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1 Einleitung

1.1 Motivation

Das Potential, das ein Elektron erfihrt, wenn es unmittelbar vor der kristallogra-
phisch geordneten Oberfliche eines metallischen Festkorpers lokalisiert ist, wird
als Oberflichen(potential)barriere des Festkorpers bezeichnet. Diese Oberflachen-
barriere bestimmt aufgrund ihrer Lage unmittelbar an der Oberfliche den Ladungs-
transport von sehr niederenergetischen Elektronen mit kinetischen Energien < 50 eV
an der Metall-Vakuum-Grenzfliche.

Die Ausdehung dieser Potentialbarriere vor der Oberfliche liegt in der Groflenord-
nung einer einzelnen Monolage des Kristalls. Auf der Vakuumseite schliefit sich daran
das Bildpotential an, das in unendlicher Entfernung von der Festkorperoberflache
gegen die Vakuumenergie konvergiert. Auf der Kristallseite geht die Oberflachenbar-
riere ins innere Potential des Festkorpers iiber. Thre Form ist abhéangig vom Material
und von der Orientierung der betrachteten Oberflache.

Die Oberflaichenbarriere spielt aufgrund ihrer Lage eine grundlegende Rolle bei
der Interpretation der experimentellen Ergebnisse oberflichenspektroskopischer
Messmethoden wie z.B. der (Inversen) Photoemission, der Tunnelspektroskopie
und der Beugung langsamer Elektronen. Im Allgemeinen werden die Ergebnisse die-
ser Messverfahren auf der Grundlage von theoretischen Modellen durch Rechnungen
simuliert. So wird zum einen die Giiltigkeit dieser Modelle iiberpriift, zum anderen
werden die Messergebnisse physikalisch interpretiert.

Ein wesentlicher Bestandteil der theoretischen Modelle zur Berechnung physikali-
scher Prozesse, die unter Beteiligung sehr niederenergetischer Elektronen stattfinden,
ist die Oberflichenbarriere. Daneben ist das Wechselwirkungspotential fiir Elektro-
nen innerhalb des Festkorpers der zweite zu berticksichtigende Bestandteil.

Eine universelle Methode, die Oberflachenbarriere an beliebigen metallischen Ober-
flichen experimentell zu bestimmen, ist, ihre Streueigenschaften zu untersuchen.
Bei Streuexperimenten von Elektronen an einkristallinen Oberflichen besteht die
zuriickgestreute Intensitdt hauptsachlich aus inelastisch gestreuten Elektronen und
zu einem wesentlich kleineren Teil aus elastisch gestreuten Elektronen. Im Niede-
renergiebereich < 50eV werden u.a. als Funktion der Energie Modulationen in
der elastisch reflektierten Elektronenintensitit, sogenannte Feinstrukturen, beob-
achtet, deren Auftreten sensitiv auf die Eigenschaften der Oberflichenbarriere ist.
Im Beugungsexperiment mit sehr niederenergetischen Elektronen (VLEED: Very-
Low-Energy Electron Diffraction) wird daher das Verhalten der Feinstrukturen u. a.
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als Funktion der Energie in sogenannten VLEED-I(V)-Kurven, das ist die elastisch
reflektierte Intensitat als Funktion der Energie, untersucht.

Die Bestimmung der Oberflachenbarriere erfolgt schlieilich mit Hilfe von theoreti-
schen Berechnungen der VLEED-I(V')-Kurven und der darin enthaltenen barrierein-
duzierten Feinstrukturen. Fiir diese Rechnungen wird im VLEED-Formalismus ein
theoretisches Modellsystem bestehend aus einem realistischen Barrierenbeitrag und
einem Kristallbeitrag zur Elektronenstreuung verwendet. Der Unterschied zum ,,nor-
malen* LEED-Formalismus besteht in der Notwendigkeit, im Niederenergiebereich
ein realistisches Barrierenmodell anzunehmen. Rechnungen von LEED-I(V')-Kurven
im Energiebereich £ = 50 — 300eV fithren ohne Abhéangigkeit von der Wahl der
Modellbarriere zu guten Ubereinstimmungen mit experimentellen Daten. Die in
den VLEED-Messungen auftretenden Feinstrukturen kénnen dagegen nur dann be-
rechnet werden, wenn der LEED-Formalismus um ein realistisches Barrierenmodell
erweitert wird. In diesem VLEED-Formalismus hangt dann die Form und energe-
tische Postition der berechneten Feinstruktur vom gewéhlten Barrierenmodell und
von dessen Form, vorgegeben durch die Barrierenparameter des jeweiligen Modells,
ab. Anhand von iterativen Vergleichen der berechneten VLEED-I(V')-Kurven mit
den experimentellen VLEED-Daten erfolgt schliellich eine Bestimmung der Ober-
flachenbarriere.

Fiir Oberflachen von ferromagnetischen Materialien oder nicht-magnetischen Ma-
terialien z. B. mit hoher Ordungszahl Z ist ist die Oberflichenbarriere aulerdem
aufgrund von Austausch- oder Spin-Bahn-Wechselwirkung spinabhéngig. Zur Dar-
stellung dieser Spinabhingigkeit werden fiir die Berechnung von spinpolarisierten
VLEED-(SPVLEED-)I(V)-Kurven zwei gegeneinander verschobene Oberfléchenbar-
rieren, entsprechend zwei Spinorientierungen, verwendet. Dann ergibt sich auch fiir
die barriereninduzierte Feinstruktur eine Spinabhéngigkeit.

Fiir ferromagnetische Oberflichen oder fiir Oberflichen von Materialien mit hohen
Ordnungszahlen bietet sich daher ein spinpolarisiertes VLEED-Experiment an, um
die Spinabhangigkeit der Feinstruktur zu bestimmen. Die Bestimmung der Oberfla-
chenbarriere erfolgt dann im auf eine spinabhéangige Barriere erweiterten SPVLEED-
Formalismus.

Es ist zu erwahnen, dass das Prinzip der spinpolarisierten Beugung sehr niederenerge-
tischer Elektronen aktuell bereits Anwendung als sogenannter VLEED-Spindetektor
findet. Dabei wird die Spinabhéngigkeit der reflektierten Intensitét an Fe/W(001)-
und Fe(001)p(1x1)-O auf MgO(001)-Oberflichen unter ausgewéhlten experimentel-
len Bedingungen ausgenutzt [Winkelmann et al. 2008, Okuda et al. 2008|.

1.2 Stand der Literatur

Schon 1927 erkennen Davisson und Germer, dass es sich bei der Beugung langsamer
Elektronen (LEED) um eine vielversprechende Methode zur Strukturbestimmung



1.2 Stand der Literatur

von Kristalloberflichen handelt. Erst Ende der 1950er Jahre wird diese Idee durch
die Entwicklung einer niederenergetischen Beugungsrohre verbreitet praktikabel
[MacRae 1963]. Neben Fortschritten in der experimentellen Technik fiithrt dies zur
Entwicklung einer kinematischen und letztendlich einer dynamischen Theorie der
Beugung niederenergetischer Elektronen in einem Energiebereich £/ = 50 — 500 eV
[Heinz 1988].

1964 berichten McRae und Caldwell Jr. in einem Beugungsexperiment mit sehr nie-
derenergetischen Elektronen (VLEED mit £ < 50€V) als erste von Fluktuationen
in der elastischen Streuamplitude an LiF(001), die sie als Feinstruktur bezeichnen
[McRae und Caldwell Jr. 1964]. Die Messungen werden mit einer konventionellen
LEED-Apparatur gemacht. Die elastisch reflektierten Elektronenstrahlintensité-
ten werden mit einem Spotfotometer auf dem Fluoreszenzschirm als Funktion der
kinetischen Emergie der Elektronen und des Elektroneneinfallswinkels gemessen
und als I(V')-Kurven bezeichnet. Diese und weitere Messungen an LiF, NaF und
Graphit stellen einen Zusammenhang zwischen den Feinstrukturen in VLEED-
I(V)-Kurven und dem streifenden Austritt von Beugungsstrahlen her [McRae und
Caldwell Jr. 1967]. Der zugehorige physikalische Prozess wird durch einen Mecha-
nismus der elastischen resonanten Vielfachstreuung an Kristalloberflichen unter
Beteiligung eines quasistationaren Oberflichenzustandes als Streukanal beschrie-
ben ([McRae 1971] und Referenzen darin). Dieser Mechanismus bleibt mehr als
ein Jahrzehnt kontrovers [Bosse et al. 1982]. Das Auftreten der Feinstruktur wird
frith in theoretischen Modellrechnungen mit der Oberflichenbarriere in Verbindung
gebracht [McRae und Jennings 1969]. Als Oberflichenbarriere bezeichnet wird der
Ubergangsbereich des Potentials an einer metallischen Oberfliche, in dem das Bild-
potential, das fiir z — —oo vor der Oberfliche eines metallischen Festkorpers
angenommen wird (z.B. [Nolting 1990]), in das innere Potential des Festkorpers
iibergeht. Die Einfiihrung dieses Ubergangsbereichs ist notwendig, da beim Bild-
potential an der Oberfliche (z = 0) bedingt durch seinen Z-artigen Verlauf eine
Polstelle auftritt, wihrend das innere Potential i. A. fiir z > 0 als konstant angenom-
men wird [Jennings und Thurgate 1981]. Aufgrund des Zusammenhangs zwischen
Feinstruktur und Oberflichenbarriere wird ein Ziel des VLEED-Experiments die
Bestimmung der Oberfléchenbarriere metallischer Festkorper. Unter Beriicksich-
tigung der Streuung am Kristall sowie an der Oberflichenbarriere werden dazu
I(V)-Kurven berechnet. Dann kénnen in iterativen Vergleichen mit gemessenen
I(V)-Kurven gewéhlte Barrierenmodelle getestet und deren Parameter angepasst
werden.

Erste VLEED-Messungen an Cu(001) fihrt Andersson mit einer konventionel-
len LEED-Optik durch [Andersson 1970]. Der Elektroneneinfallswinkel wird von
3° — 53° variiert, der Azimutwinkel ist fest entlang der (100)-Richtung. In den
I(V)-Kurven wird eine Feinstruktur beobachtet, die als Funktion des Einfallswin-
kels auf einem konstanten Untergrund zu kleineren Energien dispergiert. Price et
al. benutzen fir Messungen an Cu(001) ebenfalls eine modifizierte LEED-Optik
mit einer Elektronenkanone von AE = 0,4V Energicauflosung und einem Spot-
fotometer [Price et al. 1979]. Der Elektroneneinfallswinkel wird zwischen 45° und
68° variiert und der Azimutwinkel liegt entweder ,ungefiahr® in der (10)- oder der
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(11)-Richtung. Dementsprechend werden hier zwei verschiedene Feinstrukturen bei
verschiedenen Energien beobachtet. In diesem Fall sitzt die Feinstruktur auf einem
ansteigenden Untergrund. Zu beiden Experimenten zeigen Rechnungen [Read und
Jennings 1978, Price et al. 1979], dass sowohl eine Stufenbarriere und erst Recht
eine transparente Barriere vollig unzureichende Barrierenmodelle darstellen. Die
Autoren fithren daher ein ,modifiziertes Bildpotential* ein, das aus einem Polynom
zweiter Ordnung [Sachs und Dexter 1950, Cutler und Davis 1964] besteht und einen
stetigen Ubergang in das innere Potential gewihrleistet.

Weitere VLEED-I(V')-Messungen sowie Intensitatsmessungen als Funktion des Azi-
mutwinkels z. B. an Ni(001), Al(001) [McRae et al. 1978, Lauzier et al. 1971] oder
hochauflésende Messungen an W(001) ohne Variationsmoglichkeit des Einfalls- und
Azimutwinkels [Adnot und Carette 1977] zusammen mit theoretischen Analysen
werden von [McRae 1979] zusammengefasst.

Zur Berechnung von VLEED-/(V')-Kurven verwenden Rundgren und Malmstrom
nach Cutler und Davis ein Polynom dritter Ordnung als Oberflichenbarriere
(RM-Modell). Ergebnis ihrer theoretischen Analyse ist u.a., dass die Feinstruk-
tur in VLEED-I(V)-Kurven eine Rydberg-dhnliche Serie aufeinanderfolgender
Intensitdtsmaxima darstellt [Rundgren und Malmstrom 1977a, Rundgren und
Malmstrom 1977b]. Deshalb wird die Feinstruktur auch als Rydberg-Serie bezeich-
net. Ausgehend von diesem Modell der Rydberg-Serie entwicklen Jennings und
Price eine Methode zur Barrierenbestimmung, in der die gemessene energetische
Differenz der Feinstrukturmaxima mit der berechneten verglichen wird [Jennings
und Price 1980].

Ein weiteres Modell fiir die Oberflichenbarriere ist die ,, gesattigte Bildpotentialbar-
riere“ [Dietz et al. 1980]. Obwohl diese eine Diskontinuitét in der ersten Atomlage
aufweist, reproduzieren Dietz et al. ihre hochaufgelosten VLEED-Messungen an
Cu(001). Das Experiment wird mit einem Spektrometer fiir Streuexperimente im
Niederenergiebereich, ausgestattet mit einem 127°-Zylindersektoranalysator, bei
einer Winkel- bzw. Energieauflosung von 0,5° bzw. 20 meV durchgefiithrt. Dabei
wird der Einfallswinkel zwischen 25° und 85° entlang des (10)- oder des (11)-
Azimuts variiert. Elektrische und magnetische Streufelder fiihren laut der Autoren
zu einer Energieabhédngigkeit der Empfindlichkeit wihrend der Messung. Um die
daraus ,resultierende Storung der Linienform zu kompensieren* werden die einzel-
nen I(V)-Kurven fir verschiedene Energiebereiche unterschiedlich normiert. Jones
und Jennings halten das Modell der , geséttigten Bildpotentialbarriere® nur fiir
ausgewdahlte Systeme wie z. B. auch W(001) fiir passend [Jones und Jennings 1983]
und das modifizierte Bildpotential fiir unzureichend. Jones, Jennings und Jesper
fithren daher ein universelleres Barrierenmodell (JJJ-Modell) ein [Jones et al. 1984].
Nach Gaubert et al. ist die Einfiihrung der unphysikalischen gesattigten Bildpo-
tentialbarriere nach Dietz et al. auf fehlerhafte Annahmen der Streueigenschaften
sowohl der Barriere als auch des Kristalls zuriickzufithren. Sie schlussfolgern, dass
fiir eine exakte Analyse nicht notwendigerweise energetisch hochaufgeloste Daten
zur Verfiigung stehen miissen. Vielmehr werden dafiir Messungen verschiedener
Feinstrukturen unter Variation der experimentellen Parameter in einem ausreichend
grofien Bereich an einer einzelnen Oberflache bendtigt [Gaubert et al. 1983].
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Thurgate und Hitchen liefern schliefilich mit einem speziell entwickelten Spektro-
meterdesign [Thurgate und Hitchen 1985] den bis heute vollstadndigsten Satz an
VLEED-Messungen an einem Probensystem. Die Elektronenquelle, bestehend aus
einer Wolframkathode und einem 127°-Ablenker, sowie der Detektor sind an einem
drehbaren Arm befestigt, was eine kontinuierliche Variation des Azimutwinkels zwi-
schen 0° und 90° ermdglicht. Beim Detektor handelt es sich um einen Gegenfeldana-
lysator, dessen sensitive Fliche Messungen unter verschiedenen Elektroneneinfalls-
winkeln durch Rotation der Probe um eine polare Achse erlaubt, ohne den Detektor
oder die Quelle bewegen zu miissen. Bei einer Energicauflosung von 140 meV und
einer Winkelauflosung von 0, 5° werden Messungen an Cu(001) und Cu(111) durch-
gefiihrt. In I(V)-Kurven iiber einen entsprechend grofien Energiebereich werden zum
ersten Mal zwei verschiedene Feinstrukturen nebeneinander gemessen [Hitchen und
Thurgate 1988a]. Dies und die Moglichkeit, den Azimutwinkel kontinuierlich einzu-
stellen, sind die Grundlage einer von Hitchen und Thurgate vorgestellten Methode,
anhand von VLEED-Messungen experimentelle Parameter wie z. B. den Azimut-
winkel der einfallenden Elektronen relativ zu Hochsymmetrierichtungen der Probe
zu bestimmen [Hitchen und Thurgate 1988b]. Diese VLEED-Messungen, bei denen
die experimentellen Parameter in einem vergleichsweise grolien Parameterraum va-
riiert werden und exakt bestimmbar sind, erscheinen am vielversprechendsten, die
Oberflachenbarriere exakt zu bestimmen [Hitchen und Thurgate 19885, Gaubert
et al. 1983]. Durch Thurgate und Sun erfolgt eine sehr detaillierte theoretische
Analyse der VLEED-Daten an Cu(001) [Thurgate und Sun 1995]. Gezeigt wer-
den direkte Vergleiche zwischen gemessenen und ausgehend vom JJJ-Modell der
Oberflachenbarriere berechneten Feinstrukturen fiir verschiedene Einfallswinkel so-
wie die damit bestimmte Barriere. Absorptionsstudien mit Sauerstoff an Cu(001)
und Cu(111) zeigen eine starke Abhéngigkeit der Intensitét und der energetischen
Position der Feinstruktur von der Bedeckung mit Sauerstoff [Hitchen et al. 1990].
Infolgedessen ergibt sich eine Verschiebung der Oberflichenbarriere weg von der
Kristalloberflache [Thurgate und Sun 1995].

Eine vollstandigere Zusammenfassung von VLEED-Messungen und Barrierenmodel-
len sowie theoretische Hintergriinde liefern [Jones und Jennings 1988].

Fiir schwere Metalle wird in den 1970er Jahren der Spin eines Elektrons als zuséitz-
liche Messgrofe fiir VLEED interessant (SPLEED: Spinpolarisierte Beugung nie-
derenergetischer Elektronen), da eine Spinabhéngigkeit der elastischen Elektronen-
streuung aufgrund relativistischer Effekte wie Spin-Bahn-Kopplung vorhergesagt
wird. Einbeziehung der Spinpolarisation in theoretische Modellrechnungen soll die
Sensitivitit auf die Barrierenstruktur und die Ubereinstimmung mit Experimenten
erhohen. So zeigen z. B. Rechnungen von [Jennings und Jones 1978] bewusst durch-
gefiihrt unter Annahme eines simplen Barrierenmodells den Einfluss eines spinab-
héngigen Streuprozesses auf die Form einer bei W(001) auftretenden Feinstruktur.
Bei einem Vergleich mit nicht spinaufgelosten LEED-I(V)-Kurven gemessen an
W(001) [Edwards Jr und Propst 1972] schlussfolgern sie, dass das spinabhéngige
Modell zufriedenstellendere Ergebnisse liefert als das spinunabhéangige.

In Bezug auf die praktische Bedeutung des spinpolarisierten LEED ist ein doppeltes
Beugungsexperiment an W(001) zu nennen [Kirschner und Feder 1979]. Gemessen
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wird dabei die Intensitéit eines an einem ersten Kristall (Polarisator) elastisch re-
flektierten Primérelektronenstrahls als Funktion des Azimutwinkels ®. Auflerdem
wird die Polarisation dieses reflektierten Strahls wieder als Funktion von ® mittels
Beugung an einem zweiten Kristall gemessen. Dieses Experiment ist die Grundlage
einer neuen Art von Spindetektor basierend auf dem SPLEED-Formalismus.

Eine Ubersicht iiber das Gebiet des spinpolarisierten LEED sowohl aus theoretischer
als auch aus experimenteller Sicht gibt [Feder 1981].

Die Spinabhéngigkeit der Feinstruktur in spinpolarisiertem VLEED (SPVLEED)
wird schliellich an W(001) mit einem senkrecht zur Streuebene polarisierten Primér-
elektronenstrahl gemessen [McRae et al. 1981, Pierce et al. 1981]. Dabei wird der
Einfallswinkel zwischen 15° und 37,5° entlang des (01)-Azimut variiert. Die Ener-
gieauflosung betriagt 300 meV. Grofle Unterschiede zeigen sich fir Winkel grofier
als 25°, unter denen eine vergleichsweise kleine Spinabhéngigkeit der Feinstruk-
tur beobachtet wird, und Winkel kleiner als 25°, die eine grofie Spinabhéangigkeit
der Feinstruktur aufweisen. Anhand der spinaufgelosten Messungen ziehen die Au-
toren Riickschliisse beziiglich des Mechanismus zur Entstehung der Feinstruktur.
Allerdings existieren wiederum weitere gegensatzliche Interpretationen zu W(001)
[Willis 1978, Malmstrom und Rundgren 1981, Jones und Jennings 1983].

In SPLEED-I(V)-Kurven an Pb(110) wird bei einer angegebenen Energieauflésung
von 500meV keine Feinstruktur beobachtet [Krewer et al. 1990]. In Asymmetrie-
messungen mit einem Mott-Detektor im gleichen Experiment dagegen wird die
Feinstruktur in der Polarisation der reflektierten Intensitat als Funktion der Energie
beobachtet. Unter Verwendung des JJJ-Barrierenmodells kann auch diese Messung
reproduziert und eine Oberflachenbarriere bestimmt werden.
SPVLEED-Messungen an ferromagnetischen Proben konnen zeigen, ob eine Spin-
abhéngigkeit der Feinstruktur aufgrund der Austauschwechselwirkung auftritt. Bei
entsprechender Wahl der experimentellen Geometrie ist es moglich, diese ohne
einen durch die Spin-Bahn-Kopplung induzierten Beitrag zu bestimmen [Feder und
Kirschner 1981].

In einem ersten SPLEED-Experiment an ferromagnetischen Fe(110) werden mit
einer spinpolarisierten GaAsP-Quelle und einem Faradaybecher als Detekor I(V')-
Kurven, allerdings in einem Energiebereich von 30 — 130eV aufgenommen [Waller
und Gradmann 1982]. Daraus werden der Austauschwechselwirkungs- und der
Spin-Bahn-Kopplungsbeitrag zur Asymmetrie des gestreuten Elektronenstrahls be-
stimmt. Die energetische Breite der auftretenden Strukturen schlieit aus, dass es
sich um Feinstrukturen handelt. So ergibt sich auch in einer theoretischen Analyse
kein Hinweis auf eine durch die Oberflichenbarriere induzierte Struktur [Tamura
und Feder 1982]. Vielmehr liefern SPLEED-Experimente in diesem Energiebereich
Daten zur Analyse der Oberflichenmagnetisierung und tiber die Spinabhangigkeit
inelastischer Streuprozesse.

Einen anderen Zugang zur Bestimmung der Oberflachenbarriere und gegebenenfalls
deren Spinabhéngigkeit liefern die energetischen Positionen von Oberfléchenzustéan-
den. Rechnungen zeigen, dass eine Austauschaufspaltung dieser Zustdnde an ferro-
magnetischem Fe(110) auftritt, die auch durch eine Spinabhéangigkeit der Oberfla-
chenbarriere hervorgerufen wird [Nekovee et al. 1993, Nekovee und Inglesfield 1995].
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Dieser Beitrag ist klein im Vergleich zum Beitrag des spinabhéngigen Kristallpoten-
tials und auBlerdem von entgegengesetztem Vorzeichen. Die von Nekovee et al. mit
der spinabhéngigen Oberflichenbarriere im JJJ-Modell bestimmte Aufspaltung des
(n = 1)-Bildpotentialzustands liegt in guter Ubereinstimmung mit dem experimen-
tellen Wert aus Inversen Photoemissionsmessungen an Fe(110) [Passek et al. 1995].
Fir nicht ferromagnetisches Kupfer bestimmen Grass et al. die Oberflichenbar-
riere der Hochsymmetrieoberflachen von Kupfer mittels Inverser Photoemissions-
und Zwei-Photonen-Photoemissionsdaten, so dass sowohl die energetische Position
als auch die effektive Masse aller experimentell beobachteten Oberflachenzusténde
reproduziert wird [Grass et al. 1993]. Dafiir wird ein RM-Modell der Oberflachenbar-
riere verwendet. Braun et al. gehen bei der ferromagnetischen Fe(110) Oberflache
mittles spinaufgeloster Inverser Photoemissionsdaten gleichermafien vor und bestim-
men damit zwei Oberflachenbarrieren, jeweils eine pro Spinsorte, die gegeneinander
verschoben sind [Braun et al. 2002].

Die aufgrund der nachgewiesenen Spinabhéngigkeit der Oberflichenbarriere zu
erwartende Spinabhéngigkeit in der Streuintensitit von sehr niederenergetischen
Elektronen an ferromagnetischen Oberflichen wird schon in einer neuen Art von
VLEED-Spindetektor verwendet [Winkelmann et al. 2008, Okuda et al. 2008].
Obwohl also eine Spinabhéngigkeit der barriereninduzierten Feinstruktur zu er-
warten ist, existieren bisher keine SPVLEED-Messungen an ferromagnetischen
Oberflachen im entsprechenden Energiebereich. Diese bieten zum einen eine Alter-
native zur Bestimmung der Oberflichenbarriere und ihrer Spinabhéngigkeit aus
Oberflichenzustdnden und zum anderen Hinweise auf optimale Arbeitspunkte des
VLEED-Spindetektors. Messungen zu diesem Zweck sollten tiber grofie Einfalls- und
Azimutwinkelbereiche sowie bei einer Energieauflosung besser als 400 meV durchge-
fithrt werden, um die Oberflachenbarriere ableiten zu konnen.

Als Probensystem zum Test eines SPVLEED-Messaufbaus eignet sich Cu(001), fiir
das bereits eine Vielzahl von VLEED-Feinstruktur Messungen in der Literatur zu
finden sind. Vergleiche mit in der Literatur angegebenen Oberflachenbarrieren fiir
Cu(001) kénnen dann als Test fiir das gewahlte Barrierenmodell und die ermittelten
Parameter dienen.






2 Streuprozesse bei VLEED

Zu den grundsétzlichen Bestandteilen eines Experiments zur Beugung sehr nieder-
energetischer Elektronen (VLEED) gehort eine Elektronenquelle, mit der ein Elektro-
nenstrahl mit definierter Energie und unter definiertem Winkel auf eine metallische
Probe gerichtet wird. Aulerdem wird ein energieselektiver Detektor im spekular re-
flektierten Strahl positioniert, d. h. entsprechend einer Spiegelung mit Einfallswinkel
gleich Ausfallswinkel, der ausschliefflich den elastisch reflektierten Elektronenstrom
misst (s. Abb.2.1a)). In diesem Strom, aufgenommen als Funktion der Elektronen-
energie in einem Bereich von 0 bis 30 eV, werden sogenannte Feinstrukturen beobach-
tet. Deren Auftreten ist charakteristisch fiir die Form des Potentials an der Metall-
Vakuum Grenzfliache, das in diesem Bereich als Oberflachen(potential)barriere be-
zeichnet wird. Aufgrund dieser Lokalisierung ist die Oberflaichenbarriere von zentra-
ler Bedeutung fiir jedwede Art von Ladungstransportprozess an metallischen Ober-
flachen. Thre Kentniss ist daher zwingend erforderlich zur Interpretation von Daten
aus oberflachenspektroskopischen Messverfahren wie z. B. die (Inverse) Photoemis-
sion, LEED und Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie.

a) b)
Cu(001) ©=63° $=45°

Intensitét [w. E.]

Probe

6 10 14 18 22
Energie [eV]

Abbildung 2.1: a) Schematische Darstellung des VLEED-Experiments. © bezeichnet den
Einfallswinkel, ® den Azimutwinkel, unter dem die Elektronen auf die Probe
treffen.

b) Feinstruktur gemessen an Cu(001) [Hitchen und Thurgate 1988a4].

Das VLEED-Experiment bietet die Moglichkeit, die Oberflachenbarriere durch die
Untersuchung ihrer Streueigenschaften zu bestimmen. Bei einer VLEED-Messung
werden nach dem oben beschriebenen Prinzip sogenannte /(V')-Kurven aufgenom-
men. Dabei wird der elastisch reflektierte Strom I(E,©, ®) als Funktion der kine-
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tischen Energie E der Elektronen, des Einfallswinkels © und des Azimutwinkels ®
gemessen. Bei einem spinaufgelosten VLEED-Experiment wird I(E, O, ®) zustétz-
lich als Funktion des Elektronenspins aufgenommen. Es ergeben sich daher zwei
Elektronenstrome als Observable, die sich durch die Orientierung ihrer Polarisation
P unterscheiden und im Folgenden als Spinstréme I | (E, ©, ®) bezeichnet werden.
In Abb. 2.1b) ist eine I(V')-Kurve eines VLEED- Experiments durchgefiithrt von Hit-
chen und Thurgate an einer Cu(001) Oberfléche dargestellt, die in diesem Beispiel
eine Feinstruktur im Energiebereich zwischen £ = 8 — 11V beobachten [Hitchen
und Thurgate 19884q].

Im folgenden Kapitel soll nun beschrieben werden wie es zur Entstehung dieser Fein-
struktur kommt und wie aus experimentellen VLEED-I(V')-Kurven die Oberflachen-
barriere ermittelt wird. Zunéchst werden Modelle der Oberflachenbarriere und deren
Spinabhéngigkeit eingefiihrt. Im Experiment werden die Elektronen immer sowohl
am Kristall als auch an der Oberflaichenbarriere gestreut, so dass diese Beitrage nie
getrennt voneinander beobachtet werden konnen. Die Streueigenschaften von Kri-
stall und Barriere werden daher zwar zunachst einzeln beschrieben, danach aber
zum gesamten VLEED-Streuprozess kombiniert, aus dem letztendlich die Feinstruk-
tur hervorgeht. Zuletzt wird dann ein Programm zur Berechnung von (V')-Kurven
vorgestellt, mit deren Hilfe die Oberflachenbarriere modelliert wird.

2.1 Die Oberflachenbarriere

Im Gleichgewichtszustand eines metallischen Festkorpers stellt sich eine Verteilung
der freien Ladungstriager ein, so dass an jedem Ort 7 das elektrische Feld gleich
null bzw. das Potential iiber das gesamte Volumen konstant ist. Eine Ladung im
Abstand —z vor dieser Oberfliche induziert ein elektrisches Feld, was zu einer La-
dungsumverteilung im Festkorper fiithrt, so dass sich wieder ein Gleichgewichtszu-
stand einstellt. Fiir den Fall eines Elektrons vor der Oberflache kann diese Ladungs-
umverteilung durch die Einfithrung einer fiktiven positiven Bildladung beschrieben
werden (s. Abb.2.2a) ). Die Feldlinien des elektrischen Feldes auf der Vakuumseite
stehen dann senkrecht auf der Oberflache. Das elektrostatische Potential p(z) ergibt
sich aus der Losung der Laplace Gleichung fiir die Randbedingung ¢(z = 0) = 0.
Durch das Modell der Bildladung wird die geforderte Randbedingung erfillt und
das Randwertproblem vereinfacht sich zu einem Problem ohne Randwertbedingung
[Nolting 1990].

Auf das Elektron vor der Oberfliche wirkt eine anziehende Kraft

|
dreg (22)?

F(z) =

(2.1)

die im Modell der Bildladung der Coulombkraft entspricht, die die fiktive Ladung bei
+z auf das Elektron bei —z austibt. Sie wird daher als Bildkraft bezeichnet. Durch

Integration ergibt sich daraus das sogenannte Bildpotential vor der metallischen

Oberflache zu
ez 1

B 4meg 4z

V(z) = (2.2)
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2.1 Die Oberflachenbarriere

In der klassischen Elektrostatik liegt die Oberfliche per Definition bei z = 0 und
wird als Spiegelebene bezeichnet.

2) b) AV()

‘IZ Vakuum 0  Metall JTZ Vakuum | Metall 2

Bildpotential

Abbildung 2.2: a) Prinzip der Bildladung. b) Bildpotential und inneres Potential Vj als
Funktion von z senkrecht zur Oberflache.

Das Bildpotential beschreibt den Potentialverlauf im Vakuum sehr gut, bis auf einen
Bereich mit einer Ausdehnung weniger Atomlagen direkt vor der Oberfliache, weshalb
an dieser Stelle Korrekturen vorgenommen werden miissen. Hier erfihrt das Elektron
nicht mehr nur die langreichweitige Coulombwechselwirkung mit den freien Ladungs-
tragern im Kristall bzw. der Bildladung, sondern es treten Wechselwirkungen auf
mikroskopischer Groflenskala des Festkorpers auf, die in der klassischen Elektrosta-
tik vollstdndig vernachlédssigt werden. So zeigt Bardeen, dass der Potentialverlauf in
diesem Bereich hauptsachlich aus Austausch- und Korrelationseffekten hervorgeht
[Bardeen 1940]. Wéhrend beim Bildladungspotential an der Stelle z = 0 eine Singula-
ritat auftritt (Abb.2.2b) ), wird fiir z > 0 im Metall das endliche innere Potential V;
angenommen, dessen Wert charakteristisch fir das jeweilige Material ist [Jennings
und Thurgate 1981]. Fir z — 0 muss das Bildladungspotential daher so korrigiert
werden, dass ein stetiger Ubergang ins innere Potential des Festkorpers gewéihrlei-
stet ist. An dieser Stelle werden verschiedene phidnomenologische und analytisch
beschreibbare Modelle fiir den Ubergangsbereich eingefiihrt, der als Oberflichenbar-
riere bezeichnet wird. Einige davon sollen im Folgenden vorgestellt werden.

2.1.1 Barrierenmodelle

Aus den Grenzfillen des Barrierepotentials fiir 2 — —oo und z > 0 ergeben sich Be-
dingungen, die das Modell der Oberflichenbarriere (kurz OFB) erfiillen muss. Fir
z < 0 muss sie in das Bildladungpotential iibergehen, das fir z — —oo gegen die
Vakuumenergie konvergiert. Aus dieser Forderung ergibt sich direkt die aus der klas-
sischen Elektrostatik bekannte Spiegelebene als Parameter z; des Barrierenmodells.
Bei mikroskopischer Betrachtung wird z; nun exakt, relativ zum Mittelpunkt der
ersten Atomlage angegeben, der jetzt per Definition den Punkt z = 0 markiert. Fir

11



2 Streuprozesse bei VLEED

z > 0 muss das endliche innere Potential 1V angenommen werden.

Aus diesen Bedingungen ergeben sich zwei phdnomenologisch abgeleitete Barrieren-
modelle, die in Abb. 2.3 abgebildet sind. Das intuitivste Modell, die Stufenbarrie-
re, sowie das abgeschnittene Bildladungspotential werden bei der Berechnung von
LEED-I(V')-Kurven bei Energien oberhalb von £ ~ 100eV verwendet.

a) Yre b) Yre

\

— W — W

Abbildung 2.3: Phidnomenologisch abgeleitete Barrierenmodelle: a) Stufenbarriere. b) Abge-
schnittenes Bildpotential.

Aufgrund einer unphysikalischen Diskontinuitit im Potentialverlauf eignen sich die-
se nicht fiir die Beschreibung von Ladunstransportprozessen an der Oberfliche im
Niederenergiebereich. Verbreitet genutzt werden dafiir hauptséachlich die folgenden
zwei Barrierenmodelle. Die Rundgren-Malmstrém- (RM-) Barriere besteht aus drei
Abschnitten

LW o
_ 2 <z z
" B 2z —z1) (22— 27)? = A=A 93
RM(Z) = Polynom 3. Grades Za< z<zg (° (23)
Vo Z > ZE

[Rundgren und Malmstrom 19776, wobei das Polynom iiber die bei z4 (Anfang der
OFB) und zg (Ende der OFB) angenommenen Werte und die Ableitungen an die-
sen Stellen eindeutig bestimmt ist. Der Summand V; ist ein Korrekturterm fiir das
Bildladungspotential nahe der Oberfliche, mit dem im &uBersten Fall ein Ubergang
ins innere Potential ohne Verwendung eines Polynoms als Ubergangskurve realisiert
werden kann. Ansonsten wird damit der Ubergang des Bildladungspotentials in die
Oberflachenbarriere modelliert. Abb. 2.4 zeigt die RM-Barriere fur Fe(110).

Die Jennings-Jones-Jepsen- (JJJ-) Barriere ist dagegen nur in zwei Bereiche unter-
teilt [Jones et al. 1984]:

1
—m(l —exp(A(z — 21))) 2 <z

— Vo
A-exp(—f(z —z1))+ 1

VJJJ(Z) =

zZ>2r
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2.1 Die Oberflachenbarriere

Die Konstanten A und § sind hier iiber die bei z = z; angenommenen Werte und die
Ableitung an dieser Stelle gegeben. Daraus ergibt sich 5 = V5/A und A =1—2V/\.
Der Parameter A bestimmt die Weite der Oberflachenbarriere zwischen Bildladungs-
potential und innerem Potential, fiir den die RM-Barriere den Anfangs- und End-
punkt z4 und zg angibt. Es gilt Vjji(z7) = —A/2.

Diese beiden Modelle unterscheiden sich durch den Ort z, an dem die Oberflachen-
barriere in das innere Potential iibergeht. Wéahrend dies bei der RM-Barriere inner-
halb der ersten Atomlage (z & 0) geschieht, reicht die JJJ-Barriere einige Atomlagen
in den Kristall hinein.

2.1.2 Spinabhangigkeit der Barriere

Aufgrund der Ununterscheidbarkeit eines Elektrons vor einer metallischen Oberfla-
che von den Elektronen im Festkérper geht die Oberflaichenbarriere nicht aus einer
reinen Coulombwechselwirkung, sondern auch aus der Austauschwechselwirkung her-
vor. Bei einer ferromagnetischen Probe ist die Zustandsdichte der Elektronen an
der Fermienergie spinabhéngig [Borstel und Thorner 1988]. In diesem Fall ist die
Wechselwirkung der Festkorperelektronen mit dem Elektron vor der Oberflache ab-
hangig von dessen Spin, was zu einer Spinabhéngigkeit der Barriere fithrt. Diese
wurde zundchst von Nekovee et al. fiir die Fe(110)-Oberfliche berechnet [Nekovee
et al. 1993, Nekovee und Inglesfield 1995]. Anhand von experimentellen Daten aus
der spinaufgelosten Inversen Photoemission bestimmen [Braun et al. 2002] die Ober-
flichenbarriere von Fe(110) nach dem RM-Modell, dargestellt in Abb. 2.4.

VzleV]

7 6 -5 -4 -3
z[a. E.]

Abbildung 2.4: Aus Inversen Photoemissionsdaten bestimmte spinabhédngige Oberflichen-
barriere nach dem RM-Modell [Braun et al. 2002]. Aufgetragen ist das Po-
tential an der Oberfldche als Funktion vom Abstand z zur Oberfléche. 1 bzw.
| bezeichnet die OFB fiir Majoritéts- bzw. Minoritatselektronen.

Deren Spinabhéngigkeit wird dabei durch die Wahl zweier unterschiedlicher Parame-
tersatze (21, za, 2p)+, je nach Orientierung des Elektronenspins relativ zur Magneti-
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2 Streuprozesse bei VLEED

sierungsrichtung des Kristalls beriicksichtigt. Dies resultiert in zwei gegeneinander
verschobenen Oberflichenbarrieren. Die Spiegelebene z;4 der Oberflichenbarriere
der Majoritatselektronen liegt ndher an der Oberfléache als die der Minoritatselektro-
nen. Das bedeutet, fiir ein gegebenes z ist die Bildkraft fiir ein Majoritatselektron
kleiner.

2.2 Streuung am Kiristall

Ein einkristalliner metallischer Festkorper besitzt eine dreidimensionale Kristall-
struktur, in der die atomaren Bausteine regelméaflig auf sogenannten Gitterplét-
zen angeordnet sind. Dabei handelt es sich um positiv geladene Ionenriimpfe, um
die herum sich die Valenzelektronen quasifrei bewegen. Die kleinste Einheit der
Kristallstruktur, durch deren periodische Aneinanderreihung sich der gesamte Fest-
korper aufbauen ldsst und die dessen Struktur damit vollstdndig beschreibt, wird
als Elementarzelle bezeichnet.

Lenkt man langsame Elektronen auf einen metallischen Einkristall und analysiert
die elastisch, d. h. ohne Energieverlust zuriickgestreute Intensitéat, so stellt man fest,
dass diese sowohl richtungs- als auch energieabhingig ist. Zur Auswertung dieses
Beugungsbildes existieren verschiedene Theorien von unterschiedlicher Komplexitat,
mit denen jeweils auch Informationen unterschiedlicher Komplexitéit iiber das me-
tallische Substrat, an dem gestreut wird, gewonnen werden. Mit der zuganglichsten
dieser Theorien, der geometrischen Beugungstheorie, konnen die Geometrie der Ele-
mentarzelle anhand des Beugungsbildes und Bedingungen fiir das Beobachten von
Elektronenintensitat im Beugungsbild, der sogenannten Beugungsstrahlen abgelei-
tet werden. Diese sind fiir den VLEED-Streuprozess von Bedeutung. Im Folgenden
wird daher zunéchst das Konzept der geometrischen Beugungstheorie erlautert.
Mit der kinematischen Beugungstheorie konnen unter der Annahme, dass jedes Elek-
tron nur genau einmal elastisch gestreut wird, Aussagen tiber die Energieabhidngig-
keit der einzelnen Beugungsstrahlen getroffen werden. Im Rahmen dieser Theorie
wird das Auftreten sogenannter ,primérer Braggzustiande“, die auch im VLEED-
Spektrum zu beobachten sind, erklart. Fiir das Auftreten der Feinstruktur muss
letztendlich die komplexe dynamische Beugungstheorie herangezogen werden, die
VielfachstreuprozesseMberiicksichtigt. Damit kann z.B. wieder durch die Auswer-
tung der Intensitaten einzelner Beugungsstrahlen als Funktion der Energie eine
Strukturanalyse erfolgen, in der sich die atomaren Positionen innerhalb der Ele-
mentarzelle ergeben. In dieser Arbeit ist die dynamische Theorie fiir die quantitative
Auswertung der VLEED-Spektren bei deren Berechnung zur Bestimmung der Ober-
flichenbarriere von Bedeutung. Die dynamische Theorie wird daher anhand eines
eindimensionalen Modells eingefiihrt, wihrend sie im in Abschnitt 2.5 vorgestellten

(1) LEED-Elektronen durchlaufen in der Regel Vielfachstreuprozesse, da der Streuquerschnitt fiir
Elektronenstreuung an Gitteratomen im Niederenergiebereich grof} ist [van Hove 1986]. Dadurch
erho6ht sich der rechnerische Aufwand der LEED-Theorie, gleichzeitig ist die geringe mittlere
freie Wegliange und die daraus ebenfalls folgende geringe Eindringtiefe der Elektronen von weni-
gen Atomlagen in den Festkorper [Seah und Dench 1979], die die hohe Oberflichensensitivitit
der Beugung niederenergetischer Elektronen ausmacht, durchaus erwiinscht.
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2.2 Streuung am Kristall

Programm zur Berechnung von VLEED-Spektren fiir einen dreidimensionalen Kri-
stall eingeht.

Im Folgenden wird fiir alle Streuprozesse das einfallende Elektron auflerhalb des
Festkorpers durch eine ebene Welle mit Wellenvektor E()

o () = e (2.5)
mit der Energie des freien Elektrons

5 It

 2m,

(2.6)

beschrieben. Der einfallende Elektronenstrahl ist also in Energie und Ausbreitungs-
richtung vollsténdig bestimmt durch den Wellenvektor ky = ko(E, ©, ®), wobei © der
Einfallswinkel und ® der Azimutwinkel der einfallenden Elektronen ist (vergleiche
Abb.2.1).

2.2.1 Geometrische Beugungstheorie

Treffen Elektronen auf einen metallischen Festkorper und besitzen eine de-Broglie-
Wellenldnge in der Groflenordnung von dessen Gitterkonstante, so werden sie am
zweidimensionalen Kristallgitter der Oberfliche gebeugt. In der beobachteten ela-
stisch zuriickgestreuten Intensitat existiert also nicht nur ein spekular reflektierter
Elektronenstrahl, sondern es treten zusatzliche Elektronenstrahlen in verschiedenen
Richtungen, je nach Wellenvektor ko der einfallenden Elektronen, auf. Ist k' der Wel-
lenvektor der elastisch gestreuten Elektronen, so wird gerade fiir solche k' Intensitit
aufgrund von konstruktiver Interferenz gestreuter Elektronen beobachtet, die die
Laue-Gleichung

(k —k)R=Ak-R=2mn neZ (2.7)

erfilllen [Demtroder 2004]. Dabei ist R ein zweidimensionaler Translationsvektor der
Oberfliache des Kristallgitters und kann als Linearkombination aus dessen Basisvek-
toren dargestellt werden:

—

R = mqa; + mods my, Mg € Z. (28)

Ak =k — EO kann als Summe aus einem zur Oberflache parallelen und senkrechten
Anteil als Ak = AEH + Ak, ausgedriickt werden. Damit schreibt sich die Laue-
Gleichung 2.7 . .

(Ak’H + A]ﬁ_) . (mlé’l + mzag) = 27mn. (29)

Da R als Translationsvektor der Oberfliche senkrecht zu Ak, ist, gilt
Aky (myd@y + mads) = 0 (2.10)

und somit .
Ak” : 0_:1 = 27'('711 s ny € 7

! (2.11)
AkH'ag:Q?TnQ, nyg € 7
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2 Streuprozesse bei VLEED

da @; und @; linear unabhéngig sind. Ein Translationsvektor des reziproken Gitters
ergibt sich analog zu Glg. 2.8 aus den Basisvektoren @; und @} des reziproken Gitters
zZu

§: hlcT{ + hg&é hl, hy € Z. (212)

Die Basisvektoren erfiillen die Gleichung a; - a?‘- = 27 - 0; ;. Jetzt wird direkt deut-
lich, warum sich eine Beschreibung des Beugungsprozesses in der Darstellung des
reziproken Gitters anbietet: Fiir Ak:ﬂ = ¢ ist Glg.2.11 immer erfillt. D. h. Beugung
bedeutet, dass einfallende Elektronen reziproke Gittervektoren der Oberfliche aus-
tauschen und in den daraus resultierenden Richtungen k' konstruktive Interferenz
zum Auftreten eines Beugungsstrahls fiihrt. Dies ldsst sich anschaulich an der Ewald-
konstruktion fiir ein zweidimensionales Gitter darstellen. Auf jeden Punkt des rezi-
proken Gitters wird eine zur Oberflache senkrechte Linie eingezeichnet, so dass ein
sogenannter Stangenwald entsteht®. Dann wird der Wellenvektor der einfallenden
Elektronen /;0 so eingezeichnet, dass er auf einem beliebigen Punkt des reziproken
Gitters endet. Dies ist in Abb.2.5a) als Aufsicht und b) als Seitenansicht gezeigt.

® ¢ o o o o b
(30) (20) (10) (00) (10) (20)

FTO 7;00
. A 1
7‘;20 k 10
o o o
[ o o
o o o

Abbildung 2.5: Zweidimensionale Ewaldkonstruktion als a) Aufsicht auf einen Schnitt durch
die zweidimensionale Gitterebene und b) als Seitenansicht auf einen Schnitt
senkrecht zur Gitterebene durch eine einzelne Reihe von Gitterpunkten. Die
Wellenvektoren sind jeweils als Projektion mit den entprechenden Einfalls-
winkeln ® bzw. © dargestellt. @ und @5 sind die Basisvektoren des rezipro-
ken Gitters, ¢ ist ein beliebiger reziproker Gittervektor.

Um den Ursprung von lgo wird dann jeweils eine Kugel mit dem Radius | /20 | ein-
gezeichnet. Zwischen Schnittpunkten der Stangen mit dieser Kugel und deren Mit-
telpunkt werden die & eingezeichnet, in deren Richtungen konstruktive Interferenz

(2)Im Rahmen der geometrischen Beugungstheorie entspricht die einzelne Gitterebene (Oberfléche)
im Realraum einer §-Funktion, deren Fouriertransformation eine Konstante ist. Die einzelne
Gitterebene wird daher im reziproken Raum in jedem Gitterpunkt durch eine Stange senkrecht
zur Oberfliche dargestellt
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2.2 Streuung am Kristall

auftritt und daher Beugungsstrahlen beobachtet werden. Abb.2.5b) zeigt, wie die
Beugungsstrahlen entsprechend des ausgetauschten Gittervektors ¢ indiziert und in
verschiedene Beugungsordnungen (10), (20), (..) eingeteilt werden.

Anhand dieser Konstruktion zeigt sich auch, dass eine Erhéhung der Energie auf-
grund von Glg. 2.6 zunéchst eine entsprechende Vergrofierung von | /;0 | und damit
vom Radius der Ewaldkugel bedeutet. Infolgedessen werden die Winkel © und &,
unter denen die gebeugten Strahlen auftreten, kleiner, so dass die einzelnen Beu-
gungsordnungen naher zusammenriicken. Auflerdem kommen weitere Beugungsre-
flexe hinzu, da weitere Stangen geschnitten werden. Ein Grenzfall wird hier direkt
deutlich: Fir jede Beugungsordnung existiert eine Energie Eg, bei der der entspre-
chende Beugungsstrahl unter einem Winkel von © = 90°, d.h. parallel zur Ober-
fliche propagieren wiirde. In diesem Fall beriithrt die entsprechende Stange die
Ewaldkugel in Abb.2.5b) tangential. Diese Energie spielt eine wichtige Rolle im
VLEED-Experiment, da die auftretenden Feinstrukturen jeweils gegen diese soge-
nannte Emergenzenergie oder auch Schwellenergie E; = Erp konvergieren® . Sie
kann anhand der hier beschriebenen geometrischen Beugungstheorie direkt abgelei-
tet werden. Da Beugung elastisch ist, ist die Energie wahrend des gesamten Beu-
gungsprozesses erhalten. Zu Beginn ist

2

h2 ]Z? h N -
p-t ] 5 Koy [°+ [ kL") = By + EL. (2.13)

2me

Nach dem Austausch eines reziproken Gittervektors der Oberfliche g gilt
h2

2me

E=—(koy+g+ 1k [?. (2.14)

Beim vorliegenden elastischen Prozess muss | k. | dementsprechend kleiner werden.
Die Emergenzenergie fiir einen aus dem reziproken Gittervektor g hervorgehenden
Beugungsstrahl ergibt sich fiir £, =0 zu

h2

2m,

Er(ky =0)=— | ko + 7> (2.15)
Erst fir £ > Ep und damit k; > 0 propagiert dieser Beugungsstrahl im Vakuum
und kann beobachtet werden.

Die geometrische Beugungstheorie liefert Ergebnisse, die sich allein aus der Geo-
metrie des Beugungsbildes ohne Analyse der Intensitdten der gebeugten Strahlen
ergeben. Bei bekannter Elementarzelle kann z. B. die Emergenzenergie verschiede-
ner Beugungsordnungen berechnet werden (s. Abschnitt2.4). Auch der VLEED-
Streuprozess und das Auftreten der Feinstruktur wird aus hier gewonnenen Erkennt-
nissen abgeleitet. Um letztendlich die Oberflichenbarriere bestimmen zu kdénnen,
wird die Intensitét des spekularen Strahls des Beugungsbildes ((00) in Abb.2.5b))
als Funktion der Elektronenenergie ausgewertet. Zur Erklarung der Intensitétsva-
riation der Beugungsreflexe liefert zunéchst die kinematische Theorie einen relativ
einfachen Zugang und aulerdem die Basis fiir die dynamische Theorie.

)T fiir engl. threshold, dt. Schwelle.
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2 Streuprozesse bei VLEED

2.2.2 Kinematische Theorie

Wird eine ebene Elektronenwelle an einer Kristalloberflache gestreut, gehen von
jedem einzelnen Streuzentrum des Kristallgitters Streuwellen in Form von Kugel-
wellen aus (Abb.2.6). Diese Uberlagern sich, so dass in bestimmten Richtungen
konstruktive Interferenz auftritt. Aulerhalb des Kristalls werden daher Beugungs-
reflexe beobachtet. Ginge man, wie im letzten Abschnitt beschrieben, von einer
zweidimensionalen periodischen Anordnung punktférmiger Streuzentren aus, wiirde
keine Variation der Intensitit einzelner Beugungsreflexe auftreten [Ertl 1985].

2 X
TALA
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N ,‘\
AL <

XX

Abbildung 2.6: Zweidimensionaler Schnitt durch die Huygens’sche Konstruktion: Sphéarische
Wellen, die von punktférmigen Strelizentren ausgehen, iiberlagern sich, so
dass gebeugte Strahlen in Richtung k& propagieren.

Bei den Streuzentren jeder einzelnen Gitterebene handelt es sich um die Ionenriimp-

fe des Kristallgitters, die eine innere Struktur besitzen. Ihr Streupotential ist daher
nicht punktférmig, sondern sphérisch symmetrisch innerhalb eines endlichen kugel-
formigen Volumens. Eine an einem Ionenrumpf gestreute Elektronenwelle kann da-
her durch unendlich viele Partialwellen u; ) dargestellt werden, die sich asympto-
tisch zu einer Kugelwelle mit dem Tonenrumpf als Zentrum iiberlagern [Nolting 1993].
Jede Partialwelle besitzt eine Phasenverschiebung relativ zu dieser Kugelwelle, die

als Streuphase §; bezeichnet wird. Sind diese Streuphasen bekannt, kénnen die To-
nenriimpfe einer Gitterebene wieder durch punktférmige Streuzentren ersetzt wer-

den, deren Streueigenschaften vollstandig durch die Streuphasen bestimmt sind. Im

Energiebereich des VLEED-Experiments gehen sechs oder weniger dieser Streupha-

sen bei der Beschreibung der lonenrumpfstreuung ein [Heinz 2009]. Die Losung des

(“Die Drehimpulsquantenzahl [ ergibt sich aus der Entwicklung der Losungsfunktion nach Kugel-

flachenfunktionen.
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2.2 Streuung am Kristall

Streuproblems an einer zweidimensionalen Anordnung von Ionenriimpfen ergibt sich
als Summe tiber deren einzelne Beitrage. Samtliche Kugelwellen iiberlagern sich zu
einem Wellenfeld aus ebenen Wellen, die in bestimmte Richtungen fortschreiten
(s. Abb.2.6). Diesen Richtungen soll wieder der Wellenvektor & zugeordnet werden.
Fiir eine zweidimensionale Anordnung von M; - M, Gitterpunkten ergibt sich die
Interferenzfunktion [Ertl 1985]

sl J2Mya@ (K — ko)) sin®(1/2Mada (K — ko)) (2.16)

sin?(1/2a, (K — ko)) sin®(1/2a@(k' — ko)) '

Maxima in der Intensitédt sind in Richtungen K 7u erwarten, fiir die die Argumente
beider Sinusfunktionen im Nenner Vielfache von 7 sind:

A/gH : Eil = 27T’I’L1 s ni € Z

2.17
AI{ZH . 62 = 27'('712 s ng € 7 ( )

Glg. 2.17 entspricht genau den Laue-Bedingungen, die in der geometrischen Beu-
gungstheorie verwendet werden.

Bisher wurde die Streuung an einem zweidimensionalen Gitter betrachtet. Wegen
der Eindringtiefe der Elektronen von wenigen Monolagen findet Streuung an mehr
als einer Gitterebene statt. Die Intensitat der Beugungsreflexe wird daher auch von
der Interferenz der Beitrage der verschiedenen senkrecht zur Oberflache angeordne-
ten Gitterebenen bestimmt [Ertl 1985]. Die Periodizitét senkrecht zur Oberfliche
fordert die Erfiillung einer dritten Laue-Bedingung

(K — ko)d@s = 2mns. (2.18)

ds steht senkrecht auf der Oberfliche und der Betrag entspricht dem Abstand der
Gitterebenen. Im Bild der Ewaldkonstruktion bedeutet das, die Stangen werden
durch reziproke Gitterpunkte ersetzt. Maxima in den Richtungen, die nach den Laue-
Bedingungen in zwei Dimensionen auftreten sollten, werden nur beobachtet, wenn
die Ewaldkugel fiir bestimmte Energien diese Punkte schneidet, also auch die dritte
Laue-Gleichung erfiillt ist. Diese eigentlich scharfe Definition wird aufgeweicht, da
die Elektronen aufgrund ihrer Eindringtiefe von nur wenigen Atomlagen die Periodi-
zitat in der dritten Dimension nur bedingt ,spiiren im Vergleich zur Ausdehnung
der Oberflache. Es treten sogenannte ,primére Braggzustiande® von mehreren Elek-
tronenvolt energetischer Breite auf.

2.2.3 Dynamische Theorie

Neben den primarem Braggzustédnden treten in LEED-I(V')-Kurven weitere Struktu-
ren, sogenannte ,sekundare Braggzustiande®, und im sehr niedrigen Energiebereich
einer VLEED-Messung die Feinstrukturen auf. Diese konnen bei der Berechnung
von I(V)-Kurven nicht im Rahmen der kinematischen Theorie reproduziert werden.
Die Annahme, die Wechselwirkung der Elektronen mit dem Festkorper sei so gering,
dass nur wenige Streuprozesse, namlich genau einer pro Elektron, stattfinden, ist
keine gute Néherung. Anstatt alle von den lonenriimpfen ausgehenden Streuwellen
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2 Streuprozesse bei VLEED

zu einem Gesamtwellenfeld zu iiberlagern, muss beriicksichtigt werden, dass jede
dieser Streuwellen noch an weiteren Streuzentren quasi beliebig oft gestreut werden
kann. Einige mogliche Streuprozesse an zwei einzelnen identischen Streuzentren im
Abstand ¢ voneinander sind in Abb. 2.7 dargestellt. An diesem eindimensionalen
Modell soll erlautert werden wie die gesamte Reflektivitit R eines Kristalls unter
Berticksichtigung aller moglichen elastischen Streuprozesse bestimmt werden kann
[van Hove und Pendry 1975].

\ / \ Z \ Z

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung von einigen mdoglichen Streuprozessen an einem
eindimensionalen Modell zweier identischer Streuzentren im Abstand c¢. Aus
Griinden der Ubersichtlichkeit sind die Strahlenginge nebeneinander ge-
zeigt.

Die Reflexions- bzw. die Transmissionskoeffizienten der einzelnen Streuzentren sei
r1 bzw. t1. Gesucht sind zunédchst die Groflen ro und t5 als Koeffizienten, die diese
zwei Streuzentren als ein einzelnes beschreiben. Die Superposition aller moglichen
Streuprozesse ergibt die Reflektivitat ro

ro =11+ bperp_ty + tipsrip_ripirip—ts + ...

_ 2 X 241 i+l it

p+p-1
=T + t% T 5
L —pypri

und die Transmission ¢

to =tipity +tapyrip-ripts + ...

= tip+ X (p+p-r7)’ (2.20)
_ t2 P+
- p+p_7’%

Durch py und p_ wird die Phasendnderung der Streuwellen berticksichtigt, die sie
im Bereich zwischen den Streuzentren erfahren. Es gilt p, = exp(ikc) und p_ =
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2.2 Streuung am Kristall

exp(—tkc). Durch Verdopplung dieses Stapels zu einer Folge von vier Streuzentren
werden die Reflexions- und Transmissionskoeffizienten r, und ¢4 analog zu ro und t

berechnet:
P+p-T2

’)"4 g 7”2 + t24 (22]‘>
1—pipr3
D+
ty=t— sy (2.22)
’1- p+p-T3

Bei 2n-maliger Wiederholung dieser Verdopplung erhélt man die Reflektivitat einer
Folge von 2" Streuzentren. Es reicht aus, diese Methode des ,Layer-doubling® bis
n = 10 durchzufiithren, da im LEED-Energiebereich starke inelastische Dampfung
zum Abklingen der Wellenfunktion innerhalb einiger Atomlagen fithrt. So erhélt
man mit dieser Methode in guter Néherung die Ergebnisse einer analytischen Lo-
sung des eindimensionalen Streuproblems. Im dreidimensionalen Fall kann es aber
keine realistischen Ergebnisse liefern. Zusammen mit der Richtung der einlaufenden
Wellen gibt es im eindimensionalen Modell nach Streuprozessen nur zwei mogliche
Fortschreitungsrichtungen der Streuwellen, in gleicher oder entgegengesetzter Rich-
tung. Bei einer Stapelfolge von zweidimensionalen Gitterebenen im Volumen kann
bei jedem Streuprozess der mit /;0 einlaufenden Wellen der Austausch eines rezipro-
ken Gittervektors ¢ = (g., g,) an einer beliebigen einzelnen Gitterebene stattfinden.

Es existieren neben Wellen mit Wellenvektor EO auch solche mit einem Wellenvektor

2me

,I;;}j: — (/{201 + 0z ]C()y —i—gy , i\/ 72 (E — Vb)— | ]ZOH ‘|—§ |2) (5) (223)

Die Wellenfunktion zwischen zwei Gitterebenen n und n 4 1 ist dann die Summe
aller moglichen Wellen

o(f) =) {ang - eXp (z'lglg?L(F— nE')) + by - exp (ilg;; (r"— n€)>} . (2.24)

Die Losung des dreidimensionalen Streuproblems besteht jetzt darin, aus den Am-
plituden der einlaufenden Wellen agy die der auslaufenden by zu bestimmen. Sie
sind tiber die Matrix R miteinander verknipft:

bog” = ZRgigaog. (2.25)
g

Die Matrix R entspricht den r; im eindimensionalen Fall und ist fir das dreidi-
mensionale Streuproblem von beliebiger Dimension. In Abschnitt 2.5 wird ein Pro-
gramm vorgestellt, innerhalb dessen die Streumatrix des gesamten Kristalls, d. h. mit
Kristall- und Barrierenbeitriagen, bei der Berechnung von VLEED-Spektren eingeht.

() Im Inneren des Kristalls wirkt auf die Elektronen ein attraktives, als inneres Potential Vj
eingefithrtes Potential. Da der Potentialgradient senkrecht zur Oberfliche verlauft, bleibt EH
beim Eintritt der Elektronen in die Oberfliche erhalten, wihrend k. betraglich zunimmt. Die
Anderung der senkrechten Energiekomponente E;; = E,; — Vi muss bei der Berechnung der
Wellenvektoren gestreuter Elektronenwellen im Kristall beriicksichtigt werden.
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2 Streuprozesse bei VLEED

2.2.4 Spinabhangigkeit der Streuung am Kristall

Neben der Coulombwechselwirkung, die dazu fithrt, dass die mittlere freie Weglange
der LEED-FElektronen nur wenige Angstrom betréagt, tritt vor allem in Materialien
mit hoher Ordnungszahl Z die Spin-Bahn-Wechselwirkung auf. Sie fithrt dazu, dass
bei der Streuung polarisierter Elektronen mit entgegengesetzter Spinorientierung
eine Asymmetrie in der gestreuten Intensitit auftritt.

Bei ferromagnetischen Materialien werden zusétzlich Austauschwechselwirkungs-
beitrige zur gestreuten Intensitéit beobachtet, wobei das zugehorige Streupotential
Vex etwa zwei Groflenordnungen kleiner ist als das der Spin-Bahn-Wechselwirkung
Vso [Alvarado et al. 1982]. Um den ungestorten magnetischen Austauschbeitrag des
Streuprozesses zu bestimmen, wird im Allgemeinen eine experimentelle Geometrie
gewdhlt, in der Spin-Bahn-Beitrige reduziert sind. Dies ist der Fall, wenn die Polari-
sation des einfallenden Elektronenstrahls P sowie die Magnetisierung der Probe M
in der Streuebene liegen. Spin-Bahn-Beitrage werden dagegen z.B. nachgewiesen,
wenn P senkrecht zur Streuebene orientiert ist. Eine detailliertere Beschreibung

spinabhdngiger Streuprozesse an magnetischen und nicht magnetischen Oberflachen
gibt [Feder 1981].

2.3 Streuung an der Barriere

Bei der Oberflache eines Kristalls handelt es sich um eine zweidimensionale peri-
odische Anordnung von Streuzentren, was, wie beschrieben, zur Beugung langsamer
Elektronen fiihrt. Der Potentialgradient der Oberflichenbarriere verlauft senkrecht
zur Oberfliche, wahrend sie parallel dazu als ndherungsweise konstant angenommen
wird (vergleiche Abschnitt 2.1.1). Zusatzliche Beugungsstrahlen aufgrund der Elek-
tronenstreuung an der Oberflachenbarriere sind daher nicht zu erwarten und bislang
weder experimentell beobachtet, noch in der Theorie behandelt worden.

Bei der theoretischen Analyse von Streuprozessen an metallischen Oberflachen wird
die Oberflaichenbarriere als oberste Lage auf einen Stapel von Gitterebenen aufge-
setzt. Elektronen werden mit einer bestimmten Intensitat reflektiert oder transmit-
tiert analog zum eindimensionalen Model des Streuproblems am Kristall aus Ab-
schnitt 2.2.3.

Ein wesentlicher Unterschied ist jedoch, dass es sich bei der Oberflichenbarriere
nicht um ein isotropes Streuzentrum handelt. Das bedeutet, einlaufende Wellen
werden anders reflektiert oder transmittiert als auslaufende. Anstelle jeweils eines
Reflexions- und Transmissionskoeffizienten werden zur Beschreibung der Barrieren-
streuung deshalb jeweils zwei Koeffizienten (r=",7%7) und (¢7,¢77) benotigt. (+)
und (—) reprasentieren ein- und auslaufende Wellen. Diese vier Koeffizienten folgen
aus der Losung der Schrodinger Gleichung unter Annahme eines rein z-abhangigen
Barrierenpotentials [Rundgren und Malmstrom 19770].
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2.4 Der gesamte VLEED-Streuprozess

2.4 Der gesamte VLEED-Streuprozess

In LEED-Experimenten werden [(V)-Kurven u.a. im spekular reflektierten Elek-
tronenstrahl aufgenommen. Darin treten fiir sehr geringe Energien (< 30eV) Fluk-
tuationen in der Intensitidt auf, die als Feinstruktur bezeichnet werden und neben
der Energie als Funktion des Einfallswinkels © und des Azimutwinkels ® des einfal-
lenden Elektronenstrahls gemessen werden.

Bei der Berechnung von LEED-I(V)-Kurven spielt in einem Energiebereich ober-
halb ~ 100eV die Wahl des Modells der Oberflichenbarriere keine Rolle fiir die
Erzielung von Ubereinstimmungen mit experimentellen Kurven. Es werden im All-
gemeinen Stufenbarrieren verwendet. Im Niederenergiebereich dagegen kénnen die
Feinstrukturen nur unter Beriicksichtigung einer Barriere und Verwendung eines
realistischen Modells reproduziert werden. Dabei bestimmen die Form und die Posi-
tion der Oberflaichenbarriere die Form der Serie von Feinstrukturzustanden. Daraus
lasst sich folgern, dass das Auftreten der Feinstruktur direkt mit der Existenz
der Barriere verkntipft ist. Im Umkehrschluss sollte sich aus einer experimentellen
Messreihe der Feinstruktur durch Anpassen der Rechnungen durch Variation der
Modellparameter die Barriere bestimmen lassen. Die Feinstruktur besitzt einige
charakteristische Eigenschaften, die zum Teil direkt mit der Oberflichenbarriere in
Verbindung gebracht werden kénnen.

Die Feinstruktur besteht aus einer Serie von Feinstrukturzustinden, die gegen die in
Glg. 2.15 eingefithrte Emergenzenergie Er konvergiert. Dabei betrigt der Abstand
der ersten beiden Zustdnde zueinander etwa 1eV, der Abstand des zweiten zum
dritten Zustand 0,1 eV, usw. [Thurgate und Hitchen 1985], wihrend die Amplitude
der Zustande konstant ist. Die energetische Position eines Maximums n-ter Ordnung
ist in etwa gegeben durch

Ry
16(n + a)?*

Daraus folgt, dass der Feinstrukturzustand erster Ordnung (n = 1) etwa 1eV un-
terhalb der Emergenzenergie liegt [Echenique und Pendry 1978]. Die energetische
Breite der Zusténde skaliert mit n=3. Sie ist fiir n = 1 etwa eine GroBenordnung
geringer als die energetische Breite der primédren Braggzustdnde und betrdgt fir
n = 4 etwa 30meV [Echenique und Pendry 1978]. Die energetische Anordnung und
Breite der Feinstrukturzustande ahnelt der durch die Rydberg-Gleichung beschriebe-
nen Anordnung der Energieniveaus des Wasserstoffatoms. Der Faktor 1/16 stammt
nach dem Konzept der Bildladung aus dem Abstand zwischen Elektron und Bild-
ladung von 2z [Nolting 1990]. Bei dem Quantendefekt a handelt es sich um einen
Korrekturfaktor. Glg.2.26 wird auch bei der Beschreibung von bildpotentialindu-
zierten Oberflachenzustanden an metallischen Oberflachen eingefiihrt [Fauster 2002].
In Anlehnung daran wird daher die Folge von Feinstrukturzustdnden als Rydberg-
Serie bezeichnet. Die Anordnung in einer Rydberg-Serie deutet darauf hin, dass
die Oberflichenbarriere an der Entstehung der Feinstruktur beteiligt ist, da sie von
Bildpotential-dhnlicher Form ist.

E,r = Er — (2.26)
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2 Streuprozesse bei VLEED

Rechnungen von LEED-1(V)-Kurven zeigen aufierdem, dass die Feinstruktur unter
Annahme einer realistischen Oberflachenbarriere und eines Kristalls, in dem Elek-
tronen nicht die in Abschnitt 2.2.3 beschriebenen Vielfachstreuprozesse durchlau-
fen, nicht reproduziert wird. Dies deutet darauf hin, dass ihre Entstehung auf eine
Wechselwirkung zwischen gebeugten Elektronenstrahlen mit der Oberflichenbarrie-
re zurlickzufithren ist. Zur Beschreibung des VLEED-Streuprozesses, aus dem die
Feinstruktur hervorgeht, miissen also die Ergebnisse der vorherigen Abschnitte bzgl.
der Streuung an der Oberflichenbarriere und am Kristall kombiniert werden.

Aus der Kombination von Barrieren- und Kristallstreuung ergeben sich eine Viel-
zahl von moglichen Prozessen, die zu verschiedenen Strahlengéingen der gestreuten
Elektronen an der Oberfliche fithren. Einige davon sind in Abb. 2.8 dargestellt.

AIIIIIIILY .
Ceeeeeeeeeeeeeee

Abbildung 2.8: Schematische Darstellung des Strahlengangs beim VLEED-Streuprozess.

Ein Elektron kann direkt an der Barriere reflektiert werden (a). AuBerdem kann es
durch die Barriere transmittiert, am Kristall reflektiert und wieder durch die Barriere
transmittiert werden (b). Eine weitere Moglichkeit ist, dass es nach der Reflexion am
Kristall auch an der Barriere zuriickreflektiert wird. Dieser Prozess kann sich belie-
big(®oft wiederholen bis das Elektron wieder an der Barriere transmittiert wird. Am
Kristall kann es neben der Reflexion des Elektrons auch zu einem Beugungsprozess
kommen, bei dem das Elektron z. B. einen reziproken Gittervektor der Oberflache
aufnimmt (c). Danach kann es zundchst an der Barriere unter Umstédnden transmit-
tiert oder reflektiert (d) werden und danach am Kristall fortlaufend reflektiert (e)
oder aber durch Zuriicktauschen des reziproken Gittervektors wieder in Richtung des
reflektierten Strahls gebeugt werden (f). Die einzelnen Prozesse werden durch die
Reflexions- r~(r*~) und Transmissions- t**(t~~) Matrizen der Oberflachenbarrie-
re fiir einlaufende (auslaufende) Elektronen bzw. die Streumatrix des Kristalls R~
des Kristalls beschrieben. Ry," bezeichnet einen reinen Reflexionsprozess am Kristall,

(©)Tm Wellenbild der Elektronen treten bei jedem Reflexionsprozess Intensitéitsverluste auf, die
letztendlich dazu fiithren, dass eine mehrfach reflektierte Welle weggedampft wird.
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2.4 Der gesamte VLEED-Streuprozess

wahrend Rgg bedeutet, dass ein einlaufender Elektronenstrahl am Kristall gebeugt
wird und ein durch ¢ gekennzeichneter Gittervektor ausgetauscht wird. Alle mogli-
chen Prozesse summieren sich zur gesamten Streumatrix des VLEED-Streuprozesses

[Jones und Jennings 1983]. roy" ist im vorliegenden Energiebereich klein und wird
im Allgemeinen vernachlassigt.
Die Ursachen fiir das Auftreten der Feinstruktur in der Amplitude des spekular
reflektierten Strahls Agg ist die Interferenz zwischen dem am Kristall reflektierten
(Roo) und einem am Kristall gebeugten (Ry;) Elektronenstrahl. Aufgrund inelasti-
scher Streuprozesse am Kristall sind die Terme iiber die in Glg.2.27 angegebene
Ordnung hinaus vernachlédssigbar [Jones und Jennings 1983]. Die Amplitude des
spekularen Strahls inklusive des Interferenzterms ergibt sich daher in guter Néahe-
rung zu

Ago =ty Roo'too” +too Rog T35 Ry too (2.28)

= toy oo [RSOJF + RofgfrrgfgiRg:J] ;

wobei r und t die Reflexions- und Transmissionskoeffizienten der Barriere sind und
R der Reflexionskoeffizient des Kristalls ist [Jones und Jennings 1988].

A - = >4 o >4 X >4
b4 b4 0@ ’ b1

>4 o9 >4 o9
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Abbildung 2.9: Schematische Darstellung des Interferenzmechanismus beim VLEED-
Streuprozess. Oberer Teil: Strahlengang. Unterer Teil: Anderung der senk-
rechten Energiekomponente AE | der Elektronen relativ zum Potential V' (2)
durch den Beugungsprozess.

Der Interferenzprozess ldsst sich zunédchst qualitativ wie folgt beschreiben. Ein
Elektronenstrahl trifft wie in Abb.2.9a) gezeigt auf die Kristalloberfliche. Dort
wird er reflektiert, aber auch gebeugt b). Nach Glg.2.13 wird beim elastischen
Austausch eines reziproken Gittervektors der zur Oberfliche senkrechte Anteil der

25



2 Streuprozesse bei VLEED

Elektronenenergie um AF, kleiner. Fiir ausreichend kleine Energien der einfallen-
den Elektronen ist dann F, < 0= Ey,., so dass der gebeugte Elektronenstrahl
unterhalb der Vakuumenergie des Kristalls Ev,. im Potentialtopf zwischen der
Kristalloberfliche und der Barriere propagiert. Nachdem er an der Barriere intern
zurtickreflektiert wurde c¢), wird er durch zuriicktauschen des reziproken Gitter-
vektors wieder in die Richtung des reflektierten Strahls zuriickgebeugt d). An
dieser Stelle des VLEED-Streuprozesses interferieren der reflektierte und der den
Beugungsprozess durchlaufende Elektronenstrahl miteinander. Die Phasendifferenz
ergibt sich aus der Wegdifferenz. Bei Erhohung der Elektronenenergie wandert der
gebeugte Elektronenstrahl zu héheren Energien im Potentialtopf der Oberfliche
(Abb.2.10a) ). Da die Steigung des Barrierepotentials dort abnimmt, éndert sich
die Wegdifferenz und damit die Phasendifferenz immer stéirker als Funktion der
Elektronenenergie. Infolgedessen ergibt sich in der Intensitéit des spekularen Strahls
eine Folge von Interferenzmaxima und -minima, deren Abstand mit zunehmender
Elektronenenergie abnimmt. Diese Folge entspricht der in Abb.2.1b) gezeigten
Feinstruktur mit den am Anfang dieses Abschnitts eingefiihrten Eigenschaften. Die
Feinstruktur bricht bei der Elektronenenergie ab, bei der der gebeugte Strahl am
Vakuumniveau propagiert, d. h. parallel zur Oberflache mit £, = 0 (s. Abb.2.10b)
und c)). Dies entspricht der Emergenzenergie Er zum Austritt des gebeugten

Strahls.

a) ) b) A Az ©

AR, 9

E— AE| L 3 4
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Abbildung 2.10: Schematischer Potentialverlauf V(z) vor der Kristalloberfliche. a) Ande-
rung der Weglinge des gebeugten Elektronenstrahls im Potentialtopf der
Oberfliche um 2As bei Erhéhung der Elektronenenergie. b) Die Elektro-
nenenergie entspricht jetzt der Emergenzenergie £ = Ep an der Schwelle
zum Austritt des gebeugten Elektronenstrahls zum reziproken Gittervektor
g. Dabeiist E| = 0. ¢) Im schematischen Bild des Strahlengangs entspricht
b) dem Fall eines parallel zur Oberfliche propagierenden Elektronenstrahls.
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2.4 Der gesamte VLEED-Streuprozess

Zur quantitativen Beschreibung des VLEED-Streuprozesses werden den Amplituden
in Glg. 2.28 Phasen (®,; 5) und Betrige (a, b, ) zugeordnet [Bosse et al. 1982]:

to Roo th =a-e®* | too R RygTtde™ =b-e'™ | vz =r- 7. (2:29)
Dabei sind a bzw. b der Reflexion bzw. Beugung am Kristall und » und B der

Reflexion an der Barriere zuzuordnen. Zu beachten ist auflerdem, dass ®,; und ®p
energieabhéngig sind. Fir die spekular reflektierte Intensitat Iy, ergibt sich damit

Ioo =| Ago |*= a® + b*r?* + 2abr - cos (P + V) |, U =2, — . (2.30)

Konstruktive Interferenz tritt auf fiir ®5(E) + V(E) =27 -n, n € Z.

Vor 1980 wurde das Auftreten von Feinstrukturen in VLEED-I(V)-Kurven mit dem
Auftreten von Oberflichenresonanzen in Verbindung gebracht [McRae 1979]. Dabei
sollten die gebeugten Elektronen mit £/, < 0 im Potentialtopf der Oberflache gebun-
den sein, so dass sie dort eine Vielzahl von Reflexionsprozessen durchlaufen. Dafiir
miissen verschiedene Bedingungen erfiillt sein. Ordnet man den Streuamplituden an
Barriere und Kristall wieder Betrag (rp und r¢) und Phase (®5 und @) zu, so gilt

Pt @ R = i) (2.31)

mit Pp(E) bzw. o (F) als Phasendnderung bei der Streuung an der Barriere bzw.
am Kristall. Als Summe tiber die Amplituden nach n Reflexionsprozessen zwischen
Kristall und Barriere ergibt sich

Z {TBT’C . ei(q)BJrq)C)}j i (1 —rgre - ei(q)BJrq)C))il ) (2.32)
=0

Ein Pol in diesem Ausdruck bedeutet das Auftreten eines gebundenen Oberfla-
chenzustands [Echenique und Pendry 1978]. Bedingungen dafiir sind, dass der
Elektronenstrahl sowohl an der Barriere als auch am Kristall totalreflektiert wird
(d.h. rgre = 1) und zusétzlich dass sich rp und r¢ stark mit der Energie dndern,
so dass Energien F,, existieren fiir die ®p(FE,) + P (E,) = 27 - n gilt. Sind diese
sehr strikten Bedingungen erfiillt, tritt die Oberflichenresonanz als zusétzlicher
Streukanal fiir die gebeugten Elektronen mit passender Energie £, = F,, auf. Nach
einer gewissen Zeit zerfallt dieser Zustand wieder. Die Elektronen werden in den
spekularen Strahl zurtickgebeugt und erzeugen dort Maxima in der spekularen
Intensitit. Da die beteiligten Oberflachenzustéinde aus dem Barrierenpotential her-
vorgehen(” | ist die Folge der Maxima wiederum in einer Rydberg-Serie angeordnet
[McRae 1979].

[Bosse et al. 1982] zeigen allerdings, dass der Interferenzmechanismus der dominie-
rende Prozess fir das Auftreten der Feinstruktur in VLEED-I(V')-Kurven ist und
dass, selbst wenn Bedingungen zum Auftreten eine Oberflachenzustands erfiillt sind,

(MWird die Phasenbedingung durch Variation von ®p erfiillt, spricht man von einem barriereindu-
zierten Oberflachenzustand [Echenique und Pendry 1978].
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2 Streuprozesse bei VLEED

die Annahme eines puren Resonanzmechanismus nicht korrekt ist®. Das verdeut-
licht die Starken des VLEED-Experiments zur Bestimmung der Oberflachenbarriere.
Fiir den Interferenzmechanismus miissen die gebeugten Elektronenstrahlen keinen
gebundenen Zustand einnehmen. Vielmehr treten inelastische Streuprozesse am Kri-
stall auf, so dass gebeugte Elektronen, die mehrfach zwischen Kristall und Barriere
hin und her reflektiert werden, nicht zur Feinstruktur beitragen (s.o.). Trotzdem
treten stark ausgepragte Feinstrukturen auf [Gaubert et al. 1984]. Darin liegt auch
der Vorteil des VLEED-Experiments gegeniiber der Inversen Photoemission, in de-
ren Rahmen die Bestimmung der Oberflichenbarriere anhand der Dispersion von
Oberflichenzustinden erfolgt. VLEED ist in diesem Fall die universellere Methode,
da sie nicht auf das Auftreten von Oberflichenzustianden angewiesen ist.

Aus dem VLEED-Streuprozess, der zur Entstehung der Feinstruktur fiithrt, kann
noch eine weitere wichtige Schlussfolgerung gezogen werden. Gerade die ersten Zu-
stdnde der Feinstruktur-Serie stammen aus einer Wechselwirkung, an der gebeugte
Elektronen beteiligt sind, die im unteren Teil des Potentialtopfes der Oberflache
propagieren. Fiir Maxima bzw. Minima hoherer Ordnung dagegen propagieren die
beteiligten gebeugten Strahlen im oberen Teil und werden am mehr und mehr
Bildpotential-dhnlichen Teil der Barriere reflektiert. Dieser édndert sich weder als
Funktion der Barrierenparameter noch der verschiedenen Barrierenmodelle signifi-
kant, sondern ist fiir alle Barrieren gleich. Informationen iiber die charakteristischen
Details der Barrierenform, das ist insbesondere der Bereich, in dem der Ubergang
in das innere Potential erfolgt, finden sich daher in der ersten und zweiten Ordnung
der Rydberg-Serie, in den Positionen der Maxima und Minima dieser Feinstruktur-
zustinde [Gaubert et al. 1983]. Daraus folgern Gaubert et al., dass hochauflosende
VLEED-Experimente in Bezug auf die Energieauflosung nicht unbedingt notwen-
dig sind. Fiir die eindeutige Bestimmung der Oberflichenbarriere ist vielmehr die
Messung der ersten Feinstrukturzustande unter Variation der experimentellen Para-
meter entscheidend.

Bei Variation des Einfallswinkels © und des Azimutwinkels ® andert sich die ener-
getische Position der Feinstruktur, da die Emergenzenergie Er eine Funktion dieser
Parameter ist. Nach Hitchen und Thurgate folgt aus Glg.2.13 und der Geometrie
des Strahlengangs (s. Abb.2.8) die in \/E7 quadratische Gleichung

2 2
0=—F?Ep-cos?(©)+2F\/Er-sin® (kcosq) + lsin@) + <k> + <l> (2.33)
b by b1 )

[Hitchen und Thurgate 1988a]. k£ und [ sind die Millerschen Indizes des beteiligten
gebeugten Strahls, b; und by die Langen der Gittervektoren der Oberfliche des
Kristalls in Angstrom und F = @ eine Konstante, wobei h das Plancksche Wir-
kungsquantum ist. Ep wird in Elektronenvolt angegeben.
In Abb.2.11 ist Ep(®P) fir einige Feinstrukturen zu unterschiedlichen Beugungsord-

nungen der Cu(001)-Oberflache dargestellt. Die Feinstrukturen liegen jeweils genau

®)Insbesondere ist die Feinstruktur in der spekularen Intensitit an Cu(001) auf einen reinen
Interferenzmechanismus zuriickzufiihren.
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2.5 Berechnung von VLEED-Spektren mit einem ,,LEED Computer Program*

unterhalb der Emergenzenergie Er(®) und fir einige Winkel ® ist zu erwarten, dass
im VLEED-Spektrum mehr als eine Feinstruktur auftritt.
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Abbildung 2.11: Emergenzenergie Er als Funktion des Azimutwinkels ® bei © = 70° fiir ver-
schiedene Feinstrukturen der fece-Cu(001)-Oberflache nach Glg. 2.33. Dabei
ist by = by = b/+/2 mit bcu(oor) = 3,61 A [Ashcroft 1976]. ® = 45° ent-
spricht einem Elektroneneinfall entlang der [11]-Richtung der Oberflache
bzw. der [100]-Richtung des Volumenkristalls (s. auch Abb. 3.13).

Es ist u. U. bei der Berechnung von VLEED-Spektren moglich, Feinstrukturen zwar
z.B. zu einem einzelnen Azimutwinkel ® zu reproduzieren. Gleichzeitig kann aber
der gewahlte Satz an Barrierenparametern bei der Darstellung der gleichen Fein-
struktur unter anderen Azimutwinkeln versagen. Zur eindeutigen Bestimmung der
Oberflichenbarriere, d.h. der Barrierenparameter vom gewéhlten Modell, miissen
daher I(V')-Kurven zu verschiedenen Einfalls- und Azimutwinkeln vorliegen, um die
einzelnen Rechnungen jeweils zu iiberpriifen. Dabei ist dann vor allem eine Uber-
einstimmung im ersten Maximum bzw. Minimum der Feinstruktur wichtig (s. dazu
[Dietz et al. 1980, Gaubert et al. 1983]).

2.5 Berechnung von VLEED-Spektren mit einem
»LEED Computer Program*

Die in dieser Arbeit gezeigten theoretischen VLEED-Spektren werden mit dem
,LEED Computer Program*“ zur Kalkulation von LEED-Intensitaten nach Pendry
berechnet [Pendry 1974].

Der Kristallanteil an den Streuintensitéten folgt aus der numerischen Losung der
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2 Streuprozesse bei VLEED

Dirac-Gleichung fiir das sphérisch symmetrische Potential innerhalb des kugelférmi-
gen endlichen Volumens eines einzelnen Ionenrumpfs des Festkorpers mit Muffin-Tin
Radius. Durch einen heuristisch modellierten Imaginarteil des Potentials V' der Form

Im(V) = a+ b(E — Ep)° (2.34)

mit a, b, ¢ als Parameter werden Lebensdauereffekte und deren Einfluss auf die
Intensitat der einzelnen Feinstrukturzustédnde berticksichtigt ([Braun 2011] nach
[Samarin et al. 2007]). Aus den Ankopplungsbedingungen am Rand dieser Kugel
an das langreichweitige Coulomb-Potential im Volumen auflerhalb der Kugel er-
gibt sich die Streumatrix fiir einen einzelnen Ionenrumpf. Die in Abschnitt 2.2.2
eingefithrten Streuphasen d; sind Teil dieser Losung fiir Austausch- und Spin-Bahn-
Wechselwirkungsfreie Systeme. Ansonsten sind sie aufgrund einer Kopplung der
Drehimpulse [ nicht wie eingefithrt definiert [Braun 2011]. Mittels der Methoden
der Vielfachstreuung wird aus der Streumatrix eines einzelnen lonenrumpfs die
Streumatrix einer Atomlage berechnet. Bei einem System, das aus einer Anordnung
identischer Schichttypen besteht, wird dann anhand der Layer-doubling-Methode
die Streumatrix eines unendlichen Stapels von Schichten bestimmt. In der Praxis
konvergiert die berechnete Streuintensitat numerisch, wenn eine Folge von, je nach
betrachtetem System, etwa 20 Atomlagen beriicksichtigt wird [Braun 2011]. Mit
der so ermittelten (20 x 20)-Matrix ergibt sich die Streuintenstiit eines bestimm-
ten, z. B. des spekularen Strahls aus der Summe iiber eine symmetrische Zahl von
reziproken Gittervektoren bzw. tiber die diesen entsprechenden Beugungsstrahlen
(vergleiche Glg.2.25). Fir Cu(001) werden 21 reziproke Gittervektoren berticksich-
tigt [Braun 2011].

Die Bestimmung der Reflexions- und Transmissionsmatrizen der Oberflichenbarriere
folgt aus der analytischen Losung der Schrodinger Gleichung fiir ein (1/2)-Potential
fir 2 — —oo (im Vakuum) und fiir ein konstantes Potential fir z = 0 (Kristallober-
flache) sowie den Ankopplungsbedingungen fiir die Losungen an der Spiegelebene
z = ZJ.

Erneutes Anwenden der Layer-doubling-Methode koppelt schliellich die Barrieren-
matrix an die Kristallmatrix und man erhélt die komplette Streumatrix zur Berech-
nung der Streuintensitaten des VLEED-Experiments.

Das Ergebnis dieser Rechnungen sind Simulationen von VLEED-I(V)-Kurven auf
der Grundlage der berechneten Streumatrizen fiir Barriere und Kristall. Durch Ver-
gleiche dieser berechneten I(V')-Kurven mit gemessenen werden die Parameter wie
z. B. die Spiegelebene z = z; eines gewédhlten Barrierenmodells bestimmt. Mit diesen
Parametern wird dann die Oberflachenbarriere modelliert.
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3 Aufbau und Charakterisierung der
VLEED-Apparatur

3.1 Apparativer Aufbau

Die VLEED-Apparatur besteht aus zwei Ultrahhochvakuumkammern, der Analy-
senkammer und der Quellenkammer, die zu Préaparationszwecken durch ein Ventil
voneinander getrennt werden konnen. Die Analysenkammer ist in zwei Ebenen un-
terteilt, die in Abb. 3.1 schematisch dargestellte Messebene und die Préaparations-
ebene. In der zweiten Kammer, der Quellenkammer, werden ebenfalls in der Mess-
ebene spinpolarisierte Elektronen erzeugt, die durch ein System aus 90°-Ablenker
und Transferoptik in die Analysenkammer gelangen.

GaAs

t

Gegenfeld-
analysator (RFA)

e ——

Justier-

4"
.

Transfer-

r optik Al
| \]

IPE- Laser
Zahlrohr A=830nm
Zirkularpolarisation o+, -

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Messebene. Im rechten Teil erfolgt die Erzeu-
gung spinpolarisierter Elektronen, links befinden sich das VLEED- und IPE-
Messsystem in der Analysenkammer. Fiir Bezeichnungen siehe auch Text.
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3 Aufbau und Charakterisierung der VLEED-Apparatur

In der Messebene der Analysenkammer befindet sich das VLEED-Messsystem und
zusatzlich ein IPE-Messsystem. Das VLEED-Messsystem besteht aus der Elektro-
nenquelle und einem Gegenfeldanalysator. Der Analysator fungiert als Hochpass.
Durch Anlegen einer definierten Gegenspannung kann er zur Detektion der von der
Probe elastisch reflektierten Elektronen verwendet werden. Er ist auf einer Schie-
ne befestigt, so dass er in der Messebene auf einer Kreisbahn mit einem Abstand
von 2cm um deren Mittelpunkt bewegt werden kann. Damit besteht die Moglich-
keit, bei VLEED-Messungen unter verschiedenen Einfallswinkeln © der Elektronen
auf die Probe, den Analysator in die Messposition im spekularen Strahl zu verfah-
ren. Die von der Probe reflektierten Elektronen treffen so immer senkrecht auf die
Oberflache des Analysators. Des Weiteren kann der Analysator bis senkrecht vor
die Austrittsblende der Transferoptik bewegt werden, um die Energieauflosung des
Elektronenstrahls zu untersuchen. Dafiir wird die Probe aus der Messebene her-
ausgefahren. Der Probenmanipulator ist entkoppelt vom VLEED-Messsystem und
ermoglicht, wie in Abb. 3.2 dargestellt, neben der Drehung um eine polare Achse zur
Einstellung des Einfallswinkels © und der Bewegung der Probe in die verschiedenen
Mess- und Praparationspositionen auch eine Drehung um die Probennormale zur
Variation des Azimutwinkels ® in VLEED-Messungen.

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung des Strahlengangs der Elektronen im Experiment:
Sie treffen unter dem Einfallswinkel ® und dem Azimutwinkel & auf die
Probenoberfliche. ® wird i. A. relativ zu einer Hauptsymmetrierichtung des
Kristalls angegeben. Der Polarisationsvektor P der Elektronen liegt in der
Streuebene.

An das VLEED-Messsystem gekoppelt ist auflerdem ein zweiter Gegenfeldanalysator
mit einer Eintrittsblende von 0,5 mm Durchmesser, der gegentiber der Austrittsblen-
de der Tranferoptik an der Schiene fixiert ist. Er wird zur Justierung des Elek-
tronenstrahls benutzt (,,Justier-RFA“). Da die Schiene mittels eines Manipulators
zusatzlich in den drei Raumrichtungen verfahrbar ist, konnen mit dem Justier-RFA
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3.1 Apparativer Aufbau

Strahlprofile aufgenommen werden. Der Weg der Elektronen von der Austrittsblen-
de der Transferoptik zur Probe bzw. von der Probe zum Analysator wahrend einer
Messung betrigt jeweils 2 cm. Féllt der Elektronenstrahl direkt gegentiber in den
Analysator bzw. den Justier-RFA, betridgt der Abstand 4cm bzw. 6 cm. Um zu
verhindern, dass die Elektronen im VLEED-Energiebereich auf diesen Wegen z. B.
durch das Erdmagnetfeld von ihrer urspriinglichen Bahn abgelenkt werden, ist die
Analysenkammer mit einer Co-netic Legierung ausgekleidet, die aufgrund ihrer ho-
hen Permeabilitdt solche Storfelder abschirmt. Aus diesem Grund sind auch die
Transferoptik und die Quellenkammer mit Co-netic ausgekleidet.

In der Messebene befindet sich neben dem VLEED-Messsystem noch ein Geiger-
Miiller-Zéhlrohr als Photonendetektor des IPE-Messsystems unter 70° zur Austritts-
blende der Transferoptik. Die Funktionsweise des optischen Bandpasses aus CaF,-
Fenster und Aceton Zahlgas wird z. B. von Budke et al. beschrieben [Budke et al.
2007].

Oberhalb der Messebene liegt die Praparationsebene. Bestandteile dieser Ebene sind
zum einen die Instrumente zur Probenpraparation wie die mit Argon betriebene
Sputterkanone, der Verdampfer und die elektromagnetische Spule zur Magnetisie-
rung von ferromagnetischen Proben. Zum anderen befinden sich dort ein kombi-
niertes System aus LEED-Optik und AES-Spektrometer zur Charakterisierung der
kristallographischen Ordnung bzw. zur chemischen Anlayse der préparierten Ober-
flichen. Detailliertere Beschreibungen dieser oberflichensensitiven Messmethoden
geben z.B. Ertl und Kiippers [Ertl 1985]. Zum Heizen der Probe bis ca. 600 K ist
hinter der Probe ein Heizfilament aus thoriertem Wolframdraht angebracht. Im Fol-
genden werden der Gegenfeldanalysator und die Quelle spinpolarisierter Elektronen
als Hauptbestandteile des VLEED-Messsystems genauer beschrieben.

3.1.1 Gegenfeldanalysator

Der im Rahmen dieser Arbeit entstandene Zwei-Gitter-Gegenfeldanalysator (RFA)
hat die Aufgabe, nur elastisch reflektierte Elektronen, d.h. Elektronen oberhalb ei-
ner bestimmten kinetischen Energie, zu detektieren. Dies geschieht mittels eines in
Abb. 3.3 schematisch dargestellten Zwei-Gitter-Systems, an das eine negative Span-
nung angelegt wird. Die im Analysator ankommenden Elektronen erfahren ein ab-
bremsendes Feld, das sie idealerweise erst ab einem ausgewahlten Impuls tiberwinden
konnen. Hinter den Gittern besitzen sie dann eine kinetische Energie von etwa 0eV
und werden mit einer positiven Abzugsspannung zum Faradaybecher beschleunigt
und gezahlt. Allerdings ist der Gegenfeldanalysator nicht auf die totale kinetische
Energie bzw. den Gesamtimpuls der Elektronen empfindlich, sondern nur auf den
zur Fléche der Gitter senkrechten Anteil. Bei einer endlichen Winkelauflosung des
Elektronenstrahls unterscheiden sich aber die senkrechten Impulskomponenten der
Elektronen bei gleicher kinetischer Energie entsprechend ihres Auftreffwinkels. Dies
wiirde zu einer effektiven Verbreiterung der Elektronenenergieverteilung im Analy-
sator fiithren.

Zusatzlich treten Inhomogenititen des Gegenfelds auf, die letztendlich auch zu ei-
ner durch den Messprozess verbreiterten Energieverteilung der Elektronen fithren.
Um diesen Effekt von vornherein zu minimieren, werden zwei aufeinanderfolgende
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3 Aufbau und Charakterisierung der VLEED-Apparatur

Gitter anstelle von nur einem einzelnen verwendet. Trotzdem fiihrt zum einen die
endliche GroSe des Analysators dazu, dass die Aquipotentialflichen der Gitter vor
allem im Randbereich nicht mehr parallel zueinander und zu den Gittern verlaufen.
Zusitzlich verursacht die Offnung des Analysators eine Kriimmung der Aquipotenti-
alflichen in dessen Zentrum. Diese Effekte konnen durch die Wahl der Verhaltnisse
von Auflendurchmesser des Analysators, Durchmesser der Eintrittsblende und Ab-
stand der Gitter zur Front des Analysators minimiert werden. Die Wahl des Auflen-
durchmessers beschriankt den minimal einstellbaren Elektroneneinfallswinkel, unter
dem VLEED-Messungen durchgefiihrt werden kénnen. Bei der getroffenen Wahl
von drg = 19mm (Abb. 3.3) liegt dieser bei etwa © = 25°. Nach [Liebl 2006] sollte
ausgehend vom Wert fiir dpg der Abstand des ersten Gitters zur Analysatorfront
drg = 2,7mm betragen. Fiir den Durchmesser der Eintrittsblende wird ein opti-
maler Wert von dgp = 0,5mm angegeben. Die Blende sollte aulerdem am Rand
kegelformig angeschréagt sein, um den Felddurchgriff an dieser Stelle zu minimieren.

ZTG
dor  drg.
drg EdEB drg
.

Abbildung 3.3: Schematische Darstellung des Gegenfeldanalysators; fiir Bezeichnungen siehe
Text.

Im Rahmen der Messungen stellt sich heraus, dass bei diesem dgp eine starke
Abhéngigkeit der Transmission durch die Blende als Funktion der Elektronenener-
gie auftritt. Aus einer Testreihe verschiedener Blendendurchmesser bei ansonsten
gleichbleibenden Analysatorabmessungen ergibt sich, dass fiir ein dgg = 7mm
diese Transmissionseffekte keinen Einfluss mehr nehmen bei einer akzeptablen Ener-
gieauflosung [Burgbacher 2010]. Zur Minimierung des Felddurchgriffs wird tiber
die Eintrittsblende ein Molybdénnetz der Maschenweite (0,6 - 0,6) mm? gespannt.
Die verzogernden Gitter mit einer Maschenweite von (0,1 -0, 1) mm? sind in einem
Abstand von 1 mm zueinander, absichtlich nicht deckungsgleich angebracht. Das ver-
mindert den Einfluss von Linseneffekten [Hammer 2010]. Im Abstand dgr = 1,4 mm
zum zweiten Gitter liegt der zylinderformige Faradaybecher mit einem Durchmesser
drp = 10mm und einer Lange lpp = 4,5 mm.

Alle Teile des Analysators sind aus unmagnetischem Titan gefertigt, so dass kei-
ne magnetischen Streufelder die Messungen beeinflussen. Alle Gitter bestehen aus
ebenfalls unmagnetischem Molybdén mit einer Drahtstiarke von 25 ym und wurden
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3.1 Apparativer Aufbau

vergoldet. Sowohl auf dem Auflenteil des RFA als auch im Innenteil, d. h. im Fara-
daybecher, kann der auftreffende Elektronenstrom gemessen werden. Wahrend einer
VLEED-Messung wird der Auflenteil geerdet und an den verzogernden Gittern liegt
eine Spannung an, die PC gesteuert iiber einen LabView Rahmen durchgefahren
werden kann. Die am Faradaybecher anliegende Abzugsspannung von Uy = +10V
wird so zusammen mit der verzogernden Spannung der Gitter durchgefahren, so
dass die Potentialdifferenz zwischen den Gittern und dem Faradaybecher konstant
bleibt. Der ankommende Elektronenstrom wird mit einem Picoamperemeter auf
Faradaybecher-Potential gemessen und zur Weiterverarbeitung des Signals in Lab-
View tiber einen Trennverstérker auf Massepotential bezogen [Mai 2009].

3.1.2 Spinpolarisierte Elektronenquelle

In der Quellenkammer werden spinpolarisierte Elektronen erzeugt. Ziel ist es, einen
monoenergetischen, kollimierten Elektronenstrahl auf die Probe zu richten. Dessen
Quantisierungsachse der Spinpolarisation soll parallel zur in der Oberfliche liegen-
den Magnetisierungsrichtung der Probe, also transversal zur Bewegungsrichtung der
Elektronen sein und in der Streuebene liegen (s. Abb.3.1).

Die Erzeugung der Elektronen erfolgt nach dem Prinzip der elektronischen Anre-
gung aus einem Galliumarsenid Halbleiter mit negativer Elektronenaffinitat (NEA)
nach Pierce und Meier [Pierce und Meier 1976]. Die Anregung erfolgt tiber senkrecht
einfallendes, zirkular polarisiertes (o, o~) Licht der Wellenldnge 830 nm aus dem
Spin-Bahn aufgespaltenen Valenzband ins Leitungsbandminimum. Dies entspricht
einem senkrechten Ubergang am I'-Punkt. Die spinselektive Anregung in dem nicht
magnetischen Material folgt aus den Auswahlregeln fir zirkular polarisiertes Licht
zusammen mit den gegebenen Ubergangswahrscheinlichkeiten. Die zu erwartende
theoretische Spinpolarisation liegt bei 50%. Durch Depolarisationseffekte im GaAs-
Kristall ergibt sich eine Polarisation des erzeugten Elektronenstrahls von P = 33 %
[Donath et al. 1990]. Die NEA wird durch die Absorption von Césium und Sau-
erstoff in mehreren Praparationszyklen erreicht, wobei das Leitungsbandminimum
unter die Vakuumenergie schiebt. Das bedeutet, dass die Austrittsarbeit verringert
wird. Die ins Leitungsband angeregten Elektronen konnen durch eine Abzugsblende
in senkrechter Richtung vom GaAs weg in den Kugelkondensator beschleunigt wer-
den. Die Elektronen sind, vorgegeben durch den Spin des anregenden Laserlichts,
zunachst longitudinal polarisiert. Durch die elektrostatische Ablenkung der Elek-
tronen im Kugelkondensator um 90°, die die Richtung des Elektronenspins erhalt,
wird aus dem longitudinal polarisierten ein transversal polarisierter Elektronenstrahl
mit einer Komponente parallel zur Magnetisierung M in der Probenoberfliche wie
in Abb.3.1. Der Emissionsfleck auf dem GaAs, dessen Groéfle durch den Fokus der
Laserdiode vorgegeben ist, wird in eine Ebene hinter dem Kugelkondensator abge-
bildet.

Die an den Kugelkondensator anschlieBende Transferoptik besteht aus einem System
elektrostatischer Linsen, dessen Spannungen so gewéahlt sind, dass aus der Abbildung
des Emissionsflecks ein moglichst paralleler monoenergetischer Elektronenstrahl er-
zeugt wird [Kolac et al. 1988]. Die Austrittsblende liegt stets auf Erdpotential, damit
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sich die Elektronen in der Anlysenkammer feldfrei bewegen. Die Energie der Elek-
tronen ist damit vorgegeben durch das Potential Us des GaAs.

Es ldsst sich nur dann ein zu 100% paralleler Elektronenstrahl erzeugen, wenn die
Elektronen die Linsenelemente mittig passieren. Deshalb stehen insgesamt acht Paa-
re von Ablenkplatten zur Justierung des Elektronenstrahls zur Verfiigung. Die end-
liche Grofle des Emissionsflecks fithrt allerdings dazu, dass Parallelitdt nicht voll-
standig erreicht werden kann. Es tritt eine endliche Impulsverteilung und sogar ei-
ne energieabhéngige Verschiebung des Elektronenstrahls auf. Diese Effekte konnen
durch die Justage des Elektronenstrahls minimiert werden. Fiir weitere Details sei
auf die Arbeit von [Kolac et al. 1988] verwiesen.

3.2 Messprozess

3.2.1 Spinabhangige Beugung sehr niederenergetischer
Elektronen

Mit dem beschriebenen VLEED-Messaufbau soll anhand der Reflexion niederener-
getischer Elektronen an einer einkristallinen metallischen Oberflache deren Oberfla-
chenbarriere bestimmt werden. Im Experiment treffen Elektronen einer kinetischen
Energie von Ey;, = 0 — 30eV unter definierten Einfallswinkeln © und Azimutwin-
keln @ auf die Probe. Ein Teil davon wird transmittiert und flieit bei geerdeter
Probe als Probenstrom ab. Auflerdem finden sowohl inelastische Streuprozesse, in
denen die beteiligten Elektronen z. B. durch Elektronen-Loch-Paar- oder Phononen-
anregung einen Energieverlust erfahren, als auch der in Abschnitt 2.4 beschriebene
elastische VLEED-Streuprozess statt. Die gesamte reflektierte Intensitit betriagt et-
wa ein Zehntel der einfallenden.

Die zu messende Grofle ist der durch den VLEED-Streuprozess modulierte elastisch
reflektierte Strom in Abhéngigkeit von der kinetischen Energie Fy;, der einfallen-
den Elektronen in sogenannten I(V')-Kurven. Dafiir wird der Gegenfeldanalysator
jeweils im spekularen Strahl platziert und das Gegenfeld simultan mit der kineti-
schen Energie der Elektronen durchgefahren. Die gemessene Intensitat ist dann zwei
bis vier Groflenordnungen kleiner als die einfallende, je nach Ey;,, © und ®. Bei
einem tiblichen Emissionsstrom von Ig,, = 0,5 pA aus der GaAs-Photokathode wéh-
rend einer Messung liegt das Messsignal in der GroBlenordnung von 0,01 — 1 nA. Die
Gegenspannung entspricht dabei betraglich nicht der kinetischen Energie der Elek-
tronen, sondern ist etwas kleiner. Dieses Energiefenster der Gegenspannung wird
mit AE,, = 1,66eV so gewahlt, dass die zu messende Feinstruktur mit optimalem
Verhéltnis der Intensitat zum Untergrund abgebildet wird.

Zur Charakterisierung der magnetischen Eigenschaften der durch die Oberflachen-
barriere bestimmten Feinstruktur an ferromagnetischen Oberflichen werden spin-
polarisierte Elektronen auf die Probe gelenkt, wahrend der Nachweis im Analysa-
tor nicht spinaufgelost erfolgt. Dort werden daher zwei Strome gemessen, je einer
pro Spinorientierung des Quellenstroms relativ zur Quantisierungsachse. Prinzipi-
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ell wire zur Durchfiihrung des VLEED-Experiments auch eine Kombination aus
unpolarisierter Elektronenquelle und Spinpolarisationsdetektor moglich, z. B. ein
SPLEED-Detektor [Yu et al. 2007] oder auch ein VLEED-Detektor [Winkelmann
et al. 2008, Okuda et al. 2008|. Deren grundlegendes Prinzip ist jeweils die spin-
abhéngige Beugung von Elektronen. Fiir Experimente mit spinpolarisierter Quelle
oder mit spinaufgelostem Nachweis ist die Effizienz definiert als

€= —-5? (3.1)
0

[Donath 1994]. Dabei ist S die Sherman-Funktion oder Spintrennungs-Funktion im
Fall des Spindetektors. Die betragt z. B. 27% fir den von [Yu et al. 2007] unter-
suchten SPLEED-Detektor. I ist der auf den Detektor gelenkte und I der nach

der Streuung tatséichlich gemessene Strom, so dass % < 1. Im hier durchgefithrten

Experiment gilt fiir die Streuung an der Probenoberfliche TIO ~ 1072 —-107%, s.0.D.

Bei Verwendung der spinpolarisierten Quelle geht bei der Effizienz e anstelle der
Grofle S die Polarisation P der Quelle ein. Die Polarisation der hier verwendeten
Quelle liegt mit P = 33% in der gleichen Groflenordnung wie die Sherman-Funktion
von SPLEED-Detektoren. Fiir die Strome I und I, gilt dagegen % = 1/2. Dieser
Faktor 1/2 folgt aus der Notwendigkeit, immer zwei Messungen, je eine pro Spinori-
entierung, durchzufiithren. Das Experiment mit spinpolarisierter Quelle hat daher
insgesamt die grofere Effizienz.

Ist die Polarisation P der Quelle bekannt, ist P < 100% keine grundsétzliche Ein-
schrankung der Effizienz. Vielmehr kann das Messsignal auf eine 100%ige Polarisa-
tion des einfallenden Elektronenstrahls normiert werden. Dabei kann auch bertick-
sichtigt werden, dass bei entsprechender Wahl von © und ¢ die Polarisation P des
Elektronenstrahls nicht mit der Richtung der Magnetisierung M der Probe iiberein-
stimmt. Es gilt

~ M
Pg=P = =P -cosO - cosd. (3.2)
M
Die Asymmetriefunktion der im VLEED-Experiment als Funktion der kineti-

schen Energie der Elektronen und der Winkel © und ¢ gemessenen Spinstrome
(L4 Msgr ¢,Msg)(2) erhélt man folgendermafien:

(WFiir einen Spinpolarisationsdetektor kann die Effizienz optimiert werden, da sie sowohl energie-
als auch winkelabhéngig ist [Yu et al. 2007]. Fiir den VLEED-Detektor kann das anhand des in
dieser Arbeit vorgestellten Messaufbaus aus einer Elektronenquelle mit bekannter Polarisation
an einer ferromagnetischen Probe erfolgen.

(?)Die Bezeichnung 1 bzw. | fiir die Polarisation der Elektronen folgt aus deren Anregung mit ot
bzw. o~ (zirkular-) polarisiertem Licht. Bei einer ferromagnetischen Probe wird I+ bzw. I} ent-
sprechend der Orientierung der Polarisation der Elektronen relativ zur Magnetisierungsrichtung
der Probe als Majoritats- bzw. Minoritatselektronenstrom definiert.
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_ Irvsg — Iyvisg | 1
Linvisg + I vsg P - cosO - cos®

(3.3)

Die normierte Intensitat Iy ergibt sich damit aus der Summe der gemessenen
Spinstrome und der Asymmetriefunktion A zu

I ,Ms +I ,Ms
Iy = "ES R L (14 () A). (3.4)

Fir die Auswertung der I(V)-Kurven als Funktion der Winkel © und ¢ wird das
Auflosungsvermogen der VLEED-Apparatur beziiglich der experimentellen Parame-
ter Ein, © und ® in Abschnitt 3.4.1 und 3.4.2 analysiert. Bedingt durch die endliche
Auflésung der Quelle ergibt sich in Kombination mit dem VLEED-Streuprozess noch
ein intrinsischer Auflosungseffekt, der im Folgenden eingefithrt werden soll. Die bei
der Entstehung der Feinstruktur relevante Grofle ist der senkrechte Anteil der Elek-
tronenenergie nach dem Beugungsprozess, der nach Glg. 2.14 gegeben ist durch

2

B =FE- e+ - (3.5)

2-m,
Demnach ergibt sich bei einer auflosungsbedingten Verteilung der Elektronenener-
gie AFE auch fir £| eine Energieverteilung AFE ., die eine im Experiment auftre-
tende energetische Verbreiterung der gemessenen Feinstruktur bestimmt. Der Term
‘k;“ + g‘ ist neben der Energie der einfallenden Elektronen auch eine Funktion der
Winkel © und ®. AF, hingt daher neben AE auch von den Verteilungen A© und
A® der Elektronenquelle ab. [Gaubert et al. 1984] fithren deshalb die sogenannte
Aquivalente Auflsung ein. Diese beriicksichtigt neben den Auflosungen der experi-
mentellen Parameter (s. Abschnitt. 3.4) auch, wie schnell sich £, mit diesen andert.
Die drei sogenannten Emergenzgeschwindigkeiten sind definiert als
o, o RN
or "M T 90 T 90
Unter Annahme einer gaufiférmigen Energie- und Winkelverteilung jeweils mit der
Halbwertsbreite AE, AO bzw. A® zeigen [Gaubert et al. 1984], dass auch F,| gauB-
formig verteilt ist mit einer Halbwertsbreite von

AE, = {(a. - AE) + (ae - AO) + (ag - AD)*} . (3.7)

Qe =

(3.6)

Die Aquivalente Auflosung bestimmen sie dann zu

AB; = (3.8)

an der Schwelle zum Austritt des am VLEED-Streuprozess beteiligten gebeugten
Strahls E7. Hitchen und Thurgate berechnen nach [Gaubert et al. 1984] die Emer-

genzgeschwindigkeiten zu®
oF h sin®
Qe = == =1 —sin’0 — o

- OF 2m. a/E

(3)In 3.11 ist ein Vorzeichenfehler in der Ableitung korrigiert.

{h cos® + k sin®} (3.9)
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E
ag = 9B, = —2F cosO sin® — h 2V E cos® {h cos® + k sind} (3.10)
00 2m.
oF, h 2vE . .
ap === ST sin® {h cos® + k sind} (3.11)

[Hitchen und Thurgate 1988a]. Dabei sind (h, k) die Millerschen Indizes der jeweils
beteiligten Beugungsordnung im zweidimensionalen Gitter der Oberfliche und a ist
die Gitterkonstante der Oberfliche eines kubischen Gitters. Die Aquivalente Auflo-
sung AFE7 muss daher fiir jede Feinstruktur als Funktion des Beugungstrahls, aus
dem sie hervorgeht, separat berechnet werden. Fiir jede einzelne dieser Feinstruktu-
ren hingt AFEp dann auflerdem noch von den Winkeln © und ® sowie der zugehori-
gen Emergenzenergie £ = Er(O, ®) ab.

In Abschnitt 3.4 wird zundchst die Auflésung der experimentellen Parameter grund-
sitzlich eingefiihrt und dann experimentell bestimmt. Damit wird anschliefend die
Aquivalente Auflésung beispielhaft fiir ausgewihlte Winkel angegeben.

3.2.2 Inverse Photoemission zur Charakterisierung der Probe

Mit dem ebenfalls in der Messebene angebrachten Geiger-Miiller-Zahlrohr und der
GaAs-Elektronenquelle wird spinaufgeloste Inverse Photoemission (IPE) betrieben.
Diese bietet die Moglichkeit, die unbesetzte elektronische Struktur einer Probe ober-
halb der Fermienergie zu bestimmen. Dafiir werden Elektronen mit definierter kine-
tischer Energie im Bereich von Ey;, = 0 — 30eV und definiertem Impuls k auf die
Probe gelenkt. Bei Ubergingen in unbesetzte Zustéinde der Probe wird Energie in
Form eines kontinuierlichen Spektrums an Bremsstrahlung emittiert. Das Zahlrohr
detektiert im hier betriebenen Isochromatenmodus nur Photonen einer festen Ener-
gie, die durch dessen optischen Bandpass vorgegeben ist. Im IPE-Spektrum wird
schliefllich die Photonenintensitit als Funktion der kinetischen Energie der Elek-
tronen in Einfallswinkelserien gemessen. Intensititsmaxima kénnen Ubergingen der
Elektronen in unbesetzte Zustéinde der Probe zugeordnet werden, die dann iiblicher-
weise in F(kj)-Diagrammen dargestellt werden. In der spinaufgelosten IPE besitzt
der Spin der einfallenden Elektronen eine Komponente, die entweder parallel oder
antiparallel zu bestimmten Richtungen in der Probe, z. B. zur Magnetisierungsrich-
tung einer ferromagnetischen Probe, orientiert ist. In dem Fall erhalt man Zugriff
auf unbesetzte Majoritats- bzw. Minoritatszustiande der Probe. Fiir eine detaillier-
tere Beschreibung der Inversen Photoemission sei auf [Donath 1994] verwiesen.

In dieser Arbeit werden Inverse Photoemissionsmessungen als Maf fiir die Qualitét
der Probenoberfliche herangezogen (s. Abschnitt 3.3). Zur Charakterisierung des
experimentellen Aufbaus wird ein weiterer Bestandteil des IPE-Spektrums, die soge-
nannte Fermikante, genutzt. Bei Variation der kinetischen Energie der Elektronen
setzt das Spektrum erst ein, wenn Ubergénge in unbesetzte Zusténde direkt an der
Fermienergie stattfinden und gleichzeitig die Ubergangsenergie der Detektionsener-
gie des Zahlrohrs entspricht. Die energetische Breite dieser Fermikante ist bestimmt
durch die Verbreiterung der Fermifunktion bei Raumtemperatur und die Energie-
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auflosung des IPE-Systems. Diese soll in Kapitel 3.4.1 zum Vergleich fiir die im
VLEED-System ermittelten Werte herangezogen werden.

3.3 Praparation und Charakterisierung der
Probenoberflache

In dieser Arbeit werden VLEED-Messungen sowohl an einer reinen Cu(001)- als auch
an einer Co/Cu(001)-Oberflache vorgestellt. Das Cu-Probensystem eignet sich be-
sonders dazu, die Funktionsweise des VLEED-Messsystems anhand der in Kapitel 2
eingefithrten Eigenschaften der Feinstruktur zu priifen, da in der Literatur bereits
Nachweise existieren, dass diese erfiillt werden (s. Abschnitt 1.2).

Die Cu-Oberfliche wird in einem Standard Sputter-Heiz-Verfahren in der Proben-
kammer gereinigt. Der Beschuss mit Ar™-Tonen (E = 1keV) erfolgt bis mittels AES
ein reines Cu-Signal nachgewiesen wird. Darauthin wird die Probe bei T" = 850 K ge-
heizt bis zundchst anhand eines LEED-Bildes mit scharfem Beugungsmuster wie in
Abb.3.4a) eine glatte, kristallographisch geordnete Probenoberfliche sichergestellt
werden kann.

a)

Intensitit [w. E.]

E-Ex[eV]

Abbildung 3.4: a) LEED-BIld der fec-Oberfliche der Cu(001)-Probe bei einer Orientierung
von & = —12,5° (vergleiche Abb.3.13) und einer kinetischen Energie der
einfallenden Elektronen von E = 128,7¢V. b) IPE-Messung an Cu(001)
unter senkrechtem Elektroneneinfall.

Hauptséchlich gibt das IPE-Spektrum in Abb.3.4b) Aufschluss iiber die Qualitét
der Cu-Oberfliche nach der Praparation. Dort treten drei schon bekannte Struktu-
ren auf [Grass et al. 1993]. Dominiert wird das Spektrum von einem Ubergang in
das volumenartige Cu-sp-Band bei F = 0,35¢€V.

Die Qualitat der Praparation wird anhand der beiden iibrigen Strukturen bewertet.
Die spektrale Intensitdt des bildpotentialinduzierten Oberflichenzustands (1.5) bei
E = 4,1¢€V zeugt von einer wohlpraparierten, glatten Oberflache. Gleiches bedeutet
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das Auftreten der kristallinduzierten Oberflichenresonanz (SR) als Schulter an der
energetisch hoher gelegenen Seite des Cu-sp-Ubergangs.

Neben VLEED-Messungen erfolgt an der so charakterisierten Cu(001)-Oberflache
die Priparation eines Kobalt-(Co-)Films® bei Raumtemperatur. Anschliefend wird
der Co-Film ebenfalls bei Raumtemperatur entlang der [110]-Richtung, der leichten
Magnetisierungsrichtung in der Co(001)-Oberflédche [Schneider et al. 1990], magneti-
siert. Das entspricht der I' X-Richtung bzw. der [10]-Richtung im zweidimensionalen
Gitter der Oberflache unter ® = 0° (vergleiche Abb. 3.13).

Ein Kriterium, anhand dessen tiberprift wird, ob die Oberfliche remanent in Satti-
gung magnetisiert ist, bieten die Co-d-Zustande. In der Co-Bandstruktur sind keine
unbesetzten Majoritats-d- sondern nur unbesetzte Minoritits-d-Zustande mit ho-
her Zustandsdichte nahe Epr zu finden [Yu et al. 2003]. Indirekte® Uberginge in
unbesetzte Co-d-Zustande nahe Ey erfolgen also nur im Minoritatskanal. Im IPE-
Spektrum in Abb. 3.5a) sind beinahe ausschlielich Co-d-Uberginge zu beobachten,
die eine nahezu 100%ige Spinasymmetrie in den Spinkanélen aufweisen. D.h. der
bei der Préparation gewédhlte Magnetisierungspuls gewéhrleistet eine vollstandige
Magnetisierung des Co-Films.

Anhand eines IPE-Spektrums aufgenommen unter © = 0° soll noch die Schichtdicke
des Co-Films bei den gewahlten Préaparationsparametern abgeschéatzt werden, da
die VLEED-Messungen an volumenahnlichen Co-Filmen durchgefithrt werden sol-
len. Fiir defektfreies lagenweises Wachstum - wie beim Co/Cu(001) gegeben - ist
aus der Literatur bekannt, dass sich fiir Schichtdicken < 12 Monolagen sogenannte
Quantentrogzustande bzw. Quantentrogresonanzen (QW.S bzw. QW R) zwischen
den Vakuum-Film und Film—Substrat Grenzflichen ausbilden [Yu et al. 2003]. De-
ren Einfluss auf die elastisch reflektierte Streuintensitat wurde von [Scheunemann
et al. 1997] gezeigt. Fir groBere Schichtdicken geht die Intensitdt der QWS zu-
riick, wahrend sich eine volumenartige dreidimensionale Bandstruktur ausbildet.
Die im IPE-Spektrum in Abb.3.5b) in beiden Spinkanélen auftretende Struktur
bei etwa E = 2eV kann einem Co-sp-Ubergang zugeordnet werden [Yu et al. 2003].
Auch dessen Spinaufspaltung von AE = 0,4¢V ist in guter Ubereinstimmung mit
den Daten von [Yu et al. 2003|. Es ist daher davon auszugehen, dass bei den ge-
wahlten Praparationsparametern ein volumenartiger Co-Film von > 12 ML mit
ausgebildeter dreidimensionaler Bandstruktur vorliegt. Ein weiteres Indiz fiir eine
ausreichende Schichtdicke des Co-Films ist, dass fiir © = 0° im Majoritatskanal der
Co-d-Uberginge nahe Er weiterhin keine Intensitéit zu beobachten ist, obwohl unter
diesem Elektroneneinfallswinkel dort auch der spinunabhingige Cu-sp-Ubergang
auftritt. Das bedeutet, die Elektronen erreichen das Kupfersubstrat nicht mehr, da

(U Bei ferromagnetischen Volumenkristallen kénnen aufgrund der magnetokristallinen Anisotropie
auch in Remanenz komplizierte Doménenstrukturen auftreten, wihrend beim Wachstum diin-
ner Schichten vieler ferromagnetischer Materialien Einzeldoménenstrukturen beobachtet wer-
den [Donath 1994]. Diese verursachen auBerdem deutlich kleinere magnetische Streufelder, die
ansonsten die Bahn der niederenergetischen Elektronen im Experiment storen.

G)Direkte Uberginge in unbesetzte Co-d-Zustéinde an der (001)-Oberflache sind aufgrund von
Energieerhaltung und Auswahlregeln unterdriickt.
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ihre mittlere freie Weglédnge A,, im Kobaltfilm geringer ist als dessen Schichtdicke.
Fiir die gegebenen kinetischen Energien der Elektronen von etwa 5 — 10eV ist
Am < 20 A [Seah und Dench 1979].
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E-Eg[eV] E-Eg[eV]

Abbildung 3.5: Spinaufgelostes IPE-Spektrum an Co/Cu(001) aufgenommen bei a) Elektro-
neneinfall unter © = 45° entlang der I' X-Richtung und b) © = 0°.

Der bildpotentialinduzierte Oberfachenzustand (1.5) bei E = 4,6 eV schlielich tritt
bei der Préaparation des ,dicken* Co-Films mit geringerer Intensitit auf als bei der
reinen Cu(001)-Oberflache. Dies beobachten auch [Renken 2007] und [Yu et al. 2003]
fur Schichtdicken > 10 ML in IPE-Messungen an Co/Cu(001). Es muss sich hierbei
aber nicht um einen Hinweis auf eine schlecht préaparierte Oberfliche handeln. Viel-
mehr ist bekannt, dass der Bildpotentialzustand an Cu(001) mit 7 = 40fs [Hofer
et al. 1997] eine etwa doppelt so groBe Lebensdauer im Vergleich zu Co/Cu(001) mit
71 = 19fs bzw. 77 = 16fs [Schmidt 2007] besitzt. Ein weiterer Aspekt, der bei der
Bewertung vom Auftreten des Bildpotentialzustands an Co/Cu(001) beriicksichtigt
werden muss, ist daher, dass die kiirzere Lebensdauer zu einer energetischen Ver-
breiterung des Bildpotentialzustands an Co/Cu(001) fithrt. Auch daraus folgt eine
geringere Intensitat des Zustands in der IPE-Messung im Vergleich zum Bildpoten-
tialzustand an Cu(001).

3.4 Charakterisierung des VLEED-Experiments

Die experimentellen Parameter des VLEED-Experiments sind keine scharf definier-
ten Groflen. Sie sind vielmehr durch gaufiférmige Wahrscheinlichkeitsverteilungen
gegeben, mit einer Halbwertsbreite, die als Auflésung des jeweiligen Parameters be-
zeichnet wird. Als Funktion dieser Verteilungen ergibt sich die ebenfalls gau3formige
Apparatefunktion des Experiments, aus der sich die Verbreiterung von Strukturen
in gemessenen Spektren gegeniiber einer Messung mit scharf definierten Parametern
ergibt. Der VLEED-Streuprozess fithrt dazu, dass die Halbwertsbreite der Appara-
tefunktion nicht konstant, sondern eine Funktion der experimentellen Parameter ist,
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so dass die Aquivalente Auflésung A Er eingefiihrt wird (s. Abschnitt 3.2.1). Die Auf-
16sung der experimentellen Parameter muss daher bekannt sein, um die Aquivalente
Auflésung zu berechnen. Erst mit dieser kann dann aus Messungen z. B. die Emer-
genzenergie eines Beugungsstrahls bestimmt werden [Hitchen und Thurgate 19885].
Auflerdem wird sie bei der Berechnung von VLEED-Spektren aus Griinden der Ver-
gleichbarkeit verwendet [Gaubert et al. 1984]. Zusatzlich mussen natiirlich auch die
absoluten Werte der experimentellen Parameter bekannt sein. Im folgenden Kapitel
werden daher Messungen zur Bestimmung der Auflésung der experimentellen Para-
meter und auch der Transmission der Elektronenquelle vorgestellt und mit deren
Auswertung erfolgt eine Charakterisierung des Messaufbaus.

3.4.1 Kinetische Energie der Elektronen und Energieauflosung
des Experiments

Das VLEED-Messsystem

Als Energieauflosung des VLEED-Messsystems A FEypp wird im Folgenden die Halb-
wertsbreite der gaufiformigen Apparatefunktion des Systems angegeben, die durch
die Energieverteilungen des Gegenfeldanalysators AFEgpa und der Elektronenquelle
AEg bestimmt wird, zunéchst noch ohne Beriicksichtigung der Aquivalenten Aufls-
sung. Es gilt

Wahrend die Energieauflosung des Analysators A Erpa proportional zur kinetischen
Energie der Elektronen Ey, ist [Yates Jr. 1998], ist die der Quelle AEgy naherungs-
weise konstant [Donath 2010].

Triagt man AFEypp als Funktion von Fy;, auf, kann fiir entsprechend kleine Ener-
gien daher der Anteil des Analysators vernachlassigt werden, so dass dann bei
Extrapolation zu FEy;,—0 der y-Achsenabschnitt der Energieauflosung der Quelle
AE( entspricht®. Bei gréBeren kinetischen Energien, fiir die die Energieauflosung
des Analysators AFEgrps die Gesamtauflosung AFEvirp dominiert, kann die relative
Auflosung des Analysators AFErpa/Exin [Yates Jr. 1998] als Steigung der Geraden
AEv1p/ Exin angegeben werden.

Zur Bestimmung der Energicauflosung AFEyrp werden sogenannte Gegenfeldmes-
sungen durchgefithrt. Dabei wird der Analysator direkt vor der Transferoptik der
Quelle positioniert, so dass Elektronen konstanter Energie eUs moglichst senkrecht
auf dessen Gitter treffen (s. Abb. 3.6). An den verzogernden Gittern wird eine Ge-
genspannung U,, durchgefahren, so dass erst bei einer bestimmten Einsatzspannung
Uy ein Strom im Faradaybecher gemessen wird. Bei unendlich guter Auflésung von
Analysator und Quelle wéire diese Einsatzschwelle stufenféormig. Unter realen expe-
rimentellen Bedingungen mit endlicher Auflosung ist sie dagegen verbreitert. Durch

®)Der Zusammenhang zwischen AE und der Standardabweichung o ist gegeben durch AE =

2v2In20.
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3 Aufbau und Charakterisierung der VLEED-Apparatur

numerisches Ableiten dieser Schwelle und anfitten der gaufiférmigen Apparatefunkti-
on ergibt sich AFEyrp als Halbwertsbreite (FWHM). Deren Maximum entspricht der
Einsatzspannung Uj,. Dabei unterscheidet sich die Energie eUy, bei der das Spektrum
einsetzt, von der Elektronenenergie eUs um die sogenannte Kontaktpotentialdiffe-
renz, die der Differenz der Austrittsarbeiten von Quelle ®4 gaas und Analysator
® 4 rra entspricht:

Ecpp = eUc — elUy = @4 rra — Pa,cans- (3.13)

Uy ist die kinetische Energie der im Analysator gemessenen Elektronen Ey, .- im
VLEED-Experiment:
Eyin o~ = eUc — Ecpp. (3.14)

Die Auflésung des Analysators wird im Allgemeinen beschriankt durch Feldinhomo-
genitaten der verzogernden Gitter [Liebl 2006]. Zusétzlich konnen im Zusammen-
hang mit der Ausrichtung der Maschen der beiden verzogernden Gitter zueinander
unterschiedlich starke Linseneffekte auftreten, die dazu fithren, dass die Einsatz-
schwelle nicht vollstandig symmetrisch ist [Hammer 2010]. Unter diesen Umstan-
den wiirde auch die Apparatefunktion keine symmetrische Gaufifunktion darstellen.
Beim Test verschiedener Gegenfeldanalysatoren mit moglichst deckungsgleich aus-
gerichteten Gittern wurden sogar Uberschwinger an der Einsatzschwelle beobachtet
[Burgbacher 2010].
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I}

i
I

Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der Messanordnung zur Aufnahme von Gegenfeld-
messungen bei verschiedenen Elektronenenergien eUqx zur Bestimmung der
Energieauflosung.

Wiéhrend einer VLEED-Messung, d.h. bei Variation der Elektronenenergie eUg,
kann ein weiterer Effekt auftreten, der die Einsatzschwelle beeinflusst. Aus Strahlpro-
filmessungen ist bekannt, dass sich der Elektronenstrahl in der Gréflenordnung von
Imm verschiebt, wenn die Elektronenenergie durchgefahren wird. Damit verschiebt
sich zum einen die Position, in der der Strahl auf den Analysator trifft, zum anderen
andert sich moglicherweise auch der Winkel, unter dem er auftrifft. Der Analysator
ist aber durch die Anordnung der Gitter nur empfindlich auf die senkrechte Kom-
ponente der Elektronenenergie, die wiederum winkelabhangig ist. Die Auswirkung
dieses experimentellen Effekts auf die Einsatzschwelle ist zu tiberpriifen.
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3.4 Charakterisierung des VLEED-Experiments

In Abb. 3.7 sind Gegenfeldmessungen aufgenommen bei g, = 0,5 A zu verschiede-
nen Elektronenenergien eUq dargestellt. Abb. 3.7 a) zeigt beispielhaft fiur Us = =9V
das angewendete Verfahren zur Bestimmung von AFEyip.
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Abbildung 3.7: Gegenfeldmessungen bei verschiedenen Beschleunigungsspannungen Ugx der
Elektronen zur Bestimmung der Energieauflosung A Evp,p und der Kontakt-
potentialdifferenz Ecpp: a) Uc = =9V, b) Us = =18V, ¢) Us = —22V, d)
und e) Uc = —13V aufgenommen bei unterschiedlichen Analysatorpositio-
nen (siehe Text). Der Emissionsstrom betrégt 0,5 pA.
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3 Aufbau und Charakterisierung der VLEED-Apparatur

Dort ist zu sehen, dass es die rechte Flanke der numerischen Ableitung ist, die von
der Form einer Gauflkurve abweicht. In welchem Teil der Flanke diese Abweichung
beginnt ist abhangig von der Energie der Elektronen (s. Abb.3.7a)-c)). Um zu-
nachst eine untere Grenze fiir die Energieauflosung A Fy1p abzuschéitzen, wird die
linke Flanke maximal steil angefittet. Dieser Fit repréasentiert die Datenpunkte im
oberen Drittel der rechten Flanke. Dann wird die linke Flanke maximal flach an-
gefittet, so dass nun die oberen zwei Drittel der Datenpunkte der rechten Flanke
reprasentiert werden. Damit lasst sich eine obere Grenze fir AFyyp angeben. Als
absoluter Wert wird der Mittelwert aus der oberen und unteren Grenze angegeben,
die Grenzen stellen den Fehlerbereich dar. In Abb.3.7b)-e) ist aus Griinden der
Ubersichtlichkeit nur die schmalere Apparatefunktion abgebildet.

Die so erhaltenen Werte AFEvip werden in Abb. 3.8 als Funktion der kinetischen
Energie der Elektronen aufgetragen und es wird eine lineare Ausgleichsgerade be-
stimmt. Durch Extrapolation zu FEy;,—0 ergibt sich

AEg = (273 + 14) meV.

Der Fehler wird aus zwei weiteren Geraden mit minimaler bzw. maximaler Steigung
innerhalb der Fehlerbalken ermittelt.

Fir die relative Auflosung des Detektors ergibt sich aus der Geradensteigung

Alwes — (0,83 + 0,28)%.

| LI AL L L BN LI B
380 - 1

4 8 12 16
Kinetische Energie [eV]

Abbildung 3.8: Enegieauflosung des VLEED-Messsystems AFEyrp als Funktion der kineti-
schen Energie der Elektronen bestimmt mittels Gegenfeldmessungen. Der
Emissionsstrom betragt 0,5 pA.

Beim Ablesen der Einsatzspannung Uy aus den Gegenfeldmessungen in Abb. 3.7 fallt
auf, dass die Differenz Ecpp = eUg — el,, die formal der Differenz der Austritts-
arbeiten von Quelle und Analysator entspricht, nicht konstant ist. Der Einsatz U,
verschiebt sich iiber den gesamten Energiebereich von eUs um bis zu 0, 2 eV, so dass
Ecppmin = 3,14¢V bei Uc = =9V und Ecppmax = 3,34¢V z.B. bei Us = =22V
betragt.
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3.4 Charakterisierung des VLEED-Experiments

In Abb.3.7d) und e) sind Gegenfeldmessungen fiir jeweils eUs = 13eV gezeigt,
die bei unterschiedlichen Analysatorpositionen aufgenommen wurden. e) wurde mit-
tels Verschieben in y-Richtung (s. Abb.3.6) in einer Position aufgenommen, in der
der im Faradaybecher gemessene Strom maximal ist. Diese Position wandert wie der
Elektronenstrahl und ist fir alle Elektronenenergien eUq unterschiedlich. Abb. 3.7 d)
wurde, wie alle anderen Gegenfeldmessungen und auch die VLEED-Messungen, in
einer gemittelten Position aufgenommen. Im Vergleich fillt auf, dass die Einsatz-
schwelle bei e) bei betraglich grofierem Gegenfeld liegt. Eine mégliche Erklarung ist,
dass der Elektronenstrahl hier mit groflerer senkrechter Energickomponente auf den
Analysator trifft, wihrend er in d) ,schief* einféllt, so dass die senkrechte Energie-
komponente kleiner ist und die Schwelle dementsprechend zu betraglich kleineren
Energien wandert.

Der ebenfalls auffallende leichte Unterschied der energetischen Breite der Schwelle
kann durch Raumladungseffekte bei positionsabhédngigen Stromen im Analysator,
aber auch durch konstruktionsbedingte positionsabhéangige Unterschiede der Gitter-
qualitét hervorgerufen werden. Hier kann keine reproduzierbare Systematik ermittelt
werden. Die Halbwertsbreiten, die jeweils fiir eUs = 13€V in den zwei verschiede-
nen Positionen gemessen werden, stimmen aber innerhalb ihres Fehlers iiberein und
werden deshalb nicht im Einzelnen berticksichtigt.

Die Unterschiede zwischen den Einsatzspannungen U, von 0, 2 €V liegen dagegen eine
Groflenordnung tiber dem ermittelten Fehler. Zur Bestimmung der Kontaktpotenti-
aldifferenz Fcpp wird Messung a) herangezogen, da bei dieser Elektronenenergie
die Quelle justiert wird, so dass der Effekt der Strahlwanderung beim Einstellen
der Energie als minimal angesehen werden kann und die Elektronen hier maximal
senkrecht auf den Analysator treffen. Dementsprechend liegt der Einsatz hier bei
maximalem Gegenfeld, wahrend die Differenz eUs — elUy ein Minimum annimmt,
das der Kontaktpotentialdifferenz entspricht. Es ergibt sich

ECPD == (3, 14 + 0, 01) eV.

Die maximale Abweichung von +0,2eV von diesem Wert bei Variation der Elektro-
nenenergie im hier diskutierten Bereich ist als systematischer Fehler ug = 0,2¢€V in
der Energieskala des VLEED-Messsystems zu berticksichtigen.

Bei der Auswertung von VLEED-Messungen bei ausgewihlten kinetischen Energien
der Elektronen von z.B. 10eV bzw. 20eV miissten zwei verschiedene Energieauf-
losungen AFEyvip(Fyin = 10eV) = 315meV und AEyip(Fiin = 20eV) = 370 meV
beriicksichtigt werden. Das gilt bei einem Emissionsstrom von 0,5 pA. Fur die Aus-
wertung von VLEED-Messungen, die mit einem héhere Emissionsstrom durchgefiihrt
werden, wird iiberpriift, ob sich die Energieauflosung des VLEED-Messsystems signi-
fikant dndert, wenn Ig,, erhoht wird. Fir Ig,, = 1,0 pA ergibt sich nach Auswertung
der Gegenfeldmessungen AFyip(Fykin = 10eV) = 320meV, dhnlich wie fiir den ge-
ringeren Strom. Die Auflésung der Quelle wird zu AEg = (286 £ 38) meV bestimmt.
Die Gegenfeldmessungen mit Ig,, = 2,0 A werden dazu herangezogen, den daraus
erhaltenen Wert von AEg = (351 4 26) meV mit dem in der IPE ermittelten Wert
zu vergleichen.
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3 Aufbau und Charakterisierung der VLEED-Apparatur

Das IPE-Messsystem

Anders als VLEED wird die IPE mit vergleichsweise hohen Emissionsstromen betrie-
ben, da die Effizienz des IPE-Prozesses deutlich geringer ist. Die Energieauflosung
A Erpg entspricht der energetischen Verbreiterung der Fermikante. An Cu(001) wird
diese anhand eines Spektrums, aufgenommen unter einem Elektroneneinfallswinkel
von © = 30°, bestimmt, das in Abb. 3.9 dargestellt ist. Zwischen der Energicauflo-
sung des IPE-Systems AFEpr und der Energieauflosung der Elektronenquelle AEq
und des Photonendetektors AE,, besteht wieder folgender Zusammenhang:

AELy = AEL + AEZ. (3.15)

o ‘ Messpunkte 1 |
- Fermifunktion bei RT .
—e— Apparatefunktion ? ‘ e
— Faltung von Fermi- und Apparatefunktlon ® e !
fFehlerabschatzung der Apparatefunktion ? 5

Intensitit [w. E.]

0,2 0,4 0,6 0,8
E -Eg[eV]

Abbildung 3.9: IPE-Messung der Fermikante an Cu(001) unter © = 30° entlang der ' X-
Richtung zur Bestimmung der Energieauflosung des IPE-Systems. Der Emis-
sionsstrom betriagt 2,0 pA. Die Energie der Elektronen wird relativ zur Fer-
mienergie Er angegeben.

Die Auflésungen der Quelle und des Detektors kénnen nicht unabhéangig voneinander
aus einer [PE-Messung ermittelt werden. Fiir den Detektor werden deshalb Litera-
turwerte herangezogen. Da sich jedoch die Zéhlrohre vor allem in der Qualitdt der
Fenster unterscheiden [Thiede 2010] und fir das verwendete keine Werte vorliegen,
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3.4 Charakterisierung des VLEED-Experiments

ist die hieraus hervorgehende Energieauflosung der Quelle AE pr entsprechend
unsicher. Sie wird daher zusétzlich im Vergleich zum aus der Gegenfeldmessung er-
mittelten Wert AE diskutiert.

Um die Verbreiterung der Fermikante zu bestimmen, wird eine Fermifunktion bei
Raumtemperatur mit Gauflifunktionen verschiedener Halbwertsbreiten gefaltet, die
jeweils der Apparatefunktion des IPE-Systems entprechen. Dies wird solange wie-
derholt, bis die Gauflfunktion gefunden ist, mit der die so berechnete Fermikante
optimale Ubereinstimmung mit der experimentellen Kurve zeigt (s. Abb.3.9). Zu-
satzlich wird je eine Apparatefunktion maximaler und minimaler Halbwertsbreite
zur Fehlerabschétzung angegeben. Fiir die Energieauflosung des IPE-Systems ergibt
sich so

Mit einem optischen Bandpass von AE,, = 400meV [Funnemann und Merz 1986]
ergibt sich nach Gleichung 3.15 fiir die Quelle

AEQ,IPE = (226 + 101) meV
Geht man dagegen von AE,, = 330meV aus [Budke et al. 2007], dann ist
AEQ,IPE = (320 + 71) meV.

Beide Werte liegen unterhalb des aus den Gegenfeldmessungen im VLEED-System
ermittelten Werts von AFEg = (351 £ 26) meV. Der von [Budke et al. 2007] ange-
gebene optische Bandpass fithrt zu einer Ubereinstimmung im Rahmen des Fehlers.
Aufgrund der Unsicherheit beziiglich des Zahlrohrs ist der im VLEED-System er-
mittelte Wert AEy der vertrauenswiirdigere. Dafiir ergibt sich fiir den optischen
Bandpass im verwendeten IPE-System eine energetische Breite von

AE,, = (296 £ 37) meV.

3.4.2 Bestimmung des Elektroneneinfallswinkels und der
Winkelauflosung

Die Winkelauflosung

Die Winkelauflosung des VLEED-Messsystems wird durch die Winkeldivergenz des
Elektronenstrahls bestimmt. Der Gegenfeldanalysator deckt durch die 7 mm Offnung
im Abstand von 20mm zur Probenoberfliche einen Raumwinkel von etwa 20° ab.
Das ist klein genug, um ausschliefen zu kénnen, dass neben dem spekularen Strahl
ein evtl. austretender Beugungsstrahl mitgemessen wird. Gleichzeitig ist der Off-
nungswinkel aber so grof}, dass er die Winkelauflésung nicht durch das Abschneiden
von Randstrahlen des eintreffenden Elektronenstrahls verbessern kann.

Eine Moglichkeit, die Winkelauflosung experimentell zu bestimmen, ist die Aufnah-
me von Strahlprofilen in verschiedenen Absténden = zur Transferoptik. Dafiir wird
der Justier-Analysator senkrecht zur Ausbreitungsrichtung der Elektronen verfahren
und dabei in regelméfligen Absténden der Strom im Faradaybecher gemessen. Die
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3 Aufbau und Charakterisierung der VLEED-Apparatur

verzogernden Gitter liegen dabei auf Erdpotential. Bei einer gaufiformigen Winkel-
verteilung ist auch ein gaufiformiges Strahlprofil zu erwarten. Aus den Halbwerts-
breiten von zwei im Abstand Az voneinander aufgenommenen Profilen ergibt sich
der halbe Offnungswinkel des Elektronenstrahls nach der in Abb.3.10 a) skizzierten
Geometrie zu

A©

S = arctan { VN SEWIRL | (3.16)
Ol
= /?(“\\\\
e / /‘r\ \\\\- §
NN
S/ N
2
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Abbildung 3.10: Winkelauflésung der Elektronenquelle:
a) Skizze zur Berechnung der Winkelauflosung aus den Halbwertsbreiten
der
b) Strahlprofile in der dispersiven Ebene (entlang y).

In der dispersiven Ebene des Elektronenstrahls (y-Richtung) werden drei Profile in
moglichst grofien Abstdnden aufgenommen (Abb.3.10b)). Neben der Erhohung der
Genauigkeit soll so eine Fokussierung des Elektronenstrahls zwischen Transferoptik
und Probe ausgeschlossen werden. Aus dem Mittelwert der drei halben Offnungs-
winkel wird hier die Winkelauflésung als voller Offnungswinkel zu

AO, = (1,77 £0,14)°
bestimmt. In der dazu senkrechten Ebene (in z-Richtung) ergibt sich nach gleichem
Verfahren A©, = (1,58 + 0, 14)°.
Der Elektroneneinfallswinkel

Anders als z. B. die Justierung des Elektronenstrahls oder die Bestimmung von des-
sen Energieauflosung erfolgt die Bestimmung des Elektroneneinfallswinkels mit in
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3.4 Charakterisierung des VLEED-Experiments

den Elektronenstrahl eingefahrener Probe.

Aus der Literatur ist bekannt, dass sich bei konstanter kinetischer Energie der Elek-
tronen der Probenstrom als Funktion des Einfallswinkels symmetrisch um den senk-
rechten Einfall dndert, wenn die Elektronen entlang einer Hochsymmetrierichtung
des Kristalls einfallen [Schneider et al. 1990]. In Abb.3.11 ist diese Messung an
Cu(001) bei einer Beschleunigungsspannung der Elektronen von 31eV entlang der
(T X)—Richtung gezeigt. Die Einstellung der (I' X')—Richtung erfolgt mittels LEED-
Bildern und VLEED-Spektren. Anhand der vier Maxima und drei Minima wird der
senkrechte Elektroneneinfall (© = 0°) mit einer Genauigkeit von 0, 5° bestimmt. Die-
se Prozedur wird nach jeder Préparation der Quelle und anschlieSender Justierung
des Elektronenstrahls wiederholt. Allerdings ist anzumerken, dass die Bedingungen
wahrend der Justierung vorgegeben durch das VLEED-Messsystem vollsténdig re-
produzierbar sind, da der Nullpunkt der Winkelskala immer reproduziert wird.
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Abbildung 3.11: Probenstrom als Funktion des Einfallswinkels © zur Winkeleichung bei & =
0°. ® = 0° entspricht senkrechtem Elektroneneinfall. Der Emissionsstrom

betrédgt 0,65 pA.

3.4.3 Bestimmung der Transmission

In der Darstellung von VLEED-Spektren in der Literatur ist in der Regel die an der
Probe elastisch reflektierte Elektronenintensitat auf den auf die Probe treffenden Ge-
samtstrom normiert. Dies wird nétig, wenn sich dieser Strom wahrend eines einzelnen
Messdurchlaufs als Funktion der Energie oder der Zeit signifikant dndert. Deshalb
soll die Transmission durch die Transferoptik unter Messbedingungen getestet wer-
den, d. h. bei einem Emissionsstrom von 0,5 A iiber einen Bereich der kinetischen
Energie der Elektronen von FEy;, = 3 — 27eV mit Messpunkten im Abstand von
0, 1eV. Dafiir wird der Analysator senkrecht vor der Transferoptik positioniert und
bei einer Abzugsspannung von +10V im Faradaybecher der gesamte transmittierte
Strom gemessen, wiahrend die verzogernden Gitter auf Erdpotential liegen.

Im in Abb.3.12 dargestellten Messdurchlauf ist zu erkennen, dass der Strom fir
8eV < Fiiy < 27¢V nur noch um etwa 3% des Maximums bei Eo = 27 ¢V steigt. Es
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3 Aufbau und Charakterisierung der VLEED-Apparatur

treten keine Strukturen auf, die eine Normierung der VLEED-Messungen erforder-
lich machen. Die Transmission liegt hier bei 87% — 90% des Emissionsstroms.

Fiir 3eV < Fyj, < 8eV dagegen ist die Transmission stark energieabhédngig. Messun-
gen in diesem Energiebereich miissten normiert werden.

Fiir spinaufgeloste Messungen soll iiberpriift werden, ob Gerdteasymmetrien auftre-
ten, die wahrend einer Messung zu unechten Spinasymmetrien fithren. Dafiir wird
I+ bzw. I,+ als Funktion der Elektronenenergie FEi;, aufgenommen. In Abb. 3.12
ist

I+ —1,-
I+ + 1 -
als Funktion der Energie dargestellt. Al,+ ,— betrégt weniger als 0,2% und wird
daher bei der Auswertung spinaufgeloster Messungen nicht berticksichtigt.

ALy, = (3.17)
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Abbildung 3.12: Spinintegrierte Messung des durch die Transferoptik transmittierten
Stroms [ bei einem Emissionsstrom von 0,5 pA. Die Abzugsspannung im
Analysator betrégt 410 V. Eingefiigt ist Al + ,-, berechnet nach Glg. 3.17
aus einer spinaufgeldsten Transmissionsmessung.

3.4.4 Aquivalente Auflésung

Mit der in Abschnitt 3.4 bestimmten Energie- und Winkelauflosung der Quelle soll
nun die Aquivalente Auflésung AEr fiir die Cu(001)-Oberfliche bei einem Einfalls-
winkel von © = 70° als Funktion von ® fiir verschiedene Feinstrukturen angegeben
werden. Es gilt

V(@AE)? + (a0 AB)? + (ag AD)?2

Qe '
Die Grofen ap oo (s. Glg.3.9,3.10,3.11) werden dafir fiir jede Feinstruktur jeweils
als Funktion der Emergenzenergie Er(O,®) (s. Glg.2.33), des Winkels © = 70°
und & = [0°,90°] berechnet. Dabei gilt AE = AEg = 273meV, A© = 1,77° und
AD = 1,58

AEp = (3.18)
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3.4 Charakterisierung des VLEED-Experiments

® ist der gegen den Uhrzeigersinn gemessene Winkel zwischen der [10]-Richtung
des zweidimensionalen Gitters der Oberfliche und kj, d.h. der Richtung, in der
die Elektronen einfallen. ® = 0° entspricht somit Elektroneneinfall entlang der [10]-
Richtung. Die Gitterkonstante des zweidimensionalen Gitters a ergibt sich aus der
des dreidimensionalen Gitters b zu a = b/+/2 mit bcu(oor) = 3,61 A [Ashcroft 1976].
Das Ergebnis Er(®) ist zusammen mit einer schematischen Darstellung der Cu(001)-
Oberfliche zur Erlduterung der Einstellung des Azimutwinkels ® in Abb.3.13 ge-
zeigt.
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Abbildung 3.13: Aquivalente Auflssung als Funktion von ® bei © = 70°, dargestellt fiir
verschiedene Feinstrukturen der Cu(001)-Oberflache. Zur Berechnung wer-
den die experimentell bestimmten Werte AEg, A© und A® verwendet (s.
Text). Auflerdem ist die Oberfliche des fec-Gitters des Cu(001)-Kristalls
bei einer Einstellung des Azimutwinkels von ® = 45°, gemessen gegen den
Uhrzeigersinn relativ zur [10]-Richtung, schematisch abgebildet. Angege-
ben sind die Richtungen im zweidimensionalen Gitter und die Gitterkon-
stanten im zweidimensionalen bzw. im dreidimensionalen Gitter a bzw. b.

Am besten aufgelost wird die (11)-Feinstruktur bei ® = 45°. Hier ist AE;11(© =
70°,® = 45°) = 304meV. Misst man diese Feinstruktur dagegen bei kleineren
bzw. grofieren ®, so wird die Aquivalente Auflosung deutlich schlechter. Es ist
z.B. AE;11(© = 70°,® = 10°) = 689meV. Daher ist zu erwarten, dass die (11)-
Feinstruktur in diesem Azimutwinkelbereich in diesem Experiment nicht mehr auf-
gelost werden kann. Die (20)- bzw. (02)-Feinstruktur wird dagegen gerade fiir kleine
bzw. groie ® mit bestmoglicher Auflésung gemessen, wobei diese mit AEr5,(0 =
70°,® = 0°) = 480meV schlechter ist als AE;17(© = 70°,® = 45°). Die dritte
der Feinstrukturen zum (10)- bzw. (01)-Beugungsstrahl sollte bei ® = 45° mit der
(11)-Feinstruktur zusammen zu beobachten sein, wenn man die in Abb. 2.11 aufge-
tragenen Emergenzenergien betrachtet. Aufgrund der hier ermittelten Aquivalenten
Auflésung fiir diese dritte Feinstruktur ist dies nicht mehr zu erwarten.
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3 Aufbau und Charakterisierung der VLEED-Apparatur

Wenn man jetzt eine berechnete Feinstruktur mit der Apparatefunktion faltet, de-
ren Halbwertsbreite der wie oben berechneten Aquivalenten Auflésung AFEp zum
entsprechenden Beugungstrahl und Winkel © bzw. ® entspricht, dann erhélt man
ein Spektrum, dass bei vernachldssigbarer Auflosung des Analysators gemessen wiir-
de. Die totale Energieauflosung AFE,; einer VLEED-Messung ergibt sich unter Be-
riicksichtigung sowohl der Energie- und Winkelauflosung der Quelle und der daraus
folgenden Aquivalenten Auflésung als auch der Energicauflosung des Analysators zu

AE?, = AE; + AEZp.. (3.19)

Im Fall der (11)-Feinstruktur bei z.B. © = 70°, ® = 45° und Er = 12,26V ergibt
sich mit AFgrpa (Fkin = 12€V) = 185 meV

AFEiot(Exin = 12eV) = 356meV. (3.20)
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4 Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse des in dieser Arbeit entstandenen spinpo-
larisierten VLEED-Experiments vorgestellt und diskutiert. Die Messungen wurden
an einer unmagnetischen Cu(001)- sowie an einer ferromagnetischen Co/Cu(001)-

Oberflache durchgefiihrt.

4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)

Ziel der VLEED-Messungen an Cu(001) ist die Darstellung der auftretenden Fein-
strukturen als Funktion von E, © und ¢, um den berechneten Verlauf der Emergenz-
energien von gebeugten Elektronenstrahlen als Funktion von © und ® zu bestéatigen.
Weiterhin soll damit die Genauigkeit des Experiments bei der Bestimmung von Gro-
Ben wie der Emergenzenergie oder der energetischen Positionen von Feinstrukturzu-
stdnden iiberprift werden. Durch Vergleiche von gemessenen VLEED-Spektren mit
Rechnungen nach der in Abschnitt 2.5 vorgestellten Methode wird dann die Ober-
flichenbarriere von Cu(001) modelliert. Zuletzt werden auflerdem spinaufgeloste
VLEED-Messungen an der Cu(001)-Oberfldche vorgestellt, um zu tiberpriifen, ob ei-
ne Spinabhéngigkeit auftritt. Im Rahmen dieser Messung wird die in Abschnitt 3.2.1
eingefithrte Effizienz des VLEED-Experiments fiir die spinabhéngige Streuung an
dieser unmagnetischen Oberfliche bestimmt, die mit der an der ferromagnetischen
Co/Cu(001)-Oberfléche erhaltenen Effizienz verglichen werden soll.

4.1.1 Einzelspektren unter © = 70° und ® = 45° bzw. & = 12 5°

In Abb.4.1 ist ein VLEED-Spektrum fir © = 70° und & = 45° abgebildet, in
dem eine Feinstruktur zu beobachten ist. Diese besteht aus einer Folge von zwei
Feinstrukturzustinden F; und F;, sowie einer Schulter S an der hochenergetischen
Seite des zweiten Feinstrukturzustands Fy. Der energetisch am niedrigsten gelegene
Feinstrukturzustand (F}) entspricht dem (n = 1)-Zustand der Rydberg-Serie, der
folgende (F3) dem (n = 2)-Zustand. Aufgrund der endlichen experimentellen Auflé-
sung werden die Zustédnde der Ordnung (n > 3) nicht mehr einzeln aufgelost. Die
Schulter S entspricht daher einer Faltung aller Feinstrukturzustande der Ordnungen
(n > 3) mit der Apparatefunktion des Experiments. Die gesamte Feinstruktur sitzt
auf der ansteigenden Flanke eines priméaren Braggzustands B;. Auch auf der nie-
derenergetischen Seite der Feinstruktur steigt die gemessene reflektierte Intensitét
wieder an. Bei Fy;, > 30eV tritt aulerdem ein weiterer primérer Braggzustand
By auf. Wihrend B; eine Halbwertsbreite (FWHM) von mehreren Elektronenvolt
besitzt, ist By deutlich schmaler.
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4 Ergebnisse
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Abbildung 4.1: VLEED-Spektrum, gemessen an Cu(001) unter © = 70° und ® = 45° bei
einem Emissionsstrom von Ig, = 0,5 uA. Aufgetragen ist die reflektierte
Intensitét als Funktion der kinetischen Energie der Elektronen (I(V)-Kurve).

Unterhalb von Fy;, = 13€V tritt die (11)-Feinstruktur auf. Die blaue Linie
reprasentiert eine Fitkurve der Feinstruktur.

Um die Energieposition und die FWHM der Feinstrukturzustiande zu bestimmen,
wird die Struktur gefittet. Fiir die Fitfunktion wird eine Summe aus zwei Gauf3-
funktionen als Untergrund gewahlt, die energetisch unterhalb bzw. oberhalb der
Feinstruktur liegen und die dort ansteigende Intensitéat bzw. den priméren Braggzu-
stand Bj reprasentieren. Auf diesen Untergrund werden drei weitere Gaufunktionen
fiir die drei Feinstrukturzustiande addiert. Fitparameter fiir den Untergrund sind
dabei ein konstanter Offset sowie die Amplitude, die energetische Position und die
FWHM der Gaufifunktionen. Fitparameter der Feinstrukturzustidnde sind deren
Amplitude, energetische Position und FWHM. Dabei werden mindestens fiinf ver-
schiedene Fitkurven durch Variation der Parameter des Untergrunds ermittelt. Die
energetische Position und FWHM der Feinstrukturzustande wird dann jeweils als
Mittelwert der einzelnen Ergebnisse mit zugehoriger Standardabweichung angege-
ben. Die so angepasste Fitkurve ist in Abb. 4.1 mit eingezeichnet. Die sich jeweils
ergebende Energieposition bzw. FWHM der einzelnen Zustande ist in Tabelle4.1
bzw. 4.2 angegeben.

FS | ©F°] | @ [°] E; [eV] E5 [eV] Es [eV] Er [eV]
(11) | 70 | 45 | 10,8040,02 | 12,08 40,05 | 12,31 £0,10 | 12,21
(20) | 70 | 45 - - - 46,09
(11) | 70 | 12,5 | 14,63 £0,01 | 16,36 £ 0,05 - 16,76
(20) | 70 | 12,5 [ 23,99 +£0,02 | 25,51 £ 0,05 - 25, 54

Tabelle 4.1: Energetische Positionen F,, der Feinstrukturzustinde von Cu(001) bei den an-
gegebenen Winkeln © und ®. Zusétzlich ist die als Funktion von © und @
berechnete Emergenzenergie Ep der (11)- und (20)-Feinstruktur angegeben.
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4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)

FS |OF] | @[] | FWHM,[eV] | FWHM,[eV] | FWHDMs[eV] | AEz[eV]
(11) | 70 | 45 [ 1,1840,10 | 0,43+0,07 | 0,36 +0,01 0,30
(20) | 70 | 45 - - - 2,28
(11) | 70 | 12,5 0,9440,02 | 0,53 +0,02 - 0,62
(20) | 70 | 12,5 [ 1,0340,10 | 0,40 +0,05 - 0,48

Tabelle 4.2: Halbwertsbreiten (FWHM,,) der Feinstrukturzustinde der (11)- und (20)-
Feinstruktur von Cu(001) bei den angegebenen Winkeln © und &®. Zusétzlich
ist die berechnete Aquivalente Auflssung AE; der beiden Feinstrukturen als
Funktion von © und ® angegeben.

Aufgrund des Energiebereiches £ < 13,3¢€V, in dem diese Feinstruktur bei den ge-
withlten Winkeln © und ® auftritt, wird sie als (11)-Feinstruktur(!) mit einer nach
Glg. 2.33 berechneten Emergenzenergie von Eyp 71)(0 = 70°,® = 45°) = 12,21eV
identifiziert. Damit ergibt sich, dass der (n = 1)-Feinstrukturzustand 1,4eV un-
terhalb der Emergenzenergie liegt und nicht der Rydberg-Serie nach Glg. 2.26 folgt,
wonach dieser maximal 0, 85 eV unterhalb von Er liegen diirfte. Der (n = 2)-Zustand,
fiir den nach der Rydberg-Serie

B0 = 70°, @ = 45°) = 12,006V
erwartet wird, fiigt sich besser in diese Serie mit einer Abweichung von E®4— pFExp —
—0,08eV. Die fir die Schulter ermittelte Energieposition liegt oberhalb der berech-
neten Emergenzenergie. Diese Diskrepanz sowie die Einordnung der Feinstrukturzu-
stinde in die Rydberg-Serie wird im folgenden Abschnitt4.1.2 wieder aufgegriffen
und diskutiert.
Der Zustand erster Ordnung tritt mit groflerer Intensitat auf als der zweiter Ord-
nung, was im Gegensatz zur in Abschnitt 2.4 formulierten Erwartung konstanter
Intensitédt der Feinstrukturzustinde steht. Diese Dampfung ist zum einen das Resul-
tat inelastischer Streuung im Bereich der Oberflachenbarriere. Sie nimmt zusammen
mit der zuriickgelegten Weglange des gebeugten Elektronenstrahls im Bereich der
Barriere als Funktion der Primérenergie der einfallenden Elektronen zu. Daher
treten Feinstrukturzustinde zweiter oder hoherer Ordnung mit abnehmender Inten-
sitdt auf® [Thurgate und Jennings 1982].
Ein weiterer Grund fur die Intensitdtsabnahme des (n = 2)-Zustands liegt in der
experimentellen Auflésung des Experiments. Faltet man den energetisch schmaleren
(n = 2)-Zustand mit der Apparatefunktion, nimmt dieser dadurch starker in der
Intentidt ab als der energetisch breitere (n = 1)-Zustand.

Das erste diskutierte VLEED-Spektrum, das mit dem in dieser Arbeit vorgestellten

(UDas ist die Feinstruktur, die durch Austausch des reziproken Gittervektors § = (—1,—1) (in
Einheiten der Basisvektoren aF und a3) wihrend des VLEED-Prozesses hervorgeht.

() Im Fall einer schlecht praparierten Probenoberfliche nimmt die Intensitét aller Zustinde glei-
chermaflen ab.

o7



4 Ergebnisse

VLEED-Messsystem aufgenommen wurde, ist somit insgesamt in guter Uberein-
stimmung mit dem von [Hitchen und Thurgate 1988a/ fiir dhnliche Winkel © und
® gemessenen (vergleiche dazu Abb.2.1b) ). Das gilt sowohl fiir die Form der Fein-
struktur und fiir deren Auftreten auf der ansteigenden Flanke des Braggzustands
als auch fiir den Verlauf des Untergrunds. Auch die energetische Position der Fein-
struktur stimmt in beiden Messungen iiberein. Dabei muss berticksichtigt werden,
dass die Energieskala in Abb.2.1Db) fehlerhaft ist und von den Autoren um etwa
+1,5¢eV korrigiert wird [Hitchen et al. 1991].

Ein Unterschied besteht in der in dieser Arbeit geringeren Intensitat des (n = 2)-
Zustands. Auflerdem tritt statt der Schulter fiir die (n > 3)-Zustande bei [Hitchen
und Thurgate 1988a] ein dritter separierter Zustand auf. Dies ist auf eine bes-
sere KEnergieauflosung der nicht spinpolariserten Elektronenquelle im VLEED-
Experiment von [Thurgate und Hitchen 1985] zuriickzuftihren.

An dieser Stelle soll daran erinnert werden, dass die Energieskala des Experiments
(Kinetische Energie z. B. in Abb.4.1) aus der Kontaktpotentialdifferenz von Quelle
und Analysator hervorgeht (s. Abschnitt 3.4.1). D. h. die angegebene kinetische Ener-
gie ist die, die die Elektronen im Analysator besitzen. Die Energie der Elektronen an
der Probenoberfliche, die sie wahrend des VLEED-Prozesses besitzen, ergibt sich
nach Glg.3.14 aus der Austrittsarbeitsdifferenz von Quelle ® 4 caas = 1,5eV und
Probe ®4 cuo1) = 4,68¢eV [Allmers 2009]. Es ist Ecpp,cuo) = (3,18 +0,05) eV.
D.h. die hier verwendete Energieskala gibt im Rahmen des Fehlers auch die Elek-
tronenenergie an der Kupferoberfliche wieder.

Fir das in Abb. 4.2 gezeigte VLEED-Spektrum wurde der Azimutwinkel ® variiert
und betriagt nun & = 12,5° wahrend © = 70° konstant gehalten wurde. Wie zu
erwarten ist die (11)-Feinstruktur zu gréSeren Energien gewandert. Die Emergenz-
energie betrigt in diesem Fall By 17)(© = 70°, ® = 12,5°) = 16, 76 eV. Aufgrund der
hier deutlich schlechteren Aquivalenten Auflosung (vergleiche Abschnitt 3.4.4) hat
die gemessene Intensitat der Feinstruktur deutlich abgenommen, wie im Vergleich
zur Intensitdat des priméren Braggzustands B; zu erkennen ist. Durch den Einfluss
des Braggzustands tritt nun der Zustand zweiter Ordnung mit groflerer Intensitét
als der erster Ordnung auf. Als weiterer Effekt der Aquivalenten Auflésung werden
die Zustande mit (n > 3) nicht mehr als Schulter am (n = 2)-Zustand aufgelost. In
diesem Fall wurden fiir die Fitkurve der (11)-Feinstruktur nur zwei Gaufunktionen
berticksichtigt. Die Ergebnisse der Fitprozedur sind in Tab. 4.1 und 4.2 eingetragen.
Im weiteren Verlauf des VLEED-Spektrums tritt zunéchst der primére Braggzu-
stand B bei etwa 20,5eV und dann noch eine zweite Feinstruktur auf. Aufgrund
ihrer energetischen Position bei den gewihlten Winkeln © und @ wird sie als (20)-
Feinstruktur identifiziert, da sie unmittelbar unterhalb der berechneten Emergenz-
energie von Ep 30)(0 = 70°,® = 12,5°) = 25,54V liegt. Unter & = 45° war sie
dagegen zunichst aufgrund der Aquivalenten Auflésung nicht zu beobachten. Die-
se ist nun zwar deutlich besser (s. Tab.4.2), reicht aber nur aus, zwei Zusténde
der Feinstruktur ohne eine Schulter fiir (n > 3) aufzuldsen, wie auch fiir die (11)-
Feinstruktur des gleichen Spektrums. Fiir die Fitkurve werden daher ebenfalls zwei
GauBfunktionen als Feinstrukturzustdnde berticksichtigt, die wiederum auf einem
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4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)

Untergrund bestehend aus den zwei primaren Braggzustinden B; und B sitzen. In
Tab. 4.1 und 4.2 sind die daraus erhaltenen energetischen Positionen des (n = 1) 3)-
und (n = 2)50)-Feinstrukturzustands und deren FWHM angegeben.
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Abbildung 4.2: VLEED-Spektrum, gemessen an Cu(001) unter © = 70° und ® = 12,5° bei
Igm = 0,5 uA. Unterhalb von Eyj, = 17V tritt die (11)- und unterhalb von
Eyin = 26eV die (20)-Feinstruktur auf. In beiden Fillen werden aufgrund
der Aquivalenten Auflésung zwei Feinstrukturzustinde (n = 1) und (n = 2)
der Rydberg-Serie beobachtet.

4.1.2 Winkelserie in ® fiir © = 70°

Um die in Abschnitt 2.4 eingefiihrte parabelformige Dispersion der Emergenzenergie
als Funktion des Azimutwinkels @ (s. Abb. 2.11) zu tberpriifen, werden Winkelserien
in ® sowohl fiir die (11)-Feinstruktur in Abb. 4.3 a) als auch fiir die (20)-Feinstruktur
in Abb.4.3b) aufgenommen. © = 70° wird in jedem Fall beibehalten. Zur Orien-
tierung ist jeweils zusétzlich in rot in jedes VLEED-Spektrum die berechnete
Emergenzenergie fiir das entsprechende ® eingezeichnet. Der Offset in der Intensitét
zwischen den einzelnen Spektren entspricht jeweils deren Winkeldifferenz, so dass
deshalb die eingezeichneten Punkte auf der berechneten Parabel der Emergenzener-
gie liegen.

(11)-Feinstruktur

Die VLEED-Spektren der (11)-Feinstruktur in Abb. 4.3 a) sind jeweils auf das Mini-
mum auf der niederenergetischen Seite des ersten Feinstrukturzustands normiert, um
die Intensitaten der unter verschiedenen Winkeln ¢ aufgenommen Feinstrukturen
vergleichen zu konnen. Es zeigt sich, dass die bereits in Abb. 4.1 gezeigte Feinstruk-
tur flir ® = 45° die niedrigste energetische Position einnimmt. Ausgehend davon
dispergiert sie symmetrisch zu grofieren Energien. Hier besteht qualitative Uberein-
stimmung mit dem Verhalten der als Funktion von ® berechneten Emergenzenergie.
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4 Ergebnisse
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Abbildung 4.3: Winkelserie in ® von VLEED-Spektren an Cu(001) unter © = 70° bei
ITgm = 0,5 A, gemessen
a) um ® = 45° zur Abbildung der (11)-Feinstruktur und
b) symmetrisch um ® = 0° zur Abbildung der (20)-Feinstruktur.
Die untersten Spektren in a) entsprechen den obersten Spektren in b). In
rot ist die berechnete Emergenzenergie eingezeichnet, in gelb sind die letz-
ten Punkte, an denen die Feinstruktur das VLEED-Spektrum beeinflusst,
markiert.

Die Intensitit der (11)-Feinstruktur nimmt als Funktion von ® ausgehend von
45° ab. Wie schon beim Betrachten der Einzelspektren diskutiert, ist dies auf die
Aquivalente Auflésung zuriickzufiihren. Damit einhergehend werden im Verlauf der
Winkelserie fiir & < 45° bzw. & > 45° zundchst nur noch zwei Zustiande ohne die
Schulter aufgelost und schliefilich kaum noch der zweite Zustand. Fir & > 75° und
® < 15° wird die schon in Abb. 4.2 unter ® = 12,5° neben der (11)-Feinstruktur be-
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4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)

obachtete (20)-Feinstruktur sichtbar. Sie wird im Anschluss an die (11)-Feinstruktur
untersucht.

Als néchstes soll die Emergenzenergie der (11)-Feinstruktur aus den experimentellen
Daten bestimmt und in Abb. 4.4 mit der berechneten verglichen werden.

_ (20) E’ —— Berechnqte Emergenzenergie _
RN e . i | o (m=l)-Feinstrukturzustand L
uEe8T e” o) n
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Abbildung 4.4: Bestimmung der Emergenzenergie aus VLEED-Spektren. Aufgetragen sind
die nach der IP-Methode ermittelten Werte fiir die Emergenzenergie sowie
die energetische Position der (n = 1)-, (n = 2)- und (soweit vorhanden)
der (n > 3)-Zustiinde fiir die (11)- und die (20)-Feinstruktur als Funktion
von @ unter © = 70°. Die gestrichelte Linie représentiert die berechnete
Emergenzenergie.

Eine Methode, die Emergenzenergie aus den VLEED-Spektren zu bestimmen, ist,
den letzten Punkt, in dem die Feinstruktur das Spektrum , beeinflusst®, zu ermitteln
[Hitchen und Thurgate 1988b]. Da die Feinstruktur auf der ansteigenden Flanke des
priméaren Braggzustands By sitzt, wird fiir diese Messung als letzter Punkt das Mi-
nimum in der Intensitit zwischen der Feinstruktur und dem priméaren Braggzustand
B gewihlt. Er ist in Abb.4.3a) in den Einzelspektren jeweils mit einem Strich mar-
kiert. Als Fehler der so bestimmten Energieposition wird in eindeutigen Féllen die
Schrittweite der Messung von E,, = 0,05V angegeben. Ansonsten wird der Fehler
entsprechend grofler gewahlt: Im Extremfall fir & = 10° bzw. & = 80° fallt das
Maximum des (n = 2)7)-Zustands etwa mit dem Maximum des Braggzustands B,
zusammen, so dass kein Minimum auftritt. Dort wird der Fehler zu 0,2eV angege-
ben.

Vom letzten Punkt ist nach [Hitchen und Thurgate 1988b] eine FWHM der Appara-
tefunktion des Systems AF} abzuziehen. Diese wird je nach Winkel ® (und ©) bzw.
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4 Ergebnisse

Energie jeweils nach Glg. 3.19 bestimmt. Der letzte Punkt, von dem diese FWHM
bereits abgezogen wurde, wird im Folgenden als ,,IP*“ bezeichnet:

IP = letzter Punkt — AE,

Zum Vergleich mit der berechneten Emergenzenergie werden zusatzlich die energeti-
schen Positionen der Zustédnde erster und zweiter Ordnung und, soweit im Rahmen
der Aquivalenten Auflosung moglich, der Schulter, bestehend aus Zusténden hohe-
rer Ordnung, angegeben. Dafiir werden alle Spektren der Winkelserie analog zum
Vorgehen bei den Einzelspektren gefittet.

Fiir die (11)-Feinstruktur kann im Rahmen der Aquivalenten Auflésung zwischen
$ = [25°,65°] ein Zustand der Ordnung (n > 3) ermittelt werden. Dessen energe-
tische Position stimmt im gesamten Winkelbereich mit dem aus der 1P-Methode
bestimmten Wert fiir die Emergenzenergie iiberein. Die einzige Ausnahme besteht
bei & = 65°. Alle Werte des IP und des (n > 3)-Zustands fiir & = [25°,65°] ent-
sprechen qualitativ dem parabelféormigen Verlauf der berechneten Kurve. Allerdings
liegen sie um AFE < 0,2eV oberhalb der berechneten Emergenzenergien wie im
letzten Abschnitt bereits fiir (n > 3)11) ¢_45- beobachtet.

Im weiteren Verlauf der (11)-Winkelserie, d. h. fur ® < 25° bzw. ® > 65°, liegt die
energetische Position des 1P dagegen unterhalb der berechneten Kurve.

Die Zustéande erster und zweiter Ordnung entsprechen iiber den gesamten Winkelbe-
reich dem parabelférmigen Verlauf der Emergenzenergie. Fiir & < 25° bzw. & > 65°
ist nun die energetische Position des (n = 2)1)-Zustands mit der des IP vergleichbar.

Diskussion

Zur Bestimmung der Emergenzenergie der (11)-Feinstruktur aus experimentellen
VLEED-Spektren eignen sich diejenigen, die mit einer Auflésung aufgenommen wer-
den, die gut genug ist, die (n > 3)-Schulter beobachten zu konnen. Das entspricht
hier dem Winkelbereich von ® = [25°,65°]. Die Uberschitzung um AE < 0,2eV
sowohl in der energetischen Position der Schulter als auch des IP lédsst sich anhand
des in Abschnitt 3.4.1 angegebenen Fehlers ug der Kontaktpotentialdifferenz FEcpp
erkldren. Das Minimum von Ecpp = 3,14eV wird bei Ey, = 6eV angenommen.
In den Gegenfeldmessungen ergab sich, dass bei Variation der kinetischen Ener-
gie der Elektronen Ecpp um bis zu +0,2¢eV grofler sein kann. Fiir alle Energien
FEyin > 6eV muss daher ein systematischer Fehler von ug < +0,2¢eV berticksichtigt
werden, der einer Verschiebung der Energieskala AFg von maximal AEg = —0,2¢eV
entspricht. Das fithrt hier zu einer Ubereinstimmung der experimentell bestimmten
Emergenzenergie mit der berechneten im Rahmen des angegebenen Fehlers ug fiir
d = [25°,65°].

Umgekehrt liefle sich anhand des Vergleichs der Positionen des (n > 3) und der 1P
mit der berechneten Emergenzenergie jetzt auch die mit der Unsicherheit ug behaf-
tete Energieskala des Experiments genau festlegen, indem die experimentellen und
berechneten Werte aufeinander gelegt werden. Das entspricht der von Hitchen und
Thurgate vorgestellen Methode zur Bestimmung von experimentellen Parametern
aus VLEED-Messungen [Hitchen und Thurgate 1988b|.

AuBerhalb des Bereiches, in dem die (n > 3)-Schulter nicht mehr beobachtet wird
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4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)

und die Energieposition des 1P mit der des (n = 2)-Zustands zusammenfallt, ist die
Angabe des IP als Emergenzenergie nicht mehr zuverléssig.

Im Rahmen des systematischen Fehlers ug stimmt die in Abschnitt 4.1.1 aus dem Ge-
setz der Rydberg-Serie fiir ® = 45° berechnete energetische Position des (n = 2)i1-
Zustands E; y%,azo mit dem experimentellen Wert bei ® = 45° {iberein.

Das Gesetz der Rydberg-Serie bietet daher die Moglichkeit, anhand der im Expe-
riment bestimmten energetische Position des (n = 2)-Zustands auf die Emergenz-
energie zu schliefen, unabhéngig von der (n < 3)-Schulter und dem 1P. Dies kann
allerdings nur dann zu verlasslichen Ergebnissen fithren, wenn der Quantendefekt a

bekannt ist.

(20)-Feinstruktur

Die (20)-Winkelserie in Abb.4.3Db) ist ebenfalls auf das Minimum auf der nieder-
energetischen Seite des ersten Feinstrukturzustands normiert. Die (20)-Feinstruktur
dispergiert symmetrisch zu ® = 0° und besitzt dort die minimale Emergenzenergie
von Er (50)(6 = 70°,® = 0°) = 24,42¢V. Wie die (11)-Feinstruktur wird sie in die-
sem Minimum mit der besten Aquivalenten Auflésung von AE750(0 = 70°,® =
0°) = 0,48¢eV abgebildet, wihrend die Auflésung symmetrisch um ® = 0° schlech-
ter wird. Wie zu erwarten ist die Aquivalente Auflosung fiir die (20)-Feinstruktur
insgesamt schlechter als die der (11)-Feinstruktur, so dass fiir keinen Winkel ® eine
(n > 3)-Schulter beobachtet wird. Zum Vergleich mit der fiir die (20)-Feinstruktur
berechneten Emergenzenergie werden analog zum Fall der (11)-Winkelserie die 1P
und die energetische Position der Feinstrukturzustinde (n = 1) und (n = 2) be-
stimmt. Die ermittelten Werte sind auch in Abb. 4.4 eingetragen.

Der (n = 1)~ und der (n = 2)5p-Zustand folgen der parabelférmigen Dispersion
mit Energien unterhalb der berechneten Emergenzenergie. Die IP entsprechen den
Energiepositionen des (n = 2). Dies ist in Ubereinstimmung mit dem Verlauf fiir die
(11)-Feinstruktur in den Winkelbereichen, in denen ebenfalls keine (n > 3)-Schulter
aufgelost wurde. Daraus ergibt sich die Schlussfolgerung, dass der 1P in diesem Fall
nicht zur experimentellen Bestimmung der Emergenzenergie herangezogen werden
kann.

In Anlehnung an den Fall der (11)-Feinstruktur wird deshalb die aus dem Gesetz
der Rydberg-Serie ermittelte energetische Position des (n = 2)-Zustands

R d,a:O . o . o _
B =(0 = 70°,® = 0°) = 24,21V

mit dem experimentell bestimmten Wert von

EPP (O =70, = 0°) = 24,31 eV

2,(20)

verglichen. Wie im Fall der (11)-Feinstruktur betrigt die Differenz EF®d — FExp =
—0,1eV, was im Rahmen des systematischen Fehlers u, tibereinstimmt.

Der (n = 1)-Zustand liegt fiir die (20)-Feinstruktur sogar 1,71eV unterhalb der
Emergenzenergie. Er folgt damit wie der (n = 1)1y nicht dem Gesetz der Rydberg-
Serie, wonach er immer maximal 0,85V unterhalb der Emergenzenergie liegt®.

() Auch [Hitchen und Thurgate 1988a] bestimmen experimentell einen energetischen Abstand des
(n = 1)-Zustands zur Emergenzenergie von AE > 1¢eV.
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4 Ergebnisse

Zusammenfassung

Die mit dem hier vorgestellten VLEED-Experiment aufgenommene Winkelserie in
® fiir die (11)- und (20)-Feinstruktur bei © = 70° bestitigt das in Abschnitt 2.4
vorgestellte Modell zur Berechnung der Emergenzenergie von gebeugten Elektronen-
strahlen als Funktion von Einfalls- und Azimutwinkel von sehr niedernergetischen
Elektronen. Zur Bestimmung der Emergenzenergie aus dem VLEED-Experiment
eignen sich dabei vor allem solche Spektren, in denen die Aquivalente Auflosung ein
Beobachten der (n > 3)-Schulter zulésst. Deren Energieposition stimmt jeweils mit
der nach der IP-Methode bestimmten Emergenzenergie iiberein.

Ein Vergleich zwischen dem Modell und den experimentellen Werten fiir die Emer-
genzenergie als Funktion von © und & bietet die Moglichkeit, die Energieskala des
Experiments trotz Unsicherheit ug festzulegen [Hitchen und Thurgate 19885].

Bei Aquivalenten Auflésungen, die das Beobachten des (n > 3) nicht erméglichen,
bietet ein Vergleich der Energieposition des (n = 2)-Zustands mit der nach dem
Gesetz der Rydberg-Serie ermittelten eine Moglichkeit, die Emergenzenergie experi-
mentell zu bestimmen. Voraussetzung dafiir ist, dass der Quantendefekt a bekannt
ist. Im hier vorliegenden Experiment wird eine Ubereinstimmung von E%D‘ Y mit EQE P
fiir a = 0 erzielt™®.

4.1.3 Winkelserie in O fir ® = 40°

In Abb.4.5 a) ist eine VLEED-Winkelserie dargestellt, die an Cu(001) unter Va-
riation des Einfallswinkels im Bereich von © = [55° 75°] bei einem konstanten
Azimutwinkel & = 40° aufgenommen wurde. Alle Spektren sind erneut auf das
Minimum auf der niederenergetischen Seite des (n = 1)-Zustands normiert. Die (20)-
Feinstruktur ist unter diesem Azimutwinkel nicht zu beobachten. Es ist zu erkennen,
dass die (11)-Feinstruktur auch als Funktion des Einfallswinkels dispergiert und
zwar ausgehend von © = 55° zu einer um etwa 2 eV kleineren Energie bei © = 75°.
Weiterhin féllt auf, dass fiir © = 55° kaum eine (n > 3)-Schulter zu erkennen ist,
wahrend diese fiir © > 65° relativ deutlich hervortritt. Dies ist in Ubereinstimmung
mit der Aquivalenten Auflssung, die von AEp 37)(0 = 55°, @ = 40°) = 0,39¢€V auf
AEz i) (© = 75°,® = 40°) = 0,296V steigt.

Die Feinstrukturen werden analog zum Verfahren der Winkelserien in ® jeweils mit
drei Feinstrukturzustianden gefittet. Das Ergebnis ist fiir © = 55° und © = 75° ein-
gezeichnet. Aulerdem wird zur Bestimmung der Emergenzenergie der 1P ermittelt.
In die Winkelserie eingezeichnet ist wieder der letzte Punkt, an dem die Feinstruktur
das Spektrum beeinflusst. Dies ist fiir kleine © mit einem gréfleren Fehler behaftet,
da hier kein Minimum zwischen Feinstruktur und folgendem priméren Braggzustand
auftritt.

() [Fauster 2002] gibt fiir die Rydberg-Serie der Oberflichenzustinde an Cu(001) im oberen Bereich
der oberflichenprojizierten Bandliicke ¢ = 0 und im unteren Bereich a = 0,5 an, was mit dem
hier verwendeten Wert fiir den (n = 2)-Zustand vergleichbar ist.
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4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)
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Abbildung 4.5: a)Winkelserie der (11)-Feinstruktur von Cu(001) in © unter ® = 40° mit
Iem = 0,5 pA. Eingezeichnet sind die letzten Punkte, an denen die Feinstruk-
tur das Spektrum beeinflusst, sowie jeweils eine Fitfunktion der Feinstruktur
fir ® = 55° und © = 75°. Die daraus bestimmten Energiepositionen des
(n =1)- und (n = 2)-Zustands und des 1P sind in
b) in ein E(k))-Diagramm eingezeichnet. Dort ist in gelb zusétzlich die be-
rechnete Emergenzenergie angegeben.

Die 1P und die energetischen Positionen des (n = 1)- und (n = 2)-Zustands werden
in ein £(k))-Diagramm eingetragen. kj ergibt sich nach

k (0, E) = Y Q}ime\/i . Sin® (4.1)

[Baribeau und Carette 1981]. In Abb.4.5b) ist zusdtzlich die berechnete Emergenz-
energie als Funktion von k)| eingetragen.

Der (n = 1)-Zustand sowie die 1P zeigen eine lineare Dispersion, die parallel zur
Emergenzenergie verlduft. Das bedeutet, dass der energetische Abstand zur Emer-
genzenergie jeweils konstant ist.
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4 Ergebnisse

Fir die IP betriagt er AE = +0,2¢eV. Um das im E(k))-Diagramm abzulesen, muss
berticksichtigt werden, dass bei einer Korrektur der Energie des IP auch k| entspre-
chend kleiner wird. In Abb.4.5b) ist beispielhaft eingezeichnet wie die energetische
Differenz abzulesen ist. In dem Fall betragt unter © = 59° die energetische Differenz
zwischen dem 1P und dem (n = 2)-Zustand gerade 0,2¢eV, wie in Abb.4.5a) auch
markiert.

Die energetische Position des (n = 2)-Zustands wird vom hier vorliegenden Fit
der Feinstruktur nicht so zufriedenstellend wiedergegeben wie es fiir den (n = 1)-
Zustand oder wie es beim Fit der Winkelserie in ® der Fall ist. Fiir © = [55°,67°]
kann die Dispersion im Rahmen des Fehlers noch als parallel zur berechneten Ge-
raden der Emergenzenergie bezeichnet werden. Fiir hohe Winkel weichen die Werte
stérker ab. In Abb.4.5a) ist direkt zu erkennen, dass der Fit fiir © = 55° vor allem
fur die (n > 3)-Zustande schon nicht optimal ist. Fir © = 75° werden diese Zu-
stande noch schlechter reproduziert, was auch die Qualitéit des Fits fir den (n = 2)
beeinflusst. Dies fithrt im F£(k))-Diagramm dann zu deutlichen Abweichungen vom
linearen Verlauf fiir den (n = 2)-Zustand.

Dass es nicht moglich ist, die Feinstruktur besser zu fitten, kann daran liegen, dass
der gewahlte Messbereich zu klein ist, um den Untergrund korrekt beriicksichtigen
zu koénnen.

Diskussion

Beim Betrachten der linearen Dispersion E(k)) der Feinstrukturzustinde und der
IP zeigt sich, dass der Messbereich ausreichend grofl gewahlt werden muss, um die
Feinstruktur korrekt anfitten zu konnen. Die 1P-Methode ist unabhéngig davon.
Die lineare Dispersion des 1P tiber einen Winkelbereich von A® = 20° erlaubt
einen genaueren Vergleich mit den berechneten Werten der Emergenzenergie als im
Fall der parabelformigen Dispersion F(®). Es wird eine konstante Differenz von
AE = 40, 2eV bestimmt, um die die Energieskala der hier vorgestellten Messungen
an Cu(001) korrigiert werden muss.

Somit handelt es sich hier um ein sehr vielversprechendes Verfahren, die Emergenz-
energie im Experiment zu bestimmen. Dabei sollten Winkelserien in © mit © > 55°
unter den Winkeln ® aufgenommen werden, unter denen dann zwei Feinstrukturzu-
stande plus Schulter beobachtet werden. Am linearen Fit der IP im F(kj)-Diagramm
ldsst sich dann jeweils die Emergenzenergie Er(©, ®) ablesen oder ein Vergleich mit
berechneten Werten anstellen.

Insgesamt zeigt sich in Abschnitt4.1.1,4.1.2 und 4.1.3, dass die im Rahmen der
Aquivalenten Auflésung in diesem Experiment zu bebachtenden Feinstrukturen bzw.
deren (n = 1)-, (n = 2)- und (n > 3)-Feinstrukturzustinde und die als 1P be-
stimmte Emergenzenergie die Erwartungen bzgl. der E(®)- und E(kj)-Dispersion
erfiillen. Damit ist das Auftreten der einzelnen Feinstrukturen sowie deren Verhalten
als Funktion von Ei,, © und ® in guter Ubereinstimmung mit bereits verdffentlich-
ten experimentellen Daten z.B. von [Hitchen und Thurgate 1988a, Hitchen und
Thurgate 19885, Hitchen et al. 1991].
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4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)

4.1.4 Bestimmung der Oberflachenbarriere fiir Cu(001)

Nach der Auswertung der experimentellen VLEED-Spektren sollen diese jetzt mit
gerechneten Spektren verglichen werden. Fir diese Rechnungen verwendet [Braun
2011] das in Abschnitt 2.5 vorgestellte Programm zur Berechnung von VLEED-
Spektren. In Abb.4.6a) und b) ist exemplarisch ein Vergleich zwischen Messung
und Rechnung fiir ein Spektrum, aufgenommen unter © = 70° und ® = 45° gezeigt,
wo die (11)-Feinstruktur mit bester Auflésung beobachtet wird.

T & rrr [ r v+ [ & ©t T 1 1 11

Intensitét [w. E.]

ar i T T N S S S N S S S S N B
10 15 20 25 30
Kinetische Energie [eV]

Abbildung 4.6: VLEED-Spektren an Cu(001) unter © = 70° und ® = 45°, in einem Ener-
giebereich, in dem die (11)-Feinstruktur beobachtet wird
a) gemessen mit Iy, = 0,5 pA bei einer Energieauflosung
AFio; = 356 meV und
b) berechnet mit dem RM-Barrierenmodell ohne Berticksichtigung einer ex-
perimentellen Auflésung. Fiir Barrierenparameter siehe Text, die Parameter
der Dampfung nach Glg.2.34 sind ¢ = 0,35, b = 0,15 und ¢ = 0,90
[Braun 2011].
¢) Berechnung des gleichen Spektrums mit transparenter Barriere.

Fir die Rechnung wird eine Barriere vom Typ Rundgren und Malmstrém (RM)
mit den Parametern z;,z4 und zp verwendet (s. Abschnitt2.1.1). Es zeigt sich,
dass damit die (11)-Feinstruktur ebenso reproduziert werden kann wie der primére
Braggzustand B; mit seiner leicht asymmetrischen Form, auf dessen ansteigender
Flanke die Feinstruktur sitzt. Auflerdem tritt auch im berechneten Spektrum der
zweite primére Braggzustand B bei etwa F = 30eV auf.

Wird dagegen bei der Rechnung in Abb. 4.6 ¢) die Oberflichenbarriere ,ausgeschal-
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4 Ergebnisse

tet“, d.h. Reflexion R = 0 und Transmission T = E gesetzt, verschwindet die
Feinstruktur vollstdndig, was letztendlich die Verbindung vom Auftreten der Fe-
instruktur zur Oberflichenbarriere unter Beweis stellt. Form und Intensitdt (im
Vergleich zum Untergrund bei £ ~ 28¢eV) von B verbleiben davon relativ unbe-
einflusst. Lediglich die Intensitdat am unteren Ende der niederenergetischen Flanke
scheint zunachst langsamer anzusteigen.

By tritt bei abgeschalteter Oberflichenbarriere mit kleinerer Intensitdt im Ver-
gleich zum Untergrund auf. Die Emergenzenergie der (20)-Feinstruktur liegt hier
bei Ep 30 (0 = 70°,® = 45°) = 46eV bei einer Aquivalenten Auflésung von
AE750(© = 70°,® = 45°) = 2,3eV und sollte keinen Einfluss auf die Intensi-
tatsanderung des By haben. Somit nimmt die Oberflichenbarriere hier in geringem
MafBe auch Einfluss auf die Intensitit priméarer Braggzustinde, allerdings nicht auf
deren energetische Position, die erhalten bleibt (vgl. Abb.4.6).

Wie im Fall des in Abb.4.6b) dargestellten berechneten VLEED-Spektrums wer-
den Rechnungen fiir alle Winkel ® der experimentellen Winkelserie aus Abb.4.3a)
durchgefiithrt. Mit den dabei verwendeten Barrierenparameter z; = —1,932a. E. als
Position der Spiegelebene, z4 = —3,974a.E. und zp = —0,008a.E. wird die in
Abb. 4.7 dargestellte Oberflaichenbarriere modelliert [Braun 2011].
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Abbildung 4.7: RM-Oberflichenbarriere fiir Cu(001), bestimmt aus Vergleichen von ex-
perimentellen VLEED-Spektren dieser Arbeit mit der hier vorgestellten
theoretischen Rechnung. Als Parameter ergeben sich z; = —1,932a.E.,
za = —3,974a.E. und zp = —0,008a. E. [Braun 2011].

Aufgetragen ist das Barrierenpotential, wobei Vg = 0eV dem Vakuumniveau ent-
spricht, gegen den Abstand zum Mittelpunkt der ersten Atomlage z in atomaren
Einheiten. Bei einer Gitterkonstanten von Cu(001) von b = 3,61 A endet die letz-
te Atomlage bei z ~ —1,7a.E.. Die Barrierenparameter entsprechen denen, die
[Grass et al. 1993] innerhalb eines Inversen Photoemissionsexperiments an Cu(001)
bestimmt haben. Die fehlende Fehlerangabe wird am Ende des Abschnitts diskutiert.
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4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)

In Abb.4.8a) ist nocheinmal das einzelne gemessene VLEED-Spektrum fiir © = 70°
und ® = 12,5° abgebildet, in dem die (11)- und die (20)-Feinstruktur nebeneinander
zu beobachten sind. Es soll mit zwei von [Braun 2011] berechneten VLEED-Spektren
verglichen werden, die in Abb.4.8b) und c¢) dargestellt sind.

b) entstammt der gleichen Serie wie das bereits gezeigte gerechnete VLEED-Spek-
trum unter ® = 45° in Abb.4.6b). Hier, fir ® = 12,5° in Abb.4.8Db), ist jetzt
vergleichweise wenig Ubereinstimmung zwischen gemessenem und gerechnetem
Spektrum zu beobachten. In der Rechnung liegt der (n = 1)-Zustand der (11)-
Feinstruktur auf einem zu kleinen Energien ansteigenden Untergrund und unter-
scheidet sich signifikant vom (n = 1) des gemessenen Spektrums. Wéhrend der ge-
rechnete (n = 1)-Zustand quasi nicht mehr vorhanden ist, tritt der (n = 2)-Zustand
nach wie vor mit einer Intensitit auf, die grofler ist als die des Braggzustands Bj.
Die energetische Position des (n = 2)-Zustands stimmt etwa mit der im gemessenen
Spektrum tberein.

Bei der gerechneten (20)-Feinstruktur stimmt das Intensitéitsverhiltnis zwischen
(n = 1)- und (n = 2)-Zustand besser mit dem gemessenen iiberein. Allerdings ist
bei der gerechneten (20)-Feinstruktur der (n = 1)- um etwa 1€V und der (n = 2)-
Zustand um 0,5 eV zu kleineren Energien verschoben. Fiir beide Feinstrukturen gibt
die Rechnung die Position des Minimums zwischen den beiden Feinstrukturzustan-
den nicht richtig wieder.

Der Braggzustand B; schliellich ist in der Rechnung um etwa 3eV zu kleineren
Energien verschoben. Auflerdem findet sich der auf der energetisch hoher gelegenen
Seite des Braggzustands B, stark ansteigende Untergrund nicht in der Messung
wieder.

Insgesamt ist zu bemerken, dass zum einen die Intensitdten bzw. die Form der
Feinstrukturzustdnde und deren energetische Position und zum anderen auch der
gesamte Untergrund hier durch die Rechnung zu & = 12,5° deutlich schlechter
wiedergegeben werden als es fir & = 45° der Fall ist. Da sich der Imaginarteil
des Kristallpotentials, der u. a. die inelastische Dampfung der Feinstrukturzustédnde
wahrend der Streuung am Kristall bestimmt, als Funktion von ® verdndern kann,
berechnet [Braun 2011] das VLEED-Spektrum unter ¢ = 12, 5° nocheinmal. Dabei
werden jetzt andere Parameter fiir den Imaginéarteil des Potentials gewahlt, wahrend
die Barrierenparameter unverandert bleiben. Das Ergebnis ist in Abb.4.8¢) darge-
stellt. Es ist zu erkennen, dass der (n = 1)-Zustand beider Feinstrukturen dadurch
noch weiter an Intensitat im Vergleich zum Untergrund abnimmt und im Zuge
dieser Intensitidtsabnahme zu groferen Energien wandert. Beide (n = 1)-Zusténde
stimmen auch jetzt in ihrer energetischen Position und in ihrer Intensitat nicht mit
der Messung iiberein. Auch das Minimum zwischen (n = 1)- und (n = 2)-Zustand
beider gerechneter Feinstrukturen stimmt weiterhin nicht mit der Messung tiberein.
Fiir die (11)-Feinstruktur wird die Abweichung sogar groer.

Der Einfluss der verdnderten Dampfung auf den (n = 2)-Zustand ist fiir beide
Feinstrukturen gering. Der Braggzustand B; liegt weiterhin bei einer um etwa 3 eV
zu geringen Energie.
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Abbildung 4.8: VLEED-Spektren an Cu(001) unter © = 70° und ® = 12, 5°, in einem Ener-
giebereich, in dem die (11)- und die (20)-Feinstruktur beobachtet werden
a) gemessen mit Iy, = 0,5 pA
b) berechnet wie Abb.4.6b) [Braun 2011] und
c¢) berechnet unter Beibehaltung der Barrierenparameter aus Abb.4.6b),
jetzt mit Dampfungsparametern ¢ = 0,10, b = 0,05 und ¢ = 1,00 nach
Glg. 2.34 [Braun 2011].

Bislang liegen keine Rechnungen mit dem in Abschnitt 2.5 vorgestellten Programm
vor, die unter Variation der Barrierenparameter, ohne Veranderungen des Kristall-
beitrags zum VLEED-Prozess, durchgefiihrt wurden.

Diskussion

Mit den verwendeten Barrieren- und Dampfungsparametern lasst sich offensichtlich
die (11)-Feinstruktur sowie der Untergrund im VLEED-Spektrum im Bereich von
® = 45° zufriedenstellend berechnen. Dort zeigen die Rechnung und die experi-
mentellen Daten gute Ubereinstimmung in der energetischen Position und in der
Intensitédt der Feinstrukturzustdnde und im Auftreten der Braggzustdnde im Unter-
grund.

Fiir andere Azimutwinkel wie ® = 12,5° unter denen die (11)- und (20)-Fein-
struktur nebeneinander auftreten, wird dagegen das gemessene VLEED-Spektrum
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4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)

durch die bislang vorliegenden Rechnungen nicht zufriedenstellend reproduziert.
Die Unterschiede zwischen der Messung und der Rechnung liegen sowohl in der
Form und der Position der Feinstruktur als auch im durch die Streuung am Kristall
modulierten Untergrund. Das lasst darauf schlieffen, dass u. U. der Barrieren- und
auch der Kristallbeitrag zur Elektronenstreuung noch nicht richtig berechnet wird.
Nach [Gaubert et al. 1983] ist es moglich, dass unter solchen fehlerhaften Annahmen
VLEED-Spektren nur zu einzelnen Winkeln © und ® in guter Ubereinstimmung
mit dem Experiment berechnet werden konnen. Gerade deshalb wird der Bedarf
an einem vollstandigen Satz an experimentellen VLEED-Daten zu verschiedenen
Einfalls- und Azimutwinkeln formuliert.

Aus experimenteller Sicht bedarf es daher im Rahmen der theoretischen Rechnungen
zunichst einer Uberpriifung des Kristallbeitrags zur Elektronenstreuung, mit dem
Ziel, den Untergrund der VLEED-Spektren fiir alle © und ® korrekt zu modellieren.
Dabei ist insbesondere der Imaginarteil des Kristallpotentials zu iiberpriifen, der
die inelastische Dampfung bestimmt und wahrscheinlich fiir die geringe Intensitét
des (n = 1)-Zustands in der Rechnung verantwortlich ist. Unter Ausnutzung des
umfangreichen zur Verfiigung stehenden experimentellen Datensatzes von VLEED-
Spektren unter verschiedenen Einfallswinkeln ©® und Azimutwinkeln ® ist dann die
Abhéngigkeit der verschiedenen Feinstrukturen von den einzelnen Parametern der
Oberflaichenbarriere zu tuberpriifen. Weiterhin sollte darauf aufbauend eine Analyse
der Genauigkeit erfolgen, mit der die Barriere anhand dieses vorgestellten VLEED-
Experiments bestimmt werden kann. Im Rahmen dieser Analyse miisste fiir die
Barrieren- und auch Dampfungsparameter der Bereich ermittelt werden, in dem
das Ergebnis der Theorie Ubereinstimmung mit dem gesamten Datensatz des Ex-
periments erzielt. Dabei miisste auch der in Abschnitt4.1.2 diskutierte Fehler der
Energieskala AEg = —0,2¢eV beriicksichtigt werden. Der so ermittelte Wertebereich
miusste jeweils als Fehler des entsprechenden Parameters angegeben werden. Das
in Abb.4.6b) dargestellte berechnete Spektrum kann hier als Beispiel fiir Uber-
einstimmung mit dem Experiment herangezogen werden. Im Allgemeinen erfolgt
eine Bewertung der Ubereinstimmung von gerechneten mit gemessenen LEED-1(V/)-
Kurven mittels des Pendry-R-Faktors.

Die bisher vorliegenden berechneten VLEED-Spektren eignen sich noch nicht dazu,
Angaben iiber die Genauigkeit zu machen, mit der die Bestimmung der Barriere
innerhalb dieses Experiments erfolgen kann. Die Genauigkeit, mit der die Barrie-
renparamter hier von [Braun 2011] angegeben werden, beruht vermutlich eher auf
den von [Grass et al. 1993] vorgestellten Daten. Eine fiir dieses Experiment geltende
Fehlerangabe liegt bislang nicht vor.

Zur Abschétzung der Genauigkeit, mit der die Barrierenparameter anhand dieses
VLEED-Experiments bestimmt werden koénnen, ist in Abb.4.9b) eine fir unter-
schiedliche Oberflichenbarrieren berechnete Kupfer-(11)-Feinstruktur dargestellt
[Burgbacher 2010]. In Abb.4.9a) ist die bei den Rechnungen verwendete RM-
Oberflachenbarriere abgebildet. Die unterschiedlichen Formen der Barriere ergeben
sich jeweils durch Variation der Position der Spiegelebene von z; = —1,25A bis
21 = —1,00 A in Schritten von 0,05 A. Dabei gilt 0,05A=0,1a.E..
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Abbildung 4.9: Bestimmung vom Einfluss der Position der Spiegelebene z; auf die VLEED-
Feinstruktur von Cu(001) nach [Burgbacher 2010] zur Abschéitzung der Ge-
nauigkeit, mit der im VLEED-Experiment die Barrierenparameter bestimmt
werden konnen.

a) RM-Barrieren fiir verschiedene zy, mit denen in

b) die (11)-Feinstruktur von Cu(001) berechnet wird. In

¢) ist der Einfluss der experimentellen Auflosung auf die berechnete Fein-
struktur dargestellt. Die berechneten Spektren werden dafiir mit der Appa-
ratefunktion mit einer FWHM von etwa AE = 300 meV gefaltet.

Es ist anzumerken, dass diese Rechnungen sich nicht zur Bestimmung der Oberfla-
chenbarriere von Kupfer eignen. Sie sollen ausschlieflich die Auswirkung der Form
der Oberflichenbarriere auf die (11)-Feinstruktur zeigen.

In Abb.4.9b) zeigt sich, dass der (n = 1)-Zustand und das Minimum zwischen
(n = 1)- und (n = 2)-Zustand am starksten als Funktion von z; variieren (s. dazu
auch Abschnitt 2.4). Die Position des (n = 1)-Zustands éndert sich fiir Az; = 0,05 A
um AE ~ 200meV. Der (n = 2)-Zustand verschiebt sich dagegen tiber den gesamten
dargestellten Bereich von z; nur um etwa 200 meV. Die Intensitdat der Feinstruktur
nimmt ab, wenn die Spiegelebene zum Kristall hin verschoben wird.

Die berechneten Spektren werden in Abb.4.9¢) mit einer gauBférmigen Apparate-
funktion mit einer Halbwertsbreite von etwa 300 meV gefaltet, um den Einfluss der
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4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)

Auflésung des Experiments auf die Feinstruktur zu demonstrieren. Wie zu erwarten
war, werden die Zustande der Ordnung n > 3 nicht mehr aufgelost, sondern erschei-
nen als Schulter am (n = 2)-Zustand. Der Einfluss der Auflésung auf die Position
des (n = 1)-Zustands und des ersten Minimums ist dagegen gering. Insbesonde-
re bleibt deren energetische Position fiir die verschiedenen z; erhalten. Hier lésst
sich abschétzen, dass in diesem Experiment, anhand des ersten Zustands und des
ersten Minimums einer einzelnen Feinstruktur, die Position der Spiegelebene minde-
stens auf Az; = 0,05 A genau bestimmt werden kann, da die Unterschiede in deren
energetischer Position durch das Experiment aufgelost werden. Da die Bestimmung
der Barrierenparameter nicht an einer einzelnen Feinstruktur, sondern an mehreren
Feinstrukturen, gemessen unter verschiedenen Einfalls- und Azimutwinkeln, erfolgt,
stellt diese Angabe der Genauigkeit von Az; = 0,05 A eine Abschétzung nach oben
dar.

4.1.5 Spinaufgeloste VLEED-Messungen an Cu(001)

Das hier bis jetzt nicht spinpolarisiert vorgestellte Prinzip des VLEED-Messsystems
findet spinpolarisiert bereits Anwendung in der Detektion von spinpolarisierten Elek-
tronen als sogenannter VLEED-Spindetektor. Dafiir wird i. A. die spinabhéngige
Streuung an ferromagnetischen Oberflichen ausgenutzt, die in dieser Arbeit in Ab-
schnitt 4.2 an der Co/Cu(001)-Oberfliche untersucht wird.

In Bezug auf diese Anwendung als Spindetektor ist die in Glg. 3.1 definierte Effizi-
enz € von Bedeutung. Diese soll daher zunéchst fiir die Cu(001)-Oberflache bestimmt
und in Abschnitt 4.2.4 mit dem fir Co/Cu(001) ermittelten Wert verglichen werden.
In Abb.4.10 ist daher eine VLEED-Winkelserie in ®, spinaufgelost gemessen an
Cu(001) unter © = 70°, dargestellt. Kupfer ist nicht ferromagnetisch. Deshalb liegt
keine Magnetisierungsrichtung der Probe vor, aus deren Orientierung relativ zur Po-
larisation der Elektronen P eine nach Glg. 3.2 gegebene effektive Polarisation der
Elektronen folgt. Die Asymmetriefunktion A aus Glg. 3.3 vereinfacht sich daher zu

_ Divsg —Lnmsg 1

— . 4.2
Livsg + Lymsg P 4.2)

Die gemessenen Spinstrome werden so auf 100% Spinpolarisation der Quelle nor-
miert. (1, |) bezeichnet nach wie vor die Zirkularpolarisation (0%, 07) des anregen-
den Laserlichts der Elektronenquelle und I+ bzw. I| den Elektronenstrom mit der
dadurch vorgegebenen Spinpolaristation in der Streuebene. Allerdings werden I+ und
I} hier nicht mehr im Sinne von Stromen von Majoritats- und Minoritatselektronen
definiert.

In den aufgenommenen VLEED-Spektren in Abb.4.10 tritt eine Spinabhéngigkeit
des reflektierten Elektronenstroms auf. Um diese besser verfolgen zu kénnen, sind
die Messpunkte diesmal nicht eingezeichnet, sondern mit einer durchgezogenen Linie
miteinander verbunden dargestellt.
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Abbildung 4.10: Spinaufgelost gemessene Winkelserie in @ an Cu(001) unter © = 70° bei
Igm = 0,5 pA. Fir Definitionen der Bezeichnungen 1 und | siehe Text.
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4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)

Bei der symmetrisch zu ® = 0° dispergierenden (20)-Feinstruktur besteht die Spin-
abhangigkeit des VLEED-Spektrums in einem Intensitétsunterschied der Strome 74
und I, einer sogenannten Asymmetrie, sowohl im Maximum des (n = 1)-Zustands
als auch im Maximum und darauf folgenden Minimum des (n = 2)-Zustands. Per
Definition der Strome I; | ist diese Asymmetrie negativ (A < 0). Die Asymmetrie
verhélt sich symmetrisch zu ® = 0° und verschwindet fir ® ~ +5°.

Im weiteren Verlauf der Winkelserie fiir & > 7,5° zeigt der (n = 1)-Zustand der
(11)-Feinstruktur eine Asymmetrie mit umgekehrtem Vorzeichen (A > 0), die fiir
® > 27° auf Null zuriickgeht. Unter & ~ 45° wird im gesamten VLEED-Spektrum
keine Asymmetrie beobachtet. Fiir etwa ® > 56° tritt erneut eine Asymmetrie in
der (11)-Feinstruktur auf. Allerdings ist jetzt A < 0. Es besteht keine Symmetrie
bzgl. ® = 45°) weder in Bezug auf das Vorzeichen der Asymmetrie noch auf den
Winkel relativ zu & = 45°, unter dem sie auftritt.

Symmetrisch zu ® = 90° dispergiert die (02)-Feinstruktur, die dquivalent zur (20)-
Feinstruktur unter ® = 0° ist (vergleiche Abb.2.11 und 3.13). Dementsprechend
verhalten sich auch die Asymmetrien dieser Feinstrukturen aquivalent. A verhalt
sich symmetrisch zu ® = 90°, ist negativ fiir 86,5° < & < 96° fiir das Maximum
des (n = 1)- bzw. das Maximum und das darauf folgende Minimum des (n = 2)-
Zustands und sonst Null.

Fiir den Braggzustand B; tritt jeweils fir & < 2,5° bzw. & < 91° eine negative
Asymmetrie auf. Die Asymmetrie des B; zeigt dementsprechend keine Symmetrie
bzgl. & = 0°, & = 45° oder ® = 90°, sondern verhalt sich vielmehr invariant bei
Rotation der Probe um Azimutwinkel von A® = 90°. Die Asymmetrie besteht nicht
fiir den gesamten Zustand B;, sondern tritt an dessen linker Flanke bis etwa zum
Maximum auf.

Diskussion

Die hier als Funktion der Energie und des Azimutwinkels untersuchte Asymmetrie
verhélt sich fiir die (20)- und die (02)-Feinstruktur dquivalent. Aufgrund der Symme-
trie bzgl. ® = 0° bzw. ® = 90° entspricht dies auch einer Invarianz der Asymmetrie
bei Rotation um A® = 90°. Diese Invarianz der Asymmetrie bzgl. der Rotation
der Probe besteht auch fiir den Braggzustand B;. Ein symmetrischer Verlauf der
Asymmetrie um ¢ = 0° bzw. & = 90° wird nicht beobachtet.

Es ist nicht méglich, dieses Verhalten fiir die bei der (11)-Feinstruktur auftretende
Asymmetrie zu iiberpriifen, da der Probenmanipulator nur Variation des Azimut-
winkels in einem Intervall von A® = 100° zulédsst. Bei einem Vergleich der Winkel
® = 5° bzw. ® = 7,5° mit & = 96° scheint aber neben der negativen Asymmetrie
des (n = 1)(0),(03) in beiden Féllen auch der Ansatz einer positiven Asymmetrie
an der linken Flanke des Braggzustands B; erkennbar zu sein, an der langsam der
(n = 1)1y hervortritt. Das spricht alles in allem fiir eine Invarianz aller auftretenden
Asymmetrien unter Variation des Azimutwinkels von A® = 90°.

Bei der Asymmetrie des (n = 1)(17) im Winkelbereich von ® = [75°,84°] ist im Ub-
rigen nicht eindeutig festellbar, ob es sich tatséchlich um eine negative Asymmetrie
des Feinstrukturzustands handelt oder ob hier die Asymmetrie des Braggzustands
By als Untergrund dafiir verantwortlich ist. Die dort beim (n = 2) ) auftretende
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Asymmetrie ist relativ eindeutig auf den Untergrund zuriickzufiihren, da ihr Betrag
mit der Asymmetrie des Braggzustands tibereinstimmt.

Mit der Winkelserie in Abb.4.10 ist jetzt zusétzlich der experimentelle Nachweis
geliefert, dass neben der (20)-Feinstruktur, die symmetrisch zu ® = 0° dispergiert,
und der (11)-Feinstruktur, die symmetrisch zu ® = 45° dispergiert, bei ® = 90° die
(02)-Feinstruktur auftritt, die dquivalent zur (20)-Feinstruktur ist. Die Feinstruktu-
ren dispergieren also symmetrisch um Hochsymmetrierichtungen wie [10] (& = 0°),
[11] (® = 45°) und [01] (® = 90°). Eine Rotationsinvarianz der VLEED-Spektren
besteht aber unter A® = 90° bzgl. der Form und Energieposition der Feinstrukturen
sowie auch der Asymmetrie.

Bisher liegen keine spinaufgelosten theoretischen Rechnungen an Cu(001) vor, mit
denen sich die beobachtete Spinasymmetrie in den VLEED-Spektren an Cu(001)
interpretieren lief3e.

Da Kupfer nicht ferromagnetisch ist, ist die Austauschwechselwirkung als Ursa-
che auszuschliefen. Die Geometrie des Experiments ist aber darauf ausgelegt, die
Spinabhéngigkeit der Reflexion von Elektronen an ferromagnetischen Oberflichen
messen zu konnen, die aufgrund der Austauschwechselwirkung auftritt. Daher liegt
die Polarisation der Elektronen in der Streuebene, parallel zur Magnetisierungsrich-
tung der Probe.

Eine andere mogliche Ursache fiir die Spinabhéngigkeit der Reflexion ist die Spin-
Bahn-Wechselwirkung, d. h. die Kopplung zwischen orbitalem Drehimpuls und dem
Spin der Elektronen. Die Oberflaichenbarriere und das Bildpotential z. B., die einen
Potentialgradienten senkrecht zur Oberfliche darstellen, entsprechen einem elek-
trischen Feld, das im Ruhesystem der Elektronen einem Magnetfeld senkrecht zur
Streuebene der Elektronen entspricht. Daraus resultiert der sogenannte Rashba-
Beitrag zur Spin-Bahn-Kopplung fiir Elektronen, deren Polarisation eine Kompo-
nente senkrecht zur Oberfliche besitzt. Die Elektronen in diesem Experiment sind
dagegen auf einen Potentialgradienten in der Kristalloberfliche empfindlich, der z. B.
an geordneten Oberflichenlegierungen auf Ag(111) experimentell und theoretisch
nachgewiesen wurde [Premper et al. 2007]. Damit wirde sich die hier beobachtete
Spinabhéngigkeit der Elektronenstreuung an der nicht ferromagnetischen Kupfero-
berflache erklaren lassen.

[Bauer et al. 1980] messen fiir einen unpolarisierten priméren Elektronenstrahl
u.a. die longitudinale Komponente der Spinpolarisation der an einer fce-Pt(111)-
Oberflache spekular reflektierten Elektronen als Funktion des Azimutwinkels ® bei
einer festen Elektronenenergie von £ = 60¢eV. Die Komponente der Polarisation Py
des spekularen Strahls in der Streuebene betrigt hier bis zu 30%, und die Py(P)-
Rotationsdiagramme spiegeln die dreizédhlige Symmetrie der Pt-Oberfliche wider.
Auflerdem wird beobachtet, dass die Polarisation in der Streuebene auf Null zurtick-
geht, wenn die Streuebene mit einer Spiegelebene des Kristalls zusammenféllt, was
im Abstand A® = 60° der Fall ist.

Die physikalische Ursache fiir die beobachtete Polarisation des spekularen Elek-
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4.1 VLEED-Feinstruktur von Cu(001)

tronenstrahls ist die Vielfachstreuung der Elektronen an den Ionenrtimpfen des
Kristalls [Feder 1977].

Vergleichbar mit dem Experiment von [Bauer et al. 1980] verhélt sich die in die-
sem Experiment an Cu(001) beobachtete Asymmetrie in den VLEED-Spektren
entsprechend einer vierzdhligen Rotationssymmetrie invariant unter Drehung um
AP = 90°. AuBlerdem wird unter ® = 45°, was der [100]-Richtung entspricht, wenn
die Streuebene eine Spiegelebene ist, auch im VLEED-Spektrum keine Asymmetrie
beobachtet. Allerdings tritt unter ® = 0° bzw. ® = 90° eine von Null verschiedene
Asymmetrie sowohl im Braggzustand als auch in der Feinstruktur auf, obwohl auch
in diesem Fall die Streuebene eine Spiegelebene ist. Als mogliche Erklarung fiir
diese Diskrepanz ist zu iiberpriifen, ob die (110)-Ebene auch bei voll relativistischer
Betrachtung des Streuproblems ihre Symmetrieeigenschaften in Bezug auf den Pola-
risationsvektor der Elektronen behélt. Eine andere mogliche, apparative Erklarung
ware, dass die Drehachse des Azimutwinkels gerade fiir & ~ 0° und ® ~ 90° von
der Oberflichennormalen abweicht. Die unter diesen Winkeln gemessene Asymme-
trie wiirde dann von einer Abweichung des apparativen Aufbaus von der idealen
Geometrie des Experiments stammen. Allerdings wurde im Vorfeld der Messungen
die maximale Verkippung der Probe zu < 0,5° bestimmt, wahrend die Drehachse
durch den Probenmanipulator fixiert ist.

Bezitiglich der zwei moglichen Ursachen fiir die Spinabhéngigkeit der spekular reflek-
tierten Intensitdt bei der hier vorliegenden Geometrie des experimentellen Aufbaus
ist zu sagen, dass ein Potentialgradient in der Oberfliche nur eine minimale Modifi-
kation der beobachteten Asymmetrie im Vergleich zum Effekt der Vielfachstreuung
bewirken wiirde [Feder 2011].

Asymmetrie und Effizienz

In Abb.4.11 sind beispielhaft die Asymmetriefunktionen A unter & = —2 5°
zur genaueren Untersuchung der Asymmetrie des Braggzustands B; und der
(20)-Feinstruktur sowie unter ® = 66,5° zur Untersuchung der Asymmetrie der
(11)-Feinstruktur gezeigt. Die maximale Asymmetrie tritt unter ® = 66,5° bei
FEiin = 11,0eV im Minimum des (n = 1)11)-Zustands auf und betrigt

Amaz(© = 70°,® = 66,5°, By = 11,0eV) = (12 + 1)%.

Die Asymmetrie unter ® = —2,5° ist mit maximal 5% um mehr als die Halfte ge-
ringer.

Die absolut maximale Effizienz wird fir & = 66,5° bestimmt. Dafiir spielt nach
Glg. 3.1 neben der Asymmetrie auch die an der Kupferoberfliche reflektierte Inten-
sitit ein Rolle. Diese ist in dem Winkelbereich @, in dem die (11)-Feinstruktur gut
aufgelost wird, maximal. Bei der in Abb.4.11 als Funktion der kinetischen Energie
aufgetragenen Effizienz € wird das Maximum bei Ey;, = 12,5€V, d. h. im Maximum
des (n = 1)11)-Zustands angenommen und betrégt

emax(© = 70°,® = 66,5°, Eiqn = 12,56V) = (4,5+1,5) - 1075,
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Abbildung 4.11: Asymmetrie von ausgewdhlten VLEED-Spektren an der Cu(001)-
Oberfliche und die daraus ermittelte Effizienz des VLEED-Experiments
bzgl. der spinabhéngigen Streuung an dieser Oberflache.

In Abschnitt 4.2.4 wird die hier erhaltene Effizienz €, mit dem fir die Co/Cu(001)-
Oberflache erhaltenen Wert verglichen und im Rahmen der Literatur eingeordnet.
Dort werden auflerdem nédhere Angaben zur Berechnung der Fehler von Asymmetrie
und Effizienz gemacht.
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4.2 VLEED-Feinstruktur von Co/Cu(001)

Ziel der VLEED-Messungen an ferromagnetischem fce-Co/Cu(001) ist zunéchst, auf-
tretende Feinstrukturen zu identifizieren und dann deren Verhalten im Vergleich zur
an der Cu(001)-Oberfliche beobachteten Feinstruktur zu diskutieren. Dazu werden
zusétzlich erste Berechnungen von VLEED-Spektren an Co/Cu(001) herangezogen.
Anhand der spinaufgelosten Messungen soll die Spinabhéngigkeit der Feinstruktur,
aber auch des Untergrunds im VLEED-Spektrum untersucht werden. Aus den auf-
tretenden Asymmetrien wird die sich fiir dieses Experiment ergebende Effizienz
der Co/Cu(001)-Oberflache fiir die spinabhéngige Streuung sehr niederenergetischer
Elektronen bestimmt.

4.2.1 Einzelspektren unter © = 70°, © = 60° und © = 45°

In Abb.4.12 sind spinintegrierte und spinaufgeloste VLEED-Spektren, aufgenom-
men an Co/Cu(001) unter verschiedenen Einfallswinkeln © (70°, 60° und 45°) bei
vergleichbaren Azimutwinkeln ® (37°, 37° und 36°), abgebildet. In allen drei Fallen
tritt eine Struktur auf, die mit steigendem Einfallswinkel © zu kleineren Energi-
en dispergiert. Da die an der Cu-Oberfliche beobachtete Feinstruktur auch dieses
Verhalten in Abhangigkeit von © zeigt, wird angenommen, dass es sich bei der an
der Co-Oberfliche auftretenden Struktur auch um eine Feinstruktur handelt. Thre
Eigenschaften werden daher im Folgenden genauer untersucht.

Die Feinstruktur besteht im spinintegrierten Spektrum jeweils aus einem ersten Zu-
stand, der in Abb.4.12 mit (n = 1)y, gekennzeichnet ist, und fiir © = 70° und 45°
noch aus einem weiteren Zustand (n = 2),. Im Unterschied zur Kupferoberflache
tritt die Co-Feinstruktur mit sehr viel geringerer Intensitat relativ zum Untergrund
auf. Auflerdem liegt sie nicht auf der ansteigenden Flanke eines Braggzustands, son-
dern auf einem sehr stark abfallenden Untergrund. Auf der energetisch héher gele-
genen Seite der Feinstruktur wird unter allen Einfallswinkeln ein Braggzustand von
mehreren Elektronenvolt Halbwertsbreite (gekennzeichnet mit By) beobachtet, der
im Vergleich zum B; an Cu(001) mit kleinerer Intensitét auftritt.

Der (n = 1)y-Zustand tritt fiir © = 70° und 45° mit kleinerer Intensitat auf als fir
© = 60°. Dagegen wird bei © = 60° kein (n = 2);,x beobachtet, der bei 70° und 45°
auf den ersten folgt.

Analog zur Vorgehensweise bei der Auswertung der Cu-Spektren werden die spinin-
tegrierten Spektren gefittet, um zunéachst die Positionen der Feinstrukturzustinde
zu bestimmen. Im Anschluss werden dann die energetischen Abstande der einzelnen
Zustédnde untereinander bzw. zur zugehorigen Emergenzenergie diskutiert.

Fiir den Fit der VLEED-Spektren wird als Untergrund wieder der auch im Spek-
trum gekennzeichnete Braggzustand B; und der bei niedrigen Energien ansteigende
Untergrund als Summe von Gaufifunktionen angenommen und darauf die zwei bzw.
der eine Feinstrukturzustand ebenfalls als Gaufifunktion addiert.
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Abbildung 4.12: Ausgewihlte VLEED-Spektren an Co/Cu(001) jeweils spinintegriert und
spinaufgelost dargestellt. Fiir © = 70° und © = 45° ist Ig,, = 0,65 pA, fiir
© = 60° ist Igy, = 1,0 pA. Fir Bezeichnungen siehe Text.
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Das Ergebnis ist in Abb.4.12 jeweils als durchgezogene Linie in den spinintegrierten
Spektren eingezeichnet und die energetischen Positionen der Feinstrukturzustiande
sind in Tab. 4.3 aufgelistet. Die angegebenen Fehler sind in diesem Fall etwa eine
Grofenordnung grofler als beim Kupfer. Das liegt zum einen daran, dass die Fein-
struktur wegen ihrer geringen Intensitat relativ zum Untergrund deutlich schlechter
anzufitten ist.

OF] | En=t)m (V] | En=2)u: [€V] | E7 [eV]
70 | 11,60 +£0,20 | 12,84 40,20 | 12,43
60 | 12,26 £ 0,20 - 13,39

45 113,43 40,20 | 16,51 £+0,20 16,04

Tabelle 4.3: Energetische Positionen E(,,—;, , der Feinstrukturzustinde von Co/Cu(001) aus

Abb.4.12 bei den angegebeneﬁnWinkeln ©. Zusétzlich ist die als Funktion von
O, ® und der Gitterkonstante von Cu(001) berechnete Emergenzenergie Er der
(11)-Feinstruktur angegeben.

Ein weiterer Grund dafiir zeigt sich beim Betrachten des jeweils zugehorigen spinauf-
gelosten® VLEED-Spektrums, das unter dem spinintegrierten in Abb.4.12 darge-
stellt ist. Die beiden Spektren fiir Majoritéts- und Minoritatsspin sind so gegeneinan-
der verschoben, dass die Feinstrukturzusténde in den beiden Spinkanélen (n = 1),
bzw. (n = 2)4, jeweils bei unterschiedlichen Energien liegen. Dieser energetische
Unterschied wird als Spinaufspaltung bezeichnet. Da die Feinstrukturzustidnde im
spinintegrierten Spektrum (n = 1), bzw. (n = 2)iy somit eigentlich aus zwei Zu-
standen bestehen, die bei unterschiedlichen Energien liegen, ist der Fit mit nur einem
Zustand per se nicht optimal, was den relativ groflen Fehler rechtfertigt.

Die spinaufgelosten Spektren werden wie die spinintegrierten gefittet. Das Ergebnis
ist in Abb. 4.12 wieder jeweils als durchgezogene Linie eingezeichnet und die energeti-
schen Positionen der Feinstrukturzustdande (n = 1), bzw. (n = 2)4; sind in Tab. 4.4
angegeben. Die Fehler ergeben sich wie beim Kupfer durch Variation der Parameter
des Untergrunds. Die Spinaufspaltung der Zustéinde AE,_; = E,_) L~ Em=1); bzw.
AE,_y = E(—9 . — E(n=2), ist ebenfalls in Tab.4.4 angegeben.

Fir den (n = 1);-Zustand betriagt die Aufspaltung fir © = 70° und 60° etwa
200meV. Fir © = 45° ist die Aufspaltung des (n = 1);; mit 95 meV nur etwa halb
so grof.

Der (n = 2)4;-Zustand ist fir © = 70° um nur etwa 40 meV aufgespalten. Das ent-
spricht einem Fiinftel der Aufspaltung des (n = 1);,. Fir © = 45° dagegen ist die
Aufspaltung des (n = 2)4 dhnlich grof wie die des (n = 1)4,.

(5) Alle spinaufgelosten Spektren werden nach Glg. 3.4 auf 100%ige Spinpolarisation des Elektronen-
strahls und unter Berticksichtigung der Orientierung des Polarisationsvektors P der Elektronen
relativ zur Magnetisierung M der Probe entsprechend © und ® normiert.
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@[o] E(n:I)T [eV] E(n:1)¢ [GV] E(”:2)T [eV] E(nzg)i [eV]
70 | 11,63 +0,07 | 11,83+ 0,01 | 12,78 £ 0,02 | 12,82 + 0,02
60 | 12,15+0,02 | 12,36 £0,03 - -

45 | 13,42 4£0,07 | 13,52+ 0,03 | 16,46 £0,05 | 16,56 4+ 0,05
O[] AE,_ AE,_,

70 | 0,19+£0,08 0,04 4+ 0,04

60 | 0,21 £0,05 -

45 | 0,10£0,10 0,10£0,10

Tabelle 4.4: Energetische Positionen E(,—;),, der Feinstrukturzustidnde von Co /Cu(001) aus
Abb. 4.12 bei den angegebenen Winkeln © sowie deren Spinaufspaltung AF,,_;.

Der markierte Braggzustand B; zeigt keine Spinaufspaltung. Es tritt aber ein deutli-
cher Intensitatsunterschied in den Spinkanélen, die sogenannte Spinasymmetrie, auf.
Diese wird in Abschnitt 4.2.4 zusammen mit der Spinasymmetrie der Feinstruktur
untersucht.

Vergleicht man jetzt die energetischen Abstdnde der beiden Feinstrukturzustinde
einer Serie AE,—15(0) = En=9),.,,(0) = En=1),,.,(0), so betrigt

int, Ty int, T

AEn:LQ(@ = 700) =1eV und AEn:LQ(@ = 45o> = 3eV (43)

jeweils sowohl fiir das spinintegrierte als auch das spinaufgeloste Spektrum.
Die Abstande des (n = 1)y zur Emergenzenergie Er (s. auch Tab. 4.3) betragen

AEp—1),,.5, (0 = 70°) = (0,8 4 0,2) &V
AE(—1ym0(0 = 60°) = (1,1 £0,2) eV
AE(—1)y.m, (0 = 45°) = (2,6 £ 0,2) eV.

(4.4)

int, T

Fir die spinaufgelosten Spektren liegen die Absténde fiir den Majoritéts- bzw. den
Minoritatszustand je nach Aufspaltung iiber bzw. unter dem angegebenen Wert. Die
angegebene Emergenzenergie ist mit dem schon fiir die Kupferoberfliche angewand-
ten Verfahren nach Abschnitt 2.4 mit der Gitterkonstante der Cu(001)-Oberflache
bcu(oory = 3,61 A berechnet worden.

Es zeigt sich, dass die Abstédnde des (n = 1)in, zum (n = 2)i 4, sowie zur
Emergenzenergie E7 zunehmen, wenn © ausgehend von 70° verringert wird. Da-
bei stimmen aber die Werte fiir © = 70° und 60° im Rahmen ihres Fehlers iiberein.
Die Feinstruktur des © = 45° Spektrums weicht sowohl im Abstand der Feinstruk-
turzustdnde (n = 1,2) untereinander als auch im Abstand des (n = 1)y, zur
Emergenzenergie deutlich vom Verhalten bei © = 70° und 60° ab.

Im Vergleich zu Cu(001) liegt der Abstand des (n = 1)iy +,-Feinstrukturzustands zur
Emergenzenergie fir © = 70° und 60° etwas unter dem Wert von AEM, , (0 =
70°,® = 45°) = (1,40 £ 0,02) eV und der fiir © = 45° deutlich dariiber.

Die (n = 2)iy +;-Feinstrukturzustande liegen fiir © = 70° um (0,37 £ 0,02) eV und
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4.2 VLEED-Feinstruktur von Co/Cu(001)

© = 45° um (0,50 0, 02)eV oberhalb der angegebenen Emergenzenergie. Das wird
im Rahmen der aufgenommenen Winkelserien diskutiert.

Im Folgenden werden diese Winkelserien in & unter den hier schon ausgewéhlten
Einfallswinkeln © = 70°, 60°, 45° betrachtet, um das Verhalten der Feinstrukturzu-
stande weiter zu untersuchen.

4.2.2 Winkelserien in © fiir © = 70°, 60°, 45°

Durch Betrachten der aufgenommenen Winkelserien in ® unter verschiedenen Ein-
fallswinkeln © soll iiberpriift werden, ob die in den Einzelspektren identifizierte
Feinstruktur als Funktion von ® analog zur Kupfer-Serie dispergiert. Auflerdem
soll festgestellt werden, ob auch beim Co/Cu(001) noch eine zweite Feinstruktur
auftritt.

Bei allen folgenden Winkelserien sind die einzelnen Spektren auf das Minimum auf
der energetisch hoher gelegenen Seite des ersten Feinstrukturzustands normiert, um
Intensitédten vergleichen zu kénnen. Auflerdem ist in den spinintegrierten Serien
jeweils die unter Verwendung der Gitterkonstante von Cu(001) berechnete Emer-
genzenergie und deren parabelférmiger Verlauf in rot eingezeichnet.

Die aus den Winkelserien ermittelten energetischen Positionen der Feinstruktur-
zustande werden wieder zusammen mit der Emergenzenergie in E(®)-Diagramme
eingezeichnet. Da die Gitterfehlanpassung von Kobalt auf Cu(001) 2% betrigt
[Ashcroft 1976], wird in diesen Diagrammen zum Vergleich auch die Emergenzener-
gie angegeben, die mit der Gitterkonstante bgc.co = 3,55 A berechnet wurde.

Winkelserie unter © = 70°

In Abb.4.134a) ist eine spinintegrierte Winkelserie, aufgenommen unter © = 70°,
dargestellt. Unter & = 37° findet sich die zuvor im Einzelspektrum identifizierte
Feinstruktur mit dem (n = 1)i-Zustand bei (11,6 + 0,2)eV wieder. Es ist zu
erkennen, dass diese Feinstruktur als Funktion von ® parabelférmig, symmetrisch
zu ® = 45° zu groferen Energien dispergiert. Sie wird daher in Analogie zur der an
der Cu(001)-Oberfliche auftretenden als (11)-Feinstruktur identifiziert.

Bei @ = (4542)° tritt eine Abweichung vom erwarteten Verhalten auf. Hier sollte die
Feinstruktur die niedrigste energetische Position einnehmen und aufgrund der Aqui-
valenten Auflosung sollten beide Feinstrukturzustande mit bester Auflésung und
damit hochster Intensitét zu beobachten sein. Allerdings tritt der (n = 1)j,-Zustand
kaum mehr als Schulter auf dem abfallenden Untergrund auf. Zusatzlich liegt er bei
einer vergleichsweise grofien Energie und scheint damit nicht dem parabelformigen
Verlauf zu folgen. Der (n = 2);,-Zustand verliert dagegen bei & = (45 £ 2)° im
Vergleich zu den anderen Spektren nicht an Intensitat.

Der parabelférmige Verlauf symmetrisch zu & = 45° der spinintegrierten Serie findet
sich auch in der spinaufgelosten Serie, dargestellt in Abb.4.13b) wieder.

Um die energetische Position der Zustinde (n = 1)in 4 und (n = 2)ipe 4, wie in
Abb. 4.14 dargestellt, als Funktion von ® auftragen zu konnen, werden die Spektren
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4 Ergebnisse

der spinintegrierten sowie der spinaufgelosten Serie fiir Majoritéits- und Minoritéts-
spin jeweils analog zum Vorgehen bei den Einzelspektren gefittet.

— o|[{ LI L I T T 17T I LI I LI L I 1 LI LB I LI I LI l LI I T
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Abbildung 4.13: Winkelserie in ® von VLEED-Spektren von Co/Cu(001) unter © = 70°
bei Igm, = 0,65 pA, dargestellt a) spinintegriert und b) spinaufgelost.

Es ist zu erkennen, dass der (n = 1);-Zustand dem parabelférmigen Verlauf der
Emergenzenergie qualitativ folgt. Fiir grole bzw. kleine & tritt eine stiarkere Ab-
weichung vom berechneten Verlauf auf. In diesem Winkelbereich (& < 30° bzw.
® > 59°) nimmt allerdings die Intensitit der Zustande relativ zum Untergrund in
dem Mafle ab, dass kaum mehr ein zuverladssiger Fit moglich ist. Dementsprechend
ist der angegebene Fehler grofier. Bei ® = (45+2)° ist die fiir den (n = 1)j,-Zustand
bestimmte Energieposition im Vergleich zu den iibrigen etwa 200 meV zu hoch, wie
beim Betrachten der Winkelserie bereits angedeutet.
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Abbildung 4.14: Energie der Feinstrukturzusténde von Co/Cu(001) aus den spinintegrierten
und spinaufgelosten VLEED-Spektren als Funktion von ® unter © = 70°
im Vergleich zur Emergenzenergieparabel, einmal fiir die Gitterkonstante
von Cu(001) und die Gitterkonstante von fce-Co/Cu(001). Die Fehlerbal-
ken der spinaufgelost dargestellten Daten liegen in der Groflenordnung der
in Tab.4.4 fir (n = 1); und (n = 2); | angegebenen Fehler. Sie sind aus
Griinden der Ubersichtlichkeit nicht abgebildet.

Die Dispersion des (n = 2);,-Zustands verlauft flacher als die Emergenzenergie als
Funktion von ®. Wahrend die energetische Position des (n = 2)j,; um & = 45°
etwa 0,4eV oberhalb der Emergenzenergie liegt, stimmen diese fiir & < 31° quasi
tiberein. Fir ® > 54° dagegen folgt der (n = 2);,, dem Verlauf der Emergenzenergie
qualitativ.

Aus den energetischen Positionen der Zustande (n = 1)y und (n = 2);, ergibt
sich zunéchst fiir den (n = 1) eine in etwa konstante Spinaufspaltung von (233 £+
40) meV. Die spinaufgelost ermittelten energetischen Positionen entsprechen dem
berechneten Verlauf der Emergenzenergie deutlich besser als der (n = 1);,,. Unter
¢ = 45° wird keine Abweichung des (n = 1), vom gesamten Verlauf beobachtet.
Fiir einen spinaufgelosten Fit eines spinaufgespaltenen Zustands war eine bessere
Ubereinstimmung allerdings auch zu erwarten.

Der (n = 2);, zeigt dagegen eine vergleichsweise kleine Spinabhéngigkeit mit Spin-
aufspaltungen von < 40meV. Trotzdem entspricht auch hier der Verlauf des (n =
2)+., dem der Emergenzenergie deutlich besser. Das kann neben der Spinabhéngig-
keit des Zustands auf den spinabhéngigen Untergrund zuriickzufiihren sein. Die
(n = 2)4 liegen < (0,37 £ 0,02) eV oberhalb der mit bcy(oo1y berechneten Emer-
genzenergie.
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Diskussion

Die Differenz des (n = 2); zur mit bey(go1y berechneten Emergenzenergie ist um
uco = (0,17 £ 0,02) eV groBer als es bei den Messungen an Cu(001) der Fall war
und dort im Rahmen der Ecpp zwischen Quelle und Analysator diskutiert worden
ist.

Hier ist nun zu bedenken, dass sich die kinetische Energie der Elektronen an
der Co/Cu(001)-Oberfliche wihrend des VLEED-Prozesses aus der Kontaktpo-
tentialdifferenz zwischen Quelle und Co-Oberfliche ergibt. In diesem Fall betragt
die Austrittsarbeit von Kobalt ®4co/cuo) = (4,81 £ 0,05)eV [Allmers 2009].
Ecpp,co = (3,31 £0,05)eV ist somit um AEcppc, = (0,13 £ 0,05) eV grofler
als zwischen Quelle und Analysator. Von der hier verwendeten Energieskala muss
daher dieser Wert abgezogen werden, um die kinetische Energie der Elektronen wah-
rend des VLEED-Prozesses zu erhalten. Dann ist die Differenz des (n = 2);, zur
Emergenzenergie < 0,2eV und mit dem fiir Kupfer erhaltenen Wert vergleichbar.
Die Griinde fiir die experimentelle Uberschitzung der Emergenzenergie entsprechen
somit den bereits fiir Kupfer angefithrten. Auch fiir die Messungen an Kobalt gilt des-
halb, dass die Energieskala des Experiments hier nach [Hitchen und Thurgate 1988
durch den Vergleich mit der berechneten Emergenzenergie festgelegt werden kann.

Eine (20)-Feinstruktur mit einer Emergenzenergie von etwa 24,5¢eV bei ® = 0°, die
symmetrisch um ® = (0° dispergieren miisste, wird in Abb.4.13 nicht beobachtet.
Fir @ < 12,5° tritt dort eine nicht dispergierende Struktur B, mit einer Halbwerts-
breite > 1eV auf, bei der es sich wahrscheinlich um einen Braggzustand handelt.

Winkelserie unter © = 60°

Auch bei der in Abb. 4.15a) dargestellten spinintegrierten Winkelserie unter © = 60°
tritt die (11)-Feinstruktur auf, die wiederum symmetrisch um ® = 45° unterhalb
der Emergenzenergie dispergiert. Wie im Einzelspektrum unter & = 37° wird im ge-
samten Verlauf der Serie neben dem (n = 1)y~ kein (n = 2);,-Zustand beobachtet.
Bei & = 45° weicht der (n = 1)jy-Zustand wie schon bei der Winkelserie unter
© = 70° von der erwarteten energetischen Position ab und liegt bei einer vergleichs-
weise hohen Energie. Anders als bei © = 70° tritt er hier als Intensitdtsmaximum
und nicht nur als Schulter auf. Im Bereich ® = (45 +2)° dagegen wird der (n = 1)y
nicht als Intensitdtsmaximum beobachtet, sondern jetzt als Schulter, die aus zwei
Zustéanden besteht. Im weiteren Verlauf der Winkelserie dispergiert der (n = 1)y
wieder als klar erkennbarer einzelner Zustand entlang der Emergenzenergieparabel.
In den spinaufgelosten Spektren in Abb.4.15b) verhalt sich der (n = 1), bzgl. der
Dispersion um ® = 45° wie der (n = 1);,. Fir ® < 27,5° ist die am (n = 1),
beobachtete Spinasymmetrie zunachst negativ. Fiir grofiere ® wechselt die Asymme-
trie das Vorzeichen, um bis ® = 57,5° stark zuzunehmen. Ahnliches ist auch beim
(n = 1);, unter © = 70° zu beobachten, wobei der (n = 1);; dort nur insgesamt
weniger ausgepragt auftritt.

Die Asymmetrie des Braggzustands B; ist dagegen konstant positiv und unter
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57,5° kleiner als unter & = 22, 5°. Eine quantitative Auswertung der Spinasym-

metrie erfolgt in Abschnitt 4.2.4.
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Abbildung 4.15: Winkelserie in ® von VLEED-Spektren an Co/Cu(001) unter © = 60° bei
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Die durch Fitten der spinintegrierten und spinaufgelosten Spektren in Abb.4.15a)
und b) erhaltenen energetischen Positionen des (n = 1)y 4 -Zustands sind in
Abb. 4.16 als Funktion von ® aufgetragen. Fur ® = (45+2)° sind die zwei Zustande
aus dem Fit mit zwei GauBfunktionen eingezeichnet. Dabei zeigt der energetisch
tiefer liegende, der mit (n = 1;)i bezeichnet separat dargestellt wird, keine Spin-
aufspaltung in der spinaufgelosten Messung. Der hoher gelegene Zustand sowie
der einzelne Zustand bei & = 45° sind wie die iibrigen (n = 1); -Zusténde der
Feinstruktur konstant um etwa (256 £ 20) meV aufgespalten. Sie werden daher in
Abb.4.16 in die Reihe der (n = 1); -Zustédnde aufgenommen. Rein qualitativ zeigt
der (n = 1)in+,, hier das erwartete parabelformige Verhalten. Die Abweichungen
sind aber grofler als bei der (© = 70°)-Serie. Der Verlauf ist vor allem fiir & < 30°
und ® > 57, 5° zu flach im Vergleich zur Emergenzenergie. Aulerdem fiigen sich die
(n = 1)int 4, -Zusténde bei & = (45 £ 2)° nicht besonders gut ein.
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Abbildung 4.16: Energetische Position des (n = 1)-Feinstrukturzustands aus den spininte-
grierten und spinaufgelosten Spektren von Co/Cu(001) als Funktion von
® unter © = 60° im Vergleich zur Emergenzenergieparabel, einmal fiir die
Gitterkonstante von Cu(001) und die Gitterkonstante von fce-Co/Cu(001).
Fiir Bezeichnungen siehe Text.

Da hier kein (n = 2)-Zustand beobachtet wird, kann kein Vergleich zur Emergenz-
energie gezogen werden. Fiir den (n = 1)+ -Zustand gilt jedoch, dass dessen
Abstand zur Emergenzenergie etwa 0,3 eV grofer ist als fiir © = 70°.

Eine (20)-Feinstruktur wird auch in dieser Winkelserie in Abb.4.15 fiir ® < 15°
nicht beobachtet.
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Winkelserie unter © = 45°

Unter © = 45° wird in der spinintegrierten Winkelserie in Abb.4.17 eine jetzt wieder
aus zwei Zustidnden bestehende (11)-Feinstruktur beobachtet.

Intensitit [w. E.]

lIIIIIIII]IIIIIIIIIIIIIII

B\

2
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Kinetische Energie [eV]

15 20 25 30 35

Abbildung 4.17: Spinintegrierte Winkelserie in ® von VLEED-Spektren an Co/Cu(001) un-
ter © = 45° aufgenommen mit gy, = 0,65 pA.

Unter © = 45° liegt der (n = 1);y; wie zuvor unter © = 70° und 60° bei vergleichs-
weise hoher Energie. Die Doppelmaximumstruktur ist nun fiir 40,5° < ¢ < 45° und
45° < & < 49, 5° tiber einen groBleren Winkelbereich sichtbar und deutlich ausgeprég-
ter. Im Rahmen der Fitprozedur stellte sich heraus, dass auch das VLEED-Spektrum
unter ® = 45° im Bereich des (n = 1);,-Zustands besser reproduziert wird, wenn
dort zwei Zustéinde angenommen werden. Fir @ < 40,6° und ¢ > 49, 5° dispergiert
der (n = 1);,, wieder als klar erkennbarer einzelner Zustand symmetrisch zu ® = 45°
und nimmt entsprechend der Aquivalenten Auflésung unter kleinen bzw. grofien ®
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in der Intensitat ab.

Auch der (n = 2);, folgt in seiner Dispersion der Emergenzenergieparabel. Fiir
d < 22° bzw. ® = 67° tritt er auch entsprechend der Aquivalenten Auflésung nur
noch als Schulter an dem mit B; bezeichneten Braggzustand auf.

Unter ® < 19°, wo die (11)-Feinstruktur nicht mehr beobachtet wird, tritt ein stark
in der Intensitat variierender Untergrund bestehend aus vier Braggzustianden B;
auf. Dies wurde unter © = 70° und © = 60° so nicht beobachtet. Dort verlauft der
Untergrund fiir kleine ¢ ahnlich flach wie hier unter © = 45° und ¢ = 45°. Eine
(20)-Feinstruktur findet sich auch hier nicht.

In der spinaufgelosten Winkelserie in Abb. 4.18 wird fiir den (n = 1)+ eine Spin-
asymmetrie beobachtet, die fiir ® < 30,5° zunéchst relativ gering ist, dann fir
groflere ® das Vorzeichen wechselt und im weiteren Verlauf der Serie zunimmt.
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Abbildung 4.18: Spinaufgeloste Winkelserie in ® von VLEED-Spektren an Co/Cu(001) un-
ter © = 45° aufgenommen mit g, = 0,65 pA.
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Der (n = 2)4, zeigt um ¢ = 45° maximale Spinasymmetrie und wechselt das Vor-
zeichen nicht.

Der Untergrund ist fir & < 26° stark spinabhangig. Neben einer Spinasymmetrie
aller Braggzustande B; wird fiir By und Bj eine Spinaufspaltung beobachtet. Fiir B,
ist diese vor allem unter ® = 7° und ® = 9, 5° zu erkennen, da sonst fiir ansteigende
® an dessen niederenergetischer Flanke der (n = 2); hervorzutreten beginnt. Im
weiteren Verlauf ist deshalb nicht eindeutig festzustellen, ob die Aufspaltung an der
linken Seite des B; auf die des (n = 2)+; zuriickzufiihren ist.

Die Ergebnisse der Fitprozedur fiir die Feinstrukturzustinde in den spinintegrierten
und den spinaufgelosten Spektren sind in Abb. 4.19 dargestellt.

Fiir die Doppelmaximumstruktur unter 40,5° < & < 49, 5° gilt wie unter © = 60°,
dass der energetisch tiefer liegende Zustand nicht spinaufgespalten ist. Er wird
wieder mit (n = 1) bezeichnet. Der energetisch hoher gelegene zeigt dagegen eine
Spinaufspaltung von (240 £+ 30) meV. Er wird hier als eigener Zustand (n = 1,)
eingezeichnet, da er sich in seiner energetischen Position, in der Dispersion als
Funktion von ® und seiner Eigenschaft der Spinaufspaltung deutlich stirker vom
(n = 1)int1-Zustand unter den restlichen Azimutwinkeln @ unterscheidet als es
unter © = 60° der Fall ist.

Cu R CO (fcc) : b @ l (n 2)lht O (n la 1nt :
I 1 I L1 I 1 I 1 I L1 I I I L1 11 I 1 l L1 L 11 I L 111
10 20 30 40 50 60 70 80
$[°]

Abbildung 4.19: Energie der Feinstrukturzustiande an Co/Cu(001) aus den spinintegrierten
und spinaufgelosten VLEED-Spektren als Funktion von ® unter © = 45°
im Vergleich zur Emergenzenergieparabel, einmal fiir die Gitterkonstante
von Cu(001) und die Gitterkonstante von fec-Co/Cu(001). Fiir Bezeichnun-
gen siche Text.
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Der (n = 1)+ -Zustand verlduft energetisch genau zwischen den Zustanden
(n = 1a)int+y und (n = 1p)m der Doppelmaximumstruktur und sein energetischer
Abstand zur Emergenzenergie ist mit etwa 2,6eV noch einmal grofler als unter
© = 60°. Er zeigt zundchst eine Spinaufspaltung von (150 + 10) meV, die dann fir
® < 38,5° und ® > 51, 5° auf Null zuriickgeht.

Der (n = 2)int+-Zustand zeigt einen parabelférmigen Verlauf, wobei die Abwei-
chung davon fiir kleine ® etwas grofer ist als fiir grofie ®@. Die Spinaufspaltung wird
hier zu (200 £ 50) meV bestimmt.

Der energetische Abstand des (n = 2)iy 1, zur berechneten Emergenzenergie betragt
hier 0,5€eV und ist um 150 meV grofer als es bei © = 70° der Fall ist.

Diskussion

Fiir alle Winkel © wird in den Winkelserien eine (11)-Feinstruktur identifiziert, die
symmetrisch um ¢ = 45° dispergiert.

Die tiberzeugendste Messung der Feinstruktur erfolgt unter © = 70°. Sowohl der
(n = 1)1,.0=700 als auch der (n = 2)4+ o700 entsprechen dem Verlauf der Emergenz-
energie sehr gut. Bei den hier mit (n = 1)int 1), 0=700 und (n = 2)ins 10700 bezeich-
neten Strukturen handelt es sich daher eindeutig um Mitglieder der Rydberg-Serie
der (11)-Feinstruktur von Co/Cu(001).

Der mit der Cu(001)-Messung vergleichbare energetische Abstand des (n = 2)+| o700
zur Emergenzenergie der (11)-Feinstruktur auf Co/Cu(001) lisst auf eine Gitter-
konstante des Co-Films schliefen, die der von Cu(001) entspricht. Die fir die
fce-Co-Gitterkonstante berechnete Emergenzenergie liegt zu hoch.

Insgesamt ist also die beim Co/Cu(001) unter © = 70° beobachtete (11)-Feinstruktur
mit der an Cu(001) beobachteten absolut vergleichbar. Sie unterscheiden sich aber
durch die sehr viel geringere Intensitat beider Feinstrukturzusténde von Co/Cu(001)
(vergleiche Abb.4.12 mit Abb. 4.1 und 4.2).

Ein Riickgang in der Intensitéat fiir beide Feinstrukturzusténde gleichermafien kann
ein Hinweis auf eine nicht vollstindig glatt préparierte Co-Oberfliche sein. Um
dies zu tuberprifen, miissen Praparationsparameter wie die Temperatur wihrend
und nach der Préparation der Co-Filme variiert werden und der Zustand der
Oberfliche dann z.B. mittels Inverser Photoemissionsmessungen am Bildpoten-
tialzustand charakterisiert werden. Allerdings liefern die in Abschnitt 3.3 vorge-
stellten IPE-Messungen an der Co/Cu(001)-Oberfliche bereits Hinweise auf eine
wohlpraparierte Oberfliche. In diesem Zusammenhang kann der Intensitéatsun-
terschied zwischen der (11)-Feinstruktur von Cu(001) und der von Co/Cu(001)
auch auf eine starkere inelastische Dampfung der beim VLEED-Prozess an der
Co-Oberfldche reflektierten oder gebeugten Elektronen zuriickzufithren sein. Einen
Hinweis darauf liefern die Lebensdauern der an diesen Oberflichen auftretenden
Bildpotentialzustande. So geben [Hoéfer et al. 1997] z. B. fir die Lebensdauer des
(n = 1)-Bildpotentialzustands an Cu(001) 7 = 40fs und [Schmidt 2007] fir den
spinabhéngigen (n = 1)-Bildpotentialszustand an Co/Cu(001) nur 71 = 19fs bzw.
7+ = 16fs an. Die kiirzere Lebensdauer an der Co-Oberfliche ist mit einer stér-
keren inelastischen Dampfung der vor der Oberfliche propagierenden und an der
Oberflache reflektierten Elektronen verkniipft und kann daher eine Ursache fiir die
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4.2 VLEED-Feinstruktur von Co/Cu(001)

geringere Intensitat der Feinstruktur von Co/Cu(001) sein.

Auch bei den Winkelserien unter © = 60° und © = 45° werden der (n = 1)int.1].0=60°
und der (n = 1)y 1).0=450 der Rydberg-Serie der (11)-Feinstruktur auf Co/Cu(001)
zugeordnet, auch wenn deren Abweichungen von der Emergenzenergieparabel
ausgepragter sind. Zumindest der in einem kleinen Winkelbereich auftretende
(n = 14)int +|.0—45° entspricht dem erwarteten Verlauf sehr gut.

Es wird vermutet, dass bei der (11)-Feinstruktur an Co/Cu(001) eine Doppelma-
ximumstruktur im Bereich des (n = 1) auftritt, die unter © = 70° wenig und
unter © < 70° stiarker ausgepriagt ist und dort jeweils zu den Abweichungen vom
erwarteten Verlauf des (n = 1) fiihrt.

Bei diesen Winkelserien fillt auBerdem auf, dass der Abstand des (n = 1) zur Emer-
genzenergie ansteigt, wenn der Einfallswinkel von © = 70° auf © = 45° variiert wird,
und damit die (11)-Feinstruktur eine ansteigende energetische Ausdehnung besitzt.
Um die Frage nach der Doppelmaximumstruktur und der energetischen Ausdehnung

der Feinstruktur zu klaren, besteht der Bedarf an theoretischen Rechnungen von
VLEED-Spektren an Co/Cu(001).

Wihrend unter © = 60° keine als (n = 2)-Zustand in Frage kommende Struktur
auftritt, ist diese unter © = 45° wieder vorhanden. Allerdings liegt diese bis jetzt als
(n = 2)int 1,,0=450-Zustand bezeichnete Struktur im Vergleich zum (n = 2)4 g—7¢e-
Zustand 150 meV zu hoch. Aulerdem zeigt sie eine mehr als fiinf mal groBere Spin-
aufspaltung als der (n = 2)3 o—70o. Aufgrund dieser Diskrepanzen ist es an die-
ser Stelle nicht zweifelsfrei moglich zu entscheiden, ob diese Struktur tatséchlich
der Rydberg-Serie angehort. Auch deshalb besteht der Bedarf an Rechnungen von
VLEED-Spektren.

Bezitiglich der energetischen Lage besteht ein weiterer Ansatz zur Interpretation. Die
(1 = 2)int 1] 0=15o-Struktur schiebt in Richtung der Emergenzenergie von Co/Cu(001)
mit einer Gitterkonstante entsprechend der Gitterfehlanpassung des Kobalts von 2%.
Wenn es sich bei dieser Struktur um den (n = 2)-Zustand der Feinstruktur handeln
sollte, kann das bedeuten, dass diese Oberflache als Resultat der Praparation eine
um weniger als 2% kleinere Gitterkonstante besitzt als die Oberflache, an der die
Messungen unter © = 70° durchgefithrt wurden. Es handelt sich hierbei aber um
eine reine Vermutung, da das allen diskutierten Oberflichen gemeinsame Standard-
Praparationsverfahren angewendet wurde und diese spezielle Oberfliche nicht auf
Unterschiede zu den anderen Préparationen untersucht wurde. Bei einer Variation
von Praparationsparametern wie der Temperatur wahrend und nach der Praparation
der Co-Schicht konnte anschlieBend durch VLEED-Messungen festgestellt werden,
ob sich die Feinstruktur verschiebt, was auf eine Anderung der Gitterkonstanten von
Co/Cu(001) aufgrund der Gitterfehlanpassung von 2% zuriickzufiihren wére.

Die Asymmetrie der auftretenden Zustdnde verhélt sich in keiner der spinaufgelosten
Winkelserien symmetrisch zu ® = 45°. Das war auch bei der Kupferoberfliche der
Fall. Dort wurde eine Invarianz der gesamten spinaufgelosten VLEED-1(V')-Kurven
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unter Rotation der Probe um A® = 90° festgestellt.

Da der Co-Film entlang der [10]-Richtung (das entspricht ® = 0°) magnetisiert ist,
ist diese Richtung nun ausgezeichnet, so dass keine Rotationsinvarianzen der Asym-
metrie zu erwarten sind, weder fiir Feinstrukturzustiande noch fiir Braggzustéande.
Bei Rotationen um A® = 180° wiirde sich z. B. der Majoritdats- und Minoritatscha-
rakter der Elektronen vertauschen.

Die Rotationsinvarianz der spinintegrierten VLEED-1(V')-Kurven bleibt dagegen er-
halten.

4.2.3 Bestimmung der Oberflachenbarriere fiir Co/Cu(001)

Im Folgenden sollen an Co/Cu(001) gemessene VLEED-Spektren mit ersten Ergeb-
nissen der theoretischen Rechnungen verglichen werden. Dafiir werden beispielhaft

zunachst spinintegrierte Spektren unter © = 70° und ¢ = 37° bzw. © = 45° und
® = 43° diskutiert, die in Abb.4.20 bzw. 4.21 abgebildet sind.

Intensitét [w. E.]

| «oERENERREEE
0 11 12 13 14 15 16 17 18 19 20
Energie [eV]

Abbildung 4.20: Spinintegrierte VLEED-Spektren an Co/Cu(001) unter ©® = 70° und
® = 37°, in einem Energiebereich, in dem die (11)-Feinstruktur beobachtet
wird,

a) gemessen mit Igy, = 0,65 uA und

b) gerechnet mit einem spinunabhingigen RM-Barrierenmodell ohne Be-
riicksichtigung einer experimentellen Auflésung. Fir Barrierenparameter
siehe Text [Braun 2011].

¢) Berechnung des gleichen Spektrums mit ,abgeschalteter Barriere.

Fiir die ersten Rechnungen verwendet [Braun 2011] eine spinunabhéngige Rundgren-
Malmstrom (RM) -Oberflachenbarriere und einen spinabhéngigen Kristallanteil. Fur

94



4.2 VLEED-Feinstruktur von Co/Cu(001)

© = 70° und ® = 37° tritt die (11)-Feinstruktur im berechneten Spektrum in
Abb.4.20b) zu kleineren Energien verschoben auf. Die energetische Position sowohl
des (n = 1)- als auch des (n = 2)-Zustands unterscheidet um etwa 0,5eV vom
gemessenen Spektrum in Abb.4.20a). In der Rechnung ist der (n = 1)- von kleine-
rer Intensitit der als der (n = 2)-Zustand, was auch schon bei der Berechnung der
Cu-Spektren auffiel (vergleiche Abb. 4.8). Der Untergrund im berechneten Spektrum
zeigt insbesondere im Auftreten des Braggzustands B; keine gute Ubereinstimmung
mit dem gemessenen Spektrum.

Bei dem mit ,abgeschalteter* Barriere berechneten Spektrum in Abb.4.20) ver-
schwinden die mit (n = 1) und (n = 2) bezeichneten Zusténde der (11)-Feinstruktur
vollstandig. Das bestitigt die Feststellung, dass es sich hier um die (11)-Feinstruktur
der Co-Oberfliche handelt. Der mit B; bezeichnete Braggzustand liegt bei ,abge-
schalteter” Barriere bei kleinerer Energie.

Die Verschiebung der berechneten Feinstruktur gegeniiber der gemessenen lasst
darauf schliefen, dass die fiir die Rechnung gewédhlten Barrierenparameter noch
nicht optimal sind. Nach Abb. 4.9 wiirde z. B. eine Verschiebung der Spiegelebene
zum Kristall hin die berechnete Feinstruktur zu héheren Energien verschieben und
so die Ubereinstimmung mit der Messung erhohen.

Der sehr stark in der Intensitat geddmpfte, berechnete (n = 1)-Zustand sowie der
gegeniiber der Messung verschobene Braggzustand B; sind Hinweise darauf, dass
auch der Kristallbeitrag zum VLEED-Prozess noch nicht vollstindig korrekt be-
riicksichtigt wird. Da die vergleichsweise geringe Intensitdt des (n = 1)-Zustands
hier genauso wie bei den Rechnungen zur Feinstruktur an Cu(001) auftritt (ver-
gleiche Abb.4.8), kénnen anhand dieser Rechnungen insbesondere keine Aussagen

iiber eine unterschiedliche inelastische Démpfung der Feinstrukturzustinde an der
Co/Cu(001)- bzw. Cu(001)-Oberflache getroffen werden.

Im Vergleich des unter © = 45° und ® = 43° gemessenen VLEED-Spektrums mit
dem berechneten in Abb.4.21a) und b) féllt die Zuordnung der gemessenen Fein-
strukturzustdnde schwerer. In beiden Spektren tritt eine Doppelmaximumstruktur
auf, deren Maxima um etwa 1,5¢eV auseinander liegen (siche (n = 1),, (n = 1), in
Abb.4.21a) und (n = 1), (n = 2) in Abb.4.21b)). Wahrend sich die gemessene
Struktur nur schwach von einem zu kleinen Energien stark ansteigenden Untergrund
absetzt, tritt die berechnete Struktur mit grofler Intensitat, klar separiert vom Un-
tergrund auf. Die gemessene Struktur liegt bei etwa 1,5eV geringerer Energie als
die berechnete.

Die folgenden Feinstrukurzustidnde hoherer Ordnung im berechneten Spektrum sind
von sehr viel geringerer Intensitat als die Doppelmaximumstruktur. Mit ihnen endet
die berechnete Feinstruktur in etwa bei der Energie, bei der im gemessenen Spek-
trum der mit (n = 2) bezeichnete Zustand auftritt.

Bei ,abgeschalteter Barriere in Abb.4.21c¢) verschwinden die Doppelmaximum-
struktur und die Feinstrukturzustdnde hoherer Ordnung. Es bleibt ein mit Bj
bezeichneter Braggzustand zuriick, der bei einer um etwa 1eV geringeren Energie
liegt als der gemessene (n = 2)-Zustand.

Der in der Messung beobachtete Braggzustand B; wird im gerechneten Spektrum
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nicht beobachtet bzw. ist bei abgeschalteter Barriere in der Energie verschoben.
Ebenso ist der Bs in der Rechnung energetisch verschoben.

Intensitit [w. E.]

‘ CTO LT
12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34 36
Energie [eV]

Abbildung 4.21: Spinintegrierte VLEED-Spektren an Co/Cu(001) unter © = 45° und & =
43°, in einem Energiebereich, in dem die (11)-Feinstruktur beobachtet wird,
a) gemessen mit I, = 0,65 pA, fiir Bezeichnungen s. auch Abb. 4.19, und
b) berechnet wie Abb. 4.20.
¢) Berechnung des gleichen Spektrums mit ,abgeschalteter Barriere.

Durch den Vergleich mit dem berechneten VLEED-Spektrum zeigt sich, dass sich
die an der Co-Oberfliche unter © = 45° beobachtete Feinstruktur von der Cu-
Feinstruktur und auch von der unter ©® = 70° an der Co-Oberfliche beobachteten
Feinstruktur unterscheidet. Der Unterschied besteht zum einen im Auftreten der
Doppelmaximumstruktur unter © = 45°. Auflerdem ist der Abstand der beiden
Maxima dieser Struktur mit 1,5eV etwas grofier als der tibliche Abstand zwischen
(n = 1)- und (n = 2)-Zustand. Geht man davon aus, dass der mit (n = 2) be-
zeichnete Zustand in Abb.4.21a) zur Feinstruktur zahlt und dass die berechnete
Feinstruktur in Abb.4.21b) etwa bei B endet, so besitzen die gemessene und die
berechnete Feinstruktur eine energetische Breite von etwa 5eV. Diese Feinstruktur
ist damit etwa doppelt so breit wie die Cu-Feinstruktur bzw. die Co-Feinstruktur
unter © = 70°.

Es lasst sich auch an dieser Stelle nicht einwandfrei klaren, ob der gemessene, mit
(n = 2) bezeichnete Zustand in Abb.4.21a) tatséchlich der Feinstruktur angehort
oder ob es sich um den mit Bs bezeichneten Braggzustand handelt, der bei abge-

96



4.2 VLEED-Feinstruktur von Co/Cu(001)

schalteter Barriere in Abb.4.21¢) an der Position der Feinstruktur zuriickbleibt.
Der Unterschied in deren energetischen Positionen von etwa 1eV lasst hier keine
eindeutige Zuordnung zu. Aulerdem lassen die im Untergrund auftretenden Un-
terschiede zwischen gemessenen und berechneten Spektrum in Abb.4.21a) und b)
vermuten, dass der Kristallbeitrag hier nicht ganz korrekt angenommen wird. Damit
bleibt auch eine Unsicherheit fiir die energetische Position des mit Bs bezeichneten
Braggzustands. Ebenso bleibt unklar, ob die Ursache fiir die energetische Verschie-
bung der Doppelmaximumstruktur im Vergleich vom gemessenen und berechneten
Spektrum in der Wahl der Barrierenparamter oder im unterschiedlichen Untergrund
an dieser Stelle liegt.

Es besteht aus experimenteller Sicht fiir beide Einfallswinkel ©® und besonders fiir
O = 45° der Bedarf an weiteren Rechnungen, in denen vor allem zuerst durch Kor-
rekturen am Kristallbeitrag zum VLEED-Prozess der Untergrund bestehend aus
B; und B, bzw. dem zu kleinen Energien ansteigenden Untergrund in der Messung
zufriedenstellend wiedergegeben wird. Erst dann kann beurteilt werden, fiir welche
Barrierenparameter die berechnete Feinstruktur mit der gemessenen iibereinstimmt.
Und erst dann sind Vergleiche zwischen Messung und Rechnung fiir weitere Azimut-
winkel der Winkelserien sinnvoll.

In Abb.4.22 ist die Oberflichenbarriere fiir Co/Cu(001) abgebildet, die bei den
vorgestellten Rechnungen verwendet wurde.

;;||||||||||||||||;||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||
8L -7 6 -5 4 -3 -2 -1 0 1 2 3
z[a. E.]

Abbildung 4.22: Oberflichenbarriere nach dem RM-Modell fiir Co/Cu(001), die zur Be-
rechnung der hier vorgestellten theoretischen Spektren verwendet wird.
Als Parameter der spinunabhéngig angenommenen Barriere ergeben sich
zr =-1,800a.E., 24 = —3,700a.E., zg = —0,075a. E. [Braun 2011].
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Es handelt sich um ein RM-Modell, das wie beim Kupfer durch drei Parameter
beschrieben wird, da die Barriere als spinunabhangig angenommen wird. Die Para-
meter betragen jetzt z;y = —1,800a.E., 240 = —3,700a.E. und zp = —0,075a. E.
[Braun 2011]. Es liegen keine Fehlerangaben zu diesen Werten vor.

In Abb.4.23a) ist das Spektrum abgebildet, das spinaufgelost unter © = 70° und
® = 37° aufgenommen wurde. Es soll mit dem spinabhéngig berechneten Spektrum
in Abb. 4.23b) verglichen werden, wobei die spinunabhéngige Barriere aus Abb. 4.22
und ein spinabhéangiger Kristallanteil verwendet wurden [Braun 2011].

Im berechneten Spektrum tritt im Maximum des (n = 1)-Zustands der (11)-
Feinstruktur und auf dessen niederenergetischer Seite im Minimum und im Unter-
grund eine negative Spinasymmetrie auf. Das Minimum zeigt auflerdem eine Spinauf-
spaltung von etwa 200 meV. Die iibrigen Strukturen, d.h. die Feinstrukturzustédnde
hoherer Ordnung sowie der Braggzustand B; zeigen keine Spinabhéngigkeit.
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Abbildung 4.23: Spinaufgeldst dargestellte VLEED-Spektren an Co/Cu(001) unter © = 70°
und ® = 37°, in einem Energiebereich, in dem die (11)-Feinstruktur beob-
achtet wird,

a) gemessen mit Igy, = 0,65 A und

b) gerechnet mit einem spinunabhéngigen RM-Barrierenmodell und einem
spinabhéngigen Kristallanteil ohne Beriicksichtigung einer experimentellen
Auflésung. Fir Barrierenparameter siehe Text [Braun 2011].

Das berechnete Spektrum gibt somit nicht die bei der Messung beobachtete posi-
tive Spinasymmetrie und nicht die Spinaufspaltung des (n = 1)-Zustands wieder.
Auflerdem wird die Spinaufspaltung und die Asymmetrie im Minimum auf der ener-
getisch hoher gelegenen Seite des (n = 1) nicht reproduziert. Gleiches gilt fir die
Spinasymmetrie im Braggzustand B;. Die Spinaufspaltung im Minimum sowie die
Asymmetrie im Untergrund auf der niederenergetischen Seite des (n = 1)-Zustands
stimmen in Messung und Rechnung qualitativ iiberein.

Der Vergleich zwischen der Rechnung mit spinunabhéangiger Barriere und der spin-
aufgelost durchgefiihrten Messung liefert einen Hinweis auf die Spinabhéngigkeit
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der Oberflichenbarriere der ferromagnetischen Co-Oberfliche. Die Rechnung unter
Annahme einer spinunabhéngigen Barriere weicht gerade in Bezug auf das Maxi-
mum des (n = 1)-Zustands und das Minimum auf dessen hoherenergetischer Seite,
die jeweils besonders empfindlich auf die Form und die Lage der Barriere sind, von
der Messung ab. Es ist daher davon auszugehen, dass die Oberflichenbarriere von
Co/Cu(001) spinabhéngig ist. Fiir weitere Rechnungen zu diesem Probensystem soll-
te deshalb ein spinabhéngiges Modell der Oberflichenbarriere verwendet werden.
Allerdings gilt, dass auch im Rahmen der spinabhéngigen theoretischen Rechnungen
zunachst der Kristallbeitrag zur Elektronenstreuung iiberpriift werden muss, der das
Auftreten u. a. des Braggzustand B; bestimmt. Denn hier zeigt sich, dass nicht nur
dessen gemessene energetische Position in der Rechnung nicht wiedergegeben wird,
sondern auch dessen Spinabhéngigkeit. Erst dann kann die Spinabhédngigkeit der
Feinstruktur, die auch durch einen spinabhéngigen Untergrund beeinflusst wird, Ge-
genstand einer quantitativen Diskussion sein.

4.2.4 Spinasymmetrie und Effizienz des VLEED-Experiments an
Co/Cu(001)

In Bezug auf die Anwendung der spinabhingigen Streuung als Spindetektor ist die
in Glg. 3.1 definierte Effizienz € des VLEED-Systems von Bedeutung. Dabei ist die
in Glg. 3.3 eingefithrte Asymmetriefunktion A eine wichtige Grofle, da sie quadra-
tisch eingeht. Sie ist ein Teil der spinaufgelosten Spektren, da sie bei der Normie-
rung der gemessenen Intensitiat auf 100%ige Spinpolarisation der Elektronenquelle
unter Berticksichtigung der Orientierung des Polarisationsvektors der Elektronen
relativ zur Magnetisierungsrichtung der Probe eingeht. Deshalb konnte bei der Be-
schreibung der Winkelserien schon eine qualitative Abschétzung der Asymmetrie der
Feinstruktur- und Braggzustande angegeben werden. Im Folgenden werden nun bei-
spielhaft einige Asymmetriefunktionen in Abhéngigkeit von der kinetischen Energie
unter ausgewahlten Einfallsbedingungen der Elektronen vorgestellt.

Die grofite Asymmetrie des (n = 1)-Zustands tritt fiir alle Einfallswinkel © im Be-
reich von ® = [50°,60°] auf (siehe z.B. Abb.4.15b) ). In Abb. 4.24 ist fiir jeden der
drei diskutierten Winkel © jeweils eine Asymmetriefunktion aus diesem Bereich dar-
gestellt.

Die angegebenen Fehler ergeben sich durch Fehlerfortpflanzung fiir Glg. 3.3 unter Be-
riicksichtigung einer Unsicherheit der Polarisation der Elektronen von AP = +3%.
Die systematischen Fehler bei der Bestimmung der Asymmetrie, die aufgrund der
Unsicherheit des Einfalls- und Azimutwinkels A® und A® bzw. der Messung des
Stroms fiir die jeweilige Spinorientierung der Elektronen entstehen, mitteln sich bei
der Differenzbildung heraus. Sie werden daher nicht in die Fehlerrechnung einbezo-
gen.
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Abbildung 4.24: Asymmetrie als Funktion der kinetischen Energie der Elektronen fiir aus-
gewéhlte Winkel © und ® aus VLEED-Spektren an Co/Cu(001) aus den
zuvor vorgestellten Winkelserien.

Unter © = 70° und 60° ist die Spinasymmetrie des (n = 1)-Zustands positiv. Sie
nimmt ein Maximum von

AP@X (O = T70°, P = 61,5°, Fyy = 11,36eV) = (9 )%
und
AP (@ = 60°, ® = 57,5°, g, = 12,16eV) = (11 £ 1)%

an. Aufgrund der Spinaufspaltung des (n = 1)-Zustands, folgt auf die positive Asym-
metrie ein kleinerer negativer Unterschwinger von etwa A = —5%.

Fir © = 45° ist die Asymmetrie des (n = 1) dagegen negativ. Sie betrdgt im Maxi-
mum
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ARRX(Q = 45° & = 49,5°, Eign = 14,56 6V) = (—16 &= 1)%

und es tritt kein Uberschwinger auf. Bei etwa Fi, = 16eV nimmt die positive
Asymmetrie des (n = 2)-Zustands ein Maximum von

AR (© = 45°, & = 49,5°, Eyy, = 15,86€V) = (14 £ 1)%

n—

an.
Im weiteren Verlauf der Winkelserie unter © = 45° fiir abnehmende ® wechselt die
Asymmetrie des (n = 1)-Zustands das Vorzeichen und geht fiir & < 25° gegen Null.
Auch unter © = 70° bzw. 60° kehrt sich das Vorzeichen der Asymmetrie des (n = 1)-
Zustands fiir & < 27,5° bzw. ® < 25° um, und im weiteren Verlauf liegt ein Unter-
grund mit dann negativer Spinasymmetrie vor. Als Beispiel dafiir wird in Abb. 4.24
die Asymmetriefunktion unter © = 60° und ® = 25° gezeigt. Dort wird auch die
grofite Asymmetrie des Braggzustands der © = 60° Serie von

Agfx(e) - 6007 Ekin = 15a 36 GV) = (16 + 1)%

gemessen.
Die absolut grofite Asymmetrie wird unter © = 45° und ® = 11, 5° im Braggzustand
B =45 gemessen und betragt

%llax(@ = 450’ @ = 11’ 50’ Ekin = 257 ]_6 eV) et (—23 :l: 3)%

Die entsprechende Asymmetriefunktion ist in Abb. 4.25 dargestellt.
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Abbildung 4.25: Asymmetrie sowie Effizienz der spinpolarisierten Streuung sehr niederener-
getischer Elektronen an der Co/Cu(001)-Oberfliche unter © = 45° und
® = 11,5° als Funktion der Energie. Bei Eyi, = 24,5¢eV wird die maxima-
le Effizienz angenommen.

Bei der Bestimmung der Effizienz e geht neben der Asymmetrie zusétzlich der bei der
entsprechenden Energie der Elektronen im Analysator gemessene Strom relativ zum
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4 Ergebnisse

einfallenden Strom ein. Berticksichtigt man das, werden die maximalen Werte fiir die
Effizienz € unter © = 45° erzielt. Hier nimmt die Reflektivitat der Co-Oberflache ein
Maximum als Funktion des Einfallswinkels an, wéhrend der Braggzustand B; g—450
maximale Asymmetrie bietet. Die zugehorige Effizienz €., unter © = 45° und
® = 11,5° ist in Abb. 4.25 dargestellt. Die Fehlerbalken ergeben sich aus der Fehler-
fortpflanzung fiir Glg. 3.1 mit AA als Fehler der berechneten Asymmetriefunktion.
Die hier erhaltene maximale Effizienz betragt

Emax(© = 45°, @ = 11,5°, Figy = 24,466V) = (5,1+1,4) - 107°.

Dieser Wert liegt in der Groenordnung der Effizienz von SPLEED-Detektoren, die
in einem Bereich von 1077 — 107* liegen [Donath 1993|. Fiir VLEED-Detektoren
in Anwendung werden Werte von ¢ = 2 - 1072 fiir eine Fe/W(001) Oberfliche
[Winkelmann et al. 2008] und € = 1,9 - 1072 fiir Fe(001)p(1x1)-O auf MgO(001)
[Okuda et al. 2008] angegeben.

Es ist aber festzuhalten, dass es nicht Ziel dieser Arbeit war, die Effizienz zu opti-
mieren, sondern die Feinstruktur zu untersuchen. Ansonsten hétte die Effizienz auch
bei kleineren kinetischen Energien der Elektronen untersucht werden miissen. Aufler-
dem hatte die Gegenspannung als Parameter optimiert werden miissen. Die ist fiir
dieses Experiment so gewahlt, dass die Feinstruktur mit bestem Intensitétsverhélt-
nis zum Untergrund gemessen wird. Das ist fiir ein Energiefenster von 1,66 eV der
Fall, fur das die im Analysator gemessene Intensitiat sehr klein wird. [Winkelmann
et al. 2008] wéhlen dagegen z. B. ein Energiefenster von drei bis vier Elektronenvolt.
Laut der Autoren wird so die Zahlrate deutlich erhoht, ohne Spinsensitivitiat zu
verlieren.

Zum Vergleich ergibt sich im hier vorliegenden Experiment bei ausgeschaltetem
Gegenfeld nach der Streuung ein um etwa 2 - 10 gréflerer Strom im Analysator.
Dann lige die Effizienz bei ansonsten gleichbleibenden Bedingungen bei e = 1-1073,
vorausgesetzt, die Spinasymmetrie des Braggzustands bliebe erhalten. Dieser Wert
ist mit den fiir die VLEED-Detektoren angegebenen vergleichbar.

Die fir die Co/Cu(001)-Oberfléche bestimmte Effizienz liegt in der gleichen Grofien-
ordnung wie die fiir Cu(001) bestimmte von €cy max = 4,5 - 107°.

Die Ursache dafiir liegt in der im Vergleich zur Kupferoberfliache sehr viel geringeren
Reflektivitdat der Kobaltoberflache. Unter den Bedingungen, fiir die hier jeweils die
maximale Effizienz angegeben wird, gilt fiir das Verhéltnis vom im RFA gemessenen
Strom I zum Emissionsstrom I,

(‘[/]O)CO
([/[O)Cu

Hier stellt sich die Frage, ob die um Groflenordnungen geringere Reflektivitat der
Co/Cu(001)-Oberfldche ein Indiz fir eine nicht vollstandig glatt préparierte Ober-
flache ist, da bei einer grofleren Rauhigkeit der Co-Oberfliche deren Reflektivitat
im Vergleich zur Cu-Oberfliche zuriickginge. Um zu tberpriifen, ob das der Fall ist,
miissen wiederum Messungen unter Variation der Praparationsparameter durchge-
fithrt werden.

=1-10"2 (4.5)
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5 Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wird der Aufbau eines spinpolarisierten VLEED-Ex-
periments beschrieben. Neben der Darstellung der theoretischen Grundlagen zur
Bestimmung der Oberflichenbarriere im VLEED-Experiment erfolgt eine Charak-
terisierung des im Rahmen dieser Arbeit entstandenen VLEED-Messsystems. Dann
werden die mit diesem Messsystem aufgenommenen Daten beziiglich des Auftretens
der VLEED-Feinstruktur und der Bestimmung der Oberflachenbarriere diskutiert:

Im ersten Ergebnisteil werden VLEED-I(V)-Kurven der Cu(001)-Oberfliche vorge-
stellt. Dabei werden die im Rahmen der Aquivalenten Auflésung zu beobachtenden
Feinstrukturen nachgewiesen. Sie verhalten sich gemafl der in dieser Arbeit for-
mulierten Erwartungen. Das gesamte Auftreten dieser Feinstrukturen bzgl. ihrer
Form, ihrer energetischen Position, ihres Verhaltens als Funktion von Einfalls- und
Azimutwinkel © und ® sowie der Untergrund in den VLEED-Spektren ist absolut in
Ubereinstimmung mit bereits veroffentlichten experimentellen Daten, soweit diese
vorhanden sind [Hitchen und Thurgate 19884, Hitchen und Thurgate 19886, Hitchen
et al. 1991].

An der Cu-Oberfliche wird wie erwartet die (11)-Feinstruktur am besten aufgelost.
Sie dispergiert als Funktion vom Azimutwinkel ® symmetrisch um ® = 45° (=[100]-
Richtung) und nimmt dort ihr energetisches Minimum an. Im Azimutwinkelbereich
um ¢ = 45° kann neben dem (n = 1)- und dem (n = 2)-Feinstrukturzustand
eine Schulter aufgelost werden, die einer Faltung aller Feinstrukturzustande hoherer
Ordnung (n > 3) mit der Apparatefunktion des VLEED-Messsystems entspricht.
Die energetische Position dieser (n > 3)-Schulter stimmt jeweils mit der Emergenz-
energie, gegen die die Feinstruktur im zugehorigen VLEED-Spektrum konvergiert,
iiberein. Die experimentell bestimmte Emergenzenergie entspricht im Rahmen des
angegebenen apparativen Fehlers von AFEg < 0,2eV der berechneten Emergenz-
energie. Damit ist gezeigt, dass in diesem VLEED-Experiment die Emergenzenergie
gebeugter Strahlen in einem Winkelbereich von ®, in dem die Aquivalente Auflésung
eine Beobachtung der (n > 3)-Zusténde als Schulter zulésst, zuverldssig bestimmt
werden kann.

Wiahrend die (n = 1)- und (n = 2)-Zusténde wie die Emergenzenergie die erwartete
parabelformige Dispersion als Funktion von ® zeigen, ergibt sich aus VLEED-
Winkelserien in © eine lineare Dispersion in FE(kjj)-Diagrammen. Diese verlauft
fiir die energetische Position der Feinstrukturzustinde und die Emergenzenergie
als Funktion von kj parallel und ldsst auf einen konstanten energetischen Abstand
untereinander, entsprechend der Anordnung in einer Rydberg-Serie, schlielen. Der
Abstand des (n = 2)-Zustands zur Emergenzenergie entspricht dabei dem im Rah-
men der Rydberg-Serie der Feinstrukturzusténde erwarteten Wert, wahrend der
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5 Zusammenfassung und Ausblick

Abstand des (n = 1)-Zustands zur Emergenzenergie, in Ubereinstimmung mit der
Literatur, grofler ist.

Wie die (11)-Feinstruktur verhélt sich auch die (20)-Feinstruktur an Cu(001) mit
ihrer parabelféormigen Dispersion als Funktion von &, symmetrisch um & = 0°
(=[110]-Richtung), entsprechend der formulierten Erwartungen. Zusétzlich wird in
dieser Arbeit die (02)-Feinstruktur beobachtet, die dquivalent zur (20)-Feinstruktur
ist und symmetrisch um ® = 90° als Funktion von ® dispergiert. Geméafl der
Aquivalenten Aufldsung werden hier jeweils zwei Feinstrukturzustinde beobachtet.
Eine Bestimmung der Emergenzenergie des jeweils beteiligten gebeugten Strahls
kann hier anhand der energetischen Position des (n = 2)-Zustands innerhalb der
Rydberg-Serie der Feinstrukturzustinde erfolgen.

Im zweiten Ergebnisteil dieser Arbeit wird iberpriift, ob die an Cu(001) gewon-
nenen Erkenntnisse auch fur die Co/Cu(001)-Oberfliche Giiltigkeit besitzen. An
dieser Oberfliche wird im VLEED-Experiment ebenfalls eine (11)-Feinstruktur be-
obachtet, deren Zustdande fiir verschiedene, festgehaltene Einfallswinkel © jeweils
auch die erwartete parabelférmige F(®)-Dispersion zeigen.

Allerdings tritt die Feinstruktur hier mit geringerer Intensitit im Vergleich zum
Untergrund auf als an der Cu-Oberfliche. Eine Folge davon ist offensichtlich, dass
in keinem der aufgenommenen VLEED-Spektren eine Schulter beobachtet wird, die
den (n > 3)-Zusténden entspricht. Somit wird hier die energetische Position des
(n = 2)-Zustands mit der berechneten Emergenzenergie verglichen, was zu dhnlichen
Ergebnissen wie beim Kupfer fiihrt.

Fiir den (n = 1)-Zustand ergeben sich bei Variation des Einfallswinkels unterschied-
liche Abstidnde zur Emergenzenergie, was im Gegensatz zur Cu-Messung steht.
Diese Diskrepanz tritt in Zusammenhang mit der Beobachtung einer Doppelmaxi-
mumstruktur im Bereich des (n = 1)-Zustands auf, deren Auspriagung ebenfalls eine
Funktion von © ist und die die Abweichungen vom erwarteten Verhalten des (n = 1)-
Zustands verursacht. Als Folge davon besitzt die (11)-Feinstruktur an Co/Cu(001)
fiir bestimmte Einfallswinkel © eine groflere energetische Ausdehnung als die an
Kupfer. Die groite Ubereinstimmung der (11)-Feinstruktur an Co/Cu(001) mit der
an Cu(001) wird fiir den Winkel © beobachtet, unter dem der Einfluss der Dop-
pelmaximumstruktur auf die Feinstruktur am geringsten ist. Erste Berechnungen
von VLEED-Spektren an Co/Cu(001) bestatigen das Auftreten dieser Doppelmaxi-
mumstruktur als Funktion von © und fithren zu dem Schluss, dass es sich um eine
barriereninduzierte Struktur handelt.

Eine (20)-Feinstruktur an Co/Cu(001) wird in diesem Experiment nicht beobachtet.

Bei den spinaufgelosten Messungen treten sowohl bei den Messungen an Kupfer als
auch an Kobalt signifikante Spinabhéngigkeiten in den VLEED-Spektren auf.

In den Messungen an Cu(001) treten Spinasymmetrien sowohl in den Feinstruktur-
zustdnden als auch in den Braggzustdnden auf. Der Betrag der Asymmetrie variiert
als Funktion des Azimutwinkels und spiegelt so die vierzahlige Symmetrie der Ober-
fliche wieder. Bei Elektroneneinfall unter & = 45°, entlang der [100]-Richtung, wird
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im gesamten VLEED-Spektrum keine Asymmetrie beobachtet.

Fiir die ferromagnetische Co-Oberflache wird eine Spinaufspaltung der Feinstruk-
turzustande beobachtet, die fiir den (n = 1)-Zustand sowie das erste Minimum in
der GroBenordnung von 200meV liegt. Fir den (n = 2)-Zustand ist die Spinauf-
spaltung einfallswinkelabhingig entweder < 40meV oder dhnlich grofl wie die des
(n = 1)-Zustands. Die erhaltenen energetischen Positionen der Feinstrukturzustiande
fiir Majoritdats- und Minoritédtselektronen zeigen ebenfalls jeweils die parabelférmige
Dispersion als Funktion des Azimutwinkels. Auch fir die Braggzustidnde im Unter-
grund der VLEED-Spektren an Co/Cu(001) werden sowohl z. T. Spinaufspaltungen
sowie Spinasymmetrien beobachtet. Die aus der Asymmetrie bestimmte Effizienz
der spinpolarisierten Streuung an Co/Cu(001) wird mit Literaturwerten und dem
fir Cu(001) bestimmten Wert verglichen.

Fiir beide Probensysteme werden theoretische Berechnungen von VLEED-Spektren
von [Braun 2011] vorgestellt. Diese Rechnungen berticksichtigen sowohl den Bei-
trag der Oberflachenbarriere als auch des Kristalls zum VLEED-Streuprozess. Fiir
einen eingeschrankten Winkelbereich in ® wird fiir die Kupferoberfléche eine gute
Ubereinstimmung sowohl in der (11)-Feinstruktur als auch im Untergrund, d.h. in
den auftretenden Braggzustinden, erzielt. Darauf basierend wird die Oberflaichen-
barriere mit einem Barrierenmodell nach [Rundgren und Malmstrom 19775 fir
Cu(001) modelliert und die zugehérigen Barrierenparameter angegeben. Fiir andere
Winkelbereiche in @ ist die Ubereinstimmung zwischen gemessenen und berechneten
VLEED-Spektren deutlich schlechter, was vor allem auf Korrekturbedarf am Kri-
stallbeitrag zum VLEED-Streuprozess und evtl. auch an den Barrierenparametern
schliefen lésst.

Die fiir diese Arbeit vorliegenden ersten berechneten VLEED-Spektren an ferro-
magnetischem Co/Cu(001) zeigen noch keine zufriedenstellende Ubereinstimmung
mit den Messungen, sowohl fiir die Feinstruktur als auch fir die Braggzustdnde.
Hier wurden die Rechnungen auflerdem bisher nur mit einer nicht-spinabhéangigen
Oberflachenbarriere durchgefiithrt. Diese Rechnungen geben die Spinabhangigkeit
der Feinstruktur, wie sie im Experiment beobachtet wird, nicht wieder. Das lasst
darauf schliefen, dass die Oberflichenbarriere der Kobaltoberfliche spinabhéngig
ist und in den Rechnungen als spinabhingig angenommen werden muss, um Uber-
einstimmung mit dem Experiment zu erzielen.

Es besteht zur Auswertung der in dieser Arbeit vorgestellten Daten daher der Be-
darf an weiteren theoretischen Rechnungen sowohl fiir die Kupfer- als auch fir die
Kobaltoberfliche, um jeweils die Oberflichenbarriere und im Fall der Co-Oberflache
deren Spinabhéngigkeit zu bestimmen. Dabei sollte auch eine Analyse erfolgen,
aufgrund derer sich die Genauigkeit abschéitzen lasst, mit der sich die Barrieren-
parameter auf der Grundlage dieses Experiments bestimmen lassen. Im Rahmen
dieser Arbeit wird zunéchst eine Abschiatzung der oberen Grenze dieser Genauigkeit
angegeben.

Weiterhin besteht Diskussionsbedarf bzgl. der an Kupfer unter ® = 0° bzw. ® = 90°
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5 Zusammenfassung und Ausblick

beobachteten Asymmetrie, die nach jetzigem Kenntnisstand fiir diese Winkel aus
Symmetriegriinden nicht erwartet wird.

Von Seiten des Experiments ist das Auftreten des Bildpotentialzustands in IPE-
Messungen an Co/Cu(001) ein Hinweis auf eine wohlpraparierte Oberfliche. Trotz-
dem wére eine weitere Untersuchung der Umstande sinnvoll, die zu der vergleichs-
weise geringen Intensitiat der Feinstruktur von Kobalt fithren.

Die auf der Grundlage der in dieser Arbeit vorgestellten Daten gefiihrte Diskussion
zeigt, dass dieses VLEED-Experiment dazu geeignet ist, Daten zu liefern, die eine
Bestimmung der Oberflachenbarriere anhand der gemessenen Feinstruktur erlau-
ben. Dabei spielt eine Rolle, dass ein grofler Datensatz bzgl. Variation von Einfalls-
und Azimutwinkel jeweils fiir groffe Energiebereiche zur Verfiigung steht. So kann
von Seiten der Theorie zum einen tiberpriift werden, ob mit der verwendeten Ober-
flachenbarriere die Feinstruktur tiber den gesamten Winkelbereich korrekt berech-
net wird. Zusatzlich gibt der iiber einen grofien Energiebereich gemessene Unter-
grund Hinweise darauf, ob der fiir die Rechnungen verwendete Beitrag des Kristalls
zum VLEED-Streuprozess korrekt berechnet wird. Ein korrekt modellierter Unter-
grund erhoht auch die Genauigkeit, mit der die Oberflachenbarriere bestimmt wird.
Ein grofler Vorteil dieses experimentellen Aufbaus ist auflerdem, dass neben dem
VLEED-Messsystem das [PE-Messsystem zur Verfiigung steht. So lasst sich die
Oberflache zunachst z. B. als Funktion der Préparationsparameter charakterisieren
und dann die Auswirkung der verschiedenen Einfliisse auf die VLEED-Spektren be-
stimmen.

Basierend auf den in dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnissen ist es daher in Zukunft
sinnvoll, neben der Diskussion der bereits vorhandenen Daten, VLEED-Messungen
an weiteren Probensystemen durchzufiihren. Ziel der Messungen wéare zum einen,
jeweils die Oberflichenbarriere zu bestimmen. Zum anderen kénnten fiir Systeme
wie Fe/W(001) oder Fe(001)p(1x1)-O auf MgO(001) die experimentellen Bedingun-
gen zum FErzielen der bestmoglichen Effizienz bzgl. der spinpolarisierten Streuung
von Elektronen untersucht werden. Dies ware im Hinblick auf die Anwendung der
spinpolarisierten Streuung als VLEED-Spindetektor von groflem Interesse.
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6 Summary and outlook

In this work a spin-polarised very-low-energy electron diffraction (SPVLEED) ex-
periment is introduced. After a description of the basic theoretical principles to
determine the surface barrier from VLEED measurements, a characterization of the
whole VLEED apparatus is given. Then VLEED data are discussed in the context
of the appearance of VLEED fine structure and surface barrier determination:

In the first part of this work, VLEED I(V) curves on the Cu(001) surface are
presented. In accordance with the equivalent resolution, a fine structure is observed
in these (V') curves. This fine structure is measured as a function of energy for dif-
fering polar and azimuth angles of incidence. All in all, the presented data collected
from the copper surface reflect the theoretical expectations in agreement with data
published by [Hitchen und Thurgate 19884, Hitchen und Thurgate 19885, Hitchen
et al. 1991].

At the copper surface the (11) fine structure is the most prominent feature. It is
most easily observed (best energy resolution), when electrons approach the surface
along the [100] direction, which corresponds to an azimuth angle of & = 45°. In
addition to the first peak of the fine structure, a second member of the series is
visible. A shoulder at the high energy side of the second peak cannot be simply
assigned as the third member of the series, as it is a convolution of all higher order
peaks with the apparatus function of the instrument.

Moving off the angle of ® = 45°, there is an apparent loss of energy resolution, a
consequence of the equivalent resolution. Further, the fine structure shows a para-
bolic dispersion around its minimum energetic position at & = 45°. In contrast to
that, a linear dispersion of the fine structure is observed as a function of the polar
angle of incidence ©. In E(k)) diagrams the fine structure peaks are aligned in a
Rydberg-like series with constant distance in energy.

Finally, the emergence energy of the diffracted beam, associated to the (11) fine
structure, is determined as a function of ®. The results are in agreement with calcu-
lated emergence energies within the experimental error of AFg < 0,2¢eV. All in all,
it is demonstrated that the emergence energy of diffracted beams can be deduced
from this experiment.

Similar to the (11) fine structure, the (20) fine structure on Cu(001) reveals para-
bolic dispersion as a function of ®. Its minimum energetic position is now found at
® = (0°. Additionally, a (02) fine structure is observed, which is equivalent to the
(20) fine structure and disperses around ® = 90°. In accordance with the eqivalent
resolution, the first and second member of the fine structure are resolved. In this
case the emergence energy can be deduced from the energetic position of the second
member of the Rydberg series.
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In the second part of this work, the validity of the findings for the Cu(001) surface
with regard to the Co/Cu(001) surface is analysed. At this surface, a (11) fine struc-
ture is observed as well, and the peaks show the expected parabolic E(®) dispersion.
Now, due to a decrease in intensity vs. background ratio no shoulder is observed at
the high energy side of the second peak of the (11) fine structure on the Co surface.
Despite that, the dispersion of the second peak is comparable with the dispersion
at the Cu surface regarding the calculated emergence energy.

In contrast to the findings on the Cu surface, the energetic distance between the
first peak and the emergence energy varies as a function of ©. This discrepancy is
accompanied by the appearance of a double maximum around the position of the
first peak. As this feature occurs as a function of © as well, the (11) fine structure
exhibits a greater energetic expansion on cobalt than on copper for certain values
of ©. Approaching values of ©, where the influence of the double maximum on
the fine structure decreases, the similarity between the appearance of the (11) fine
structure on cobalt and copper increases. First calculations of VLEED spectra for
Co/Cu(001) confirm the existence of this double maximum feature and lead to the
conclusion that it is a barrier-induced feature of the VLEED (V') curves.

A (20) fine structure on Co/Cu(001) has not been observed.

Spin-polarised measurements reveal a significant spin dependence of the VLEED
I(V) curves of the cobalt and the copper surface.

At the copper surface, spin asymmetries of the fine structure as well as of the Bragg
peaks are observed. The magnitude varies as a function of azimuth angle resembling
the four-fold symmetry of the fcc surface. For electron incidence along the [100]
direction, the asymmetry equals zero.

At the ferromagnetic cobalt surface, a spin splitting of the fine structure is observed.
It amounts to about 200 meV for the first maximum and minimum of the Rydberg
series. Depending on the angle of incidence, the spin splitting of the second peak is
< 40meV or it equals the splitting of the first peak. For the Bragg peaks measured
on Co/Cu(001), a spin asymmetry and, additionally, in some cases a spin splitting
is observed. From these asymmetries a figure of merit concerning the spin-polarised
scattering is deduced.

In addition to the experimental data, first theoretical calculations done by [Braun
2011] on Cu(001) and Co/Cu(001) are presented. They contain simulations of the
VLEED process, where the scattering contributions of the surface barrier and the
crystal are included. The resulting I(V') curves are compared with the measurements
with regard to the fine structure as well as the background, which mainly consists
of the Bragg peaks.

For the copper surface, the calculations are in good agreement with the measured
data, but for a limited range of azimuth angles only. Based upon these calculations
and using a barrier model introduced by [Rundgren und Malmstrom 1977b], the
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surface barrier for Cu(001) is deduced. For other azimuth angles there is less agree-
ment between the calculated and the measured VLEED I(V') curves. This leads to
the conclusion, that a refinement of the calculations is required. This refinement
should contain corrections concerning the scattering contribution of the crystal and
possibly of the surface barrier as well.

The first calculated VLEED (V') curves available for ferromagnetic Co/Cu(001) do
not show satisfactory agreement with the shape of the measured spectra, neither
for the fine structure nor the Bragg peaks. Moreover,these calculations are not done
with a spin-dependent surface barrier but only a spin-dependent crystal contribu-
tion. Thus, they do not reproduce the spin dependence of the fine structure. This
implies that the surface barrier of cobalt is spin dependent.

To proceed with the analysis of the experimental data, in particular with determi-
ning the surface barrier and its spin dependence, refined calculations are required
for both surfaces. In this context, the accuracy for determining barrier parameters
from the comparison of calculations with experimental data should be estimated.
Additionally, a discussion concerning the observed asymmetry on copper at ® = (0°
and ® = 90° is required. Considering the current state of knowledge, the observed
asymmetry is not expected due to the symmetry of the surface.

From the experimental side, the presence of the image-potential state in [IPE measu-
rements on Co/Cu(001) is an indication for a well-prepared surface. In spite of that,
the decrease in intensity of the cobalt fine structure should be further investigated.

The discussion, which is carried out on the basis of the presented experimental data,
leads to the conclusion that this experiment has proved to be capable of determi-
ning the surface barrier. Comparision with calculations confirms the importance of
the availability of experimental data for differing experimental parameters to refine
estimates of the surface barrier. On top of that, the background measured in the
I(V') curves can be used to refine the estimate of the scattering contribution of the
crystal in simulations of the VLEED process. Furthermore, the availability of the
IPE system beside the VLEED system is a great advantage of this experimental set
up, as it allows the characterization of the surface and subsequent analysis of the
impact of surface quality on VLEED spectra.

Based on the knowledge obtained in this VLEED experiment, it proved to be re-
asonable to carry out further measurements on different sample systems to deter-
mine the surface barrier and its spin dependence. In addition, the Fe/W(001) and
Fe(001)p(1x1)-O on MgO(001) surfaces could be analysed with regard to an ap-
plication as VLEED spin detector. In this context, experimental conditions for a
maximum figure of merit concerning the spin-polarised scattering at these surfaces
are of great interest.
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