogenen Messtemperaturen an den Raumtemperaturphasen von

Fe/Cu(001) durchgefiihrt wurden.
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