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Optische Spektroskopie an Metallen und ferromagnetischenFilmen

Kapitel 1
Einleitung

Zur Charakterisierung von ferromagnetischen Schichten haben sich der magneto-optische Kerr
Effekt (MOKE) und die ferromagnetische Resonanz (FMR) etabliert. Mit FMR und MOKE las-
sen sich die magnetischen Eigenschaften von ferromagnetischen Proben bzw. dünnen Filmen
bestimmen. Sie liefern jedoch kaum Aufschlüsse über Oberflächen- und Grenzschichteigen-
schaften. Mittels Reflexions Anisotropie Spektroskopie (RAS) hingegen wurde in einer Vielzahl
von Veröffentlichungen gezeigt, dass Eigenschaften wie Oberflächenzustände, Oberflächenre-
konstruktion und -relaxation sowie Verspannungsbeiträgebestimmt werden können. Die Ein-
flussgrößen, die zu einer optischen Anisotropie führen, sind jedoch sehr vielschichtig, oft kaum
zu überschauen. Erst eine genaue Analyse der Oberflächen- bzw. Grenzflächeneigenschaften mit
komplementären Methoden, wie winkelaufgelöste Ultraviolett-Photoelektronenspektroskopie
(ARUPS), Beugung niederenergetischer Elektronen (LEED),Rastertunnel-Mikroskopie (STM),
Ellipsometrie und anderer Methoden, erlaubt eine zuverlässige Zuordnung der RAS Strukturen.
Ist jedoch ein System grundlegend charakterisiert kann RASals eine sehr zuverlässige und ein-
fach einsetzbare Methode angewandt werden, die Prozesse während der Probenpräparation bzw.
des Schichtwachstums “sichtbar” werden lässt. Vom prinzipiellen Aufbau her ist ein RAS Spek-
trometer äquivalent zu einem MOKE Spektrometer für den polaren Kerr Effekt (senkrechter Ein-
fall des Lichtstrahls auf die Probenoberfläche). MOKE bei konstanter Wellenlänge des Lichts ist
eine Standardmethode zur Bestimmung grundlegender Parameter, wie Koerzitivfeldstärke, Ma-
gnetisierung und Magnetisierungsrichtung von ferromagnetischen Proben bzw. Filmen. MOKE
Spektroskopie wird hingegen eher selten eingesetzt. Das liegt vor allem an den relativ “struktur-
losen” Spektren im sichtbaren Bereich des Lichts und auch daran, dass z.B. Morphologieverän-
derungen kaum Einfluss auf die magneto-optischen Spektren haben.

Der Darstellung der Resultate zu den untersuchten Kristallen und Filmsystemen wurde je-
weils eine kurze Literaturübersicht und eine Diskussion der bereits bekannten Eigenschaften vor-
angestellt. Diese Arbeit beschäftigt sich schwerpunktmäßig mit der optischen Anisotropie von
Kupfer-Einkristallen und der Charakterisierung von Nickelfilmen auf Cu(110) Substraten. Die
ausführliche Diskussion der optischen Anisotropie von Kupfer-Einkristallen wird den Einfluss
von Kristall-Verspannungen und -Versetzungen auf die optische Anisotropie aufzeigen. Diese
Ergebnisse können dann zur Charakterisierung des Schichtwachstums ferromagnetischer Filme
verwendet werden. Eine kurze Betrachtung der optischen undmagneto-optischen Eigenschaften
von Ni(110) vervollständigt die benötigten Daten, um eine zuverlässige Analyse der Ni Filme
auf Cu(110) Substraten zu ermöglichen. Das Wachstum von Nickelfilmen auf Cu(110)-(1×1)
und Cu(110)-(2×1)-O wird ausführlich behandelt. Es werden die Morphologieder Oberflächen,
die optische Anisotropie und die magnetischen Eigenschaften der Filme analysiert. Im Beson-
deren wird das Auftreten von Defekten und Verspannungen im Film und an der Grenzschicht

Seite: 1



Theodor Herrmann
Kapitel 1: Einleitung

Ni/Cu in Abhängigkeit von der Ni Schichtdicke dargelegt.
Abschließend folgt eine Charakterisierung der Wachstumsphasen von Co auf Cu(110)-(1×1)

und Cu(110)-(2×1)-O. Die Untersuchung von Co auf Cu wurde zeitlich vor der Untersuchung
von Ni auf Cu durchgeführt. Zu diesem Zeitpunkt war das RAS Spektrometer noch nicht mit der
nötigen Funktionalität für MOKE Messungen ausgestattet. Außerdem stand noch kein “in-situ”
Elektromagnet zur Verfügung. Die Untersuchung des Wachstums von Co auf Cu(110)-(1×1) und
Cu(110)-(2×1)-O beschränkt sich deshalb auf eine Analyse der Oberflächenmorphologie und der
Wachstumsmechanismen mittels STM und RAS. Eine Analyse derCo/Cu Grenzschicht wurde
mittels der Cu-Volumendefektstruktur durchgeführt. Die Intepretation hiervon bleibt jedoch spe-
kulativ, da die optische Anisotropie von flächenzentriert kubischen (fcc) Co nicht bekannt ist.
Die Gitterfehlanpassung und die damit verbundene Verspannung bei Co auf Cu(110)-(1×1) ist
wesentlich geringer als bei Ni auf Cu(110)-(1×1), so dass nur geringe Änderungen der Cu-
Volumendefektstruktur zu erwarten sind.
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Optische Spektroskopie an Metallen und ferromagnetischenFilmen

Kapitel 2
Grundlagen

2.1 Wechselwirkung von Licht mit Festkörpern

2.1.1 Dielektrische Funktion - Drude-Lorentz-Modell

Makroskopisch betrachtet, werden die optischen Eigenschaften eines Materials durch den Bre-
chungsindexn und den Extinktionskoeffizientenk beschrieben.n undk werden zur komplexen
Größen̂ zusammengefasst:

n̂ = n + ik. (2.1)

Der komplexe Brechungsindex̂n ist verknüpft mit der dielektrischen Funktion̂ǫ.

ǫ̂ = n̂2 mit ǫ̂ = ǫ′ + iǫ′′, (2.2)

daraus lassen sich dann Gleichungen für den Real- bzw. Imaginärteil ableiten:

ǫ′ = n2 + k2 und ǫ′′ = 2nk. (2.3)

Die dielektrische Funktion erscheint in der MaterialgleichungD = ǫ0ǫ̂E = ǫ0E + P und be-
schreibt den Zusammenhang zwischen der mikroskopischen GrößeE, der makroskopischen Ver-
schiebestromdichteD und der PolarisationP. Im allgemeinen Fall ist̂ǫ ein Tensor zweiter Stufe,
liegt dagegen ein isotropes Medium vor, istǫ̂ ein Skalar.

Wenn elektromagnetische Strahlung in ein Medium eindringt, induziert sie ein elektrisches
Dipolmoment, es findet also eine elektrische Polarisation des Mediums statt. Aus der Polarisation
ist es möglich auf die dielektrische Funktion zu schließen.Dieses klassische Modell geht davon
aus, dass eine Elektron, das am Atomrumpf gebunden ist, in Schwingung versetzt wird. Es lässt
sich folgende Bewegungsgleichung für dieses System aufstellen:

ẍ + Γẋ + ω2
0x =

e

m
E (2.4)

Hierbei ist e die Elementarladung,m die effektive Masse des Zwei-Körper-Problems,Γ die
Dämpfungskonstante, die eine Dämpfung der Lichtwelle beschreibt undω0 die Resonanzfre-
quenz des Systems. Unter der Annahme, dassE eine ebene Welle der FormE = E0e

iωt ist,
kommt man zur Lösung der Bewegungsgleichung:

x =
eE0e

iωt

m(ω2
0 − ω2 − iΓω)

(2.5)
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Aus der Lösung dieser Bewegungsgleichung lässt sich über die Polarisierbarkeit̂α mit

ǫ̂ = 1 +
α̂

ǫ0
= 1 +

eNex

ǫ0E
(2.6)

der Ausdruck für̂ǫ ermitteln.

ǫ̂(ω) = 1 +
ω2

p

ω2
0 − ω2 − iΓω

mit ω2
p =

4πNee
2

ǫ0m
(2.7)

Ne kennzeichnet die Anzahl der Elektronen pro Einheitsvolumen undωp wird auch als Plasma-
frequenz bezeichnet. In diesem Bezug wird auch die optischeLeitfähigkeitσ̂ definiert:

σ̂ =
ω2

p

4π

ω

i(ω2
0 − ω2) + Γω

(2.8)

Freie Elektronen in Metallen können in diesem klassischen Modell durch das Fehlen einer
Rückstellkraft in der Bewegungsgleichung 2.4 (ω0 = 0) berücksichtigt werden (Drude-Modell).
Die Lösung der Bewegungsgleichung reduziert sich dann zu:

ǫ̂(ω) = 1 − ω2
p

ω2 + iΓω
(2.9)

Die dielektrische Funktion eines Festkörpers lässt sich sodurch eine Kombination von Lorentz-
Oszillatoren und einem Drude-Term modellieren:

ǫ̂(ω) = ǫ∞ −
ω2

p

ω(ω + iΓ)
+
∑

j

ω2
p, j

ǫ0(ω2
0, j − ω2 + iωΓj)

(2.10)

Der additive Faktorǫ∞ entspricht dem Wert der dielektrischen Funktion im Grenzwert, wenn
ω → ∞. Aus Gleichung 2.9 kann leicht geschlussfolgert werden, dassǫ∞ = 1 ist.

Für die Simulation der optischen Anisotropie und der magneto-optischen Kerr Spektren wur-
den die RAS Spektren bzw. MOKE Spektren bzw. die aus ihnen ermittelten Differenzen∆ǫ̂ der
dielektrischen Funktion nach Gleichung 2.10 modelliert. Dieses Vorgehen hat den Vorteil, dass
Real- und Imaginärteil von∆ǫ̂ Kramers Kronig konsistent sind, da Imaginärteile teilweise nicht
zur Verfügung standen. Der Imaginärteil ist schwierig zu messen, da er häufig durch die “Ver-
spannungsdoppelbrechung” des zu durchstrahlenden Fensters an der Ultrahoch-Vakuum (UHV)
Kammer stark beeinflusst wird.

Magneto-optische Effekte

Bei der Wechselwirkung von elektromagnetischen Wellen mitmagnetisierbarer Materie lassen
sich magneto-optische Effekte beobachten. Um die dadurch induzierte magneto-optische Ani-
sotropie zu erfassen, muss die auf die Elektronen im Kristallgitter wirkende Lorentz-Kraft mit-
berücksichtigt werden. Die Bewegungsgleichung 2.4 muss ergänzt werden und nimmt dann fol-
gende Form an:

s̈ + Γṡ + ω2
0s =

e

m
E +

e

m
ṡ ×B (2.11)
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Optische Spektroskopie an Metallen und ferromagnetischenFilmen

Bei geeigneter Wahl des Koordinatensystems (B ‖ z) vereinfacht sich die Bewegungsgleichung:

d2x

dt2
+ Γ

dx

dt
+ ω2

0x =
e

m
Ex +

eB

m

dy

dt
(2.12)

d2y

dt2
+ Γ

dy

dt
+ ω2

0y =
e

m
Ey −

eB

m

dx

dt
(2.13)

d2z

dt2
+ Γ

dz

dt
+ ω2

0z = 0. (2.14)

Die z-Komponente entkoppelt sich vollständig von den anderen Koordinaten, die x- und y-
Komponente bilden ein gekoppeltes Differentialgleichungssystem. Das betrachtete System ist
rotationsinvariant bezüglich der z-Achse und zur Lösung des gesamten Systems werden Polar-
koordinaten eingeführt, welche folgendes Ergebnis liefern:

s± =
e√
2m

E0e
iωt

ω2
0 − ω ± ωωc + iΓω

(

1
±i

)

. (2.15)

s+ kennzeichnet die Ausbreitung der rechtszirkular polarisierten unds− die der linkszirkular
polarisierten Wellen. In diesem Zusammenhang wird die Zyklotronfrequenzωc mit ωc = eB/m
eingeführt. Die zugehörige dielektrische Funktion unterscheidet sich nun für rechts bzw. links
polarisiertes Licht.

ǫ̂±(ω) = 1 +
Ne2

ǫ0m

1

ω2
0 − ω ± ωωc + iΓω

(2.16)

In diesem Fall ist die dielektrische Funktion kein Skalar mehr. Es handelt sich um einen Tensor
zweiter Ordnung. Dargestellt in Polarkoordinaten, besitzt diese Matrix nur Diagonalelemente.

ǫ̂± =







ǫ̂+ 0 0
0 ǫ̂− 0
0 0 ǫ̂zz





 . (2.17)

Durch einen Wechsel in eine kartesische Basis lässt sich dieMatrix in folgende Form umschrei-
ben:

ǫ̂ =







ǫ̂xx ǫ̂xy 0
−ǫ̂xy ǫ̂yy 0

0 0 ǫ̂zz





 . (2.18)

Die Diagonalelemente dieser Matrix bestimmen die optischen Eigenschaften des Materials. Die
Nichtdiagonalelemente beschreiben die induzierte magneto-optische Anisotropie. Der sich dar-
aus ergebende Zusammenhang für den Brechungsindex nimmt die Form ann̂± =

√
ǫ̂± =

√

ǫ̂xx ± iǫ̂xy, was die unterschiedlichen Brechungsindizes für rechts- bzw. linkszirkular pola-
risiertes Licht verdeutlichen.
Im allgemeinen Fall der MagnetisierungM gilt für die komplexe dielektrische Funktion:

ǫ̂ =







ǫ̂xx ǫ̂xy ǫ̂xz

−ǫ̂xy ǫ̂yy ǫ̂yz

−ǫ̂xz −ǫ̂yz ǫ̂zz





 . (2.19)
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Wenn ǫ̂jk ≪ ǫ̂jj und j 6= k ist, können die Diagonalelementeǫ̂xx und ǫ̂zz annähernd gleicĥǫ
gesetzt werden, so dass die Matrix dann folgende Form annimmt:

ǫ̂ ≈







ǫ̂ ǫ̂xy ǫ̂xz

−ǫ̂xy ǫ̂ ǫ̂yz

−ǫ̂xz −ǫ̂yz ǫ̂





 mit iǫQm =







ǫ̂yz

−ǫ̂xz

ǫ̂xy





 . (2.20)

Dieser Vektor ist parallel zu MagnetisierungM, wobeiQ̂ die komplexe Voigt-Konstante ist und
m den Einheitsvektor in Richtung der Magnetisierung beschreibt. Die GrößeQ̂ ist eine Materi-
alkonstante, die von der MagnetisierungM abhängig ist. Aus diesem Zusammenhang ergibt sich
z.B. für ǫ̂ in Abhängigkeit vonQ̂ unter der Voraussetzung einer Magnetisierung in z-Richtung:

ǫ̂ ≈ ǫ̂







1 iQ̂ 0

−iQ̂ 1 0
0 0 1





 bzw. ǫ̂± ≈ ǫ̂







1 − Q̂ 0 0

0 1 + Q̂ 0
0 0 1





 . (2.21)

ǫ̂ kann in eine Summe aus symmetrischen und antisymmetrischenAnteilen zerlegt werden. Dar-
aus folgend lässt sicĥǫ durch die Gleichung

ǫ̂E ≈ ǫ̂E + iQm × E (2.22)

beschreiben. In der klassischen Deutung der Gleichung 2.22beschreibt der zweite Term die
Wirkung der Lorentz-Kraft auf bewegte Ladungsträger, in diesem Fall die Elektronen, die durch
das elektromagnetische Feld der einfallenden Strahlung bewegt werden. Unter der Annahme von
ebenen Wellen lässt sich Gleichung 2.22 wie folgt umschreiben:

ǫ̂E ≈ n̂2
E− (n · E)n (2.23)

Für ein nichtmagnetisiertes isotropes Medium reduziert sich diese Gleichung zu:

ǫ̂ = n̂2 (2.24)

2.1.2 Fresnelsche Gleichungen: Verhalten an Grenzflächen

Für die Simulation der optischen Anisotropie von vergrabenen Schichten und Oberflächen dün-
ner Filme wurde in dieser Arbeit ein 4-Lagen Modell verwendet. Zum Verständnis der grundle-
genden Zusammenhänge wird zunächst betrachtet, wie sich eine elektromagnetische Welle an der
Grenzschicht verhält. Unter der Berücksichtigung der Stetigkeitsbedingungen für die Tangential-
komponente des elektrischen bzw. magnetischen Feldes an der ladungs- bzw. stromfreien Grenz-
schicht, resultierend aus den Maxwell-Gleichungen, lässtsich auf das Verhältniŝr zwischen
reflektierter und einfallender Welle bzw. auf das Verhältnis t̂ zwischen transmittierter und ein-
fallender Welle schließen. In Abhängigkeit von der Richtung, in der derE-Feldvektor schwingt
unterscheidet man zwischen s-Polarisation (E senkrecht zur Einfallsebene) und p-Polarisation (E

parallel zur Einfallsebene). Für eine unterschiedliche Primitivität ǫ̂r und Permeabilität̂µr ergeben
sich folgende Zusammenhänge:

r̂s =

(

Êr

Ê0

)

s

=
n̂0 cos ϕ0 − µ̂r0

µ̂r1
n̂1 cos ϕ1

n̂0 cos ϕ0 + µ̂r0

µ̂r1
n̂1 cos ϕ1

t̂s =

(

Êt

Ê0

)

s

=
2n̂0 cos ϕ0

n̂0 cos ϕ0 + µ̂r0

µ̂r1
n̂1 cos ϕ1

(2.25)

r̂p =

(

Êr

Ê0

)

p

=

µ̂r0
µ̂r1

n̂1 cos ϕ0 − n̂0 cos ϕ1

µ̂r0

µ̂r1
n̂1 cos ϕ0 + n̂0 cos ϕ1

t̂p =

(

Êt

Ê0

)

s

=
2n̂0 cos ϕ0

µ̂r0

µ̂r1
n̂1 cos ϕ0 + n̂0 cos ϕ1

(2.26)
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wobei Ê0, Êr und Êt die komplexen Amplituden des elektrischen Feldes der einfallenden, der
reflektierten und der transmittierten Wellen sind. Unter der Annahme, dasŝµr annähernd 1 ist
und mithilfe des Snelliusschen Brechungsgesetzes ergebensich folgende Relationen:

r̂s =
n̂0 cos ϕ0 −

√

n̂2
1 − n̂2

0 sin2 ϕ0

n̂0 cos ϕ0 +
√

n̂2
1 − n̂2

0 sin2 ϕ0

t̂s =
2n̂0 cos ϕ0

n̂0 cos ϕ0 +
√

n̂2
1 − n̂2

0 sin2 ϕ0

(2.27)

r̂p =
n̂2

1 cos ϕ0 − n̂0

√

n̂2
1 − n̂2

0 sin2 ϕ0

n̂2
1 cos ϕ0 + n̂0

√

n̂2
1 − n̂2

0 sin2 ϕ0

t̂p =
2n̂0n1 cos ϕ0

n̂2
1 cos ϕ0 + n̂0

√

n̂2
1 − n̂2

0 sin2 ϕ0

, (2.28)

Hierbei istϕ0 der Einfallswinkel des Lichts undϕ1 der Brechungswinkel.

Einschichtsysteme

Für die Darstellung der Wechselwirkung von Licht mit einem Einschichtsystem soll ein planpar-
alleler dünner Film auf einem Substrat betrachtet werden. In diesem Fall setzt sich das reflektierte
Licht aus Partialwellen der Mehrfachreflexionen an den Grenzschichten zusammen. Die Reflexi-
on an den jeweiligen Grenzschichten wird mitr̂01 und r̂12 und die Transmission wird mit̂t01und
t̂12 bezeichnet. Des Weiteren gilt die Konvention:r̂01 = −r̂10 und t̂01 = −t̂10. Die Summe der
Partialwellen ergibt folgenden Ausdruck [1]:

Êr = Ê0(r̂01 + t̂01t̂10r̂12e
i2δ̂ + t̂01t̂01r̂10r̂12e

i2δ̂ + · · ·

= Ê0

[

r̂01 + t̂01t̂10r̂12e
i2δ̂

(

1

1 − r̂01r̂12ei2δ̂

)]

, (2.29)

wobei Ê0 und Êr die komplexen Amplituden des elektrischen Feldes der einfallenden bzw. der
reflektierten Wellen sind. Die komplexe Größeδ̂ bezeichnet den Phasenunterschied zwischen
zwei benachbarten Teilwellen:

δ̂ = δ′ + iδ′′ = 2π
d

λ

√

n̂2
1 − n̂2

0 sin2 ϕ0, (2.30)

hierbei istλ die Wellenlänge undd die Schichtdicke. Der Zusammenhang aus Gleichung 2.29
kann in folgende Form gebracht werden:

r̂ =
Êr

Ê0

=
r̂01 + r̂12e

i2δ̂

1 + r̂01r̂12ei2δ̂
. (2.31)

Diese Gleichung wird auch als Airy-Formel bezeichnet. Anzumerken ist hier, dass sicĥr01 und
r̂12 für s- und p-Polarisation unterscheiden. Für das weitere Vorgehen wird ausschließlich die
s-Polarisation verwendet.

Mehrschichtsysteme - Matrixformalismus

Für ein Mehrschichtsystem soll eine Schichtabfolge von planaren dünnen Filmen mit verschie-
denen optischen Eigenschaften angenommen werden. Der dazubenötigte Formalismus wurde
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von Abelès [2, 3] vorgeschlagen und wird auch als Matrixmethode bezeichnet. Die im Rahmen
dieser Arbeit durchgeführten Simulationen basieren auf diesem Formalismus. Zur Berechnung
der Reflexions- und TransmissionskoeffizientenR undT werden nun Matrizen herangezogen
und für das verwendete Zweischichtsystem (4-Lagenmodell)wird die Herleitung des Zusam-
menhangs für die Reflexion explizit vorgestellt. Der ReflexionskoeffizientRs ist definiert durch:

Rs =
S21s

S11s

, (2.32)

wobei S eine n × n Matrix ist mit den Komponenten̂Sij . Die Matrix S ergibt sich aus der
Multiplikation der SchichtmatrixL mit der InterfacematrixI:

Ss = I01,sL1I12,sL2I23,s. (2.33)

Die charakteristischen Matrizen für die Schicht bzw. für die Grenzschicht sind definiert durch:

Iij,s =
1

t̂ij

(

1 r̂ij,s

r̂ij,s 1

)

Lj =

(

e−iδ̂j 0

0 e−iδ̂j

)

(2.34)

mit δ̂j = 2πdj/λn̂j cos ϕj , wobeidj die Dicke undn̂j der komplexe Brechungsindex derj-ten
Schicht ist.r̂ij und t̂ij folgen aus den Fresnelschen Gleichungen (siehe Gl.2.27) ander Grenz-
schicht vomi-ten zumj-ten Medium. Aus diesen Betrachtungen ist es möglich die Reflexionsko-
effizienten für ein 4-Lagen Modell anzugeben, das sich mit der folgenden Gleichung beschreiben
lässt:

r̂s =
(r̂01 + r̂12e

−i2δ̂1) + (r̂01r̂12 + e−i2δ̂1)r̂23e
−i2δ̂2

(1 + r̂01r̂12e−i2δ̂1) + (r̂12 + r̂01e−i2δ̂1)r̂23e−i2δ̂2
. (2.35)

Gleichung 2.35 kann zur Simulation der optischen Anisotropie verwendet werden. Die opti-
sche Anisotropie∆r̂

r̂
ist durch die Differenz der komplexen Reflektivität bezüglich zweier zuein-

ander senkrecht stehender Kristallachsen (~a,~b) der Probenoberfläche, normiert auf die Gesamt-
reflektivität definiert.

∆r̂

r̂
= 2

r̂~a − r̂~b

r̂~a + r̂~b

(2.36)

Wird linear polarisiertes Licht parallel zur Oberflächennormale eingestrahlt, lässt sich dieses
in zwei Anteile, die jeweils parallel zu~a und~b polarisiert sind, zerlegen. Diese Anteile sind
Eigenmoden der Wechselwirkung des Kristalls mit Licht. Daraus folgt, dass die Reflektivitäten
für die Polarisationsrichtungen~a und~b voneinander unabhängig sind und getrennt berechnet
werden können. So kann für jede optisch anisotrope Schicht jeweils eine dielektrische Funktion
ǫ̂~a und ǫ̂~b angegeben werden. Für optisch isotrope Schichten gilt natürlich: ǫ̂~a = ǫ̂~b.

Die Reflektivität an den einzelnen Grenzschichten bestimmtsich nach Gleichung 2.27:

r̂
(i)

~a,~b
=

√

ǫ̂
(i)

~a,~b
−
√

ǫ̂
(i+1)

~a,~b
√

ǫ̂
(i)

~a,~b
+
√

ǫ̂
(i+1)

~a,~b

mit i = 0, 1, . . . , N − 1 (2.37)
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sowie die hierzu gehörigen Phasendifferenzen nach Gleichung 2.30

δ̂
(i)

~a,~b
= 2π

d

λ

√

ǫ̂
(i)

~a,~b
mit i = 1, . . . , N − 1. (2.38)

Hierbei seiN die Anzahl der Grenzschichten. Mithilfe Gleichung 2.35 und2.36 lässt sichr~a und
r~b

sowie die optische Anisotropie des 4-Lagensystems bestimmen.

r̂
~a,~b

=
(r̂

(0)

~a,~b
+ r̂

(1)

~a,~b
e
−i2δ̂

(1)

~a,~b) + (r̂
(0)

~a,~b
r̂
(1)

~a,~b
+ e

−i2δ̂
(1)

~a,~b)r̂
(2)

~a,~b
e
−i2δ̂

(2)

~a,~b

(1 + r̂
(0)

~a,~b
r̂
(1)

~a,~b
e
−i2δ̂

(1)

~a,~b) + (r̂
(1)

~a,~b
+ r̂

(0)

~a,~b
e
−i2δ̂

(1)

~a,~b)r̂
(2)

~a,~b
e
−i2δ̂

(2)

~a,~b

. (2.39)

2.1.3 Magneto-optischer Kerr-Effekt

Die Änderung der Polarisation bzw. der Intensität von Lichtbei Reflexion an einem magneti-
sierten Medium wird durch den magneto-optischen Kerr-Effekt (MOKE) beschrieben. Je nach
Lage der Magnetisierungsrichtung zur Einfallsebene des Lichts wird zwischen drei grundlegen-
den Konfigurationen unterschieden (siehe Abb. 2.1). Komplexe Kerr-Winkel ergeben sich nur in

Ex

Ex

Ey

Ex

Ex

Ey
Ex

Ex

Ey

longitudinal transversal

polar

M

k

k
k

k

k

k

M

M

Abbildung 2.1: Die Kerr-Geometrien unterscheiden sich in der Magnetisierungsrichtung relativ
zur Einfallsebene des Lichts. In der polaren Geometrie steht der Magnetisierungsvektor senkrecht
zur Oberfläche, in longitudinaler bzw. transversaler Geometrie liegt die Richtung der Magnetisie-
rung in der Ebene und parallel bzw. senkrecht zur Einfallsebene.

longitudinaler und polarer Geometrie. In transversaler Geometrie ändert sich lediglich die Re-
flektivität bei Umkehr des Magnetfeldes [4]. Die grundlegenden Zusammenhänge sollen hier für
den einfachsten Fall, den polaren Kerr-Effekt, veranschaulicht werden.

Der Kerr-Effekt im Speziellen ist beobachtbar, wenn eine linear polarisierte Welle an ei-
ner magnetisierten Oberfläche reflektiert wird. Das reflektierte Licht ist nun elliptisch polarisiert
und die Polarisationsachse erfährt eine Drehung um den Kerr-Winkel θK gegenüber der Aus-
gangspolarisationsebene. Der Tangens des Verhältnisses kleiner zu großen Halbachse der Ellipse
wird auch als Kerr-ElliptizitätηK bezeichnet. Anschaulich lässt sich die Drehung der Polari-
sationsebene dadurch erklären, dass sich das linear polarisierte Licht aus phasengleichen links-
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und rechtszirkular polarisierten Anteilen gleicher Amplitude zusammensetzt und dass sich bei
der Reflexion am Material aufgrund der unterschiedlichen Brechungsindizes für die verschiede-
nen Polarisationsarten unterschiedliche Ausbreitungsgeschwindigkeiten ergeben. Daraus resul-
tiert eine Phasenverschiebung zwischen links- und rechtszirkular polarisiertem Licht. Will man
die GrößenθK undηK mit der optische Theorie bzw. der dielektrischen Funktion in Zusammen-
hang bringen, müssen die Reflexionskoeffizienten von links-und rechtszirkular polarisiertem
Licht betrachtet werden. Unter der Annahme des senkrechtenLichteinfalls sind die Reflexions-
koeffizienten wie folgt definiert:

r̂±(ω) =
n̂±(ω) − 1

n̂±(ω) + 1
. (2.40)

Gleichung 2.21 lässt sich durch eine Entwicklung unter Vernachlässigung der Terme höherer
Ordnung wie folgt umformen:

n̂± =
√

ǫ̂ ± ǫ̂Q̂ ≈
√

ǫ̂

(

1 ± Q̂

2

)

(2.41)

Das Licht breitet sich im Medium in z-Richtung aus und der Feldvektor vonE ist in x-Richtung
polarisiert. Somit nimmt der Vektor der einfallenden Strahlung E

in bzw. der Vektor des reflek-
tierten StrahlsEout folgende Form an:

E
in =

(

Êin
x

0

)

bzw. E
out =

(

Êout
x

Êout
y

)

In kartesischen Koordinaten erhält man fürE
out

E
out =

(

Êout
x

Êout
y

)

=
1

2

(

1 1
−i i

)(

r̂+ 0
0 r̂−

)(

1 i
1 −i

)(

Êin
x

0

)

(2.42)

bzw.

E
out =

(

Êout
x

Êout
y

)

=
1

(n̂+ + 1)(n̂− + 1)

(

n̂+n̂− − 1
n̂+ − n̂−

)

Ê2
in

≈ 1

(
√

ǫ̂ + 1)2

(

ǫ̂ − 1

−i
√

ǫ̂Q̂

)

(2.43)

Unter der Voraussetzung kleiner Kerr-Winkel (tan Θ̂K ≈ Θ̂K) undΘ̂K = Êout
y /Êout

x ergibt sich

für den komplexen Kerr Winkel̂ΘK :

Θ̂K =
i(r̂+ − r̂−)

r̂+ + r̂−
≈ i

√
ǫ̂Q̂

1 − ǫ̂
(2.44)
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Dünne magnetisierte Filme

Den theoretischen Ansatz zur Bestimmung des magneto-optischen Kerr-Effekts von dünnen Fil-
men liefern die Arbeiten von Zak et al. [5–7]. Diese Arbeitenbeschäftigen sich mit der Magneto-
optik von Schichtsystemen im Allgemeinen, die dort hergeleiteten Gleichungen dienen zur Be-
rechnung des magneto-optischen Kerr-Effekts für eine beliebige Magnetisierungsrichtung.

Im Rahmen dieser Arbeit wird dieser Algorithmus wesentlichvereinfacht. Es wird nur der
polare Kerr-Effekt bei Lichteinfall parallel zur Probennormalen betrachtet. Wie aus der Darstel-
lung des dielektrischen Tensors in Polarkoordinaten (Gleichung 2.21) ersichtlich, sind in diesem
Fall zirkular polarisierte Lichtwellen Eigenmoden der Wechselwirkung von Licht mit magneti-
sierten Medien. Das bedeutet, dass die Reflektivitäten für rechts- und linkszirkular polarisiertes
Licht voneinander unabhängig sind und getrennt berechnet werden können. So zeigt Višňovský
[8], dass sich für ein Einschichtsystem aus einem zu dem Zak Algorithmus äquivalenten 4x4
Matrix-System die Airy-Formel ableitet:

r̂± =
r̂
(01)
± + r̂

(12)
± ei2δ̂

(1)
±

1 + r̂
(01)
± r̂

(12)
± ei2δ̂

(1)
±

. (2.45)

Die Brechungsindizeŝn± für rechts- und linkszirkular polarisiertes Licht sind in Gleichung 2.41
angegeben. Eine Näherung ist hier nicht nötig:

n̂± =
√

ǫ̂ ± ǫ̂Q̂ (2.46)

Für nichtmagnetisierte Medien wird̂Q zu Null und es folgt̂ǫ = n̂2. Die Reflektivität an den
einzelnen Grenzschichten bestimmt sich wiederum äquivalent zu Gleichung 2.27:

r̂
(i)
± =

n̂
(i)
± − n̂

(i+1)
±

n̂
(i)
± + n̂

(i+1)
±

mit i = 0, 1, . . . , N − 1 (2.47)

Die hierzu gehörigen Phasendifferenzen sind durch Gleichung 2.30 gegeben

δ̂
(i)
± = 2π

d

λ
n̂

(i)
± mit i = 1, . . . , N − 1. (2.48)

Hierbei sei N die Anzahl der Grenzschichten. Aus der Analogie zur Airy-Formel lässt sich direkt
die Berechnung eines 4-Lagensystems nach Gleichung 2.35 ableiten und die Kerr-Rotation nach
Gleichung 2.44 bestimmen.

r̂± =
(r̂

(0)
± + r̂

(1)
± e−i2δ̂

(1)
± ) + (r̂

(0)
± r̂

(1)
± + e−i2δ̂

(1)
± )r̂

(2)
± e−i2δ̂

(2)
±

(1 + r̂
(0)
± r̂

(1)
± e−i2δ̂

(1)
± ) + (r̂

(1)
± + r̂

(0)
± e−i2δ̂

(1)
± )r̂

(2)
± e−i2δ̂

(2)
±

. (2.49)

2.2 Ferromagnetismus

Für Festkörper ist Ferromagnetismus eher die Ausnahme. Vergleicht man atomaren Magnetismus
mit Ferromagnetismus im Festkörper, so sieht man, dass die parallele Ausrichtung der magneti-
schen Momente im Allgemeinen energetisch ungünstiger ist.Durch eine parallele Ausrichtung
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wird zwar Austauschenergie gewonnen, jedoch kann die kinetische Energie aufgrund der Delo-
kalisierung der Valenzelektronen stark ansteigen. Dies lässt sich am besten am Modell des freien
Elektronengas erläutern [9]. Die direkte Austauschwechselwirkung ist charakterisiert durch die
Kopplung lokalisierter magnetischer Momente−→si,j an den Orten i, j durch überlappende Elek-
tronenwellenfunktionen. Um die so genannte Austauschenergie zu beschreiben, führt man den
Heisenbergterm

Eex =
∑

Ji,j
−→si

−→sj (2.50)

ein. Betrachtet man die Austauschwechselwirkung von delokalisierten Elektronen in Metallen,
so ist diese verursacht durch Coulombwechselwirkung und dem Pauliprinzip. Dies wird auch als
itinerante Austauschwechselwirkung bezeichnet [10]. Grundlegend hierfür ist die spinaufgelös-
te Dichtefunktionaltheorie. Resultierend ergeben sich energetisch verschobene Zustandsdichten
n±(E) und Bandaufspaltungen für Elektronen unterschiedlichen Spins. Eine Näherung dieser
Theorie beschreibt das Stoner-Modell, es liefert ein hinreichendes Kriterium für Ferromagnetis-
mus (Stoner-Kriterium)[9]:

I · n(EF ) > 1 (2.51)

Dieser konstante Term setzt sich aus dem Produkt der MagnetisierungM mit dem Austauschinte-
gralI zusammen. Neben einem großen Wert vonI wird eine hohe Zustandsdichte der Elektronen
nahe der Fermikante benötigt.

2.2.1 3d-Übergangsmetalle

Nickel, Eisen und Cobalt bilden die Gruppe der ferromagnetischen 3-d Übergangsmetalle. Das
Charakteristische an 3-d Übergangsmetalle ist, dass ihre d-Bänder nahe der Fermikante, also
im Bereich der Leitungselektronen, angesiedelt sind. Aufgrund dessen ist die Zustandsdichte an
der Fermikante durch die d-Band Elektronen bestimmt. Erfolgt eine Aufspaltung in energetisch
verschobene Bänder verschiedenen Spins, so resultiert daraus eine Besetzung zum Teil höhe-
rer Zustände in den Teilbändern. Aufgrund der vielen Zustände in den d-Bändern ist nur ein
geringer Energieaufwand nötig und der Einfluss der Austauschwechselwirkung dominiert. Au-
ßerdem entsteht durch die energetische Verschiebung von d-Band Elektronen mit Minoritätsspin
über das Ferminiveau ein Ungleichgewicht in der Spinverteilung, so dass ein Gesamtmoment
resultiert. Unter der Annahme, dass nur die Spins der Elektronen und nicht ihre Bahnmomente
den Magnetismus verursachen, kann man mittels der Dichtefunktionaltheorie die spinaufgelöste
Zustandsdichte (Abbildung 2.2) und somit auch das magnetische Gesamtmoment bestimmen [9].

2.2.2 Ferromagnetische Filme

Wird die Symmetrie an Oberflächen gebrochen, kommt es zu einer Reduzierung der nächsten
Nachbarn auf dem Atomgitter und dies führt in der Regel zu einer Zunahme des magnetischen
Moments pro Atom. Dies ist wiederum abhängig von der Orientierung der Oberflächen. Be-
trachtet man zum Beispiel die Ni(110) Oberfläche, so findet man ein größeres Moment als für
die niedrig indizierten Oberflächen [12], aufgrund der größeren Abstände zu den nächsten Nach-
baratomen. Gewöhnlich nehmen die magnetischen Momente schon nach 2 Monolagen ihren Vo-
lumenwert an.
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Abbildung 2.2: Spinaufgelöste Zustandsdichte von Nickel. Die durchgezogene Linie entspricht
der Zustandsdichte / eV. Die über die Energie integrierte Zustandsdichte wird durch gestrichelte
Linien dargestellt. Bis zum FerminiveauEF sind alle Zustände besetzt. Es besteht ein Ungleich-
gewicht zwischen Elektronen ungleichen Spins. Das magnetische Gesamtmoment ergibt sich aus
der Differenz von Elektronen mit Majoritäts- und Minoritätsspin (Quelle: Moruzzi et al. [11]).

Wichtig für diese Arbeit ist der Einfluss von Adsorbaten. Adsorbate modifizieren unter an-
derem die Anzahl der Leitungselektronen an der Oberfläche durch Hybridisierung der d-Bänder.
Der daraus resultierende Einfluss auf die magnetischen Eigenschaften von dünnen Filmen ergibt
jedoch kein einheitliches Bild. Adsorbate können zu einer Vergrößerung wie auch zu einer Ab-
nahme der magnetischen Momente führen. Schon eine marginale Wasserstoffkontamination auf
Fe/Cu(100) führt zu einem etwa 20% größeren magnetischen Moment [13]. Bringt man gerin-
ge Mengen an Sauerstoffatomen auf Nickelfilme auf, wird eineAbnahme der Magnetisierung
beobachtet [14].

Prinzipiell lässt sich die magnetische Anisotropie in Festkörpern als die durch die Form und
Kristallsymmetrie verursachte Richtungsabhängigkeit der freien Energie des Systems beschrei-
ben. Weiterhin unterscheidet man zwischen leichter und schwerer Richtung der Magnetisierung
bzw. kleinster und größter Energie. Die Differenz der Magnetisierungsarbeit zwischen leichter
und schwerer Richtung wird auch als magnetische Anisotropieenergie bezeichnet. Bei konstan-
ter Temperatur ist sie gleich der Differenz der freien Energie des Systems. Die magnetische
Anisotropie wird sowohl durch extrinsische (Form) als auchdurch intrinsische (zum Beispiel
Kristallsymmetrie) Eigenschaften des ferromagnetischenMaterials bestimmt. Aus diesem Grund
differenziert man zwischen Formanisotropie und magnetokristalliner Anisotropie.

Die so genannte Formanisotropie wird durch die langreichweitige Dipol-Dipol Wechselwir-
kung verursacht, es ist also ein mit1

r3 abfallender Effekt [15]. Diese Wechselwirkung wirkt sich
bis auf die makroskopische Ebene aus. Sie führt zu einer Geometrieabhängigkeit der magne-
tischen Anisotropie. Um Polbildung zu reduzieren, bilden sich im Volumen häufig Domänen
gegensätzlicher Magnetisierung aus. Dünne Filme können inerster Näherung als eine unendlich
ausgedehnte Ebene gesehen werden. So existiert nur ein Streufeld, das senkrecht zur Oberflä-
che ausgerichtet ist. Daraus folgt, dass bei dünnen Filmen durch die Formanisotropie stets eine
in-plane (in der Filmebene) Magnetisierung bevorzugt wird.
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Die magnetokristalline Anisotropie hingegen wird durch Spin-Bahn Wechselwirkung verur-
sacht. Bei den d-Band Elektronen der Übergangsmetalle findet nur ein sehr schwache Abschir-
mung statt. Dadurch wird der zugehörige Bahndrehimpuls durch das Kristallfeld stark unter-
drückt (“quenching”). In diesem Fall wäre die Magnetisierung allein durch die Spins erzeugt, sie
wäre also isotrop. Aber die Spin-Bahn Wechselwirkung verursacht außerdem noch einen nicht
verschwindenden Anteil der richtungsabhängigen Bahnmomente zum magnetischen Gesamtmo-
ment [16].

Die magnetische Anisotropie ist von einigen Parametern abhängig, wie zum Beispiel von
der Temperatur [17], der Schichtdicke [15] oder von dem Anlegen eines externen Magnetfeldes
[18], die jeweils zu einer Richtungsänderung der leichten Achse führen können. Im Falle dünner
Filme verhält sich die magnetische Anisotropie gänzlich anders als im Volumen. Zieht man die
Grenz- und Oberflächen mit in die Betrachtungen ein, führen diese zu einer Oberflächen- oder
Grenzflächenanisotropie [19]. Sie entsteht durch die Änderung der Bindungsverhältnisse an der
Grenzfläche zweier verschiedener Medien. Anders ausgedrückt, kann die Grenzfläche auch als
zweidimensionale Symmetriebrechung gesehen werden. Ein Beispiel für den eindimensionalen
Fall sind Stufenkanten. Beide Effekte führen zu einer Modifikation der Anisotropie. Untersucht
man dünne Filme auf Substraten, so beobachtet man eine elastische Verzerrung des Kristallgit-
ters, verursacht durch Gitterfehlanpassung zwischen Filmund Substrat. Diese Verzerrung führt
zu einem magnetoelastischen Energiebeitrag, der abhängigvon der Magnetisierungsrichtung ist.
Aus der Abhängigkeit der Gesamtenergie von der Magnetisierungsrichtung resultiert auch das
Auftreten von inverser Magnetostriktion, eine Magnetisierungsänderung verursacht eine Defor-
mation bzw. eine Veränderung der Verspannung. Oberflächen-und Verspannungsbeiträge können
bei dünnen Filmen zu einem Auftreten von remanenter out-of-plane (aus der Filmebene heraus-
zeigende) Magnetisierung führen. Oft ist dann die leichte Achse der Magnetisierung parallel zur
Filmnormale orientiert.

Trägt man die Magnetisierung über das angelegte äußere Magnetfeld auf, so erhält man Ma-
gnetisierungskurven. Charakteristisch für diese Kurven sind die Remanenz, das Koerzitivfeld
und die Sättigungsmagnetisierung (Abb. 2.3). Stimmt die Remanenz mit der Sättigungsmagne-
tisierung überein, ist der Ferromagnet in einem eindomänigen, vollständig in eine Richtung ma-
gnetisierten Zustand. Diese Kurven zeigen deutlich die anisotrope Natur von ferromagnetischen
Systemen. Nur bei anisotropen Proben tritt Hysterese auf. Im Grunde genommen heißt das, es
existiert eine temporäre Magnetisierung, die maximal bis zu einer KoerzitivfeldstärkeHc stabil
bleibt (bei angelegtem Gegenfeld). Das Beispiel in Abb. 2.4stellt eine entsprechende Magneti-
sierungskurve einer Probe uniaxialer Anisotropie in leichter und schwerer Richtung dar. Hierbei
muss man annehmen, dass im Falle einer Ummagnetisierung eine kohärente Drehung aller Spins
auftritt [20]. Wirkt ein Drehmoment auf die magnetischen Momente, so entsteht durch reversible
Drehung der Magnetisierung in Richtung des Feldes die Kurvein schwerer Richtung. Die zur
Sättigung in schwerer Richtung benötigte Feldstärke ist identisch mit der Koerzitivfeldstärke der
Schleife in leichter Richtung. Betrachtet man nun Kurven von dünnen Filmen in der leichten
Richtung, so unterscheiden sie sich häufig von Volumenproben durch wesentlich kleinere Koer-
zitivfeldstärken. Hier erfolgt der Ummagnetisierungsvorgang bei entsprechend kleinen Feldern
hauptsächlich durch Domänenbildung und nicht durch kohärente Drehung. Es nukleieren im Ge-
genfeld Domänen entgegengesetzter Magnetisierung, die relativ zu den ursprünglichen Domänen
durch Domänenwandverschiebung wachsen. Je einfacher diese Verschiebung erfolgen kann, um
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H

Sättigungs−
Remanenz

Koerzitivfeldstärke

magnetisierung

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung einer Magnetisierungskurve mitHysterese. Aufgetra-
gen wird die Magnetisierung über dem äußeren Magnetfeld. Die charakteristischen Größen sind
die Koerzitivfeldstärke (die äußere Feldstärke, bei der die Magnetisierung 0 ist), die Remanenz
(Magnetisierung ohne äußeres Feld) und die Sättigungsmagnetisierung.

M

H

Ms

leichte
Richtung

schwere
Richtung

magnetisierung
Sättigungs−

Abbildung 2.4: Schematische Zeichnung der Magnetisierungskurven bei uniaxialer Anisotropie
in leichter und schwerer Richtung. Die durchgezogene Liniezeigt einen Ummagnetisierungsvor-
gang in leichter, die gestrichelte Linie in schwerer Richtung. Die Koerzitivfeldstärke in leichter
Richtung entspricht dem zur Sättigung benötigten Feld in schwerer Richtung (Stoner-Wohlfarth
Modell).

so geringer ist die Koerzitivfeldstärke. Das heißt nichts anderes, als dass die Kurven rechteckiger
und schmaler werden. Der Ummagnetisierungsprozess wird imWesentlichen von Fehlstellen
in der Schicht, welche die Domänenwandverschiebung behindern, bestimmt. Aber auch loka-
le Unterschiede in der Dicke und Rauigkeit des Filmes spielen hierbei eine Rolle. Ebenso die
Temperatur, da auch die Domänenbildung (thermische Aktivierung) und die Geschwindigkeit
der Domänenwandverschiebung während des Ummagnetisierungsprozesses temperaturabhängig
sind.

2.3 Wachstum epitaktischer Filme

Unter epitaktischem Wachstum versteht man das geordnete Wachstum eines Adsorbates auf ei-
nem einkristallinen Substrat. Hierbei wird die Gitterordnung des Substrates auf die aufwach-
sende Schicht übertragen. Bestehen Substrat und Adsorbat aus unterschiedlichen Elementen, so
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bezeichnet man das Wachstum als Heteroepitaxie. Abbildung2.5 (oben) zeigt schematisch die
bei der Heteroepitaxie beobachtbaren Wachstumsmodi. Das Wachstum wird entscheidend von

relaxiertpseudomorph

Frank−van−der−Merwe Volmer−Weber Stranski−Krastanow

Substrat

Adsorbat

Abbildung 2.5: Oben: Schematische Darstellung von Wachstumsmodi des epitaktischen Wachs-
tums. Unten: Schematische Darstellung einer pseudomorph verspannten Schicht vor und nach der
Relaxierung.

der Oberflächenenthalpie des Substratesσos und des Adsorbatesσoa sowie von der Grenzflä-
chenenthalpieσg beeinflusst. Wächst das Adsorbat lagenweise (Lage für Lage)auf das Substrat
auf, spricht man von Frank-van-der-Merwe Wachstum [21–23](σos > σg + σoa). Bildet das Ad-
sorbat Inseln auf dem Substrat, so liegt Vollmer-Weber Wachstum vor [24] (σos < σg +σoa). Eine
Mischform von Frank-van-der-Merwe und Vollmer-Weber Wachstum wird Stranski-Krastanow
Wachstum genannt [25]. Hierbei bilden sich nach einer oder mehreren bedeckenden Lagen im
Frank-van-der-Merwe Wachstum Inseln aus.

Die Grenzflächenenthalpieσg wird wesentlich durch die Verspannung an der Grenzfläche be-
einflusst. Bestehen Substrat und Film aus verschiedenen Elementen, haben die von ihnen gebil-
deten Kristalle bei nicht angepasstem Wachstum fast immer unterschiedliche Gitterkonstanten.
Durch das gitterangepasste Wachstum wird eine gemeinsame,laterale Gitterkonstante erzwun-
gen. Diese Gitterfehlanpassungf (Misfit) ist proportional zur potentiellen Energie der Grenzflä-
che und ist wie folgt definiert:

f =
as − aa

aa

, (2.52)

wobei as und aa die Gitterkonstanten von Substrat und Film entlang der Oberflächenrichtung
sind. Die Grenzflächenenthalpieσg wird wesentlich durch die Gitterfehlanpassungf bestimmt.
So erklärt sich das Stranski-Krastanow Wachstum durch einen starken Anstieg der Verspannung
während der Ausbildung der ersten Adsorbatlagen.

Liegt Frank-van-der-Merwe Wachstum bei nicht zu vernachlässigender Gitterfehlanpassung
vor, so spricht man von pseudomorphem Wachstum. Hierbei wird die Einheitszelle des Adsor-
batfilmes tetragonal verzerrt. Ist die Gitterkonstante desAdsorbates kleiner als die des Substrats,
wird die Einheitszelle des Adsorbates entlang der Grenzfläche gedehnt und senkrecht dazu ge-
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staucht. Auch das Substrat erfährt eine tetragonale Verzerrung, jedoch ist diese aufgrund der
Dicke des Substrates wesentlich geringer. Der Anstieg der Verspannung mit zunehmender Ad-
sorbatschichtdicke muss nicht zwangsläufig zum Inselwachstum führen. Die Verspannung kann
auch bei Erreichen einer kritischen Adsorbatdicke durch die Ausbildung von Defekten und Ver-
setzungen an der Grenzfläche (Adsorbat - Substrat) abgebautwerden. Der Adsorbatfilm relaxiert
und die tetragonale Verzerrung wird vermindert oder aufgehoben. Dies ist bei den in dieser Ar-
beit untersuchten ferromagnetischen Filmen auf Cu(110)-(2×1)-O der Fall.

2.4 Verspannungen und Kristallversetzungen

Neben der Gitterfehlanpassung beim epitaktischem Wachstum existiert noch eine Vielzahl wei-
terer Ursachen für Kristallverspannungen. Eine davon sindFehlordnungen. Unter einer chemi-
schen Fehlordnung versteht man die Störung des Kristallgitters durch Fremdatome (Kontamina-
tion). Diese Verunreinigungen werden oft bereits beim Kristallwachstum (z.B. Ziehen aus der
Schmelze) eingebracht. Die Fremdatome können Gitteratomesubstituieren oder Zwischengit-
terplätze besetzen. Strukturelle Fehlordnungen werden nach ihrer Dimensionalität unterschie-
den. Nulldimensionale Störungen, auch Punktdefekte genannt, betreffen nur einzelne Atome,
wie z.B. nicht besetzte reguläre Gitterplätze, sogenannteLeerstellen. Trotz der geringen Größe
dieser Defekte kann sich die von ihnen ausgehende Störung über einen sehr großen Bereich des
Kristallgitters bemerkbar machen. Durch die thermische Energie der Kristallatome sind Punkt-

Leerstelle Zwischengitteratom Substitution

Abbildung 2.6: Schematische Darstellung von Kristallstörungen durch Punkdefekte.

defekte auch schon bei Raumtemperatur unvermeidbar. Bei dieser Temberatur liegt die Dichte
der Fehlstellen bei ca108 pro cm3. Speziell bei heteroepitaktisch gewachsenen Filmen kann die
Interdiffusion von Film- bzw. Substratatomen zu einer erheblichen Störung der Kristallstruktur
führen.

Neben den Punktdefekten werden vor allem eindimensionale Defekte als Stufen- oder
Schraubenversetzungen beobachtet. Diese Defekte sind meist durch mechanische Beanspru-
chung bzw. Verformung des Kristalls verursacht. Metall-Einkristalle reagieren auf äußeren Druck
vorzugsweise mit der Ausbildung von Versetzungen in ihren Gleitebenen [26]. Die Gleitebenen
sind die Ebenen des größten Lagenabstandes. Dabei ist die bevorzugte Richtung der Verschie-
bung parallel zu den kürzest möglichen Gittervektoren. Beifcc Kristallen, wie Kupfer und Ni-
ckel, sind dies die{111} Ebenen mit einer bevorzugten Versetzung entlang der[110] Richtungen
dieser Ebenen. Durch eine mosaikartige Verzahnung der Versetzungen härten die Kristalle me-
chanisch aus. Die Struktur von Kristalldefekten ist trotz dieser Symmetrie sehr komplex. Obwohl
Gitterdefekte eines der ältesten Objekte der Festkörperforschung darstellen, sind diese auch im
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Abbildung 2.7: Schematische Darstellung einer Kristallstörungen durch eine Schraubversetzung.

Falle von Kupfer-Einkristallen bis heute Gegenstand intensiver Diskussionen [27–31].
Der Einfluss von Verspannungen und Versetzungen in Metall-Einkristallen auf die optischen

Übergänge bzw. auf die optische Anisotropie wurde bisher kaum untersucht. Untersuchungen
an amorphem Kupfer zeigen eine deutliche Verspannungsabhängigkeit der optischen Anisotro-
pie [32, 33]. Es finden sich jedoch etliche Arbeiten über den Einfluss auf Halbleiter-Kristalle
[34–37]. Durch Verspannungen, Versetzungen und Punktdefekten findet immer eine Modifizie-
rung der elektronischen Bandstruktur des Kristalles statt. Somit ist bei allen optisch anisotropen
Kristalloberflächen eine Modifizierung der optischen Anisotropie zu erwarten, selbst wenn die
Kristallstörung isotrop ist. Im Falle von nominal optisch isotropen Kristalloberflächen müssen
die Kristallstörungen anisotrop bezüglich der untersuchten Kristallachsen sein, um eine optische
Anisotropie zu bewirken. Auch das epitaktische Filmwachstum kann zu einer anisotropen Ver-
spannung führen. So wurde gezeigt, dass die durch Gitterfehlanpassung verursachte Verspannung
von Co/Cu(110) eine uniaxiale Ausrichtung aufweist [38].
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3.1 Reflexions Anisotropie Spektroskopie (RAS)

Durch RAS wird die Anisotropie der komplexen Reflektivität einer Oberfläche bestimmt. Bisher
wurde RAS überwiegend auf dem Gebiet der Halbleiteroberflächenanalyse [39] und zur Cha-
rakterisierung bei Halbleiterwachstumsprozessen [40] angewandt. Seit einigen Jahren wird RAS
auch für die Oberflächenanalyse von Metalloberflächen erfolgreich eingesetzt [41–44]. Für (110)
Oberflächen von fcc Kristallen, wie z.B. Kupfer und Nickel, ist aus Symmetriegründen der Vo-
lumenbeitrag zur Gesamtreflektivität isotrop. Somit verbleibt als Quelle einer optischen Aniso-
tropie nur die Oberfläche. Daraus resultiert, trotz der großen Eindringtiefe des Lichts (typischer-
weise > 10nm), die besondere Oberflächensensitivität von RAS. So konnte z.B. der Einfluss von
Oberflächenzuständen der Cu(110), Cu(110)-(2×1)-O und Ag(110) Oberflächen auf die Reflek-
tivität durch RAS ermittelt werden [41–43]. Es können jedoch auch bei kubischen Kristallen
Volumenanisotropien, z.B. durch mechanische Verspannungen, auftreten.

Gemessen wird die Differenz der komplexen Reflektivität bezüglich zweier zueinander senk-
recht stehender Achsen der Oberfläche normiert auf die Gesamtreflektivität. In den hier gezeigten
Spektren sind diese Achsen meist die[11̄0] und die[001] Richtung. Die Messgröße wird somit
definiert als:

∆r̂

r
= 2

r̂[11̄0] − r[001]

r̂[11̄0] + r̂[001]

(3.1)

Im Falle einer dünnen anisotropen Oberflächenschicht (Dicke d ≪ λ) auf einem optisch
isotropen Substrat kann das RAS Signal mit der volumendielektrischen Funktion̂εb und der
„Surface Dielectric Anisotropy“ (SDA = ∆ε̂ · d) verknüpft werden [45]:

∆r̂

r̂
=

−4πid

λ

∆ε̂

εb − 1
(3.2)

Wird jedoch eine Volumenanisotropie gemessen, so ist das RAS Signal mit der volumendi-
elektrischen Anisotropie (∆ε̂b) verknüpft [45]:

∆r̂

r̂
=

∆ε̂b

(ε̂b − 1)
√

ε̂b

(3.3)

Sind sowohl Oberflächenschicht als auch Kristallvolumen optisch anisotrop, so ist das ge-
messene RAS Signal in guter Näherung (kleine Anisotropien)die Summe der Anisotropien aus
Gleichung 3.2 und 3.3 [45].
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Abbildung 3.1 zeigt die Funktionsweise eines RAS Spektrometers. Linear polarisiertes Licht
wird nahezu senkrecht zur Probenoberfläche ( 1.5◦ - 3◦) eingestrahlt und erfährt durch die un-
terschiedliche Reflektivität bezüglich der Achsen[11̄0] und [001] bei der Reflexion eine Verän-
derung des Polarisationszustandes. Im Allgemeinen liegt dann elliptisch polarisiertes Licht vor.

0°

0°
PEM

Xenon Hochdrucklampe

Polarisator

45°

° °

UHV Fenster

Monochromator

Analysator Probe

[001]

−45 45

[ 10]1

Polarisations−
zustand

Abbildung 3.1: Prinzipbild eines RAS Spektrometers

Dieser Polarisationszustand kann durch zwei Größen beschrieben werden: Durch eine Verdre-
hung der Polarisationsrichtung um einen bestimmten Winkel(proportional zu dem Realteil von
Ausdruck 3.1) und durch eine Elliptizität, definiert durch das Längenverhältnis der Ellipsen-
hauptachsen (proportional zu dem Imaginärteil von Ausdruck 3.1).

Die Analyse des elliptisch polarisierten Lichts erfolgt durch eine Kombination von einem
photoelastischen Modulator (PEM) und einem Analysator. Beim PEM handelt es sich um einen
Quarz oderCaF2 Kristall, der in mechanische Schwingungen versetzt wird. Durch die hierdurch
induzierte zeitlich periodische Spannungsdoppelbrechung wird das durchtretende Licht phasen-
moduliert. Der nachfolgende Analysator wandelt diese Phasenmodulation in eine Intensitätsmo-
dulation um.

3.2 Magneto-optische Kerr Spektroskopie

Im Falle eines ferromagnetischen Films auf einem optisch anisotropen Substrat wird durch die
hier verwendete Messapparatur die Summe von Kerr-Effekt (MOKE) und optischer Anisotropie
gemessen. Prinzipiell existieren zwei experimentelle Methoden um MOKE- und RAS-Anteile
voneinander zu trennen. Zum einen kann die Magnetisierungsrichtung des Filmes durch ein äu-
ßeres Feld gedreht werden. Dies führt zu einer Invertierungdes MOKE-Anteils, während der
RAS-Anteil konstant bleibt. Zum anderen kann die Probe um 90Grad um die Probennormale
gedreht werden, was zu einer Umkehrung des RAS-Anteils führt, der MOKE-Anteil wird dabei
jedoch nicht beeinflusst. Zur Trennung von RAS und MOKE sind also zwei Messungen nötig, die
sich entweder in der Magnetisierungsrichtung oder der Probenorientierung unterscheiden. In der
Praxis ist eine Ummagnetisierung, also die erste Möglichkeit, sinnvoll, da es kaum möglich ist,
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die Probe zu rotieren, ohne danach eine Neujustage des Spektrometers durchführen zu müssen.
Es wurden somit folgende Messschritte angewandt, um RAS undMOKE Spektren zu ermitteln:

1. Kurzzeitiges Anlegen eines magnetischen Feldes senkrecht zur Probenoberfläche.
2. Messung eines Spektrums (S1).
3. Kurzzeitiges Anlegen eines magnetischen Feldes mit entgegengesetzter Richtung wie zu-

vor.
4. Messung eines weiteren Spektrums (S2).

Daraus ergibt sich das RAS Spektrum proportional zuS1 + S2 und das MOKE Spektrum pro-
portional zuS1 − S2 (siehe Abb. 3.2). Für die Aufnahme von Wachstumstransienten wurde für
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Abbildung 3.2: a) Änderung der Polarisation (Realteil) von 14 ML Ni auf Cu(110)-O, aufge-
nommen für zwei entgegengesetzte Magnetisierungsrichtungen ~M des Films. RAS und MOKE
Spektren sind durch eine weiße Kurve bzw. den grau unterlegten Bereich zwischen den gemesse-
nen Spektren angedeutet. b) Die aus den Messungen ermittelten MOKE und RAS Spektren (RAS
Signal von 0.001 entspricht 0.5 mrad).

jeden Messpunkt das obige Verfahren angewandt. Ebenso wurde durch die Messung und Aus-
wertung von Hysteresekurven sichergestellt, dass das angelegte äußere magnetische Feld aus-
reichend stark für eine Ummagnetisierung des Filmes war. Diese Hysteresemessungen wurden
bei einer Energie von 3 eV durchgeführt und zur Bestimmung der bevorzugten Magnetisierungs-
richtung verwendet. Es ergaben sich, wie nach dem Stoner-Modell [46] zu erwarten, rechteckige
Hysteresekurven bei “out-of-plane” Magnetisierung und diagonale Linien für “in-plane” Magne-
tisierung.

3.3 Experimentaufbau

Die Experimente wurden an drei verschiedenen UHV Apparaturen durchgeführt (A: AG-Richter
- TU-Berlin, B: AG Baberschke - FU-Berlin, C: AG Osterwalder- Universität Zürich). Alle Anla-
gen haben eine Ionenätzkanone zum Ionenätzen, Sauerstoffeinlass, ein verspannungsarmes Fens-
ter für RAS/MOKE Messungen sowie LEED. Der Basisdruck ist unterhalb von(1 · 10−10) Torr.
Apparatur A und B sind im Weiteren mit einem Elektronenstrahlverdampfer zum Aufbringen
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der ferromagnetischen Filme, einem Eisenjoch mit Spule zumAnlegen eines Magnetfeldes und
Auger-Elektronen Spektroskopie (AES) sowie STM ausgestattet. An diesen Apparaturen wur-
de Ni(110), Nickel und Kobalt auf Cu(110)-(2×1)-O und Cu(110) untersucht. An Apparatur C
konnten außerdem ARUPS und Röntgen-Photoelektronenspektroskopie (XPS) Messungen vor-
genommen werden. Hier wurden die vizinalen Cu(111) Oberflächen untersucht.

Analysator

Halogenlampe

Monochromator−Wechsler
Photoelastischer
Modulator(PEM)

Xenon−Hochdrucklampe

Monochromator (UV)

Monochromator (IR)

Detektoren (Si und InGaAs)

Polarisator

Probe

Vorverstärker

zur

Photomultiplier (CaF −Fenster)2

(MgF )

(CaF )

2

2 (MgF )2

Abbildung 3.3: RAS/MOKE Spektrometer. Die einzelnen Komponenten sind in der Darstellung
benannt. Gestrichelte Linien zeigen den optischen Strahlengang. Der Spektralbereich erstreckt
sich von 0.75 eV bis 6.5 eV. Im niederenergetischen Spektralbereich (0.75 eV - 3.28 eV) wird ein
Infrarot-Monochromator (InGaAs: 0.75 eV - 1.3 eV, Si: 1.3 eV- 3.28 eV) benutzt. Der Wechsel
zwischen den Monochromatoren erfolgt mittels eines motorangetriebenen justierbaren Spiegels.

An allen Apparaturen wurde das selbe RAS/MOKE Spektrometereingesetzt (siehe Abb. 3.3).
Der optische Aufbau dieses Spektrometers entspricht im Grundprinzip dem von Sato [47] bzw.
Aspnes [48]. RAS/MOKE Spektren sowie MOKE Hysteresekurvenkönnen in einem Energie-
bereich von 0.75 eV bis 6.5 eV gemessen werden. Die Auswahl der Materialien der optischen
Komponenten (CaF2 Polarisatoren und Photomultiplierfenster,MgF2 PEM) ermöglicht prinzi-
piell eine Messung bis 9 eV, jedoch begrenzt die Absorption des Lichts durch den in der Luft
enthaltenen Sauerstoff die maximal erfassbare Photonenenergie auf 6.5 eV. Die Anordnung der
Komponenten an der UHV Apparatur wurde so gewählt, dass sämtliche Schritte der Präparation
und des Filmwachstums mit dem Spektrometer beobachtet bzw.überwacht werden konnten.
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3.4 Probenpräparation und Charakterisierung

Die Nickel- und Kupfer-Einkristalle wurden von einem kommerziellen Hersteller fertig ori-
entiert und poliert geliefert. Alle Kristalle sind zylinderförmig, mit einem Durchmesser von
8 bis 12 mm und einer Dicke von 3 bis 5 mm. Diese Kristalle wurden im Czochralski
Verfahren aus der Schmelze gezogen und entsprechend der gewünschten Oberflächenorien-
tierung geschnitten. Die Winkelunsicherheit der Oberflächenorientierung beträgt±0.1◦. Der
quadratische Mittelwert (RMS) der Oberflächenrauigkeit der gelieferten Kristalle ist kleiner
0.03µm.

Die Kristalle wurden von uns im UHV durch mehrere (20 -30) Präparationszyklen, beste-
hend aus Ionenätzen und anschließendes Tempern, weiterbehandelt. Beim Ionenätzen werden
die Oberflächen mitAr+ oderNe+ Ionen beschossen. Die gesamte UHV Kammer wird hier-
für mit dem Edelgas bis zu einem Partialdruck von2 · 10−5 mbar gefüllt, die Atome an einem
Wolframfilament ionisiert und in Richtung der Probenoberfläche beschleunigt. Für die Kupfer-
kristalle erfolgte dies mit Argon bei Raumtemperatur für 10bis 20 Minuten mit einer kinetischen
Energie von 1 keV. Der Nickelkristall wurde mit Neon 30 Minuten mit einer kinetischen Energie
von 1 keV ionengeätzt. Das Tempern erfolgte durch eine in denProbenhalter eingebaute Wider-
standsheizung. Die Probe wird hierdurch erwärmt und für eine bestimmte Zeitspanne auf einer
konstanten Temperatur gehalten. Für die Kupferkristalle war dies 10 Minuten bei 850 K und für
Nickel 10 Minuten bei 970 K.

Nach der Präparation zeigten alle Kristalle auf der gesamten Oberfläche klare 1×1 LEED
(Beugung niederenergetischer Elektronen) Reflexe mit geringer Hintergrundintensität. Bei den
vizinalen Kristallen war das stufenbedingte Aufspalten der 1×1 LEED Reflexe klar erkennbar.
Mit AES (Cu(110), Ni(110)) bzw. XPS (vizinale Cu Kristalle)konnte keine Verunreinigung der
Oberflächen mit Fremdatomen nachgewiesen werden.

Die Bildung der Cu(110)-(2×1)-O Rekonstruktion erfolgte durch Einlass von molekularem
Sauerstoff in die UHV Kammer. Es wurden 10 Langmuir (1 Langmuir = 1 · 10−6 Torr·s) Sau-
erstoff aufgebracht [49, 50]. Das LEED Beugungsbild von Cu(110)-O zeigte eine klare 2×1
Rekonstruktion. RAS Messungen von der reinen Cu(110) und der Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche
wurden neben den oben genannten Methoden wie LEED und AES zurCharakterisierung der
Oberflächenbeschaffenheit herangezogen. Die bekannte Temperaturverschiebung der Cu(110)
bzw. Cu(110)-(2×1)-O RAS Strukturen wurde zur Bestimmung der Probentemperatur benutzt
[51].

3.4.1 Aufbringen von Kobalt und Nickel

Ni und Co Filme wurden auf Cu(110) und Cu(110)-(2×1)-O bei Raumtemperatur mit einer
Wachstumsrate von 0.25 - 0.3 Monolagen pro Minute aufgebracht. Während des Wachstums
konnte ein Restgasdruck kleiner6 · 10−10 mbar aufrechterhalten werden. Der Wachstumsprozess
wurde mit dem Spektrometer bei einer Energie von 2.1 eV (Transiente) beobachtet. Zur Messung
von Spektren bzw. Hysteresekurven wurde das Wachstum mehrmals für ca. 5 Minuten unterbro-
chen. Die Schichtdicke der Filme wurde bis zu 15 Monolagen nach Abschluss der Wachstums-
experimente mittels AES bestimmt. Hierbei wurde die Auger Peak Intensitäten von Kupfer und
Kobalt verglichen. Der Vergleich der während des Wachstumsaufgenommenen RAS Transienten
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mit den durch AES ermittelten Schichtdicken ermöglichte die Bestimmung der Schichtdicke von
dickeren Filmen. Hier wurde durch die RAS Transiente des Wachstums der ersten 10 Monolagen
die Wachstumsrate bestimmt und unter der Annahme, dass diese konstant ist, über die Aufdampf-
zeit die Schichtdicke ermittelt.

Zur Verbesserung der Schichtqualität wurde die erste Monolage von Kobalt auf Cu(110)-
(2×1)-O in einer Sauerstoffatmosphäre von≈ 5 · 10−9 mbar aufgebracht [52].
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Kapitel 4
Optische Anisotropie von
Kupfer-Einkristallen

Dieses Kapitel beschäftigt sich mit der optischen Anisotropie von Kupfer-Einkristallen. Hier-
bei werden die Oberflächen von Cu(110), Cu(111), Cu(112), Cu(221), Cu(332) und Cu(443)
behandelt. Zunächst wird ein Überblick über die bekannten Veröffentlichungen zur optischen
Anisotropie der reinen Cu(110) Oberfläche gegeben. In den bisherigen Veröffentlichungen wird
davon ausgegangen, dass alle Beiträge zur optischen Anisotropie von Kupfer-Einkristallen di-
rekt oder indirekt mit der Oberfläche verknüpft sind. Direkte Beiträge stammen hierbei z.B. von
Oberflächenzuständen bzw. -resonanzen sowie von einer Relaxierung oder Rekonstruktion der
Oberfläche. Indirekte Beiträge hingegen entstehen durch eine Modifikation der elektronischen
Bandstruktur in der Nähe der Oberfläche allein aufgrund der Existenz der Oberfläche. Allgemein
wird angenommen, dass direkte Beiträge an der Oberfläche lokalisiert sind und indirekte Bei-
träge der oberflächennahen Region entstammen. Anhand der hier durchgeführten Experimente
soll der Versuch einer Zuordnung von Oberflächeneigenschaften und daraus resultierender op-
tischer Anisotropie erfolgen. Die Untersuchungen zeigen jedoch auch, dass einige Beiträge zur
optischen Anisotropie unabhängig von der Oberflächenbeschaffenheit sind, was wiederum zu der
Vermutung führt, dass diese Beiträge nicht an der Oberflächeoder in oberflächennahen Berei-
chen lokalisiert sind. Für ein Verständnis der optischen Anisotropie von Kupfer-Einkristallen ist
es somit unumgänglich, mögliche Volumenbeiträge zu identifizieren und zu charakterisieren. Op-
tische Spektroskopie an Metallen im sichtbaren und ultravioletten Bereich kann Eigenschaften
des Kristallvolumens nur in Bereichen der Eindringtiefe des Lichtes detektieren. Die übliche Me-
thode zum Nachweis von Volumenanisotropien, Absorptionsmessungen, ist nicht durchführbar.
Für Kupfer im gewählten Spektralbereich beträgt die Eindringtiefe des Lichtes 9 nm - 15 nm. Das
entspricht 70 - 120 Cu(110) Monolagen. Für den Oberflächenbereich wird allgemein eine Dicke
von 0.5 nm - 1 nm angenommen und Bereiche ab 2.7 nm von der Oberfläche entfernt, können be-
reits als volumenartig bezeichnet werden [53]. Somit kann optische Spektroskopie an Metallen
trotz der geringen Eindringtiefe des Lichts Eigenschaftendes Kristallvolumens detektieren. Die
in diesem Kapitel erarbeitete Zuordnung der einzelnen Beiträge zur Oberfläche, zur oberflächen-
nahen Region oder zum Kristallvolumen bleibt dennoch spekulativ, kann jedoch Anhaltspunkte
für zukünftige theoretische Untersuchungen liefern.
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Abbildung 4.1: Links: Lage der (110) Oberfläche in der fcc-Einheitszelle. Hierbei bezeichnet a
die Gitterkonstante. Mitte und rechts: Schematische Darstellung der Atomanordnung der Cu(110)-
(1×1) und Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche. Gezeigt ist die Drauf- (oben) und Seitenansicht (unten)
der jeweiligen Oberfläche. (d01, d12) markieren die Interlagenabstände.

4.1 Cu(110)

4.1.1 Struktur der Oberfläche

Kupfer bildet einen fcc Kristall mit einer fcc Gitterkonstante a von 3.61Å (siehe Abb. 4.1). Die
Cu(110) Oberfläche rekonstruiert nicht, stattdessen relaxieren die Oberflächenatome. Hierbei ist
der Interlagenabstand zwischen erster und zweiter Monolage (d12) bei Cu(110) um ca. 7% klei-
ner als der Volumenlagenabstand [54, 55]. Das Aufbringen von Adsorbaten führt in der Regel zu
einer Veränderung dieser Relaxierung, oft einhergehend mit einer Rekonstruktion der Oberfläche
[56–58]. So führt Adsorption von Sauerstoff bei Raumtemperatur zu einer (2×1) Rekonstrukti-
on. Es bilden sich Cu-O Ketten entlang der[001] Richtung aus. Diese Rekonstruktion wurde mit
STM [49, 50], Photoelektronenbeugung und LEED [59, 60] sowie theoretisch [61] untersucht
und als “added row” Rekonstruktion identifiziert. Der Abstand der Cu-O Ketten zur ersten Cu
Atomlage (d01) ist um 14% größer und der Abstand zwischen erster und zweiter Cu Lage (d12) ist
3% kleiner als der Volumeninterlagenabstand [55]. Abbildung 4.2 zeigt eine STM Messung der
reinen Cu(110)-(1×1) Oberfläche. Diese Oberfläche wurde unter UHV Bedingungen durch Io-
nenätzen und Tempern präpariert. Es zeigen sich atomar glatte Terrassen, getrennt durch Stufen.
Die Höhe der Stufen entspricht dem Lagenabstand der Cu(110)Oberfläche. Die Stufenkanten
zeigen eine bevorzugte Ausrichtung entlang[110].

4.1.2 Optische Anisotropie der reinen Cu(110) Oberfläche

Die optische Anisotropie der Cu(110) Oberfläche wurde in denletzten Jahren in einer Reihe von
Veröffentlichungen eingehend experimentell und theoretisch diskutiert [42–44, 53, 57, 58, 62–
68]. Lagenaufgelöste “Ab-initio self-consistent full potential linear-muffin-tin orbital” Berech-
nungen [53] zeigen, dass die optische Anisotropie in der ersten Oberflächenatomschicht und
dem Volumen (>21 ML) auftritt. Die oberflächennahen Schichten dazwischentragen hingegen
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Abbildung 4.2: STM Aufnahme von Cu(110)-(1x1). Es zeigen sich bevorzugt ausgerichtete Stu-
fen in [110] Richtung.

kaum zur optischen Anisotropie bei. Für die erste atomare Lage (Oberfläche) wird eine Anisotro-
pie bei 2 eV und 3.3 eV berechnet. Die Anisotropie der von der Oberfläche entfernten Atomlagen
(>21 ML) zeigt eine breite Struktur unterhalb von 2.5 eV sowie Strukturen bei 3.5 eV, 4.5 eV und
5.2 eV [53]. Eine weitere theoretische Untersuchung von Ziane et al. verdeutlicht die Rolle von
parallelen Bändern für die optische Anisotropie [68]. Die optische Anisotropie von der Cu(110)-

−2

−1

 0

 1

 2

 3

 4

 5

 1  2  3  4  5  6

R
e 

(r
[1

− 10
]−

r [0
01

])/
r 

 / 
10

−
3

Energie / eV

(d) (e)(b)(a)
(c)

Abbildung 4.3: RAS Spektrum der Cu(110)-(1×1) Oberfläche. Maxima und Minima des spek-
tralen Verlaufs sind zur weiteren Diskussion mit (a) bis (e)markiert.

(1×1) Oberfläche wurde im Rahmen dieser Arbeit an drei verschiedenen Proben gemessen. Alle
Proben zeigen ein RAS Spektrum wie in Abbildung 4.3 dargestellt. Es zeigen sich nur geringe
Intensitätsunterschiede zwischen verschiedenen Proben.Die Maxima und Minima des spektralen
Verlaufs sind in dieser Abbildung mit den Buchstaben (a) bis(e) markiert. Diese Bezeichnung
dient der Orientierung in der weiteren Diskussion. Das RAS Spektrum wird von einer Struktur
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bei 2.1 eV (a) dominiert. Weitere Strukturen zeigen sich bei3.9 eV (b), 4.1 eV (c), 4.3 eV (d)
sowie 4.95 eV (e).

Struktur (a)

Die Struktur (a) wird optischen Übergängen zwischen Oberflächenzuständen amY zugeordnet
[42, 43]. Abweichend von dieser Interpretation, werden auch Einflüsse von den Interbandüber-
gängen∆5 → ∆1 nahe des PunktesX der Volumen-Brillouinzone [63] als Ursache vermutet.
Die Intensität hängt stark von der Oberflächenbeschaffenheit ab. So verschwindet diese Struk-
tur durch Tempern bei einer Temperatur von 1060 K. Der so präparierte Kristall zeigt eine stark
gestufte Oberfläche. Die Stufen verlaufen hierbei parallelzur [001] Richtung [64]. Auch Ad-
sorbatbedeckungen der Oberfläche im Submonolagenbereich (z.B. mit O, CO, Co, Ni und Na)
dämpfen die Intensität stark. So wird aus Untersuchungen von CO Bedeckung bei 12 K gefol-
gert, dass eine Depolarisation der Oberflächenzustände durch Streuung der Elektronenwellen an
den CO Molekülen für die Dämpfung verantwortlich ist [65]. Ähnliches wird auch bei Adsorp-
tion von Na auf Cu(110) beobachtet [58]. Eine detaillierte Untersuchung der Eigenschaften von
Struktur (a) kommt zu dem Schluss, dass drei verschiedene Beiträge identifiziert werden können:
Sowohl Übergänge von Oberflächenzuständen als auch Beiträge von oberflächenmodifizierten
Interbandübergängen und Intrabandübergängen konnten nachgewiesen werden[67].

d-Bandbereich

Im Bereich von 2.2 eV bis 5.2 eV liegen Interbandübergänge der stark lokalisierten Kupfer d-
Bänder. Der spektrale Verlauf der optischen Anisotropie indiesem Bereich wird auf einen Ein-
fluss der d-Bänder in Form von einer so genannten oberflächeninduzierten optischen Volumen-
anisotropie zurückgeführt [42, 44, 66]. Der Ursprung dieser oberflächeninduzierten optischen
Volumenanisotropie ist umstritten. Neben dem „surface local field“ Modell [44, 69] wird auch
eine oberflächeninduzierte Verspannung der oberflächennahen Atomlagen oder der Einfluß eines
anisotropen Oberflächenpotentials auf die elektronische Volumenwellenfunktion als mögliche
Ursache in Betracht gezogen [39, 70–72]. Abweichend von obiger Zuordnung des spektralen
Verlaufs wird für Struktur (c) ein Einfluss von Oberflächenzuständen beiX der Oberflächen-
brillouinzone vermutet [42]. Der spektrale Verlauf der optischen Anisotropie im d-Bandbereich
verändert sich stark durch intensives Ionenätzen. Bremer et al. führen dies auf Fehlstellen in
den obersten Lagen sowie auf die Ausbildung von “Lochstrukturen” der oberen Lagen zurück
[62]. Diese Lochstrukturen lassen sich mit STM an ionengeätzten Cu(110)Kristallen nachweisen
[73, 74].

4.1.3 Temperaturverhalten

Abbildung 4.4 zeigt die optische Anisotropie von Cu(110)-(1×1) bei Raumtemperatur und
150 K. Durch Abkühlen der Probe verschieben sich alle spektralen Strukturen hin zu größeren
Photonenenergien bei steigender Intensität der Anisotropie. Dieses Verhalten wird bei allen bis-
lang untersuchten Kristallen, sowohl bei Halbleitern als auch bei Metallen, beobachtet. Struktur
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Abbildung 4.4: RAS Spektrum von Cu(110)-(1x1) bei 300 K und 150 K. Die spektralen Struktu-
ren sind mit (a) bis (e) und der ermittelten Temperaturverschiebung markiert. Die unteren Graphen
zeigen spektral hochaufgelöste Spektren der Strukturen (a) bis (d).

(b) zeigt jedoch keine Verschiebung und markiert wahrscheinlich lediglich den Beginn von Struk-
tur (c). Die Werte der energetischen Verschiebung der Strukturen legen nahe, dass Struktur (a)
und (c) aufgrund der geringeren Verschiebung Oberflächenbändern und Struktur (d) und (e) Vo-
lumenbändern zugeordnet werden können [51].

4.1.4 Adsorbateinfluss

Wie bereits im vorangegangenen Abschnitt angesprochen, führen Adsorbate zu einer Dämpfung
von Oberflächenzuständen und zu einer Veränderung der Oberflächenrelaxierung. Dabei tritt
häufig eine Rekonstruktion der Oberfläche auf. Oberflächenzustände werden durch die Streuung
an Adsorbatatomen schon bei sehr geringen Adsorbatbedeckungen im Submonolagenbereich
stark gedämpft. Oberlächenzustandsinduzierte Beiträge zur optischen Anisotropie verschwin-
den dadurch schon bei sehr geringen Bedeckungen der Oberfläche mit Fremdatomen. Die Ver-
änderung der Relaxierung hingegen korreliert mit dem Bedeckungsgrad der Oberfläche. Somit
werden von der Relaxierung verursachte Beiträge zur optischen Anisotropie ebenfalls eine linea-
re Abhängigkeit vom Bedeckungsgrad aufweisen. Beide Einflüsse, Oberflächenzustände sowie
Relaxierung, führen zu Intensitätsänderungen von vorhandenen Strukturen der optischen Ani-
sotropie. Das Auftreten zusätzlicher Strukturen hingegenist unwahrscheinlich. Im Gegensatz
hierzu zeigen sich bei einer Rekonstruktion der Oberfläche häufig zusätzliche Strukturen in der
optischen Anisotropie. Dies resultiert aus der Veränderung der Oberflächenperiodizität sowie
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aus der Ausbildung von ausgerichteten Adsorbat-Adsorbat bzw. Adsorbat-Substrat Bindungen.
Adsorbate können auch die Mobilität der Oberflächenatome des Substratmaterials verändern.
So facettieren z.B. die vizinalen Cu(111) Oberflächen Cu(221), Cu(332) und Cu(443) durch Ad-
sorption von Sauerstoff bei Raumtemperatur. Vergleicht man LEED Aufnahmen von Cu(110) vor
und nach der Adsorption von Sauerstoff, erscheinen die LEEDReflexe auf der Cu(110)-(2×1)-
O Oberfläche schärfer. Somit lässt sich vermuten, dass Sauerstoffadsorption auf der Cu(110)
Oberfläche zu einem “Ausheilen” der Oberflächendefekte beiträgt.
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Abbildung 4.5: Optische Anisotropie von Cu(110) nach Adsorption von Sauerstoff im Vergleich
zur Anisotropie der reinen Cu(110) Oberfläche. Oben: Adsorption bei Raumtemperatur. Unten:
Adsorption bei 150 K.

Abbildung 4.5 zeigt RAS Spektren von Cu(110) nach Adsorption von 20 L Sauerstoff bei
Raumtemperatur und Adsorption bei 150 K zusammen mit den RASSpektren der reinen Ober-
fläche. Die optische Anisotropie der mit einer halben Monolage Sauerstoff bedeckten Cu(110)-
(2×1)-O Oberfläche bei Raumtemperatur ist neben dem Verschwinden der Strukturen (a) und
(c), durch neu auftretende Strukturen (O1) und (O2) und einen spektral breiten Anstieg ober-
halb von 4 eV (O4) (siehe auch Abb. 4.6) gekennzeichnet. Sauerstoff Adsorption bei 150 K führt
ebenfalls zu einem Verschwinden der Strukturen (a) und (c),jedoch treten die Strukturen (O1)
und (O2) nicht auf. Auch die Veränderung oberhalb von 4 eV (O4) ist wesentlich kleiner. Ver-
mutlich wird bei dieser Temperatur ein wesentlicher Teil der Sauerstoffmoleküle an der Oberflä-
che lediglich physisorbiert. Dadurch ist die Ausbildung der Cu-O Ketten stark unterdrückt. Die
Strukturen (O1) und (O2) werden bereits bei geringer Koadsorption (<0.1 ML) mit Kobalt oder
Nickel stark gedämpft, während (O4) erst bei größeren Bedeckungen mit Co bzw. Ni verschwin-
det (siehe hierzu auch Abb. 6.32 und 6.11). Aus dem Fehlen von(O1) und (O2) nach Sauer-
stoffadsorption bei 150 K und dem raschen Verschwinden dieser Strukturen bei Koadsorption an
der Oberfläche lässt sich folgern, dass diese von Übergängenzwischen Oberflächen-Zuständen
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bzw. -Resonanzen der Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche herrühren. Die wesentlich unempfindliche-
re Struktur (O4) wird wahrscheinlich von Übergängen zwischen O-2p und Cu-3d Zuständen
der O-Cu Ketten, deren Anregungsenergien in diesem Energiebereich liegen, verursacht. Diese
so genannten “sauerstoffartigen Bindungen” sind durch ARUPS Messungen nachgewiesen und
werden als treibende Kräfte der Cu(110)-(2×1)-O Rekonstruktion angesehen [75]. Bemerkens-
wert ist hier auch, dass alle Strukturen, die der Oberfläche zugeordnet werden, nämlich (a) und
(c) sowie (O1) - (O4) nur eine geringe energetische Temperaturverschiebung aufweisen. Wäh-
rend (d) und (e), die durch Sauerstoffadsorption nicht beeinflusst werden, eine wesentlich größere
Temperaturverschiebung zeigen. Dies lässt vermuten, dassder Ursprung dieser Strukturen nicht
an Oberfläche lokalisiert ist.
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Abbildung 4.6: Veränderung der optischen Anisotropie durch Adsorption von Sauerstoff bei
verschiedenen Temperaturen. Diese Graphen zeigen die Differenz der optischen Anisotropie zwi-
schen reiner und sauerstoffbedeckter Cu(110) Oberfläche. Die auftretenden sauerstoffinduzierten
Strukturen sind mit (O1) - (O4) gekennzeichnet. (O2), (O3) und (O4) sind grau unterlegt.

Die Veränderung der optischen Anisotropie durch Sauerstoffadsorption wird in Abbildung
4.6 gezeigt. Dargestellt ist die Differenz der optischen Anisotropie zwischen reiner und sauer-
stoffbedeckter Oberfläche. Während (O1) durch die starke Dämpfung von (a) kaum erkennbar
ist, sind (O2) - (O4) deutlich sichtbar. Diese Darstellung zeigt eine bisher nicht bekannte sau-
erstoffinduzierte Struktur bei 5.5 eV (O3). (O3) tritt nach Sauerstoffadsorption bei 150 K nicht
auf und ist somit wahrscheinlich eine Folge der Oberflächenrekonstruktion. Im Gegensatz zu den
rekonstruktionsinduzierten Strukturen verändert sich (c) durch Adsorption von Sauerstoff bei al-
len Temperaturen gleich. Somit kann (c) durch Oberflächenrelaxation verursacht sein. Aber auch
ein Zusammenhang mit Oberflächendefekten ist denkbar, da Sauerstoffadsorption zu einer Ver-
änderung der Oberflächenmorphologie führt. Na-Adsorptionauf Cu(110)-(1×1)(Abbildung 4.7
oben) zeigt eine ähnliche Veränderung des RAS Spektrums wieSauerstoffadsorption bei 150 K.
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Abbildung 4.7: RAS Spektrum von Cu(110)-(1x1) sowie im Submonolagenbereich bedeckt mit
Natrium. Die Oberflächenstruktur bei 2.1 eV und die Doppelstruktur bei 4 eV verschwinden durch
Natriumkontamination. Der untere Graph zeigt das RAS Spektrum der thermisch aufgerauten
Cu(110)-(1x1) sowie 0.6 ML Na auf dieser Oberfläche. Die Spektren der unteren Abbildung wur-
den der Literatur entnommen [76].

Schon bei einer Bedeckung mit 0.1 ML Na ist Struktur (a) starkgedämpft und Struktur (c) nicht
mehr vorhanden. Nach Adsorption von 0.5 ML Na zeigen sich nurnoch Strukturen bei 2.2 eV,
4.3 eV (d) und 5 eV (e). In Abbildung 4.7 (unten) sind RAS Spektren der reinen und mit Na
bedeckten, thermisch aufgerauten Cu(110) Oberfläche aus Ref. [76] dargestellt. Die thermisch
aufgeraute Oberfläche zeigt eine dichte Stufenfolge. Die Stufenkanten verlaufen hierbei paral-
lel zur [001] Richtung. Oberhalb von 2.3 eV zeigen die RAS Spektren der thermisch aufgerauten
Oberfläche und das RAS Spektrum von 0.5 ML Na auf der glatten Oberfläche einen nahezu iden-
tischen Verlauf. Unterhalb von 2.1 eV unterscheiden sich die Strukturen stark. So findet sich auf
der glatten Oberfläche bei 2.2 eV eine Stufe im RAS Spektrum mit abfallender Flanke und auf
den thermisch aufgerauten Oberflächen zeigt sich eine ansteigende Flanke. Wie in Abbildung 4.2
zu sehen, verlaufen die Stufenkanten auf der glatten Cu(110) Oberfläche vorzugsweise parallel
zur [110] Richtung, also gerade senkrecht zu dem Stufenverlauf auf der thermisch aufgerauten
Oberfläche. Dieses Ergebnis legt nahe, dass die Struktur im RAS Spektrum bei 2.2 eV von den
Oberflächenstufen verursacht wird. Diese Stufen stellen eine Potentialbarriere für die frei be-
weglichen s- und sp-Band Elektronen dar. Die Elektronen können sich parallel zu den Stufen frei
bewegen, senkrecht zu den Stufen sind sie jedoch eingeschränkt. Dies hat eine Anisotropie der
Oberflächenleitfähigkeit zur Folge, welche wiederum auch zu einer optischen Anisotropie führt.

Abbildung 4.8 zeigt die Veränderung der optischen Anisotropie durch Adsorption von Co
und Ni bei Raumtemperatur zusammen mit den Differenzspektren der Sauerstoffadsorption aus
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Abbildung 4.6 sowie der Na-Adsorption. Die Veränderung deroptischen Anisotropie durch diese
Adsorbate ähnelt stark der Adsorption von Sauerstoff bei 150 K. Die Strukturen (a) und (c) ver-
ändern sich stark, während (d) und (e) nahezu unverändert bleiben. Es treten keine neuen RAS
Strukturen auf. Das Verhalten von (a) kann durch Betrachtung der Veränderungen bei verschiede-
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Abbildung 4.8: Differenz wischen der optischen Anisotropie von Cu(110)-(1x1) und den mit
Sauerstoff, Natrium, Kobalt und Nickel Adsorbat bedecktenOberflächen.

nen Bedeckungsgraden mit Na näher analysiert werden (vergleiche auch Abb. 4.7). Es erscheint
wahrscheinlich, dass Struktur (a) aus mindestens zwei elektronischen Beiträgen besteht, (a1) und
(a2). Während nach 0.1 ML Na Struktur (a1) (unterhalb von 2.15 eV) bereits sehr stark gedämpft
ist und sich bei weiterer Adsorption von Na kaum mehr verändert, zeigt sich die größte Verän-
derung der Struktur (a2) (oberhalb von 2.15 eV) bei Bedeckungen zwischen 0.1 ML und 0.5 ML
Na. Ein Fit von (a) nach dem Drude-Lorentz Modell zeigt, dass∆ε nur mit mindestens zwei
Lorentzoszillatoren (1.95 eV und 2.2 eV) zufriedenstellend angenähert werden kann. Vermutlich
handelt es sich um einen Beitrag der Oberflächenzustände beiY der Oberflächenbrillouinzone
(1.95 eV) und einem Beitrag der Oberflächenrelaxierung (2.2eV).

Bei einer größeren Bedeckung der Cu(110) Oberfläche mit Ni werden auch die Strukturen (d)
und (e), verdeutlicht durch das Differenzspektrum von 0.1 ML Ni - 0.5 ML Ni, beeinflusst. Dies
wird im Weiteren im Kapitel 6.1 näher betrachtet und es wird sich zeigen, dass die Strukturen (d)
und (e) durch Ni Bedeckungen größer 2 ML vollständig verschwinden. Dieses Verhalten zeigt
sich auch bei Bedeckung der Cu(110) Oberfläche mit Co. Es ist zu vermuten, dass die Strukturen
(d) und (e) nur indirekt von der Oberflächenmorphologie beeinflusst werden und es sich um so
genannte oberflächeninduzierte Volumenanisotropien handelt.
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Die Veränderungen der RAS Spektren durch Adsorption von O (bei 150 K), Na, Co und Ni
zeigen im Wesentlichen nur das Verschwinden von oberflächeninduzierten Strukturen. Die RAS
Spektren nähern sich alle dem Verlauf des RAS Spektrums von 0.5 ML Na an (Abb. 4.7 oben).
Aus der Untersuchung des Adsorbateinflusses auf die optische Anisotropie von Cu(110) lässt
sich folgende Zuordnung der RAS Strukturen ableiten:

• Struktur (a) bei 2.1 eV besteht aus zwei Beiträgen, einem Beitrag von Oberflächenzustän-
den bei 1.95 eV und einem Beitrag der Oberflächenrelaxierungbei 2.2 eV.

• Ausrichtung der Stufenkanten führt zu einer Flanke im RAS Spektrum bei 2.2 eV.

• Struktur (c) bei 4.1 eV lässt sich der Oberflächenrelaxationoder Oberflächendefekten zu-
ordnen.

• Die Strukturen (d) bei 4.3 eV und (e) bei 4.95 eV werden von derOberflächenregion nur
gering beeinflusst und werden wahrscheinlich von oberflächeninduzierten Volumenaniso-
tropien verursacht.

• Die Adsorption von Sauerstoff bei Raumtemperatur führt zu Strukturen (O1) - (O3), wel-
che aus Oberflächenzuständen bzw. -resonanzen der Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche resultie-
ren. Eine weitere, breite Struktur (O4) wird der starken ionischen Bindung von Sauerstoff
und Kupfer zugerechnet.

Weitere Aufschlüsse zur Zuordnung der einzelnen Beiträge der optischen Anisotropie liefert eine
Analyse verschiedener Präparationen (Ionenätzen - Tempern).

4.1.5 Einfluss der Probenpräparation

In Abbildung 4.9 (rechts) werden die RAS Spektren von vier verschiedenen Präparationen der
Cu(110) Oberfläche gezeigt (A bis D). Bei A, C und D wurde 10 Minuten unter einem Winkel
von 75◦ zur Oberflächennormale mit einer kinetischen Energie derNe+ Ionen von 1 keV io-
nengeätzt und anschließend 10 Minuten bei 850 K getempert. Trotz gleicher Präparation ergeben
sich Unterschiede in den RAS Spektren. Dies ist darauf zurückzuführen, dass die Präparations-
parameter wie Ionenätzintensität und Ausheiltemperatur nur ungenau eingestellt werden können.
Bei Präparation B wurde mit ansonsten unveränderten Parametern unter senkrechtem Einfall io-
nengeätzt. Hier ist Struktur (c) besonders stark ausgeprägt.

Ionenätzen führt neben dem Abtrag von Atomen zur Ausbildungvon Defekten in der ober-
flächennahen Region. Auch die Implantation von Ne Atomen erscheint nicht unwahrscheinlich.
Durch die im Vergleich zu Halbleitern schwachen Bindungskräfte im Kristall können Defekte
und Fremdatome relativ leicht schon während des Ionenätzens diffundieren, so dass auch tiefere
Regionen des Kristalls beeinflusst werden. Durch den Temperprozess können oft nicht alle er-
zeugten Defekte “ausgeheilt” werden. Wie bereits diskutiert (siehe Text zu Abbildung 4.6), kann
davon ausgegangen werden, dass Adsorption von Sauerstoff zu einer “Ausheilung” der Ober-
flächendefekte der Cu(110) Oberfläche führt. Die Oberflächender Präparation A bis D weisen
unterschiedliche Oberflächenmorphologien auf. Durch die Adsorption von Sauerstoff werden
diese Unterschiede stark verringert.

Dieser Umstand wird in Abbildung 4.9 (links) ausgenutzt. Gezeigt sind die Differenzspek-
tren der Präparationen A bis D vor und nach der Adsorption vonSauerstoff. Alle Strukturen
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Abbildung 4.9: Links: Differenz der Präparation von Cu(110). Die Präparation der Cu(110)-
(1x1) mit anschließender Adsorption von Sauerstoff wurde 4mal wiederholt (A bis D). Rechts:
Die Spektren der präparierten Cu(110) Oberfläche vor und nach der Oxidation für die einzelnen
Präparationen A bis D.

in den Differenzspektren der reinen Cu(110) Oberflächen, die durch Adsorption von Sauerstoff
stark gedämpft werden, sind der Oberflächenregion zuzuordnen. Die Strukturen, die durch Sauer-
stoffadsorption unverändert bleiben, entstammen mit hoher Wahrscheinlichkeit tieferen (oberflä-
chenentfernten) Kristallregionen. Das Differenzspektrum (A-B)(Abb. 4.9 links, oben) zeigt die
Unterschiede der optischen Anisotropie bei unterschiedlicher Ionenätzgeometrie. Im Wesentli-
chen zeigt sich nur eine ausgeprägte Struktur in der Nähe von(d) der reinen Oberfläche mit
einem Minimum bei 4.2 eV und einem Maximum bei 4.5 eV. Diese Struktur wird im Folgenden
als Volumendefektstruktur bezeichnet. Das Differenzspektrum verändert sich durch Adsorption
von Sauerstoff nur leicht bei 2.2 eV. Offensichtlich führenbeide Präparationen zu nahezu identi-
schen Oberflächen. Präparation B (Ionenätzen unter senkrechtem Einfall) führt jedoch entweder
zu einer größeren Defektdichte in den oberflächenentfernten Regionen des Kristalls, oder durch
das Ionenätzen unter senkrechtem Einfall entstehen nicht die “sanddünenartigen” Strukturen wie
von Rusponi at al. beschrieben [73, 74].

Das Differenzspektrum (A-C) hingegen zeigt einen Verlauf,wie er bei der Analyse der Be-
deckungen im Submonolagenbereich gefunden wurden (siehe Abb. 4.8). Die Oberfläche von C
ist offensichtlich noch mit Fremdatomen kontaminiert. Alle Strukturen von (A-C) werden durch
Adsorption von Sauerstoff gedämpft. Es liegen also nur Unterschiede an der Oberfläche vor. Sau-
erstoff führt hier zwar zur “Ausheilung” der Oberflächendefekte, die Fremdatome (vermutlich
Kohlenstoff) aber verbleiben auf der Oberfläche, so dass im Differenzspektrum der sauerstoffbe-
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deckten Oberflächen die Oberflächenbeiträge O1 - O4 sichtbarwerden.

(A-D) schließlich weist sowohl Unterschiede an der Oberfläche als auch in tieferen Regionen
auf. Die oberflächeninduzierten Strukturen bei 2.1 eV verschwinden durch Sauerstoffadsorption,
während die Volumendefektstruktur zwischen 4.2 eV und 4.5 eV nahezu unverändert bleibt.

Die Analyse verschiedener Präparationen bestätigt die bereits vorher vermutete Zuordnung
der Strukturen (a) und (c) zur Oberfläche. Im Weiteren wurde eine Volumendefektstruktur zwi-
schen 4.2 eV und 4.5 eV identifiziert. Diese Struktur wird vonoberflächenentfernten Kristallde-
fekten verursacht. Das Volumen von fcc Kristallen sollte aus Symmetriegründen keine optische
Anisotropie zeigen. Die vorangegangene Analyse legt jedoch nahe, dass die vorliegende Defekt-
verteilung zu einer optischen Anisotropie führt.
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Abbildung 4.10: Vergleich der Volumendefektstruktur (multipliziert mit 1.6) mit dem RAS Spek-
trum von 0.4 ML Ni auf Cu(110)-(2×1)-O. Im Bereich von 3 eV bis 5 eV ergibt sich eine hervor-
ragende Übereinstimmung. Die 0.4 ML Ni bedeckte Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche zeigt nur noch
die Volumendefektstruktur.

Da bei der vorangegangenen Analyse nur Differenzspektren betrachtet wurden, stellt sich
die Frage, welches “Vorzeichen” die Volumendefektstruktur hat. Abbildung 4.10 vergleicht die
Volumendefektstruktur mit dem RAS Spektrum von 0.4 ML Ni aufCu(110)-(2×1)-O. Im Ener-
giebereich von 3 eV bis 5 eV zeigt die mit 0.4 ML Ni bedeckte Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche nur
noch die Volumendefektstruktur. Im Energiebereich von 3 eVbis 5 eV zeigt die mit 0.4 ML Ni
bedeckte Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche nur noch die Volumendefektstruktur. Die spätere Ana-
lyse (Kapitel 6) wird zeigen, dass bei noch größeren Ni Bedeckungen alle Cu RAS Strukturen
verschwinden, bis auf die Volumendefektstruktur. Aufgrund dieses Vergleiches kann angenom-
men werden, dass die Volumendefektstruktur auf den präparierten Cu(110)-(1×1) Oberflächen
bei 4.2 eV eine größere Reflektivität in[11̄0] Richtung besitzt. Möglicherweise handelt es sich
bei obiger Volumendefektstruktur nur um die Modifizierung einer bereits vorhandenen Volu-
menanisotropie, wie sie z.B. durch uniaxiale Kristallverspannungen hervorgerufen werden kann
(Verspannungsdoppelbrechung). Zur Klärung dieser Fragestellung wird im Folgenden der Ein-
fluss von Verspannung auf die optische Anisotropie von Cu(110) untersucht.
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4.1.6 Mechanische Verspannung

Messungen des Verspannungsbeitrages zur optischen Anisotropie von Cu(110) sind bisher nicht
bekannt. Es wurden jedoch bereits Untersuchungen der optischen Anisotropie von verspannten
amorphen Kupferfilmen durchgeführt [33]. Abbildung 4.11 zeigt ex-situ Messungen des ver-
spannten Cu(110) Kristalls im Vergleich zu der nicht verspannten ex-situ Cu(110) Oberfläche.
Der Kristall ist zwischen zwei Platten eingespannt, die Druck parallel zur Oberfläche in[001]
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Abbildung 4.11: Oben: Ex-situ Messung der optische Anisotropie von Cu(110)mit und ohne
äußerem Druck. Auf den Kristall wurde mittels zweier Platten Druck entlang der[001] Richtung
ausgeübt. Mitte: Veränderung der optischen Anisotropie durch die uniaxiale Verspannung (Ver-
spannungsbeitrag). Unten: Vergleich des Verspannungsbeitrages bei 100 N mit den Messungen
des Verspannungsbeitrages von amorphem Kupfer (Piezo-Reflektanz, Ref. [32]) und mit der Vo-
lumendefektstruktur aus Abbildung 4.9.

Richtung ausüben. Während die Veränderungen der optischenAnisotropie für Drücke von 20 N
und 60 N reversibel sind, verändert sich das RAS Spektrum nach Wegnahme des Drucks von
100 N nicht mehr. Die Veränderung der optischen Anisotropiehat sich also durch Kristallver-
setzungen eingeprägt. Durch eine mosaikartige Verzahnungder Versetzungen härtet der Kristall
mechanisch aus. Dadurch zeigen sich nach der Messung mit 100N selbst bei einem Druck von
200 N in[11̄0] Richtung keine messbaren Veränderungen der optischen Anisotropie mehr.

Qualitativ sind die reversiblen und nicht reversiblen Veränderungen der optischen Anisotro-
pie durch äußerem Druck gleich. In allen Fällen bildet sich eine einzige verspannungsinduzier-
te Struktur mit einem Maximum bei 4.2 eV und einem Minimum bei4.4 eV aus. Abbildung
4.11 (unten) vergleicht diese verspannungsinduzierte Struktur mit den Messungen der Piezo-
Reflektanz aus Ref. [32] und mit der Volumendefektstruktur aus Abbildung 4.9. Die Piezo-
Reflektanz Messung an amorphem Kupfer zeigt im Energiebereich oberhalb von 2.5 eV die glei-
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che Struktur wie der Verspannungsbeitrag auf der Cu(110) Oberfläche. Auch der Verlauf der
Volumendefektstruktur ist bis auf eine kleine energetische Verschiebung nahezu identisch mit
dem Verspannungsbeitrag. Durch diesen Vergleich kann ein Zusammenhang der Volumendefekt-
struktur mit Kristallverspannungen und den damit verbundenen Kristallversetzungen vermutet
werden.

4.1.7 Einfluss von Ionenätzen

Die Volumendefektstruktur kann durch intensives Ionenätzen das RAS Spektrum der Cu(110)
Oberfläche dominieren. Abbildung 4.12 (links oben) zeigt die Veränderung der optischen Ani-
sotropie durch mehrstündiges Ionenätzen der Cu(110) Oberfläche unter einem Winkel von45◦

zur Probennormale. Im Energiebereich oberhalb von 2.5 eV verbleibt nach dem Ionenätzen nur
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Abbildung 4.12: Links: RAS Spektrum von Cu(110)-(1x1) nach Präparation (Ionenätzen, Tem-
pern) und nach mehreren Stunden Ionenätzen ohne Tempern. Das Inset zeigt die Veränderungen
der Strukturen um 4 eV zu Beginn des Ionenätzens. Der untere Graph zeigt den Verspannungs-
beitrag zur optischen Anisotropie aus Abb. 4.11(Vorzeichen gedreht). Rechts: Veränderung der
optischen Anisotropie (Differenzspektren) zu Beginn und gegen Ende des Ionenätzens. Der untere
Graph zeigt nochmal den Verspannungsbeitrag der Cu(110) Oberfläche

die Volumendefektstruktur. Unterhalb von 2.5 eV sind jedoch so gut wie keine Veränderungen
feststellbar. STM und LEED Messungen der ionengeätzten Oberfläche lassen lediglich auf ei-
ne große Oberflächenrauigkeit schließen. Es bilden sich keine Facetten oder “sanddünenartige”
Strukturen aus, wie sie von Rusponi et. al berichtet wurden [73, 74]. Es handelt sich um eine
äußerst defektreiche Cu(110) Oberfläche. Erstaunlich ist hier, dass die den Oberflächenzustän-
den beiY der Oberflächenbrillouinzone zugeschriebene Struktur (a)offensichtlich unabhängig
von der Oberflächenrauigkeit ist. Die Oberflächenzustände sollten bei einem Aufrauen der Ober-
fläche stark gedämpft werden. Eventuell handelt es sich bei Struktur (a) um den Einfluss eines
Volumenbandes. Volumenbänder werden an der Oberfläche sowie durch fehlende Nachbaratome
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an Defekten energetisch modifiziert. Es ist möglich, dass Volumenzustände der Oberflächen-
atome in der Nähe der Bandlücke beiY durch die fehlenden Nachbaratome derart modifiziert
werden, dass sie in diese Bandlücke “schieben” und somit fürden Oberflächenzustand verant-
wortlich sind. Zur Klärung dieser Frage wären ARUPS Messungen der ionengeätzten Cu(110)
Oberfläche hilfreich, konnten aber im Rahmen dieser Arbeit nicht mehr durchgeführt werden.

Eine detaillierte Untersuchung der Veränderungen der optischen Anisotropie durch Ionenät-
zen ist in Abbildung 4.12 (rechts oben) gezeigt. Dargestellt sind die Veränderungen zu Beginn
und gegen Abschluss des Ionenätzens. Zu Beginn des Ionenätzens erscheint die Volumende-
fektstruktur energetisch breiter. Ebenso ist eine Dämpfung von Struktur (e) bei 4.95 eV der
Cu(110)-(1×1) Oberfläche erkennbar. Gegen Ende des Ionenätzens zeigt sich die ionenätzin-
duzierte Struktur spektral eng begrenzt, mit einem Minimumbei 4.1 eV und einem Maximum
bei 4.4 eV. Ein Vergleich des Verspannungsbeitrags der Cu(110) Oberfläche (Abb. 4.12 rechts
unten) mit der Veränderung der optischen Anisotropie gegenEnde des Ionenätzens zeigt eine
sehr gute Übereinstimmung des spektralen Verlaufs.

Wahrscheinlich wird zu Beginn des Ionenätzens auch Struktur (d) bei 4.2 eV der reinen
Cu(110) Oberfläche gedämpft. Dies ist jedoch durch die energetische Überlappung mit der Volu-
mendefektstruktur kaum erkennbar. Als Ursache der Strukturen (d) und (e) wurde bereits im Ab-
schnitt 4.1.4 eine oberflächeninduzierte Volumenanisotropie vermutet. Das Verschwinden dieser
Strukturen durch Ionenätzen bestätigt diese Annahme, da hier durch das Einbringen von De-
fekten die Kristallstruktur in der Nähe der Oberfläche gestört wird und so eine Dämpfung von
oberflächeninduzierten Volumenanisotropien zu erwarten ist.

Einen weiteren Hinweis auf die Lokalisierung der Volumendefektstruktur zeigt sich beim Io-
nenätzen eines 8 ML Ni Filmes auf Cu(110). Abbildung 4.13 zeigt die optische Anisotropie von
Ni/Cu Filmen vor und nach einer Stunde Ionenätzens. Zum Entfernen von 8 ML Nickel von der
Cu(110) Oberfläche ist bei den hier gewählten Ionenätzparametern eine Ionenätzzeit von 4 bis
5 Stunden notwendig. Nach einer Stunde Ionenätzens befindensich mindestens noch zwei Mo-
nolagen Ni auf der Oberfläche. Trotz dieser Ni Bedeckung hat sich die Volumendefektstruktur
bereits vollständig ausgebildet. Dies ist ein weiterer Beleg dafür, dass die Volumendefektstruktur
ihren Ursprung nicht an der Oberfläche des Kristalls hat. Diese Struktur scheint vollständig un-
abhängig von der Oberflächenmorphologie zu sein.

Betrachtet man die Ergebnisse für die Volumendefektstruktur aus den vorangegangenen Ab-
schnitten, so wechselt das “Vorzeichen” dieser Struktur. Während bei den Präparationsunter-
schieden und der mechanischen Verspannung klar eine größere Reflektivität bei 4.2 eV in[11̄0]
Richtung gefunden wurde, ist bei intensivem Ionenätzen dieReflektivität bei 4.2 eV in[001]
Richtung größer. Die Volumendefektstruktur kann somit in Abhängigkeit der Vorbehandlung
des Cu(110) Kristalls ein unterschiedliches Vorzeichen zeigen.

Die Ergebnisse der Messungen zur optischen Anisotropie vonCu(110) zeigen, dass sowohl
die Oberfläche als auch das Kristallvolumen zur optischen Anisotropie beitragen. Als Oberflä-
chenbeiträge wurden die Strukturen (a) (2.1 eV) und (c) (4.1eV) sowie ein Stufenbeitrag bei
2.2 eV identifiziert. Die Strukturen (d) (4.2 eV) und (e) (4.95 eV) werden nur durch intensives
Ionenätzen der Oberfläche oder durch größere Adsorbatbedeckungen beeinflusst und sind somit
wahrscheinlich oberflächeninduzierten Volumenanisotropien zuzuordnen. Eine Volumendefekt-
struktur in der Nähe von 4.2 eV ist unabhängig von der Oberflächenmorphologie oder der Adsor-
batbedeckung. Ein Zusammenhang dieser Struktur mit dem Einfluss von Kristallverspannungen
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Abbildung 4.13: Oben: RAS Spektrum von ca. 8 ML Ni auf Cu(110)-(2×1)-O nach der AUGER
Messung (Sauerstoff ist desorbiert) und das RAS Spektrum dieser Oberfläche nach einer Stunde
Ionenätzens. Unten: Veränderung der optischen Anisotropie von Ni/Cu(110) durch Ionenätzen im
Vergleich mit dem Verspannungsbeitrag von Cu(110) (siehe Abb. 4.11)

konnte gezeigt werden.
Im Folgenden wird durch die Untersuchung der optischen Anisotropie von Cu(111) und vi-

zinalen Cu(111) Oberflächen vor allem der Ursprung von Struktur (e) und (d) sowie des Ober-
flächenstufenbeitrags bei 2.2 eV eingehender behandelt.

4.2 Cu(111) und vizinale Cu(111) Oberflächen

Die Cu(111) Oberfläche besteht aus Atomlagen mit hexagonaler Struktur. Die einzelnen Lagen
sind so gegeneinander verschoben, dass die dichteste Kugelpackung gebildet wird. Es bildet sich
eine Abfolge von jeweils drei unterscheidbaren Lagen (ABC-Stapelfolge). Diese Lagenabfolge
wird in Abbildung 4.14 durch Grauschattierungen verdeutlicht. Die reine Cu(111) Oberfläche re-
konstruiert ebenso wie Cu(110) nicht. Die Relaxierung der Oberflächenatome ist jedoch wesent-
lich geringer als bei Cu(110). Oberflächen Röntgenbeugung (S-XRD) zeigt, dass bei Cu(111)
der Abstand der Oberflächenlage zur nächsten Lage (2± 0.4)% kleiner (Kontraktion) ist als der
Lagenabstand im Volumen [77]. LEED Experimente zeigen eineKontraktion zwischen 0.7% und
0.8% des Oberflächenlagenabstandes [78–80, 80]. Die Orientierung der hier untersuchten vizi-
nalen Cu(111) Oberflächen, Cu(112), Cu(221), Cu(332) und Cu(443) zur (111), (001) und (110)
Oberfläche ist in Abbildung 4.14 skizziert. Diese vizinalenOberflächen weisen alle Stufen paral-
lel zur [1̄10] Richtung auf und sind gegenüber (111) entweder hin zur (001)Oberfläche (Cu(112))
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Abbildung 4.14: Modell der Cu(111) und der vizinalen (111) Oberflächen sowieder Vergleich
mit der Cu(001) und Cu(110) Oberfläche. Oben: Seitenansichtauf die Oberflächen. Pfeile markie-
ren die Oberflächennormale der jeweiligen Oberfläche. Die Lage der Oberflächennormale ist mit
Millerschen Indizes in eckigen Klammern angegeben. Der Verkippungswinkel zur [111] Richtung
ist durch grau unterlegten Text neben den Pfeilen bezeichnet. Die eingebettete Darstellung skiz-
ziert die Lage der fcc-Einheitszelle zu dem dargestellten Oberflächenschnitt. Unten: Draufsicht
auf die Oberflächen. Die Breite der Terrassen ist durch den eingebetteten Text angegeben. Die
drei unterscheidbaren Lagen der ABC-Lagenfolge sind durchunterschiedliche Grauschattierun-
gen markiert.

oder hin zur (110) Oberfläche (Cu(221), Cu(332) und Cu(443))verkippt. Vizinale (111) Ober-
flächen mit Verkippungen hin zur (110) Oberfläche zeigen an den Stufenkanten eine Anordnung
der Atome in Form eines Dreiecks. Es wird von einer B-Typ Stufe oder (111̄) Facette gespro-
chen. Bei einer Verkippung hin zu der (001) Oberfläche bildendie Stufenatome die Struktur
eines Rechtecks aus (A-Typ oder (100) Facette). Baumbergeret al. sehen gerade in diesen un-
terschiedlichen Stufentypen die Ursache für das Auftretenund das Vorzeichen einer Struktur in
der optischen Anisotropie bei 4.2 eV [81]. Die elektronische Bandstruktur von vizinalen Cu(111)
Oberflächen ist Gegenstand zahlreicher Publikationen [81–88]. Auf vizinalen Cu(111) Oberflä-
chen werden Beiträge von 1D “Confinement” Elektronenzuständen (Terrassenmodulation) und
2D Überstrukturen (Stufenmodulation) gefunden [85, 86, 88]. Der Oberflächenzustand amG
der Oberflächenbrillouinzone zeigt Terrassenmodulation unterhalb einer Verkippung von 7◦ der
Oberflächennormale gegen die[111] Richtung und eine Stufenmodulation für größere Verkip-
pungen [88]. Die Existenz eines Oberflächenspiegelzustandes an den Stufenkanten der Cu(111)
Oberfläche wird vermutet [84]. Die beobachteten Confinementeffekte durch Stufenkanten zeigen
sich besonders deutlich an Oberflächenzuständen, da diese nicht direkt mit den Volumenzustän-
den wechselwirken können. Es lässt sich jedoch vermuten, dass alle elektronischen Zustände an
der Oberfläche durch die Anwesenheit des periodischen Stufenübergitters anisotrop modifiziert
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werden. Somit ist ein Einfluss von Stufen der vizinalen Oberflächen auf die optische Anisotropie
sehr wahrscheinlich.

4.2.1 Optische Anisotropie der reinen Cu(111) Oberfläche
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Abbildung 4.15: Optische Anisotropie von Cu(111) von zwei unterschiedlichen Proben im Ver-
gleich zu dem Verspannungsbeitrag der Cu(110) Oberfläche (siehe Abb. 4.11).

Die Cu(111) Oberfläche sollte aus Symmetriegründen für RAS Messungen optisch isotrop
sein. Ebenso ist bei homogener Verteilung von Kristallversetzungen keine optische Anisotropie
zu erwarten. Uniaxiale Verspannung im Kristall kann jedochzu einer optischen Anisotropie füh-
ren, da die hierbei entstehenden Versetzungen nicht homogen über alle Gleitebenen verteilt sind.
Abbildung 4.15 zeigt die optische Anisotropie von zwei Cu(111) Proben. Die Proben wurden im
UHV mit den selben Parametern wie die Cu(110) Proben durch Ionenätzen und Tempern präpa-
riert. Beide Proben zeigen eine Struktur mit einem Minimum bei 4.1 eV und einem Maximum
bei 4.4 eV. Die Intensität dieser Struktur ist jedoch bei Probe A drei mal größer als bei Probe
B. Ein Vergleich des spektralen Verlaufs dieser Anisotropien zeigt eine sehr gute Übereinstim-
mung mit dem in Abbildung 4.11 dargestellten Beitrag von Kristallverspannung auf die optische
Anisotropie von Cu(110). Daraus lässt sich folgern, dass die beobachtete optische Anisotropie
von Cu(111) auf den Einfluss von Kristalldefekten bzw. Verspannungen zurückzuführen ist. Es
zeigen sich auf den untersuchten Cu(111) Oberflächen keine weiteren Beiträge zur optischen
Anisotropie. Somit ist die Cu(111) Oberfläche, wie erwartet, optisch isotrop und die gefundenen
Anisotropien stammen nicht von der Oberfläche.

4.2.2 Optische Anisotropie von vizinalen Cu(111) Oberflächen

Die optische Anisotropie der reinen Cu(112), Cu(221), Cu(332) und Cu(443) Oberflächen ist
in Abbildung 4.16 dargestellt. Für den Vergleich der energetischen Positionen ist die Lage der
Strukturen von Cu(110) aus Abbildung 4.3 eingezeichnet. Das Spektrum von Cu(221) wird
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Abbildung 4.16: Optische Anisotropie von Cu(112), Cu(221), Cu(332) und Cu(443) nach der
Präparation durch Ionenätzen und Tempern. Zum Vergleich sind die energetischen Positionen der
RAS Strukturen von Cu(110) (a bis e) (siehe Abb. 4.3) und das RAS Spektrum von 0.5 ML Na auf
Cu(110) (siehe Abb. 4.7) eingezeichnet.

mit dem RAS Spektrum von 0.5 ML Na auf Cu(110) aus Abbildung 4.7 verglichen. Die Prä-
paration der Proben erfolgte im UHV äquivalent zu der der Cu(110) Oberfläche und wurde
mit LEED, Ultraviolet-Photoelektronenspektroskopie (UPS) und XPS Messungen überprüft. Die
Proben wurden auf speziellen Probenträgern montiert, die eine beliebige Rotation um die Nor-
male der Probenoberfläche ermöglichte. Die optische Anisotropie jeder Oberfläche wurde in
Winkelschritten von 15◦ gemessen. Diese Vorgehensweise ermöglicht einerseits dieTrennung
der optischen Anisotropie der Proben vom Verspannungsbeitrag des Quarzfensters an der UHV
Apparatur und anderseits die Bestimmung der Symmetrierichtungen der optischen Anisotropie.
Für alle Proben außer Cu(332) zeigte sich, dass die ausgezeichneten Achsen der optischen Aniso-
tropie senkrecht und parallel zu den Stufen der Oberfläche liegen. Aus diesen Messreihen wurden
die RAS Spektren, gezeigt in Abbildung 4.16, extrahiert. Dargestellt ist die normierte Differenz
der Reflektivität parallel minus senkrecht zu den Stufen derOberfläche. Projiziert auf die{111}
Ebene ergibt sich für die Messgeometrie:(r[1̄10] − r[1̄1̄2])/r.

Alle Strukturen der optischen Anisotropie von den vizinalen Cu(111) Oberflächen liegen
energetisch an Positionen wie sie auch bei Cu(110) gefundenwerden (Positionen (a) bis (e)).
Es treten keine zusätzlichen Strukturen auf. Während der energetische Verlauf der RAS Spek-
tren von Cu(221), Cu(332) und Cu(443) dem Verlauf der optischen Anisotropie von Cu(110)
gleicht, ergeben sich erhebliche Unterschiede für Cu(112). Die optische Anisotropie der vizina-
len Cu(111) Oberflächen wird im Folgenden in der ReihenfolgeCu(221), Cu(443), Cu(332) und
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Cu(112) behandelt.
Die Cu(221) Oberfläche ist von den hier untersuchten Oberflächen die am stärksten in Rich-

tung [110] verkippte Oberfläche, was sich auch in einer Ähnlichkeit deroptischen Anisotropien
von Cu(221) und Cu(110) widerspiegelt. Ein Vergleich der optischen Anisotropie von 0.5 ML
Na auf Cu(110) mit Cu(221) zeigt eine ausgezeichnete Übereinstimmung der energetischen Po-
sitionen der Strukturen sowie eine gute Übereinstimmung des spektralen Verlaufs. Wie im vor-
angegangenen Kapitel erläutert, bewirkt die Adsorption von Na auf Cu(110) eine Verminderung
der Oberflächenrelaxierung und eine Unterdrückung der Oberflächenzustände. Es treten keine
zusätzlichen RAS Strukturen durch Na-Adsorption auf. Die Strukturen (d) und (e) auf Cu(110)
und Cu(221) treten energetisch an gleicher Position mit annähernd gleicher Intensität auf. Diese
Strukturen wurden im vorangegangenen Kapitel dem Kristallvolumen zugeordnet.

Wie bereits angesprochen, ist die Relaxierung der Oberflächenatome auf Cu(111) wesentlich
kleiner als auf Cu(110). Der Oberflächenzustand beiȲ der Cu(110) Oberfläche (RAS Struktur
bei 2.1 eV) existiert auf der Cu(111) Oberfläche nicht. Somitist es nicht erstaunlich, dass das
RAS Spektrum der Cu(221) Oberfläche dem der Na bedeckten Cu(110) Oberfläche gleicht. Es
verbleibt die Stufendichte als wesentlicher Unterschied zwischen beiden Oberflächen. Bei dem
Vergleich der Na bedeckten und der thermisch aufgerauten Cu(110) Oberfläche in Abbildung
4.7 wurde bereits ein Zusammenhang des spektralen Verlaufsbei 2.2 eV mit der Stufenausrich-
tung an der Oberfläche vermutet. Auch der Vergleich der Na bedeckten Cu(110) Oberfläche mit
Cu(221) bekräftigt diese Vermutung, da gerade im Bereich nahe 2.2 eV die größten Unterschiede
der Spektren auftreten.

Das RAS Spektrum von Cu(443) ist qualitativ bis auf eine verringerte Intensität der Struktu-
ren äquivalent zu dem RAS Spektrum von Cu(221). Die Intensitätsunterschiede entsprechen dem
Verhältnis der Stufendichten dieser Oberflächen. Ebenso gleicht das RAS Spektrum der Cu(332)
Oberfläche dem der Cu(221) Oberfläche, jedoch ist die Struktur (c) deutlich ausgeprägt. Bei der
Diskussion der optischen Anisotropie von Cu(110) im vorangegangenen Kapitel hatte sich ge-
zeigt, dass Struktur (c) wesentlich durch eine Volumendefektstruktur und eine weitere Struktur,
verursacht durch Oberflächenrelaxierung, beeinflusst wird. Da die Oberflächenrelaxierung auf
Cu(111) Oberflächen wesentlich geringer ist als auf Cu(110), liegt die Vermutung nahe, dass es
sich hier um den Einfluss von Kristalldefekten bzw. Verspannungen handelt. Diese Vermutung
wird durch eine Analyse der bei verschiedenen Rotationswinkeln gemessenen RAS Spektren er-
härtet. In Abbildung 4.17 (oben) sind die RAS Spektren von Cu(332) bei zwei verschiedenen
Rotationswinkeln der Probe um die Normalenrichtung der Oberfläche, das bereits in Abbildung
4.16 gezeigte Spektrum und das RAS Spektrum bei einer Drehung der Probe um 45◦ dargestellt.
In der um 45◦ gedrehten Messgeometrie tragen die Anisotropien, deren ausgezeichnete Achsen
parallel bzw. senkrecht zu den Stufen liegen, nicht mehr zumRAS Spektrum bei. Während bei al-
len anderen vizinalen Cu Proben keine Anisotropie in dieserGeometrie gemessen werden konn-
te, zeigt aber die Cu(332) Probe eine deutliche Anisotropie. Abbildung 4.17 (unten) vergleicht
diese Anisotropie mit dem Verspannungsbeitrag der Cu(110)Oberfläche. Die Übereinstimmung
des spektralen Verlaufs und der energetischen Positionen der Strukturen der RAS Spektren be-
stätigt, dass Struktur (c) von Kristalldefekten des Volumens verursacht wird. Es handelt sich um
die bereits im vorangegangenen Kapitel behandelte Volumendefektstruktur.

Von den untersuchten vizinalen Cu(111) Proben ist nur Cu(112) hin zur[001] Richtung ver-
kippt. Dieser Unterschied wird auch im spektralen Verlauf der optischen Anisotropie deutlich.
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Abbildung 4.17: Oben: Optische Anisotropie von Cu(332). Veränderung der Intensität durch
Rotation der Probe um die Oberflächennormale. Unten: Vergleich mit dem Verspannungsbeitrag
der Cu(110) Oberfläche (siehe Abb. 4.11).

Cu(221) und Cu(112) haben ähnliche Terrassenbreiten (siehe Abb. 4.14). Dies führt offensicht-
lich auch zu ähnlichen Intensitäten der RAS Strukturen. DieSpektren von Cu(112) und Cu(221)
sind bis zu einer Photonenenergie von 3.5 eV nahezu identisch. Für Energien größer 3.5 eV ist
das Spektrum von Cu(112) dem an der x-Achse gespiegelten Spektrum von Cu(221) ähnlich.
So zeigt bei Cu(112) Struktur (d) ein positives und Struktur(e) ein negatives Vorzeichen der
Intensität. Baumberger et al. verknüpfen diese Strukturenmit der Anordnung der Atome an den
Stufenkanten [81]. Während sich bei Cu(112) A-Typ Facettenan den Stufenkanten ausbilden,
zeigen sich B-Typ Facetten bei Cu(221) (siehe Abb. 4.14). Bei der vorangegangenen Diskussion
von Cu(110) hatte sich jedoch gezeigt, dass (d) und (e) unabhängig von der Oberflächenmorpho-
logie sind und wahrscheinlich dem Kristallvolumen zuzuordnen sind. Weitere Aufschlüsse über
die Zuordnung von (d) und (e) werden sich durch die anschließende Diskussion der Veränderung
der optischen Anisotropie durch Sauerstoffadsorption ergeben.

4.2.3 Adsorption von Sauerstoff - Facettierung

Die Adsorption von Sauerstoff auf Cu(221), Cu(332) und Cu(443) bei Raumtemperatur führt
zu einer vollständigen Facettierung der Oberfläche [89]. Esbilden sich große, sich abwechseln-
de (111)- und (110)-Terrassen aus. Die Breite der (111)-(110) Facetten liegt zwischen 12 nm
(Cu(221)) und 50 nm (Cu(443)). Abbildung 4.18 skizziert dieFacettenbildung durch Adsorption
von 5 - 8 L Sauerstoff bei Raumtemperatur auf Cu(443) [89]. DaCu(111) gegenüber Cu(110)
einen um mehrere Größenordnungen kleineren Haftkoeffizienten für Sauerstoff hat, ist bei ei-
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Abbildung 4.18: Schematische Darstellung der Veränderungen auf der Cu(443) Oberfläche durch
Adsorption von 5 - 8 L Sauerstoff bei Raumtemperatur (Abb. nach Ref. [89]).

nem geringen Sauerstoffangebot von 5 - 20 L keine Sauerstoffkontamination der (111)-Terrassen
zu erwarten. Während die (111)-Terrassen somit nicht mit Sauerstoff bedeckt sind, bildet sich
auf den (110)-Terrassen die Cu(110)-(2×1)-O Rekonstruktion aus [89]. Die sich durch Sauer-
stoffadsorption ausbildende Struktur ist der Struktur eines Blazegitters sehr ähnlich, jedoch ist
die Strukturbreite wesentlich kleiner als die Wellenlängedes Lichts im untersuchten Spektral-
bereich. Es zeigt sich jedoch, dass selbst periodische Strukturen im Subwellenlängenbereich die
optischen Eigenschaften erheblich beeinflussen können [90–93]. So wurden an in Oberflächen
eingeätzten Gräben die Kopplung von Oberflächenplasmonen und Licht beobachtet [90, 91].
Transmissionsresonanzen in Wellenlängenbereichen größer der Gitterperiodizität in Abhängig-
keit der Polarisationsrichtung des Lichts wurden nachgewiesen [92]. Ebenso wurden Subwel-
lenlängengitter für eine achromatische Phasenretardierung des Lichtes vorgestellt [93]. Die in
der Literatur verwendeten Gitterstrukturen wurden meist elektronenlithographisch mit Ätztiefen
von 100 nm und darüber hergestellt. Die hier betrachtete Facettenstruktur weist aber nur eine
Ausdehnung senkrecht zur Oberfläche bis zu 4 nm auf, so dass keine starken Effekte erwartet
werden. Dennoch kann ein Einfluss von den oben beschriebenenPhänomenen auf die optische
Anisotropie der facettierten Cu(111) Oberflächen nicht ausgeschlossen werden.

Die Veränderungen durch Sauerstoffadsorption auf der Cu(112) Oberfläche unterscheidet
sich stark von den oben beschriebenen Facettierungen. Unterhalb von 250 K wird eine unge-
ordnete Anlagerung von Sauerstoff gefunden. Bei Temperaturen über 300 K bilden sich Doppel-
stufen aus. Diese Doppelstufen sind bis zu einer Temperaturvon 800 K stabil. Sauerstoff wird
an den Stufenkanten dieser Doppelstufen adsorbiert und bildet eine c(2×2) Rekonstruktion [94].
Abbildung 4.19 (links) zeigt die Spektren der untersuchtenvizinalen Cu(111) Oberflächen vor
und nach der Adsorption von 20 L Sauerstoff. Für alle Oberflächen zeigt sich eine ausgeprägte
Veränderung des spektralen Verlaufs in der Nähe von Struktur (a) bei 2.2 eV. Die Strukturen (d)
und (e) werden kaum verändert. Der vermutete Zusammenhang von Stufenkanten und spektra-
lem Verlauf bei 2.2 eV bestätigt sich auch hier. Offensichtlich sind die Strukturen (d) und (e)
unabhängig von der Stufendichte. Nach Baumberger et al. sind jedoch (d) und (e) durch die
Stufenatome verursacht [81].

Auf der rechten Seite von Abbildung 4.19 sind die Veränderungen der optischen Anisotro-
pie durch Sauerstoffadsorption dargestellt. Deutlich zeigt sich die Veränderung bei 2.2 eV. Es
bildet sich jedoch auch eine Struktur bei 4.5 eV heraus. Eventuell ist diese Struktur auf eine
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Abbildung 4.19: Links: Optische Anisotropie von den reinen Cu(112), Cu(221), Cu(332) und
Cu(443) Oberfläche und den jeweiligen sauerstoffbedecktenOberflächen. Rechts: Differenzspek-
tren zwischen reinen und sauerstoffbedeckten Oberflächen.

Veränderung von (d) und (e) zurückzuführen. Die Untersuchung an Cu(110) erbrachte aber kei-
nen Hinweis einer Abhängigkeit von (d) und (e) von der Oberflächenmorphologie. Gemessen an
der Intensität von (d) und (e) fallen die Veränderungen durch Sauerstoff Adsorption und Facet-
tierung geradezu verschwindend gering aus. So erscheint essehr unwahrscheinlich, dass diese
Strukturen direkt mit der Oberflächenmorphologie verknüpft sind.

Bemerkenswert ist auch der nahezu identische spektrale Verlauf der Differenzspektren von
Cu(332) und Cu(443). Die optische Anisotropie des reinen Cu(332) Kristalls zeigt einen deutli-
chen Beitrag der Volumendefektstruktur, Cu(443) dagegen keinen. Die identischen Veränderun-
gen durch Sauerstoffadsorption zeigen deutlich, dass die Struktur beider Oberflächen bis auf die
unterschiedliche Stufendichte identisch ist und die Volumendefektstruktur durch eine Änderung
der Oberflächenmorphologie nicht beeinflusst wird.

Weitere Aufschlüsse liefert ein Vergleich der optischen Anisotropie der facettierten Cu(443)
Oberfläche mit dem RAS Spektrum von Cu(110)-(2×1)-O. Auf der facettierten Cu(443) Ober-
fläche sind 20% der Oberfläche mit Cu(110) Facetten bedeckt. Diese Facetten zeigen eine (2×1)
Sauerstoffrekonstruktion, wie sie auch auf der Cu(110) Oberfläche gefunden wird. Es ist also an-
zunehmen, dass das RAS Spektrum der Cu(110)-(2×1)-O den Flächenanteilen entsprechend auf
der facettierten Cu(443) Oberfläche auftritt. In Abbildung4.20 sind die RAS Spektren der facet-
tierten Cu(443) und der Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche gezeigt. Die Intensität des Cu(110)-(2×1)-
O RAS Spektrums ist dem Flächenanteil entsprechend um den Faktor 5 verkleinert dargestellt. Es
zeigt sich, dass die Strukturen (d) und (e) auf der facettierten Cu(443) Oberfläche doppelt so groß
sind, wie durch den Cu(110)-(2×1)-O Anteil zu vermuten wäre. Es stellt sich jedoch die Frage,
inwieweit der Beitrag der Cu(110) Facetten zur optischen Anisotropie dem spektralen Verlauf
von Cu(110)-(2×1)-O entspricht. Betrachtet man die sauerstoffinduziertenStrukturen (O1) bis
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Abbildung 4.20: Vergleich von Cu(110)-(2×1)-O und der durch Sauerstoffadsorption facettierten
Cu(443) Oberfläche. Links an den Graphen ist der Darstellungsmaßstab des jeweiligen Spektrums
angegeben.

(O4), so finden sich dort deutliche Unterschiede. Während die Strukturen (O1) und (O3) nicht er-
kennbar sind, zeigen die Strukturen (O2) und (O4) gerade einentgegengesetztes Vorzeichen wie
auf der Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche. Dieses Verhalten kann eine Folge der Verkippung (28◦)
der Cu(110) Facetten gegenüber der Cu(443) Oberfläche sein,oder Folge der geringen lateralen
Ausdehnung (10 nm) der Cu(110) Facetten in[3̄3̄8] Richtung. Auch Effekte bedingt durch die
periodische Struktur der Facetten, wie sie oben beschrieben werden, sind denkbar [90–93]. Es
erscheint unwahrscheinlich, dass die Stufenatome zu den Strukturen (d) und (e) führen, da die
Intensität dieser Strukturen auf den facettierten Oberflächen größer als erwartet ist. Auch die
Analyse der sauerstoffinduzierten Strukturen im Vergleichzu Cu(110)-(2×1)-O lässt auf einen
stark veränderten Beitrag der Cu(110) Facetten zur optischen Anisotropie schließen.

Die Untersuchung der optischen Anisotropie von Cu(111) undden vizinalen Cu(111) Ober-
flächen bekräftigt somit die Ergebnisse aus den Messungen anCu(110). Diese Oberflächen zei-
gen nur die auch bei Cu(110) auftretenden Anisotropien (a) -(d). Das Verhalten des spektra-
len Verlaufs der optischen Anisotropie bei 2.2 eV korreliert mit der Stufendichte. Die Cu(111)
Oberfläche ist optisch isotrop. Die gefundene Anisotropie auf den untersuchten Cu(111) Pro-
ben wird als Volumendefektstruktur identifiziert. Diese Volumendefektstruktur wird auch auf der
Cu(332) Probe gefunden und ist dort unabhängig von der Oberflächenmorphologie. Die Analyse
der Strukturen (d) und (e) legt nahe, dass diese Strukturen nicht von den Stufenatomen verursacht
werden, jedoch sind sie nicht gänzlich unabhängig von der Oberflächenmorphologie.
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4.3 Analyse der Volumendefektstruktur von Kupfer-
Einkristallen
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Abbildung 4.21: Berechnung der SDA und der Volumenanisotropie für die gefundenen Volumen-
defektstrukturen. Durch die energetische Position der Strukturen lässt sich der oberflächen- bzw-
volumenartige Ursprung der Anisotropie ableiten.

Die im vorangegangenen Abschnitt gefundenen Volumendefektstrukturen lassen sich auf eine
Verspannung der Oberfläche bzw. des gesamten Kristalls zurückführen. Während bei mechani-
scher Verspannung eine Volumenanisotropie offensichtlich erscheint, ist dies für die gefundenen
Anisotropien in den anderen Fällen noch unklar. Der spektrale Verlauf für alle Volumendefekt-
strukturen ist gleich, jedoch ergeben sich energetische Verschiebungen. Diese energetischen Ver-
schiebungen können Hinweise darauf geben, ob es sich um einevolumen- oder oberflächennahe
Anisotropie handelt.

In Abbildung 4.21 wird die SDA und die volumendielektrischeAnisotropie der Volumende-
fektstrukturen, berechnet nach Gleichung 3.2 und 3.3, verglichen. Unter der Annahme, dass hier
immer die gleiche Modifikation der dielektrischen Funktion(∆ε) zu den beobachteten “Volu-
mendefektstrukturen” führt, sollte diese immer an der gleichen energetischen Position liegen. Ei-
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ne Verspannung des gesamten Kristalls liegt eindeutig bei der mechanisch verspannten Cu(110)
Probe vor (siehe Abb. 4.11). Hier muss die dielektrische Anisotropie nach Gleichung 3.3 berech-
net werden. Es findet sich eine Struktur bei 4.32 eV. Auch die dielektrischen Anisotropien der
Cu(111), der Cu(332) (45◦) und der intensiv ionengeätzten Cu(110) Oberflächen zeigenStruk-
turen genau bei 4.32 eV. Es ist davon auszugehen, dass diese Anisotropie der Kristalle bis in die
oberflächenentfernten Regionen reicht, zumindest in Bereiche größer als die Lichteindringtiefe.

Die unteren drei Spektren sind gegenüber den oberen vier energetisch verschoben. Hier liegt
die SDA (Gleichung 3.2) in der Nähe von 4.32 eV. Es sind die Cu(110) Präparationsunterschiede
(A-D) sowie (A-B) und die Struktur der ionengeätzten Ni/Cu(110) Oberfläche. Diese Anisotro-
pien stammen somit wahrscheinlich von oberflächennahen Regionen. Für den Präparationsun-
terschied (A-B) ist dies jedoch nicht mehr so eindeutig. Hier erreicht vermutlich die Tiefe der
Verspannung bereits die Größenordnung der Lichteindringtiefe.

Die obige Analyse der SDA bzw. der volumendielektrischen Anisotropie zeigt, dass alle ge-
fundenen Volumendefektstrukturen der gleichen dielektrischen Anisotropie zugeordnet werden
können. Die energetischen Verschiebungen der RAS Strukturen sind durch unterschiedliche Aus-
dehnung der Verspannung (Volumenverspannung vs. Oberflächenverspannung) bedingt.

4.4 Schlussfolgerungen für die optische Anisotropie von
Kupfer-Einkristallen

Die Analyse der optischen Anisotropie von Kupfer-Einkristallen zeigt, dass nur die Kristallver-
spannung einen Volumenbeitrag zur optischen Anisotropie liefert. Alle anderen beobachteten
Anisotropien sind direkt oder indirekt mit der Oberfläche verknüpft.

Als Oberflächenanisotropien wurden die Strukturen (a) bei 2.1 eV und Struktur (c) bei
4.05 eV identifiziert. Während Struktur (a) von Oberflächenzuständen verursacht ist, erscheint
Struktur (c) mit der Relaxierung der Oberflächenatome verknüpft zu sein.

Die Strukturen (d) bei 4.3 eV und (e) bei 4.95 eV sind wahrscheinlich oberflächeninduzierte
Volumenanisotropien und somit nur mittelbar durch die Oberfläche verursacht. Die Analyse der
facettierten vizinalen Cu(111) Oberflächen legt nahe, dasshier auch die Cu(111) Flächen zu den
Strukturen (d) und (e) beitragen.

Die Volumendefektstruktur bei 4.2 eV wird durch Kristallverspannungen verursacht. Diese
Anisotropie ist nicht von der Oberfläche abhängig, kann jedoch durch die Präparation (Ionenät-
zen, Tempern) in der Oberflächenregion lokalisiert sein. Obdie Verspannung in der Oberflä-
chenregion lokalisiert ist oder eine Verspannung des gesamten Kristalls vorliegt, kann durch die
energetische Position dieser Struktur ermittelt werden.

Für die Analyse der optischen Anisotropie von Ni Filmen im Kapitel 6.1 wird diese “Volu-
mendefektstruktur” als Verspannungsbeitrag berücksichtigt. Bei dem dort verwendeten Kristall
zeigte sich ein an der Oberfläche lokalisierter Verspannungsbeitrag.
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Kapitel 5
Optische Spektroskopie an Ni(110)

Die optischen und magneto-optischen Eigenschaften von Ni bzw. von Ni(110) Oberflächen sind
in zahlreichen Veröffentlichungen dargestellt worden [95–98]. Die publizierten Daten der opti-
schen Anisotropie und der magneto-optischen Konstanten sind jedoch sehr widersprüchlich. Für
das im nächsten Kapitel dargestellte Wachstum von Ni auf Cu(110) ist eine Charakterisierung
der Ni(110) Oberfläche unumgänglich. Die Untersuchung von Ni(110) dient nur der Vorberei-
tung auf die nachfolgende Betrachtung des Wachstums von Ni Filmen auf Cu(110).

5.1 Struktur der Oberfläche

Nickel bildet, ebenso wie Kupfer, einen fcc Kristall mit einer Gitterkonstante a von 3.52 Å(siehe
Abb. 5.1). Wie die Cu(110) rekonstruiert die reine Ni(110) Oberfläche nicht, stattdessen rela-
xieren die Oberflächenatome. Die sauerstoffinduzierte Oberflächenrekonstruktion von Ni(110)

[1
10

]

O Atome Ni Atome (Volumenatome) Ni Atome (oberste Lage)

[001]

[1
10

]

Ni(110)−1x1 Ni(110)−2x1−O Ni(110)−3x1−O

Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der Atom-Anordnung der Ni(110)-(1×1), Ni(110)-
(2×1)-O und Ni(110)-(3×1)-O Oberfläche. Gezeigt ist die Drauf- (oben) und Seitenansicht (un-
ten) der jeweiligen Oberfläche.

hängt von der Sauerstoffdosierung ab [99]. Die (3×1) Rekonstruktion bildet sich nach der Ad-
sorption von mehr als 4 Langmuir Sauerstoff. Diese Rekonstruktion besteht aus Ni-O Doppel-
reihen entlang der[001] Richtung. Es sind 2/3 der Oberfläche mit Ni-O Reihen bedeckt.Durch
Tempern der Ni(110)-(3×1)-O Oberfläche bilden sich weitere Rekonstruktionen aus. Zuerst bil-
det sich die Ni(110)-(2×1)-O Rekonstruktion und danach wiederum eine Ni(110)-(3×1)-O Re-
konstruktion, jedoch mit einer 1/3 Bedeckung der Oberflächemit Ni-O Ketten.
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5.2 Optische Anisotropie

Im Gegensatz zu Cu(110) wurde die optische Anisotropie von Ni(110) bisher kaum untersucht.
Abbildung 5.2 zeigt Messungen der optischen Anisotropie von Ni(110)-(1x1) [95, 96]. Die Au-
toren vermuten „local field“ Effekte und den Einfluss von elektronischen Übergängen zwischen
besetzten d-Bändern und unbesetzten Bändern. Jedoch erscheint angesichts der inkonsistenten
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Abbildung 5.2: Veröffentlichte Spektren der optische Anisotropie von Ni(110)-(1x1) [95, 96].
Martin et al. publizierten nur eine relative Intensität (y-Achse), so dass der Nullpunkt der Intensität
nicht angegeben werden kann.

Messergebnisse eine Diskussion über mögliche Ursachen derAnisotropie von Ni(110) zum jet-
zigen Zeitpunkt nicht sinnvoll. In Abbildung 5.3 sind RAS Spektren von der reinen Ni(110)-
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Abbildung 5.3: Optische Anisotropie von Ni(110)-(1×1) und Ni(110)-(31×1)-O

(1x1) Oberfläche nach der Präparation durch Ionenätzen und Tempern sowie nach einer Stunde
im UHV gezeigt. Wasserstoffmoleküle, enthalten im Restgasdes UHV, werden an der Nickel
Oberfläche aufgebrochen und atomarer Wasserstoff lagert sich an, was zu einer raschen Ände-
rung des RAS Spektrums führt. Im Weiteren wurde durch Einlass von Sauerstoff direkt nach der
Präparation der reinen Oberfläche die Ni(110)-(3x1)-O Oberfläche gebildet. Die Anisotropie der
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Ni(110)-(3x1)-O Rekonstruktion blieb über mehrere Stunden im UHV unverändert und ist somit
inert gegenüber der reinen Oberfläche. Hansen et al. zeigten, dass die optische Anisotropien von
Ni(110)-(3×1)-O und Ni(110)-(2×1)-O nahezu identisch sind [95].

Während das von uns gemessene Spektrum der Messung von Hansen gleicht, findet sich kei-
ne Übereinstimmung mit der Veröffentlichung von Martin et al. [96]. Ein Vergleich der SDA
von Cu(110) und Ni(110), dargestellt in Abbildung 5.4, zeigt charakteristische Unterschiede.
Während Cu(110) scharfe spektrale Strukturen zeigt, wird Ni(110) von einer drudeartigen di-
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Abbildung 5.4: SDA der reinen und sauerstoffbedeckten Oberflächen von a) Cu(110) und b)
Ni(110). Während Cu(110) spektral scharfe Strukturen zeigt, wird Ni(110) von einer drudeartigen
Anisotropie dominiert.

elektrischen Anisotropie dominiert. So lässt sich vermuten, dass die bei Ni(110) auftretenden
Anisotropien durch die freien Elektronen an der Oberfläche oder durch elektronische Übergänge
im infraroten Spektralbereich verursacht werden.

Die hier gemessene optische Anisotropie von Ni(110)-(3×1) wird im nachfolgenden Kapitel
zur Simulation der optischen Anisotropie von Ni Filmen auf Cu(110) verwendet. Für das An-
liegen dieser Arbeit ist eine tiefergehende Analyse der optischen Anisotropie von Ni(110) nicht
notwendig.

5.3 Magneto-optischer Kerr-Effekt

Das Anlegen eines äußeren Magnetfeldes parallel zur Probennormale ermöglichte die Messung
eines polaren Kerr-Effektes. Da die leichte Achse der Magnetisierung für Nickel-Einkristalle
in der [111] Ebene und somit in der Oberflächenebene liegt, konnte durch das äußere Magnet-
feld die Magnetisierungsrichtung nicht vollständig parallel zur Oberflächennormale ausgerichtet
werden. Eine MOKE Messung unter senkrechtem Einfall liefert somit eine zu kleine Intensität.
Abbildung 5.6 zeigt die aus dem gemessenen Kerr-Effekt ermittelte Voigt Konstante von Ni(110),
verglichen mit dem Literaturwert [97, 98]. Da durch das äußere Magnetfeld die Magnetisierung
nicht vollständig senkrecht zur Oberfläche ausgerichtet werden konnte, kann nur der spektrale
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Verlauf der Voigt Konstante berechnet werden. Die Intensität wurde deshalb durch eine Anpas-
sung an den Literaturwert festgelegt. Die hier ermittelte Voigt Konstante wird im nachfolgenden
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Abbildung 5.6: Voigt Konstante von Ni(110), berechnet aus dem Kerr-Spektrum von Abb. 5.5,
verglichen mit Messungen an amorphem Nickel [97, 98]

Kapitel mit der an Ni/Cu(110)-(2×1)-O Filmen bestimmten Voigt Konstante verglichen.
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Kapitel 6
Ferromagnetische Filme auf Cu(110)

Für die im Rahmen dieser Arbeit veröffentlichten Ergebnisse von ferromagnetischen Filmen wur-
de folgende Definition der Dicke einer Monolage gewählt: 1ML=

√
2a2/2. Wobei a die Gitter-

konstante des fcc Kristalls des entsprechenden Elements darstellt (z.B. Ni: 1 ML =̂ 0.2489 nm).
Zwar gilt für die (110) Oberfläche von fcc Kristallen, dass die Oberfläche bereits ab einer Bede-
ckung von

√
2a2/4 vollständig mit einer Lage Atomen besetzt ist und dies auch als Definition

einer Monolage in den vorangegangenen Kapiteln verwendet wurde, aber hier wurde zum besse-
ren Vergleich der Ergebnisse mit den Veröffentlichungen an(100) Oberflächen eine abweichende
Definition der Schichtdicke bevorzugt.

6.1 Ni/Cu(110)

Eine große Anzahl von Veröffentlichungen beschäftigt sichmit Nickel auf Kupfer, vor allem
wegen der hier auftretenden interessanten strukturellen und magnetischen Eigenschaften. Der
größte Teil dieser Veröffentlichungen beschäftigt sich mit dem System Ni/Cu(001). So wurde
pseudomorphes Wachstum für dieses System gemessen. Aufgrund der unterschiedlichen Gitter-
konstanten (Ni; 3.52 Å, Cu: 3.61 Å)[100] ist bei pseudomorphem Wachstum der Ni Atomabstand
in der Filmebene vergrößert und senkrecht dazu verkleinert(tetragonale Verzerrung). Dies wurde
für Schichtdicken bis zu mindestens 11 ML nachgewiesen [101–103]. An diesen Filmen wurde
auch eine Rotverschiebung in den Off-Diagonal Elementen des Leitfähigkeitstensors nachgewie-
sen und als Folge der tetragonalen Verzerrung interpretiert, welche zusammen mit der Oberflä-
chensymmetriebrechung zu einer Verengung der Ni-3d-Bänder führt [104]. Besonders intensiv
wurden die magnetischen Eigenschaften von Ni/Cu(001) bei Raumtemperatur untersucht. Für
Ni Filmdicken von bis zu 4 Monolagen konnte keine remanente Magnetisierung nachgewie-
sen werden [105–108]. Für Schichtdicken von 4 ML - 7 ML wurde eine Magnetisierung mit
der leichten Achse in Richtung der Filmebene (in-plane) berichtet [105, 106, 109]. Ein Spin-
reorientierungsübergang zu einer leichten Achse der Magnetisierung senkrecht zur Filmebene
(out-of-plane) folgt im Schichtdickenbereich von 8 ML bis 11 ML Ni [101, 106, 110–114]. Die-
ser Spinreorientierungsübergang ist eine Folge des Zusammenspiels unterschiedlicher Beiträge,
wie magnetischer Volumen- und Oberflächenanisotropie, sowie der Formanisotropie des Films
[111, 115]. Die „out-of-plane“ Anisotropie ist für mehr als106 Ummagnetisierungszyklen stabil
[116]. Oberhalb einer Ni Filmdicke von 15 ML zeigt ein starker Anstieg der Koerzitivität das En-
de des epitaktischen Wachstums durch entstehende Fehlstellen an [117]. Neuere Veröffentlichun-
gen zeigen, dass bei Verwendung von Sauerstoff als Surfactant der Spinreorientierungsübergang
zu „out-of-plane“ Anisotropie bereits bei einer Ni Schichtdicke von 4.9 ML stattfindet, sowie
dass Fehlstellen erst ab einer Schichtdicke von 20 ML eingebaut werden [117, 118]. Aufgrund
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des mit der Schichtdicke steigenden Einflusses der Formanisotropie findet bei 40 ML Ni ein wei-
terer Spinreorientierungsübergang zurück zu „in-plane“ Magnetisierung statt [106, 119, 120].

Nickel auf der Cu(110) Oberfläche ist bisher selten Gegenstand von Untersuchungen gewe-
sen. Dies begründet sich darin, dass Nickel auf Cu(110) keinpseudomorphes Wachstum und
keine „out-of-plane“ Magnetisierung zeigt [121]. Wu et al.berichten jedoch von einer „out-
of-plane“ Magnetisierung ab einer Ni Schichtdicke von 16 ML[122]. In diesem Kapitel wird
gezeigt, dass diese widersprüchlichen Ergebnisse mit einer Kontamination der Oberfläche mit
Sauerstoff erklärt werden können. Im Weiteren wird das Einsetzen der remanenten Magneti-
sierung („in-plane“) bei einer Schichtdicke von 5 ML Ni beobachtet [121]. Im Rahmen dieser
Arbeit wurde gezeigt, dass Sauerstoff auch auf der Cu(110) Oberfläche als Surfactant für das
pseudomorphe Wachstum von Ni Filmen wirkt [123, 124]. Dies wurde auch durch AES, STM
und LEED Messungen bestätigt [125].

6.1.1 Simulation von Verspannungs- und Oberflächenbeiträgen

Im Kapitel 4 wurde der Einfluss von Verspannungen auf die optische Anisotropie von Cu(110)
gezeigt. Da dieser Verspannungsbeitrag auch durch die Präparation durch Ionenätzen und Tem-
pern auftritt, muss dieser bei der Interpretation der Ni/CuRAS Spektren berücksichtigt wer-
den. Das pseudomorphe Wachstum von Ni auf Cu(110) bedingt, aufgrund der Gitterfehlanpas-
sung von Ni und Cu, eine Verspannung an der Ni/Cu Grenzschicht. Es kann davon ausgegangen
werden, dass diese Verspannung, ebenso wie auf dem Co/Cu(110) System, eine uniaxiale Aus-
richtung aufweist [38] und somit zu einer optischen Anisotropie führt. Vermutlich würde aber
auch eine “isotrope” Verspannung zu einer Modifizierung derschon vorher vorhandenen opti-
schen Anisotropie führen und somit beobachtbar sein. Die Gitterfehlanpassung führt zu einer
Verspannung sowohl von Cu als auch von Ni. Dadurch wird nebender bereits bekannten Cu
RAS Verspannungsstruktur auch ein Beitrag der Ni Verspannung zu erwarten sein. Die spektrale
Breite von RAS Strukturen ist, wie die RAS Messungen an Ni undCu vermuten lassen, von
der spektralen Breite der Strukturen in der dielektrischenFunktion der entsprechenden Mate-
rialien abhängig. Somit kann angenommen werden, dass die RAS Strukturen der Ni Verspan-
nung spektral um etwa eine Größenordnung breiter sind als die Cu Verspannungsstruktur. Ei-
ne Betrachtung der Veränderung der Cu Verspannungsstruktur bei 4.3 eV in Abhängigkeit von
der Ni Schichtdicke wird somit Rückschlüsse auf die Verspannung an der Ni/Cu Grenzschicht
ermöglichen. Im Abschnitt 4.3 wurde gezeigt, dass die energetische Position der Cu Verspan-
nungsstruktur von der Tiefenverteilung der Verspannung abhängt. Daneben kann aber auch die
energetische Breite sowie das “Vorzeichen” dieser Verspannungsstruktur variieren (siehe Kapi-
tel 4). Es ist also zu erwarten, dass der RAS Verspannungsbeitrag der Gitterfehlanpassung die
schon vorhandene Verspannungsstruktur der präparierten Cu(110) Oberfläche modifiziert. Die
im Kapitel 4 Abbildung 4.10 gefundene optische Anisotropieder Volumendefektstruktur wird
als Anisotropie der Cu Grenzschicht in einem 4-Lagenmodellverwendet, um die Reflektivität
des (Vakuum/Ni/Cu-Grenzschicht/Cu-Substrat) Systems zubestimmen[126]. Diese Volumende-
fektstruktur wurde durch Lorentz-Oszillatoren simuliertund entsprechend der bei Cu(110) vor
dem Wachstums gefundenen Intensität skaliert. Zur Bestimmung der optischen Anisotropie wird
die Reflektivität getrennt für die[001] und [11̄0] Richtung ermittelt. Das RAS Spektrum ergibt
sich aus der Differenz dieser Reflektivitäten, normiert aufdie Gesamtreflektivität. Im Weiteren
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wird durch Variation der Ni Schichtdicke ermittelt, wie sich diese RAS Verspannungsstruktur bei
anderen Ni Schichtdicken darstellt. Dies ist in Abbildung 6.1 dargestellt. Es zeigt sich deutlich,
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Abbildung 6.1: Simulation (Simulation 1) der optischen Anisotropie von Ni/Cu Filmen. Der Ni
Film und das Cu Substrat werden als optisch isotrop angenommen. Für die Grenzschicht wird die
Anisotropie der Cu Volumendefektstruktur angenommen.

dass die spektrale Signatur des Verspannungsbeitrages mitzunehmender Ni Schichtdicke kleiner
wird und die Struktur zu kleineren Energien schiebt. Für dieSimulation wurden die in der Li-
teratur veröffentlichten optischen Konstanten für Ni und Cu angenommen [51, 127, 128]. Diese
Simulation zeigt, dass ein optisch isotroper Film zu einer energetischen Verschiebung der RAS
Strukturen führen kann, obwohl die Anisotropie der vergrabenen Schicht (Cu Grenzschicht) nicht
verändert wird. Für Ni Filme auf Cu(110) ist somit eine Verschiebung des Cu Verspannungsbei-
trages zu niedrigeren Energien zu erwarten. Es stellt sich jedoch die Frage, inwieweit dieser
Cu Verspannungsbeitrag zuverlässig auf dem Ni/Cu System identifiziert werden kann, oder ob
Strukturen der optischen Anisotropie von Ni die Zuordnung erschweren werden.

Für die auf Ni(110)-(1×1) bzw. Ni(110)-(3×1)-O aus Abbildung 5.3 gefundene optische
Anisotropie wurde die SDA berechnet und diese in einem 4-Lagen Modell zur Simulation des
Ni/Cu Systems verwendet. Abbildung 6.2 zeigt, welche RAS Spektren für diese Ni Oberflächen
zu erwarten wären, wenn die Ni Filme auf ein optisch isotropes Cu Substrat aufgebracht werden.
Die optische Anisotropie von Ni(110)-(1×1) unterscheidet sich erheblich von der der Ni(110)-
(3×1)-O Oberfläche. Die gemessenen Spektren sollten somit schon “augenfällig” enthüllen, ob
die Ni Oberfläche mit Sauerstoff bedeckt ist. Diese Vorbetrachtungen lassen darauf schließen,
dass die Cu Verspannungsstruktur im System Ni/Cu gut identifiziert werden kann und nicht durch
Anisotropien des Ni Filmes gestört ist.

Die SDA der optischen Anisotropie an der Ni/Cu Grenzschichtund an der Ni Oberfläche ist
sehr klein gegenüber den jeweiligen dielektrischen Funktionen (∆ε/ε < 0.01). Daher errechnet
sich die optische Anisotropie des Gesamtsystems Ni(110)-(3×1)-O/Cu(110) in guter Näherung
durch die Summe der Grenzschicht- und Oberflächenanisotropie (Simulation 1 plus Simulati-
on 2). Abbildung 6.3 zeigt die vermutete Anisotropie von Ni(110)-(3×1)-O/Cu(110) unter der
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Abbildung 6.2: Simulation (Simulation 2) der optischen Anisotropie von Ni(110)-(1×1) bzw.
Ni(110)-(3×1)-O Filmen auf einem isotropen Cu Substrat. Die Berechnungerfolgte nach einem
4-Lagen-Modell mit den Literaturdaten der optischen Konstanten und den von Ni(110) (siehe
Kapitel 5 Abbildung 5.3) ermittelten optischen Anisotropien.

Berücksichtigung der optischen Anisotropie von Ni(110)-(3×1)-O und der Volumendefektstruk-
tur von Cu(110). Im Kapitel 4 (Abbildung 4.9 und 4.12) wurde gezeigt, dass sich die optische
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Abbildung 6.3: Simulation der optischen Anisotropie von Ni(110)-O Filmenauf Cu(110) unter
Berücksichtigung der Cu Volumendefektstruktur. a) Verspannungsbeitrag wie bei der Präparation
von Cu(110) gefunden. b) Verspannung wie bei Cu(110) Ionenätzen gefunden (vergleiche Kapitel
4 Abbildung 4.12). Intensität und spektrale Position sowiespektrale Breite wurden wie Verspan-
nungsbeitrag a) gewählt.

Anisotropie der Cu Verspannungsstruktur unterschiedlichdarstellt. Während die Verspannungsa-
nisotropie nach mechanischer Verspannung von Cu(110) bei ca. 4.2 eV ein Minimum und bei ca.
4.5 eV ein Maximum aufweist (Verspannung a) in Abbildung 6.3), zeigt die Verspannungsaniso-
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tropie nach intensivem Ionenätzen ein Maximum bei ca. 4.2 eVund ein Minimum bei ca. 4.5 eV
(Verspannung b). Diese Beiträge unterscheiden sich also imWesentlichen nur durch das Vorzei-
chen. Diese Verspannungsbeiträge werden im Folgenden als Verspannung a bzw. Verspannung
b bezeichnet. Für das Wachstum von Ni auf der reinen Cu(110) Oberfläche wurde kein Modell
berechnet, da weiter unten gezeigt wird, dass hierbei kein Lagenwachstum vorliegt und somit
eine Simulation einen völlig anderen Ansatz erfordern würde.
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Abbildung 6.4: RAS Messung von 4 ML Ni/Cu(110)-(2×1)-O im Vergleich zum vermuteten
Verspannungsbeitrag (oben). Das Differenzspektrum der Messung und des Verspannungsbeitrages
(Messung minus Simulation 1) zeigt keine Struktur bei 4.2 eV.

Von besonderem Interesse ist, ab welcher Schichtdicke des aufwachsenden Ni Filmes eine
Veränderung der Verspannung an der Grenzschicht bewirkt. Um diese Veränderung in den ge-
messenen Spektren sichtbar zu machen, wird bei den Ni Filmenauf Cu(110)-(2×1)-O der nach
Abbildung 6.1 ermittelte Verspannungsbeitrag (Simulation 1) abgezogen. Verschwindet dadurch
der Verspannungsbeitrag, kann davon ausgegangen werden, dass sich die Verspannung an der Cu
Grenzschicht nicht verändert hat. Exemplarisch ist diesesVorgehen in Abbildung 6.4 gezeigt.
Die Subtraktion des Verspannungsanteils von der RAS Messung zeigt hierbei keine Struktur bei
4.2 eV. Die vor dem Aufbringen des Ni Films vorhandene Verspannung ist damit unverändert
geblieben. Eine Änderung der Verspannung an der Cu Grenzschicht wird somit in den Diffe-
renzspektren direkt sichtbar.

6.1.2 Wachstum auf der Cu(110)-(1×1) Oberfläche

Rastertunnelmikroskopie

Wie die bekannten Veröffentlichungen[121, 122] über Ni/Cu(110)-(1×1) nahelegen, wächst Ni
auf dieser Oberfläche nicht lagenweise. Die STM Aufnahme 6.5zeigt eine raue Oberfläche. Ei-
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ne atomare Auflösung der Strukturen konnte aufgrund der Filmrauigkeit nicht erreicht werden.
Die Oberfläche zeigt stabförmige, 17 nm bis 50 nm lange Strukturen in[11̄0] Richtung. Die Brei-
te dieser Strukturen ist für ungeordnetes Wachstum erstaunlich homogen (4.5 nm bis 6.5 nm).
Jedoch scheint die innere Struktur dieser „Stäbe“ ungeordnet zu sein.
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Abbildung 6.5: Links: STM Aufnahme von 10 ML Ni auf der Cu(110)-(1×1) Oberfläche. Die
Oberfläche ist sehr rau, so dass keine Abbildung mit atomarerAuflösung gelang. Es zeigen sich
stabförmige Strukturen mit einer Breite von 4.5 nm bis 6.5 nmund einer Länge von 17 nm bis
50 nm in [11̄0] Richtung. Rechts: Linienprofil der Oberfläche entlang des weißen Pfeils in der
STM Aufnahme.

Optische Anisotropie

Es ist zu vermuten, dass die „makroskopische“ Anisotropie der Oberflächenmorphologie einen
Einfluss auf die optische Anisotropie des Films hat. Abbildung 6.6 zeigt RAS Spektren von Ni
auf Cu(110)-(1×1). Die Veränderung der optischen Anisotropie wird deutlich von der Dämpfung
des Cu(110) Oberflächenzustandes dominiert (2.1 eV). Für größere Schichtdicken werden alle
vorhandenen Strukturen mit zunehmender Schichtdicke kleiner. Das Verschwinden von Struktu-
ren im RAS Spektrum lässt sich mit dem ungeordneten Wachstumerklären. Hierbei führt jedoch
die in Abbildung 6.5 gezeigte strukturelle Anisotropie zu einer optischen Anisotropie, welche mit
zunehmender Photonenenergie größer wird, da die Wellenlänge des Lichts der Größenordnung
der stabförmigen Oberflächenstrukturen nahe kommt. Darausresultiert eine verminderte Reflek-
tivität der in [11̄0] Richtung polarisierten Lichtkomponente mit zunehmender Photonenenergie.
Die Anisotropiebeiträge von Ni sind alle energetisch wesentlich breiter als der Cu Verspannungs-
beitrag. So ist die Struktur bei 4.2 eV klar dem Cu Verspannungsbeitrag zuzuordnen. Sie ist auch
noch bei einer Bedeckung von 16 ML deutlich erkennbar. Jedoch sind keine signifikanten Ver-
änderungen der Verspannungsstruktur erkennbar. Somit istzu vermuten, dass das 3D-Wachstum
des Ni Filmes die Verspannung an der Ni/Cu Grenzschicht zumindest bis zu der gemessenen ma-
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Abbildung 6.6: RAS Spektren von Ni auf Cu(110)-(1×1). Die optische Anisotropie wird mit zu-
nehmender Ni Schichtdicke geringer, jedoch bleibt die Cu-Verspannungsanisotropie klar sichtbar
erhalten.

ximalen Schichtdicke von 16 ML nicht beeinflusst. Die Wachstumstransiente der RAS Intensität
bei einer Photonenenergie von 2.1 eV zeigt wenig Strukturen(siehe Abb. 6.7). Abgesehen von
der deutlichen Intensitätsänderung durch Dämpfung des Cu(110) Oberflächenzustandes zeigen
sich keine weiteren Intensitätsänderungen, welche auf eine Umstrukturierung des Films schlie-
ßen lassen. Die RAS Intensität erreicht erst bei einer nominalen Bedeckung von 4 ML Ni ein
Minimum, gefolgt von einem leichten Anstieg für größere Schichtdicken. Eventuell wird, be-
dingt durch das 3D Wachstum, erst ab einer nominalen Bedeckung von 4 ML Ni die Oberfläche
vollständig mit Ni bedeckt, woraus dann das Minimum in der RAS Transiente resultiert.
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Abbildung 6.7: RAS Wachstumstransiente während des Aufbringens von Ni aufCu(110)-(1×1)
bei einer Photonenenergie von 2.1 eV. Der obere Graph zeigt die Transiente in einem vergrößerten
Maßstab. Die RAS Intensität verringert sich mit zunehmender Ni Schichtdicke und erreicht ein
Minimum bei 4 ML Ni, gefolgt von einem leichten kontinuierlichen Wiederanstieg.

Magnetische und magneto-optische Eigenschaften

Wie im einleitenden Abschnitt dieses Kapitels bereits angesprochen, existieren widersprüchli-
che Ergebnisse bezüglich der magnetischen Anisotropie vonNi Filmen auf der Cu(110)-(1×1)
Oberfläche. Zur Klärung dieser Widersprüche wurden Wachstumstransienten des polaren Kerr-
Effektes durchgeführt. Wie im Kapitel 3.2 erläutert, wird mit der hier verwendeten Messgeo-
metrie nur ein Kerr-Signal detektiert, falls die Richtung der Magnetisierung eine Komponente
senkrecht zur Oberfläche besitzt. Beim Wachstum von Ni auf der Cu(110)-(1×1) Oberfläche
zeigt sich über die gesamten untersuchten Schichtdickenbereiche kein Kerr-Effekt ohne äußeres
Magnetfeld (siehe Abb. 6.8, remanent). Ab einer Ni Schichtdicke größer 5 ML zeigt sich ein mit
der Schichtdicke nahezu linear ansteigendes Kerr-Signal in einem äußeren Magnetfeld in[110]
Richtung (non-remanent). Somit ist der Film bis zu einer Schichtdicke von 4 ML - 5 ML nicht
ferromagnetisch und ab größeren Schichtdicken ferromagnetisch mit einer „in-plane“ Magneti-
sierung. Auch ein nachträgliches Aufbringen von Sauerstoff auf die Ni Filme führte zu keiner
remanenten “out-of-plane” Magnetisierung. Das Wachstum von Ni auf der Cu(110) Oberfläche
mit geringer Sauerstoffkontamination (0.5 % - 5 %) zeigt keine signifikanten Veränderungen der
RAS -Spektren und Transienten (hier nicht gezeigt). Offensichtlich wächst auch dieser Film in
einer ungeordneten 3D Struktur. Jedoch ergeben sich, wie Abbildung 6.9 zeigt, erhebliche Unter-
schiede in der Magnetisierung. Wieder ist der Film unterhalb einer Ni Schichtdicke von 4 ML -
5 ML nicht ferromagnetisch. Für größere Schichtdicken wirdeine remanente „out-of-plane“ Ma-
gnetisierung detektiert. Bei angelegtem äußeren Magnetfeld vergrößert sich der Kerr-Effekt noch
erheblich (non-remanent in Abb. 6.9). Daraus lässt sich schlussfolgern, dass entweder die leichte
Achse der Magnetisierung verkippt, mit einem Winkel nahe 45◦ zur Oberflächennormalen, oder
der Film gleichermaßen Domänen mit „in-“ sowie „out-of-plane“ Magnetisierung aufweist. Bei
mehr als 23 ML Ni verkleinert sich die „out-of-plane“ Magnetisierung, wahrscheinlich aufgrund
des Einflusses der Formanisotropie (siehe Kapitel 2.2.2), wieder.

Zusammenfassend lässt sich feststellen, dass bei Ni Wachstum auf der reinen Cu(110) Ober-
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Abbildung 6.8: Wachstumstransiente des polaren Kerr-Signals von Ni auf Cu(110)-(1×1). Ge-
messen wurde mit einem angelegten Magnetfeld in[110] Richtung (non-remanent) sowie ohne
äußeres Magnetfeld (remanent). Ab ca. 5 ML Ni ist ein Kerr-Signal messbar (ferromagnetische
Phase). Der Film zeigt keine „out-of-plane“ Komponente derMagnetisierung und ist somit “in-
plane“ magnetisiert.
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Abbildung 6.9: Wachstumstransiente des polaren Kerr Signals von Ni auf Cu(110)-(1×1) bei
einer Kontamination der Oberfläche mit Sauerstoff (0.5 % - 5 %). Gezeigt ist das Kerr-Signal mit
(non-remanent) und ohne äußeres Magnetfeld in[110] Richtung. Die unteren Graphen zeigen die
zwanzigfache Vergrößerung der Transienten. Der Film ist ab5 ML ferromagnetisch. Ab dieser
Schichtdicke wird sowohl eine „in-plane“ als auch eine „outof-plane“ Komponente gemessen.

fläche keine “out-of-plane” Magnetisierung auftritt. Schon eine geringe Kontamination der Cu
Oberfläche mit Sauerstoff führt zu einer remanenten “out-of-plane” Magnetisierungskomponen-
te. Aus der Tatsache, dass ein Aufbringen von Sauerstoff nach dem Ni Wachstum die magneti-
schen Eigenschaften nicht verändert, lässt sich folgern, dass der Sauerstoff das Wachstum und
damit die Morphologie der Ni Schichten beeinflusst. Nicht das Vorhandensein von Sauerstoff per
se, sondern sein Einfluss auf das Wachstum der Ni Schichten führt zu einer “out-of-plane” Ma-
gnetisierung. Die widersprüchlichen Veröffentlichungen[121, 122] zu den magnetischen Eigen-
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schaften von Ni Filmen beruhen somit möglicherweise auf einer nicht erkannten Kontamination
der Cu Oberfläche.

6.1.3 Wachstum mit Sauerstoff als Surfactant

Rastertunnelmikroskopie
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Abbildung 6.10: Links: STM an 9 ML Ni auf Cu(110)-(2×1)-O. Die Oberfläche ist bedeckt mit
atomar glatten Terrassen mit Ketten in[001] Richtung. Rechts: Linienprofil der Oberfläche entlang
des weißen Pfeils in der STM Aufnahme. LEED zeigt eine 2×1 Rekonstruktion. AES Messungen
zeigen im Rahmen der Messgenauigkeit die gleiche Sauerstoffkonzentration wie die Cu(110)-
(2×1)-O Oberfläche.

Wie im vorangegangenen Abschnitt gezeigt, verändert das Vorhandensein schon geringer
Mengen Sauerstoffs die magnetischen Eigenschaften des Ni Films dramatisch. Es liegt die Ver-
mutung nahe, dass Sauerstoff ebenso wie bei Co/Cu(110) auchfür Ni/Cu(110) als Surfactant
wirkt. Abbildung 6.10 zeigt eine STM Aufnahme von 9 ML Ni auf der Cu(110)-(2×1)-O Ober-
fläche. Die Oberfläche besteht aus glatten Terrassen mit Ketten in [001] Richtung. LEED Beu-
gungsbilder dieser Oberfläche zeigen eine klare (2×1) Rekonstruktion mit scharfen Beugungs-
maxima und geringem Hintergrund. AES Messungen lassen auf eine im Rahmen der Messge-
nauigkeit gleiche Sauerstoffkonzentration wie auf der Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche schließen.
Somit kann gefolgert werden, dass Sauerstoff als Surfactant wirkt und zu einem 2D Lagen-
wachstum von Ni führt, ohne in den Film eingebaut zu werden. Aufgrund dieser Ergebnisse lässt
sich ableiten, dass es sich um eine Ni(110)-(2×1)-O Oberfläche handelt.
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Optische Anisotropie

Abbildung 6.11 zeigt RAS Spektren von Nickel Filmen, gewachsen auf der Cu(110)(2×1)-O
Oberfläche.
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Abbildung 6.11: RAS Spektrum von der Cu(110)(2×1)-O Oberfläche und Spektren von 2.1 - 15
ML Ni auf dieser Oberfläche. Die gestrichelten Graphen zeigen die entsprechenden RAS Spektren
ohne Verspannungsbeitrag (Simulation 1), siehe Abbildung6.3 und 6.4.

Die gestrichelten Graphen in Abbildung 6.11 zeigen, wie sich die optische Anisotropie
darstellt, wenn der Cu Verspannungsbeitrag (Simulation 1)abgezogen wird. Dieses Verfahren
wurde im vorangegangenen Unterkapitel 6.1.1 erläutert. Zum Vergleich ist das Spektrum der
Cu(110)(2×1)-O Oberfläche ebenfalls dargestellt. Dieses RAS Spektrumwurde bereits im Kapi-
tel 4.1 besprochen. Die verspannungskorrigierten Spektren zeigen alle keine Struktur bei 4.2 eV.
Daraus kann man schließen, dass sich die Verspannung an der Ni-Cu Grenzschicht zumindest
bis zu einer Ni Schichtdicke von 15 ML wenig verändert. Der direkte Vergleich der Simulati-
on mit den gemessenen Spektren in Abbildung 6.12 zeigt eine gute Übereinstimmung. Für die
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Ni(110)-(1×1) Oberfläche wäre ein völlig anderer Verlauf zu erwarten. Diese gute Übereinstim-
mung bekräftigt die Vermutung, dass Sauerstoff als Surfactant wirkt und auf der Ni Oberfläche
“aufschwimmt”. Die in der Messung sichtbare Cu Verspannungsstruktur bei 4.2 eV wird aus-

−4

−3

−2

−1

 0

 1

 1  2  3  4  5  6

R
e 

(r
[1

− 10
]−

r [0
01

])/
r 

 (
10

−
3 )

Energie / eV

Verspannung a
Messung

Abbildung 6.12: Vergleich des RAS Spektrums von 6.4 ML Ni auf Cu(110)-(2×1)-O mit dem
berechneten Spektrum (Verspannung a, siehe Abb. 6.3).

gezeichnet durch die Simulation wiedergegeben. Während bei der Simulation die Intensität der
Anisotropie bei Energien größer 5 eV mit zunehmender Schichtdicke kaum zunimmt, zeigen hier
die gemessenen Spektren einen deutlichen Intensitätszuwachs mit zunehmender Ni Schichtdicke.
Der Verlauf ist überlagert mit einer gleichförmig mit der Energie ansteigenden Anisotropie. Es
scheint gut möglich, dass diese Anisotropie auf die Verspannung des Ni Filmes zurückzuführen
ist. Der spektrale Verlauf der Spektren lässt somit vermuten, dass doch eine Verspannung im Ni
Film vorliegt. Eventuell ist diese Verspannung wesentlichgeringer als die Verspannung an der
Cu Grenzschicht und bewirkt nur eine geringe Veränderung der Cu Verspannungsstruktur. Da die
durch die Filmverspannung hervorgerufene optische Anisotropie ein Volumeneffekt ist, können
die Spektren dennoch deutlich beeinflusst werden.

Sauerstoff desorbiert von der Ni Oberfläche durch intensiven Elektronenbeschuss bei 3 keV.
Abbildung 6.13 zeigt die optische Anisotropie von Nickelschichten vor und nach dem Entfernen
des Sauerstoffs. Deutlich zeigt sich, dass die Verspannungsstruktur bei 4.2 eV beeinflusst wird.
Die Interpretation dieser Messung ist jedoch schwierig. Offensichtlich ändert sich die optische
Anisotropie der Ni Oberfläche bzw. des Ni Filmes. Daraus resultieren Änderungen des Verlaufs
im gesamten spektralen Bereich. Auffällig sind die Veränderungen nahe 2.2 eV. Es lässt sich zei-
gen, dass eine geringe Verschiebung (Intensitätsachse) der optischen Anisotropie von Ni(110)-
(3×1)-O genügt, um in einer 4-Lagen Simulation Spektren wie hier beobachtet zu berechnen.
Obwohl die Struktur bei 2.2 eV eindeutig von Cu verursacht ist, so ist doch die beobachtete Mo-
difizierung wahrscheinlich nur durch eine Veränderung der optischen Anisotropie des Ni Filmes
hervorgerufen. Es kann nicht ausgeschlossen werden, dass die Desorption von Sauerstoff eine
Morphologieänderung des Ni Filmes triggert, was wiederum die Verspannung beeinflusst. Trotz
dieser Unsicherheiten lässt sich feststellen, dass Desorption von Sauerstoff bei einer Schichtdi-
cke von 6.4 ML zu einer deutlichen Änderung der Cu Verspannungsstruktur führt. Bei 15 ML
Ni ist eine Änderung der Verspannungsstruktur nicht nachweisbar. Es scheint sich die optische
Anisotropie des Ni Filmes bzw. der Ni Oberfläche deutlich zu verändern, die Grenzschicht wird
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Abbildung 6.13: Oben: Vergleich von RAS Spektren von 6 und 15 ML Ni auf Cu(110)-(2×1)-O
vor und nach dem Beschuss mit Elektronen (Ekin 3 keV). Unten: Differenzspektren vor und nach
Einwirkung der Elektronen. Es zeigt sich bei 6 ML Ni eine deutliche Veränderung der Verspan-
nung.

aber kaum beeinflusst.

In Abbildung 6.14 sind RAS Spektren von 12 ML bis 50 ML Ni auf Cu(110)-(2×1)-O dar-
gestellt. Hier zeigt sich deutlich, dass ab einer Schichtdicke von 19 ML die Cu Verspannungs-
struktur nicht mehr mit der Verspannung a (siehe Abbildung 6.3) kompensiert wird. Ab dieser
Schichtdicke ändert sich die Verspannung an der Ni-Cu Grenzschicht. Auch die “Verzerrung”
der Spektren durch Verspannung nimmt mit größerer Schichtdicke weiter zu. Ein direkter Ver-
gleich der Messung bei 50 ML Ni mit der Simulation (Verspannung b) in Abbildung 6.15 zeigt
bezüglich der Cu Volumendefektstruktur eine gute Übereinstimmung. Offensichtlich hat sich das
Vorzeichen der Volumendefektstruktur gedreht. Diese Übereinstimmung mit der Verspannung b
zeigt sich ab einer Ni Schichtdicke von 19 ML. Es ist also zu vermuten, dass der Ni Film bei
einer Schichtdicke zwischen 17 ML und 19 ML relaxiert und sich Versetzungen und Fehlstellen
ausbilden. Diese Veränderung lässt sich auch anhand der energetischen Verschiebung des RAS
Minimums (s) bei 4.2 eV dokumentieren. Abbildung 6.16 zeigt, dass sich die energetische Positi-
on des Minimums (s) der Cu Verspannungsstruktur zwischen 17ML und 19 ML deutlich ändert.
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Abbildung 6.14: RAS Spektren von 12 ML bis 50 ML Ni auf Cu(110)-(2×1)-O. Die energetische
Position der Cu Verspannungsstruktur ist beispielhaft mit(s) markiert. Die verspannungskorrigier-
ten RAS Spektren sind gestrichelt eingezeichnet (Verspannung a, siehe Abbildung 6.3 und 6.4).
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Abbildung 6.15: Vergleich des RAS Spektrums von 50 ML Ni auf Cu(110)-(2×1)-O mit dem
berechneten Spektrum (Verspannung b).

Seite: 68



Unterkapitel 6.1: Ni/Cu(110)
Optische Spektroskopie an Metallen und ferromagnetischenFilmen

 4.1

 4.2

 4.3

 4.4

 4.5

 4.6

 0  10  20  30  40  50

 E
ne

rg
ie

 / 
eV

Ni Schichtdicke / ML

Struktur (s)

Messung
Verspannung a
Verspannung b

Abbildung 6.16: Energetische Position der Cu Volumendefektstruktur (s) inAbhängigkeit der Ni
Schichtdicke. Deutlich zeigt sich, dass ab ca. 18 ML eine Veränderung eintritt. Die Graphen “Ver-
spannung a” sowie “Verspannung b” zeigen, bei welcher Energie Struktur (s) nach der Simulation
zu erwarten wäre (siehe auch Abbildung 6.3).

Dies bestärkt die Vermutung, dass hier der Film relaxiert. Es zeigt aber auch, dass sich (s) mit
zunehmender Schichtdicke immer zu größeren Energien verschiebt. Die Simulationen zeigen,
dass sich bei gleichbleibender Verspannung die Struktur (s) mit zunehmender Ni Schichtdicke
zu kleineren Energien verschieben sollte. Während der Abzug der Verspannung in Abbildung
6.11 die Vermutung nahelegte, dass sich die Verspannung an der Grenzschicht bis zu einer Ni
Schichtdicke von 15 ML nahezu nicht verändert, zeigt der Verlauf der energetischen Position von
Struktur (s) einen stetigen Anstieg der Verspannung.

Der Vergleich von Messung und Simulation in Abbildung 6.15 zeigt aber auch deutlich, dass
die gemessene optische Anisotropie mit einer Anisotropie überlagert ist, die mit größerer Energie
immer stärker wird. Dieser Beitrag ist wahrscheinlich in der Verspannung des Ni Filmes begrün-
det. Diese Verzerrung der Spektren führt dazu, dass die in Abbildung 6.16 gezeigte Verschiebung
der Struktur (s) mit zunehmender Schichtdicke systematisch zu größeren Energien verschoben
sein sollten. Eine Analyse der Peakposition nach Abzug der Verzerrung von den Spektren zeigte
nur eine unwesentliche Korrektur der Verschiebung von Struktur (s). Die Verzerrung kann aber
als “Marker” für die Ni Filmverspannung analysiert werden.Zur Analyse dieser Verspannun-
gen wird als Maß für die Verzerrung die Differenz der RAS Intensitäten bei 2 eV und 5.5 eV
benutzt. Bei diesen Energien ist kein Einfluss der sich verändernden Cu-Volumendefektstruktur
zu erwarten und die Differenzbildung stellt sicher, dass Messunsicherheiten bezüglich der Lage
der Nullintensität korrigiert werden. In Abbildung 6.17 ist die Differenz der RAS Intensitäten
bei 2 eV und 5.5 eV und diese Differenz, normiert auf die Ni Filmdicke, dargestellt. Es ist an-
zunehmen, dass das Differenzsignal von einer Volumenanisotropie des Filmes herrührt. Damit
wäre die RAS Differenz (Abb. 6.17 unten) proportional zur Gesamtverspannung des Ni Filmes.
Der Nullpunkt der Verspannung bleibt hier unbestimmt. Aus dem Vergleich der Messung mit
der Simulation lässt sich nur schließen, dass die Verspannung des Ni Filmes bei ca. 6.4 ML der
Verspannung des Ni(110) Kristalls nahekommt. Die normierte RAS Differenz (Abb. 6.17 oben)
lässt Rückschlüsse auf die Oberflächenlagen des Filmes zu. Ein ansteigender Verlauf zeigt an,
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Abbildung 6.17: Oben: Differenz der RAS Intensitäten von 2 und 5.5 eV normiert auf die Ni
Filmdicke. Unten: RAS Differenz bei diesen Energien, nichtnormiert. Diese RAS Differenzen
können “Marker” für die Stärke der Filmverspannung sein.

dass die oberflächennahen Ni Lagen stärker verspannt sind als der Mittelwert der darunter lie-
genden. Ein abfallender Verlauf deutet dann entsprechend darauf hin, dass die oberflächennahen
Ni Lagen weniger verspannt sind. Dementsprechend lässt sich dann die Verspannung des Ni
Filmes wie folgt interpretieren: Die Gesamtverspannung steigt mit zunehmender Schichtdicke
kontinuierlich an, erreicht bei ca. 35 ML ein Maximum und wird bei noch größeren Schichtdi-
cken wieder etwas kleiner. Eine Änderung des Verlaufs in derNähe von 17 ML bis 19 ML ist nur
gering. Der normierte Verlauf zeigt an, dass die Oberflächenschichten bis zu einer Ni Filmdicke
von ca. 6.3 ML immer stärker verspannt sind als die darunterliegenden Ni Lagen. Danach kehrt
sich das Verhalten um. Es ist also anzunehmen, dass schon ab dieser Schichtdicke mit jeder neu
hinzukommenden Ni Lage Defekte bzw. Versetzungen in den Film eingebaut werden.

Diese Analyse legt nahe, dass mehr oder weniger kontinuierlich während des Schichtwachs-
tums Versetzungen bzw. Defekte in den Ni Film eingebaut werden. Die dramatische Änderung
der Cu Verspannungsstruktur bei ca. 19 ML scheint nur geringmit der Filmverspannung ver-
knüpft zu sein. Die Verspannung nimmt jedoch ab dieser Schichtdicke nur noch sehr gering zu.
Wahrscheinlich zeigt der Übergang von Verspannung a zu Verspannung b bei ca. 18 ML nur an,
dass ab dieser Schichtdicke die Verspannungen an der Grenzschicht Ni/Cu zur Ausbildung von
Defekten bzw. Versetzungen im Cu führen. Offensichtlich wird der Verspannungsbeitrag der neu
aufwachsenden Schichten für Schichtdicken größer 19 ML teilweise durch die Ausbildung von
Defekten bzw. Versetzungen im Cu kompensiert.

Bezüglich der Verspannungsanalyse der gewachsenen Ni Filme lässt sich festhalten, dass
sich mittels der optischen Anisotropie die Verspannung im Film und an der Ni/Cu Grenzschicht
beobachten lässt. RAS eignet sich somit hervorragend zur “in-situ” Wachstumskontrolle die-
ser Schichten, wenngleich ein Zusammenhang von Filmverspannung und Verzerrung der RAS
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Spektren nicht belegt ist.
Während im Energiebereich um 4 eV Verspannungs- und Fehlstellen- bzw. Versetzungsbei-

träge dominieren, kann im Energiebereich nahe 2 eV vor allemeine Änderung der Oberfläche-
nanisotropie beobachtet werden. Wachstumstransienten der optischen Anisotropie bei 2.1 eV
während des Aufbringens von Ni zeigen für dieses System charakteristische Strukturen (Abb.
6.18). Für dünne Filme (bis zu 10 ML Ni) wurde die Schichtdicke mittels AES Messungen
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Abbildung 6.18: RAS Transiente aufgenommen bei einer Photonenenergie von 2.1 eV während
des Wachstums von Ni auf Cu(110)-(2×1)-O. Das Inset zeigt die Transiente in einem vergrößerten
Maßstab.

bestimmt. Hierbei zeigte sich, dass die RAS Strukturen der Transienten unabhängig von der
Wachstumsrate stets bei gleicher Schichtdicke liegen. Somit eignet sich RAS hervorragend zur
Online-Schichtdickenbestimmung beim Wachstum von Ni auf Cu(110)-(2×1)-O. Unter der Vor-
aussetzung einer konstanten Wachstumsrate können so auch die Schichtdicken dickerer Ni Fil-
me mit RAS bestimmt werden. Die einzelnen RAS Strukturen derTransienten markieren die
Veränderung der Oberfläche während des Wachstums. Zu Beginndes Wachstums, bis zu einer
Bedeckung von 0.7 ML, wird eine starke Intensitätsänderungder optischen Anisotropie beob-
achtet. Hier findet vermutlich ein Austausch von Cu Atomen der Cu-O Ketten durch Ni statt und
damit eine Dämpfung der Oberflächenzustände von Cu(110)-(2×1)-O. Darauf folgend, bis zu
einer Schichtdicke von 1.9 ML, bildet sich die Sauerstoff-Nickel-Kupfer Grenzschicht aus. Im
Weiteren entwickelt sich schließlich die Ni/Cu(110)-(2×1)-O Oberflächenrekonstruktion.

Magnetische und magneto-optische Eigenschaften

Wie im Kapitel 3.3 beschrieben, wurden zeitgleich mit den RAS Messungen auch MOKE Spek-
tren, Transienten und Kerr-Hysteresekurven erfasst. Die Magnetisierung des Nickelfilms wurde
schichtdickenabhängig durch MOKE Transienten bei 2.1 eV gemessen (siehe Abbildung 6.19 a
und b). Bedingt durch den senkrechten Lichteinfall auf die Oberfläche bei der Messung kann
nur der “out-of-plane” Anteil der Magnetisierung des Filmsdetektiert werden. Die Analyse der
Orientierung der leichten Achse der Magnetisierung erfolgt durch MOKE Messungen mit und
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ohne äußerem Magnetfeld senkrecht zur Oberfläche. Wird weder mit noch ohne äußeres Ma-
gnetfeld ein Kerr-Signal gemessen, so ist der Film entwedernicht ferromagnetisch (bzw. Tem-
peratur > Curie Temperatur) oder es liegt eine “in-plane” Magnetisierung vor, die jedoch durch
eine starke magnetische Anisotropie durch das äußere Magnetfeld nicht aus der Filmebene her-
ausgezogen werden kann. Zeigt sich nur bei angelegtem Magnetfeld ein Kerr-Signal, liegt die
leichte Achse der Magnetisierung in der Filmebene. Wird sowohl mit und ohne äußeres Ma-
gnetfeld ein Kerr-Signal gemessen und ist aber gleichzeitig die remanente Intensität kleiner als
die nicht-remanente, so ist die leichte Achse der Magnetisierung entweder „verkippt“ (Winkelϑ
zwischen leichter Achse und Probennormale:0◦ < ϑ < 90◦) oder es haben sich Domänen mit
unterschiedlichen Richtungen der leichten Achse ausgebildet. Eine “out-of-plane” Magnetisie-
rung schließlich ist durch gleiche Intensität des remanenten und nicht-remanenten Kerr Signals
gekennzeichnet. In der Abbildung 6.19 a) ist die Messung mit(non-remanent) und ohne (rema-
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Abbildung 6.19: a) und b): Polare Kerr Rotation bei 2.1 eV a) und 3 eV b) in Abhängigkeit der Ni
Schichtdicke mit (non-remanent) und ohne (remanent) äußerem Magnetfeld. (F) kennzeichnet die
aus der Extrapolation des Transientenverlaufs zwischen 8 ML und 12 ML abgeleitete Schichtdi-
cke der nicht ferromagnetischen Ni Lagen. Die 3 eV Kurve wurde aus den Kerr-Hysteresekurven
ermittelt. c): Die aus den Kerr-Hysteresekurven ermittelte Koerzitivität in Abhängigkeit der Ni
Schichtdicke. Zur Anschauung sind exemplarisch die Kerr-Hysteresekurven eingezeichnet. Die-
se sind zu besseren Veranschaulichung auf ungefähr gleicheGröße skaliert. Senkrechte Linien
begrenzen unterschiedliche Wachstumsphasen.

nent) angelegtem Magnetfeld bei einer Photonenenergien von 2.1 eV dargestellt. Das Wachstum
wurde mehrmals zur Durchführung von Kerr-Hystereseschleifen bei einer Photonenenergie von
3 eV unterbrochen. Diese wurden zur Ermittlung der MOKE Transiente und der Koerzitivität,
gezeigt in Abbildung 6.19 b) und c), verwendet.
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Ab einer Ni Schichtdicke von ca. 6 ML kann eine Magnetisierung des Films nachgewiesen
werden. Die leichte Achse der Magnetisierung ist bis zu einer Ni Schichtdicke von 7 ML “in-
plane”. Oberhalb von 7 ML sind bis zu einer Schichtdicke von 7.5 ML sowohl “in-plane” als
auch “out-of-plane” Anteile nachweisbar. Es handelt sich entweder um Domänen unterschied-
licher Richtung der leichten Achse der Magnetisierung, oder die Richtung der leichten Achse
ist gegenüber der Probennormale verkippt. Für Schichtdicken von 7.5 ML bis 34 ML ist der Ni
Film vollständig “out-of-plane” magnetisiert. Die tetragonale Verzerrung des Ni Filmes, bedingt
durch die Gitterfehlanpassung, führt zu einer “out-of-plane” Magnetisierung. Diese Verzerrung
wird mit zunehmender Schichtdicke durch vermehrten Einbauvon Gitterfehlstellen reduziert.
So führt schließlich der Einfluss der Formanisotropie, welche eine “in-plane” Orientierung der
leichten Achse der Magnetisierung zur Folge hat, bei Schichtdicken größer 34 ML zu einem “in-
plane” Anteil der remanenten Magnetisierung. Jedoch verschwindet bis zur größten untersuchten
Schichtdicke von 72 ML die “out-of-plane” Komponente nichtvollständig.

Die Stärke der Koerzitivität ist im Falle dünner Filme eng mit der Schichtqualität verknüpft.
Insbesondere markiert ein Ansteigen der Koerzitivität denbeginnenden Einbau von Gitterfehl-
stellen. Der Zusammenhang von Koerzitivität und Defektdichte wurde bereits für Ni auf Cu(100)
gezeigt [106]. Somit kann aus der geringen Koerzitivität unterhalb einer Ni Bedeckung von
11 ML auf ein defektarmes, pseudomorphes Wachstum des Filmes geschlossen werden. Im Be-
reich von 11 ML bis 20 ML führt der Einbau von Defekten zu einemstarken Anstieg der Koerzi-
tivität. Die anschließende Verminderung bei Schichtdicken größer 20 ML kann eventuell auf den
Einfluss der Formanisotropie zurückgeführt werden, die denUmmagnetisierungsprozess durch
die Bevorzugung der “in-plane” Komponente unterstützt. Die Analyse der Cu Verspannungs-
struktur im vorangegangenen Abschnitt zeigte aber auch, dass ab einer Ni Schichtdicke von ca.
19 ML Defekte bzw. Versetzungen an der Ni/Cu Grenzschicht auftreten und die Verspannung des
Filmes ab dieser Schichtdicke nur noch sehr gering zunimmt.Die teilweise Kompensation der
Verspannung durch die Ausbildung von Defekten bzw. Fehlstellen an der Ni/Cu Grenzschicht
kann zur Folge haben, dass die Defektdichte der neu aufwachsenden Ni Lage wieder geringer
wird. Aber auch ein Wechsel des Ummagnetisierungsprozesses bei 19 ML Ni kann eine Ursa-
che der sich vermindernden Koerzitivität ab dieser Schichtdicke sein. Bei defektarmen, dünnen
Filmen wird häufig beobachtet, dass die Ummagnetisierung durch Wanderung von Domänen-
grenzen [129] erfolgt. Dieser Prozess erlaubt eine Ummagnetisierung des Films, selbst wenn das
angelegte äußere Feld wesentlich kleiner ist als die magnetische Anisotropie. Die Wanderung
der Domänengrenzen wird stark durch Gitterfehlstellen undVersetzungen behindert. Bei genü-
gend hoher Defektdichte wird schließlich eine Ummagnetisierung durch Umklappen einzelner
Domänen energetisch günstiger [129].

Die nahezu rechteckige Form der Hystereseschleifen im Bereich von 11 ML bis 36 ML Ni ist
ein Indiz für pseudomorphes Wachstum mit vollständiger “out-of-plane” Orientierung der leich-
ten Achse der Magnetisierung. Die Parallelogramm-Form derHysteresekurven zwischen 11 ML
und 20 ML lässt sich auf einen Beitrag von Bereichen unterschiedlicher Schichtdicken zurück-
führen, da sich hier die Koerzitivität stark mit der Schichtdicke verändert und fast die gesamte
Probenoberfläche zum Kerr-Signal beiträgt (Fokus des Lichtstrahls). Aus der Abweichung von
der Rechteckform lässt sich der Schichtdickenunterschieddes Nickelfilms bestimmen. Es ergibt
sich, dass die Abweichung von der nominalen Schichtdicke ankeinem Ort der Probenoberfläche
größer als±0.4 ML ist. Nach dem Auftreten von “in-plane” Domänen ab 38 MLändert sich der
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Kurvenverlauf der Koerzitivität abrupt. Es treten nun Domänen mit “in-plane” Magnetisierung
auf, die im weiteren Verlauf des Schichtwachstums schließlich dominieren und zu typischen
„Schwere-Achse-Hysteresekurven“ führen.

Die Intensität des polaren Kerr-Signals ist für dünne Filme(d ≪ λ) in erster Näherung direkt
proportional zur Magnetisierung des Filmes, falls der Filmvollständig “out-of-plane” magne-
tisiert ist. Bei vollständig eindomäniger “out-of-plane”Magnetisierung des Films ist somit die
Kerr-Intensität direkt proportional zur Schichtdicke derferromagnetischen Lagen des Films. Ab
7.5 ML ist die leichte Achse der Magnetisierung “out-of-plane” und eine Extrapolation des Kur-
venverlaufs lässt auf die Dicke der nicht ferromagnetischen Ni Lagen (F) schließen. Für die bei
2.1 eV gemessene Transiente (Abb. 6.19 a) kann eine Schichtdicke (F) von 6 ML ermittelt wer-
den. Die aus den Hysteresekurven extrahierte Transiente bei 3 eV (Abb. 6.19 b) führt jedoch zu
einer Schichtdicke (F) von 4.6 ML. Weiter unten wird gezeigt, dass diese Diskrepanz auf den
spektralen Verlauf des MOKE Signals zurückgeführt werden kann.

Durch MOKE Spektren von Ni auf Cu(110)-(2×1)-O, gezeigt in Abbildung 6.20 a, lässt sich
das Wachstum detaillierter charakterisieren. Die Spektren des polaren Kerr-Effekts wurden in
Remanenz (ohne äußeres Magnetfeld) gemessen. Es lässt sichleicht erkennen, dass die MOKE
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Abbildung 6.20: Polare MOKE Spektren (Rotation) von 8 ML bis 71 ML Ni auf Cu(110)-
O(2×1). Die senkrechte Linie bei 2.1 eV markiert die Energie, beider die MOKE Transiente
aus Abbildung 6.19 a gemessen wird. Alle Spektren wurden in Remanenz gemessen.

Intensität nahezu direkt proportional zur Ni Schichtdickeanwächst. Nur bei dem 71 ML dicken
Film ist die Intensität zu klein, da der Film größtenteils “in-plane” magnetisiert ist. Mit zuneh-
mender Schichtdicke schieben die Strukturen der MOKE Spektren zu kleineren Photonenenergi-
en. Dieses Verhalten wird in der Literatur der 3d-Band Verengung in Folge der Verspannung des
Ni Films zugerechnet [104]. Die nachfolgende Analyse wird jedoch zeigen, dass diese “Rotver-
schiebung” auf einen rein optischen Multilageneffekt zurückgeführt werden kann.

Diese spektrale Abhängigkeit der MOKE Intensität erklärt die unterschiedlichen Ergebnisse
der Bestimmung der Dicke (F) der nicht ferromagnetischen NiLagen. Eine zuverlässige Extra-
polation zur Bestimmung der Dicke (F) kann nur bei einer Energie erfolgen, bei der die Steigung

Seite: 74



Unterkapitel 6.1: Ni/Cu(110)
Optische Spektroskopie an Metallen und ferromagnetischenFilmen

des MOKE Graphen Null ist, also hier bei einer Energie von ca.1.1 eV, 3.5 eV oder 5 eV. Ab-
bildung 6.21 verdeutlicht diesen Zusammenhang. Die Extrapolation zur Ermittlung der Dicke
(F) wurde für jede gemessene Energie der MOKE Spektren von 8 ML und 12 ML durchgeführt.
Das Ergebnis ist in Abbildung 6.21 dargestellt. Diese Analyse reproduziert das Extrapolations-
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Abbildung 6.21: Aus den MOKE Spektren ermittelte Schichtdicke der nicht-ferromagnetischen
Lagen (F) des Nickelfilms (dicke Linie: geglättete Kurve). (F) wurde für jede Photonenenergie
durch Vergleich der Spektren von 8 ML und 12 ML Ni ermittelt. Die vertikalen Linien markieren
die Photonenenergien, bei welchen die MOKE Transiente (2.1eV) und die Hysteresekurven (3.0
eV) gemessen wurden. Es zeigt sich hier, dass nur die ersten 4ML Ni nicht-ferromagnetisch sind.

ergebnis für die Transienten bei 2.1 eV und 3 eV und zeigt deutlich, dass die Dicke (F) 4 ML
beträgt. Es kann also davon ausgegangen werden, dass 4 ML Ni an der Ni/Cu Grenzschicht bei
Raumtemperatur nicht ferromagnetisch sind, unabhängig von der Gesamtdicke des Ni Filmes.
Zur Analyse der MOKE Spektren wurde zunächst aus dem MOKE Spektrum des 35 ML dicken
Ni Filmes die Voigt Konstante der Magnetisierung berechnet. Hierfür wurde ein 4-Lagenmodell
(Vakuum/Ni(ferromagnetisch)/Ni(nicht-ferromagnetisch)/Cu), wie im Kapitel 2.1.3 beschrieben,
verwendet. Abbildung 6.22 zeigt die so bestimmte Voigt Konstante von 35 ML Ni auf Cu(110)-
(2×1)-O im Vergleich mit Literaturangaben [104, 130] und im Vergleich zur Voigt Konstante
von Ni(110) (siehe Kapitel 5 Abbildung 5.6). Die Voigt Konstante des Ni Filmes zeigt eine gute
Übereinstimmung mit der Voigt Konstante von Ni(110). Die Unterschiede in der Nähe von 2 eV
sind eventuell auf eine Ungenauigkeit der dielektrischen Funktion von Cu zurückzuführen. Die
Unterschiede zwischen den einzelnen Veröffentlichungen sind beträchtlich, so dass sich hierraus
keine weitere Aussage ableiten lässt. Mit Hilfe der so bestimmten Voigt Konstante kann nun
ermittelt werden, wie sich die MOKE Spektren bei anderen Schichtdicken darstellen, unter der
Voraussetzung, dass sich die optischen und magneto-optischen Konstanten nicht verändern. Eine
eventuell vorhandene Ungenauigkeit der dielektrischen Funktion von Cu im Energiebereich um
2 eV würde sich hier teilweise wieder kompensieren, so dass diese Unsicherheit die Simulation
kaum beeinflusst. Der Vergleich der Messung mit der Simulation zeigte, dass die Ni Schichtdi-
cke etwas zu groß angenommen wurde. Iterativ wurde die Ni Schichtdicke für die Bestimmung
der Voigt Konstante angepasst bis Simulation und Messung konsistent übereinstimmten. Für Ni
Schichtdicken bis 17 ML ergibt sich eine Unsicherheit kleiner 3% und für 71 ML eine Unsicher-
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Abbildung 6.22: Voigt Funktion von 35 ML Ni auf Cu(110)-(2×1)-O im Vergleich mit Literatur-
angaben [104, 130] und Ni(110) (vergl. Abb. 5.6). Die Voigt Funktion des Nickelfilmes wurde
mittels eines 4-Lagenmodells (Vakuum/Ni(ferromagnetisch)/Ni(nicht-ferromagnetisch)/Cu) be-
stimmt. Die optischen Konstanten für Ni und Cu wurden der Literatur entnommen [127, 128].

heit von ca. 9%. Dies ist leicht möglich, da die Bestimmung der Wachstumsrate nur bei sehr
dünnen Filmen ( < 2.5 nm) mit RAS bzw. AES erfolgen kann. So bleibt eine leichte Änderung
der Wachstumsrate während des Experimentes unbemerkt.

In Abbildung 6.23 sind die gemessenen MOKE Spektren von 8 ML bis 71 ML dargestellt
und mit den berechneten Spektren verglichen. Für alle berechneten MOKE Intensitäten wurde
die Voigt Konstante aus Abbildung 6.22 verwendet. Es zeigt sich eine ausgezeichnete Über-
einstimmung von Experiment und Simulation. So kann die beobachtete “Rotverschiebung” auf
einen rein optischen Multilageneffekt zurückgeführt werden. Eine “Rotverschiebung” aufgrund
einer 3d-Band Verengung in Folge der Verspannung des Ni Films, wie sie von Nakajima et al.
[104] berichtet wird, liegt hier offensichtlich nicht vor.Neben der “Rotverschiebung” zeigt die
Simulation aber auch, dass durch optische Multilageneffekte die MOKE Intensität nicht direkt
proportional zur Schichtdicke der ferromagnetischen Lagen ist. Würde man die Extrapolation,
wie in Abbildung 6.21 gezeigt, mit einem Vergleich von 12 ML und 17 ML durchführen, würde
sich eine Schichtdicke (F) von 4.5 ML ergeben. Die Bedingungd ≪ λ ist somit unzureichend,
vielmehr muss die mittlere Eindringtiefe des Lichts als schärferes Kriterium mitberücksichtigt
werden. Der Methode der Extrapolation zur Bestimmung der Schichtdicke (F) sind enge Grenzen
gesetzt. Die Betrachtung der mittleren Eindringtiefe des Lichtes von Ni, gezeigt in Abbildung
6.24, verdeutlicht, dass die Methode der Extrapolation nurbei sehr dünnen Filmen bei klei-
nen Photonenenergien zuverlässige Ergebnisse liefern kann. Somit resultiert, dass die Methode
der Extrapolation zur Bestimmung der Schichtdicke (F) bei 1.1 eV durchgeführt werden sollte.
Das hier gezeigte 4-Lagenmodell kann bei anderen Photonenenergien zu einer zuverlässigen Be-
stimmung der Schichtdicke (F) benutzt werden. Auch die Simulationen der MOKE Intensitäten
bestätigen, dass die Schichtdicke der nicht ferromagnetischen Lagen (F) beim System Ni auf
Cu(110)-(2×1)-O 4 ML beträgt.
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Abbildung 6.23: Simulation der MOKE Spektren von Ni/Cu Filmen im Vergleich mit den
gemessenen MOKE Spektren. Die Simulation erfolgte nach einem 4-Lagenmodell (Vaku-
um/Ni(Ferromagnetisch)/Ni(nicht Ferromagnetisch)/Cu)[7]. Die Dicke des Ni Films (Simulation)
wurde hierbei als freier Parameter zur Anpassung verwendet. Die durch die Simulation gefundene
Dicke ist in Klammern angegeben. Die MOKE Intensität vom 71 ML Film wurde entsprechend
skaliert, da nur ca. 8% der Oberfläche “out-of-plane” magnetisiert war.

6.1.4 Schlussfolgerungen der Untersuchung an Ni auf Cu(110)

Ni wächst nicht epitaktisch auf der reinen Cu(110)-(1×1) Oberfläche. Es zeigt sich ein 3D-
Wachstum. Die gewachsenen Ni Schichten sind vollständig “in-plane” magnetisiert und auch
nach dem Wachstum aufgebrachter Sauerstoff ändert die magnetischen Eigenschaften der Filme
nicht. Jedoch konnte gezeigt werden, dass schon eine geringe Sauerstoffkontamination auf der
Cu(110) Oberfläche zu einer teilweisen “out-of plane” Magnetisierung führt. Die widersprüchli-
chen Ergebnisse in der Literatur [121, 122] können durch eventuell nicht erkannte Kontamina-
tionen erklärt werden.

Sauerstoff wirkt beim Wachstum von Ni auf Cu(110) als Surfactant. RAS und AES Messun-
gen konnten das “Aufschwimmen” des Sauerstoffs nachweisen. Es konnte gezeigt werden, dass
Ni auf der Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche zumindest bis zu einer Schichtdicke von 12 MLepitak-
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Abbildung 6.24: Mittlere Eindringtiefe des Lichts in Ni im Spektralbereichvon 0.85 eV bis
6.5 eV. Die optischen Konstanten für Ni wurden der Literaturentnommen [127].

tisch wächst. Die ersten vier Monolagen Ni an der Ni/Cu Grenzschicht sind bei Raumtemperatur
nicht ferromagnetisch. In einem Schichtdickenbereich von7.5 ML bis 35 ML ist die leichte Ach-
se der Magnetisierung vollständig “out-of-plane” orientiert. Mittels RAS und MOKE Messun-
gen kann das Auftreten von Verspannungen und Defekten bzw. Versetzungen qualitativ bestimmt
werden. Sowohl die Ni Filmverspannung als auch die Verspannung an der Grenzschicht können
analysiert werden. Die Verknüpfung der Verzerrung der RAS Spektren mit der Filmverspannung
bleibt jedoch spekulativ. Ab 12 ML Ni werden vermehrt Defekte in den Ni Film eingebaut und
ab einer Schichtdicke von ca. 18 ML treten Defekte bzw. Versetzungen im Cu an der Ni/Cu
Grenzschicht auf. Die magneto-optischen Konstanten des NiFilms konnten bestimmt werden
und es zeigte sich, dass diese für alle Ni Schichtdicken gleich sind. Eine 3d-Band Verengung
[104] in Folge der Verspannung des Ni Films konnte nicht beobachtet werden. Vielmehr zeigte
sich, dass die “Rotverschiebung” der MOKE Spektren auf einen rein optischen Multilageneffekt
zurückgeführt werden kann.

6.2 Co/Cu(110)

Die Untersuchung von Co auf Cu wurde zeitlich vor der Untersuchung von Ni auf Cu durchge-
führt. Zu diesem Zeitpunkt war das RAS Spektrometer noch nicht mit der nötigen Funktionalität
für MOKE Messungen ausgestattet. Außerdem stand noch kein “in-situ” Elektromagnet zur Ver-
fügung. Die Untersuchung des Wachstums von Co auf Cu(110)-(1×1) und Cu(110)-(2×1)-O
beschränkt sich deshalb auf eine Analyse der Oberflächenmorphologie und der Wachstumsme-
chanismen mittels STM und RAS.

Co Schichten auf Kupfer sind bereits eingehend untersucht worden, jedoch bezieht sich ein
Großteil der Publikationen auf Co/Cu(100), da hier Lagenwachstum beobachtet wird [131, 132].
Während des Wachstums von Co Filmen auf Cu(100) kann es selbst bei Raumtemperatur leicht
zu einer Interdiffusion von Co und Cu an der Grenzfläche kommen. Diese Interdiffusion ist
besonders bei kleinen Wachstumsraten ausgeprägt [133, 134].

Auf der Cu(110) Oberfläche hingegen wächst Kobalt in einer 3DInselstruktur (Vollmer-
Weber-Wachstum) [135]. Durch den Einsatz von Sauerstoff als Surfactant kann aber auch auf
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der Cu(110) Oberfläche ein Lagenwachstum erzwungen werden.Dieses wurde zuerst durch He-
Streuung an Co Filmen, gewachsen auf der Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche, nachgewiesen [136].
Die He-Streuintensität nimmt zu Beginn des Wachstums zunächst stark ab, Indiz für ein Aufrau-
en der Oberfläche. Zwischen 7 ML und 20 ML Co zeigen sich jedochwieder für Lagenwachstum
charakteristische Schichtdicken-Oszillationen [52]. Modellrechnungen auf Basis der gemesse-
nen Streuintensitäten lassen auf eine atomar glatte Oberfläche bei einer Bedeckung von 18 ML
Co schließen [137]. STM Messungen bestätigen das Lagenwachstum [138, 139]. Auch zeigen
diese Messungen, dass während des Wachstums der ersten Monolage nacheinander zwei unter-
schiedliche Oberflächenstrukturen auftreten. In der ersten Phase werden Cu Atome der Cu-O
Ketten durch Co Atome verdrängt. Ab einer bestimmten Co Konzentration findet eine Umord-
nung der Oberflächenatome statt, die von den Autoren [138, 139] als „Kobalt Grenzschichtstruk-
tur“ bezeichnet wird. Die Cu-Volumendefektstruktur lässtsich für eine Bewertung der Grenz-
schichteigenschaften des Co/Cu Systems nutzen. Abbildung6.25 zeigt die Veränderung der Cu-
Volumendefektstruktur durch Co Wachstum auf Cu. Für die Simulation wurden die in der Li-
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Abbildung 6.25: Simulation der Veränderung der Cu-Volumendefektstrukturdurch Aufbringen
von Co.

teratur veröffentlichten optischen Konstanten für Co und Cu angenommen [51, 127, 128]. Die
Simulation zeigt ein nahezu identisches Verhalten wie Ni auf Cu (siehe Abb. 4.21).
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6.2.1 Wachstum auf der Cu(110)-(1×1) Oberfläche
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Abbildung 6.26: STM Aufnahme von einer nominalen Bedeckung mit 3 ML Co auf Cu(110).
Co zeigt 3D Wachstum. Es bilden sich ungeordnete kreisförmige Co Inseln mit einem lateralen
Durchmesser von 7 - 15 nm.

STM Messungen von Co auf der Cu(110)-(1×1) Oberfläche (Abb. 6.26) zeigen eine unge-
ordnete 3D Inselstruktur. Bei einer nominalen Bedeckung von 3 ML bilden sich kreisförmige
Co Inseln mit einem Durchmesser von 7 - 15 nm. Dieses Ergebnisist konsistent mit den bereits
bekannten Veröffentlichungen [135, 139].

Die Abbildung 6.27 zeigt das RAS Spektrum der Cu(110)-(1×1) Oberfläche und Spektren
von darauf aufgebrachten Co Filmen (0.1 ML - 3.1 ML). Auf das Spektrum der Cu(110)-(1×1)
Oberfläche wurde bereits im Kapitel 4.4.1 näher eingegangen. Auch die Veränderungen der opti-
schen Anisotropie durch Aufbringen von Co lassen ein ungeordnetes Wachstum vermuten. Schon
eine Bedeckung der Oberfläche mit 0.1 ML Co führt zu einer starken Dämpfung des Cu(110)
Oberflächenzustandes (mit (OF) markierte Struktur). Im Bereich der Cu(110) d-Bandzustände
können geringe Veränderungen beobachtet werden, während das restliche Spektrum bei dieser
Bedeckung nahezu unverändert bleibt. Weiteres Aufbringenvon Co führt zu einer Verkleine-
rung der vorhandenen Strukturen, neue Strukturen erscheinen nicht. Ab einer nominalen Be-
deckung von 1.1 ML Co dominiert die optische Anisotropie derCu Volumendefektstruktur. Ei-
ne Verschiebung dieser Struktur, wie bei Ni/Cu(110)-O-(2×1) beobachtet, zeigt sich hier nicht.
Dies lässt vermuten, dass die Co Ablagerung optisch isotropist. Somit kann auf ein ungeord-
netes 3D Wachstum geschlossen werden. Vergleicht man die Dämpfung der Intensität der Cu-
Volumendefektstruktur mit der Simulation in Abbildung 6.25, so zeigt sich, dass hier die Inten-
sität wesentlich stärker abfällt. Es erscheint wahrscheinlich, dass Co Atome in das Cu Substrat
diffundieren und so eine Veränderung der Verspannung im Cu bewirken. Auch die RAS Transi-
ente bei 2.1 eV bestätigt, dass Co auf Cu(110)-(1×1) optisch isotrop aufwächst. Es zeigen sich
keine Strukturen (Abb. 6.28). Mit Beginn des Wachstums verringert sich die optische Anisotro-
pie stark, gefolgt von einem leichten Anstieg nach einer nominalen Bedeckung mit 2 ML Co.
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Abbildung 6.27: RAS Spektren von Co/Cu(110)-(1×1), gewachsen bei Raumtemperatur. Zur
Messung der Spektren wurde das Wachstum jeweils für einige Minuten unterbrochen. Der Ober-
flächenzustand der reinen Cu(110) Oberfläche ist mit (OF) markiert. Die vertikale Linie bei 2.1 eV
markiert die Energie, bei der die Transiente während des Wachstums gemessen wurde (siehe Abb.
6.28).
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Abbildung 6.28: RAS Transiente des Co/Cu(110)-(1×1) Wachstums. Die vertikalen Linien mar-
kieren Schichtdicken, bei welchen das Wachstum zur Messungvon RAS Spektren unterbrochen
wurde (siehe Abb. 6.27).

Dieser Verlauf verdeutlicht, dass die optische Anisotropie von Cu(110)-(1×1) gedämpft wird,
bis schließlich nur noch die Cu Volumendefektstruktur verbleibt. Der leichte Anstieg oberhalb
einer nominalen Bedeckung mit 2 ML Co kann eventuell auf die Durchmischung von Co und Cu
an der Grenzfläche zurückgeführt werden.
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6.2.2 Wachstum mit Sauerstoff als Surfactant

Rastertunnelmikroskopie
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Abbildung 6.29: STM Aufnahmen von 1 ML, 3 ML und 12 ML Co auf Cu(110)-O(2×1). Alle
Bilder zeigen atomar glatte Oberflächen, somit kann auf ein Lagenwachstum geschlossen werden.
1 ML Co zeigt Ketten in[11̄0] Richtung. Die beginnende zweite Monolage (helle Bereiche im
Bild links oben) zeigt Ketten in[001] Richtung, die bei 3 ML und 12 ML die gesamte Oberfläche
bedecken.

STM Messungen an verschieden dicken CoFilmen auf Cu(110)-(2×1)-O sind in Abbildung
6.29 gezeigt. Während STM an Cu(110)-(2×1)-O Cu-O Ketten in[001] Richtung zeigt, sind bei
1 ML Co auf diesem Substrat klar Ketten in[11̄0] Richtung erkennbar. Diese Struktur wurde
als “Co Grenzschicht Phase” identifiziert und zeigt eine (2×2)/c(2×4) Oberflächenperiodizität
(LEED) [138]. Für größere Co Bedeckungen führt die Nukleation von Co Atomen auf der “Co
Grenzschicht Phase” zu einer erhöhten Rauigkeit der Oberfläche. Es bilden sich kleine einato-
mar hohe Inseln aus. Diese Inseln sind mit einer 2/3 MonolageSauerstoff bedeckt und zeigen
eine (3×1) Oberflächenperiodizität (LEED). Diese Periodizität bleibt auch bis zur größten un-
tersuchten Schichtdicke von 20 ML erhalten und belegt, dassSauerstoff stets an der Oberfläche
verbleibt und nicht in die gewachsenen Schichten eingebautwird. AES Untersuchungen bestä-
tigen das “Aufschwimmen” von Sauerstoff. Für Schichtdicken größer 3 ML ist die Oberfläche
wieder glatter, so dass mit He-Streuung ein Wiederauftreten von Schichtdicken-Oszillationen
bei 7 ML Co beobachtet wird [52]. Bei einer Schichtdicke von 12 ML Co sind die Inseln zu
Terrassen zusammengewachsen. Aufgrund der Gitterfehlanpassung wächst Co auf Cu tetragonal
verzerrt. Für größere Schichtdicken wird diese Verspannung des Films durch den Einbau von
Versetzungen abgebaut. Dies ist in der STM Abbildung der Oberfläche (Abb. 6.30) eines 20 ML
Films auf Cu(110)-(2×1)-O deutlich erkennbar. Der atomar glatte Film ist durchbrochen mit
Vertiefungen. Diese Vertiefungen sind in[001] oder[11̄0] Richtung ausgerichtet.

Der 20 ML Co Film wurde nach der Charakterisierung mit RAS, LEED und STM für
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Abbildung 6.30: STM Aufnahme von 20 ML Co auf Cu(110)-(2×1)-O. Bei dieser Schichtdicke
zeigt sich die Relaxation des Films durch Versetzungen in Form von Vertiefungen der ansonsten
atomar glatten Oberfläche. LEED zeigt eine (3x1) Rekonstruktion, wobei die 1x1 Reflexe als kurze
Striche in[001] Richtung und die Reflexe der Rekonstruktion nur sehr schwachsichtbar sind.

10 Minuten (6 · 10−6 mbar Ar+, Ekin800 eV ) ionengeätzt und kurz bei 155◦C getempert. Auf-
grund der geringen Ionenätzintensität ist zu erwarten, dass nur einige Atomlagen Co abgetragen
werden. Die Oberfläche hat, wie auch schon der Ausgangsfilm, eine (3×1) Periodizität (LEED).
Jedoch sind die Beugungsreflexe wesentlich klarer und zeigen sich als kurze helle Striche in
[001] Richtung. Wie durch das LEED Bild zu erwarten, zeigt sich mitSTM (Abb. 6.31) ei-
ne außerordentlich gut geordnete, atomar glatte und versetzungsfreie Oberfläche. Eine Analyse
mit AES ergab eine verbleibende Co Schichtdicke von 6 ML. Es wurden direkt hintereinander
mehrere AES Messungen durchgeführt. Zu Beginn konnte Sauerstoff nachgewiesen werden, je-
doch verschwand der Sauerstoff im Verlaufe weiterer Auger Messungen. LEED, im Anschluss
an die Auger Messungen durchgeführt, zeigte nun eine 1×1 Periodizität. Das Verschwinden
des Sauerstoffs durch die Auger Messung kann entweder auf eine direkte Wechselwirkung der
Oberflächenatome mit den hochenergetischen Elektronen (3 keV) zurückgeführt werden oder ist
Folge der Bildung atomaren Wasserstoffs im Restgas der UHV-Apparatur durch hochenergeti-
sche Elektronen. Die Wechselwirkung atomaren Wasserstoffs mit der Co(110)-(3×1)-O Oberflä-
che kann zu einer Desorption des Sauerstoffs von der Oberfläche führen [140]. Wie Abbildung
6.31 deutlich zeigt, kann durch vorsichtiges Modifizieren der Oberfläche (Ionenätzen/Tempern)
die Ordnung wesentlich erhöht werden. Eventuell ist hier jedoch der entscheidende Faktor das
Tempern des Films. Auch eine Interdiffusion von Cu und Co durch das Tempern ist möglich. Ein
“Aufschwimmen” von Cu Atomen hingegen findet hier nicht statt. Das lässt sich aus der Tatsa-
che ableiten, dass die 3×1 Oberflächenrekonstruktion durch AES Messungen verschwindet und
somit keine Cu-Co Rekonstruktion sein kann.
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Abbildung 6.31: STM Aufnahme von 6 ML Co auf Cu(110)-O(2×1). Der Film wurde durch
kurzes Ionenätzen des 20 ML Filmes (siehe Abb. 6.30) und kurzes Tempern bei 155◦C präpariert.
LEED zeigt eine klare (3x1) Rekonstruktion. Alle Reflexe sind kurze Striche in[001] Richtung.

Optische Anisotropie

Abbildung 6.32 zeigt RAS Spektren von 0.1 ML bis 3.3 ML Co auf Cu(110)-(2×1)-O. Zum Ver-
gleich ist ebenfalls das Spektrum der sauerstoffbedecktenCu Oberfläche dargestellt. Die durch
Sauerstoff induzierte optische Anisotropie wurde bereitseingehend im Kapitel 4.1 behandelt.
Bereits nach einer Bedeckung von 0.1 ML Co sind die mit den Cu-O Ketten verknüpften Struk-
turen (O) bei 2.1 eV und 2.75 eV nahezu vollständig verschwunden. Die Volumenzustände im
Bereich der Cu d-Band Zustände und die hochenergetische Struktur (O) bei 6 eV sind jedoch na-
hezu unverändert. In der ersten Phase des Co Wachstums ( < 0.2ML Co) werden die Cu Atomen
der Cu-O Ketten durch Co verdrängt [138]. Das Verschwinden der Strukturen (O) bei 2.1 eV und
2.75 eV ist mit dieser Substitution verknüpft.

Bei weiterer Bedeckung mit Co ändert sich die Struktur des Filmes. Es bildet sich eine
Co4Cu3O2 Grenzschicht Struktur [138]. Diese ist bei einer Bedeckungvon 1 ML Co voll ausge-
prägt. Es zeigt sich eine negative Struktur bei 2.1 eV im RAS Spektrum. Diese ist nach einer Be-
deckung mit 3 ML Co wieder verschwunden, was die Verknüpfungmit der Grenzschichtstruktur
verdeutlicht, da bei 3 ML Co eine weitere Umordnung stattgefunden hat (siehe Abbildung 6.29).
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Abbildung 6.32: RAS Spektren von Co auf Cu(110)-O(2×1) (0.1 ML - 3.3 ML). Zur Messung der
Spektren wurde das Wachstum jeweils für einige Minuten unterbrochen. Die vertikale Linie bei
2.1 eV markiert die Energie bei der Transienten während des Wachstums gemessen wurden (siehe
Abb. 6.33). Der Energiebereich der Cu d-Bänder ist an der x-Achse gekennzeichnet. Strukturen,
welche den Cu-O Ketten zugeschrieben werden, sind mit (O) markiert. Bei einer Bedeckung von
einer Monolage bildet sich eine Cu-Co-O Grenzschicht Struktur aus, welche zur (Co) Struktur bei
2.1 eV führt.

Diese Umordnung ist auch durch eine Verschiebung der Cu-Volumendefektstruktur hin zu klei-
neren Energien gekennzeichnet. Die Verspannung an der Co/Cu Grenzschicht wird offensichtlich
durch diese Umordnung modifiziert. Die Cu-Volumendefektstruktur wird im Vergleich zu dem
Wachstum von Co auf der reinen Cu(110)-(1×1) Oberfläche wesentlich geringer gedämpft, so
dass auf eine geringere Diffusion von Co Atomen in das Cu Substrat geschlossen werden kann.
Im Vergleich zu Spektren geringerer und höherer (siehe Abbildung 6.34) Bedeckung erschei-
nen die RAS Strukturen bei einer Bedeckung von 3.3 ML Co am geringsten ausgeprägt. Dies
kann als eine Folge der großen Oberflächenrauigkeit gedeutet werden. Eine direkte Beobach-
tung der Wachstumsprozesse auf der Oberfläche ermöglichen RAS-Transienten. Die Photonen-
energie von 2.1 eV wurde gewählt, da bei dieser Energie Veränderungen an der Oberfläche zu
ausgeprägten Strukturänderungen in den RAS-Spektren führen. Mithilfe der Wachstumstransi-
ente (Abb. 6.33) lassen sich die unterschiedlichen Wachstumsphasen unterscheiden. Der starke
Abfall der Transiente zu Beginn des Wachstums (bis 0.05 ML) resultiert aus der Dämpfung der
Oberflächenzustände der Cu(110)-O(2×1) Oberfläche. In der zweiten Phase zeigt sich ein Pla-
teau (0.05 ML bis 0.2 ML), kennzeichnend für den hier stattfindenden Austausch der Cu Atome
der Cu-O Ketten mit Co Atomen [138]. Die danach folgende Umordnung zur Co4Cu3O2 Grenz-
schicht Struktur [138] führt zu einer weiteren Veringerungder RAS Intensität, bis diese Struktur
bei 1 ML Co die Oberfläche vollständig bedeckt. Die nun entstehende ( > 1 ML) Co(110)-(3×1)-
O Oberfläche führt wiederum zu einem leichten Anstieg der RASIntensität. Das Wachstum
für größere Schichtdicken (Abb. 6.34) ist gekennzeichnet durch die Ausbildung einer starken
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Abbildung 6.33: RAS Transiente des Wachstums von Co auf Cu(110)-O(2×1) bei einer Photo-
nenenergie von 2.1 eV. Das Aufbringen von Co erfolgte mit einer Wachstumsrate von 0.29 ML
pro Minute. Die vertikalen Linien kennzeichnen Schichtdicken der RAS Spektren in Abbildung
6.32. Die Oberflächenrekonstruktion (LEED) und die daraus abgeleiteten Oberflächenmorpholo-
gien sind für 0.1 ML, 1 ML und 3 ML angegeben.
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Abbildung 6.34: RAS Spektren von Co auf Cu(110)-(2×1)-O (1 ML bis 20 ML). Für Schichtdi-
cken größer 3 ML zeigt sich eine Struktur bei 2.2 eV.

Struktur bei 2.2 eV und einer Schwächung der Strukturen für Photonenenergien größer 4 eV. Die
energetische Verschiebung der Cu-Volumendefektstrukturim Schichtdickenbereich von 12 ML
bis 20 ML ist wesentlich stärker als nach der Simulation zu erwarten. Dies lässt darauf schlie-
ßen, dass der Film in diesem Schichtdickenbereich relaxiert. Es scheint, dass die 2.2 eV Struktur
charakteristisch für die Co(110)-(3×1)-O Oberfläche ist. Dieser Vermutung wird im Folgenden
anhand einer Modifikation des Films nachgegangen. Bei dem durch Ionenätzen und Tempern
modifizierten 20 ML Co Film (Abb. 6.35) zeigt sich, betrachtet man im Vergleich dazu die Ver-
änderung der Oberflächenstruktur (Abb. 6.31), eine überraschend geringe Änderung des RAS
Spektrums. Sowohl Ionenätzen als auch Tempern hat, bis auf eine Änderung unterhalb von 1 eV,
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Abbildung 6.35: RAS Spektren von 6 ML Co auf Cu(110)-(2×1)-O, präpariert durch Ionenätzen
und Tempern eines 20 ML Co Films. Siehe auch Abb. 6.31.

nahezu keinen Einfluss auf die optische Anisotropie des Films. Da trotz wesentlich geringerer
Co Schichtdicke die Intensität der Struktur bei 2.2 eV unverändert geblieben ist, kann diese nur
von der Oberfläche oder der Grenzfläche verursacht sein. Es lässt sich vermuten, dass weder die
Oberflächenmorphologie eine grundlegende Veränderung erfahren hat, noch dass eine weitere
Durchmischung von Co und Cu stattgefunden hat. Es handelt sich weiterhin um eine Co(110)-
(3×1)-O Oberfläche. Jedoch ist die Struktur bei 2.2 eV wesentlich ausgeprägter als dies für einen
direkt gewachsenen Co Film von 6 ML der Fall ist. Durch den Einfluss hochenergetischer Elek-
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Abbildung 6.36: Vergleich der RAS Spektren des mittels Ionenätzen und Tempern präparierten
6 ML dicken Films vor und nach Aufnahme von AES Spektren. Durch die AES Messung desor-
biert Sauerstoff von der Oberfläche. In Klammern sind die mitLEED gemessenen Oberflächenre-
konstruktionen angegeben.

tronen desorbiert Sauerstoff von der Oberfläche. Abbildung6.36 zeigt die RAS Spektren des
6 ML Films aus Abbildung 6.35 vor (LEED: (3×1)) und nach (LEED: (1×1)) der Desorpti-
on. Die Änderung der Oberflächenrekonstruktion hat einen wesentlich größeren Einfluss auf das
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RAS Spektrum als das vorhergehende Ionenätzen und Tempern.Es zeigen sich jedoch nur In-
tensitätsänderungen der bereits vorhandenen Strukturen.Auffällig ist hierbei die Verstärkung der
Struktur bei 2.1 eV. Somit erscheint es unwahrscheinlich, dass diese Struktur eine direkte Folge
der (3×1) Oberflächenrekonstruktion ist. Vielmehr scheint diese aus der Anisotropie der Co-Cu
Grenzfläche zu resultieren, oder sie ist durch die Verspannung des Films bedingt. Auch die Cu-
Volumendefektstruktur schiebt energetisch durch die Desorbtion von Sauerstoff. Dies weist auf
eine Veränderung der Verspannung an der Co/Cu Grenzschichthin.

6.2.3 Schlussfolgerungen der Untersuchung an Co auf Cu(110)

Zusammenfassend lässt sich festhalten, dass Co auf Cu(110)-(1×1) ungeordnetes Inselwachs-
tum zeigt. STM sowie RAS Spektren und Transienten belegen dies konsistent. Co auf Cu(110)-
(2×1)-O hingegen wächst Lagenweise. Die unterschiedlichen Wachstumsphasen bei kleiner Co
Bedeckung können anhand charakteristischer RAS Strukturen identifiziert werden. Sauerstoff
wirkt als Surfactant und ermöglicht Lagenwachstum bis zu einer Schichtdicke von mindestens
12 ML. Die Schichten relaxieren oberhalb einer Dicke von 12 ML durch den Einbau von Verset-
zungen bzw. Lücken. Nachträgliches Modifizieren der Schichten durch Ionenätzen und Tempern
ermöglicht eine erhebliche Verbesserung der Oberflächenordnung, ohne zu einer Interdiffusion
beizutragen. Die in den RAS Spektren sichtbaren Strukturenfür größere Schichtdicken schei-
nen alle von der Co/Cu Grenzschicht und der Cu Verspannung verursacht zu sein. Wie auch
im Falle von Ni auf Cu(110)-O-(2×1), ermöglicht die Analyse der Cu-Volumendefektstruktur
Rückschlüsse auf die Eigenschaften der Co/Cu Grenzschicht.
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Kapitel 7
Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden Reflexions Anisotropie Spektroskopie und magneto-optische Kerr-
Spektroskopie erfolgreich zur Analyse des Schichtwachstums ferromagnetischer Filme auf
Cu(110) Substraten eingesetzt. Die ausführliche Behandlung der optischen Anisotropie von
Kupfer-Einkristalloberflächen führte zur Charakterisierung bisher nicht diskutierter RAS Struk-
turen. Insbesondere erfolgte eine Zuordnung der verschiedenen RAS Beiträge als oberflächen-
nah bzw. oberflächenentfernt. Die RAS Volumendefektstruktur von Cu Einkristallen wurde ge-
nau charakterisiert und ermöglichte dadurch die Beobachtung der Verspannung bzw. der Verset-
zungsdichte an der Ni/Cu Grenzschicht.

Sauerstoff wirkt beim Wachstum von Ni und Co auf Cu(110) als Surfactant. Hierbei
“schwimmt” Sauerstoff während des Wachstums stehts auf derOberfläche auf. Ni und Co wach-
sen auf der Cu(110)-(2×1)-O Oberfläche zumindest bis zu einer Schichtdicke von 12 MLepitak-
tisch. Die ersten vier Monolagen Ni an der Ni/Cu Grenzschicht sind bei Raumtemperatur nicht
ferromagnetisch. In einem Schichtdickenbereich von 7.5 MLbis 35 ML Ni auf Cu(110)-(2×1)-
O ist die leichte Achse der Magnetisierung vollständig “out-of-plane” orientiert. Ab 12 ML Ni
werden vermehrt Defekte in die Filme eingebaut und ab einer Schichtdicke von ca. 18 ML bis
20 ML treten Defekte bzw. Versetzungen im Cu an der Ni/Cu bzw.Co /Cu Grenzschicht auf. Die
magneto-optischen Konstanten des Ni Films konnten bestimmt werden und es zeigte sich, dass
diese für alle Ni Schichtdicken gleich sind. Eine 3d-Band Verengung [104] in Folge der Ver-
spannung des Ni Films konnte nicht beobachtet werden. Vielmehr zeigte sich, dass die “Rotver-
schiebung” der MOKE Spektren auf einen rein optischen Multilageneffekt zurückgeführt werden
kann.

Diese Untersuchung hat gezeigt, dass Reflexions Anisotropie Spektroskopie in Verbindung
mit komplemantären Methoden wie STM und MOKE eine umfassende Analyse des Schicht-
wachstums ferromagnetischer Filme ermöglicht. Insbesondere die Möglichkeit die Verspannung
bzw. Defektdichte an der Film/Substrat Grenzschicht zu beobachten, ist hier von großem Vorteil.

Bisher wurden RAS “Signaturen”, die von Verspannungen und Defekten verursacht sind,
nicht tiefergehend analysiert. Diese Arbeit zeigt wie solche RAS Strukturen quasi als Marker
benutzt werden können, um die Eigenschaften an Film/Substrat Grenzschichten zu untersuchen.
Weitergehende Untersuchungen mögen zusätzliche Möglichkeiten aufzeigen, um für spezielle
Fragestellungen geeignete Analyseverfahren mittels RAS zu entwickeln.
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