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Abstract

In this work the experimental setup of a source for spin—polarized
electrons is described, which is suitable for spin-resolved analysis of
ferromagnets with inverse photoemission. The parameters of operation
of a photoemission source from GaAs and GaAsP were worked out. The
origin of an unexpected energy broadening of the electron beam using
HeNe gas-lasers is cleared and the mechanism of broadening is discuss-—
ed. With a GaAlAs solid state laser and an effective electron transport
optics it was possible to do inverse photoemission measurements with
polarized electrons at sample currents as high as in the unpolarized
case. The degree of polarization of the source is approximately 30%.

With polarized electrons, the unoccupied bands of Ni(110) were
mapped in the crystal azimuth I'KWX. It is shown, that one can use the
asymmetry of radiative transitions into the unoccupied d-band at ©=25°
as a spin detector. All observed transitions could be identified within
the scope of non-spin-resolved measurements done before. The spin—
resolved spectra for the first time show an exchange-splitting of the
unoccupied sp—bands as well as of a crystal—-induced surface state. This
splitting is a result of the hybridisation of delocalized sp-states with

d—-states and confirms relativistic band-structure calculations.

* This report is identical with a dissertation under the same title,
which was submitted to the Bayerische Julius-Maximilians—Univer-
sitdt Wiirzburg in march 1988.
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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde der Aufbau einer Quelle fiir
spinpolarisierte Elektronen beschrieben, die fiir spinabhingige Untersu-
chungen an Ferromagneten mit Inverser Photoemission geeignet ist.
Dazu wurden die Betriebsbedingungen einer Photoemissionsquelle aus
GaAs bzw. GaAsP erarbeitet. Die Herkunft von unerwarteten Energie-
verbreiterungen des Elektronenstrahls bei Verwendung von HeNe
Gaslasern wurde gekldrt und der Verbreiterungsmechanismus diskutiert.
Unter Verwendung von GaAlAs Halbleiter—Lasern und einer effektiven
Elektronen—Transport—Optik ist es gelungen, Inverse Photoemissions—
Messungen mit polarisierten Elektronen bei vergleichbaren Probenstro—
men wie im unpolarisierten Fall durchzufiihren. Der Polarisationsgrad
der Quelle betridgt ca. 30%.

Mit polarisierten Elektronen wurden die unbesetzten Bidnder von
Ni(110) im Kristallazimuth I'KWX vermessen. Es wurde gezeigt, dap die
Asymmetrie der Strahlungsiiberginge ins unbesetzte d-Band bei ©®=25°
als Spin—-Detektor verwendet werden kann. Alle beobachteten Uberginge
konnten in Bild vorausgehender nicht-spinaufgeléster Messungen identi-
fiziert werden. Die spinaufgeldsten Messungen zeigen zum ersten mal
eine Aufspaltung der unbesetzten sp—-Bidnder sowie eines Kristall-
induzierten Oberflichenzustandes. Diese Aufspaltung ist Ausdruck der
Hybridisierung von delokalisierten sp-Zustidnden mit d-Zustidnden und

bestédtigt relativistische Bandstrukturrechnungen.

* Diese Arbeit ist identisch mit einer Dissertation gleichen Titels,

die im M&rz 1988 bei der Bayerischen Julius—Maximilians—-Univer-
sitdt in Wiirzburg eingereicht wurde.
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1. Einleitung

Die Bedeutung spinpolarisierter Elektronenquellen in der Oberfldchen—
physik zur analytischen Untersuchung des magnetischen Verhaltens von
Ferromagneten wird dargestellt.

Die Entwicklung der Oberflichenphysik, die sich mit der Untersu-
chung und Charakterisierung oberfldchennaher Strukturen von Festkor-
pern beschéftigt, ist bestimmt durch die fortschreitende Entwicklung der
hierbei verwendeten Elektronenspektroskopien. Diese liefern die Mdg-
lichkeit, auf Grund der geringen Eindringtiefe der Elektronen in den
Festkdrper bei niedrigen Energien, Oberfldchen von Materialien zu cha-
rakterisieren und ihre Eigenschaften zu messen. Photoemission und
Inverse—Photoemission stellen dabei zwel komplementire Spektroskopien
dar, die die zentrale Aufgabe iibernehmen, die elektronischen Zustidnde
im Festkorper an seiner Oberflidche nach Energie und Impuls zu vermes-
sen, und zwar im besetzten respektive im unbesetzten Teil des Valenz-
und des Leitungsbandes.

Neben Energie und Impuls ist der Zustand eines Elektrons durch sei-
nen Eigendrehimpuls, den Spin charakterisiert. Die Austauschwechselwir-
kung der Elektronen fiihrt in ferromagnetischen Materialien zu einer
ungleichen Besetzung der elektronischen Zustdnde der beiden Spinsorten,
so dap das resultierende magnetische Moment pro Volumeneinheit unter
der Curie—Temperatur Tc¢ nicht verschwindet. Das Modell von Heisen-
berg (1928) erklidrt Ferromagnetismus durch die Wechselwirkung lokaler
magnetischer Momente und liefert daher fiir 4f-Ferromagneten eine
gute Beschreibung. In den Metallen Eisen, Cobalt und Nickel sind die
3d-Elektronen Triger der magnetischen Momente. Da diese weder

streng lokalisiert, noch vdéllig frei beweglich sind, ist die theoretische
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Beschreibung des Band-Ferromagnetismus besonders schwierig und immer
noch unvollstidndig.

Die experimentelle, spinaufgeléste Untersuchung der elektronischen
Zustdnde im Valenz- und Leitungsband verspricht neue Informationen
{iber das magnetische Verhalten zu liefern, die zur Erkldrung des Band-
Ferromagnetismus itineranter (=nicht lokalisierter) Elektronen beitragen.
Fiir die Durchfithrung spinaufgeléster Spektroskopien ist es unumging-
lich, entweder den Spin emittierter Elektronen mit einem Detektor zu
analysieren, oder den Elektronenspin mit einem polarisiertén Elektro-—
nenstrahl zu Beginn des Experiments zu prédparieren. Auf Grund des
damit verbundenen experimentellen Aufwands genieft die Untersuchung
magnetischer Materialien mit polarisierten Elektronen erst seit wenigen
Jahren die erhdhte Aufmerksamkeit verschiedener Autoren [Feder
(1985)].

Ziel dieser Arbeit war es, eine Quelle fiir spinpolarisierte Elektronen
aufzubauen, um damit Inverse—Photoemissions Messungen durchzufiihren.
Man hat dadurch die Méglichkeit, die unbesetzten Zustinde der Elektro-
nen im Leitungsband ferromagnetischer Materialien spinaufgelést nach

Energie und Impuls vermessen zu kénnen.




2. Quellen zur Erzeugung spinpolarisierter Elektronen

Von der Entdeckung des Elektronenspins zur Elektronenquelle aus GaAs:
Charakteristische Methoden zur Erzeugung polarisierter Elektronenstrah-
len werden vorgestellt und diskutiert.

2.1 Historische Entwicklung

Das Konzept des Elektronenspins wurde von Uhlenbeck und Goudsmit
(1925) vorgeschlagen, um durch die Einfiihrung einer vierten Quanten-
zahl die Struktur der von ihnen gemessenen Atomspektren zu erkldren.
Schon bald nachdem Dirac (1928) mit Hilfe der Quantentheorie zeigte,
dap der Spin eine notwendige Konsequenz der relativistischen Wellen—
gleichung ist, erregte die Erzeugung spinpolarisierter Elektronenstrahlen
das Interesse der Physiker. Dies geschah zum einen, weil die Methodik
der analytischen Physik fordert, Experimente moglichst mit Teilchen in
reinen (Quanten-) Zustdnden durchzufiihren. Zum anderen war aus der
elementaren Quantenmechanik schon sehr frith klar, dap der Eigendreh-
impuls der Elektronen verantwortlich ist fiir das magnetische Verhalten
eines Materials.

Zuriickgehend auf eine Diskussion von Bohr zeigte Mott (1933), dap
die direkte Erzeugung polarisierter Elektronen in einem inhomogenen
Magnetfeld, &hnlich wie in der Versuchsanordnung von Stern und
Gerlach, prinzipiell unmoglich ist. Die Unschéirferelation Ar-Ap>h
sorgt ndmlich dafiir, dap die rdumliche Trennung freier Elektronen nach
ihrem Spin, in Zusammenhang mit der auftretenden Lorentzkraft im
Magnetfeld, kleiner ist als ihre resultierende Ortsunschirfe. Dieser
Sachverhalt ist anschaulich auch bei Kessler (1976) dargestellt.

Die Entwicklung von Quellen polarisierter Elektronen war in der
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Folgezeit eng verkniipft mit den Methoden, den Polarisationsgrad von
Elektronen zu messen. Analyse und Erzeugung polarisierter Elektronen
in Verbindung mit Streuung an Atomen war daher der erste und am
weitesten verbreitete Ansatz. Insbesondere sind hier die ausfiihrlichen
Arbeiten von Mott (1929, 1932) zu erwdhnen. Er fand, dap die Spin-
Bahn-Wechselwirkung hochbeschleunigter Elektronen im Feld von
Atomen mit hoher Kernladungszahl Z (Au Z=79, Hg Z=80), zu einer
spinabhdngigen Asymmetrie der Streuquerschnitte fiihrt.

Auch heute noch stellt die Mott—Streuung die anerkannteste Methode
dar, die Polarisation eines Elektronenstrahls zu messen, weil die dabei
auftretenden Streuwahrscheinlichkeiten theoretisch vollstdndig berechnet
werden koénnen und daher eine zuverlissige Eichung moglich ist [z.B.
Garwin et al, (1974 a)]. Allerdings stellt der experimentelle Aufwand
fiir die MePmethode mit der héchsten Effektivitdt (figure of merit) fir
viele Anwendungen eine sehr hohe Schwelle dar: Dazu miissen die Elek-
tronen auf 100keV beschleunigt werden und an einer diinnen Goldfolie
(=0.1nm) gestreut werden. Die Asymmetrie (der Intensitédtsunterschied)
fiir die unter 120° nach rechts bzw. links riickgestreuten Elektronen ist
dann ein Map fiir den Polarisationsgrad P. Allgemein ist die Asymmetrie
stets als Quotient aus Differenz und Summe zweier Signalintensitéten
definiert:

A = (Ih-I2)/ (1 +1I2) (2.1)

Die grundlegende Eigenschaft, dap der Drehimpuls eines wechsel-
wirkenden Systems eine Erhaltungsgrope ist, wurde ebenfalls schon sehr
frith zur Erzeugung polarisierter Elektronen verwendet. Die Drehimpuls-
Eigenzustdnde von Photonen zum Eigenwert *1 sind bekanntlich gegeben
durch die Helizitdt der Lichtpolarisation. Aus der Drehimpulserhaltung

folgt daher unmittelbar die Auswahlregel Am=+1 fiir Systeme ohne
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Spin-Bahn-Wechselwirkung. Koppelt jedoch in einem System der Bahn-
drehimpuls mit dem Spin der Elektronen, so regt man mit zirkular pola-
risiertem Licht Ubergédnge an, die der Auswahlregel Amjy=%1 geniigen.
Diese Eigenschaft wird beispielsweise verwendet bei der Erzeugung pola-
risierter Elektronen durch Photoionisation wvon polarisierten Alkali-
Atomen. Da hier die Polarisation des Atoms durch den Spin des Leucht—
elektrons gegeben ist, erhdlt man durch Anregung mit unpolarisiertem
Licht aus Lithium, bzw. mit zirkular polarisiertem Licht aus Cisium,
polarisierte Elektronen. Zwar erreicht man in einem solchen Experiment
Polarisationsgrade nahe bei 100%, der experimentelle Aufwand ist jedoch
ebenfalls betridchtlich: Zunichst mup man den Alkali-Dampfstrahl erzeu-
gen und polarisieren, was auch vakuumtechnisch nicht sehr giinstig ist.
Trotz Bestrahlung mit einer intensiven Lichtquelle betragen die typi-
schen Emissionsstrome nur 1078A.

Die Entwicklung leistungsfidhiger Quellen polarisierter Elektronen
wurde in jingerer Zeit mapgeblich beeinflupt durch die fortschreitende
Vakuumtechnik und spiter durch die Errungenschaften der Halbleiter—
technologie. Ein interessantes Konzept stellt auch die Feldemission aus
EuS dar. Man benutzt die Spinaufspaltung der elektronischen Binder in
einem halbleitenden Ferromagneten und extrahiert selektiv die Elektro-
nen eines Bandes durch die unterschiedliche Tunnelwahrscheinlichkeit,
die auftritt beim Anlegen eines starken elektrischen Abzugsfeldes an der
Oberfldche der Feldemissionsspitze. Eine umfassende Abhandlung iiber
die verschiedenen Methoden polarisierte Elektronenstrahlen zu erzeugen
findet man zum Beispiel bei Kessler (1976) oder bei Pierce und Celotta
(1981).

Vor nunmehr iiber zwanzig Jahren begann die Entwicklung der im

Rahmen dieser Arbeit verwendeten Methode zur Erzeugung spinpolari-
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sierter Elektronen durch Photoemission aus Gallium-Arsenid (GaAs).
Bemerkenswert ist, dap diese Quelle praktisch vollstindig "auf dem
Reifbrett" entworfen wurde, ausschlieBlich unter Anwendung erster
Prinzipien (first principles). Dies betrifft sowohl die Anregung der
Elektronen im GaAs, deren spinabhéngiger Wirkungsquerschnitt fiir den
Ubergang zwischen zwei Bindern eine Erkenntnis aus der Erforschung
der GaAs Bandstruktur war, als auch die Prédparation der Oberfldche, um
die polarisierten Elektronen aus dem Leitungsbandminimum ins Vakuum
zu beférdern, indem man die Austrittsarbeit mit einer speziellen
Oberfldchenschicht absenkt.

Die Entwicklung wurde eingeleitet durch die Untersuchungen von
Scheer und van Laar (1966, 1967), die die Emission photoangeregter
Elektronen aus p-dotiertem GaAs fiir die Konstruktion einer Photo-
kathode verwendeten. Damals wurde gezeigt, dap sich Halbleiter mit
einer direkten Bandliicke (Bandgap), etwa wie GaAs, InP oder CdTe,
deren Austrittsarbeit durch das Bedampfen mit Cidsium abgesenkt wurde,
als Emitter kalter Elektronen mit hoher Quanteneffizienz verwenden
lassen. Ausfiihrliche Untersuchungen [Turnbull und Evans (1968)] zeig-
ten, dap mit Hilfe von Cdsium und Sauerstoff die Austrittsarbeit soweit
erniedrigt werden kann, dap fiir GaAs die Elektronenaffinitdt negativ
wird (NEA). Auf p—dotiertem GaAs kann also die Austrittsarbeit bis
unter die Leitungsbandunterkante abgesenkt werden.

Entsprechend den vorangegangenen Ausfiihrungen sorgen die quan-
tenmechanischen Auswahlregeln dafiir, dap die Elektronen in GaAs pola-
risiert werden durch die optische Anregung zwischen Valenzbandober-
kante und Leitungsbandunterkante mit zirkular polarisiertem Licht. Erst-
mals wurde diese Elektronenpolarisation von Zakharchenya et al. (1971)

durch Lumineszenz nachgewlesen, analog zu vorangegangenen Untersu-
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chungen von Lampel (1968) an Si, Parsons et al. (1969) an GaSb und
Ekimov und Safarov (1970) an GaxAli-xAs. Die Kombination beider Me-
thoden, polarisierte Elektronen mit Hilfe einer NEA Oberfldchenschicht
zu extrahieren, wurde jedoch erst von Garwin et al. (1974 b) und
Lampel und Weisbuch (1975) als effektive Quelle fiir polarisierte Elek-
tronen vorgeschlagen.

Pierce, Meier und Ziircher (1975 a,b) messen schlieflich zum ersten
mal die Polarisation der aus GaAs emittierten Elektronen in Abhdngig-
keit von der Photonenenergie. Fiir eine Temperatur T<10K ergab sich
dabei ein Polarisationsgrad von P=43% an der Photoionisationsschwelle
bei 1.62 eV. Dieses Experiment zeigte auch, dap befiirchtete Depolari-
sationseffekte beim Durchtritt der Elektronen durch die Cs-0 Schicht
nur eine untergeordnete Rolle spielen, da auch der mit Lumineszenz
gemessene Polarisationsgrad [Ekimov und Safarov (1971)] bei P=45%
lag. Diese Erfahrung wird auch durch die Messungen an Cs—bedecktem
Cobalt und Nickel von Busch et gl. (1972) bestédtigt. Die Quelleneffek-
tivitdt (figure of merit), definiert als:

f:= P2.J {2.2)
ist mit fzZ1puA die hochste erreichte aller Quellen polarisierter Elektro-
nen. Ein Vergleich der Eigenschaften einiger Quellen fiir polarisierte
Elektronen ist in Tabelle 2.1 zusammengestellt [nach Pierce und Meier

(1976)].
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Tabelle 2.1: Quellen polarisierter Elektronen

Methode P I [pAl P2.1 [pAl AE [eV] I/FQ [Acm-2sr-1]
Elektronen Streuung 0.2 3.6.10-2 10-3 =1 5.6-10"4
an Au-Folie
Photoionisation eines 0.85 2.109 é in 4.10-2 1500 1.35
polaris. Li-Strahls 1.51s,180Hz
Photoionisation von Cs 0.63 2.6-10-2 10-2 3 4.10-%
Atomen, Fano Effekt
Feldemission aus EuS 0.85 10-2 7-10-7 0.1 6400
auf W
Photoemission aus GaAs 0.37 10 1.4 0.2 1.6.10"2

P: Polarisationsgrad, I: Emisslonsstrom, FP=2.I: flgure of merit,
AE: Brelte der Energlevertellung (FWHM), I/FQ: Richtstrahlwert

2.2 Prinzip der Erzeugung polarisierter Elektronen aus GaAs

Gallium—Arsenid ist ein nichtmagnetischer III-V Halbleiter mit einer
sogenannten direkten Bandliicke (Bandgap). Die Aufspaltung zwischen
Valenz- und Leitungsband am I'—Punkt im Zentrum der Brillouinzone be-
trigt 1.52eV fiir T=0K. Bei Raumtemperatur (T=300K) betrdgt die Auf-
spaltung ca. 1.44eV [Aspnes (1976)]. Die optische Anregung von Elek-
tronen im Festkdrper wird beschrieben durch das Matrixelement des
Dipoloperators fiir die beteiligten Anfangs- und Endzustdnde des
Elektrons:

I« <2|A-pl1> d3(Ez-fiw-E1) (2.3)
Auf Grund der Kristallsymmetrie besitzen die elektronischen Zustdnde
am I'-Punkt der Brillouinzone einen definierten Drehimpulscharakter, so
dap man die Auswahlregeln fiir die Anregung zwischen Ib und e leicht
mit Hilfe der Clebsch—Gordan Koeffizienten berechnen kann [D'yakonov
und Perel' (1971), Pierce und Meier (1976), Kastner (1985)]. Mit zir-
kular polarisiertem Licht der passenden Photonenenergie werden selektiv
Ubergédnge vom Fsz—Zustand bei TIs (Valenzbandmaximum) in den Sis2—

Zustand bei I& (Leitungsbandminimum) angeregt. Dies fithrt zu einer
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Bevdlkerung des Leitungsbandes im Verhiltnis 3:1 spin—up zu spin-down
(Abb. 2.1). Der theoretische Polarisationsgrad betrdgt 50% :
Nt - N¥ 3=1

P = = = 0.5 (2.4)
Nt + N4 3 + 1

a -
> Selection Rules
Ag
2F ]
mi=-1/2 mi=+1/2
B F S'I/2 ! )
ol 6
5 AY
& \
e | | \
& N\
= + = A
5 ’ Q° B
or P i\ \
A45 3/2 m;:=-3/2 mj= %«1[2 mj;.g,‘z
P2 mjz=1/2 mze1/2
."\6
A
Abb. 2.1 Ausschnitt der Bandstruktur von GaAs in der Nihe des I'-

Punktes [Chelikowski und Cohen (1974)] und Auswahlregeln
mit Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir die optische Anre-
gung mit zirkular polarisiertem Licht zwischen Valenz-
band-oberkante und Leitungsbandunterkante.

Wahlt man die Photonenenergie grdéfer als die Bandliicke, so werden
Elektronen aus dem Valenzband mit k#0 angeregt. Die betrachteten Aus-
wahlregeln gelten dann zwar nicht mehr streng, aber die Abweichung zu
den theoretischen Werten am /—Punkt bleibt klein, solange sich die
Wellenfunktionen der beteiligten Elektronenzustinde nur geringfiigig
dndern. Falls die Energie jedoch ausreicht um den Ubergang zwischen
I und s zu ermdéglichen (>1.86eV), sorgen die Auswahlregeln fiir das
Verschwinden der Polarisation. Dieses Verhalten wurde durch die
Messungen von Ekimov und Safarov (1971), Drouhin et al. (1985 b) und
Erbudak und Reihl (1978) bestitigt.

Zur Absenkung der Austrittarbeit bedampft man die reine GaAs

Oberfliche mit Cdsium. Die Austrittsarbeit wird minimal bei Bedeckung
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mit 1/2 Monolage [Goldstein (1975), Goldstein und Szostak (1975)]. Die
verbleibende kleine positive Elektronenaffinitidt (PEA) erlaubt jedoch
nur Emissionsstréme unter 1nA (fiir 2mW Lichtleistung). Bietet man
unter weiterem Aufdampfen von Césium auch Sauerstoff im Unterschuf
an, dann erzeugt man auf der Oberfliche Césium—-Suboxid (Cs110a,
Cs70, Css0, Cs20), das eine weitere Absenkung der Austrittsarbeit bis
weit in den Bereich negativer Elektronenaffinitat (NEA) bewirkt [Clark
(1975), Burt und Heine (1978)].

Da die erzeugte Aktivierungsschicht nur wenige Monolagen dick ist,
ist das genaue Verstdndnis ihrer Wirkungsweise auch heute noch nicht
véllig gekldrt. Eine Beschreibung in der Sprache der makroskopischen
Halbleiterphysik kann daher nur beschridnkte Giiltigkeit besitzen,
dennoch ist das Modell von Bell und Spicer (1970) weitgehend aner-
kannt, da es mit allen bisher beobachteten Emissionseigenschaften der
Quelle im Einklang steht: Die erste Cs—Schicht auf der GaAs Oberfliache
senkt die Austrittsarbeit auf ca. 1.6eV und verursacht zusammen mit
den Oberflichenzustinden an der Grenzfliche die Bandverbiegung im
GaAs. Csz0 ist ein I2-VI Halbleiter mit ca. 0.5eV Elektronenaffinitat.
Durch den Uberschuf an Cdsium entsteht aus der Kombination beider
Materialien eine Heterojunction aus p-dotiertem GaAs mit verminderter
Austrittsarbeit und n-dotiertem Csz0. Die Potentialverhdltnisse dieses
Modells sind in Abb. 2.2 dargestellt.

Durch die so erreichte negative Elektronenaffinitdt kénnen auch die-
jenigen Elektronen den Kristall verlassen, die ins Leitungsbandminimum
thermalisiert sind und nur eine kinetische Energie ksT besitzen. Ihre
Austrittstiefe wird daher groP gegen die Dicke der Oberflichenschicht
(einige 1000A). Entscheidend fiir den Polarisationsgrad der emittierten

Elektronen ist jedoch die Zeitkonstante der Spinrelaxation im Vergleich
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zu ihrer Austrittszeit. Zur Depolarisation tragen hauptsichlich zwei Me-
chanismen bei: Die elastische Streuung von Elektronen an Loéchern unter
Austausch ihrer Spins (Spin-flip) [Bir et al. (1975)] und die Spin-
Prizession, verursacht durch das effektive Magnetfeld, das aus der
Spin—Aufspaltung des Leitungsbandes auferhalb des I'-Punktes resultiert
[D'vakonov und Perel' (1971)]. Wahrend der erste Effekt thermalisierte
Elektronen im Leitungsbandminimum betrifft, tritt der zweite vornehm-
lich bei hdéher angeregten Elektronen auf, wenn die Emission in
Kristallrichtung [110] erfolgt. Den experimentellen Nachweis dafiir
lieferten Ekimov und Safarov (1971), Riechert et al. (1984), sowie
Riechert und Alvarado (1985). Weiterhin kann der zeitweise Einfang der
Elektronen (trapping) in der Bandverbiegungszone an der Oberflidche zur
Depolarisation beitragen. Eine zusammenfassende Abhandlung iiber

Depolarisationseffekte findet man bei Fishman und Lampel (1977).

Cs
p-GaAs
2F i PEA
—_ CB M 0 e .
S| <
S NEA
5 1 Evac
c ®
w o
L ]
rs ®
0F - = = gk ey s, [
/ J\ VB \ Cszo F

Abb. 2.2 Potentialverhédltnisse an der Oberfldche des pridparierten
pP—-GaAs Kristalls nach Bell und Spicer (1970). NEA wird
durch Cs dotiertes Cs20 erreicht (Donatorniveaus als
Punkte eingezeichnet). Der helle Pfeil entspricht optischer
Anregung mit 1.5eV, dunkle Prfeile mit 1.96eV Quanten-
energie.
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Aus praktischen Gesichtspunkten ist der Umgang mit infraroten
Lichtquellen, die fiir die Anregung im reinen GaAs benétigt werden
(1.60eV, 827nm), leider nicht ideal. Aus dem beschriebenen Anregungs-—
mechanismus ist evident, dap zwei Méglichkeiten existieren, polarisierte
Elektronen auch unter Verwendung von sichtbarem Licht, etwa aus
einem HeNe-Laser (1.96eV, 633nm) zu erzeugen:

1. Man verwendet reines GaAs und senkt die Elektronenaffinitét
durch die Wahl der Oberflichenprdparation soweit ab (PEA), daB ange-
regte Elektronen aus dem Ils—Band gerade noch geniigend Energie besit—
zen, um die Oberfldchenbarriere zu {iiberwinden, der depolarisierende
Beitrag von Elektronen aus dem I¥-Band jedoch unterdriickt wird (siehe
Abb. 2.2). Reihl et al. (1979) untersuchten diese Methode und erzielten
bei verringerten Emissionsstrémen den hohen Polarisationsgrad P=43%.

2. Man verwendet, wie von Pierce und Meier (1976) vorgeschlagen,
ein Material, das vergleichbare Eigenschaften hat wie GaAs, aber eine
grépere Bandliicke besitzt. Dafiir eigenen sich terndre Mischkristalle aus
GaAsi-xPx oder Gai-xAlxAs [Conrath et al. (1979), Ciccacci et al.
(1982), Reichert und Ziéhringer (1982), Kirschner et al. (1983), Houdré et
al. (1985)]. Die Energieaufspaltung ihrer direkten Bandliicke kann durch
die Wahl von x angepapt werden an die Wellenlidnge einer gegebenen
Lichtquelle.

Trotz der iliberzeugenden Eigenschaften der GaAs—Quelle fiir spinpo-
larisierte Elektronen und der detaillierten Beschreibung eines experi-
mentellen Aufbaus von Pierce et al. (1980), geeignet zum Einsatz in
Elektronenspektroskopien im Ultrahochvakuum (UHV), ist die Zahl der
existierenden Quellen dieser Art immer noch klein. Viele Benutzer
werden offensichtlich von den experimentellen Unbequemlichkeiten

abgehalten, die mit dem Betrieb einer solchen Quelle verbunden sind:
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Zunédchst handelt es sich um ein eigenstidndiges Photoemissionsexperi-—
ment mit dem Bedarf einer kompletten UHV-Apparatur. Die Pridparation
des GaAs-—Kristalls als NEA-Kathode stellt trotz ausfiihrlicher Beschrei-
bung eine Kunst dar, die iiber die normale Handhabung eines "switch on
and work" Gerdtes weit hinausgeht. Anfédnglich stellte die Verfiigbarkeit
guter GaAs Kristalle die Experimentatoren vor die Wahl, entweder opti-
males Material teuer zu kaufen, oder sich GaAs unter hohem Aufwand
in situ selbst herzustellen [Allenson und Bass (1976), Wang und Fisher
(1977)]. Intensive Laser—Lichtquellen waren bislang unhandlich und
teuer. Erst in jlingster Zeit machte die fortschreitende Entwicklung der
Halbleitertechnologie geeignete Lichtquellen bei akzeptablem Preis
verfiigbar. Schlieflich ist die Riistzeit, bis man zu einer zuverlissig
funktionierenden Elektronenquelle mit hohen Standzeiten kommt, vom
Tag des Einbaus des GaAs—-Kristalls ins UHV—-System an, mindestens mit
einem Monat abzuschétzen, vorausgesetzt man verfiigt iiber eine mecha-
nisch und elektrisch komplette Apparatur. Quellen—Standzeiten in Héhe
von 150 Stunden bis zur nichsten Aktivierung wurden in unserer Appa-

ratur erst nach einem halben Jahr unter tdglichem Betrieb erreicht.




14

3. Aufbau und Funktionsweise der Apparatur

Es wird gezeigt, wie man einen Strahl spinpolarisierter Elektronen
durch Photoemission aus Gallium-Arsenid erzeugt. Die dafiir bendtigte
experimentelle Anordnung wird vorgestellt.

3.1 Quellenkammer und Préiparation des GaAs Kristalls

In Abb. 3.1 ist ein horizontaler Schnitt durch die Mittelebene des
Quellenrezipienten dargestellt. Es handelt sich dabei um eine komplette
Edelstahl UHV-Kammer mit eigenstidndigem Pumpsystem. In ihr wurde
unabhingig von der MePkammer ein Basisdruck von 4.:107°Pa erreicht.
Sie enthidlt die Elektronenquelle, bestehend aus dem GaAs Kristall und
dem Halter, eine zweite thermische BaO Elektronenquelle, den Elek-
tronenabzug mit der Céisiereinrichtung und die Umlenkeinheit. Die
Laser—-Lichtquelle und die optischen Elemente wurden auperhalb der
Kammer auf einer optischen Bank montiert, so daB der Laserstrahl
durch das Fenster und durch eine Bohrung in der Umlehkeinheit senk-
recht zur Kristalloberfldche ausgerichtet werden konnte.

Der GaAs Kristall ist auf einem Halter montiert, der mit Hilfe eines
Dreh—-Schiebe-Manipulators um eine Achse parallel zur Rezipientenachse
geschwenkt werden kann. Damit kann man ihn auf die Achse des Rezi-
pienten positionieren und den Abstand zum Abzug variieren. Der Mani-
pulator trdgt auPer dem Halter fiir den GaAs Kristall auch die BaO Ka-
thode, die auf dem gleichen Schwenkkreis montiert ist. Hieraus ergibt
sich ein wesentlicher Vorteil dieser Konstruktion: Die GaAs Kathode ist
ohne Anderung der elektronenoptischen Bedingungen ersetzbar durch die
sehr viel einfacher zu handhabende BaO Kathode. Damit war es mdéglich,

die gesamte Elektronenoptik zu testen, unabh#ngig von der aufwendigen
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Pridparation des GaAs.

Vor dem Einbau der GaAs Kristalle ins Vakuum empfehlen einige
Autoren ihre Vorbehandlung durch napchemisches Atzen mit Hz2S04,
H202, HF und NaOH [z.B. Pierce et al. (1980), Tang et al. (1986)l].
Dadurch wird die Oberfliche der Kristalle von ihrer Kohlenstoff-Konta-
mination befreit und eine passivierende Oxidschicht erzeugt. Neben
dieser aufwendigen Prozedur mit bis zu 10 Atz—- und Spiilvorgidngen
wurde auch einfaches Schwenken in NHs fiir 1 Minute und anschlieBen-
des Spiilen in dest. Wasser und Aceton getestet [Siemens (Miinchen)].
In jedem Fall, auch bei véllig unvorbehandelten Kristallen, wurden erst
nach mehreren Reinigungs— und Priparationszyklen im Vakuum, Quellen-
Standzeiten von mehreren Stunden erreicht, so dap nach unserer Erfah-
rung keiner Vorbehandlungsmethode ein eindeutiger Vorzug gegeben

werden kann.

aAs Base Plate

s
Z

r Heater Carrier G
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Abb. 3.2 Konstruktion des Probenhalters (Rif3)
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Die leichte Handhabung der Kristallprdparation hingt wesentlich ab
von der Konstruktion des Halters. Der Halter soll den GaAs Kristall
mechanisch befestigen und elektrisch kontaktieren, aber gegen Masse
isolieren. An ihm soll die Heizung befestigt sein. Thermoelemente zur
Temperaturmessung sollen isoliert mdglichst nahe an den Kristall
herangefiihrt werden. Der in Abb. 3.2 gezeigte Aufbau des GaAs-—Halters
wurde aus einem bei Kastner (1985) vorgestellten Vorldufer entwickelt.
Der Halter besteht aus einem isolierenden Triger aus Macor™, in den
ein Heizer der Firma Spectra—Mat integriert wurde. Der Kristall wurde
damit indirekt beheizt. Eine 2mm dicke Molybdidn Platte wird als Unter-—
lage fiir den GaAs Kristall benutzt, um die Temperatur vom Heizer
gleichmépiger zuzufilhren und um eine ebene Auflagefldche zu schaffen.
Dies ist besonders hilfreich fiir die Verwendung diinner Wafer—Kristalle
(2500um). Ein Thermoelement aus NiCr—CuNi (Chromel-Konstantan) wur-
de in die Mo-Platte integriert. Beide Materialien sind unmagnetisch und
sind fiir den gewiinschten Temperaturbereich (bis 800°C) gut geeignet.
Die isolierte Zufiihrung zum Thermo—Kontakt im Zentrum der Platte er-
folgt durch zwei Keramikrohrchen von der Schmalseite her. Der ge-
schweifte Kontaktpunkt wurde mit Hilfe eines thermisch leitenden kera-
mischen Kitts [Cotronies Corp.] in der Platte befestigt. Der GaAs
Kristall wird von der Vorderseite mit einem 0.2mm diinnen Blech aus
Molybdén (oder Platin) auf die Molybdédnplatte geklemmt. Dieses Blech
spart die Emissionsfldche des GaAs von 3mm Durchmesser aus und
erzeugt als erstes elektronenoptisches Element das parallele Abzugsfeld
zwischen Kathode und Abzugsblende. Der elektrische Kontakt wurde
sichergestellt durch eine ohmsche Kontaktbeschichtung aus Titan (800A),
Platin (800A) und Gold (3000A) [Siemens (Miinchen)] auf der GaAs

Oberfliche. Diese wurde zuvor neben der aktiven Emissionsfldche im
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Vakuum aufgedampft. Es wurde streng darauf geachtet, dap séimtliche
am Halter eingesetzten Materialien unmagnetisch sind (z.B. Verwendung
von Titan Schrauben), weil die langsamen Elektronen beim Transport im
Kristall und vor der Oberfliche besonders stark durch Streumagnetfelder
beeinflupt werden koénnen.

Die hier vorgestellten Untersuchungen wurden zun#dchst mit ver-
schiedenen Quellenmaterialien durchgefiihrt. Der erste Ansatz bestand
darin, einen tern#ren Mischkristall aus GaAso.eP0.4(100) zu verwenden
und mit einem leistungsstarken HeNe Laser anzuregen. Das sichtbare
rote Licht vereinfacht die Handhabung der Optik enorm. Die GaAsP
Wafers wurden uns von Siemens (Regensburg) zur Verfiigung gestellt. Es
handelte sich dabei um Material aus der laufenden Produktion fiir
Leuchtdioden (LED) und daher um n-dotiertes Basismaterial (Substrat)
mit einer eindiffundierten p-Schicht (2pm Zn, 2.101%m-%). Bei der
Herstellung werden mittels CVD (Chemical Vapor Deposition) auf ein
reines n-GaAs Substrat sukzessive Schichten von GaAs:-xPx aufge-
dampft mit wachsendem Phosphor Anteil x [Siemens (Regensburg)]. Dies
ist notwendig um den Stress im Kristall durch die strukturelle Fehlan-
passung (mismatch) klein zu halten. Zuletzt wird die p-Dotierung auf
der Oberfldche eindiffundiert. Die anfinglich geringen Polarisationsgrade
der emittierten Elektronen von <$5% [Kastner (1985)] kdénnen zuriickge-
fithrt werden auf einen zu kleinen Phosphoranteil x und auf mdégliche
Stickstoff—-Fremdatome im Kristall, die bei der Herstellung von Leucht-
dioden zur Erhdhung der Rekombinationsrate und damit der Lichtausbeu-
te eingebracht werden. Vergleichsmessungen der Lumineszenz von
Kristallen verschiedener Chargen [Siemens (Miinchen)] ergaben Abwei-
chungen der Phosphor-Konzentration bis zu 6%. Besonders auffillig

waren aber Fehler in der Stéchiometrie der Kristalle, deren Struktur
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Abb. 3.3 Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen der Oberfldche
von reinem, unbehandeltem GaAsP zeigen Strukturfehler.
Die Grofe der Inseln betrdgt etwa 7pumx2um. Zwei Punkte
sind durch ein Fadenkreuz markiert: Punkt | reprdsentiert
das Volumenmaterial, Punkt 2 liegt auf einer der Inseln.
Ga g
GaAsgsPo,
— Punkt 1
As/P =15
! sae= Pkt 2
As g As/P = 11

1 1 1

O keV

1 1 L
20keV

Die chemische Zusammensetzung an den beiden Punkten

wurde mit Réntgen—-Mikroanalyse (Electron Impact X-Ray
Emission) untersucht.

Abb. 3.4
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bereits bei der Betrachtung unter dem Lichtmikroskop deutlich zu er-
kennen war. Die Elementanalyse* der Walmdach-férmigen Inseln (salopp
"Sargdeckel", Abb. 8.3, 8.4) unter dem Raster—Elektronenmikroskop
ergab eindeutig, dap es sich um reines GaAs in der GaAsP Umgebung
handelt. Zwar war es moglich, diese Oberfldchenstrukturen mit der von
Pierce et al. (1980) vorgeschlagenen Vorbehandlungsmethode durch che-
misches Atzen zu entfernen, dennoch blieb die Polarisation der emit-
tierten Elektronen vermindert.

Trotz einiger erfolgreicher Aktivierungen mit GaAso.sPo.4a und einer
etwas hoéheren Quanteneffizienz [Spicer (1977)] ist aus den beschriebe-
nen Unzuldnglichkeiten reines GaAs als Kathodenmaterial eindeutig vor-
zuziehen, da die Herstellung von GaAs prinzipiell zu stdchiometrisch
einwandfreiem Material fiihrt. Uber Mischkristalle aus MBE-Anlagen
(Molecular Beam Epitaxy) liegen leider keine Erfahrungswerte vor.

Die Kristalle miissen jeweils vor der Aktivierung mit Césium und
Sauerstoff im Vakuum gereinigt werden. Die atomar reine Oberfliche
wurde ausschlieflich durch Heizen und unter Verzicht auf Sputtern mit
Edelgasionen erzeugt, weil die Stdochiometrie der Kristalle dadurch ver-
dndert werden konnte [Pierce et al. (1980), Piaget (1977)]. Die Unter-
suchungen von Goldstein und Szostak (1975) zeigten, dap Sauerstoff auf
der Oberfliche entfernt wird, wenn man GaAs heizt bis knapp unter die
maximale Temperatur kongruenten Verdampfens von Arsen und Gallium.
Diese liegt fiir GaAs(100) bei 663°C [Goldstein et al. (1976)]. Dabei
dampft auch die Cs—Schicht friiherer Aktivierungen ab.

Nach dem Einbau in die Quellenkammer und Erreichen guter Vakuum-
bedingungen (dazu wurde der Rezipient ca. 2 Tage bei 250°C ausge-

heizt), wurden die Kristalle durch lange Heizperioden gereinigt. Stabile

* H. Kukral, MPI fiir Plasmaphysik, Garching
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Quellenbedingungen Kkonnten erreicht werden, indem der GaAs Kristall
iiber mehrere Stunden auf hohen Temperaturen (635°C, 46mV) gehalten
wurde. Beim Aufheizen wurde darauf geachtet, daBp der Druck in der
Quellenkammer stets unter 1.10-Pa blieb. Besseres Vakuum verbesserte
die Quelleneigenschaften deutlich. Auf Grund der Konstruktion des Hal-
ters ist die gemessene Temperatur stets hoher als die wahre Kri-
stalltemperatur, was zuverldssig ein Uberheizen des Kristalls verhindert.
Es scheint jedoch sinnvoll, diese lange Heizprozedur nur bei rein p-do-
tiertem Material anzuwenden, weil dadurch mehr Material von der Ober-—
fliche abdampft und sich deshalb bei Diodenmaterial die Konzentration
der Dotierung verdndern kann.

Cs—-Dispenser [SAES Getters] wurden eingesetzt, um die gereinigten
GaAs Kristalle mit Cs zu bedampfen. Diese sehr einfach zu handhaben-
den Verdampfer haben sich fiir den Einsatz im UHV bestens bewdhrt
und koénnen hochreines Cédsium in kleinsten Mengen abgeben. Bei der
hier vorgestellten Konstruktion wurden zwei Dispenser symmetrisch in
das erste elektronenoptische Abzugselement integriert. Dies hat den
entscheidenden Vorteil, dap der GaAs Kristall in situ, ohne Verinderung
seiner Position, césiert bzw. nachcédsiert werden kann. Da die Umgebung
des Kristalls und des Abzugselements dadurch in gleicher Weise mit Cs
belegt wird, erreicht man eine Homogenisierung der Austrittsarbeiten
und eine Erhéhung der Quellenstabilitit. Es wurde beobachtet, dapB der
Strom emittierter Elektronen aus GaAs (oder GaAsP) in der Umgebung
neu eingebauter Abzugselemente anfidnglich viel instabiler ist, als durch
die Kristallprdparation zu erwarten wéire. Dies ist darauf zuriickzufiih-
ren, dap die emittierten Elektronen zur Desorption von Atomen und Mo-
lekiilen beitragen, die auf den unbedampften Oberfldchen der elektro-

nenoptischen Abzugselemente sitzen. Diese kodnnen als Neutralteilchen,
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oder als positive Ionen beschleunigt, die Kathodenoberfliche erreichen
und die aktive GaAs Oberfliche kontaminieren [Schade et al. (1972)].
Im Betrieb wird die Quellenstabilitdt bestimmt durch den Restgasdruck.
Bei hohen Emissionsstrdomen spielt die stimulierte Desorption von Cs
Atomen durch emittierte Elektronen eine nicht vernachlédssigbare Rolle

[Schade (1976)].

3.2 Elektronen—Transport—Optik

Bedingt durch die getrennte Unterbringung der Elektronenquelle in
einer eigenstdndigen Vakuumkammer, war es notig, ein elektronenopti-
sches System zu entwerfen, das den polarisierten Elektronenstrahl zur
Nachweiskammer transferiert. Quellenrezipient und Nachweiskammer sind
beide durch eine Auskleidung mit Co-Netic™ gegen Stérmagnetfelder
nach aufen abgeschirmt. An der Schnittstelle zwischen beiden Teilappa-
raturen kann diese Abschirmung jedoch zwangsldufig nur unvollstindig
sein. Deshalb lag die Entscheidung nahe, eine Elektronen Transportoptik
zu verwenden, die den Elektronenstrahl hochenergetisch in die Nach-
weiskammer fithrt und erst unmittelbar vor der Probe einen niederener-—
getischen Parallelstrahl erzeugt. Ein dhnliches System wurde bereits von
Pierce et al. (1980) eingesetzt, schien aber wegen seiner aufwendigen
Konstruktion ungeeignet.

Im hier vorgestellten Design wird der Elektronenstrahl vom GaAs
hochenergetisch (500eV) abgezogen, um Raumladungseffekte vor der
Quellenoberfldiche zu verhindern. Diese koénnen wie Streumagnetfelder
zur Depolarisation des Elektronenstrahls fiihren. Die Quantisierungsachse
filr die Polarisation der emittierten Elektronen ist durch die Einfalls-—
richtung des anregenden Laserlichts gegeben und daher longitudinal zur

Ausbreitungsrichtung. Die Richtung des Elektronenspins in ferromagne-—
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tischen Materialien ist jedoch durch die Magnetisierungsrichtung
gegeben, die sich am leichtesten parallel zur Oberfliche des Materials
einstellen 14Bt. Deshalb wird ein elektrostatischer Kugelkondensator
eingesetzt, der den Elektronenstrahl um 90° ablenkt, wobei aber die
Richtung der Polarisation erhalten bleibt [Kessler (1976)]. So ist der
Elektronenstrahl nach der Ablenkung transversal polarisiert und erlaubt
auBerdem eine einfachere geometrische Anordnung der Lichtquelle. Der
doppelfokussierende Kugelkondensator erzeugt ein Zwischenbild der
Quelle, das durch eine sogenannte "Einzellinse" in die Nachweiskammer
abgebildet wird. Dieses Bild im Brennpunkt der Abbremslinse erzeugt
den niederenergetischen Parallelstrahl auf der Probe.

Aus den gewiinschten Betriebsbedingungen kommen zwei weitere
Forderungen an das Design der Elektronenoptik: Der Raum vor der
Probe soll feldfrei sein, damit der Elektroneneinfall unabhingig vom
eingestellten Probenwinkel ist, und die erwidhnte Abbildung soll unab-
hidngig sein von der eingestellten Kathodenenergie im Bereich 3-25 eV.
Herr Dr. Liebl* konnte uns zeigen, wie man dieses Problem mit einem
einzigen zusitzlichen Rohrlinsenelement 18st: Es wird das Prinzip
benutzt, dap das Bild eines Gegenstandes in der Hauptebene einer Linse
in sich selbst (genauer in die bildseitige Hauptebene) abgebildet wird.
Das zusidtzliche Element bildet mit dem vorhergehenden Hochenergieteil
die erste Abbremslinse mit variablem Abbremsverhdltnis 56:1 bis 33:1. Fiir
diese Werte #dndert sich die Lage der Hauptebene nur geringfiigig. Zu-
sammen mit dem Endstiick entsteht die zweite Abbremslinse, die nun mit
festem Abbremsverhidltnis 6:1 aus dem Bild in der Hauptebene des Zwi-
schenstiicks stets einen Parallelstrahl auf der Probe erzeugt. Die

Konstruktion dieser Elektronenoptik ist in Abb. 3.5 dargestellt. Die

s Dr. H. Liebl, MPI fiir Plasmaphysik, Garching
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Berechnung ihrer Elemente und Abbildungseigenschaften wird im Anhang
dieser Arbeit (Kapitel 7) vorgefiihrt.

Samtliche Elemente der Elektronenoptik wurden aus Aluminium her-
gestellt und auf der Innenseite graphitiert, um eine homogene, leitfihige
Oberfldche konstanter Austrittsarbeit zu erzeugen. Die Elemente sind in
einer R8hrenkonstruktion isoliert befestigt und zentriert, die auf jeder
Seite des Ventils durch die Flansche der Verbindungsstiicke gehalten
wird. Bei der Konstruktion wurde darauf geachtet, dap alle Keramikteile
gegen den Elektronenstrahl verdeckt sein miissen, um Aufladungseffekte
zu vermeiden. Hochenergetische Elektronen koénnen auf die Innenwidnde
der Elektronenoptik treffen und dabei Bremsstrahlungsquanten der pas-
senden Energie auslésen, die durch Reflexionen in die Z#hlrohre fiir das
IPE Experiment gelangen koénnen und zu einem unerwiinschten Unter-
grundanteil fiihren. Um Reflexionen innerhalb der Elektronenoptik zu
vermeiden, wurden deshalb alle Rohrelemente innen mit einem S#dgezahn-
gewinde versehen, bei dem die Steilseite zur Elektronenquelle zeigt. Der
Elektronenstrom auf jedes Element ist mit Hilfe von fest installierten,
passiven Messinstrumenten kontrollierbar.

Zur elektrostatischen Abschirmung des Massepotentials im Bereich
des Ventils dient ein Rohrstiick, das mit Hilfe einer Drehdurchfiihrung
durch das gedffnete Ventil geschoben werden kann. Es wird mitsamt
seiner mechanischen Fiihrung und dem Zahnradantrieb auf das Potential
der beiden Rohrlinsen—-Endstiicke gelegt. Die elektronenoptischen
Eigenschaften entsprechen daher denen eines durchgehenden Rohres. Zur
Verbesserung der Gleitfdhigkeit der bewegten Teile wurde MoSz—Puder
verwendet.

Durch die vorgestellte Konzeption war es mdglich, die Elektronen-

optik mit einer sehr kleinen Anzahl von Netzgerdten zu betreiben: Ein
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Netzgerdt dient zur Einstellung des Kathodenpotentials und als Refe-
renz. Ein zweites Netzgerit versorgt das Abbremsteil, dessen Spannung
proportional zur Kathodenspannung ist. Alle anderen Spannungen sind
fest beziiglich des Kathodenpotentials und kénnen daher durch Span-
nungsteiler von einem dritten Netzgeridt geliefert werden. Spannungs-—
schwankungen (etwa Netzbrumm) haben dadurch praktisch keinen Ein-
flup. Zur Korrektur einer mdglichen Achsenfehlanpassung der beiden
Teile der Elektronenoptik wurden zusitzlich zwei S4tze Ablenkplatten-
paare eingebaut, die einen Strahlversatz vor und nach dem Ventil,
horizontal und vertikal ausgleichen kénnen. Dazu ist jeweils ein zusitz-
liches Netzgeridt erforderlich, das die Offsetspannung zum Potential der
umgebenden Rohrelemente liefert. Die Ablenkplattenpaare werden durch

Tandem—Potentiometer symmetrisch angesteuert.

3.4 Nachweiskammer und Probe

Bei der Nachweiskammer handelt es sich, wie bei der Quellenkammer,
um einen Edelstahl UHV-Rezipienten, der durch seine hohe Pumpleistung
fiir Adsorptions— und Hochtemperaturexperimente gut geeignet ist. Mit
einer 4001/s Ionengetterpumpe sowie einem Titan—Verdampfer erreicht
man einen Basisdruck von 8.10-°Pa. Zur Priparation und Charakterisie—
rung von Einkristalloberflichen stehen folgende Einrichtungen zur
Verfiigung: Eine Ionenkanone zum Reinigen der Oberfldchen durch Be-
schuf mit Edelgasionen, ein Back-View LEED-System zur Untersuchung
der Kristallstruktur durch Beugung niederenergetischer Elektronen und
eine Elektronenkanone (glancing incidence) zur Elementanalyse von Ad-
sorbatatomen mittels Auger—Elektronen Spektroskopie (AES) in Verbin-
dung mit dem Gegenfeld-—Analysator des LEED-Systems. Mit einem

Quadrupol Massenspektrometer kann die Zusammensetzung des Restgases
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Abb. 3.6 Nachweiskammer mit Abbremsteil der Elektronenoptik, zwei

Zdhlrohreinsdtzen, Nickel Rahmen-Einkristall und 4-Gitter
Back-View LEED-Optik.
analysiert werden.
Diese Kammer wurde bereits in vorangegangenen Experimenten zur
Inversen Photoemissions Spektroskopie verwendet [Senftinger (1986)],

Abb. 8.6 zeigt einen horizontalen Schnitt durch die Probenebene. Sie ist
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mit zwei Geiger—Miiller Zdhlrohren zum Nachweis der UV-Photonen aus-
geriistet, die die Probe unter 37° und 90° relativ zur Elektronen-Ein-
fallsrichtung betrachten (bezeichnet als Zahlrohr 1 beziehungsweise
Zahlrohr 2). Damit ist es mdglich, durch die Empfindlichkeit auf unter-
schiedliche Lichtpolarisation, zusétzliche Information iiber die beobach-
teten Uberginge und die Symmetrie der beteiligten Binder des unter-

suchten Kristalls zu gewinnen [Donath et al. (1986)].

[001]

Abb. 3.7 Die vier Oberfldchen des Nickel Rahmenkristalls in der
Rahmenebene weisen in eine <110> Richtung. Daneben Ist
die Brillouinzone in gleicher Orientierung dargestellt.
Durch Variation des FEinfallswinkels © erreicht man die
Kristallebene I'KWX bzw. die Richtung X der Oberfli-
chen-Brillouinzone. Angegebene Mafe in Millimeter.

Der zu untersuchende Nickel Einkristall ist in Form eines Fenster-
rahmens geschnitten, seine Abmessungen und die Kristallorientierung

sind in Abb. 8.7 dargestellt. Diese spezielle Geometrie hat den uniiber-—

troffenen Vorzug, dap der magnetische Fluf im Kristall geschlossen ist
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und daher, trotz Magnetisierung, in Remanenz kein magnetisches Streu-
feld auftritt. In der verwendeten Halterkonstruktion (Abb. 3.8) wird der
Kristall von zwei Halteklammern aus Tantalblech seitlich kréiftefrei

gehalten und mit angepunkteten Drdhten gegen Herausfallen gesichert.

Abb. 3.8 Das Foto zeigt den Rahmenkristall in seiner Halterung,
befestigt am Drehschiebemanipulator. Die verwendete
Mepfliche weist nach oben. 12 mm oberhalb der Kristall-
ebene wurde ein Faradaybecher isoliert angebracht. Seine
FEinrittséffnung hat 0.5mmg.
Eine Drahtwendel aus Wolfram sitzt oberhalb der Untersuchungsfldche
des Rahmens. Mit ihr kann der Kristall durch Strahlung oder durch
Elektronenbeschup bis 900°C geheizt werden. Zur Temperaturkontrolle
wurde ein Thermoelement aus Fe-CuNi auf der Innenseite des Rahmens
angepunktet. Ein u-férmiger Tréiger aus Titan dient als Stiitzkonstruk-
tion zur mechanischen Befestigung der Halteklammern, der Heizwendel,
der Thermoelemente und der Magnetisierungsspule. Letzte wurde in zehn
Windungen freitragend um den hinteren Schenkel des Rahmens gewik-

kelt. Nickel—-Kristall und Tridger wurden in horizontaler Lage an einem

Dreh—-Schiebe—Manipulator mit vier Freitheitsgraden (X,Y,Z ©) befestigt.




30

Durch Drehen um die vertikale Achse in der Probenoberfldche erreicht
man die Kristallebene I'KWX. Man nimmt dabei in Kauf, da die Polari-
sationseffekte mit dem Cosinus des Einfallswinkels & fiir grope Winkel
abnehmen. Die alternative Methode, die Winkelvariation um eine hori-
zontale Achse in der Kristalloberfliche durchzufiihren, erfordert nédmlich
eine zusidtzliche Bewegungsfreiheit des Manipulators. Zusétzlich besteht
die Gefahr, dap bei der Kippung, auf Grund der Ausdehnung des Elek-
tronenstrahls und der Kristallabmessungen, die angrenzende (100) Fldche
des Kristalls erreicht wird und damit die Information von der (110)
Flédche verfilscht wird.

Wir erhielten den Rahmenkristall vom Institut fiir Festkérperfor-
schung der KFA Jiilich in einem hervorragend préaparierten Zustand,
nachdem er dort bereits zu anderen Untersuchungen eingesetzt worden
war. Ein vergleichbarer Kristall wurde z.B. auch von Alvarado et al.
(1982), Raue et al. (1983) und Clauberg et al. (1984) zu Photoemissions—
messungen benutzt. Bereits nach wenigen Zyklen der Prdparation -
durch Sputtern des heifen Kristalls und anschliefendes Heizen auf 500°C
(annealing), die Technik ist z.B. bei Donath (1984) ausfiihrlich darge-
stellt - =zeigte die zu untersuchende Fliche des Kristalls ein sehr
scharfes LEED-Bild. Die Auger—Spektroskopie ergab, dap das Volumen-
material frei war von Schwefel- und Kohlenstoff-Verunreinigungen.
Durch die aupergewdhnlich gute kristallographische Ordnung und die
hohe chemische Reinheit ergaben sich sehr hohe Standzeiten und daher
ideale Voraussetzungen fiir spinaufgeloste Messungen mit Inverser

Photoemission.
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4. Eigenschaften der Elektronenoptik und der Elektronenquelle

Die elektronenoptischen FEigenschaften der Transfer—Optik werden
vermessen. Die spinpolarisierte FElektronenquelle wird charakterisiert.
Man findet unerwartet breite Energieverteilungen fiir hohe Emissions-—
strome. Die Quelle besitzt hohe Stabilitdt und Polarisationsgrad 2 30%.

4.1 Vermessung der Elektronen—Transport—Optik

Die BaO Kathode liefert nach dem Formieren (1 Min. auf 10V) bis zu
2mA Emissionsstrom unter guten Vakuumbedingungen (£5-10-%Pa). Durch
die Wahl der Betriebsspannung =zwischen 4V und 7V 1l4Bt sich der
gewilinschte Emissionsstrom einstellen. Damit wurde 2zundchst die
Elektronen—Transport—-Optik getestet. Nach Einstellen der Sollspannungen
gelang es erfreulicherweise auf Anhieb, einen Probenstrom in der
Nachweiskammer zu messen, der sich durch Abgleich an den Elementen
der 90°-Umlenkeinheit und den Korrekturplatten optimieren lieB. Die
(totale) Transmission, definiert als das Verhdltnis von Probenstrom zu
Emissionsstrom, betrdgt bis zu 65% fiir Emission aus BaO und bis zu
86% fiir die Photoemitter. Abb. 4.1 zeigt die Transmissionskurve der
Optik fiir Solleinstellung der Passenergie (500eV) und der Abbremsung.

Zwangslidufig ist die Abbremsung und die Erzeugung eines parallelen
Elektronenstrahls verbunden mit einer Strahlaufweitung im Endstiick der
Elektronenoptik. Raumladung im Bereich der niederenergetischen fokalen
Ebenen fiihrt daher bei hohen Emissionsstréomen zu einer reduzierten
Transmission der Optik (Abb. 4.2). Es 14Bt sich nachvollziehen, dap
dabei ein erhohter Anteil des Elektronenstroms von den beiden letzten
Elementen der Elektronenoptik absorbiert wird.

Am Probenhalter fiir den Nickel Kristall war zuséitzlich ein Faraday-
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Abb. 4.1 Transmission der Elektronenoptik bei festem Emissions-—
strom fiir BaO und Photoemission aus GaAs. Der FEinsatz
der IPE Spektren an Nickel liegt nicht unter 7V Katho-
denspannung (schraffierter Bereich).
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Abb. 4.2 Das Transmissionsverhdltnis (Probenstrom zu FEmissions-—

strom) fiir GaAs Photoemitter und BaO bei verschiedenen
Kathodenspannungen ist bestimmt durch die Elektronenop-—
tik und die Strahlcharakteristik.
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becher aus Tantalblech montiert (siehe Abb. 3.8). Dieser wurde benutzt,
um das Strahlprofil der Elektronen aus der Transport—Optik an der
MeBposition der Probe festzustellen. Die Vermessung ergab eine ovale
Kontur der Linie halber Intensitidt, ihre horizontale Achse ist 3.2mm
lang, ihre vertikale Achse mipft 2.4mm. Damit paBt die Form des Strahl-
querschnitts glinstig zu dem horizontal montierten Nickel-Rahmenkri-
stall, und tUberschreitet dessen Ausdehnung vertikal nur geringfiigig.

Die Strahlparallelitidt kann abgeschitzt werden, indem man das Profil
in verschiedenen Abstdnden vom Austritt der Elektronenoptik aufzeich-
net, eine zusitzliche Aussage erhidlt man aus den Inversen Photoemis—
sions Messungen |[Kolac (1984)]. Die Dispersion der in den Spekiren
beobachteten Strukturen, gemessen fiir verschiedene Kippwinkel @ der
Probe gegen die Elektronenstrahlrichtung, sowie das Auftauchen von
Strukturen in diesen Spektren bei einem bestimmten Winkel (appearance
angle) zeigen, dap die relative Winkelunsicherheit A®<2° betridgt. Dies
steht im Einklang mit den berechneten Werten der Elektronenoptik
(Kapitel 7).

Die elektronenoptischen Ablenkplatten koénnen einen Versatz des
zweiten Zwischenbildes der Quelle im Abbremsteil bewirken. Dadurch
verldpt der Parallelstrahl die Elektronenoptik unter einem Winkel 8, der
als absoluter Winkeloffset zu beriicksichtigen ist. Die Emissionsrichtung
der Optik kann ebenfalls mit Hilfe des Faradaybechers ermittelt werden
indem man das Intensitdtsmaximum fiir verschiedene Abstdnde zum End-
stiick verfolgt. Der Winkelfehler in vertikaler Richtung war regelmifig
vernachlidssigbar klein (£2°). Zur Bestimmung des horizontalen Winkel-
offsets konnten wieder die IPE Spektren herangezogen werden, denn auf
Grund der Czv Symmetrie der (110) Oberfliche miissen die Strukturen in

den Spektren zu betragsgleichen positiven und negativen Kippwinkeln @
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bei der gleichen Energie auftreten.

Wesentliche Eigenschaft einer Elektronenquelle ist die Energievertei-
lung der aus ihr emittierten Elektronen, denn sie bestimmt die erziel-
bare spektroskopische Auflésung. Eine einfache Methode, die Energie-
verteilung zu ermitteln, stellt die Aufnahme des Probenstromes in Ab-
hdngigkeit von einer angelegten Gegenfeldspannung dar. Sie liefert eine
obere Schranke fiir die Breite der Verteilung, die man aus der ersten
Ableitung der Stromkurve nach der Gegenfeldspannung ermittelt. Die
Faltung einer experimentellen, mit statistischem Fehler behafteten Ver-
teilung mit einer differenzierten Gauffunktion ist nach dem Faltungs-
theorem #quivalent zur Gldttung (Faltung) der Verteilung mit einer
Gauffunktion und anschlieBender Differentiation. Mit diesem Ein-Schritt
Verfahren kann man die Ableitung der Stromkurven noch wéhrend der
Messung (on line) berechnen. Die so ermittelten Energieverteilungs-—
spektren zeigen fiir BaO eine minimale Halbwertsbreite (FWHM) von
0.3eV fiir kleine Emissionsstrome (0.1nA). Der Vergleich mit den Werten
von Dose et al. (1986) zeigt, daB die intrinsische Verbreiterung durch
die MePmethode 0.2eV betrdgt. Die Spektren fiir die BaO Kathode (Abb.
4.3a) sind fiir héhere Emissionsstrome verbreitert. Der hochenergetische
Anteil ist zuriickzufiihren auf die breitere Energieverteilung des
thermischen Emitters bei héheren Betriebstemperaturen, wédhrend der
niederenergetische Anteil durch Energieverluste im Abbremsteil der
Elektronenoptik (s.o.) zu erkldren ist.

Die {iberzeugenden Eigenschaften der Elektronen-Transport—Optik
zeigen, dap es gelungen ist, die gestellten Anforderungen fiir Messungen
mit Inverser Photoemission in hervorragender Weise zu erfiillen:

Transmission 50% bis 80%
bei Probenstrémen bis 25pA

fiir Elektronenenergien von b6eV bis 25eV
mit Strahldivergenz kleiner 2°
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Aus dem Konstruktionskonzept ergab sich unerwartet ein weiterer,
nicht unerheblicher Vorteil fiir Inverse Photoemission: Durch die lokale
und vakuumseitige Trennung von Kathode und Probe wird die Proben-
oberfldche deutlich weniger durch Fremdatome aus dem Kathodenraum
verunreinigt. Ferner wird der Einflup von UV Lichtquanten aus der
Elektronenquelle voéllig unterdriickt. Aus der Verbesserung des Restgas-—
drucks unmittelbar vor der Probenoberfliche ergab sich eine Erhéhung
der Probenstandzeit um eine volle Grépenordnung. Dies legt insbeson-—
dere auch fir nicht spinaufgeloste Messungen die Anregung nahe, eben-
falls Kathode und Probe raumlich voneinander zu trennen, vielleicht mit

einer abgemagerten Version der hier vorgestellten Transport-Optik.

4.2 Photostrfme aus GaAs

Nach erfolgreicher Préparation des Photoemitters erhidlt man folgen-—

de, vielversprechende Emissionsstréme und Quanteneffizienzen (Y):

Kathode Laser Ie Y
GaAso.6Po.q HeNe 30mW bis 250pA 2%
GaAs HeNe 30mW bis 1mA 7%
GaAs GaAlAs 25mW  bis 250pA 1%

Bei Verwendung der Photokathoden 14Bt der Anregungsmechanismus
theoretisch hervorragende Eigenschaften des erzeugten Elektronenstrahls
erwarten, die weit iber die Qualitit eines herkdmmlichen thermischen
Emitters hinausgehen. Die emittierten Elektronen sollten eine schmale
Energieverteilung aufweisen, deren Breite durch die optische Anregungs-—
energie des Laserlichts und die Schwelle der Austrittsarbeit des Halb-
leiters bestimmt ist. Die Verteilung ist verbreitert durch die Fermiver-
teilung der Elektronen bei der Kristalltemperatur (hier: ksT=265meV)
und die vernachlidssighare Lebensdauerverbreiterung der Zustinde an der

Unterkante des Leitungsbandes. Tatsédchlich berichteten Drouhin et al.
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Abb. 4.3

Differenzierte Gegenfeldspek-—
tren geben die Energievertei-
lung der transmittierten Elek-
tronen wieder bei a) thermi-
scher Emission aus BaO, b)
Photoemission aus GaAs, ange-
regt mit HeNe Laser, c¢) Pho-
toemission aus GaAs, angeregt
mit GaAlAs Laserdiode.

(1983a) iiber gemessene Halbwertsbreiten von 0.leV fiir Anregung von

GaAs mit Quantenenergie 1.96eV (HeNe) bei T=300K. Fir T=120K wer-

den an der Anregungsschwelle und fiir geeignete Prédparation der Aus-

trittsarbeit sogar 30meV FWHM erreicht.

Leider 1iibersieht man dabei

hdufig, dap die gemessenen Verteilungen bei Emissionsstrémen im Be-

reich weniger nA gewonnen wurden. Einige Autoren schlagen explizit
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vor, hohe Ausgangsstrdme durch den Einsatz leistungsfdhigerer Licht-
quellen zu erreichen [Pierce und Celotta (1983)], wobei man vergleich—
bare Ergebnisse erwartet.

Die mit der Gegenfeldmethode gewonnenenen Energieverteilungen,
zuerst vermessen fiir GaAsosPo.a angeregt mit dem 30mW HeNe Laser,
ergaben auch bei m#ipig hohen Emissionsstrdmen (Microampere) bereits
vollig unverstdndlich groBe Breiten. Bei Anregung von reinem GaAs mit
dem 30mW HeNe Laser liefen sich diese Beobachtungen reproduzieren
(Abb. 4.8b). Fiir iiber 100pA betrdgt die Halbwertsbreite der Verteilung
mehr als 10eV, insbesondere mift man auch einen nicht vernachldssigba-
ren Probenstrom fiir Gegenspannungen bis iiber 20V (Abb. 4.4). Das be-
deutet, dap die emittierten Elektronen zwischen der Anregung im Halb-—
leiter und der Probe betrichtliche Energie gewinnen miissen. Im Gegen-

satz dazu sind die ermittelten Halbwertsbreiten fiir Emissionsstrome

GaAs

irradiated with
HeNe Laser

0.5pA

Sample Current Ig(arb.units)

| 1 L |

-25 -15 -5 +5
Retarding Voltage Ug(V)

Abb. 4.4 Gegenfeldspektren fir hohe FEmissionsstréme aus GaAs,
angeregt mit HeNe Laser, zeigen extreme Verbreiterungen
der Energieverteilung.
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unter 0.5pA sehr schmal (£0.3eV) und durchaus vertrédglich mit den Mes-
sungen anderer Autoren.

Es war Ziel der folgenden Untersuchungen, die Ursache fiir die be-
obachteten Energieverbreiterungen herauszufinden, da die Quelle fiir po-
larisierte Elektronen sonst nur bei Probenstrémen unter 1pA fir Inverse
Photoemission einsetzbar wére. Die anfédngliche Vermutung, daf die Ver-
breiterung innerhalb der Elektronenoptik auftritt, erweist sich als
gegenstandslos: Randstrahlen, die auf Linsenelemente in der Elektronen-
optik treffen, kénnen auf Grund der anliegenden Potentiale nur zu
Energieverlusten, niemals zu Energiegewinnen fiihren. Der Einflup des
Boersch—Effekts (Elektron—Elektron Wechselwirkung im Strahl) [Boersch
(1954)], wie er von Pierce et al. (1980) schon fiir sehr viel kleinere
Emissionsstréme vermutet wird, ist wegen der auftretenden geringen
Stromdichten in der Elektronenoptik vernachldssigbar. Verschiebungen
des Kathodenpotentials durch mdgliche Kontaktwiderstinde oder
eindringendes Abzugsfeld in den Halbleiter bewirken ebenfalls nur
Verschiebungen zur Verlustseite der Energieverteilung. Schlieflich 14pt
sich jederzeit mit der BaO Kathode nachvollziehen, daB auch fir noch
héhere Emissionsstréome keine derartigen Effekte auftreten.

Die MePergebnisse zeigten, dap die Halbwertsbreiten eine starke Ab-
hidngigkeit vom Emissionsstrom aufweisen. Bei Verwendung der gleichen
Lichtquelle wurde der Emissionsstrom variiert durch Abschwichen der
tatsdchlichen Lichtleistung auf dem Kristall. Folgende Methoden
erbrachten das gleiche experimentelle Ergebnis:

a) Gekreuzte Linearpolarisatoren

b) Optisch neutrale Graufilter

c) Lochblenden verschiedenen Durchmessers

d) Reduktion der Laserverstidrkung durch Verdrehen der Auskop-—

pelspiegel

Reduktion des Emissionsstromes durch unterschiedliche Kristallprdpara-
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tion, speziell "Altern" durch zusétzliche Belegung mit Sauerstoff, ergab
ebenfalls eine vergleichbare Verringerung der Halbwertsbreiten, die je-
doch mit einer Verschiebung des Schwerpunkts der Verteilung verbunden
ist, weil man dabei die Austrittsarbeit der Quelle verindert.

Mit Hilfe von optischen Linsen ist es mdglich, den anregenden
Lichtstrahl auf die Photokathode zu fokussieren oder ihn aufzuweiten.
Qualitativ wurde mit fokussiertem Lichtstrahl ebenfalls eine Verbreite—
rung der Energieverteilung beobachtet. Sicher spielt daher die Licht-
stdrke pro Fldcheneinheit eine Rolle beim Verbreiterungsmechanismus.

In sadmtlichen bisherigen Verdffentlichungen anderer Autoren wird
das beobachtete Phinomen nicht erwidhnt, obwohl die Wahl der Mefme-
thode mit reduzierten Strémen nicht ausschlieft, dap entsprechende
Beobachtungen gemacht wurden. Lediglich Oepen (1981) berichtet iiber
eine gemessene Energiebreite von 1leV bei 10uA Emission, die aber fiir
héhere Emissionsstrome nicht kontrolliert wurde und bei den folgenden
Messungen unberiicksichtigt blieb. Die breiten Energieverteilungen sind
sicher auch Ursache fiir das zuvor bei APS*-Messungen beobachtete un—
gewdhnlich hohe Stromrauschen [Kastner (1985)].

Wahrend das Verstellen an den Potentialen der Elektronenoptik
(Ablenkplatten, Abbremsfaktor, Einzellinse) keinen nennenswerten
Einflup auf die Energieverteilungen hatte, konnte ein modus vivendi fiir
einen Teil der Messungen durch Reduzieren der Abzugsspannung und
damit der gesamten Transferenergie gefunden werden. Unter allen Vor-
behalten fiir die verdnderten Eigenschaften der Elektronenoptik, war es
bei 60eV Transferenergie immerhin moglich, einen polarisierten 2pA
Elektronenstrahl auf die Probe zu transportieren bei einer Halbwerts-—

breite unter 0.7eV. Die drastisch verringerten Energiebreiten bei Re-

s Appearance Potential Spectroscopy
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duktion der Transferenergie sind durch die Tatsache zu erkldren, dap
die Dispersionseigenschaften des Kugelkondensators als Energiefilter
wirken. Die reduzierte Abzugsspannung bewirkt eine Strahlaufweitung
vor der Eintrittsblende der Transport—Optik. Dadurch werden Randstrah-
len abgefangen, die zur Energieverbreiterung wesentlich beitragen. Der
gleiche Effekt wird durch die Vergréperung des Abstandes der Kathode
vor der Eintrittsblende erreicht.

Alle bis dahin gewonnenen Erkenntnisse liefen nur den Schluf zu,
dap die Energieverbreiterungen eine Konsequenz des Anregungsmecha-
nismus selbst sein miissen und durch die verwendete Lichtquelle oder
die Anregungsvorginge im Kristall selbst erzeugt werden. Der entschei-
dende Hinweis zur Lésung kam durch den Einsatz einer 2mW GaAlAs
Laserdiode als Lichtquelle [Valve]. Die damit erzielbaren Emissionsstro-
me bis zu 20pA zeigten Energieverteilungen so schmal wie von BaO ge-
wohnt. Fiir 0.1pA Emission wurden die schmalsten Halbwertsbreiten mit
0.22eV gemessen. Der Vergleich mit anderen HeNe Lasern verschiedener
Nennleistung und mit einem 25mW GaAlAs Laser zeigte schlieplich, dap
weder die Anregungsenergie noch die (Nenn-) Lichtleistung verantwort-
lich sein kann (Abb. 4.5).

Die verwendeten Laser—Lichtquellen unterscheiden sich durch ihre
Bauldnge und die damit verbundene Zahl der longitudinalen Resonator-
moden. Die Linge des Resonators L eines Lasers bestimmt den Abstand
longitudinaler Moden:

Av = ¢ / 2L (4.1)
Aus der Breite des Verstdrkungsprofils folgt die Zahl der verstirkten
Moden im Laser. Durch kohidrente Uberlagerung der Amplituden aus ver-—
schiedenen Moden erzeugt man Schwebungen, die als hochfrequente In-

tensitdtsschwankungen des Laserlichts in Erscheinung treten. Fiir die
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Abb. 4.5 Vergleich der gemessenen Energiebreiten AE fiir Photo—

emittierte Elektronen aus GaAs bei Anregung mit verschie—

denen Laser-Lichtquellen und fiir BaoO.
Zeitpunkte konstruktiver Uberlagerung betridgt die maximale Lichtinten-—
sitdt das n2-fache der Intensitdt der einzelnen Mode fiir n beteiligte
Moden. Die Resonatorlinge des 30mW HeNe Lasers betrdgt 94cm, des-
halb ist Ar=160MHz und die Zahl der Moden n210 (Verstdrkungsprofil
mit FWHM=1.5GHz |[Demtrdder (1977)]). Im Vergleich dazu handelt es
sich bei beiden Laserdioden um Monomodenlaser, ebenso wie bei dem
HeNe Laser mit 1mW Ausgangsleistung. Mit Unterstiitzung von Herrn Dr.
Volk* wurde der Versuch unternommen, die =zeitlichen Intensitdts—
schwankungen der verwendeten HeNe Laser experimentell zu verifizie-
ren. Leider war die maximale Auflésung auf Strukturen von 500MHz
beschriankt, dennoch zeigt die gemessene Lichtintensitidt des 32mW HeNe

Lasers (Abb. 4.6) bereits eine Variation von 70% des nominellen Wertes.

% Dr. R. Volk, MPI fiir Quantenoptik, Garching



Abb. 4.6

Bereits bei einer zeitlichen
Auflésung von 2ns zeigt die
Laserintensitadt des 32mW
HeNe Lasers krédftige Varia-
tionen. a) Aufnahme Iim dc
mode mit Nullinie. b) Signal
zu verschiedenen Zeitpunk-
ten, aufgenommen im  ac
mode (Nullinie unterdriickt).

Die beobachteten Intensitidtsiiberhéhungen des Laserlichts fiir sehr
kurze Zeiten (GHz-Bereich) auf Grund der longitudinalen Moden kénnen
zweifelsfrei als Ursache fiir die gefundenen Energieverbreiterungen be-
trachtet werden. Der Mechanismus der dem Effekt zugrunde liegt und
den Elektronen eine erhdhte kinetische Energie verleiht, konnte jedoch
nicht vollstindig gekldrt werden, da hierfiir Mefmethoden mit hoher
rdumlicher und zeitlicher Auflésung erforderlich wéren, die jedoch nicht
zur Verfiigung standen. Leider sind auch die dynamischen Vorgénge im
Halbleiter auf der erforderlichen Zeitskala nur unvollstdndig beschrie-
ben. Fiir die Anwendung dieser Photokathoden als Quelle polarisierter
Elektronen, spielt andererseits der pragmatische Gesichtspunkt die
entscheidende Rolle, mit welcher Lichtquelle man die giinstigsten

Resultate erzielt. Auf Grund der experimentellen Feststellung sollte
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demnach unbedingt ein Monomodenlaser oder eine inkohirente Licht-
quelle zur Anregung verwendet werden.

Mogliche Erkldrungsansétze ergeben sich aus folgenden Betrachtun-
gen:

T Lecompte et al. (1974, 1975) zeigten durch ihre Untersuchungen,
daB bei der optischen Anregung von Kr Atomen die Wahrscheinlichkeit
von Multiphotonen Prozessen um mehrere Grofenordnungen zunehmen
kann, wenn man dazu Laser mit mehreren Longitudinalmoden verwendet.
Fiir dieses Verhalten sind ebenfalls die temporidren Intensitidtsiiberhé-
hungen des Laserlichts verantwortlich. Bei optischer Anregung im
Leitungsband von GaAs existieren keine diskreten Energieniveaus, so
dap Multiphotonenanregung immer durch die kontinuierlichen Binder des
Halbleiters, verbunden mit effizienten Abregungsmechanismen, energe-—
tisch "verschmiert" wire. Die Untersuchungen verdeutlichen jedoch, daf
bei Verwendung von Multimodenlasern sonst unberiicksichtigte Effekte
auftreten konnen. Zwei Beobachtungen sprechen gegen den Einfluf von
Multiphotonenprozessen: Unprédpariertes GaAs emittiert keine Elektronen
und die emittierte Intensitdt folgt nicht dem zu erwartenden Potenzge-
setz.

2i Der Boersch Effekt, der als Verbreiterungsmechanismus der
Energieverteilung von Elektronenstrahlen hoher Dichte z.B. von Rose
und Spehr (1988) ausfiihrlich beschrieben wurde, kénnte fiir die hohen
Intensititsspitzen unmittelbar vor der Kathode oder im Abbremsteil der
Elektronenoptik eine Rolle spielen. Dort besitzen die Elektronen kine-
tische Energien von <3eV (fiir -6V Kathodenspannung). Einen Einflup im
Abbremsteil kann man jedoch ausschlieBen, da die Verbreiterung keine
Abhidngigkeit von der Wahl des Kathodenpotentials zeigt. Moglicherweise

spielt die Wechselwirkung der Elektronen bereits innerhalb des GaAs
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Halbleiters, oder in der Cs-0 Schicht eine Rolle, da die Dichte der
optisch angeregten Elektronen hier am gropten ist.

3. Bei einer groPen Zahl angeregter Elektronen im Leitungsband
von GaAs kénnen Elektronen durch StéBe mit anderen angeregten Elek-
tronen Energie gewinnen. In einer Art Auger—Prozep kann die Energie
eines Elektrons bei seiner Abregung ins Valenzband auf den Stofpartner
iibertragen werden. Da die Lebensdauer der Elektronen an der Leitungs-—
bandunterkante hoch ist verglichen mit der Zeit zum Verlassen des Kri-
stalls, erkldrt dies eine Stufe der Anregung. Die Lebensdauer hd&her
angeregter Zustidnde ist jedoch erheblich kleiner, so dap die sukzessive
Bevdlkerung héherer Niveaus unterbleibt. Wie bei den Multiphotonenpro-
zessen (1.) erwartet man auch fiir diesen Prozef Emission aus unprédpa-
riertem GaAs, die jedoch nicht beobachtet wird.

4. Die beobachtete Energieverbreiterung fiir hohe Emissionsstréme
iiber 100pA bei Anregung mit der 25mW GaAlAs Laserdiode (Abb. 4.3c)
zeigt, dap der gleiche Verbreiterungseffekt auch bei Monomodenlasern
auftritt, wenn auch in viel geringerem Umfang. Daraus ist zu schliefen,
dap der zu Grunde liegende Mechanismus nicht notwendigerweise durch
das dynamische Verhalten der Laserintensitdt bestimmt wird, sondern

eine grundsitzliche Eigenschaft dieser Photoanregung darstellt.

4.3 Polarisationsgrad der Quelle

Zur Beurteilung der vorgestellten Quelle fiir spinpolarisierte Elektro-
nen ist der Polarisationsgrad der emittierten Elektronen mapgebliches
Bewertungskriterium. Leider stand zur Messung des Polarisationsgrad fir
dieses Experiment keine Standardmethode (Mott-Detektor) zur Verfii-
gung, so dap auf eine indirekte Eichung im Vergleich mit anderen Auto-

ren zuriickgegriffen werden muPte. Der erste Ansatz bestand in der bei
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Kirschner (1984) vorgestellten Methode: Das APS-Signal von Polykri-
stallinem Eisen zeigt eine Asymmetrie fiir die Anregung mit Elektronen
unterschiedlicher Spin-Richtungen. Die ersten MePergebnisse von dieser
Quelle, vorgestellt bei Kastner (1985), ergaben nur sehr geringe
Polarisation (£5%), die jedoch auf die zu geringe Phosphor Konzentra—
tion im verwendeten Ga(AsP)-Kristall zuriickzufiihren waren. Mit einem
anderen GaAsosPo.s4 Kristall gelang es auf Anhieb, die bei Kirschner
(1984) gemessenen Spektren zu reproduzieren (Abb. 4.7). Die hierbei

abzulesende Asymmetrie von 6.8% l4Bt auf einen Polarisationsgrad von
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Abb. 4.7 Spinaufgeldstes (Auger-Elektronen) Appearance Potential

Spektrum von FEisen, aufgedampft auf einem magnetisierten
Vacoflux™ Joch (Beteiligung des Li—-Rumpfniveaus). Dar-—
gestellt sind die Spektren zu beiden Spinrichtungen und
die Differenz.

27% schliefen, im Vergleich mit den Spektren von Kirschner, deren
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Asymmetrie 6.0% betrdgt bei einer angegebenen Polarisation von 24%.
Der so abgeschitzte Polarisationsgrad ist nicht besser als auf *3% be-
stimmbar.

Die Inversen—Photoemissions Messungen an reinem Ni(110) bieten
selbst auch eine Methode zur Bestimmung des Polarisationsgrades des
einfallenden Elektronenstrahls. Diese Methode, zum erstenmal von
Unguris et al. (1982) vorgestellt, dient als moglicher Spin—-Detektor auf
Grund der Tatsache, dap die fiir den Ferromagnetismus verantwortlichen
Nickel d-Bdnder der Majoritdts—Spin—Richtung (Spin—-up nach Konven-
tion) vollstdndig im besetzten Teil des Leitungsbandes liegen. Nur ein
Teil des Minoritdts d-Bandes (down) ragt iiber das Ferminiveau Er und
ist damit fiir Inverse Photoemission zugéinglich. Filir einfallende Spin-up
Elektronen 14Bt die Bandstruktur im gleichen Energiebereich keinen
direkten Ubergang erwarten, sondern nur Beitrdge aus einem strukturar-
men Untergrund. Daraus erwartet und findet man eine krédftige Asymme-
trie der Spektren fiir den strahlenden Ubergang ins d—-Band knapp iiber
Er, die stets als Referenz herangezogen werden kann.

In Analogie zu IPE Spektren an polykristallinen Materialien, z.B. an
Gold [Dose et al. (1986)], oder an Einkristallen, z.B. Cu(210) I'WK bei
Einfallswinkeln ©233° [Kolac (1984)], ist die Annahme eines konstanten
Untergrundes mit stufenférmigen Einsatz bei Er fiir das Spin-up Spek-
trum sicher gerechtfertigt. Zur physikalischen Interpretation der spin-
aufgeldsten IPE Spektren rechnet man das gemessene Signal iiblicher-
weise hoch auf eine (hypothetische) Strahl-Polarisation von 100%. Diese
bei GIdébl (1985) beschriebene Methode beruht auf dem eineindeutigen
Zusammenhang zwischen den theoretischen spinabhédngigen Signalinten-—
sitdten St und S+, dem Polarisationsgrad der Quelle P, und den tat-

sdchlich gemessenen Intensitdten Mt und M+:
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=% [(St + S¥) &, (St = S¥).(P-cos@)] (4.2)
= % [(Mt + M) &, (Mt - M¥)/(P.cos®)] (4.3)

Dabei wird der Faktor cos® aus dem Skalarprodukt des Polarisationsvek-

tors P mit der Magnetisierungsrichtung M des Kristalls bei der hier

verwendeten Anordnung beriicksichtigt. Mit Hilfe der Gleichung 4.3 ist

es moglich, den unbekannten Polarisationsgrad zu bestimmen. Man rech-

net die gemessenen Spektren hoch mit verschiedenen, angenommenen

Polarisationsgraden und wéhlt denjenigen Fall aus, bei dem das resultie-

rende Spin—up Spektrum den stufenférmigen Untergrund am sinnvollsten

wiedergibt (Abb. 4.8).

Intensity (arb. units)

Ni(110)
®=20°

Abb. 4.8

Das IPE Spektrum von Ni(110)
bei ©=25° zeigt eine maximale
Asymmetrie des Ubergangs ins
unbesetzte d-Band von 67%.
Diese kann als Spin Detektor
verwendet werden. Man ermittell
einen Polarisationsgrad von
30%+3%. Zum Vergleich sind
hochgerechnete Spin—up Spektren
fiir 26% und 86% angenommene
Polarisation eingezeichnet, deren
Form die erwartete Stufe nicht
korrekt wiedergibt.
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Man kann sich leicht davon iiberzeugen, daB der Polarisationsgrad
des Elektronenstrahls auf diese Weise ebenfalls auf +£3% bestimmbar ist.
Fiir die physikalische Interpretation der spinaufgelosten IPE Spektren
reicht diese Genauigkeit vo6llig aus. Leider ist diese Methode nur
anwendbar bei Ni(110) auf Grund der speziellen Eigenschaft der Band-
struktur und auch dort nur bei Spektren kleiner Einfallswinkel ©<30°.
Nur in diesem Fall sind n&dmlich in der Nihe des Ubergangs ins d-Band
keine andere Strukturen im Spektrum anwesend, so dap die benutzte
einfache Abschidtzung der Untergrundintensitdt giiltig ist. Am besten
eignet sich das Spektrum bei ©&=25°, da der Ubergang bei diesem Winkel

die héchste Intensitdt aufweist.
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5. Inverse Photoemission an Nickel (110)

Spinintegrierte Messungen werden benutzt um einen Uberblick iiber die
zu erwartenden Ubergidnge im IPE Spektrum zu erhalten. Spinaufgeléste
Messungen Zzeigen eine deutliche Asymmetrie des d—-Bandes und des Un-—
tergrunds. Erstmals wird die Spin—Aufspaltung eines sp—artigen Volumen-
bandes und eines Oberfldchenbandes beobachtet und vermessen.

6.1 Vergleich mit unpolarisierten Elektronen

Vor dem Einsatz der spinpolarisierten Elektronenquelle zur Inversen
Photoemission (IPE) an Ni(110) war es sinnvoll, die zu erwartenden
Strukturen der Spektren mit Hilfe der BaO Kathode zu vermessen. Diese
Messungen lieBen sich zunédchst sehr viel schneller durchfithren als mit
den geringen Emissionsstrémen aus GaAs unter Anregung mit dem HeNe
Laser. Auperdem unterscheidet sich die Geometrie der Probe und des
Photonennachweises von fritheren Untersuchungen und die bisher ver-
fligharen Messungen zu Ni(110) im IKWX Azimuth stellen nur unzurei-
chendes Datenmaterial dar, um sdmtliche auftretenden Strukturen zu
identifizieren [Donath (1984), Goldmann et al. (1985)]. Der Photonen-
nachweis in zwei Zihlrohren unter verschiedenen Winkeln wurde hier
benutzt als Moéglichkeit, Strukturen in den Spekten besser voneinander
separieren zu koénnen und zur Identifikation der Ubergidnge. Die auf-
tretenden Intensitdtsunterschiede entstehen aus der unterschiedlichen
Emissionscharakteristik fir Lichtemission verschiedener Polarisations—
richtungen [Donath et al. (1986), Senftinger (1986)]. Fiir ein genaues
Verstdndnis der Intensitdtsabhdngigkeit sind weitere Untersuchungen

erforderlich, die zur Zeit an anderer Stelle* durchgefiihrt werden mit

* Dr. Th. Fauster und Mitarbeiter, MPI fiir Plasmaphysik, Garching
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einem Aufbau, bei dem der Photonennachweiswinkel frei variiert werden

kann.
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Abb. 6.1 IPE Spektren an Ni(110) fiir verschiedene Elektronen—Ein-

fallswinkel © (Spin—integriert). Die Serien unterscheiden
sich durch verschiedenen Photonennachweiswinkel fiir die
beiden Zidhlrohre bzw. fiir unterschiedliche Kipprichtung
der Probe. Linke und mittlere Serie wurden simultan
aufgezeichnet.

Die gemessene Spektrenserie zu verschiedenen Einfallswinkeln € ist
in Abb. 6.1 dargestellt. Zum Vergleich mit einer gerechneten Bandstruk-

tur wurden die beobachteten Ubergdnge eingetragen in eine projizierte
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Abb. 6.2

Projizierte Bandstruktur der Kristallebene T'KWX von
Ni(110). Experimentell ermittelte Ubergdnge stimmen gut
liberein mit den erwarteten Ubergdngen aus einer relati-
vistischen Volumen—-Bandstruktur. Kinematisch erlaubte
Ubergidnge sind als Kurven eingezeichnet, ohne Beriick-
sichtigung von Ankopplungsbedingungen oder Auswahlre—
geln. Spin-down Zustdnde sind mit ausgezogenen Linien,
Spin-up Zustdnde mit gestrichelten Linien dargestellt.
Schraffierte Bereiche sind Bandlicken der Volumen-
Bandstruktur.
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Bandstruktur dieser Ebene, in der man die Endzustandsenergie E gegen
ky des zugehorigen Ubergangs auftridgt (Abb. 6.2). Die Uberginge in
unbesetzte Endzustdnde lassen sich mit folgenden Zustdnden im Kristall
identifizieren: Bl ist der {ibergang ins Ni d-Band ca. 0.3eV iiber EF,
der praktisch keine Dispersion =zeigt. Fir 6=0° verschwindet streng
genommen das Ubergangsmatrixelement, da der Ubergang vom ZXi An-
fangsband ins Zf2 d-Band dipolverboten ist [Eberhardt und Himpsel
(1980,1981)]. Dennoch weist der Ubergang auch hier eine verbleibende
Restintensitdt auf, die aus der Strahldivergenz der einfallenden Elektro-
nen und aus Beitrigen der Zustandsdichte resultiert.

Zwei sp-artige Binder B2 und B3 zeigen deutliche Dispersion, die
fiir die Winkeleichung benutzt wurde, indem man die Spektren zu positi-
ven und negativen Einfallswinkeln @ vergleicht. Trigt man beide Zweige
der Ubergidnge ins Endband & in ein k-Raum Diagramm ein, so fillt
auf, daPp es sich um #dquivalente Endzustidnde handelt. B2 zeigt gegen-
iiber B3 eine hdhere Intensitdt, da sein Anfangsband sehr starken
Charakter einer freien Elektronenparabel besitzt und einfallende Elek-
tronen daher leichter ankoppeln koénnen. Die Kristallsymmetrie schlieft
eine direkte Ankopplung an das Anfangsband von B3 aus. Diese Uber-
ginge sind nur zu beobachten, weil sie unter Beteiligung eines Um-
klapp—Prozesses stattfinden, was sich auch in der beobachteten Emis-
sionscharakteristik &adupert.

Weiterhin sind zwei Oberflichenzustdnde S1 und S2 in der Volumen-
Bandliicke zu identifizieren. S1 wurde bereits von Goldmann et al
(1985) gefunden und charakterisiert als Volumenband-abgeleiteter Ober-
flichenzustand im Sinne der Beschreibung von Dose et al. (1984). S2
stellt einen Ausldufer des Bildkraftzustandes dar, der fiir kleine ky

nicht in Erscheinung tritt, weil dort keine Bandliicke existiert. Sein
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Verhalten gegeniiber Adsorbaten, die Lage in der Bandlicke und seine
stufenférmige Erscheinung legen diese Interpretation jedoch besonders
nahe. Seine Dispersion wird in der Umgebung des X —-Punktes sehr klein.
Dies l4pt sich, in Analogie zum Verhalten von Volumenbindern, erklidren
durch eine Aufspaltung der Oberfldchenbidnder am Zonenrand der Ober-
flachen—Brillouinzone, bewirkt durch das periodische Potential an der

Oberflache.

6.2 Spinaufgeldste Messungen

Fir spinaufgeldste Inverse Photoemission ist die Normierung der pro
MePpunkt aufgesammelten Zihlpulse auf konstante Ladung, die im Mep-
zeitraum auf die Probe trifft, von besonderem Vorteil. Dadurch werden
Intensitdtsunterschiede der Quelle automatisch Korrigiert. Spinaufgeliste
Spektren wurden wie bei GI6bl (1985) aufgezeichnet, indem die Polarisa-—
tionsrichtung des Elektronenstrahls mit Hilfe der Pockelszelle nach
jedem MeBpunkt umgeschaltet wurde. Driften in der Intensitidt der emit—
tierten Photonen wihrend der Messung, hervorgerufen durch Empfind-
lichkeitsdnderungen des Zidhlrohrs oder Anderungen des Probenzustandes,
spielen durch die Wahl kurzer Mepzeiten Kkeine Rolle. Im Folgenden
werden jeweils die auf 100% Strahlpolarisation hochgerechneten Spek-
tren diskutiert.

Abb. 5.3 zeigt eine spinaufgeldste Spektrenserie fiir Einfallswinkel
©230°. AuPer dem Ubergang ins d-Band Bl findet man Uberginge in
das unbesetzte Volumenband B2, sowie in den Oberflichenzustand SI1.
Die Spektren zeigen in beiden Zahlrohren eine spinabhingige Energie-
aufspaltung sowohl des B2 Volumenbandes als auch des S1 Oberflachen—
bands. Man beobachtet, daf die Spin—-down Binder in beiden Fillen zu

héheren Energien gegeniiber den Spin—-up Bindern verschoben sind, also
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Intensity (arb. units)
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Spinaufgeldste IPE Spektren zu Elektronen—Einfallswinkeln
® (o Spin—-down., e Spin up). Ausgezogene Linien sind
numerische Fit—-Kurven. Linke Seite: Zdhlrohr 1. Rechte
Seite: Zdhlrohr 2.

in die gleiche Richtung wie die Verschiebung der d-Béinder gegeneinan-

der. Dies erwartet man aus der Betrachtung des spinabhédngigen Kristall-

potentials. Die statistische Genauigkeit der experimentellen Daten reicht

nicht aus, um eine Aussage iliber die Spin—Aufspaltung des B3 Volumen-

bandes machen zu konnen. Ebenso konnte der Oberflidchenzustand S2
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nicht spinaufgelést analysiert werden, da es sich dabei nur um eine
schwache Stufenstruktur handelt.

Da das ferromagnetische Verhalten von Nickel bestimmt ist durch
das magnetische Moment, getragen vom Spin der d-Elektronen, ist die
energetische Aufspaltung von sp—Bdndern zunichst nicht selbstverstiand-
lich. Weshalb die beobachtete, spinabhdngige Aufspaltung auch bei den
vollig delokalisierten sp—Elektronen auftritt, ist letztlich nur aus dem
theoretischen Verstidndnis der Festkorpereigenschaften erkldrbar. Gene-
rell bewirkt die gegenseitige Wechselwirkung der Elektronen eine Hybri-
disierung der Zustédnde im Festkdrper, die sich in den Bindern durch
eine Beimischung anderer Charaktere &dufert. Speziell im vorliegenden
Fall zeigt die spinabhédngige Wechselwirkung, daB die sp-Bédnder auch
Anteile von d-Charakter besitzen, was sich im Datenmaterial relativis-
tischer Bandstrukturrechnungen bestédtigt. Dr. Noffke* stellte uns eine
relativistische Rechnung zur Verfiigung, die auch die jeweiligen Anteile
der Drehimpuls—Bandcharaktere (s,p,d,f) wiedergibt. Die beobachtete
Aufspaltung der Volumenbénder ist hierin korrekt wiedergegeben.

Durch die verbesserten Quelleneigenschaften bei Anregung mit dem
GaAlAs Laser war es moglich, die Abhingigkeit der Spin—-Aufspaltung
der Binder von E bzw. von k; genauer zu untersuchen. Abb. 6.4 und
Tabelle 5.1 zeigen, daPp die Aufspaltung des Volumenbandes B2 zu ho-
heren Energien abnimmt. Dies entspricht der Erwartung, denn je hdéher
die Elektronen im Festkodrper angeregt sind, desto mehr dhnelt ihr Zu-
stand dem eines freien Elektrons und umso schwécher ist ihre Wechsel-
wirkung mit lokalisierten d—Elektronen, die fiir die Spin—-Aufspaltung
verantwortlich ist.

Auch die energetische Breite der Ubergidnge ins sp-Volumenband

x Dr. J. Noffke, Technische Universitdt Clausthal
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Tabelle 6.1: Energetische Lage und Breite der Ubergdnge ins
sp—-Volumenband B2
e S E-Er [eV] ky [A-1] AE [eV] FWHM [eV]
356° + 4.34%£0.04 0.87 0.061+0.06 1.16£0.06
+ 4.2940.03 0.87 0.89+0.06
43° + 3.656+£0.03 1.00 0.06%0.04 1.341+0.06
t 3.60+£0.02 0.99 1.22%0.04
656° + 2.562%0.02 1:.11 0.08%0.03 0.98%+0.03
t 2.44+0.02 1.11 0.93%£0.03
65° + 2.21%0.02 1.20 0.13%£0.02 1.02+£0.03
t 2.08%0.01 1.19 1.06%£0.03
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zeigt eine Abhidngigkeit. Allein auf Grund der geringfiigig hoheren ener-
getischen Lage ist die deutliche Verbreiterung der Spin-down Zustidnde
gegeniiber Spin—up Zusténden fiir kleinere Einfallswinkel € nicht zu er-
kldren. Die Beobachtung li4pt sich jedoch verstehen mit Hilfe theoreti-
scher Rechnungen zum spinabhdngigen inneren Potential in Ferromagne-
ten. Feder und Rodriguez (1984) berichten, daB der Imagindrteil Vi fiir
Spin—down Binder deutlich gréfer ist als fiir Spin—-up B&inder, woraus
eine kiirzere intrinsische Lebensdauer fiir Spin—down Zustidnde resultiert.
Anschaulich ist dies Ausdruck einer hoheren Wahrscheinlichkeit fiir die
Abregung eines Spin—-down Elektrons. Das Experiment =zeigt, dap die
Zahl der Zerfallskanidle offensichtlich korreliert ist mit einer hohen, k-
abhidngigen Spin-down Zustandsdichte iiber Er, wiedergegeben durch die
Intensitdt des Ubergangs Bl ins d—-Band (Abb. 5.3).

Bereits in Abb. 6.8 ist zu erkennen, daf auch die Spin—-Aufspaltung
des Oberfldchenbandes S1 nicht konstant ist. Pridzisionsmessungen (Abb.
5.5, Tabelle 5.2) zeigen, dap die Aufspaltung im Zentrum der Bandliicke
ein Maximum besitzt. Der flache Verlauf des Oberfldchenbandes mit ver—
schwindender Gruppengeschwindigkeit im Zentrum der Bandliicke, ist
Ausdruck einer starken Lokalisierung des Zustandé. Daraus ist zu ver-—
muten, dap auch der Charakter des Oberflichenbandes bei X einen star-
keren d-Anteil besitzt als am Rand der Bandliicke, was seine gropere
Aufspaltung erkldrt. Eine Bestidtigung auf Grund theoretischer Rechnun-
gen liegt dazu leider noch nicht vor. Vertridglich mit dem Bild dieser
Interpretation ist auch die energetische Breite der Ubergidnge, die im
Rahmen der Statistik keinen Unterschied zwischen Spin—-up und Spin-
down Band zeigt.

Die Beobachtung der Austausch—Aufspaltung des unbesetzten Oberfld-

chenbandes bedeutet, dap die magnetische Wechselwirkung auch fiir



58

Intensity (arb. units)

Ni(110)

Surface State S1

Abb. 6.6

Austausch—-Aufspaltung
Dispersion des
bandes S1.

und

Oberfldchen—

(o Spin-down, e Spin-up)

Tabelle 5.2: Energetische Lage und Breite der Ubergidnge in

den S1 Oberfldchenzustand

(2] E-Er [eV] ky [A-1] AE [eV] FWHM [eV]

356° 6.18+0.02 0.96 0.08+0.03 0.85+0.04
6.10+0.02 0.95 0.89%+0.04

45° 6.16+0.02 1.18 0.16x0.03 1.28+0.04
5.99£0.02 1.17 1.38+0.03

556° 6.11+£0.02 1.36 0.16x£0.03 1.29+0.04
5.95%£0.02 1.35 1.31+0.03

65° 6.15%£0.02 1.51 0.14+0.03 1.0840.08
6.01+0.02 1.60 1.14+0.07
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Atome der ersten Monolage von Ni(110) nicht verschwindet. Die disku-
tierte Hypothese einer magnetisch "toten" Oberfliche ist daher auszu-
schlieBen. Dieses Ergebnis bekridftigt das experimentelle Resultat von
Eberhardt et al. (1980), die die Spin—Aufspaltung eines besetzten
Oberfldchenzustandes an Ni(110) mit nicht spinaufgeléster Photoemission
beobachteten.

Eine weitere Eigenschaft der spinaufgelésten Spektren ist, dap der
Untergrund in den Spektren bei allen Winkeln bis zu hohen Energien
eine spinabhingige Asymmetrie zeigt. Prinzipiell ist der Untergrund in
den IPE Spektren gegeben durch die Beteiligung inelastischer Energie-—
verluste, die das einfallende Elektron vor dem beobachteten Strahlungs-
libergang erleidet. Da es sich hierbei um Elektronen StoBprozesse und
Wechselwirkung mit Phononen handelt, bleibt der Impuls des einfallen-
den Elektrons nicht erhalten. Die Anregung von Elektron—Loch Paaren
in diesem Zusammenhang wurde qualitativ von Dose und Reusing (1980)
beschrieben, indem die Signalintensitit aus einer Faltung der Zustands-—
dichten der beteiligten Niveaus berechnet wurde. Das heift, dap der
Impuls der Elektronen nach dem StofprozeB in erster N&herung als
beliebig angenommen wird (random-k-approximation). Mit Hilfe einer
Zustandsdichterechnung, die von Dr. Noffke zur Verfligung gestellt
wurde, konnte der spinabhingige Beitrag im Rahmen des Modells von
Dose und Reusing (1980) bis zur dritten Ordnung berechnet werden.
Dabei wurden alle Anregungsprozesse (Spin—flip und nicht Spin-flip)
[Kirschner et al. (1984)] beriicksichtigt. Die Rechnung gibt die beobach-
tete spinabhingige Asymmetrie qualitativ in guter N&dherung wieder,
kann aber die Form des Untergrundes, insbesondere die Stufe knapp
iiber EF, nicht reproduzieren.

Man findet ferner, dap auch der Untergrund eine schwache Abhan-
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gigkeit der Asymmetrie von der Intensitdt des Ubergangs ins d-Band Bl
besitzt. Dies ist, zusammen mit der spinabhingigen Breite der Ubergénge
ins sp—Band B2, ein deutliches Indiz dafiir, dap die Elektronen bei der
Abregung im Einkristall ihren Impuls nicht véllig "vergessen" (k-
"Erinnerung"). Zur korrekten Wiedergabe des Untergrunds in IPE-Spek-
tren scheint es daher unumginglich, die auftretenden Energieverlust—
prozesse k—abhingig zu berechnen.

Die Spin-Aufspaltung eines unbesetzten sp—-Bandes und des Oberfld-
chenzustandes wurde zum erstenmal im Rahmen dieser Arbeit beobachtet
und vermessen. In der jiingsten Verdffentlichung iiber spinaufgeldste
Inverse Photoemission an Ni(100) von Klebanoff et al. (1987), konnte
eine Spin—-Aufspaltung der sp-Binder nicht bestéitigt werden, was auf
die erheblich geringere statistische Genauigkeit des dort pridsentierten
Datenmaterials zuriickzufiihren ist. Fiir die hier vorgestellten MePergeb-
nisse an Ni(110) ist die beobachtete Aufspaltung jedoch auper jedem
Zweifel. Auf Grund gerechneter Bandstrukturen ist zu erwarten, dap
auch Messungen an der Ni(100)-Oberfliche mit der hier vorgestellten

Apparatur eine vergleichbare Aufspaltung zeigen sollten.
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6. Zusammenfassung und Ausblick

Das Ziel der vorliegenden Arbeit war es, eine Quelle fiir spinpolari-
sierte Elektronen aufzubauen, um sie als Hilfsmittel fiir spinabhingige
Untersuchungen an Ferromagneten mit Inverser Photoemission zur Ver-
fiigung zu stellen. Dazu wurden die Betriebsbedingungen einer Photo-
emissionsquelle aus GaAs bzw. GaAsP erarbeitet. Die Herkunft von uner-
warteten Energieverbreiterungen des Elektronenstrahls bei Verwendung
von HeNe Gaslasern wurde gekldrt und der Verbreiterungsmechanismus
diskutiert. Unter Verwendung von GaAlAs Halbleiter—Lasern und einer
effektiven Elektronen—-Transport—Optik ist es gelungen, mit polarisierten
Elektronen Inverse Photoemissions Messungen durchzufiihren. Dabei
konnten die gleichen Probenstrdéme erzielt werden wie im unpolarisierten
Fall. Informationen iiber den Spin—-Zustand unbesetzter Bidnder in Ferro-
magneten zu gewinnen, ist im Gegensatz zur Photoemission daher nicht
mit einem Intensitdtsverlust verbunden. Der Polarisationsgrad der Quelle
betrdgt ca. 30%.

Eine drastische Steigerung der Standzeiten des zu untersuchenden
Einkristalls ergab sich durch die vakuumseitige Trennung der Elektro-
nenquelle von der Nachweiskammer. Die geminderte Verunreinigung
durch Fremdatome aus der Elektronenquelle verldngerte die Standzeiten
um eine Grépenordnung.

Mit polarisierten Elektronen wurden die unbesetzten Binder von
Ni(110) im Kristallazimuth I'KWX vermessen. Es wurde gezeigt, dap die
Asymmetrie der Strahlungsiiberginge ins unbesetzte d-Band bei @=25°
als Spin-Detektor verwendet werden kann. Diese Messung wurde zur

Bestimmung des Polarisationsgrades der Quelle benutzt. Alle beobachte-



62

ten Ubergidnge konnten in Bild vorausgehender nicht-spinaufgeldster
Messungen identifiziert werden. Die spinaufgeldsten Messungen zeigen
zum ersten mal eine Aufspaltung der unbesetzten sp—Binder sowie eines
Kristall-induzierten Oberfldchenzustandes. Diese Aufspaltung ist Aus-—
druck der Hybridisierung von delokalisierten sp-Zustdnden mit d-
Zustinden und bestdtigt relativistische Bandstrukturrechnungen. Das
Ergebnis liefert ferner einen neuen Beitrag zur Berechnung einer spin-

abhidngigen Oberflichenbarriere.

Die hier vorgestellte Apparatur steht zur Verfiigung, um in zukiinfti-
gen Messungen noch ungeklédrte Fragen an den Magnetismus in Uber-
gangsmetallen zu beantworten. Die Untersuchung der Bandbesetzung in
der Umgebung der Curie-Temperatur Tc kann Aufschluf geben iiber die
Reichweite der magnetischen Wechselwirkung itineranter Elektronen.
Messungen an Nickel kénnen eine weitere experimentelle Aussage liefern
iiber die spinabhingige Besetzung der elektronischen Bénder bei Tec.
Messungen an Eisen versprechen die Effekte deutlicher zu zeigen, da
die Spinaufspaltung der d-Binder ca. 2eV betrdgt und daher etwa drei-
mal so grop ist wie bei Nickel. Dafiir ist Eisen experimentell schwieri—
ger zu handhaben und es besitzt einen Phaseniibergang bei ca. 1.3Tc,
der fiir Einkristalle irreversibel ist.

Ein weites Feld bieten die Untersuchungen zu Fragen des Oberfld-
chenmagnetismus: Wie verdndert die Kopplung einer Oberfldchenschicht
an die magnetische Unterlage die Bandstruktur? (O/Ni, Ag/Ni, Gd/Fe)
Welche magnetischen Eigenschaften werden durch eine Oberflichen-
schicht auf einem Nicht-Ferromagneten erzeugt? (O/Cr, Fe/W, Al/MnC)
Sowohl spinpolarisierte Elektronen als auch Inverse Photoemission

eréffnen fiir die Beantwortung dieser Fragen ein weites Betédtigungsfeld.
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7. Anhang: Berechnung der Elektronen—Transferoptik

Zur Berechnung der Wirkung elektronenoptischer Linsen wurde im
Folgenden die aus der Lichtoptik bekannte Abbildungsgleichung verwen-
det, die hier in allgemeiner Form und unter Beriicksichtigung verschie—
dener Hauptebenen fiir beide Seiten einer Linse dargestellt ist:

f2- (b1—Hi1)
7T P | (7.1)

(bi—Hi)-fi
Dabei sind b die Bildabstidnde von der Referenzebene, H die Abstdnde
der Hauptebenen von der Referenzebene und f die Brennpunktsabstédnde
von der jeweiligen Hauptebene. Die Gleichung ist vorzeichenrichtig im

gewdhlten Koordinatensystem.

Die Gesamtanordnung der Elektronenoptik ist in Abb. 3.5 dargestellt.

1. Elektronenquelle

Die elektronenoptischen Eigenschaften des Transfersystems werden
bestimmt von der Energieverteilung der emittierten Elektronen, von der
Grope des Emissionsflecks und von der Richtcharakteristik des Elektro-
nenstrahls. Die totale Energieverteilung thermischer Kathoden hat eine
Breite von 2.45kpT (FWHM) und besitzt ihr Maximum bei ksT [Young
(19569)]. Dies steht fiir kleine Emissionsstrome im Einklang mit den
gemessenen Werten (Abb. 4.5). Fir BaO l4pt sich daher als mittlere
Startenergie der Elektronen Ue$0.2eV einsetzen. Fiir Photoelektronen
aus GaAs liegt die mittlere Energie bei ca. 0.leV, zusidtzliche Verbrei-
terungen bewirken jedoch eine Erhéhung, die in den Offnungswinkel der
Emission als as=AUo/Ui (Ui: Potential der ersten Blende) eingehen.
Die bessere Transmission der Optik fiir Elektronen aus GaAs (Abb. 4.1)

ergibt sich aus dem kleineren Emissionsfleck (optisch fokussiert) und
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der schméleren Richtcharakteristik in Folge des Potentialgefdlles an der

Oberflache der prédparierten Photokathode.

2. Elektronenabzug

BaO unf GaAs sind fldchige Emitter, deshalb wurde eine Parallelplat-
tenanordnung fiir den Abzug gewidhlt. Der nominelle Abstand der Quelle
zur ersten Blende betrdgt d=-8.63mm. Die Elektronen werden in einem
homogenen Feld auf die Transferenergie Utrans=U1=500eV beschleu-
nigt. Diese wird relativ zum Potential der Kathode fest eingestellt, sie
bestimmt die kinetische Energie der Elektronen und ist die Referenz-
grope des gesamten Transfer—Systems. Der maximale Abstand der Rand-
strahlen von der Achse der Emission wird fiir tangential aus der Ka-
thode emittierte Elektronen verursacht und betrigt:

Ymax = 2d-[Uo/(Ur— Uo)]1/2 (7.2)
Dazu kommt ein Beitrag aus der Ausdehnung des Emissionsflecks. Die
Elektronen besitzen im Abstand |dl vor der Kathodenoberfliche einen
maximalen Winkel amax=arctan(Uo/Ui1)1/2=1.156° zur Emissionsrichtung,
der Strahlenverlauf entspricht der Emission von einem virtuellen Quell-
punkt im Abstand 2d. Die Feldverzerrung durch das Loch in der Ab-
zugsblende wirkt als Zerstreuungslinse mit fi=—4d. Das Bild der Quelle
liegt daher im Abstand 4/3d=-11.5mm vor der Abzugsblende, der Abbil-

dungsmafBstab betrdgt M=2/3.

3. 90° Umlenkung

Als Sollbahnradius fiir die Ablenkung wurde r=35mm gewihlt, der
Abstand der H&ilften des Kugelkondensators betrigt a=8mm. Da die
Sollbahnenergie der kinetischen Energie der Elektronen und damit der
Transferenergie entspricht, gilt fiir das Potential der Kugelhalften:

Vi = Utrans-Tra/r1 = +629.0V (7.3)
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Va = Urtrans:ri/ra = +397.4V (7.4)
Herzogblenden [Herzog (1935)] dienen zur Korrektur der Wirkung des
eindringenden Randfeldes beim Eintritt von Elektronen parallel zu einem
Plattenkondensator. Fiir die Offnung 2b=5mm und das Potential
Ve=Urrans/e milssen sie im Abstand d=1.3mm vor dem Eintritt des
Kugelkondensators angebracht werden, damit die effektive Eintrittskante
mit der tatsdchlichen zusammenfidllt. Vor und nach dem Kugelkondensa-
tor ist der Raum feldfrei, so dap das Bild der Quelle nach der Barber-
Regel berechnet werden kann. Es gilt:
le/r= r/l (7.5)
so dap das Zwischenbild 79.2mm von der Achse des Quellrecipienten
entfernt entsteht (liersr=27.7mm und IJ2=44.2mm). Das Abbildungsver-
hédltnis verdndert die Strahldivergenz um den Faktor 62.7mm/79.2mm, so

dap amax=1.36° betrigt.

4. Einzellinse

Die folgenden Teile der Elektronenoptik wurden aus Rohrlinsen auf-
gebaut. Zur Berechnung ihrer Abbildungseigenschaften wurden die Anga-
ben von DiChio et al. (1974) (Abb. 7.1) verwendet. Die dort verwen-
deten Gropen sind f und H (definiert wie in Gleichung 7.1), F ist der
Abstand des Brennpunktes zur Referenzebene. Die folgenden Bezeich-
nungen sind aus Abb. 3.5 entnommen. Das Zwischenbild der Quelle nach
dem Kugelkondensator fidllt mit dem Brennpunkt FI der beschleunigen-
den Linse LI zusammen. Fiir das gew#dhlte Beschleunigungsverhiltnis
1:2.5 und den Rohrdurchmesser 18mm erhdlt man daher F1=138.0mm und
f1=108.6mm. Zusammen mit a berechnet man den maximalen Strahl-
durchmesser im Hochenergieteil 2:ymax=5.2mm zuziiglich der Quellen-
ausdehnung. Durch Wahl der Driftstrecke im Bereich des Ventils l4Bt

sich die Konstruktion auf die benétigte Lidnge anpassen. Der Parallel-
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Focal properties of two-tube ,® P
37 ; / 15
electrostatic lenses Py
after  DiChio, Natali and Kuyatt P
Rev. Sci. Instr. 45 (1974) 559 //
- 10
-5
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Abb. 7.1 Abbildungseigenschaften elektrostatischer Zwei—Rohr—Lin-—

sen. H und f (in Einheiten des Rohrdurchmessers D) sind
fiir Spannungsverhdltnisse von 2:1 bis 100:1 interpoliert.

strahl wird durch die abbremsende Linse L2, symmetrisch zu LI in das

Abbremsstiick E4 abgebildet.

5. Abbremsteil

Die Abbremsung erfolgt in zwei Stufen. Die Anordnung des Abbrems-
stiicks und sein Potential wurde so gewi#dhlt, dap das bei F2 entstehende
Bild in die hochenergieseitige Hauptebene P3" der Linse L3 fillt. Die
Lage des Zwischenbildes F2 hingt nur vom Beschleunigungsverhéltnis
der Einzellinse, nicht von Urrens ab. Fiir Abbremsverhéltnisse zwischen
3:1 und 40:1 ist die Lage der beiden Hauptebenen von L3 nahezu kon-
stant und ebenso die Abbildung von P3" nach P3' L4 kann bei fest ge-—
wéhltem Abbremsverh#ltnis 5:1 aus dem Bild in der Brennebene F4 einen
Parallelstrahl erzeugen. Das Endstiick E5 liegt auf Erdpotential, um den
Raum vor der Probe feldfrei zu halten. Deshalb erreicht man ein kon-
stantes Abbremsverhiltnis, indem man das Potential des Abbremsstiicks

proportional zur eingestellten Kathodenenergie fdhrt Ua=-AV.Uc.
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Kenngrope ist das Verhidltnis AV=4 zur Kathodenspannung. Aus der suk-
zessiven Anwendung der Abbildungsgleichung fiir L3 und L4 lidBt sich
die theoretische Strahldivergenz am Ausgang der Optik berechnen (Abb.

7.2). Hierbei wurde die Apertur im Endstiick als Begrenzung angenom-—

4‘30 T T T T T T
AV=3, 500V
e AV=4, 500V

AV=4, 100V

+1°

“~~._ Av=4, 50V

0° , - - ;
/

Beam Divergence
-1°t (calculated) .

@ = half cone angle

- 20 L 1 1 1 L 1
0 -10 -20 -30 -40 -50 -60
Cathode Voltage -Uc/V
Abb. 7.2 Theoretische Strahldivergenz (geometrisch) am Ausgang

der Elektronenoptik. Die Kurven sind gerechnet fiir ver-
schiedene Abbremsverhédltnisse und Transfer FEnergien
Urrans (Nominalwert unterstrichen). AV=-=Ua/Uc
men. Fiir 10V Kathodenspannung und Nominaleinstellung liegt das Bild
der Kathodenoberfldche im Abstand 1236mm zum Ausgang des Endstilicks
auf der Seite der Elektronenoptik. Die Winkeldivergenz, berechnet aus
amax ist mit 0.19° groper als die geometrische (0.13°). Fiir 256V Katho-

denspannung betridgt amaex 0.54° und ist damit kleiner als die geometri-

sche Strahldivergenz (0.99°), was die hohe Transmission erklirt.
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8.2 Materialien und Firmen

Co—Netic™
Elektromagnetisches Abschirmmaterial mit sehr hoher Permeabilitédt
und niedrigem Séttigungsgrad, nicht stofempfindlich,
Detakta, Hans—Herbert von Saenger, Isolier— und Messtechnik (GmbH
& Co.), Alsterdorfer Strafe 266, 2000 Hamburg 60

Cotronics Corp.
989 Ceramic Adhesive, high purity alumina, 3200°F
3379 Shore Pkwy., Brooklyn N.Y. 11235
(Distr.: Kager, 6000 Frankfurt/Main 61)

Macor ™
Mechanisch bearbeitbares keramisches Glas,
Paul F. Schrdoder & CO, Technische Glaswaren (GmbH & CO),
Buchenweg 20, 2086 Ellerau

SAES Getters (Deutschland) GmbH
Rosrather Str. 74, 5000 Koln 91
Dispenser CS/NF/3.9/12T 14+14

Siemens (Regensburg)
Von der Firma Siemens AG, Regensburg, wurden uns aus der
laufenden Produktion von Leuchtdioden, Ga(AsP) Kristalle mit
nominellem Phosphor Anteil 40% aus verschiedenen Chargen zur
Verfiigung gestellt, sowie einige Dioden aus reinem GaAs. Im Juli
1986 konnte eine Werksbesichtigung stattfinden. Die technischen
Angaben zur Diodenproduktion wurden von Herrn Schreiner persén-
lich mitgeteilt.

Siemens (Miinchen)
Die Bandliicke von drei Ga(AsP) Kristallen wurde von Herrn Dr.
Hoger und Frau Miklis durch Photolumineszenz vermessen. Ein
Rezept zur Vorbehandlung der GaAs Kristalle mit NHs und zur
Kontaktierung erhielten wir von Herrn Westermaier.



Spectra—Mat Inc.
Heizer Typ Q661, C—-4785, E-292
Vacoflux ™
Fe—Co Legierung mit hoher Sittigungsmagnetisierung und Curie-
Temperatur 21200K, Vacuumschmelze GmbH, Hanau
Valvo
Unternehmensbereich Bauelemente der Philips GmbH,
Postfach 106323, 2000 Hamburg,
2mW Laserdiode, Collimator Pen CQL13A
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