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Einleitung

Das epitaktische Wachstum diinner Schichten auf kristallinen Substraten ermog-
licht die Herstellung neuer Materialien, die in der Natur nicht oder nur unter extremen
Druck- und Temperaturbedingungen vorkommen. Diinne Schichten zeigen dabei weit-
gehend verdnderte Eigenschaften gegeniiber Volumenmaterialien. Sie finden eine Viel-
zahl technologischer Anwendungen, bei denen die strukturellen und magnetischen
Eigenschaften eine entscheidende Rolle spielen. Grundlegendes Verstindnis von Struk-
tur, Wachstum und Stabilitdt ist daher sowohl in der Forschung als auch in der indus-
triellen Anwendung von zentraler Bedeutung. Ausschlaggebend fiir das Wachstum und
die Eigenschaften eines diinnen Films ist die Substratoberfliche. Sie kann dem diinnen
Film eine von der Volumenstruktur des Filmmaterials abweichende Struktur aufzwin-
gen (Pseudomorphie), was nicht selten zu stark verdnderten Eigenschaften des Filmma-
terials filhrt. Weitere Parameter, die einen entscheidenden Einfluss auf die strukturellen
und magnetischen Eigenschaften von diinnen Schichten haben sind die Aufdampfrate,
die Schichtdicke des Films und die Temperatur des Substrates. Daher wird neben der
Struktur auch das Wachstumsverhalten solcher Schichten untersucht. Ziel des epitakti-
schen Wachstums ist es glatte und wohlgeordnete Schichten herzustellen. Die Qualitit
dieser Schichten hédngt sehr stark von der Reinheit des Substrates, sowohl im Volumen
als auch an der Oberfliche ab. Daher ist ein unter Ultrahochvakuum (UHV)-

Bedingungen kontrolliertes Wachstum erforderlich.

Metalloxide spielen insbesondere in der heterogenen Katalyse eine wichtige Rol-
le, als Vollkatalysator und vor allem als Tridgermaterial fiir katalytisch aktive Metalle.
Sie werden ferner als passivierende Schichten sowie zur Herstellung von Halbleiterbau-
teilen verwendet. Diinne Oxidschichten werden auch als Tunnelbarrieren zwischen fer-
romagnetische Metallschichten in magnetischen Tunnelkontakten (TMR- Tunneling

Magnetoresistance) [1, 2] eingesetzt, die eine potentielle Anwendung in so genannten
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MRAM (Magnetic Random Access Memory)- Bausteinen finden [3, 4]. Ein TMR-
System besteht aus zwei ferromagnetischen Schichten, die durch eine Isolatorschicht,
die als Tunnelbarriere wirkt, getrennt sind. Der Tunnelwiderstand hdngt dabei von der
relativen Magnetisierung der ferromagnetischen Schichten sowie von der Dicke und der
elektrischen Bandliicke der Tunnelbarriere ab [5]. Als Tunnelbarriere werden meistens
diinne Al,Os-Schichten verwendet. Als Alternative zu Al,O3 bietet sich Ga,O3 an, des-
sen kristallinen Phasen isomorph zu den entsprechenden Phasen des Al,Os sind. Einer
der Vorteile des Ga,Os ist, dass sich wohlgeordnete Schichten bei geringeren Tempera-
turen herstellen lassen als kristalline Al,Osz-Schichten. In den letzten Jahren konnten
amorphe sowie kristalline, diinne Oxidschichten (1 — 2 nm) auf intermetallischen Legie-

rungsoberflachen, wie NiAl oder CoGa gewachsen werden [6-8].

Die vorliegende Arbeit beschiftigt sich mit dem Wachstum, der Struktur, der
Oberflichenmorphologie und der thermischen Stabilitit von diinnen Metall- (Fe, Ga)
und Oxidschichten (Ga,03;) sowie mit der Priparation von Multischichtsystemen, wie
Fe/Ga,03/Fe;Ga,y <Asy auf GaAs(100) und Fe/ B-Ga,O; auf CoGa(100). Fiir das erstge-
nannte Schichtsystem wurde die Oxidschicht durch das Verdampfen einer diinnen Ga-
Schicht und ihre anschlieBende Oxidation mit Sauerstoff bei 300 K gewachsen. Eine
geordnete Ga,Os—Schicht konnte durch Anlassen auf 820 K prapariert werden. Diinne,
einkristalline [3-Ga,Os3-Schichten konnten hingegen durch die direkte Oxidation der

CoGa(100)-Oberfliache bei 800 K hergestellt werden.

Das Wachstum der Schichten fand unter UHV-Bedingungen in zwei verschiede-
nen Apparaturen statt. Fiir die Charakterisierung der jeweils erzeugten Schicht wurden
folgende oberflichenempfindlichen Methoden verwendet: Streuung thermischer Heli-
umatome (TEAS), Augerelektronenspektroskopie (AES) und Beugung niederenergeti-
scher Elektronen (LEED). TEAS- und LEED-Experimente liefern Informationen iiber
die strukturellen und morphologischen Eigenschaften, wihrend AES zur Bestimmung
der chemischen Zusammensetzung der oberflichennahen Schichten dienen. TEAS er-
moglicht auch Untersuchungen des Wachstumsverhaltens in Echtzeit. Fiir diese Arbeit
wurden ergéinzende Messungen an zwei weiteren UHV-Apparaturen (von C. Elsaesser
bzw. T. Balster) durchgefiihrt. Die eine Apparatur diente zur morphologischen Charak-
terisierung der Oberfliche von [3-Ga,03/CoGa(100) und von Fe/B-Ga,03/CoGa(100)

mittels der Rastertunnelmikroskopie (STM), wéhrend in der zweiten die magnetischen
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Eigenschaften der auf CoGa(100) gewachsenen Eisenschichten mittels magneto-

optischem Kerr-Effekt (MOKE) untersucht wurden.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich in sieben Kapitel: In Kapitel 1 wird auf
grundlegende Aspekte des Filmwachstums sowohl aus thermodynamischer als auch aus
kinetischer Perspektive eingegangen. In Kapitel 2 werden die Grundlagen der Messme-
thoden beschrieben. Insbesondere wird der Streuung thermischer Heliumatome beson-
dere Achtung geschenkt. Kapitel 3 liefert eine kurze Beschreibung der beiden hier ver-
wendeten Messapparaturen. Ebenfalls werden hier die Substrate GaAs und CoGa be-
schrieben und die wichtigsten kristallinen Phasen und die strukturellen Eigenschaften
der verwendeten Materialien (Fe, Ga und deren Oxide) zusammengefasst. Kapitel 4
befasst sich mit dem Fe-Wachstum und der Priparation des TMR-Schichtsystems
Fe/Ga,0s3/Fe;Gay xAsy auf einem GaAs(100)-Substrat. In Kapitel 5 wird das Wachstum
von Fe auf der CoGa(100)-Oberflache sowohl bei 300 K als auch bei 550 K vorgestellt.
In Kapitel 6 wird das Wachstum von Ga auf der CoGa(100)-Oberfliche beschrieben.
Die Préparation einer wohlgeordneten [3-Ga,O3-Schicht auf der CoGa(100)-Oberflache
sowie die Eigenschaften der auf ihr gewachsenen Fe-Schichten werden in Kapitel 7

vorgestellt.



Einleitung




Kapitel 1

Wachstumsprozesse

Dieses Kapitel gibt einen Uberblick iiber grundlegende Phinomene der Keim-
bildung und des Filmwachstums auf einkristallinen Oberflachen. Dazu wird zunéchst
auf die Thermodynamik der Wachstumsprozesse eingegangen. Die Adsorption von Teil-
chen an Oberflichen findet allerdings oft weit entfernt vom thermodynamischen
Gleichgewicht statt, so dass das Wachstum durch kinetische Effekte stark beeinflusst
werden kann und die Struktur des entstehenden Adsorbatfilms in der Regel durch die

Kinetik bestimmt wird.

1.1 Thermodynamik des Wachstums

Es ist das vorrangige Ziel experimenteller und theoretischer Untersuchungen des
Wachstums epitaktischer Schichten, Bedingungen zu finden, unter denen sich atomar
glatte Filme iiber makroskopische Bereiche des Substrates hinweg bilden. Die Perfekti-

on der Schicht ist eng verkniipft mit der Art des Wachstums, dem Wachstumsmodus.

Eine auf thermodynamischen Uberlegungen basierende Unterteilung der Wachs-
tumsmodi wurde zum ersten Mal von BAUER [9] eingefiihrt. Der Wachstumsmodus
wird dabei, in der Ndhe des thermodynamischen Gleichgewichts, durch die spezifischen

freien Oberfldchenenergien des Substratesyg, des Adsorbates yr und der Grenzfliche
zwischen Film und Substrat y5 bestimmt. BAUERs Kriterium fiir eine vollstdndige Be-

netzung des Substrats lautet [10]:

Ay=vp—vs+7g <0 (L.1)
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Ist diese Gleichung erfiillt, so verlduft das Wachstum zweidimensional und man spricht
vom FRANK-VAN DER MERWE (FM) Wachstumsmodus (Abb. 1.1) [11].Dabei wachsen
die Schichten im Idealfall lagenweise, d.h. die Besetzung der (n+1)-ten Lage beginnt
erst, nachdem die n-te Lage vollstindig aufgefiillt ist. Demnach wird dieser Wachs-
tumsmodus auch als Lage-fiir-Lage-Wachstum bezeichnet. Ist die Gleichung (1.1) nicht
erfillt (Ay > 0), so bilden sich schon wéhrend der Deposition dreidimensionale Inseln
und der Film wichst im so genannten VOLMER-WEBER (VW)-Modus auf (Abb. 1.1)
[12]. Wichst die Adsorbatschicht anfangs lagenweise auf, so kommt es in heteroepitak-
tischen Systemen oft vor, dass die freie Energie ys der Grenzfldche mit zunehmender
Schichtdicke z.B. aufgrund von Oberflichenspannungen ansteigt. In diesem Fall ist die
Gleichung (1.1) ab eine gewisse Schichtdicke nicht mehr erfiillt, und weiteres Wachs-
tum fiihrt zur Entstehung von dreidimensionalen Inseln (Abb. 1.1). Dieses Wachstum

wird als STRANSKI-KRASTANOV- Modus bezeichnet [13].

= s S B
—
b =5
i .

Frank- van der Merwe Volmer-Weber Stranski-Krastanov

[ | [ |
| |

IML<O<2M

Abbildung 1.1: Schematische Darstellung der drei thermodynamischen Wachs-

tumsmodi eines Films bei verschiedenen Bedeckungen ©.

Die oben beschriebene Unterteilung gilt jedoch nur im thermodynamischen Gleichge-
wicht, kinetische Effekte wie z.B. Interdiffusionsprozesse oder chemische Reaktionen
zwischen Adsorbat und Substrat werden also vernachléssigt. So kann z.B. durch die
Adsorption eines so genannten surfactants auf der Filmoberfliche eine Clusterbildung

des Films unterdriickt werden. COPEL et al. [14] haben gezeigt, dass das surfactant
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wihrend des Filmwachstums an die Oberfliche segregiert, wenn es damit die freien
Oberfldachenenergie des Films reduziert. Damit kann ein lagenweises Wachstum von
Filmen erreicht werden, die eigentlich nach dem BAUER-Kriterium im VOLMER-
WEBER Modus aufwachsen sollten.

1.2 Kinetik des Wachstums

Wenn die Wachstumsprozesse nicht im thermodynamischen Gleichgewicht ab-
laufen, wird das Wachstumsverhalten entscheidend von der Kinetik bestimmt. Zu den
fiir das Wachstum diinner Filme grundlegenden atomaren Prozessen gehoren die Kon-
densation der Adsorbatatome aus der Gasphase, die Oberflachendiffusion, die Keimbil-
dung von zwei- oder dreidimensionalen Clustern, die Anlagerung der Adatome an Ad-
sorptionspldtze wie z.B. Stufenkanten oder Inseln, und die Desorption. Sie sind in Abb.

1.2 schematisch dargestellt und werden im Folgenden kurz beschrieben.

Adsorption Desorption Filmwachstum

¥ nd
1o 00N O © 4/9/0\

Anlagerung an Keimbildung Diffusion L/
Stufenkanten Interdiffusion

\

Abbildung 1.2: Schematische Darstellung der wichtigsten atomaren Pro-

zesse der Keimbildung und des Wachstums diinner Filme.

Deposition: Die Aufdampfrate R der aus der Gasphase adsorbierten Teilchen ldsst sich

aus der kinetischen Gastheorie ableiten:

R=——P (1.2)
y2mmkpT
Dabei ist p der Gasdruck (in Pa) m die Atommasse (in kg), k, ist die BOLTZMANN-

Konstante und T ist die Gastemperatur (in K). In der Anfangsphase der Deposition bil-

den sich einzelne Adatome, deren Oberfldchendichte linear mit der Zeit ¢ steigt: n =Rt .
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Desorption: Nach dem Auftreffen kann ein Atom nach einer Verweildauer T wieder
desorbieren. Die Verweildauer T kann durch eine ARRHENIUS-Gleichung beschrieben

werden:
T=14-cEDes/ kBT (1.3)

Dabei ist Ty ein praexponentieller Faktor in der Gro3enordnung von 10" s und Epe 1St
die Aktivierungsenergie der Desorption. Die Desorptionsrate steigt mit zunehmender
Temperatur und kann einen Wert erreichen, der gleich der Adsorptionsrate ist. Unter
MBE (Molecular Beam Epitaxy) Wachstumsbedingungen ist sie bei Raumtemperatur

jedoch klein gegeniiber der Aufdampfrate [15] und kann meist vernachldssigt werden.

Oberflichendiffusion: Nach dem Auftreffen der Teilchen, wird ihre transiente Ener-
gie, zu der die Adsorptionsenergie und die kinetische Energie beitragen, an das Substrat
abgefiihrt. Dies geschieht im Allgemeinen innerhalb weniger Spriinge an der Oberfla-
che. Nach vollstindiger Abgabe der transienten Energie sind die Teilchen jedoch nicht
streng lokalisiert, sondern bewegen sich zwischen benachbarten Adsorptionsplétzen,
wobei sie die Potentialbarrieren des periodischen Oberfldchenpotentials liberwinden.
Dabei wird die Energie durch die thermischen Vibrationen des Substrates geliefert. Man
spricht dann von intrinsischer Diffusion. Die entsprechende Diffusionskonstante D kann

ebenfalls mittels einer ARRHENIUS-Gleichung beschrieben werden:
D=D, .e_EDiff/kBT (1.4)

wobei Ep die Aktivierungsenergie der Diffusion und D, ein priexponentieller Fak-

tor ist.

Keimbildung: Wihrend der Oberfldchendiffusion kann es zu einem Zusammentreffen
einzelner Adatome kommen, was zur Bildung von Clustern fiithren kann. Dadurch wird
die freie Oberflachenenthalpie verdndert. Bei einer bestimmten Clustergrofe erreicht die
Verdnderung der Enthalpie einen Hochstwert. Ein Cluster dieser GroBe wird kritischer
Keim genannt. Bei Clustern, die kleiner sind als der kritische Keim, ist die Wahrschein-
lichkeit einer weiteren Anlagerung von Adatomen kleiner als fiir die Ablosung von A-
tomen. Dies fiithrt im statistischen Mittel zu einem Zerfall dieser Cluster. Sind die

Cluster groBer als der kritische Keim, so sind sie stabil, und es kommt zu einer Zunah-
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me der Clustergrofie durch stindige Anlagerung neuer Atome. In den meisten Féllen
héngt die GroBe des kritischen Keims hauptsédchlich von der Oberflichentemperatur und

von der Aufdampfrate ab.

Anlagerung an Stufenkanten: Auf einer flachen Terrasse konnen sich die Adatome so
lange von einem Adsorptionsplatz zum anderen bewegen bis sie z.B. auf eine aufstei-
gende Stufenkante stoBen. Aufgrund der hoheren Koordination sind die Adatome an
einer aufsteigenden Stufenkante stirker gebunden als auf einem Terrassen-
Adsorptionsplatz. Bei ausreichend hohen Temperaturen konnen die Adatome auch ent-
lang der Stufenkante diffundieren oder sich von der Stufenkante 16sen und auf die Ter-

rasse zurickkehren.

Interdiffusion: Trifft ein Adatom auf eine abfallende Stufenkante, so versucht es, auf
die tiefer liegende Terrasse zu gelangen, um einen energetisch gilinstigeren Adsorpti-
onsplatz einzunehmen. Dazu muss jedoch meistens eine zusétzliche Energiebarriere

AEg tiberwunden werden, die auch als EHRLICH-SCHWOEBEL- Barriere bekannt ist

[15]. Thre Ursache wird in der Verringerung der Koordinationszahl gegeniiber der Stu-
fenunterkante gesehen. Es besteht auch die Moglichkeit, dass die Diffusion in umge-
kehrter Richtung stattfindet, d.h. aus den tieferen in die hoher liegenden Lagen. In bei-
den Fillen handelt es sich um Interdiffusionsprozesse. Ein Spezialfall der Interdiffusion

ist die Segregation von Substratatomen an die Filmoberflache.

Die Filmmorphologie entsteht demnach als Folge der Konkurrenz zwischen die-
sen Prozessen und wird von den experimentellen Bedingungen, wie z.B. der Oberfli-
chentemperatur, der Aufdampfrate und den Substrateigenschaften (Korrugation und
Symmetrie des Oberflichenpotentials, Gitterkonstante, Oberflaichenenergie, etc.) stark
beeinflusst. Ahnlich wie bei den thermodynamischen Uberlegungen, kann auch bei der
Betrachtung der kinetisch bestimmten Wachstumsprozesse zwischen drei Wachstums-

modi unterschieden werden:

2D-Wachstum: Beim idealen Lagenwachstum ist der Massentransport in der obersten
Schicht so groB3, dass stets diese Lage gefiillt wird, bevor Nukleation in der folgenden
Lage eintritt. Fiir gestufte Oberfldchen kann ein lagenweises Wachstum auch durch Stu-
fenwanderung erreicht werden [16]. Dabei ist die Beweglichkeit der Atome auf den

einzelnen Niveaus so grof3, dass sie vor einer moglichen Nukleation stets eine Stufen-
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kante erreichen. Im Experiment wird in der Regel ein nicht ideales 2D-Wachstum beo-
bachtet: Bevor eine Schicht vollstindig aufgefiillt ist, kommt es zur Keimbildung in der

nichsten Lage.

3D-Wachstum: Beim idealen 3D-Wachstum gibt es keinen Massentransport zwischen
den Schichten. Es wurde gezeigt, dass diese Form des Wachstums zu einer Verteilung
der unbedeckten Flichen der unterschiedlichen Kristallebenen gemif3 einer POISSON-
Verteilung fiihrt [17].

2D+3D-Wachstum: Bedingt durch einen verdnderten Einfluss des Substrates auf die
Oberflache (z.B. Verdnderung der Oberflachenstruktur oder Oberfldchenspannung)
kann es bei einer gewissen Schichtdicke zu einem Ubergang vom 2D- zum 3D-

Wachstumsmodus kommen.

Unter bestimmten Bedingungen, wenn die Adatome mobil sind, die Stufenkantenbarrie-
re jedoch nicht tiberwinden konnen, bilden sich auf der Oberfldche breite, pyramiden-
formige, geordnete Strukturen. Man spricht von einem instabilen Wachstumsmodus

[18].



Kapitel 2

Grundlagen der
Untersuchungsmethoden

Zur Untersuchung der Struktur kristalliner Festkorper werden insbesondere
Streumethoden verwendet, die als Sonden sowohl die elektromagnetische Strahlung als
auch Materieteilchen wie Elektronen, Neutronen oder Atome nutzen. Um die atomare
Struktur auflésen zu konnen, muss die Wellenldnge der Sonde in der GroBenordnung
der zu detektierenden Gitterkonstanten oder darunter liegen, d.h. bei Festkorpern im

Bereich von einem Angstrom.

Die am haufigsten verwendeten Methoden zur Analyse des Wachstumsprozesses
und der Struktur von diinnen Schichten sind die lokalen mikroskopischen Methoden:
Rastertunnelmikroskopie (Scanning Tunneling Microscopy, STM) [19, 20] und Mikro-
skopie niederenergetischer Elektronen (Low Energy Electron Microscopy, LEEM) [21,
22] und die Beugungsmethoden: Reflexionsbeugung hochenergetischer Elektronen (Re-
flexion High Energy Electron Diffraction, RHEED) [23, 24], Beugung niederenergeti-
scher Elektronen (Low Energy Electron Diffraction, LEED) [25, 26] und die Streuung
thermischer Heliumatome (Thermal Energy He-Atom Scattering, TEAS) [27-30].

In der vorliegenden Arbeit wurden die beiden letztgenannten Methoden einge-
setzt, um die Struktur und das Wachstumsverhalten diinner Metall- (Fe, Ga) und Oxid-
schichten (Ga,0;) auf geordneten einkristallinen Substraten zu untersuchen. In diesem
Kapitel wird neben LEED und TEAS auch die Augerelektronenspektroskopie (AES),
die unter anderem zur Bestimmung der chemischen Zusammensetzung der Oberflichen
dient, kurz vorgestellt. Hierbei werden die theoretischen Grundlagen erldutert, die fiir

das Verstindnis der durchgefiihrten Experimente wichtig sind.
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2.1 Streuung thermischer Heliumatome

Thermische Heliumatome (10-100 meV) treffen auf die Oberfldche eines Fest-
korpers und konnen aufgrund der geringen kinetischen Energie nicht in den Festkorper
eindringen, sondern werden am Oberfldchenpotential gestreut. Da die Energie der He-
Atome im Bereich der Gitterschwingungen und ihre DE BROGLIE-Wellenldnge in der
GroBenordnung der zu untersuchenden Oberflidchenstrukturen (A ~1 A) liegen, lassen
sich sowohl die elastischen als auch die inelastischen Streuprozesse an Oberflichen
untersuchen. Diese sind schematisch in Abbildung 2.1 dargestellt. Zusétzlich kann auch
eine selektive Adsorption der He-Atome auftreten. Dabei verlieren die einfallenden He-

Atome so viel Energie, dass sie an der Oberflédche eingefangen werden.

O \-2 gebeugter Strahl
~ gespiegelter Strahl
\ N
z e
__.» Phonon
,/'_‘,_—“""
Z7" ", selektive Adsorption
/
<
V(2)

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der unterschiedlichen Streuprozesse,

die wihrend der Streuung eines He-Atoms stattfinden kdnnen.

Aus der elastischen Streuung lassen sich strukturelle Eigenschaften der unter-
suchten kristallinen Oberflaichen bestimmen. Treffen He-Atome auf eine atomar ,,glatte*
Oberfldche, so werden sie am periodischen Kristallgitter kohdrent gestreut und erzeugen
ein Interferenzbild. In der Ndhe von Oberflichendefekten (Adatome, Stufenkanten) ist
das Gitterpotential hingegen verzerrt und die einfallenden Atome werden diffus gestreut.
Diese tragen nicht zur Intensitit eines Beugungsreflexes des Interferenzbildes bei. Le-

diglich der Untergrund des gesamten Beugungsspektrums wird durch die diffuse
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Streuung erhoht. Aus den Beugungsspektren lassen sich nicht nur die Grofe und die
Richtung der Einheitszelle, sondern auch die Korrugation der Oberfliche bestimmen.
Das letztere ergibt sich aus der Intensitdt der Beugungsreflexe. Insgesamt erhélt man —
analog zur Methode der Beugung niederenergetischen Elektronen (Kap. 2.3) — ein Bild
der geometrischen Anordnung im reziproken Raum [31-33]. Da die He-Atome am
Oberfldchenpotential gestreut werden, ist die Methode relativ unempfindlich gegeniiber
reinen, wohlgeordneten, dichtgepackten Metalloberfldchen, die bekanntlich eine sehr
schwache Korrugation aufweisen. Hingegen ist die Methode sehr empfindlich gegen-
iber Oberflichendefekten, wie Stufenkanten oder Adatome und ist insbesondere zu
Untersuchungen von Wachstumsprozessen, Morphologie und Struktur von gestuften

Oberflidchen geeignet.

Thermische Helium-Atomstrahlen haben neben der geringen kinetischen Energie
auch eine geringe Energiebreite (AE ~ 0.3 meV bei einer Primérenergie E = 20 meV)
und deshalb geben Untersuchungen der inelastischen Streuung Aufschluss tiber die
Dynamik der Oberfliche [34]. Anhand so genannter Flugzeitmessungen der gestreuten
Heliumatome lassen sich die Dispersionskurven der Oberflichenphononen mit hoher
Auflosung (< 0.5 meV) bestimmen [35, 36].Wegen der niedrigen He-Strahlenergien ist
es des weiteren moglich, auch schwach gebundene Adsorbatstrukturen, wie z.B. Physi-
sorbate [37] zu untersuchen, ohne sie zu zerstoren. Die Kombination von struktureller
und gitterdynamischer Information ergibt eine komplementére physikalische Charakte-

risierung der oberflichennahen Schichten [38-40].

2.1.1 Wechselwirkung mit Oberflichen

Die Wechselwirkung von Heliumatomen thermischer Energien mit Oberfldchen
wird iiblicherweise mit Hilfe eines Potentials beschrieben, das aus einem langreichwei-
tigen attraktiven Anteil und einem kurzreichweitigen repulsiven Anteil besteht (siche
Potentialkurve in Abb. 2.1 links). Ndhern sich die He-Atome einer Oberflache, erfahren
sie aufgrund (induzierter) Dipol-Dipol-Wechselwirkung eine attraktive (VAN DER
WAALS-) Kraft [41]. Bei weiterem Anndhern unterliegen die He-Atome zusétzlich einer
repulsiven Kraft (PAULI-Repulsion), da sich die Elektronenhiillen der Heliumatome mit
den Valenzelektronen der Oberflache iiberlappen. Die thermischen He-Atome dringen

nicht in den Festkorper ein sondern werden am Oberflachenpotential gestreut. Der klas-
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sische Umkehrpunkt der He-Atome liegt etwa 3-4 A vor der duBersten Atomlage. Die
Streuung thermischer He-Atome liefert demnach ausschlieBlich Informationen iiber die
erste atomare Lage der Oberfliche und stellt somit eine extrem oberflichenempfindliche

und praktisch zerstorungsfreie Untersuchungsmethode dar.

Es gibt verschiedene Ansitze, eine Funktion fiir das Gesamtpotential zu finden,
um die Wechselwirkung analytisch zu beschreiben. Einer davon wird als Exponential-
Corrugated-Wall-Modell bezeichnet. Hierbei wird das Potential als

G

V(1) = Vrep (1) + Ve (2) =V, Le Klz-h(xy)] _ .
(z+zp)

2.1)

mit den Parametern V,,C,,z, und dem Ortsvektor r =(X,y, z) beschrieben [41-44].
Die Grofe h(x,y) bezeichnet die Lage des klassischen Umkehrpunktes des Helium-

atoms, die so genannte Korrugation, und K ist ein MaB fiir die ,,Steifheit* des Potentials
[45]. Diese geht hier nur in den repulsiven Teil des Potentials ein. Oft ist es ausrei-
chend, das Potential zu vereinfachen, indem man den repulsiven Teil fiir z < h(x,y) als
unendlich, und das Potential sonst als Null annimmt. Dieser Ansatz wird als Hard-
Corrugated-Wall-Modell [33, 42] bezeichnet. Experimentell kann das Wechselwir-

kungspotential aufgrund der selektiven Adsorption bestimmt werden [46].

2.1.2 Beugung an lateralen Strukturen

Da jedes Teilchen auch Welleneigenschaften besitzt, kann den thermischen He-
Atomen eine Wellenldnge A zugewiesen werden. Diese ist mit der kinetischen Energie

Exin durch die DE BROGLIE-Beziehung verkniipft:

h 4.54

A= ~
\/2mHeEkin \/Ekin

(2.2)

wobei my, die Masse der Heliumatome bezeichnet, h die Planck-Konstante ist und A in
A und Ey;, in meV ausgedriickt sind. Die kinetische Energie wird durch die Enthalpie
Hy der He-Atome, d.h. von deren Temperatur bestimmt (siche Gleichung 3.1). Bei der
hier verwendeten Messapparatur kann durch Variation der Temperatur der Diisenstrahl-
quelle (sieche Kapitel 3.1) die Energie der Heliumatome zwischen 13 und 97 meV

variiert werden. Die Wellenlinge liegt somit zwischen 0.5 und 1.3 A. Die He-Atome
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dieses Energiebereichs sind demnach als Sondeteilchen fiir Beugungsexperimente an
Oberflichen sehr gut geeignet und ebenfalls konnen damit sowohl elastische als auch

inelastische Streuprozesse untersucht werden.

Elastische Streuung:

Das in Gleichung (2.1) beschriebene Potential zwischen He-Atom und Oberfla-
che ist lokal von der Elektronendichteverteilung und somit indirekt von der atomaren
Struktur der Oberflache abhéngig. Das Helium-Oberflichen-Wechselwirkungspotential
und somit die Flache der klassischen Umkehrpunkte der He-Atome ist also durch die
atomare Struktur moduliert. Durch die periodische Anordnung der Oberflaichenatome
bildet das Potential fiir die Heliumatome ein natiirliches Beugungsgitter. Um die Ober-
flichenstruktur eines Festkorpers zu analysieren, ist die Anwendung der geometrischen
Streutheorie oft ausreichend (sieche auch Abschnitt 2.3). Abbildung 2.2 zeigt schema-
tisch die Streugeometrie eines Heliumbeugungsexperimentes, wobei auch die verwen-

deten Bezeichnungen erldutert werden.

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung
der Streugeometriec eines He-Beugungs-
experimentes. Es wird folgende Bezeichnung
verwendet:

e Wellenvektor des einfallenden He-
Strahls:

—

ki = El” +EiL

e Wellenvektor des ausfallenden He-
Strahls:

f(f :Ef” +l_(.fJ_

*  Wellenvektoriibertrag:
q=q) +q. =g —ky)+ (ke —kiyp)

Das aus der elastischen Beugung der He-Atome resultierende Interferenzbild zeigt Beu-
gungsmaxima, deren Positionen durch die LAUE-Bedingung in zwei Dimensionen fest-

gelegt sind:

q =k —ky =G (2.3)
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wobei ¢ den Wellenvektortibertrag parallel zur Oberfliche bezeichnet. Der reziproke

Oberflachengittervektor G steht zum Gittervektor R im Realraum in folgender Bezie-

hung:

G=m,a +m,a, L

ot mit @, -a; =2nd, (2.4)

R=n,a,+n,a,
[ . . . kK . . . .

mit a;,a, die Basisvektoren im Realraum, a;,a, die Basisvektoren im reziproken

Raum und &;; das Kroneckersymbol. Die Basisvektoren a;, a, erhélt man aus den rezip-

roken Basisvektoren ET, 5; durch folgende Beziehungen [47]:

=% — % —
dyxn PLIR N N 2n
B T ———— 2:— R r—— ai =

ok _% 0 ok %k 0 ok B k%
|a; xa, | |a; xa, | |a; [-sin<aj,a, >

Dabei ist n der Normalvektor der Oberfliche und i € (1, 2) . Zusétzlich zu Gleichung

(2.3) gilt fiir den elastischen Streuprozess auch der Energieerhaltungssatz E; =E; =E.

Dieser lésst sich bei elastischer Streuung auch als:

- - - .. 2m
ki |=1k¢ [=]k], rnlt|k|=7 (2.6)
schreiben. Aus den Gleichungen (2.3) und (2.6) ergibt sich der Betrag des parallelen

Wellenvektoriibertrags zu:
|G |=1k|(sinB; —sin6;) (2.7a)

Da der Gesamtwinkel X = 6; + 6¢ aus experimentellen Griinden 90° betragt (siche Kap.
3.1.1), so folgt:

|Gy [= V2| k| sin(8; —45°) (2.7b)

Variiert man den Einfallswinkel 0;, so lasst sich die Intensitit der gestreuten Helium-
atome anhand der Gleichung (2.7b) in Abhéingigkeit von q als Beugungsspektrum auf-
nehmen. Die q- Werte der Intensitdtsmaxima im Beugungsbild entsprechen nach Glei-
chung (2.3) jeweils einem reziproken Gittervektor der Oberfliche. Aus einer geniigen-
den Anzahl von Beugungsreflexe ldsst sich demnach das reziproke Gitter bestimmen

und damit iiber die Gleichung (2.5) das reale Gitter der Oberfldche konstruieren.
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Zur genauen Beschreibung des Beugungsbildes miissen die Parameter des
Wechselwirkungspotentials (Gleichung 2.1) bekannt sein. Da jedoch diese Parameter im
Allgemeinen schwer zu ermitteln sind, wurden verschiedene vereinfachende Modelle
zur Beschreibung der Wechselwirkung aufgestellt. Ein hdufig verwendetes ist die Eiko-
nalndherung [33], die von einem Hard-Wall-Potential ausgeht. Dieses Modell vernach-
lassigt die Mehrfachstreuung und liefert zufrieden stellende Ergebnisse nur im Fall

schwach korrugierter Oberflachen [31]. Fiir die gestreute Intensitit I(q) ergibt sich:

2

@ =[g] " aR ex)

Die Integration erstreckt sich hierbei tiber die gesamte Flache S der Einheitszelle.

Inelastische Streuung:

Aufgrund der Wechselwirkung mit Oberflichenphononen kénnen aufler den
elastischen Streuprozessen auch inelastische Streuprozesse auftreten. Fiir diese gelten
folgende Erhaltungssétze:

dpn =kpj—ky =Qp -G (2.9)

und
AE = Ef — Ei =+tho (210)

Dabei entspricht + der Vernichtung bzw. Erzeugung von Phononen mit dem Impuls Qp.

Mit den Bezeichnungen aus Abbildung 2.2 ergibt sich hieraus die Beziehung:

. 2
AE=E, - (Slnei+QP/kiJ -1 2.11)

sin O¢

wobei AE = E; — E, der Energieiibertrag ist.

Da alle quantitativen Auswertungen in dieser Arbeit auf der elastischen Streuung
von He-Atomen beruhen, wird auf die inelastische Streuung hier nicht weiter eingegan-
gen. Fiir eine detaillierte Diskussion der inelastischen Streuung wird auf die Referenzen

[48, 49] und die darin zitierten Arbeiten hingewiesen.
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2.1.3 Diffuse Streuung:

Da die Intensitdt des gespiegelten Heliumstrahls unter anderem stark von der
Rauhigkeit der Oberflache, d.h. von der Anzahl der Defekte (z.B. Adatome oder Fehl-
stellen) und von der Anzahl der Stufenkanten bzw. der Terrassen abhingt, lassen sich
anhand der Streuung thermischer Heliumatome auch Informationen iiber die Oberfla-
chenmorphologie ermitteln. AuBerdem ldsst sich auch das epitaktische Wachstum eines
Adsorbates auf einem Substrat in-situ beobachten, indem die gespiegelte Heliumintensi-

tit als Funktion der Bedeckung verfolgt wird.

Diffuse Streuung an Punktdefekten

In der Nahe eines Punktdefekts (Adatom oder Fehlstelle) kommt es, wie schon
erwahnt, zu einer lokalen Verzerrung des periodischen Wechselwirkungspotentials. An
solchen Defekten werden die Heliumatome diffus gestreut. Eine charakteristische Grofle
der diffusen Streuung stellt der diffuse Streuquerschnitt 2 dar. Dieser liegt etwa eine
GroBenordnung iiber der geometrischen Ausdehnung des Defektes [28] und erklirt so-
mit die aulergewohnliche Empfindlichkeit der gespiegelten Heliumintensitét auf Ober-
flichendefekte. Bei einer Defektkonzentration © auf einer Oberfliche der Atomdichte

ng gilt fiir die auf die Anfangswert normierte Intensitit [(®)/I die Beziehung [28]:
[(©)/1) =1-ng®X (2.12)

Dies gilt jedoch nur im Bereich isolierter Defekte (© —0). Kommt es zur Uberlappung
von Defekten, so bezeichnet 2 den effektiven diffusen Streuquerschnitt pro Atom. Im

Grenzfall isolierter Teilchen ldsst sich 2 aus der Intensititsabnahme des gespiegelten

z:_Li(@]
ng dO{ I,

bestimmen [28]. Wird wihrend der Anfangsphase eines Wachstumsprozesses eine zu-

Reflexes

(2.13)

0=0

féllige Verteilung der Adatome auf Gitterpldtze der Oberfliche angenommen, so ver-
lauft die gespiegelte Heliumintensitdt fiir groBBe diffuse Streuquerschnitte und nicht

wechselwirkende Adatome gemal der so genannten Gittergas-Gleichung [28]:

1(0©)/1, = (1-©) "s* (2.14)
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Die obige Gleichung gilt auch fiir wechselwirkende Adatome, wenn diese an der Auf-
treffstelle verharren. Dies kann bei sehr niedrigen Temperaturen der Fall sein, wenn die

Adatome ihre ganze kinetische Energie sofort nach dem Auftreffen verlieren.

Diffuse Streuung an Stufenkanten

Fiir die diffuse Streuung an Stufenkanten wird analog ein diffus streuendes Band
der Breite D definiert. Dies lésst sich aus der normierten gespiegelten Heliumintensitit

I/1, ermitteln, wenn man die zwischen benachbarten Terrassen stattfindenden Interfe-

renzeffekte (siehe Kap. 2.1.4) beriicksichtigt. Im Falle einer konstruktiven Interferenz

gilt folgende Beziehung [50]:
I/1,=(1-DS)’ (2.15)

Dabei kann die genaue Stufenkantendichte S aus der Analyse des unter Anti-Phase-
Interferenzbedingung aufgenommenen He-Beugungsprofils bestimmt werden [51]. Sie

wird in Stufenlinge pro Einheitsfldche angegeben.

2.1.4 Beugung an gestuften Oberflichen

Wenn zwei kohdrente Streuer nicht auf dem gleichen Héhenniveau liegen, son-
dern durch eine Hohe h getrennt sind, so kommt es zu einem zusétzlichen Phasenunter-
schied:

¢=q, h=k;h(cosO; +cos6;) (2.16)

Fiir spiegelnde Streuung (0; = 0, =45°) vereinfacht sich diese Gleichung zu:

¢ =2k;h 2.17)

Hieraus ergeben sich fiir die Interferenzerscheinungen zwei Extremfallen:
* konstruktive Interferenz fiir ¢ =2nn (In-Phase-Interferenzbedingung) und
* destruktive Interferenz fir ¢ =2m(n+1/2) (Anti-Phase-Interferenzbedingung)

mitn=20, 1, 2,.....
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Interferenzkurven:

Die Stufenhoéhe h 1dsst sich aus der Gleichung (2.17) bestimmen, indem die ge-
spiegelte Heliumintensitit als Funktion des Wellenvektoriibertrags senkrecht zur Ober-
fliche q, unter einem konstanten Gesamtstreuwinkel x =0, + 0, =90° aufgenommen
wird. Diese Abhingigkeit wird als Interferenzkurve bezeichnet und zeigt periodisch
alternierende Maxima und Minima der gespiegelten Intensitdt, aus deren Position man

auf die Stufenhohe, die Stufendichte und die Lagenverteilung schlieBen kann.

Ein Modell zur Erkldrung von Interferenzkurven wurde von KRZYZOWSKI [52]
und ROMAINCZYK [53] vorgeschlagen und von TOLKES in einer erweiterten Form erst-
mals zur Anpassung an experimentell gemessene Beugungsintensititen benutzt und in
[54] im Detail beschrieben. Dabei wird von einer Lagenverteilung auf der Oberflache

ausgegangen, die durch die in den einzelnen Terrassen j=0,1,..., N vorhandenen Be-

deckungen {[3;} gegeben ist. Die ,,sichtbaren* Fldchenanteile {0;} berechnen sich aus:
o =P; B (2.18)

Im Rahmen des Hard-Corrugated-Wall-Modells berechnet sich die gespiegelte Helium-
intensitit einfach als kohirente Uberlagerung der an den unterschiedlichen Terrassen

gestreuten ebenen Helium-Partialwellen zu [17, 55, 56]:

2

N .

=0

I(q) =1, (2.19)

Hierbei wird angenommen, dass jede Partialwelle nur genau einmal gestreut wird und
die Intensitét in der kinematischen Niherung nur vom Wellenvektoriibertrag q; ab-
hingt. Um eine gute Anpassung an die experimentellen Daten erreichen zu konnen,
miissen zusitzliche Effekte beriicksichtigt werden, wie z.B. der Debye-Waller-Effekt
(siche Kap. 2.1.5) und die von Null verschiedene Energichalbwertsbreite AE des He-
Strahls. Die Abhangigkeit der gespiegelten Heliumintensitit I vom senkrechten Wellen-

vektoriibertrag q; schreibt sich dann als [54]:

1(q1) = Taag + [ Tow(a)p(d',q. )dq (2.20)
0
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Dabei wird Iy durch die Gleichungen 2.25 und 2.30, die in Kap.2.1.5 erldutert wer-
den, bestimmt, p(q’,q,) beschreibt die Form der g-Verteilung und I,4q ist eine additive
Konstante. Die Funktion 1(q,;) kann nun mit Hilfe der Parameter {q;}, h, 1(0), der
Oberflachen-Debyetemperatur Tp ¢ (in Kap.2.1.5 definiert) und l,4q an die experimen-
tellen Daten anhand der Methode der kleinsten Quadrate angepasst werden. Daraus lésst

sich dann neben der Stufenh6éhe auch die Lagenverteilung der gewachsenen Schichten

an der Oberflache berechnen.

Wachstumskurven:

Die Streuung thermischer Heliumatome ermoglicht — dhnlich wie RHEED — die
in-situ Beobachtung des epitaktischen Wachstums eines Adsorbats auf dem Substrat
mittels der gespiegelten Heliumintensitét, deren Darstellung als Funktion der Bede-
ckung © im folgenden als Depositionskurve oder als Wachstumskurve bezeichnet wird.
Die Empfindlichkeit der gespiegelten Intensitdt auf spezifische strukturelle Oberflé-
cheneigenschaften hdngt dabei entscheidend von der gewéhlten Interferenzbedingung
ab.

a) Anti-Phase-Interferenzbedingung:

Unter Vernachldssigung der diffusen Streuung ergibt sich fiir die gespiegelte Intensitét

in einfacher kinematischer Naherung [54]:

2

=1, (2.21)

Z(Xj(—l)j

Mit Hilfe dieser Gleichung lassen sich zwei Spezialfille des epitaktischen Wachstums

untersuchen:
1) Dreidimensionales oder Volmer-Weber-Wachstum:

Jedes Adsorbatatom verbleibt in der Position, in der es deponiert wurde (kine-
tisch bedingtes 3D-Wachstum), es findet also kein Massentransport zwischen den Lagen
statt. In diesem Fall folgen die ,sichtbaren* Flachenanteile {a;} einer POISSON-

Verteilung mit dem Erwartungswert O:
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gespiegelte
Heliumintensitat
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Abbildung 2.3: Theoretische Verldufe der gespiegelten Heliumintensitit unter Anti-Phase-
Interferenzbedingung fiir @) kinetisch bedingtes 3D-Wachstum und b) Lagenwachstum

()j
Q :,—'e"e, j=0,1,.,N (2.22)
7!
wodurch sich die Gleichung (2.21) wie folgt vereinfacht:

| R PR (2.23)

Dabei ist © die Bedeckung des Adsorbates auf der Oberfldache, gemessen in Monolagen.
Die gespiegelte Heliumintensitdt fdllt also im Fall des kinetisch bedingten 3D-
Wachstums exponentiell, wie in Abbildung 2.3(a) dargestellt, ab.

2) Lage-fiir-Lage oder Frank- van der Merwe- Wachstum.

Das Wachstum der (n+1)-ten Lage setzt erst ein, wenn das Wachstum der n-ten
Lage vollendet ist. Dabei wird eine sich mit der Bedeckung periodisch &ndernde Ober-
flichenmorphologie beobachtet: Jeweils nach Vervollstindigung einer kompletten Mo-
nolage befindet sich die Oberfliche wieder im Anfangszustand. Fiir © < 1 ergibt sich
daher aus Gleichung (2.21):

Ianﬁ

——=(a —a;)’ =(1-20) (2.24)
0

Fiir ® =1 ist der Ausgangspunkt des Wachstums wiederhergestellt. Bei hoheren Bede-

ckungen wiederholt sich der Vorgang periodisch und die Intensitét oszilliert mit einer

Periode von einer Monolage (siche Abb. 2.3(b)).
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b) In-Phase-Interferenzbedingung:

Im Rahmen des Hard-Corrugated-Wall-Modells gilt fiir alle moglichen Lagenverteilun-

gen I =1, d.h. die gespiegelte Heliumintensitdt enthélt keine Information iiber die La-

genverteilung. Beriicksichtigt man jedoch die diffuse Streuung an Stufenkanten, so wird
die gespiegelte Intensitit durch die Gleichung (2.15) bestimmt und ist somit sehr emp-
findlich auf GroBendnderungen der stufenbedingt diffus streuenden Fliche. Auch im
Falle der konstruktiven Interferenz lisst sich eine Analyse der verschiedenen Wachs-

tumsmodi durchfiihren:

1) Dreidimensionales oder Volmer-Weber-Wachstum:

Wihrend des Wachstums setzt Keimung auf Inseln ein. Dabei bleibt die Insel

diffus streuend und die gespiegelte Intensitit zeigt eine stetige Abnahme.

2) Lage-fiir-Lage oder Frank- van der Merwe- Wachstum.

Wihrend der Keimbildung entstehen Punktstreuer mit einem groflen effektiven
diffusen Streuquerschnitt und die Intensitdt fallt stark ab. Mit wachsender Inselgrof3e
tritt auch kohidrente Streuung auf, und die Abnahme der Intensitdt wird schwécher. Mit
Beginn der Koaleszenz der 2D-Inseln nehmen die Gesamtfldche des Inselrandes und
damit auch die diffuse Streuung wieder ab, und es kommt zu einem erneuten Anstieg
der gestreuten Intensitét. Die Intensitdt zeigt auch in diesem Fall ein Oszillationsverhal-

ten mit der Periode von einer Monolage.

AbschlieBend soll noch bemerkt werden, dass im Fall eines heteroepitaktischen
Wachstums zusdtzlich auch die unterschiedlichen Reflexionsvermdgen des Substrats

und des Adsorbats beriicksichtigt werden miissen.

2.1.5 Der Debye-Waller-Effekt

Die bisherigen Uberlegungen zur Berechnung von Beugungsintensititen (siche
Gleichungen 2.8 und 2.19) gingen davon aus, dass die Atome des Oberfldchengitters
sich nicht bewegen. Fiir eine Probentemperatur T > 0 K finden jedoch thermische Vib-
rationen statt, die zu einer inelastischen Streuung der einfallenden Heliumatome und
dementsprechend zu einer Abschwichung der kohdrenten Beugungsintensititen fiithren

konnen. Dabei bleibt die Form der Beugungsreflexe unverdndert. Dieser Effekt wurde
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erstmals von DEBYE und WALLER im Fall der Rontgenstreuung untersucht [57, 58].
Deren Theorie konnte spiter auch auf Elektronen- [59] und Neutronenstreuung [60]
erweitert werden. Unter der Verwendung der Bornschen Nédherung wurde folgende
Temperaturabhdngigkeit fiir die elastisch gestreute Intensitéit I(T) hergeleitet; dabei ent-

spricht I(0) der am absoluten Nullpunkt vom Gitter gestreuten Intensitit:

I(T) = 1(0) -2V (2.25)

wobei e 2V der Debye-Waller-Faktor ist und durch

2W(T) = <(q : ﬁ)2> (2.26)

T

beschrieben wird. Hier ist u die zeitliche Auslenkung eines Oberflichenatoms von des-
sen Gleichgewichtsposition, q ist der Wellenvektoriibertrag und die duflere Klamme-

rung bezeichnet die thermische Mittelung. Fiir die gespiegelte Intensitét vereinfacht sich

Gleichung (2.26) zu:
2W(T)=q} <u? >; (2.27)

wobei < ui >1 die mittlere Auslenkung eines Atoms senkrecht zur Oberfldche darstellt.

Im Rahmen des Debye-Modells der harmonischen Gitterschwingungen ergibt sich

<ui >T Zu

<u, >p=——-T (2.28)

wobei mg die Masse der streuenden Atome, kg die Boltzmannkonstante und Tp die De-

byetemperatur des betreffenden Kristalls bezeichnen.

Die Gleichungen (2.25) - (2.28) beruhen auf der Annahme einer schwachen und
relativ zur Schwingungsperiode der Phononen kurzzeitigen Wechselwirkung der Teil-
chen mit dem Kristallgitter. Es wurde jedoch gezeigt, dass die Gleichungen in der Regel
eine gute Beschreibung der Streuexperimente mit He-Atomen liefern [61], auch wenn in
diesem Fall die Wechselwirkungszeit mit den Oberflachenatomen lang ist (aber noch
vergleichbar mit der Vibrationsperiode der Phononen) und das einfallende He-Atom
gleichzeitig mit mehreren Oberflichenatomen wechselwirkt. Infolgedessen detektiert

das He-Atom eine Auslenkung u eines Oberflichenatoms, die auch von der Verschie-



2.1 Streuung thermischer Heliumatome 25

bung der benachbarten Oberflichenatome beeinflusst werden kann (ARMAND-Effekt)
[62]. Demnach ist im Fall der Heliumstreuung eine effektive thermische Auslenkung
U, anstelle von u anzunehmen und Gleichung 2.28 gilt nur noch ndherungsweise. Da
an der Oberfliche weniger Bindungen vorliegen als im Volumen des Festkorpers, ist zu
erwarten, dass die Oberflichen-Debyetemperatur Tp s sich von der Debyetemperatur
Tp des Kristalls unterscheidet. Demnach ist Tp durch Tpegr zu ersetzen. Wird auch der
attraktive Teil des Wechselwirkungspotentials beriicksichtigt (siche Kap.2.1.1), so muss
eine zusitzliche Korrektur des Einfallswinkels und der Strahlenergie (BEEBY-

Korrektur) durch den effektiven Wellenvektoriibertrag q, . eingeflihrt werden [63]. Fiir

spiegelnde Streuung gilt:

8m
Quefr =491 + h—zHe D (2.29)

Hierbei bezeichnet D die Tiefe des Helium-Oberflichen-Wechselwirkungspotentials

und my, die Masse des Heliumatoms. Gleichung (2.27) ldsst sich somit als

3T
W= ———— (hzqzL + SmHeD) (2.30)
mgkpTp efr
schreiben. Der Parameter D betrégt fiir Metalle etwa 5-10 meV [36] und hat keinen Ein-
fluss auf die Lagenverteilung. Die hier vorgestellten Daten sind nicht beziiglich des De-

bye-Waller-Effektes korrigiert worden.
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2.2 Augerelektronenspektroskopie

Die Augerelektronenspektroskopie (AES) ist eine Standardmethode in der Ober-
flichen- und Grenzflichenphysik. Sie wird sowohl zur qualitativen Uberpriifung der
Reinheit von Festkorperoberflachen als auch zur quantitativen Bestimmung der chemi-
schen Oberflaichenzusammensetzung angewandt. Weitere wichtige Anwendungen sind

die Untersuchung des Filmwachstums [64] und die Tiefenprofilanalyse.

Augerprozess:

Primérelektronen mit Energien von einigen keV kénnen Rumpfniveaus in einem
Atom ionisieren. Das so entstandene Loch wird mit einem Elektron aus einer hdheren
Schale aufgefiillt. Die dabei freiwerdende Energie kann entweder als charakteristisches
Rontgenphoton emittiert oder auf ein Elektron derselben oder einer anderen Schale
iibertragen werden. Dieses Elektron verldsst dann das Atom und hinterlésst es in einem
doppelt ionisierten Zustand. In Abbildung 2.4 ist schematisch ein KL,L,3-Auger-
Ubergang dargestellt. Die Bezeichnung KL;L, ; zeigt an, dass ein Loch in der K-Schale
durch ein Elektron der L;-Schale aufgefiillt wird. Die hierbei freiwerdende Energie wird
an ein Elektron der L,- bzw. L3-Schale {ibertragen, das emittiert wird. Demzufolge er-

gibt sich die kinetische Energie des Augerelektrons in einer ersten Ndherung zu:

EKL1L2,3 = EK - ELI _EL2’3 (2.31)

Valenzband

¢
()
~

M
W

C

Abbildung 2.4: KL,L, ;- Augerprozess
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Bei genauerer Betrachtung muss ein Korrekturterm auf der rechten Seite hinzugefiigt
werden, um verdnderte Bindungsenergien fiir das ionisierte Atom im Vergleich zum
neutralen Atom zu beriicksichtigen. Die Energie des emittierten Augerelektrons ist nach
Gleichung (2.31) unabhédngig von der Energie des einfallenden Elektrons und damit

charakteristisch fiir das betreffende Element.

Messverfahren:

In der Praxis werden die emittierten Elektronen mittels eines Zylinderspiegel-
analysators (Cylindrical Mirror Analyser- CMA) detektiert. Dabei wird die Energiever-
teilung N(E) der von der Probe emittierten Elektronen gemessen. Wie der in Abbildung
2.5 schematisch dargestellte Versuchsaufbau zeigt, liegt die Elektronenkanone innerhalb
des Zylinderspiegelanalysators, so dass der primire Elektronenstrahl senkrecht auf die
Probe geschossen wird. Die zylindrischen Elektroden dienen zur Fokussierung der emit-
tierten Augerelektronen auf den Detektor. Dabei werden nur solche Elektronen detek-
tiert, die unter dem Winkel ¢ =42° (Fokuswinkel des CMA) in den CMA eintreten und
die bei angelegter Spannung U die entsprechende Passenergie besitzen. Durch Messung
der Elektronenintensitit N bei gleichzeitigem Variieren der Spannung U lésst sich die
Energieverteilung N(E) der Augerelektronen bestimmen. Diese enthélt elementspezifi-
sche Maxima, die durch den Augerprozess verursacht werden, allerdings auf einem sehr

hohen Untergrundsignal (Sekundédrelektronen). Daher misst man in der Praxis héufig

Zylinder ﬁnalysator % :

Detektor

Elektronenkanone = Abschirmung

Abbildung 2.5: Schematische Darstellung eines AES- Versuchsaufbaus.
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Abbildung 2.6: Mittlere freiec Wegldange von Elektronen als Funktion der Energie [67].

die differenzierte Energieverteilung dN(E)/dE. Hierzu wird die am duleren Zylinder des
CMA anliegende Gleichspannung mit einer sinusférmigen Wechselspannung moduliert
und das Signal des Elektronenvervielfachers iiber einen Lock-In-Verstirker gemessen.
Die Energie eines AES-Ubergangs wird dabei als das Minimum der Amplitude im dif-
ferenzierten Spektrum definiert und als MaB fiir die Intensitit der Auger-Uberginge

wird die peak-to-peak Amplitude genommen.

Chemische Analyse:

Vergleicht man die differenzierte Energieverteilung dN(E)/dE mit Referenz-
spektren reiner Elemente [65], so ist eine recht genaue qualitative Bestimmung der
Oberflichenzusammensetzung moglich. Allerdings ist die Empfindlichkeit dieser
Spektroskopie beziiglich geringer Verunreinigungen an der Oberfliche meistens nicht
besser als 0.1% einer Monolage. Demnach konnen Oberflichen, die gemdfl AES keine
Verunreinigungen zu enthalten scheinen, noch Verunreinigungen aufweisen, die mittels
Photoemission (UPS, XPS) oder Elektronenenergieverlustspektroskopie (EELS,
HREELS) detektiert werden kdnnen. Weniger genau ist hingegen die quantitative Aus-
wertung von AES Daten, da die gemessenen Intensitidten sowohl von der Energieauflo-

sung des CMA als auch von der Hohe der angelegten Modulationsspannung abhiangen.
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Da die Auflosung fiir verschiedene Probenabsténde stark variiert [66], ist fiir Vergleiche
verschiedener Spektren die Einhaltung einer identischen Probenposition erforderlich.
Daher wurde bei den in der vorliegenden Arbeit gezeigten Wachstumskurven (Ande-
rung der Intensitdt in Abhéngigkeit von der Aufdampfzeit) auf eine exakt reproduzierte

Probenposition geachtet.

Schichtdickenbestimmung:

AES ist aufgrund der geringen Austrittstiefe der Augerelektronen oberflichen-
empfindlich. Die Abschwichung der Intensitit eines AES-Ubergangs des Substrats
durch den aufgedampften Film ist abhdngig von der Schichtdicke d des Films und der
mittleren freien Wegldnge A der beobachteten Augerelektronen und lédsst sich im Fall

eines Lagenwachstums wie folgt beschreiben:

B@ _ e
-\ 7\.COS(P 232
50) e (2.32)

wobei I5(0) und I3(d) die Intensitiit eines AES-Ubergangs des Substrats vor- bzw. nach
der Deposition eines Films der Schichtdicke d darstellen. Gleichzeitig verhélt sich die

Intensitit des aufgedampften Films wie folgt:

—1—g M0 (2.33)

Dabei stellen IF (d) und IF(oo) die Intensitit des AES-Ubergangs des Films mit der
Schichtdicke d bzw. eines unendlich dicken Materials dar. Der Faktor cos¢ ergibt sich
dadurch, dass nur die Augerelektronen detektiert werden, die unter dem Winkel
@ =42° in den CMA cintreten. Die mittlere freie Wegldnge der Elektronen A héngt
sowohl von der kinetischen Energie der Augerelektronen (Abb. 2.6) [67] als auch von
der kristallographischen Struktur des zu durchdringenden Materials ab und lsst sich in

guter Naherung aus den empirischen Formeln von Seah und Dench [68] abschitzen. Fiir

Elemente gilt:

_538-a

A o 0.41-a**.E"? (2.34)

Anorganische Verbindungen (z.B. Oxide) lassen sich hingegen anhand der Gleichung:
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2170-a
==

A +0.72-2%%.EV? (2.35)

besser beschreiben. Die Energie E der Elektronen wird in eV angegeben. Der Parameter
a beschreibt die Struktur des von Elektronen durchlaufenen Materials und wird wie

folgt berechnet:

(2.36)

B Volumen der Einheitszelle v
Anzahl der Atome der Einheitszelle

Sowohl a als auch A sind in nm angegeben.
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2.3 Beugung niederenergetischer Elektronen

Eine weitere Methode zur Untersuchung von Oberflachenstrukturen ist die Beu-
gung niederenergetischer Elektronen (Low Energy Elektron Diffraction, LEED). Das in
der vorliegenden Arbeit verwendete LEED-Experiment wird in Abbildung 2.7 schema-
tisch beschrieben. Dabei wird ein monochromatischer Elektronenstrahl unter senkrech-
tem Einfall auf die Probe gerichtet. Die von der Oberfldche elastisch gestreuten Elekt-
ronen werden anschlieend auf einen Fluoreszenzschirm beschleunigt und dort nachge-
wiesen. Auf dem Schirm bildet sich durch konstruktive und destruktive Interferenz ein
fiir die Struktur der Oberfliche charakteristisches Beugungsmuster (LEED-Bild). Dies
stellt eine Abbildung des reziproken Oberflachengitters dar. Gewohnlich wird das ent-

standene Beugungsmuster fotografiert.

Elektronen weisen sowohl Wellencharakter als auch korpuskulare Eigenschaften
auf. Den Elektronen kann daher eine Wellenldnge A zugeordnet werden, die sich dhnlich

wie im Fall der Heliumatome nach der DE BROGLIE-Gleichung (2.2) berechnen lésst.

Dementsprechend ergibt sich die GroB3e des Wellenvektors k der Elektronen aus fol-

gender Beziehung:

Fluoreszenzschirm

Filament

Linsen

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung eines LEED-Experimentes.
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~ 2
|k| - 2}%‘ _ r;ll;E ~0.5124/E(eV) (A™) (2.37)

wobei m, die Ruhemasse des Elektrons darstellt. Die Energie E der verwendeten Elekt-
ronen betrdgt in den LEED-Experimenten 10 bis 500 eV. Dementsprechend nimmt die
Wellenlinge A Werte zwischen 4 und 0.5 A an und liegt somit in der GroBenordnung
der Gitterkonstanten in einem Festkdrper. Das zweidimensionale Gitter der Oberfléche

wirkt daher als Beugungsgitter fiir die Elektronen.

Die Information, die man mit Hilfe von Beugungsexperimenten erhilt, ist einer-
seits durch ihre Position relativ zum (0,0)-Reflex bestimmt und andererseits durch die
Intensitét der Beugungsmaxima. Da im Weiteren nur die Periodizitit der Oberfldche
betrachtet wird, ist eine Auswertung der LEED-Bilder mit Hilfe der einfachen geometri-
schen LEED-Theorie ausreichend. Hierbei konnen zur Bestimmung der Richtungen, in
welchen die Intensitdtsmaxima auftreten, die Laue-Gleichungen fiir die Streuung an

einem zweidimensionalen Gitter angewandt werden:

ai(k—k)=d;q=2nn; i=12 (2.38)

—

Hierin bezeichnen a; die primitiven Translationsvektoren des Oberflichengitters, k;

und Ef die Wellenvektoren der einfallenden und der gebeugten Elektronen, q den
Streuvektor und n; ganze Zahlen. Wie bereits im Falle der Heliumbeugung gezeigt, er-
gibt sich das reziproke Gitter eines Kristalls aus dem Gitter im Ortsraum, indem zu je-
dem realen Gittervektor a;,a, der entsprechende reziproke Gittervektor 5;‘, 5; gemal

der Gleichung 2.5 gebildet wird. Die Einheitszelle des reziproken Oberfldchengitters ist

durch die reziproken Gittervektoren ET und 5; bestimmt. Ahnlich wie im Fall der He-
Streuung tritt ein Beugungsreflex dann auf, wenn die zur Oberfléche parallele Kompo-
nente des Streuvektors des Elektrons einem reziproken Oberflachengittervektor ent-
spricht. Das von den gebeugten Elektronen erzeugte Interferenzmuster entspricht folg-
lich der Transformation der Translationssymmetrie der realen Oberflichenstruktur in
den reziproken Raum. Die Riicktransformation ergibt die Periodizitdt im Realraum. Die
LEED-Bilder liefern demnach nach Riicktransformation die Basisvektoren a; und a,

der Oberflacheneinheitszelle.
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Zur Beschreibung von Oberflichenrekonstruktionen oder Uberstrukturen, die
durch adsorbierte Teilchen oder diinne Schichten eines anderen Materials entstehen,

dienen die Bezeichnungen von Wood [69] sowie die von Park und Madden [70]. Dabei
wird die Periodizitit der Uberstruktur, die durch die Vektoren b, und b, gekennzeich-
net ist, auf die Periodizitdt der Substratstruktur, die durch die Vektoren a; und a, be-
stimmt ist, bezogen. Bei Wood dient das Verhéltnis der Lidngen der Gittervektoren so-
wie der zwischen den Gittern befindliche Winkel ¥ zur Kennzeichnung der Lage des

Oberflachengitters relativ zum Substratgitter. Demnach wird die Rekonstruktion bzw.

die Uberstruktur durch folgende Notation gekennzeichnet:

Der Buchstabe z ist durch p zu ersetzen, wenn es sich um eine primitive Einheitszelle
handelt und durch c, wenn es sich um eine zentrierte handelt. Bei der Nomenklatur von
Park und Madden werden die primitiven realen Gittervektoren der Uberstruktur in den

Koordinaten der realen Gittervektoren des Substrates ausgedriickt:

Pl =my, 3:11 +ma, (2.40)
b,=m, a,+mya,
Die Benennung der Uberstruktur erfolgt nun in Matrix-Schreibweise:
m;; m
M:( H 12} (2.41)
mp; My

Die endliche Eindringtiefe der Primérelektronen ergibt jedoch auch Beitridge aus
der Beugung an einigen tiefer liegenden Lagen, so dass auch die dritte Laue-Bedingung
wichtig wird. Dies fiihrt zu Modulationen der Reflexintensitit in Abhangigkeit von der
Primédrenergie, die in so genannten LEED-I/V-Kurven gemessen werden. I/V-Kurven

enthalten somit zusétzliche Informationen tber die Struktur senkrecht zur Oberfliche.
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Kapitel 3

Experimentelles

3.1 Versuchsaufbau

Die in dieser Arbeit vorgestellten Messungen wurden an zwei verschiedenen
UHV-Apparaturen durchgefiihrt, die im Folgenden mit I und II bezeichnet werden. Bei-
de Apparaturen sind mit einem AES-Spektrometer, einer LEED-Optik, einem Quadru-
polmassenspektrometer (QMS) fiir die Restgasanalyse, einer Sputter-lonenquelle und
einer Einrichtung fiir Heliumstreuexperimente ausgestattet. Sowohl die hochauflosende
Heliumstreuapparatur I als auch die zweite UHV-Apparatur II mit dem in die Streu-
kammer integriertem Diisenstrahl sind in [71, 72] bzw. in [73] ausfiihrlich beschrieben

worden.

3.1.1 Die hochauflésende Helium-Streuapparatur I

Abbildung 3.1 zeigt eine schematische Darstellung der hochauflésenden Heli-
um-Streuapparatur. Mit ihr sind alle in den Kapiteln 5-7 beschriebenen Experimente
durchgefiihrt worden. Die Messapparatur besteht, in der Folge wie sie der He-Strahl
durchléduft, im Wesentlichen aus Diisenkammer, Streukammer, Chopper- und Detektor-
kammer. Die Kammern sind zur Vereinfachung von Montage, Wartung und Ausheiz-
barkeit durch Metallfaltenbdlge miteinander verbunden und mittels Ventilen voneinan-

der abtrennbar.

In der Diisenkammer wird komprimiertes Helium (50-400 bar, Reinheit 6.0)
durch eine Diisendffnung (Durchmesser 10 pm) ins Vakuum expandiert. Aus der resul-
tierenden Winkelverteilung wird mittels zweier Abschéler der He-Strahl geformt. Er
gelangt dabei iiber ein System bestehend aus drei differentiellen Pumpstufen (mit den

zwei Abschilern und einer Lochblende mit 1 mm Durchmesser) auf die Probe, die sich
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Detektorkammer

Diisenkammer

\ Ventile

b
@ @ —@* Chopperkammer
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He-Gas \/
<400 bar Abschiler

Streukammer

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der hochauflsenden
Helium-Streuapparatur I (Aufsicht)

in der Streukammer befindet. Der Offnungswinkel des He-Strahls ist 0.2°. Bei einer
Primérenergie von 20 meV betragen seine volle Energiechalbwertsbreite 0.3 meV und
sein Strahldurchmesser am Probenort 2 mm. Bei der Expansion wird die gesamte
Enthalpie des Diisenstrahls in vorwértsgerichtete kinetische Energie umgewandelt. Fiir

ein ideales, einatomiges Gas gilt die Beziechung

Eiin = %mHeVZ = %kBTD 3.1)
dabei sind my, die Masse und v die Geschwindigkeit des He-Atoms, kg ist die Boltz-
mannkonstante und Tp ist die Gastemperatur in der Diise. Demzufolge wird die kineti-
sche Energie des He-Strahls Eyj, iiber die Temperatur Tp der Diise eingestellt. Dazu
kann diese mit einer Heizeinrichtung bis 450 K (bei bis zu 400 bar Diisendruck) er-
warmt und mit fliissigem Stickstoff bis etwa 100 K bzw. mit fliissigem Helium bis etwa
60 K gekiihlt werden. Die Monochromasie des He-Strahles wird iiblicherweise durch
das so genannte Geschwindigkeitsverhéltnis S charakterisiert, das sich mit der Halb-

wertsbreite Av der Geschwindigkeitsverteilung wie folgt verkniipfen lasst [74]:
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S=165- % (3.2)
\%

Der hier verwendete Heliumstrahl weist die Geschwindigkeitsauflosung Av/v ~ 0.007

auf und erreicht Intensititen 1> 10" Atome/sr-s [75]. Somit ergibt sich das Geschwin-

digkeitsverhaltnis zu S ~ 235 und die Energicauflosung zu AE/E ~ 0.014.

Der auf die Probe fallende Heliumstrahl bildet mit der Oberflichennormalen den
Winkel ;. In der Detektorkammer werden nur diejenigen He-Atome detektiert, welche
in Bezug zur Oberflichennormalen unter dem Winkel 6 gestreut werden, wobei fiir die

Streuexperimente dieser Arbeit x =06, +0, =90° gilt. Die Probe befindet sich in der

Streukammer, die nach Ausheizen einen Restgasdruck von 500" bis 100" mbar hat.
Durch den He-Strahl steigt der Heliumpartialdruck in der Streukammer bis zu etwa
2010 mbar an. Die Probe kann mittels eines Manipulators entsprechend der drei Frei-
heitsgraden der Rotation und auch der Translation bewegt werden. Die Hauptachse des
Manipulators, die gleichfalls die Polarwinkeldrehachse ist (6;), steht senkrecht zur
Streuebene. Die Streuebene wird aus dem Einfalls- und Ausfallswinkel des He-Strahls
und der Oberflichennormalen gebildet. Die Azimutwinkeldrehachse (¢) ist mit der
zentralen Oberflaichennormalen identisch, dabei legt der Azimut die kristallographische
Orientierung der Probe gegeniiber der Streuebene fest. Die Kippachse (Tilt) liegt senk-
recht zur Polarachse einige Millimeter hinter der parallel zu ihr gerichteten Probenfla-
che und dient dazu, die Oberflichennormale gegeniiber der Streuebene zu kippen. Sie
wird jedoch nur zu Justierzwecken verwendet und macht, aufgrund ihrer Position hinter
der Probenfldche, mitunter eine geringe Hohenkorrektur (z-Bewegung) der Probe not-
wendig. Die Rotationsbewegungen werden durch externe Schrittmotoren gesteuert. Die
Eichung des Azimuts erfolgt liber die Position der BRAGG-Reflexe. Die Einstellung des
Tilt wird grob mit einer Laserreflexion an der Probenoberflache und fein mit dem (0,0)-
Reflex des He-Strahls durchgefiihrt. In den Manipulator sind ein Heliumkryostat und
eine ElektronenstoBheizung integriert, so dass Probentemperaturen zwischen 70 und
1200 K bei Verwendung eines Cu-Kiihlringes fiir die Probe erreicht werden kénnen.
Die Temperatur wird direkt an der Probe mit einem NiCr-Ni-Thermoelement gemessen.
In der Streuposition wird die Probe zu Reinigungszwecken mit Ar'-Ionen einer Energie

von 800-1000 eV gesputtert. In der Streukammer sind zudem zwei Verdampferofen fiir
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Eisen und Gallium eingebaut, mit deren Hilfe diinne Filme auf die Probenoberfléche
gedampft werden konnen. Die Oberfldchenuntersuchung mittels Heliumstreuung wird
durch LEED und AES ergédnzt. Durch zusétzliches Drehen des zweifach differentiell
gepumpten Deckelflansches um 180° kann die Probe vor das AES-Spektrometer gefah-
ren werden.

Der an der Probe gestreute Heliumstrahl gelangt in die Chopperkammer, in der
er fiir Flugzeitmessungen von einer rotierenden Scheibe (Chopper) in eine pseudostatis-
tische Pulsfolge zerlegt werden kann [76], und trifft schlieBlich nach zwei weiteren dif-
ferentiellen Pumpstufen in den Detektor. Der Abstand zwischen Chopperkammerblende
und Detektorblende definiert, zusammen mit diesen Blenden, die Winkelauflosung der
Detektorlinie (hier 0.2°), so dass sich unter Beriicksichtigung der 0.2° Strahldivergenz

eine Gesamtwinkelauflosung von ca. 0.3° ergibt [77].

Im Detektor werden die Heliumatome ionisiert, in einem Massenspektrometer
vom Restgas separiert und per Channeltron in einzelne Spannungsimpulse umgewandelt
[78], gezéhlt und als Intensitét in [Impulse/Sekunde] ausgegeben. Die Ionisationswahr-
scheinlichkeit der He-Atome betrigt ~ 10”. Die vom Detektor gemessene Intensitit Iy
muss um die Totzeit 7; gemaf

I

=& (3.3)
I-ty-1,

korrigiert werden, um die wahre Intensitdt / zu erhalten. Alle in dieser Arbeit aufgefiihr-

ten Intensitdten wurden auf diese Weise um die in Ref. [52] angegebene Totzeit von 0.7

Ms korrigiert.

3.1.2 UHV-Apparatur II

Abbildung 3.2 zeigt eine schematische Darstellung der UHV-Apparatur II. An
ihr wurden ausschlieBlich die in Kapitel 4 beschriebenen Experimente durchgefiihrt. Sie
besteht aus vier differentiell gepumpten Kammern. Das Strahlsystem ist innerhalb der
Probenkammer auf einer drehbaren Scheibe angebracht. Es besteht aus einer Diisen-
kammer und einer Chopperkammer, die iiber eine federgestiitzte Teflongleitdichtung,
auf der die Drehscheibe liegt und gefiihrt wird, gegen die Probenkammer abgedichtet
sind. Der Diisenstrahl wird im Gegensatz zu der hochauflésenden He-Streuapparatur (I)

bei viel niedrigeren Driicken (py. = 2-3 bar) erzeugt und kann nicht gekiihlt werden.
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Daher betrdgt die Energie der Heliumatome in den hiermit durchgefiihrten Experimen-
ten 63 meV und die volle Halbwertsbreite der Geschwindigkeitsverteilung ist
Av/v =12% [79]. Nach Gleichung 3.2 ergibt sich somit das Geschwindigkeitsverhalt-
nis zu S = 14 und die Energieverteilung liegt bei AE/E ~ 0.24 . Die Winkelauflosung
des He-Strahls kann zwischen 0.4° und 2° variiert werden [80]. Zur Durchfiihrung der
Heliumstreuexperimente wurde die Probe so justiert, dass der Ausfallwinkel der detek-
tierten He-Atome stets 8 = 70° betrdgt. Wahrend der Helium-Beugungsexperimente

wurde der Einfallwinkel des He-Strahls variiert, indem der Diisenstrahl mit Chopper-

kammer in der Messebene um die Probe gedreht wurde (sieche Abbildung 3.2).

Der Detektor ist in einer abgetrennten, differenziell gepumpten Kammer unter-
gebracht, die nur iiber eine Blende von 0.7 mm Durchmesser zum Durchlass des Atom-
strahls mit der Probenkammer verbunden ist. Der lonisationsdetektor ist wie bei Appa-

ratur [ mit einem Quadrupolmassenfilter kombiniert und kann auch fiir TDS-

AES

Chopperkammer

=0
Verdampfer /’
N

Streukammer

Diisenkammer

|

Argon-Gas

Sputter-lonenquelle

[
i Detektor
i

I : Kreuzkorrelationschopper

oo

[ Detektorkammer

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung der UHV-Apparatur II (Aufsicht)
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Experimente verwendet werden. Die 0.7 mm Blende und die Ionisatoreintrittsblende
(3.2 mm [J) schrinken den Raumwinkel, aus dem Teilchen detektiert werden, auf etwa
1° ein.

Der hier verwendete Manipulator ist identisch zu dem zuvor beschriebenen und
ermdglichte, die Probe in allen drei Raumrichtungen zu verschieben und um alle drei
Winkel zu drehen. Die Probe kann durch einen im Manipulator integrierten Kryostaten
mit fliissigem Stickstoff bis etwa 85 K gekiihlt werden. Zusitzlich wurde eine Schleuse
zwischen Manipulator und Probenkammer eingesetzt, um Probenwechsel ohne Beliif-
tung der Vakuumkammer (80 cm [1) durchfiihren zu konnen. Die Ionenkanone dient
zum Reinigen der Probe, wobei ein Strahl aus Ar -Ionen auf die Oberfliche gerichtet
und auf 1-2 keV beschleunigt wird. AES und LEED-Optik werden zur Charakterisie-
rung der Oberfldche benutzt. Beide sind mittels Federbdlgen montiert und kdnnen mit
Hilfe von Elektromotoren bis in die jeweilige Messposition gefahren werden. Aus
Platzgriinden wurde das LEED-System oberhalb der Streuebene untergebracht, so dass

die Probe hierzu aus der Messebene bewegt werden muss.
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3.2 Charakterisierung der verwendeten Materialien

Als Substrate fiir das Wachstum von diinnen metallischen (Fe-, Ga-) Filmen und
diinnen Oxidschichten (Ga,03) sind in der vorliegenden Arbeit die intermetallische Le-
gierung CoGa und die halbleitende Verbindung GaAs verwendet worden. Im Folgenden
sollen kurz die fiir die Wachstumsexperimente wichtigen Eigenschaften der hier ver-

wendeten Materialien vorgestellt werden.

3.2.1 Der GaAs-Kristall

Galliumarsenid (GaAs) kristallisiert, wie dhnliche Verbindungen aus Elementen
der IlI-ten und der V-ten Gruppe des Periodensystems in der Zinkblendestruktur. Abbil-
dung 3.3(a) zeigt den Aufbau des GaAs-Gitters. Die Zinkblendestruktur entsteht durch
zwel ineinander geschobene kubisch-flichenzentrierte Strukturen, die entlang der
Raumdiagonalen um 1/4 der Diagonalenldnge gegeneinander verschoben sind, wobei
die Plitze (0,0,0) und (1/4,1/4,1/4) jeweils durch die beiden Atome, Ga und As, besetzt
sind. Jedes Ga-Atom liegt demnach in der Mitte eines regelmiBigen Tetraeders, wobei
die vier Atome, die den Tetraeder bilden, aus As-Atomen bestehen. Die Gitterkonstante
entspricht der Kantenliinge des Wiirfels in Abbildung 3.3(a) und betriigt ap=5.65 A, die
Entfernung zum nichsten Nachbarn dementsprechend 2.45 A [81].

Q| 0

l

=

5 X @ 2

t \ S
(1/4,1/4,1/4) S

a) b)

Abbildung 3.3: Einheitszelle des GaAs-Gitters (a) und der GaAs(100)-Flache (b)

(0,0,0)
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In Kapitel 4 wird fiir das Eisenwachstum die (100)-orientierte GaAs-Oberfliche
verwendet. Abbildung 3.3(b) zeigt einen Schnitt senkrecht zur [100]-Richtung durch
das Atomgitter. Die ideal (100)-orientierte Fldche ist entweder ausschlieBlich mit As-
Atomen oder nur mit Ga-Atomen besetzt. Die primitive Einheitszelle dieser Flache ist
ein Quadrat mit der Kantenlinge a = 4.00 A. In Wirklichkeit ist die GaAs(100)-
Oberfliche jedoch rekonstruiert. Die Rekonstruktionen werden in erster Linie durch das
As/Ga-Konzentrationsverhéltnis bestimmt. Die allgemein beobachteten Rekonstruktio-
nen sind (geordnet nach fallendem As/Ga-Konzentrationsverhéltnis): c(4x4), c(2x8)
und c(8%2) [82, 83]. Mit dhnlicher As-Bedeckung wie bei der c(8%2)-Rekonstruktion
wurden auch (nx6)-Rekonstruktionen mit n = 1, 2, 3, 4, 6 gefunden [81, 82, 84]. Mittels
Molekularstrahlepitaxie (MBE) lassen sich weitere Oberfldchenstrukturen aufgrund
kinetischer Effekte stabilisieren. Insbesondere bei Rekonstruktionen mit &dhnlicher Zu-
sammensetzung der Oberfliche konnen Ubersittigungseffekte oder Nukleationsphéno-

mene fiir die jeweilige Rekonstruktion ausschlaggebend sein.

Die hier verwendete GaAs(100)-Probe ist durch mehrere Zyklen von Ar'-
Ionenbeschuss (1-2 keV) mit anschlieBendem Ausheilen bei 825 K fiir 5-10 Minuten
prapariert worden. Diese Prédparation der GaAs(100)-Oberfliche fiihrte meistens zur
Bildung einer c(8x2)-Rekonstruktion (sieche Kap.4.1). Bei einer leicht abweichenden
Préaparationsweise konnte manchmal zusétzlich eine p(4%6)-Rekonstruktion beobachtet

werden (siche Kap. 4.1).

3.2.2 Die intermetallische Verbindung CoGa

CoGa kristallisiert in einer Cdsiumchlorid-Struktur, d.h. in einer kubisch raum-
zentrierten Struktur (bce), bei welcher jedes Atom in der Mitte eines Wiirfels liegt, des-
sen Ecken von Atomen der anderen Art besetzt sind. Die Struktur ist in Abbildung 3.4
dargestellt. Die Gitterkonstante des CoGa-Einkristalls betriigt 2.88 A [85]. Die Einheits-
zelle der idealen (100)-Flache von CoGa ist in Abbildung 3.4 schattiert dargestellt und
zeigt ein Quadrat. Die (100)-Flache besteht entweder nur aus Co-Atomen oder nur aus
Ga-Atomen. Wie im Fall von GaAs findet man jedoch auch fiir CoGa(100) in Abhén-
gigkeit von der Préparation unterschiedliche Oberflachenstrukturen. Thre Pridparation

und die strukturellen Eigenschaften werden in Kap. 5.1 beschrieben.
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3.2.3 Eisen (Fe)

OGa

Co

Abbildung 3.4: Die Struktur des CoGa Kristallgitters

Eisen kristallisiert bei Raumtemperatur und unter normalem Druck in einer ku-

bisch raumzentrierten Struktur — der a-Phase — mit einer Gitterkonstanten von 2.866 A

[86, 87]. Bei hohem Druck kann auch eine hexagonale Struktur — die €-Phase — stabili-

siert werden [87]. Die a-Phase ist bis 910°C stabil. Bei dieser Temperatur findet der

Ubergang zur y-Phase statt. Die y-Phase besitzt eine fcc-Struktur mit einer Gitterkon-

stanten von 3.64 A [86, 87]. Ein weiterer struktureller Phaseniibergang wird bei 1390°C

beobachtet: y-Fe geht wieder in eine bee-Struktur — die d-Phase — iiber, diesmal mit

einer Gitterkonstanten von 2.93 A [86, 87]. Die &-Phase ist thermisch stabil bis 1525°C,

wo der Schmelzpunkt nahezu erreicht wird. Tabelle 3.1 zeigt eine Zusammenfassung

der wichtigsten Kristallstrukturdaten von Eisen:

Tabelle 3.1: Kristallstrukturen von Eisen nach Landoldt-Bornstein [87]

Name Struktur Gitterkonstante thermisch stqbiler
A) Temperaturbereich (°C)
a-Fe bee 2.866 <910
y-Fe fec 3.646 910 <T <1390
o-Fe bee 2.932 1390 <T <1535 (= Tm)
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3.2.4 Gallium (Ga)

Gallium ist ein trivalentes Metall, das eine sehr geringe Schmelztemperatur be-
sitzt (T, = 29.78°C) und in einer Vielzahl von Strukturen kristallisiert. Unter normalen
Bedingungen ist 0-Ga die einzige stabile Phase. Sie besitzt eine Struktur, die durch eine
flichenzentrierte orthorhombische Einheitszelle mit acht Atomen beschrieben wird und
deren Gitterkonstanten a = 4.51 A, b = 4.52 A und ¢ = 7.64 A betragen [88]. Ein Teil
der Ga-Verbindungen ist kovalenter Natur, so dass 0-Ga als metallisch-molekularer
Kristall betrachtet werden kann. Bei normalem Atmosphérendruck und niedrigen Tem-
peraturen konnen weitere (metastabile) Phasen stabilisiert werden, wie z.B. [3-, y- und &-
Ga [89-91]. Die entsprechenden Struktureigenschaften sind in der Tabelle 3.2 aufgelis-
tet. Interessant fiir diese Arbeit ist das B-Ga. Es besitzt eine monokline Struktur, mit
folgenden Gitterparameter (gemessen bei —25°C): a =2.77 A, b =8.05 A, c =333 A
und B = 92° [89] und ist stabil bis —16.3°C. Bei hohem Druck sind zwei stabile Phasen
des Galliums bekannt: Ga(Il) und Ga(IIl) [92]. Deren kristallographische Daten sind

ebenfalls in der Tabelle 3.2 eingetragen.

Tabelle 3.2: Kristallstrukturdaten von Gallium:

Gitterkonstante thermisch stabiler
Name Struktur (A) Temperaturbereich
O
a-Ga orthorhombisch a=4.51,b=4.52,¢c=7.64 <29.78 (= Tw)
a=2.766,b=28.053, c=3.332

B-Ga monoklin <-16.3
B=92°02'

y-Ga orthorhombisch | a=10.60, 5= 13.56,¢c=5.19 <-35.6
a=2.766

0-Ga rhomboedrisch <-194
a=72°02'

Ga(II) bee a=5.951 (2.6 GPa)

Ga(III) tetragonal a=2.813,c=4.452 (2.8 GPa)
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3.2.5 Eisenoxide

In der Literatur wird eine grofBe Anzahl von Eisenoxiden beschrieben [86]. Die
wichtigsten sind FeO (Wiistit), d-Fe,Os (Hdmatit) und FesO4 (Magnetit). Wiistit (FeO)
kristallisiert in einer NaCl-Struktur mit der Gitterkonstanten 4.31 A und schmilzt bei
1377°C [93]. Gewohnlich werden jedoch Abweichungen von der 1:1 Stéchiometrie
beobachtet, daher schreibt man die chemische Formel des Wiistit als Fe; ,O. Abhédngig
von x wurden in der Literatur unterschiedliche Gitterkonstanten angegeben [93]. Hima-
tit (a-Fe,O3) hat eine Korund-Struktur, welche isomorph zum a-Al,O; ist [93]. Die
Struktur basiert auf einem dichtgepackten hexagonalen Sauerstoffgitter, mit den Fe’'-
Ionen in oktaedrischen Liickenpldtzen. Ein Drittel dieser Liicken bleibt jedoch unbe-
setzt, um die Stochiometrie des Kristalls zu bewahren. Die Gitterkonstanten von
a-Fe,03 sind @ = 5.03 A und b = 13.75 A. Eine detaillierte Beschreibung dieser Struktur
ist in Ref. [94] zu finden. Magnetit (Fe;O,) kristallisiert in einer ,,Spinell-Struktur®, d.h.
in einer Struktur, die isomorph zu MgAl,O4 ist [93]. Dabei bilden die Sauerstoffionen
eine fee-Struktur. Die Kationen (Fe*- und Fe'-Ionen) besetzen sowohl tetraedrische
als auch oktaedrische Liicken im Sauerstoffgitter. Die Gitterkonstante von Fe;Oy4 betrdgt

8.39 A [93]. Eine Zusammenfassung der Strukturdaten ist in Tabelle 3.3 dargestellt.

Tabelle 3.3: Kristallstrukturdaten von Eisenoxid nach Landoldt-Bornstein [93]

Name Struktur Gitterkonstante Schmelz-
(A) temp. (°C)
FeO kubisch (NaCl-Typ) 4.3125 1377

Fe, 05 hexagonal (Korund-Typ) | a=15.034, ¢ =13.752 1570

Fe;04 kubisch (Spinell-Typ) 8.394 1527

3.2.6 Galliumoxide

Die bislang einzige bekannte kristalline Form des Galliumoxides ist Ga,0;. Es
wurden bereits mindestens vier verschiedene Phasen des Ga,O; beobachtet [93]. Sie
sind zusammen mit ihren Kristallstrukturdaten in Tabelle 3.4 aufgelistet. Die a-Phase

von Ga,0; ist isomorph zum a- Al,O; und hat dementsprechend eine Korund-Struktur
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mit den Gitterkonstanten a = 4.983 A und ¢ = 13.43 A [93]. Sie basiert auf einen hexa-
gonalen Sauerstoffgitter mit den Ga®"-Ionen auf oktaedrischen Liickenplitzen. Eine fiir
die vorliegende Arbeit wichtige Phase ist das 3-Ga,O3, welches eine monokline Struktur
mit den Gitterkonstanten @ = 3.04 A, b = 5.80 A, ¢ = 12.23 A und B = 103.7° besitzt
[87]. Die Sauerstoffatome bilden hier eine fce-Struktur, in der die Ga®*-Ionen sowohl
oktaedrische als auch tetraedrische Liickenplétze besetzen. Ein dhnliches Verhalten wird
auch im Fall des y- und 8-Ga,0; beobachtet. Diese zwei Phasen haben jedoch eine kubi-
sche Struktur, mit der Gitterkonstanten 8.22 A bzw. 9.52 A. Neulich konnte auch eine
y'-Phase des Ga,O3 sowohl auf einer CoGa(110)-Flache [95] als auch auf der Ni(100)-
Flache dargestellt werden [96].

Tabelle 3.4: Kristallstrukturdaten von Ga,O;

Name Struktur Gitterkonstante
(A)
0-Ga;0O3 | hexagonal (Korund-Typ) a=4.983,¢c=13.43
B-Gay0; monoklin a=3.04,b=5.80,c=13.752
B=103.7°
y-Ga,03 kubisch (Spinell-Typ) 8.22
y'-Ga,03 kubisch (Spinell-Typ) 4.11
0-Ga,03 kubisch 9.52

3.2.7 Thermodynamische Eigenschaften

Wie in Kap.1.2 gezeigt wurde, ist das Wachstum von diinnen metallischen oder
oxidischen Filmen auf kristallinen Substraten kinetisch bedingt. Meistens ist es jedoch
moglich, aufgrund thermodynamischer Uberlegungen vorauszusagen, ob das Wachstum
zweidimensional oder dreidimensional erfolgt. Dazu sind Kenntnisse iiber die jeweilige
freie Oberflichenenergie Ys erforderlich (siehe Kap. 1.1). Die freien Oberflichenener-
gien Ys der hier verwendeten Metalle (Ga, Co und Fe) sind in Tabelle 3.5 aufgelistet und
zwar sowohl fiir Raumtemperatur (298 K) [97] als auch fiir die jeweilige Schmelztem-

peratur Ty, [97, 98]. Fiir Ga,0; wird angenommen, dass sich die freie Oberflichenener-
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gie nicht viel von der des Al,O; unterscheidet. Dessen Wert liegt nach [98] zwischen

650 und 925 mJ / m>.

Tabelle 3.5: Berechnete Werte der freien Oberflichenenergie

Ga 720 718 650 302.9
Co 2709 2003 1870 1765
Fe 2939 1923 1787 1808

Wird ein Metall A auf der Oberfldche eines metallischen Oxides B,Oy deponiert,
so kann es zu einer Reaktion kommen, in welcher ByOy zu B reduziert und A zu A,Oy
oxidiert wird:

A+B,0y >B+A O (3.4)
Dies geschieht, wenn die Reaktion exotherm ist. Vernachldssigt man die Bildungsentro-
pien der Oxide, so ist diese Bedingung erfiillt, wenn die Bildungsenthalpie AH'/mol
Sauerstoff von AyOy negativer ist als die von B,O,. Einige fiir diese Arbeit interessante

Werte der Bildungsenthalpie AH" sind in Tabelle 3.6 aufgelistet.

Tabelle 3.6: Bildungsenthalpie AH" (kJ / mol) ausgewihlter Oxide [99]

AH" (kJ / mol)
Galliumoxide Kobaltoxide Eisenoxide
GaZO GaZO3 CoO CO304 FeO F6203 FC304

-356.0 -1089.1 -237.9 -891.0 -272.0 -824.2 -1118.4
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Kapitel 4

Wachstum von Fe und Fe/ Ga,05/
Fe;Ga, 4 As,- Multischichten auf GaAs(100)

In diesem Kapitel war das Ziel der Untersuchungen die Herstellung und Charak-
terisierung eines TMR (Tunneling Magnetoresistance)-Modellsystem, ausgehend von
dem halbleitenden Substrat GaAs. Ein TMR-System besteht aus zwei ferromagneti-
schen Schichten, die durch eine Isolatorschicht, Tunnelbarriere genannt, getrennt sind.
Abbildung 4.1 zeigt das Schema eines TMR-Systems das auf einem Halbleitersubstrat
aufgebaut ist. Der Tunnelwiderstand (oder Tunnelstrom) hiangt dabei von der relativen
Magnetisierung der ferromagnetischen Schichten FM;, ; sowie von der Dicke (1 - 2 nm)

und der elektrischen Bandliicke der Tunnelbarriere I ab [5].

FM,, ; — ferromagnetische Schichten
I — Isolatorschicht

HL-Substrat HL — Halbleiter

Abbildung 4.1

Im Rahmen dieser Dissertationsarbeit sollte das Wachstum und die strukturellen
Eigenschaften der einzelnen Schichten eines TMR-Systems untersucht werden und
Moglichkeiten gesucht werden ein epitaktisches Schichtsystem mit wohldefinierten
Grenzflichen zwischen den Schichten herzustellen. Als Tunnelbarriere werden meistens
diinne Al,Os-Schichten verwendet. Als Alternative zu Al,O3 bietet sich Ga,O3 an, des-
sen kristallinen Phasenisomorph zu den entsprechenden Phasen des Al,O; sind. Einer
der Vorteile des Ga,Os ist, dass sich wohlgeordnete Schichten bei geringeren Tempera-

turen herstellen lassen als kristalline Al,Os-Schichten.
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Diinne Ga,03-Schichten konnen auf den einkristallinen Substrate CoGa [100-
103], GaN [104], GaAs [105] und Ni [96] gewachsen werden. Wéhrend sich im Tempe-
raturbereich zwischen 700 und 900 K wohlgeordnete [3-Ga,Os-Schichten auf Co-
Ga(100) herstellen lassen [100-103], wéchst auf der GaAs(100)-Oberflache nur eine
amorphe Galliumoxidschicht [105].

In diesem Kapitel wird das Wachstum eines TMR-Vielschichtsystems beschrie-
ben, ausgehend von GaAs als Substrat. Zuerst wurde Fe (FM;) auf der GaAs(100)-
Oberfliche deponiert, auf das anschlieBend eine diinne Ga,O3-Schicht (I) als Tunnelbar-
riere gewachsen wurde. Als zweite ferromagnetische Schicht wurde eine diinne Fe-
Schicht (FM;) aufgedampft. In den folgenden Unterkapiteln werden das Wachstums-
verhalten, die Struktur, die Oberflichenmorphologie und die thermische Stabilitdt der
einzelnen Schichten und des Substrates beschrieben. Die Untersuchungen fanden in
dem als UHV-Apparatur II bezeichneten System statt, indem als Untersuchungsmetho-
den TEAS, LEED und AES zur Verfligung standen.

4.1 Die reine GaAs(100)-Oberfliche

Die GaAs(100)-Probe hat eine Fliche von 10x6 mm” und eine Dicke von 0.5
mm und ist aus einem GaAs-Wafer geschnitten. Sie wird mittels Elektronensto3 von der
Riickseite der Halterung her geheizt. Zur Temperaturmessung wurde an dem Probenhal-
ter ein NiCr-Ni Thermoelement befestigt. Die GaAs(100)-Probe wurde in-situ durch
wiederholte Zyklen von Ar'-Ionenbeschuss (2 keV) und anschlieBendem Ausheilen bei
825 K gereinigt. Diese Prozedur wurde nach jedem Experiment wiederholt, um die auf

der Probe deponierten Schichten zu entfernen und fiihrte zu einer relativ sauberen und

glatten GaAs(100)-Oberfliche.

Die Struktur der GaAs(100)-Oberflache wurde mittels LEED und TEAS unter-
sucht. Abbildung 4.2 zeigt Helium-Beugungsspektren gemessenen in [011]- (Abb.
4.2(a)) und in [011]-Richtung (Abb. 4.2(b)). Dabei wurde der Ausfallswinkel des Heli-

umstrahls bei 70° konstant gehalten, wihrend der Einfallswinkel variiert wurde. Die
Spektren sind jeweils auf die Intensitdt des gespiegelten (0,0)-Reflexes normiert. Des-

halb muss hier bemerkt werden, dass die gespiegelte Intensitét in [011]-Richtung unge-

fihr dreimal groBer ist als die in [01 1]-Richtung gemessene. In [011]-Richtung er-
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kennt man, neben dem gespiegelten (0,0)-Reflex, deutliche Beugungsreflexe bei
(-1/4,1/4), (1/4,-1/4), (1/2,-1/2) und (1,-1). Der (3/4,-3/4)-Reflex ist von dem (1/2,-1/2)-
Reflex bedeckt und ist nur durch eine Verbreiterung dessen zu beobachten. In [011]-
Richtung sind nur die Beugungsreflexe (0,0) und (1,1) zu erkennen. Die Oberflichen-
struktur zeigt demnach eine (4%1)-Periodizitit gegeniiber dem (unrekonstruierten)
GaAs-Substrat. Diese Struktur wird durch das in Abbildung 4.3(a) dargestellte LEED-
Bild der reinen GaAs(100)-Oberflache bestitigt. Sie zeigt auch die typische (4x1)-
Periodizitit an, man erkennt jedoch auch zusitzliche, schwache Reflexe, charakteris-
tisch flir eine ¢(8%2)-Struktur, die zur Verdeutlichung in Abbildung 4.3(b) als kleine

schwarze Punkte schematisch dargestellt sind.

1ol (1/2-1/2)  (0,0)  [01-1] _

(3/4,-3/4)

0.5+

Heliumintensitat

(-1/4,1/4)

00 | 1 | 1 | 1 |

Heliumintensitat

0.0 L

50 60 70 &
Einfallswinkel 8 (°)

Abbildung 4.2: Helium-Beugungsspektren der reinen GaAs(100)-Oberfldche in @) [0 1 I]—

Richtung und b) [0 11]-Richtung. Die Beugungsspektren sind jeweils auf die Intensitéit des

gespiegelten Reflexes (8; = 70°) normiert. Die Energie der Heliumatome betrug 63 meV, der

Ausfallswinkel 8= 70°.
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Abbildung 4.3: GaAs(100)-Oberfliche: @) LEED-Bild einer ¢(8%2)-Struktur mit b) einem
Schema der Reflexe: die leeren Kreise (O) entsprechen der (1x1)-Struktur, die schwarzen
Kreise (@) sind Reflexe einer (4x1)-Struktur und die schwarzen Punkte (¢) sind Reflexe
einer ¢(8%2)-Struktur; die haschierte Flache (I) stellt die Einheitszelle der (1x1)-Struktur
im reziproken Raum dar, die haschierte Fliche (II) die Einheitszelle der c(8x2)-

Rekonstruktion.

4.2 Wachstum von Fe auf GaAs(100)

Es ist bekannt, dass Eisen epitaktisch auf der GaAs(100)-Oberflaiche wichst
[106-112]. Das epitaktische Wachstum wird von der geringen Fehlpassung (~ 1.4%)
zwischen dem Fe-Gitter (2a= 5.732 A) und dem GaAs-Gitter (a= 5.654 A) begiinstigt.
Die strukturellen und magnetischen Eigenschaften des Systems Fe/GaAs(100) wurden
umfassend untersucht [106-122] Bisher nicht geklért ist ob nichtmagnetische Lagen
[108] oder eine halbmagnetische Fe;Ga, xAsx-Schicht [111] an der Grenzflache existie-
ren. Zusétzlich wurde fiir Fe/GaAs(100) eine in der Ebene einachsige Komponente der
magnetischen Anisotropie gefunden [108, 117], obwohl ein idealer bcc Fe(100) Film
vierfache Symmetrie haben sollte. Es wurde gezeigt, dass zwischen 450 und 500 K epi-
taktische Wachstum von Fe auf der GaAs(100)-Oberflache stattfindet [9, 20]. Jedoch
wird in diesem Temperaturbereich eine Segregation der Ga und As Atome in die ober-
flichennahen Fe-Schichten nachgewiesen [107, 108]. Bei hoheren Temperaturen rea-
giert das Fe mit dem Substrat und es bildet sich eine geordnete Fe;Ga, cAss-Legierung

[111].
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Im Folgenden wird das Wachstumsverhalten von Fe in Abhédngigkeit von der
Bedeckung und der Wachstumstemperatur, sowie die thermische Stabilitit und die

strukturellen Eigenschaften der deponierten Fe-Filme beschrieben.

4.2.1 AES-Untersuchungen des Fe-Wachstums bei 300 K

Um den Einfluss der Fe-Bedeckung auf die Eigenschaften der hier untersuchten
Schichtsysteme kldren zu konnen, ist eine genaue Bestimmung der Schichtdicken erfor-
derlich. Vor dem Einbau in die UHV-Kammer, wurde der Eisenverdampfer in einem
separaten Pumpstand mittels einer Quarzwaage geeicht. Der Abstand zwischen Ver-
dampfer und Quarz war dabei identisch mit dem Abstand zwischen Verdampfer und
Probe in der UHV-Kammer. Da der Fe-Dampfstrahl in der Heliumstreuapparatur einen
Winkel von 25° mit der Senkrechten zur Probe bildet, muss die Aufdampfrate dafiir
entsprechend dem Winkel von 25° korrigiert werden. Fiir alle Fe-Aufdampfexperimente
wurde eine Aufdampfrate von 0.77 A/min (0.54 ML/min), wenn man von einem bcc Fe
(100)-Film (1.21><1015 Atomen/cmz) ausgeht, verwendet. Die Genauigkeit der Eichme-
thode liegt innerhalb +10%.

Abbildung 4.4 zeigt die peak-to-peak Amplituden der AES-Ubergiinge von Fe
(704 eV), Ga (1070 eV) und As (1228 eV) als Funktion der Aufdampfzeit. Wie erwar-
tet, steigt das Fe-Signal mit zunehmender Fe-Bedeckung an, wihrend das Ga- und das
Co-Signal aufgrund der Abschirmung durch die Fe-Schicht abnehmen. Die Tatsache,
dass die peak-to-peak Amplituden des Ga-, bzw. des As-Ubergangs wihrend der Fe-
Deposition nur bis auf einen konstanten Restwert abnehmen, kann auf eine Segregation
der Ga und As Atome an die Oberfliche zuriickgefiihrt werden. Es ist bekannt [107,
108], dass Ga- und As-Atome schon bei Raumtemperatur in die Fe-Schicht diffundieren
und dass As-Atome an die Oberflache des Fe-Films segregieren. Zur Abschdtzung der
Aufdampfrate wurde die mittlere freie Weglédnge der Elektronen entsprechend der kine-
tischen Energie der AES-Uberginge von Fe (775 eV), Ga (1070 eV) und As(1228 eV)
mittels der Gleichung (2.34) zu A, =1.18nm, A;, =1.46nm bzw. A,, =1.56nm be-
rechnet. Wird in Abbildung 4.3 das Fe-Signal anhand der Gleichung (2.33) und das Ga-
bzw. das As-Signal anhand der Gleichung (2.32) angepasst (gepunktete Linien), so er-
hilt man folgende Werte fiir die Fe-Aufdampfrate: 0.22 ML/min (aus der Ga-Kurve),
0.16 ML/min (aus der As-Kurve) und 0.38 ML/min (aus der Fe-Kurve). Aufgrund der
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Abbildung 4.4: Peak-to-peak Amplituden der AES-Ubergiinge von Fe bei 704 eV (W),
von Ga bei 1070 eV (O) und von As bei 1228 eV (%), als Funktion der Aufdampfzeit
von Fe auf der GaAs(100)-Flache bei 300 K. Die Aufdampfrate betrug 0.54 ML/ min.

Ga- und As-Segregation ist ebenfalls zu erwarten, dass die Aufdampfrate kleiner ist als
der aus der Anpassung an die Fe-Daten ermittelte Wert (0.38 ML/min). Der grof3e Un-
terschied zwischen der mit Quarzwaage bestimmten Aufdampfrate (0.54 ML/min) und
der mittels AES bestimmten (0.22 ML/min (Ga), 0.16 ML/min (As) und 0.38 ML/min
(Fe)) zeigt, dass eine Segregation von Ga und As in den Fe-Film stattfinden muss und
dass Fe nicht lagenweise aufwichst. Im Folgenden wird die Schichtdicke der Fe-Filme
aus der mittels Quarzwaageneichung bestimmten Aufdampfrate von 0,54 ML/min er-

mittelt.

4.2.2 Thermische Stabilitit der Fe-Filme

Die thermische Stabilitit diinner Fe-Filme auf der GaAs(100)-Fliache wurde mit-
tels AES untersucht. Zu diesem Zweck wurden 10 ML Fe bei Raumtemperatur aufge-
dampft und danach mit einer Rate von ~ 1 K/s geheizt. In Abbildung 4.5 sind die peak-
to-peak Amplituden der AES-Uberginge von Fe (704 eV), Ga(1070 eV) und As(1228
eV) als Funktion der Probentemperatur gezeigt. Man sieht, dass die peak-to-peak Amp-
lituden von Fe(704 eV) und As(1228 eV) bis ~ 550 K innerhalb der experimentellen

Genauigkeit konstant bleiben. Dies deutet auf einen in diesem Temperaturbereich stabi-
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len Fe-Film hin. Der leichte, aber kontinuierliche Anstieg der peak-to-peak Amplitude
des Ga(1070 eV)-Ubergangs weist jedoch auf eine merkliche Anreicherung von Galli-
um in der Fe-Schicht mit steigender Temperatur hin. Nach CHAMBERS et al. [107]
nehmen die Ga-Atome fcc-freie Plitze in dem Gitter des bee Fe(100)-Films ein, so dass
die Epitaxie weiter erhalten bleibt. Oberhalb von 550 K nimmt die AES-Intensitdt des
Fe(704 eV)-Ubergangs ab, wihrend die AES-Intensitit des As(1228 eV)-Ubergangs
zunimmt. Dies deutet auf eine Segregation der As-Atome an die Oberflache hin. Ab 600
K fillt die AES-Intensitit des Fe(704 eV)-Ubergangs drastisch ab, wodurch eine starke

Vermischung der Fe-Schicht mit dem Substrat angezeigt wird.
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Abbildung 4.5: Peak-to-peak Amplituden der AES-Ubergiinge von Fe bei 704 ¢V (W),
von Ga bei 1070 eV (@) und von As bei 1228 eV (%), aufgenommen wihrend des
Anlassens eines 10 ML-dicken Fe-Films, als Funktion der Temperatur. Die Heizrate

betrug 1 K/s.

Abbildung 4.6 zeigt den Verlauf der gespiegelten Heliumintensitit wéhrend des
Anlassens und dem anschlieBenden Abkiihlen eines 10 ML dicken Fe-Films auf der
GaAs(100)-Fléache. Die Intensitit bleibt bis ~ 420 K konstant, nimmt dann leicht ab und
geht durch ein Minimum bei ~ 500 K. Sie steigt danach wieder an, anfangs leicht bis ~
550 K und dann stark bis ~ 580 K. Die Intensitdt wird im Temperaturbereich zwischen
550 K und 580 K um ein Zweifaches erhoht und deutet somit auf einen strukturellen
Phaseniibergang hin. Die Intensitit steigt mit zunehmender Temperatur weiterhin an
und erreicht ein Maximum bei ~ 630 K. Wihrend des Abkiihlens nimmt die gespiegelte
Heliumintensitidt gemi3 dem Debye-Waller Effekt (Kap. 2.1.5) stark zu und erreicht
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schon bei 400 K einen Wert von 3.5 gegeniiber dem bei 300 K gemessenen. Wéhrend
des Anlassens konnen folgende Effekte die Ausgangsintensitit in unterschiedlicher
Weise verdndern:
* der Debye-Waller Effekt, der zu ihrer Abnahme mit zunehmender Temperatur fiihrt;
* die Oberfldchendiffusion innerhalb der Fe-Schicht, die meistens zur Glittung der
Oberfldche fiihrt und infolgedessen einen Anstieg der gespiegelten Heliumintensitét
hervorruft;
* die Segregation von Ga und As an die Oberfldche, die je nach Oberflachenstruktur
ebenfalls zur Gldttung oder zur Erh6hung der Rauhigkeit fiihren kann.
Der Verlauf der gespiegelten Intensitét ergibt sich demnach aus dem Zusammenwirken
dieser drei Effekte. Der nahezu konstante Verlauf wihrend des Anlassens bis 550 K
deutet auf eine Kompensation des Debye-Waller Effektes durch die Ordnungsprozesse
hin. Zwischen 500 und 550 K werden die Effekte der Oberflichendiffusion deutlicher,
so dass die Intensitit leicht zunimmt. Der drastische Anstieg oberhalb von 550 K lasst
sich durch die Segregation von Ga- und vor allem As-Atome an die Oberfliche der Fe-
Schicht, die zur Entstehung einer neuen geordneten Phase fiihrt erkldren. Dies fiihrt bei
630 K zur Bildung einer glatten und wohlgeordneten Oberfldchenlegierung, deren ge-
naue Zusammensetzung in dieser Arbeit nicht bestimmt werden konnte. Aus diesem
Grunde wird die chemische Formel dieser Legierung, wie in Ref. [111] mit Fe;Ga, xAsy

angegeben.

gespiegelte Heliumintensitat (norm.)

30 400 500 600
Temperatur (K)
Abbildung 4.6: Die gespiegelte Heliumintensitét, aufgenommen wihrend des Anlassens

bzw. des Abkiihlens eines 10 ML dicken Fe-Films als Funktion der Temperatur. Die Inten-

sitét ist auf den Ausgangswert normiert. Die Heizrate betrug ~ 1 K/s.
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4.2.3 Wachstum und Struktur von Fe auf GaAs(100)

Fiir das kontrollierte Wachstum der diinnen Fe-Filme interessieren uns unter an-
derem die Dynamik des Wachstums der Filme, die thermische Stabilitit, die innere
Struktur und die Grenzflichenstruktur. Der Uberblick iiber die thermische Stabilitit
zwischen 300 und 630 K im vorigen Abschnitt hat gezeigt, dass die Morphologie und
die chemische Zusammensetzung der Fe-Filme stark von der Temperatur abhingig sind.
Im folgenden werden das Wachstum bzw. die Struktur der Fe-Filme bei vier ausgesuch-
ten Temperaturen des Substrats mittels TEAS und LEED untersucht, und zwar bei 86 K,
um die Segregationseffekte so stark wie moglich zu reduzieren, bei 300 K und 475 K,
um eine hohe Mobilitit der Fe-Atome zu bewirken jedoch die Ga- und As-Segregation
noch gering zu halten, und bei 630 K, wo fiir 10 ML Fe ein Maximum der gespiegelten
Heliumintensitdt beobachtet wurde. Abbildung 4.7 zeigt den Verlauf der gespiegelten
Heliumintensitdt 1(0), normiert auf die Intensitdt 1(0) der reinen GaAs(100)-Flache,
wihrend der Fe-Deposition bei 86, 300 und 475 K. Man sieht, dass die Intensitdt deut-
lich mit der Temperatur und der Bedeckung variiert. In den folgenden drei Abschnitten
werden das Wachstumsverhalten und die Struktur fiir die drei oben erwéhnten Tempera-

turen im Detail analysiert und diskutiert.
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Abbildung 4.7: Normierte gespiegelte Heliumintensitit, aufgenommen wéhrend des
Aufdampfens von Fe auf die GaAs(100)-Oberfldche, als Funktion der Bedeckung bei
Probentemperaturen von: a) 86 K, b) 300 K und ¢) 475 K.
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4.2.3.1 Fe-Wachstum bei 86 K:

Kurve (@) in Abbildung 4.6 zeigt in der Anfangsphase der Fe-Deposition bei 86
K eine starke Abnahme der gespiegelten Heliumintensitét bis zu einer Bedeckung von
etwa 1 ML. Das Substrat triagt bei dieser Bedeckung nicht mehr zum reflektierten Strahl
bei und die Intensitdt erreicht ein Minimum. Bei dieser niedrigen Temperatur sind die
Fe-Atome nahezu immobil, so dass die Wahrscheinlichkeit, 2D-Inseln in der Anfangs-
phase der Deposition zu bilden, sehr gering ist. Der koharente Teil ist demnach vernach-
lassigbar und die gespiegelte Heliumintensitit wird fast ausschlielich durch die diffuse
Streuung an den einzelnen Adatomen bestimmt. In diesem Fall kann das Wachstum
durch eine Zufallsverteilung der Adatome auf Gitterplidtzen beschrieben werden, und
die Abhdngigkeit der gespiegelten Heliumintensitdt von der Eisenbedeckung wird, un-
terhalb einer Monolage, durch die Gleichung (2.14) gegeben. Unter Beriicksichtigung
des Untergrundsignals B, induziert durch diffuse Streuung und den Detektoruntergrund,
schreibt sich diese Gleichung als

1(0)-B _

1(0)-B -oy™ “-1)

wobei 2 der diffuse Streuquerschnitt pro Adatom ist, ny bezeichnet die Anzahl der Sub-
stratatome pro Flicheneinheit und B stellt das durch diffuse Streuung und Detektorun-
tergrund induzierte Signal dar. Werden die Depositionskurven aller der bei 86 K durch-
gefiihrten Aufdampfexperimente anhand der Gleichung (4.1) beschrieben, so erhédlt man
fir den effektiven diffusen Streuquerschnitt einen Mittelwert £ = 90 (+ 9) A% Der
Messfehler ergibt sich hier hauptsidchlich aus den zeitlichen Schwankungen der Auf-
dampfrate, aber auch die nicht vollstindig erreichbare Reproduzierbarkeit der Oberfli-
chenmorphologie des Substrates kann dazu beitragen. Der relativ grofle diffuse Streu-
querschnitt deutet auf die Bildung einzelner Adatome in der Anfangsphase der Deposi-
tion hin. Mit zunehmender Bedeckung wachsen diese zu 3D-Inseln zusammen. Ober-
halb einer Monolage jedoch bilden sich mit zunehmender Bedeckung auch kohérent
streuende Terrassen, die dort zu dem in Abbildung 4.6 beobachteten Anstieg der ge-
spiegelten Intensitdt fiihren. Sie erreicht ein schwach ausgeprigtes Maximum bei 12-13
ML und nimmt danach nur sehr wenig ab. Dieser fast konstante Bereich ldsst sich durch

eine so genannte Stufenwanderung erkldren oder, anders ausgedriickt, die einfallenden
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Fe-Atome besetzen bevorzugt Stufenpositionen, so dass die Stufendichte und dement-
sprechend die diffuse Streuung nahezu unveridndert bleiben. Allerdings ist die gespie-
gelte Heliumintensitdt auch bei hoheren Bedeckungen gering und erreicht hochstens
einen Wert, der immer noch viermal kleiner ist als der fiir die reine GaAs(100)-
Oberfliche. Dies deutet auf eine ungeordnete Oberfliche der Fe-Schicht hin, so dass

weder mit LEED noch mittels Heliumstreuung ein Beugungsmuster zu beobachten ist.
4.2.3.2 Fe-Wachstum bei 300 K:

Kurve (b) in Abbildung 4.7 zeigt den Verlauf der gespiegelten Heliumintensitét
als Funktion der Fe-Bedeckung bei 300 K. Qualitativ gleicht er dem bei 86 K, die Inten-
sitdit nimmt jedoch mit der Bedeckung schneller zu und erreicht hier einen hoheren Ma-
ximalwert als bei 86 K. Auch hier kann die Gleichung (4.1) in guter Anndherung ver-
wendet werden, um das Verhalten der gespiegelten Heliumintensitit unterhalb einer
Monolage zu beschreiben, auch wenn die Fe-Atome bei dieser Temperatur schon eine
gewisse Mobilitéit besitzen und die Wechselwirkung zwischen ihnen nicht mehr ganz

vernachléssigbar ist. Wird iiber alle bei 300 K aufgenommenen Aufdampfkurven gemit-

[011] 4 [010

a)

Abbildung 4.8: ¢) LEED- Bild eines 20 ML dicken Fe- Films gewachsen auf der GaAs(100)-
Flache bei 300 K, aufgenommen bei einer primdren Energie von 48 eV, und b) das entspre-
chende Schema der Reflexe. Das LEED-Bild kann durch eine bee Fe(100)-Struktur erklart

werden.
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telt, so erhilt man einen Wert =43 (+ 4) A? fiir den diffusen Streuquerschnitt, der also
nur halb so grof} ist wie bei 86 K. Da die Bedeckungsrate unabhingig von der Proben-
temperatur ist, 14sst sich der Unterschied folgendermaf3en erkldren: die bei 300 K hohe-
re Mobilitdt der Fe-Atome kann schon bei sehr niedrigen Bedeckungen zu einer Keim-
bildung fiir 2D-Inseln mit Uberlappung der Streuquerschnitte der einzelnen Fe-Atome
fiihren — je hoher der Uberlappungsgrad, desto kleiner ist der effektive Streuquerschnitt
dieser Keime pro Atom. Dieses Verhalten ist aus der Streuung in der Gasphase bekannt,

wo der Streuquerschnitt eines Dimmers wesentlich kleiner ist als der zweier Monomere

[123].

Heliumintensitat (norm.)
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Abbildung 4.9: Helium- Beugungsprofile eines 20 ML dicken Fe-Films, gewachsen
bei 300 K (M) und bei 475 K (O). Beide Spektren wurden in [0 11]- Richtung ge-

messen. Die Energie der Heliumatome betrug 63 meV.

Trotz der gegeniiber 86 K erhohten Mobilitdt der Fe-Atome bleibt die diffus
elastische Streuung noch bedeutend. Sie {iberlagert den kohdrenten Teil der Streuung
sowohl bei einer Schichtdicken von 5 ML als auch bei 10 ML. Fiir diese zwei Schicht-
dicken wurden weder mit LEED noch mittels Heliumstreuung Beugungsstrukturen beo-
bachtet. Erst die dritte untersuchte Fe-Schicht, mit einer Dicke von 20 ML Fe, zeigt ein
erkennbares LEED-Bild, aufgenommen bei einer primdren Elektronenenergie von 48
eV, mit einer (1X1)-Struktur (siche Abb. 4.8). Die beobachtete Struktur entspricht einer
a-bce Fe(100)-Oberfliche, mit einer Gitterkonstanten von 2.9 + 0.1 A. Es gibt anschei-

nend eine gewisse Schichtdicke, bei der die Streuung iiberwiegend kohédrent ist und die
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Beugungsreflexe sichtbar werden. Die diffuse elastische Streuung macht sich immer
noch bemerkbar durch die mit LEED beobachteten breiten Beugungsreflexe. Dies weist
auf eine immer noch ziemlich raue Oberfldche mit einer hohen Stufendichte und kleinen
Terrassen hin. Das in Abbildung 4.9 (Kurve (a)) dargestellte Helium-Beugungsprofil,

gemessen in [0 1 1]-Richtung bestdtigt diese Annahme: Man erkennt keine Beugungsre-
flexe, sondern nur einen breiten gespiegelten (0,0)-Reflex und ein relativ hohes Unter-

grundsignal.

4.2.3.3 Fe-Wachstum bei 475 K:

Kurve (¢) in Abbildung 4.7 zeigt den Verlauf der gespiegelten Heliumintensitét
wihrend der Fe-Deposition bei 475 K. Auch in diesem Fall entsteht ein Minimum bei
etwa 1 ML, jedoch gefolgt von einem sehr starken Anstieg bis zu 13 ML auf einen
nahezu konstanten Wert bei 1.43. Diese relativ hohe Intensitdt ist auf eine besser
geordnete Oberfliche mit breiteren Terrassen und weniger Stufen und Defekten als bei
niedrigen Temperaturen zuriickzufiihren. Ein Lage-fiir-Lage Wachstum ist auch hier
auszuschlieen, da keine Oszillationen der gespiegelten Intensitit mit steigender
Bedeckung beobachtet werden. Da bei dieser Temperatur der Abfall der Intensitét in der
Anfangsphase des Wachstums eher linear ist, kann die Gleichung (4.1) nicht mehr
angewendet werden kann, um das Verhalten der gespiegelten Heliumintensitdt im Sub-
monolagenbereich zu erklaren. Demzufolge kann der diffuse Streuquerschnitt damit hier

nicht mehr bestimmt werden.

Abbildung 4.10(a) zeigt das LEED-Bild einer bei 475 K gewachsenen, 20 ML
dicken Fe-Schicht bei 35 eV. Das Beugungsmuster entspricht einer ¢(2x2)-Struktur ge-
geniiber einem unrekonstruierten bee Fe(100)-Film. Bei Schichtdicken von 5 ML, sowie
10 ML Fe wird eine dhnliche Struktur gefunden, allerdings mit weniger intensiven Beu-
gungsreflexen. In Abbildung 4.10(b) ist zur Verdeutlichung ein Schema der Reflexe
einer c(2x2)-Struktur dargestellt. Der (1/2,1/2)-Reflex in [011]-Richtung ist auch mittels
Heliumstreuung in Form einer breiten Schulter sichtbar (sieche Abbildung 4.9- (b)).
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Abbildung 4.10: @) LEED- Bild eines 20 ML dicken Fe-Films gewachsen auf der

GaAs(100)-Oberflache bei 475 K, aufgenommen bei einer Elektronenenergie von 85 eV und
b) die entsprechenden Reflexe im reziproken Raum. Die vollen Kreise (@) entsprechen einer
bee Fe(100)-Oberfliache, wihrend leeren Kreise (O) die zusitzlichen Reflexe einer ¢(2%2)-
Uberstruktur darstellen. Die haschierten Flichen stellen die Einheitszelle der (1x1)-Struktur

(I) bzw. die Einheitszelle der ¢(2x2)-Struktur (IT) im reziproken Raum dar.

4.3 Priparation von Fe/ Ga,0;/ Fe;Ga, ,As, — Multischichten

4.3.1 Wachstum und Charakterisierung einer Fe;Ga, (As, — Legierung

Wie schon in Abschnitt 4.2.2 beschrieben, wurden in der vorliegenden Arbeit 10
ML Eisen bei Raumtemperatur aufgedampft und mit ~ 1 K/s geheizt. AES Messungen
weisen auf eine Interdiffusion zwischen den Fe-Atomen und den Ga- bzw. den As-

Atomen aus dem Substrat hin. (siche Abb. 4.5).

Wird die gespiegelte Heliumintensitit als Funktion der Temperatur verfolgt (sie-
he Abb.4.6), so wird ein schneller Anstieg ab 550 K bis zu einem Plateau ab 580 bis
630 K beobachtet. Dieses Plateau ist ein Indiz fiir eine relativ zum Bereich unter 550 K
glatte und wohlgeordnete Oberfldche. Die Struktur der bei 630 K fiir 15 min angelasse-
ner Oberfliche wurde nach Abkiihlen bei Raumtemperatur mittels LEED und TEAS
untersucht. Abbildung 4.11(a) =zeigt das entsprechende LEED-Bild (links),
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[011]

Abbildung 4.11: LEED-Bilder eines bei 630 K ausgeheilten, 10 ML dicken Fe-Films, aufge-
nommen a) 44 eV bzw. b) 18 eV. Jeweils rechts von den LEED-Bildern sind die entsprechen-
den Reflexmuster schematisch dargestellt, wobei die vollen Kreise (@) einer unrekonstruierten
GaAs(100)-Oberfliche entsprechen, die leeren Kreise (O) stellen zusitzliche Reflexe entspre-
chend einer p(2x2)-Uberstruktur dar und die Quadrate ( ) reprisentieren Reflexe entsprechend

einer inkommensurablen Uberstruktur.

aufgenommen bei einer Energie von 44 eV. Die Reflexe entsprechen einer (2x2)-
Uberstruktur gegeniiber einer unrekonstruierten GaAs(100)-Oberfliche. Diese Struktur
entspricht nach DEPUTIER et al. [124] einer Fe;Ga,.4Asx-Legierung, deren Oberfldche

ebener ist als die des reinen Eisens. Auller dieser terniren Phase ist auch die binire Pha-
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se Fe,As beobachtet worden, die ebenfalls epitaktisch auf der GaAs(100)-Fliche auf-
wachsen soll [124, 125]. Die Anwesenheit einer zweiten Phase wird von dem in Abbil-
dung 4.11(b) dargestellten LEED-Bild, aufgenommen bei einer Energie von 18 eV, bes-

tatigt. Dieses zeigt zusétzliche schwache Beugungsreflexe in [0 1 1]-Richtung und noch

schwicher in [01 1]-Richtung. Da diese weder bei hoheren Elektronenenergien mit

LEED, noch in den Helium-Beugungsprofilen aufgelost werden konnten, ist es schwie-
rig, eine Aussage liber die Struktur dieser Phase zu machen. Es ist anzunehmen, dass es

sich hier ebenfalls um die Fe,As-Phase handeln konnte.
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Abbildung 4.12: Helium-Beugungsspektren eines bei 630 K ausgeheilten 10 ML dicken
Fe-Films, gemessen ina) [01 1]-, b) [011]-und ¢) [010]-Richtung, bei einer Energie

von E= 63 meV und konstantem Ausfallswinkel 6, = 70°.
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In Abbildung 4.12 werden die in @) [010]-, in ) [011]-, und in ¢) [011]-

Richtung gemessenen Helium-Beugungsprofile dargestellt. Diese stimmen mit den im
LEED-Bild beobachteten Reflexen iiberein, kdnnen aber wegen der unzureichenden
Energie- und Winkelauflosung die Anwesenheit einer zweiten Phase an der Oberfléche
nicht bestétigen. Die Intensitit der Beugungsreflexe hoherer Ordnung ist ein Mal} fiir

die Korrugation in der entsprechenden Richtung. Demnach ist die relativ hohe Intensitit
der (1/ 2,1/ 2) und (1/ 2, 1/_2)-Beugungsreﬂexe, deren Amplitude ~ 40% der gespiegelten
Heliumintensitdt betrégt, ein Hinweis auf die ausgeprdgte Korrugation in [0 11]-, bzw.
in [01 1]-Richtung. Die relativ geringe Intensitit des (1/ 2, O) -Beugungsreflexes, deren
Amplitude ~ 8% der gespiegelten Heliumintensitdt betrdgt, deutet hingegen auf eine nur

wenig korrugierte Oberflache in [O 1 O]-Richtung hin.

Die Oberfldche zeigt dieselben Eigenschaften wenn man Eisen direkt bei 630 K
aufdampft und dann bis auf Raumtemperatur abkiihlt. In diesem Fall findet die Mi-
schung bzw. die Reaktion zwischen dem aufgedampften Fe und dem Substrat schon
wiéhrend der Deposition statt. Auch der Einfluss der aufgedampften Eisenmenge auf die
Struktureigenschaften der Oberflichenlegierung ist hier kurz untersucht worden. An-
schlieBend wurde das oben beschriebene Anlassexperiment auch fiir Fe-Bedeckungen
von 5 bzw. 20 ML wiederholt. Die als Funktion der Temperatur aufgenommene gespie-
gelte Heliumintensitét (hier nicht abgebildet) zeigt fiir 5 ML ein Maximum bei ~ 610 K,
wihrend fiir den 20 ML dicken Fe-Film das Maximum erst bei ~ 730 K zu beobachten
ist. Werden die Proben gleich nach Erreichen des Maximums abgekiihlt, so zeigen die
LEED-Aufnahmen (bei einer Energie von 44 eV) von 5 ML Fe (hier nicht abgebildet)
keinen wesentlichen Unterschied gegeniiber denjenigen von einer bei 630 K angelasse-
nen 10 ML dicken Fe-Schicht, wihrend bei 20 ML Eisen die beobachteten Reflexe
deutlich schwécher und die Reflexe halber Ordnung kaum noch sichtbar sind (siche
Abb. 4.13(a)). In Abbildung 4.13(b) wird auch ein bei 36 eV aufgenommenes LEED-
Bild der 20 ML dicken Fe-Schicht, angelassenen bei 730 K, dargestellt. Dieses zeigt
eine ringformige Struktur, die auf die Existenz zufillig angeordneter hexagonalen Do-
maéanen zurlickzufiihren ist. Aus den zwei LEED-Bildern in Abbildung 4.13 kann man

auf eine Koexistenz von Doménen mit kubischer und hexagonaler Struktur schlieBen.
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a) b)

Abbildung 4.13: LEED- Bilder eines bei 630 K angelassenen 20 ML dicken Fe-

Films, gemessen bei 300 K mit einer Energie von a) 44 ¢V und b) 36 eV.

4.3.2 Herstellung des Schichtsystems Ga,0;/ Fe;Ga, (As,/ GaAs(100)

Da die Oberfliche der bei 630 K ausgeheilten, 10 ML dicken Fe-Schicht die
glitteste aller hier untersuchten ist, wurde zunéchst diese als Substrat verwendet, um
darauf eine geordnete Galliumoxidschicht zu priaparieren. Die Galliumoxidschicht wur-
de folgendermallen pripariert: Zundchst wurde Ga bei einer Temperatur von 86 K auf-
gedampft, dann O, in die UHV-Kammer eingelassen und anschlieBend die oxidierte
Galliumschicht angelassen. Die drei Schritte werden in den folgenden Abschnitten mit-

tels AES, LEED und TEAS charakterisiert.

4.3.2.1 Ga-Deposition bei 86 K

Um so tief wie moglich unter der Schmelztemperatur des reinen Galliums (302
K) zu bleiben, wurde die Probe vor der Deposition bis 86 K abgekiihlt. Abbildung 4.14
zeigt den Verlauf der gespiegelten Heliumintensitdt als Funktion der Ga-Bedeckung
wihrend des Aufdampfens bei 86 K. Die Kurve zeigt eine einzige Oszillation, geht
durch ein flaches Minimum bei 2.5 ML und steigt mit zunehmender Bedeckung leicht
an. Im Folgenden wird als 1 ML Ga die in der Zeitspanne zwischen Begin der Depositi-
on und Erreichen de Maximum in der He-Wachstumskurve deponierte Menge definiert.
Aus thermodynamischer Sicht deutet dieses Verhalten auf ein STRANSKI-KRASTANOV

Wachstum hin, d.h. die erste Lage wéchst zweidimensional auf, wihrend weiteres Be-
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dampfen der Probe zur Bildung von 3D-Inseln fiihrt. Mit dieser Annahme kann man das
Maximum einer kompletten Monolage zuordnen und somit die Aufdampfrate bestim-
men. Gemal dieser Eichung betriagt die Dicke der insgesamt aufgedampften Ga-Schicht
~ 7.5 ML. Die mit der Bedeckung steigende gespiegelte Heliumintensitéit deutet auf die
Anwesenheit kohérent streuender Terrassen hin und zeigt, dass das Gallium geordnet
wichst. Allerdings ist auch hier, wegen der 3D-Inselbildung, aber auch wegen des rela-
tiv hohen Untergrundsignals, der diffus reflektierte Teil des Heliumstrahls so dominant,
dass weder mittels TEAS noch mittels LEED Beugungsreflexe aufgeldst werden

konnen.
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Abbildung 4.14: Die normierte gespiegelte Heliumintensitét, gemessen
als Funktion der Bedeckung, wéahrend der Deposition von Gallium bei

86 K auf einen bei 630 K angelassenen 10 ML dicken Fe-Film.

4.3.2.2 Oxidation der Ga-Schicht

Nach dem Aufdampfen der 7.5 ML dicken Ga-Schicht bei 86 K wurde diese bei
290 K einer Sauerstoffatmosphire von 1x10° mbar ausgesetzt und die Sauerstoffbede-
ckung mittels AES untersucht. In Abbildung 4.15 ist das peak-to-peak Verhéltnis des
AES-Ubergangs von O (510 e¢V) zum AES-Ubergang von Ga (1070 eV) als Funktion
der Sauerstoffbegasung aufgetragen. Man erkennt einen stetigen Anstieg, wobei erst bei
etwa 4500 L eine Séttigung erreicht wird. Dies ldsst auf eine sehr niedrige Haftwahr-
scheinlichkeit fiir O, bei 290 K schlieen. Das maximale Amplitudenverhiltnis betragt
in der Sattigung 0.7.
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Die Oxidation der Ga-Schicht ist auch mittels Heliumstreuung untersucht wor-
den (Abbildung 4.16). Die wihrend der Sauerstoffbegasung registrierte Heliumintensi-
tat fallt bis etwa 200 L steil ab und verschwindet danach langsam im Untergrund. Mit
zunehmender Bedeckung wird die Oberfliche also ungeordnet und die Oxidschicht ist

nach der Sittigung mit Sauerstoff amorph.

10| s

Abbildung 4.16: Die gespiegelte
Heliumintensitét, aufgenommen als
Funktion der Sauerstoffbegasung
wiahrend der Oxidation einer 7.5

! ! ! ML dicken Ga- Schicht bei 290 K.
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4.3.2.3 Anlassen der Galliumoxidschicht

Um die Galliumoxidschicht zu ordnen, wurde diese anschlieBend angelassen.
Abbildung 4.16 zeigt den Verlauf der gespiegelten Heliumintensitdt wihrend des Anlas-
sens einer mit 6000 L oxidierten Ga-Schicht als Funktion der Temperatur. Die Intensitdt
bleibt bis ~ 450 K nahezu konstant, nimmt dann leicht ab und geht durch ein flaches
Minimum bei ~ 550 K und steigt anschliefend ungefédhr linear an bis 820 K. Bei dieser

Temperatur wurde der Anlassprozess angehalten, um die Probe nicht zu beschidigen.
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Wihrend des Abkiihlens nimmt die Intensitdt weiterhin zu und erreicht bei 300 K ein
2.2-faches der Anfangsintensitét. Qualitativ ist der Verlauf durch das Wechselspiel zwi-
schen einsetzenden Ordnungsprozessen und dem Debye-Waller Effekt erkldrbar, der
zunéchst als Intensitdtsabnahme (Abfall zwischen 450 bis 550 K) sichtbar wird. Ober-
halb von 550 K iiberwiegen dann die Ordnungsprozesse, die zu dem ab 550 K beobach-
teten Anstieg der Intensitdt filhren. Die Oberflidche ordnet sich weiter bis 820 K. Der
Wihrend des Abkiihlens der Probe beobachtete Anstieg findet ausschlieBlich aufgrund
des Debye-Waller Effektes statt.
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Abbildung 4.17: Die gespiegelte Heliumintensitit, aufgenommen als Funktion der
Temperatur, wihrend des Anlassens einer bei 290 K mit 6000 L (1L= 10 mbars)
oxidierten, 7.5 ML dicken Ga- Schicht. Die Heizrate betrug ~ 1 K/s.

Das in Abbildung 4.18 dargestellte Beugungsprofil der Galliumoxidschicht, ge-
messen in [010]-Richtung, zeigt einen relativ breiten gespiegelten (0,0)-Reflex aber
keine erkennbaren Beugungsreflexe hoherer Ordnung. Dies deutet auf eine gewisse
Ordnung hin, jedoch mit sehr kleinen kohérent streuenden Strukturen. Mit LEED (nicht
abgebildet) konnten neben den sehr schwachen *(1,1)-Reflexe keine weiteren Beu-
gungsreflexe beobachtet werden. Da die Oxidschicht bis zu 820 K angelassen wurde,
kann man Interdiffusion zwischen den Schichten nicht ausschlieBen. Um die chemische

Zusammensetzung der Oberfldche unmittelbar vor und nach dem Anlassen auf 820 K zu
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analysieren, wurden AES-Messungen durchgefiihrt. Die in Abbildung 4.19 dargestellten
AES-Spektren (a: davor, b: danach) zeigen eine Abnahme der peak-to-peak Amplitude
der AES-Uberginge von O (510 eV) um 40% und von Ga (1070 eV) um 50 %. Gleich-
zeitig steigen die peak-to-peak Amplituden des AES-Ubergangs von Fe (704 eV) und
von As (1228 e¢V) jeweils um ein Zweifaches. Daraus kann man schliefen, dass ein Teil

des Galliumoxides sich wahrend des Anlassens zersetzt und desorbiert. Andererseits
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Abbildung 4.19: AES-Spektren, gemessen an dem Schichtsystem
Ga,0;/Fe;Ga;_As,/GaAs(100):a) vor und b) nach dem Anlassen der Probe
auf 820 K.
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konnen Fe- und As-Atome an die Oberfliche segregieren. Es ist auch nicht ganz auszu-
schlieBen, dass sich die Fe;Ga,yAss-Schicht bei dieser Anlasstemperatur von 820 K

gedndert hat.

4.3.3 Fe-Wachstum auf Ga,0;/ Fe;Ga, ,As,/ GaAs(100)

Wie bereits in der Einleitung erwdhnt wurde, besteht ein TMR-Modellsystem
aus zwei ferromagnetischen Schichten getrennt durch einen diinnen isolierenden Film.
Ein solches Modellsystem soll im Folgenden durch das Wachstum von Fe auf dem
Schichtsystem Ga,0;/Fe;Ga, Asy hergestellt werden, wobei als Substrat die (100)-
Oberflache des GaAs-Halbleiters dient. Allerdings werden hier nur die strukturellen
Eigenschaften des Schichtsystems Fe/Ga,0s/FesGay.<Asy/GaAs(100) untersucht.

Dazu wurde Eisen bei 300 K auf die bei 820 K angelassene Galliumoxidschicht
deponiert und das Wachstum mittels der gespiegelten Heliumintensitét, normiert auf die
Intensitét der reinen Ga,Os-Fliche I, als Funktion der Eisenbedeckung verfolgt (siche
Abb.4.20). Die Intensitdt fillt bis zu einer Bedeckung von etwa 1.5 ML ab, steigt da-
nach wieder an und erreicht nach dem Aufdampfen von 10 ML den Wert 1/1, =0.67.

Die Oberfliche des Fe-Films ordnet sich also mit zunehmender Eisenbedeckung, es
werden jedoch auch in diesem Fall keine LEED-Reflexe beobachtet. Die Tatsache, dass
die Intensitdt nicht monoton abnimmt deutet darauf hin, dass das Wachstum durch 3D-
Inselbildung erfolgt, wobei leichte Glittung der Oberfliche durch Diffusionsprozesse
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Abbildung 4.20: Gespiegelte Heliumintensitit, gemessen wahrend der Fe-
Deposition auf dem Schichtsystem Ga,0s/Fe;Ga, As,/GaAs(100) bei 300 K,
als Funktion der Bedeckung.
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stattfindet. Ein 3D-Wachstum ist aufgrund der viel hdheren Oberflichenenergie des
Eisens (Yre= 2939 mJ/m?) gegeniiber der des Galliumoxides (Yga03< 925 mJ/m”) auch

zu erwarten (siehe Kapitel 3.2).

Das Helium-Beugungsprofil, gemessen in [0 1 0] -Richtung, ist in Abbildung
4.21 dargestellt und zeigt einen sehr breiten (0,0)-Reflex und ein hohes Untergrund-

signal, aber keine weiteren Beugungsreflexe. Dies deutet, im Vergleich zur eisenfreien
Probe auf eine raue und relativ ungeordnete Oberfldche hin. Eine Glattung der Oberfla-
che erreicht man durch Erhohung der Probentemperatur. Ein deutlicher Anstieg der ge-
spiegelten Heliumintensitdt wird hier ebenfalls oberhalb von 550 K beobachtet (nicht
abgebildet). Wird die Probe bis 630 K angelassen, so zeigen die LEED-Bilder und die
He-Beugungsspektren dieselbe Struktur wie im Fall des Schichtsystems Fe/GaAs(100)
(siche Abb.4.11 und Abb.4.12), entsprechend der Fe;Ga, cAsx-Legierung.
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4.4 Zusammenfassung und Diskussion

Die Oberfldchenmorphologie und die thermische Stabilitdt diinner Fe-Filme und
diinner Fe/Ga,03/Fe;Gay<Asy- Multischichten auf der GaAs(100)-Oberfliche wurden
mittels TEAS, LEED und AES untersucht. Aus thermodynamischer Sicht wéchst der
Fe-Film auf der GaAs(100)-Flache bei 86, 300 und 475 K im Volmer-Weber Modus
auf, d.h. die Fe-Atome bilden 3D-Inseln. Wiirde das Wachstum im thermodynamischen
Gleichgewicht stattfinden, so sollte die gespiegelte Heliumintensitit als Funktion der
Bedeckung © exponentiell abnehmen und irgendwann im Untergrund verschwinden.
Bei allen drei Temperaturen des Substrates wurde stattdessen eine Zunahme der gespie-
gelten Heliumintensitit oberhalb einer Monolage beobachtet. Dieses Verhalten zeigt,
dass der Wachstumsprozess nicht im thermodynamischen Gleichgewicht verlduft. In
diesem Fall spielen die kinetischen Prozesse, wie Oberfldchendiffusion und Interlagen-
diffusion, eine wichtige Rolle. Solche Prozesse fithren zu einer Gléattung der Oberflache
und erkldren somit den beobachteten Anstieg der gespiegelten Heliumintensitit. Je ho-
her die Temperatur desto intensiver ist die Oberflichendiffusion, bzw. desto glatter und
geordneter wird die Oberflache wihrend der Fe-Deposition auf der GaAs(100)-Flache.
Die gemessenen Aufdampfkurven bestétigen diese Aussage, die eigentlich den Weg zur
Prédparation diinner, wohlgeordneter Fe-Schichten zu weisen scheint. Jedoch nimmt
auch die Interlagendiffusion mit der Temperatur zu, d.h. die Wahrscheinlichkeit wird
grofler, Ga- und As-Substratatome in die Fe-Schichten diffundieren. Sowohl die in der
Literatur gefundenen Daten, als auch unsere AES-Messungen bestétigen diese Aussage.
Die am besten geordnete Oberfldche erhélt man fiir 10 ML Fe bei ~ 630 K, wo bereits
Ga- und As-Atome an die Oberfliche segregiert sind. Diese Oberflache entspricht sehr
wahrscheinlich einer geordneten Fe;Gas Ass-Legierung [124], die eine p(2%2)-
Uberstruktur gegeniiber einer unrekonstruierten GaAs(100)-Oberfliche bildet. Die nicht
stochiometrische Zusammensetzung dieser Legierung ist in der Literatur [124] durch die
Entstehung einer zweiten, zu der GaAs(100)-Oberflache epitaktischen Phase erklért, die
aus Fe,As besteht. Die Anwesenheit einer zweiten geordneten Phase wird durch die bei

E =18 eV aufgenommenen LEED-Bildern, durch die zusétzlichen Spots in [011]- bzw.

[01 1]-Richtung bestitigt. Die Struktur und die Zusammensetzung dieser zweiten Phase

konnten jedoch in unseren Experimenten nicht eindeutig bestimmt werden.



74 Kapitel 4. Wachstum von Fe und Fe;Ga, As,-Multischichten...

Fiir die Priparation einer geordneten Galliumoxidschicht wurde die Oberfldche
der wohlgeordneten Fe;Ga, Asy-Legierung als Substrat verwendet. Die Deposition ei-
ner 7.5 ML dicken Ga-Schicht erfolgte bei 86 K. Der Anstieg der gespiegelten Helium-
intensitidt wiahrend der Ga-Deposition zeigt oberhalb von 1.5 ML, dass das Wachstum
nicht komplett in Form einer 3D-Inselbildung verlduft, sondern es finden wie im Fall
des Eisenwachstums noch andere Prozesse statt, die zu einer gewissen Gléttung der
Oberflache fiilhren. Dennoch wurde weder mit LEED, noch mittels TEAS eine erkenn-
bare Struktur beobachtet. TEAS Messungen zeigten, dass die anschlieBende Begasung
der Ga-Schicht mit Sauerstoff bei 290 K zur Bildung einer amorphen Galliumoxid-
schicht fiihrt, die sich durch Anlassen auf 820 K ordnet, aber gleichzeitig teilweise de-
sorbiert. Auch andere Prozesse, wie das Eindringen von Ga in die Probe oder die Segre-
gation von As oder Ga in die oberflichennahen Schichten sind moglich und kénnen die
Qualitit der Galliumoxidschicht beeintrachtigen. Fe-Wachstum bei 300 K auf Ga,03/
Fe;Ga, xAsy /GaAs(100) findet auch durch 3D-Inselbildung statt, so dass die Oberfldche
des 10 ML dicken Fe-Films vergleichsweise rau ist und somit zu keiner Beugungsstruk-
tur bei LEED oder TEAS fiihrt. Die Oberfliche des gewachsenen Schichtsystems Fe/
Ga,05/ FesGay xAsy/ GaAs(100) glittet sich durch das Anlassen auf 630 K.



Kapitel 5
Wachstum von Fe auf CoGa(100)

Das Wachstum magnetischer Filme ermdglicht es, extrem diinne Ferromagnetika
zu stabilisieren, deren magnetische Eigenschaften sich von denen des Volumenkristalls
unterscheiden. Wesentliche Griinde fiir diese Unterschiede sind die Wechselwirkung
zwischen magnetischem Film und Substrat, die reduzierte Symmetrie an der Oberflache,
die geringere Koordinationszahl im Film und die Gitterspannungen, die meistens durch
die Gitterfehlpassung zwischen dem Film und dem nicht magnetischen Substrat verur-
sacht werden. Weiterhin wird die Morphologie magnetischer Filme von der Qualitit des
Substrates, Probentemperatur, Aufdampfrate, Schichtdicke, Anlassverfahren und Segre-

gationseffekten beeinflusst.

Besonders geeignet fiir Untersuchungen in diesem Parameterfeld sind Eisenfil-
me, da sie epitaktisch auf einer Vielfalt von Substraten wachsen. Relativ glatte und
wohlgeordnete Eisenfilme wurden unter anderem auf der Ag(100)-Oberflache mit einer
Fehlpassung von 0.8 % und auf der Au(100)-Oberfliche mit 0.6 % Fehlpassung ge-
wachsen. Obwohl Fe ab einer Schichtdicke von 4 ML Fe auf der Ag(100)-Oberfliche
bei 300 K lagenweise wichst [126, 127], zeigen STM-Messungen, dass die Oberflidche
des Fe-Films von 3D-Inseln mit Hohen von bis zu 1 nm bedeckt ist [128]. Erst wihrend
des Ausheilens bei 600 K wird die Oberflache glatter und die Rauhigkeit nimmt bis zu
0.4 nm (~ 3 ML) ab. Allerdings wird gleichzeitig mit der Glattung eine Segregation der
Ag-Atome an die Oberfliche beobachtet und oberhalb von 650 K kommt es sogar zu
einer Vermischung des Fe-Films mit dem Substrat [128]. Die Fe-Filme, die bei 300 K
auf der Au(100)-Oberfliche gewachsen werden, sind etwas glatter als die auf der Ag
(100)-Oberflache gewachsenen [129, 130]. Oberhalb von 400 K wird eine Gléttung der

Oberfliache wihrend des Anlassens des Fe-Films beobachtet, begleitet von der Segrega-
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tion von Au-Atomen an die Oberfliche. Au-Atome wirken demnach als so genannte
surfactants [131] und filhren zur Glattung der Oberfliche. Oberhalb von 570 K diffun-
diert Eisen in das Au-Substrat [132]. Auf der Ag(100)-Oberfliche wurde eine in der
Ebene remanente Magnetisierung fiir Eisenfilme mit einer Schichtdicke von 2.5 ML
gefunden, wéhrend sie auf der Au(100)-Oberfldche schon bei einer Schichtdicke von
1 ML beobachtet wurde [133, 134].

Eine wichtige Voraussetzung fiir das Wachsen eines glatten, wohlgeordneten Fe-
Films ist eine geringe Gitterfehlpassung zwischen diesem und dem Substrat. Ein zu Au
und Ag alternatives Substrat, das diese Bedingung erfiillt, ist die CosgyGasgy,-
Legierung, die eine bcc CsCl-Struktur mit der Gitterkonstante a = 2.878 A besitzt und
eine Gitterfehlpassung zum bcc-Fe von nur 0.5% hat. Thre hohe Schmelztemperatur
(1460 K) ermoglicht — wie im Folgenden gezeigt werden wird — eine definierte

Schichtpriparation bei hoheren Substrattemperaturen.

In der vorliegenden Arbeit wird liber die strukturellen und magnetischen Eigen-
schaften eines auf der CoGa(100)-Oberfliche gewachsenen Fe-Films berichtet. Das
Wachstum und die Struktur der Fe-Filme wurden mittels Streuung thermischer Helium-
atome (TEAS), Beugung niederenergetischer Elektronen (LEED) und Augerelektro-
nenspektroskopie (AES) verfolgt. Die magnetischen Eigenschaften wurden mittels
magneto-optischen Kerreffekts (MOKE) untersucht. Das Wachstum von Fe auf der
CoGa(100)-Oberflache wurde schon durch PFLITSCH [94] anhand der oben aufgezéhl-
ten Methoden untersucht. Er hat gezeigt, dass Eisen sowohl bei 300 K als auch bei 550
K lagenweise auf der CoGa(100)-Oberfldche wichst und einen wohlgeordneten bee Fe-
Film bildet, der bis 650 K thermisch stabil ist. LEED- und TEAS-Messungen zeigen,
dass das Wachstum von Fe auf dieser Fliche bei 300 K zu einer unrekonstruierten bce
Fe(100)-Oberflache fiihrt, wihrend die Oberfldche eines bei 550 K gewachsenen Fe-
Films oberhalb von 7 ML eine klare c(2x2)-Uberstruktur aufweist [94]. Weiterhin wur-
de bei 550 K eine Glattung der Oberflache, auch nach Beendigung des Bedampfungs-
prozesses, beobachtet. Durch mehrmaliges Unterbrechen der Deposition mit ,,Glat-
tungspausen® bis zu einer Stunde zwischen zwei Bedampfungsperioden konnte ein Fe-
Film bis zu einer Schichtdicke von 30 ML lagenweise gewachsen werden [94]. In dieser
Dissertationsarbeit sollen noch einige detaillierte Fragen beziiglich des Wachstums-

prozesses, der Struktur und der Morphologie der Fe-Filme geklért werden. Dabei soll
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geklart werden wie das Wachstum in der Anfangsphase der Fe-Deposition verlduft und
ob sich der Fe-Film Lage-flir-Lage aufbaut oder durch Ausbilden von Doppel- bzw.
Mehrfachlagen entsteht. Auerdem wurde hier auch nach einer Erkldrung fiir die beo-
bachtete Uberstruktur bei 550 K gesucht, da eine Rekonstruktion des bee-Fe(100)-Films
fiir reines Eisen nicht zu erwarten ist. In dem folgenden Kapitel werden die strukturellen
und morphologischen Eigenschaften von Fe auf der CoGa(100)-Oberfliche bei 300
bzw. 550 K vorgestellt und die wéhrend des Anlassens der Fe-Filme beobachteten Dif-

fusionsprozesse untersucht.

5.1 Die reine CoGa(100)-Oberflache

Wie schon im Abschnitt 3.2.2 beschrieben, ist die CoGa-Legierung eine interme-
tallische Verbindung, die in einer CsCl-Struktur mit einer Gitterkonstante von 2.88 A
kristallisiert. Demnach sollte die (100)-Oberfliche von CoGa eine quadratische Ein-
heitszelle mit Kantenlingen von 2.88 A aufweisen. STM- und LEED-Messungen [8]
haben jedoch gezeigt, dass die Oberfliche rekonstruiert, d.h. die duBerste Atomlage
weicht von der Struktur des Volumens ab. Die CoGa(100)-Oberfliche zeigt iiberwie-

gend eine c(4x2)-Rekonstruktion, manchmal jedoch zusammen mit (\/g x5 )R26.6° -

rekonstruierten Doménen.

5.1.1 Herstellung der reinen CoGa(100)-Oberfliche

Fiir die Wachstumsexperimente in dem vorliegenden Kapitel wurde eine und
dieselbe Reinigungsprozedur befolgt, um die Anfangsbedingungen fiir das Fe-
Wachstum so gut wie mdglich reproduzieren zu kénnen: Die Probe wurde mit Ar'-
Ionen (800 eV) gesputtert, bis das AES-Spektrum innerhalb der Messgenauigkeit keine
Verunreinigung mehr nachwies, dann wurde bis 800 K geheizt und die Probe einer Sau-
erstoffatmosphire von 1x10° mbar fiir 2 min ausgesetzt. Durch weiteres Anlassen bis
zu 1070 K desorbiert der oxidierte Kohlenstoff sowie die gebildete Galliumoxide. Un-
mittelbar nach dem Ausheilen der Probe bei 1070 K (fiir etwa 3 Minuten) wurde die
Heizung ausgeschaltet um eine maximale Abkiihlrate zu erreichen. Die hier beschriebe-
ne Reinigungsprozedur fiihrt zu einer c(4x2)-Rekonstruktion, wie das bei 84 eV aufge-
nommene LEED-Bild (Abb. 5.1(a)) zeigt. Die dieser Rekonstruktion entsprechenden
Beugungsreflexe sind zur Verdeutlichung in Abbildung 5.1(b) schematisch illustriert.
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Abbildung 5.1: Struktur der CoGa(100)-Oberfliche: @) LEED-Bild mit eciner c(4X2)-
Rekonstruktion in zwei senkrecht zueinander stehenden Doménen (E= 86 eV); ) LEED-
Schema der entsprechenden Beugungsreflexe: die Reflexe der (1x1)-Struktur (@) und die zu-
sitzlichen Reflexe der c(4x2)-Rekonstruktion entsprechend einer Domine (@) bzw. der senk-
recht zu dieser stehenden Doméne (O); ¢) Zwei Modelle der c(4x2)-Rekonstruktion (Drauf-
sicht); d) He-Beugungsspektren in [001]-, [012]- und [011]-Richtung. Die Spektren sind je-
weils auf die Intensitit des (0,0)-Reflexes normiert. Die He-Energie betrug 24.4 meV.
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Das Beugungsbild kann durch die Modelle I und II die in Abbildung 5.1(c) dargestellt
sind erklart werden. Wihrend im ersten Modell die rekonstruierte Lage durch eine Be-
deckung mit Co- (bzw. Ga-) Atomen von 1/4 ML zustande kommt, geht das zweite
Strukturmodell von einer mit 3/4 ML Co (bzw. Ga) bedeckten Oberflache aus. Der
Ubersichtlichkeit halber ist hier nur jeweils eine Domine dargestellt. In Wirklichkeit
gibt es jeweils zwei senkrecht zu einander stehenden Domédnen. Ob die duBerste Lage
der CoGa(100)-Oberflache mit Co- oder mit Ga-Atomen terminiert ist konnte im Rah-
men dieser Arbeit nicht geklart werden. Modellrechnungen an AES-Messungen fiihrten

zu der Annahme, dass die Oberflache mit Co-Atomen terminiert ist [135].

Die in [001]-, [012]- und [011]-Richtung gemessenen Helium-Beugungsspektren
(siche Abb. 5.1(d)) bestitigen die c(4%2)-Rekonstruktion der reinen CoGa(100)-
Oberfliche. Das Beugungsspektrum, gemessen in [011]-Richtung, zeigt nur die Beu-
gungsreflexe (0,0) und %(1,1) des Substrates. In der [012]-Richtung beobachtet man
neben dem (0,0)-Reflex zusitzliche Reflexe bei £(1/4,1/2) und £(1/2,1), die der c(4%2)-
Rekonstruktion entsprechen. Das in [001]-Richtung gemessene He-Beugungsspektrum
zeigt neben den (0,0)- und %(0,1)-Reflexe der (1x1)-Struktur zusdtzliche Reflexe bei
+(0,1/2), die fiir die c(4x2)-Rekonstruktion charakteristisch sind. Die Helium-
Beugungsspektren zeigen sehr scharfe Reflexe, die auf eine atomar glatte Oberfliche
mit breiten Terrassen und eine sehr geringe Stufendichte hinweisen. Dieses Ergebnis ist
in Einklang mit den Ergebnissen von SCHMITZ [8] und GASSMANN [7], die mittels
Rastertunnnelmikroskopie (STM) Terrassen von iiber 3000 A nachgewiesen haben. Die
STM-Bilder zeigten jedoch auch, dass die Stufendichte in der Ndhe von Verunreinigun-
gen und Defekten, welche Pinningzentren darstellen, drastisch erhoht ist. Die Stufenhd-
he konnte zu etwa 2.9 A abgeschitzt werden. Dieser Wert stimmt sehr gut mit dem Git-
terparameter einer CoGa-Einheitszelle tliberein, d.h. die Stufenkanten entsprechen Dop-

pelstufen.

5.1.2 Einfluss der Priparation auf die Oberflichenstruktur

Auch wenn die oben beschriebene Priparation streng eingehalten wird, beobach-
tet man nach mehr als ca. 100 Reinigungszyklen zusdtzliche Reflexe in den in [012]-

Richtung gemessenen He-Beugungsspektren (siche Abb. 5.2(a)), die auf eine
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allmihliche Anderung der CoGa(100)-Oberfliche hinweisen. GemiB den STM-
Messungen von SCHMITZ [8] entsprechen diese einer (ﬁ x5 )R26.6° -Rekonstruktion
mit zwei Dominen. Das in Abbildung 5.2(b) dargestellte Schema verdeutlicht die Lage

der Reflexe entsprechend der (\/g X\/§)R26.6° -Rekonstruktion. In [001]-Richtung

liegen die Reflexe der (ﬁ x5 )R26.6° -Rekonstruktion an gleicher Stelle wie die der
c(4x2)-Rekonstruktion und sind demnach nicht zu unterscheiden. In [012]-Richtung
liegen die Beugungsreflexe der (\/g x\/g)R26.6° -Rekonstruktion bei +(2/5,1/5) und
+(4/5,2/5) gegeniiber der (1x1)-Struktur des unrekonstruierten CoGa(100)-Substrates.
In Abbildung 5.2(a) erscheinen die £(2/5,1/5)-Reflexe jeweils als Schultern an der Seite
der +(1/4,1/2)-Beugungsreflexe entsprechend der c(4x2)-Rekonstruktion, wéhrend die
+(4/5,2/5) kaum sichtbar sind. Die Intensitdt der £(2/5,1/5)-Reflexe ist um einen Faktor
10 kleiner als die der +(1/4,1/2)-Reflexe, deshalb ist anzunehmen, dass die Gesamtfla-
che der (\/g x\/g)R26.6° -rekonstruierten Doménen auch klein ist gegeniiber der der
c(4x2)-rekonstruierten Doménen. Die AES-Messungen zeigen nach 100 Reinigungs-

zyklen innerhalb einer Messgenauigkeit von +2% keine Verdnderung des Co/Ga-

Verhiltnis gegeniiber einer erstmals praparierten CoGa(100)-Oberfléche.
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Abbildung 5.2: a) He-Beugungsspektrum gemessen in [012]-Richtung an der
CoGa(100)-Oberflache (E= 24.4 meV). Die Intensitit ist auf die Hohe des (0,0)-

Reflexes normiert; ») LEED-Schema der (\/g x\/g)R26.6° -Rekonstruktion:

Eingezeichnet sind die Reflexe der (1x1)-Struktur (®) und die zusétzlichen Re-

flexe der zwei rekonstruierten Doménen (O bzw. O).
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Die strukturelle Anderung findet auch dann statt, wenn man wihrend der thermi-
schen Behandlung, beim Abkiihlen der Probe, die Heizleistung nur verringert und nicht,
wie vorher beschrieben, ganz abstellt. Im Folgenden wird beschrieben, wie sich die
Struktur der CoGa(100)-Oberfldache als Funktion der Abkiihlgeschwindigkeit der Probe
nach Heizen bis 1070 K dndert. Dabei werden zwei Fille unterschieden: a) ,,langsam®,
wenn nach dem Anlassen die Heizung nur verringert wird und die Probe dadurch lang-
samer abkiihlt als im Fall b) ,,schnell”, wo die Heizung komplett abgestellt wird. Abbil-
dung 5.3(a) zeigt He-Beugungsspektren, gemessen in die [012]-Richtung an der reinen
CoGa(100)-Oberflache nach schnellem Abkiihlen (Spektrum ,,S°), bzw. nach langsa-
mem Abkiihlen (Spektrum ,L“. Wihrend im ersten Fall die fiir die c(4%2)-
Rekonstruktion charakteristischen +(1/4,1/2)- und £(1/2,1)-Reflexe beobachtet werden,

zeigt das Spektrum ,,L* nur noch die +(2/5,1/5)- und %(4/5,2/5)-Reflexe entsprechend
der (\/g X \/g)R26.6° -Rekonstruktion. Man erkennt auch ein durch diffuse Streuung
deutlich erhohtes Untergrundsignal im Spektrum ,,L*“ gegeniiber dem Spektrum ,,S*.
Daraus kann man schlieen, dass die (\/g x\/g)R26.6° -Rekonstruktion einen etwas

hoheren Unordnungsgrad aufweist als die c(4x2)-Rekonstruktion. Die Abkiihlraten,
entsprechend den zwei Beugungsspektren, sind in Abbildung 5.3(b) verdeutlicht. Wih-
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Abbildung 5.3: a) Beugungsspektren, gemessen in [012]-Richtung an der reinen CoGa(100)-
Oberflache nach schnellem Abkiihlen (Spektrum S), nach langsamen Abkiihlen (Spektrum L)
und nach wiederholt schnellem Abkiihlen (Spektrum SW) und b) Darstellung der Abkiihlrate

entsprechend dem schnellen (Kurve S) und dem langsame Abkiihlvorgang (Kurve L).
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rend des schnellen Abkiihlens (Kurve ,,S*) nimmt die Temperatur ungefdhr exponentiell
mit der Zeit ab, so dass die Abkiihlrate bei 1050 K von etwa 600 K/min bis etwa 100
K/min bei 700 K sinkt. Beim langsamen Abkiihlen (Kurve ,,L*) ist die zeitliche Ab-
nahme der Temperatur mittels eines Temperaturreglers bei 30 K/min bis 700 K konstant
gehalten, danach verlduft sie dhnlich wie in Kurve ,,S* weiter. Wird die Probe nach ei-
nem langsamen Abkiihlprozess erneut auf 1070 K angelassen, dann schnell abgekiihlt,

so erhdlt man nicht, wie erwartet, eine reine c(4x2)-Rekonstruktion der Oberflache,
sondern es werden auch die fiir die (ﬁ x5 )R26.6° -Rekonstruktion charakteristischen
Reflexe *(2/5,1/5) und +(4/5,2/5) in [012]- Richtung beobachtet (siche Spektrum
,SW*). Die Anderung der Struktur von der c(4x2)- zu der (\/gx\/g)R26.6°-

Rekonstruktion ist demnach nicht komplett reversibel und die c(4%2)-Rekonstruktion
kann nicht mehr komplett wiederhergestellt werden. Die Anderung der
Oberflachenstruktur von der c(4%2)- zu der (ﬁ x\/g)R26.6° -Rekonstruktion kann
durch ldngere Reinigungszyklen (Sputter- bzw. Anlassperioden) beschleunigt werden.
Dies lédsst sich dadurch erklidren, dass die Ga-Atome einerseits préferentiell von der
Oberfliche gesputtert werden und andererseits wesentlich leichter desorbieren. Der
erstgenannte Grund wird in Abbildung 5.4(a) anhand von zwei AES-Spektren, gemes-
sen an einer fiir 30 Minuten (800 eV, 1 pA) gesputterten CoGa(100)-Oberflache vor (i)
und nach (i) Anlassen auf 1070 K illustriert. Das peak-to-peak-Verhéltnis der AES-
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Abbildung 5.4: AES-Spektren von der CoGa(100)-Oberflache, gemessen (§) vor dem
Anlassen und (&) nach dem Anlassen auf 1070 K. ) Thermische Desorptionskurven,
aufgenommen wihrend des Anlassens der CoGa(100)-Oberflache bis 1130 K. Die
Intensitét des Co-Signals ist mit 500 multipliziert.
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Uberginge von Co (775 eV) und Ga (1070 eV) betriigt etwa 5.0 bei der gesputterten
gegeniiber 1.4 bei der ausgeheilten Oberfliche. Um zu unterscheiden welche Teilchen
beim Anlassen der Probe von der Oberfldche desorbieren wurden thermische Desorpti-
onsmessungen (TDS) mit einem Quadrupol-Massenspektrometer durchgefiihrt. In Ab-
bildung 5.4(b) wird die Intensitit der zwei Galliumisotope (*’Ga und "'Ga) und des Ko-
baltisotops als Funktion der Anlasstemperatur dargestellt. Die Desorption der Ga-
Atome beginnt bei 950 K, die der Co-Atome erst bei 1090 K. Bei 1130 K ist das *Co-
Signal um mehr als den Faktor 10° kleiner als die Ga-Signale. Daraus kann man schlie-
Ben, dass die Sputter- und Anlasszyklen zu einer Ga-Verarmung der CoGa(100)-
Oberfliche und des gesamten CoGa-Kristall fiihren. Damit ldsst sich die beobachtete
strukturelle Anderung der Oberfliche mit einer Verinderung in der Oberflichenzusam-

mensetzung erkliren.

5.2  Wachstum von Fe auf CoGa(100) bei 300 K

Das Wachstum von Fe auf der CoGa(100)-Flache bei Raumtemperatur ist schon
teilweise von PFLITSCH [94]mittels TEAS und LEED untersucht worden. Die in Ref.
[94] beschriebenen Messungen wurden bei einer Energie der einfallenden Heliumatome
von 24.4 meV durchgefiihrt. Dieser Wert entspricht einer Phasenverschiebung ¢= 13.9
rad in Bezug auf die Streuung eines Heliumatoms zwischen zwei benachbarten Q-
Fe(100)-Ebenen. Da diese Phasenverschiebung zwischen der Anti-Phase- und der In-
Phase-Interferenzbedingung liegt, ist eine eindeutige Interpretation der Wachstumskur-
ven im Sinne einer strikten Nachweistrennung von Defektdichte (In-Phase) und Lagen-
verteilung (Anti-Phase) nicht moglich. In der vorliegenden Arbeit wurde das Wachstum
von Fe auf der CoGa(100)-Oberflache bei 300 K und 550 K ebenfalls mittels TEAS
untersucht, diesmal sowohl wunter In-Phase- als auch unter Anti-Phase-
Interferenzbedingung. Die In-Phase-Interferenzbedingung ergibt sich aus Gleichung
(2.17) fiir @= 2nTTund die Anti-Phase-Interferenzbedingung aus derselben Gleichung fiir
@= (2n+1)Tt In beiden Fillen wurde eine Stufenhdhe von 1.433 A entsprechend der bee
Fe-Struktur angenommen. Wie in Abschnitt 2.1 beschrieben wurde, liefern die unter In-
Phase Interferenzbedingung durchgefiihrten Messungen Informationen iiber die Dichte
von Defekten einer Oberfliche (z. B. Stufenkanten), wihrend unter Anti-Phase-

Interferenzbedingung die Lagenverteilung an der Oberfldache untersucht werden kann.
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5.2.1 Untersuchung des Wachstumsverhaltens

Die Deposition von Eisen auf der CoGa(100)-Oberflache ist mittels TEAS wie
folgt untersucht worden: Die gespiegelte Heliumintensitdt wurde als Funktion der Ei-
senbedeckung sowohl unter Anti-Phase als auch unter In-Phase-Interferenzbedingung
aufgenommen (Abb. 5.5). Die Energie der einfallenden Heliumatome betrug dement-

sprechend 31.5 meV bzw. 20.1 meV, jeweils berechnet fiir die a-Fe(100)-Stufenhohe
von h=1.43 A . Die Intensitit ist in beiden Fillen auf die gespiegelte Heliumintensitiit

der reinen CoGa(100)-Oberflaiche normiert.

Abbildung 5.5(a) zeigt, dass die gespiegelte Heliumintensitit, gemessen wéh-
rend der Fe-Deposition unter Anti-Phase-Interferenzbedingung, periodisch oszilliert.
Dieses Verhalten ist charakteristisch fiir ein Lage-fiir-Lage Wachstum. In dem Inset der
Abbildung 5.5(a) wird die Ordnungszahl n der Oszillationsmaxima als Funktion der
Aufdampfzeit dargestellt. Wird jeder kompletten Monolage ein Maximum zugeordnet
(siehe Kap. 2.1), so ergibt sich mittels Anpassung einer linearen Kurve eine Oszilla-

tionsperiode von (108.5%0.5) s, entsprechend einer Depositionsrate von etwa 0.55

5 T T T T T T T T T T T

Il E=31.5mev
anti-Phase

| E=20.1 meV

4r 14 .
2 1 - B
0 ]

0 200 400 600 800 1000
Aufdampfzeit (s)

0.5¢

b)

gespiegelte Heliumintensitat (norm.)

0.0F

o 2 4 6 8 10 0o 2 4 6 8 10
Bedeckung (ML) Bedeckung (ML)
Abbildung 5.5: Gespiegelte Heliumintensitdt aufgenommen wéhrend des Wachstums von Fe
auf der CoGa(100)-Oberflaiche bei 300 K unter Anti-Phase- (a) und unter In-Phase-
Interferenzbedingung (b). Beide Kurven sind als Funktion der Eisenbedeckung aufgetragen.
Die Aufdampfrate betrug 0.55 ML/ min. Die gespiegelte Heliumintensitat ist fiir beide Kurven
auf die Intensitét der reinen CoGa-Flache normiert. Das Inset in (@) stellt die Anzahl der Os-
zillationen als Funktion der Aufdampfzeit dar, wobei die durchgezogene Linie eine lineare

Anpassung der Messdaten représentiert.
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ML/min. Geméal dieser Anpassung befinden sich die Oszillationsmaxima nicht, wie

erwartet, bei Vielfachen einer Monolage, sondern jeweils um A6, =0.13+0.03 ML zu

hoheren Bedeckungen hin verschoben, wobei sich der Messfehler hauptsdchlich durch
die Schwankungen der Verdampferparameter ergibt. Die in dieser Weise ermittelte Ver-
schiebung ist kleiner als der in Ref. [94] gemessene Wert von etwa 0.25 ML. Im Gegen-
satz zu Ref. [94] wird hier kein Maximum bei einer Bedeckung von 0.25 ML beobach-
tet, vermutlich eine Konsequenz der hier eingestellten reinen Anti-Phase Interferenzbe-
dingung, man sieht jedoch ein nicht aufgelostes Maximum bei etwa 0.5 ML in Form
einer ,,Schulter” links an der ersten deutlichen Oszillation. Die Intensitdt nimmt in der
Anfangsphase des Wachstums ab und erreicht bei etwa 0.18 ML ein Minimum. Danach
zeigt sie einen Anstieg bis zu einer Bedeckung von ~ 1 ML, wo es ein Maximum von
etwa 0.8 der Anfangsintensitit erreicht. Bei ~ 3 ML erreicht die gespiegelte Heliumin-
tensitit einen Hochstwert sowohl unter Anti-Phase- als auch unter In-Phase Bedingung
(sieche Abb.5.5). In beiden Fillen ist die Intensitdt viel hoher als die der reinen Co-
Ga(100)-Oberflache. Daraus kann man schlieBen, dass das Reflexionsvermogen der Fe-
Schicht groBer ist als das der reinen CoGa(100)-Oberflache und, dass bei dieser Bede-
ckung die Fe-Schicht relativ glatt und wohlgeordnet ist. Bei weiterem Bedampfen mit
Eisen nimmt die Amplitude der Oszillationen stark ab. Ab der zweiten Monolage zeigt
jede zweite Oszillation eine viel groBere Amplitude als die vorhergehende. Dies fiihrt zu
der Annahme, dass der Eisenfilm die Tendenz hat in Doppellagen aufzuwachsen, d.h.
das Wachstum der (n+1)-ten Lage beginnt noch bevor die n-te Lage vollstindig gefiillt
ist. In Ref. [94] ist dieses Verhalten aufgrund der bei 4, 6 und 8 ML fehlenden Maxima
erklart worden. Wie man in der Abbildung 5.5(a) sieht, konnten hier die Oszillationen
bei 4 und 6 ML aufgeldst werden. Bei 8 ML ist ein Maximum erst nach einer hundertfa-
chen VergroBerung sichtbar. Bei 10 ML ist jedoch keine Oszillation mehr zu erkennen
und die Intensitit betrdgt nur noch 7x10~ gegeniiber der Intensitit von der reinen Co-
Ga(100)-Oberflache. Die abnehmende Intensitit ist durch eine zunehmende Anzahl von
kleinen, durch flache Zwischenrdume getrennte Inseln zu erkldren. Diese fiihren zu ei-
nem Kohéarenzverlust der unter Anti-Phase interferierenden Heliumstrahlen [136]. Zu-
sdtzlich flihrt die diffuse Streuung an Stufenkanten zu einer Abnahme der gespiegelten

Heliumintensitét [136].
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Unter In-Phase-Interferenzbedingung (siche Abb.5.5(b)) beobachtet man ein un-
terschiedliches Verhalten der gespiegelten Heliumintensitdt. Wahrend unter Anti-Phase-
Streuung das erste Minimum schon nach etwa 0.18 ML erscheint, wird unter In-Phase-
Interferenzbedingung erst bei 0.6 ML ein Minimum beobachtet. Die Intensitdt nimmt
dann bis 3 ML stetig zu, zeigt aber keine Oszillationen in diesem Bereich. Erst nachdem
bei 3 ML ein Hochstwert von ~ 4.3 erreicht wird setzen auch die Oszillationen ein. In
diesem Fall betrdgt die Oszillationsperiode 2 ML und die Oszillationsamplitude nimmt
mit zunechmender Bedeckung nur relativ leicht ab, so dass die gespiegelte Intensitét
auch nach 10 ML immer noch dreimal groBer ist als die der reinen CoGa(100)-
Oberfldche. In Vergleich zu der unter Anti-Phase-Bedingung aufgenommenen Wachs-
tumskurve werden hier bei 4, 6 und 8 ML nicht Maxima, sondern Minima der Intensitét
beobachtet. Auch dieses Verhalten ist auf ein Doppellagenwachstum zuriickzufiihren.
Da die unter In-Phase-Interferenzbedingung aufgenommene Heliumintensitét im Prinzip
unabhingig von der Terrassengrofle oder -verteilung ist, ist die Abnahme hauptsédchlich

durch diffuse Streuung an den Stufenkanten zu erkliren (siehe auch Abschnitt 2.1).

5.2.2 Struktur und Morphologie des Schichtsystems Fe/ CoGa(100)

Die strukturellen und morphologischen Eigenschaften der bei Raumtemperatur
gewachsenen Fe-Filme wurden mittels LEED und TEAS untersucht. Abbildung 5.6
zeigt LEED-Bilder, aufgenommen bei einer priméren Elektronenenergie von 93 eV fiir
1, 3, 6 und 10 ML Eisen. Alle Aufnahmen zeigen eine (1%1)-Struktur gegeniiber einer
unrekonstruierten CoGa(100)-Oberfldche. Da sich die Gitterkonstanten von bec-Eisen
und CoGa sehr wenig unterscheiden, entspricht das beobachtete Beugungsmuster auch
dem erwarteten Beugungsbild einer a-Fe(100)-Oberfliche. Der Eisenfilm wéchst also
epitaktisch auf der CoGa(100)-Oberfldche und steht damit in folgenden Verhiltnissen:

Fe(100)[100] || CoGa(100)[100] und Fe(100)[001] || CoGa(100)[001].

Obwohl die vier LEED-Bilder &hnliche Beugungsmuster zeigen, unterscheiden sich
diese beziiglich der Intensitit und der Breite der beobachteten Beugungsreflexe. Das bei
1 ML aufgenommene LEED-Bild zeigt relativ scharfe Beugungsreflexe sowohl in
[001]-, als auch in [011]-Richtung. Wahrend aber die (£1,£1)-Reflexe mit zunehmender
Bedeckung keine erkennbaren Verdnderungen zeigen, werden die (0,+1)-, bzw. (£1,0)-

Reflexe schwicher und stark verbreitert. Erthoht man die Primérenergie der Elektronen,
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. .b)
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Abbildung 5.6: LEED-Bilder von a-Fe(100)-Filmen gewachsen bei 300 K auf
CoGa(100), mit folgenden Schichtdicken: @) 1 ML, b) 3 ML, ¢) 6 ML und d) 10
ML. Die Elektronenenergie betrug 93 eV.

so werden die (0,£1)- und (*1,0)-Reflexe schirfer, gleichzeitig aber verschwinden aus
dem LEED-BIild (nicht abgebildet) auch die (x1,+1)-Reflexe. Diese Phasenverschiebung
der (0,£1)- und (%1,0)-Reflexe gegeniiber den (£1,+1)-Reflexen ist wahrscheinlich auf

eine gestufte Oberflache zuriickzufiihren.

Um zusitzliche Information iiber die Struktur und die Morphologie der Fe(100)-
Oberfliche zu gewinnen, wurden auch TEAS-Messungen durchgefiihrt. Abbildung
5.7(a) zeigt ein Helium-Beugungsspektrum, aufgenommen in [001]-Richtung unter An-
ti-Phase Streubedingung nach der Deposition von 10 ML a-Fe(100) bei 300 K. Die He-
liumintensitdt ist als Funktion des parallelen Wellenvektoriibertrages aufgetragen. Man

erkennt einen kohdrent und einen diffus elastisch gestreuten Teil der Heliumintensitét.

Der kohérente Teil besteht aus den scharfen Beugungsreflexen bei g, =+2.18 A" ent-

sprechend den (0,t1)-Reflexen der ersten Ordnung von a-Fe(100) und der scharfen
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Spitze bei q =0A! entsprechend dem (0,0)-Reflex. Der diffus elastische Teil er-

scheint in Form eines breiten Fulles des gespiegelten Reflexes, der hauptsédchlich durch

Streuung an Stufenkanten entsteht.

Abbildung 5.7(b) zeigt das Helium-Beugungsprofil aufgenommen in [011]-
Richtung ebenfalls unter Anti-Phase-Interferenzbedingung. Man erkennt auch hier einen

breiten Full des gespiegelten Reflexes, aber keine Beugungsreflexe erster Ordnung, die

a) [001]
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Abbildung 5.7: Heliumbeugungsspektren eines bei 300 K auf der CoGa(100)-
Flache gewachsenen 10 ML dicken Fe-Films, gemessen in @) [001]- und b) [011]-
Richtung. Die Heliumintensitét ist in beiden Félle jeweils auf die Intensitit des
(0,0)-Reflexes normiert. An beide Spektren sind Lorentz-Kurven angepasst (durch-
gezogene Linien). Die Messungen wurden bei 300 K mit einer He-Energie von 31.5

meV durchgefiihrt.
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fir eine 0-Fe(100)-Oberflache bei g =+3.08 A! zu erwarten sind. Der Grund fiir die

nicht mehr erkennbare erste Ordnung liegt wahrscheinlich in einer schwécheren Korru-
gation in [011]-Richtung als in [001]-Richtung, die daher schwierig experimentell in die
Streuebene zu orientieren ist. Auch die Asymmetrie des Beugungsspektrums bestétigt
die leichte Fehlorientierung des Azimuts. Zusitzlich erscheinen zwei unerwartete
»Schultern® in den Flanken des gespiegelten Reflexes. Wird das Beugungsspektrum mit

drei Lorentz-Kurven angepasst, so sicht man, dass die Maxima der beobachteten Schul-

tern bei q, =+(1.3+£0.2) A" liegen, also ungefihr dort, wo die zusitzlichen Reflexe

einer ¢(2x2)-Uberstruktur zu erwarten sind. Die Ursachen, die zur Anwesenheit dieser

Uberstruktur fithren werden im Kapitel 5.4 diskutiert. Die Breite des mittels einer Lo-
rentz-Funktion angepassten gespiegelten Reflexes betrdgt etwa Aq = 0.69 A1 und

lasst auf eine relativ stark gestufte Oberflache mit vielen kleinen, kohérent streuenden

Inseln schlieB3en.

Wie in Kapitel 2.1 beschrieben, kann man die Interferenz von an unterschiedli-
chen Niveaus gestreuten Helium-Partialwellen zur Bestimmung der Stufenhdhe und der
Lagenverteilung auf der Oberfldche heranziehen. In Abbildung 5.8 wird die gespiegelte
Intensitdt als Funktion des senkrechten Wellenvektoriibertrages qn fiir einen 10 ML
dicken Fe-Film, gewachsen auf der CoGa(100)-Oberflédche bei 300 K, dargestellt (graue
Punkte). Man erkennt eine ausgeprigte Oszillation der Heliumintensitdt mit zunehmen-
der Energie der einfallenden Heliumatome. Die Maxima und Minima entsprechen der
In-Phase- bzw. Anti-Phase-Interferenzbedingung [137]. Die Intensitét des ersten Maxi-
mums ist um etwa ein Hundertfaches gréfer als die des nachfolgenden Minimums, was
auf eine ziemlich gestufte Oberflache schlieen ldsst. Die Intensitdtsmaxima werden bei
hoheren Werten des senkrechten Wellenvektoriibertrages aufgrund des Debye-Waller
Effektes stark gedampft (siche auch Kapitel 2.1). Aus der Lage der Maxima und Mini-
ma lésst sich die Stufenhdhe zu h=2n/Aq, =1.4+0.1 A bestimmen. Dieser Wert
stimmt sehr gut mit dem Abstand zweier (100)-Netzebenen eines bee Fe-Kristalls iiber-
ein. Die Interferenzkurve in Abbildung 5.8 kann gut mit einer von KRZYZOWSKI [52],
ROMAINZYK [53] und TOLKES [137] (sieche Kapitel 2.1) entwickelten Modellrechnung
wiedergegeben werden (schwarze Kurve), wenn man von einer Lagenverteilung wie im

Inset der Abbildung 5.8 ausgeht. Nach dieser Lagenverteilung soll die Oberfldche min-
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destens drei nicht komplett bedeckte Lagen aufweisen und bestédrkt somit die Annahme,

dass der Eisenfilm durch Mehrfachlagenwachstum entsteht.
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Abbildung 5.8: Helium-Interferenzkurve (graue Punkte) fiir eine bei 300 K mit 10 ML Fe

bedeckte CoGa(100)-Flache, mit der nach Gleichung 2.20 angepassten Simulationskurve
(schwarze Linie) und der daraus bestimmten Lagenverteilung (Inset). Die experimentellen

Daten wurden bei einem Gesamtstreuwinkel von 90° aufgenommen.

5.2.3 Diskussion und Zusammenfassung

Wie in Abbildung 5.5 dargestellt ist, zeigt die gespiegelte Heliumintensitét so-
wohl unter Anti-Phase- als auch unter In-Phase-Interferenzbedingung wihrend des
Wachstums von Fe auf der CoGa(100)-Oberfldache bei 300 K ein oszillierendes Verhal-
ten. Dieses Verhalten weist auf ein lagenweises Wachstum hin, es wurde bereits von
PFLITSCH [94] beobachtet. Seine Interpretation des Wachstumsprozesses basiert unter
anderem auf einer in der Wachstumskurve beobachteten Verschiebung der Oszillationen
um % ML zu hoheren Bedeckungen. In Abschnitt 5.2.2 wird jedoch gezeigt, dass die
Oszillationen, bei exakter Anti-Phase-Interferenz nur um etwa 0.13 ML zu hoheren Be-
deckungen verschoben sind. Wie man in Abbildung 5.5 leicht erkennt, hangt der Ver-
lauf der gespiegelten Heliumintensitét stark von der Streubedingung ab. Man sieht ein
ganz unterschiedliches Verhalten unter Anti-Phase- als unter In-Phase-Interferenz-
bedingung. So sind z.B. die In-Phase-Oszillationen viel schwicher als die Anti-Phase-

Oszillationen, und die Bestimmung der Positionen der entsprechenden Maxima ist dem-
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nach mit einer etwas groBeren Ungenauigkeit verbunden. Dazu tragen auch mitunter
beobachtete Schwankungen der Verdampferparameter bei, die durch entsprechende
Anderungen der Aufdampfrate den Intensititsverlauf beeinflussen kénnen. Wihrend die
Aufdampfrate in Ref. [94] etwa 0.9 ML/min betrug, wurde hier das Eisen mit einer Rate
von 0.55 ML/min aufgedampft. Ein weiterer Grund fiir die Unstimmigkeit zwischen den
gemessenen Verschiebungen kann auch darin liegen, dass man vermutlich von unter-
schiedlichen CoGa(100)-Oberflachen ausgeht. Wie in Kapitel 5.1.2 gezeigt wurde, gibt
es eine zeitliche Verdnderung sowohl der Rekonstruktion als auch der chemischen Zu-
sammensetzung der Oberflache, als Folge einer durch die Reinigungsprozedur beding-
ten Ga-Verarmung der CoGa(100)-Oberflache. Qualitativ kann jedoch die Verschie-
bung der Maxima zu hoheren Bedeckungen dhnlich wie in Ref. [94] interpretiert wer-
den: Da man von einer rekonstruierten CoGa(100)-Oberfldche ausgeht, ist zu erwarten,
dass die Fe-Atome in der Anfangsphase des Wachstums freie Plitze an der Oberfldche

des CoGa-Kristalls einnehmen.

Eine genaue Interpretation der Wachstumskurven ist besonders bei kleinen Be-
deckungen schwierig, da hier auch das wegen der chemischen Zusammensetzung lokal
unterschiedliche Reflexionsvermogen der Oberfldche beriicksichtigt werden muss. Wie
man in Abbildung 5.5(b) erkennt, steigt die gespiegelte Heliumintensitit, gemessen un-
ter In-Phase-Interferenzbedingung, oberhalb von 0.5 ML stark an und erreicht bei etwa
3 ML den Hochstwert von 4.3 auf der normierten Skala. Dieses Verhalten wird in der
Regel durch eine Abnahme der Defektdichte erklirt. Vergleicht man die LEED-Bilder
des Schichtsystems Fe/CoGa(100), aufgenommen bei 1 ML (Abb.5.6(a)) und bei 3 ML
(Abb.5.6(b)), so erkennt man eine Verbreiterung und Abschwichung der (0,£1)- und
(£1,0)-Reflexe mit zunehmender Bedeckung. Dies deutet auf eine Zunahme der Defekt-
dichte mit der Bedeckung hin. Demnach ist der beobachtete Anstieg der gespiegelten
Heliumintensitit eher auf eine starke Zunahme des Reflexionsvermdgens zuriickzufiih-
ren. Das Reflexionsvermogen des sich bildenden Fe-Films ist demzufolge grofer als das
des Substrates und erreicht einen Hochstwert bei etwa 3 ML. Dies fiihrt zu der Annah-
me, dass das Substrat ab dieser Bedeckung nicht mehr zum gespiegelten He-Strahl bei-
tragt. Die gebildete Fe-Schicht bedeckt also das Substrat komplett. Weiteres Bedampfen
mit Eisen fiihrt zu einem oszillierenden Verhalten der In-Phase-Heliumintensitit mit

einer Periode von 2 ML, das sich aufgrund einer mit der Bedeckung oszillierenden
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Stufendichte erkldren ldsst. Die Oszillationsperiode von 2 ML deutet auf eine hohere
Stufendichte fiir geradzahlige vollstindige Bedeckungen gegeniiber ungeradzahligen
vollstdndigen Bedeckungen hin. Die Oszillationen werden mit zunehmender Bedeckung
geddmpft und konnen ab 9 ML nicht mehr aufgelost werden. Dieser Effekt ist auf ein
Aufrauen der Oberfliche zuriickzufiihren. Der Wachstumsprozess kann also qualitativ
in zwei Etappen eingeteilt werden: ein heteroepiktaktisches Wachstum bis zu einer Ei-
senbedeckung von 3 ML gefolgt von homoepitaktischem Wachstum bei hoheren Bede-
ckungen. Die gespiegelte Heliumintensitit, gemessen unter Anti-Phase-Interferenz,
zeigt bis zu 3 ML starke Oszillationen mit einer Periode von einer Monolage und deutet
somit auf ein beinahe ideales Lage-fiir-Lage-Wachstum des Eisens auf der CoGa(100)-
Oberfliache bei 300 K hin. Oberhalb von 3 ML werden die Oszillationen aufgrund des
Aufrauchens der Oberflache stark gedampft, jedoch unterschiedlich fiir die geradzahli-
gen- (2-te-, 4-te-, 6-te- und 8-te Monolage), bzw. die ungeradzahligen (3-te-, 5-te-, 7-te
und 9-te Monolage) vollstdndigen Bedeckungen, so dass bei 8 ML erst nach einer hun-
dertfachen VergréBerung das Maximum sichtbar wird und bei 10 ML {iiberhaupt kein
Maximum mehr zu erkennen ist. Die Tatsache, dass jedes zweite Maximum kleiner ist
als das Vorhergehende, zeigt, dass der Fe-Film eher die Tendenz hat, in Doppellagen
aufzuwachsen. Diese Annahme wird durch die unter In-Phase beobachtete Oszillati-
onsperiode von 2 ML bestdrkt. Wird die Amplitude der Oszillationen als Funktion der
Bedeckung aufgetragen, so erkennt man in beiden Fillen Abnahmen, die ungeféhr ex-

ponentiell verlaufen (siche Abb. 5.9).

Dieses Verhalten deutet wiederum auf ein Mehrfachlagenwachstum hin. Es unterschei-

det sich vom kinetisch bedingten 3D-Wachstum auch dadurch, dass die Fe-Atome nicht

W Abbildung 5.9: Amplituden der in
g Abbildung 5.4(a) dargestellten Oszil-
\:/ 10F | lationen, aufgetragen als Funktion der
2 . .. .
| nd sngrmimli oo, 5o
S
% deckungen (@). Die durchgezogenen
S ool 4 Linien sind exponentielle Anpassun-

s ! . s s - s gen an die Messdaten.

o
©

2 3 4 5 6 7
Bedeckung (ML)

10



5.4 Wachstum von Fe auf CoGa(100) bei 550 K 93

an der Auftreffstelle verharren, sondern geniigend Mobilitét besitzen, um 2D-Inseln zu
bilden, die kohédrent streuen und dazu fiihren, dass die gespiegelte Intensitit nicht ein-
fach exponentiell abnimmt. Die Annahme, dass der Fe-Film in dieser Weise entsteht,
wird durch die in Abbildung 5.8 dargestellte Interferenzkurve, gemessen unmittelbar
nach der Deposition von 10 ML Eisen, bestirkt. Die mit Hilfe eines Modells von TOL-
KES [137] ermittelte Lagenverteilung (sieche Inset in Abb. 5.8) deutet auf eine Fe-

Schicht mit mindestens drei nicht komplett bedeckten Lagen hin.

Die Struktur der bei 300 K auf CoGa(100) gewachsenen Fe-Filme wurde auch
mittels LEED untersucht. Die Aufnahmen fiir Schichtdicken zwischen 1 und 10 ML
(sieche Abb.5.6) zeigen jeweils eine (1x1)-Struktur gegeniiber einer unrekonstruierten
CoGa(100)-Oberfliche. Die daraus ermittelte Gitterkonstante betrigt 2.9 + 0.1 A und
stimmt sehr gut mit der der bcc-Struktur von a-Fe(100) iiberein. Die He-
Beugungsspektren, gemessen an einem 10 ML dicken Fe-Film, bestétigen diese Struk-
tur (siche Abb.5.7). Gegenliber den LEED-Bildern =zeigen die Helium-
Beugungsspektren in [011]-Richtung jedoch zusitzliche Reflexe in Form eines modu-
lierten Untergrundsignals. Diese werden mittels Anpassung mit Lorentzkurven bei etwa
+1.4 A lokalisiert und deuten somit auf die Existenz einer relativ ungeordneten c(2x2)-
Uberstruktur. Sie ordnet sich bei 550 K und zeigt sowohl mit LEED als auch mittels
TEAS (siehe Kapitel 5.4) scharfe Beugungsreflexe. In Ref. [94] wurde diese Uberstruk-
tur als eine Rekonstruktion der Fe(100)-Oberfldche interpretiert, in Kapitel 5.4 wird
jedoch gezeigt, dass sie durch Ga-Segregation zustande kommt. Die unter Anti-Phase
Streubedingung gemessene gespiegelte Heliumintensitit betrdgt bei einer Bedeckung
von 10 ML nur 7007 auf der normierten Skala (Abb.5.5(a)) und ist somit als Folge
starker Interferenzeffekte zu erklaren. Diese wiederum entstehen aufgrund einer bei 10
ML bereits relativ stark gestuften Fe(100)-Oberflache. Die in den Abbildungen 5.7(a)
und 5.7(b) gezeigten Beugungsspektren, gemessen in [001]- bzw. [011]- Richtung, bes-
titigen diese Annahme. Sie zeigen jeweils einen breiten Full des gespiegelten (0,0)-
Reflexes. Aus der Halbwertsbreite des FuB3es kann in beiden Richtungen eine mittlere
Terrassenbreite von etwa 10-20 A abgeschitzt werden. Auch die mittels LEED beo-
bachtete Verbreiterung der (0,£1)- und (£1,0)-Reflexe (sieche Abb.5.5(¢), (d)) deuten auf

eine stark gestufte Oberflache hin.
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Ein &hnliches Wachstumsverhalten ist auch im Fall des homoepitaktischen
Wachstums von Fe auf der Fe(100)-Fliche beobachtet worden [138]. Auch hier nimmt

die gespiegelte Heliumintensitit als Folge des Aufrauchens der Oberflache ab.

5.3 Thermische Stabilitiat des Schichtsystems Fe/CoGa(100)

Um den Temperaturbereich zu bestimmen, in dem die Fe-Filme stabil sind, wur-
den 6 ML Fe bei 300 K aufgedampft und die Probe mit einer Heizrate von etwa 20
K/min geheizt. Wihrend des Anlassens von 300 auf 1000 K wurde die chemische Zu-
sammensetzung der Oberfliche mittels AES analysiert. In Abbildung 5.10 sind die
peak-to-peak Amplituden der AES-Uberginge von Fe (47 eV), Co (775 eV) und
Ga(1070 eV) als Funktion der Temperatur dargestellt. Wie man sieht, nimmt das AES-
Signal von Fe bei etwa 650 - 700 K ab, wihrend die AES-Intensitéten von Co und Ga
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Abbildung 5.10: AES-Messungen an einer 6 ML dicken Fe-Schicht, aufgedampft auf eine
CoGa(100)-Flache bei 300 K, wihrend des Anlassens auf 1000 K. Die Heizrate betrug etwa
20 K/ min. Aufgetragen sind dabei die peak-to-peak Amplituden der AES-Uberginge von Fe
bei 47 eV (M), von Co bei 775 eV (@) und von Ga bei 1070 eV (A) als Funktion der Proben-
temperatur. Alle drei Amplituden sind auf den Ausgangswert des Fe-Signals normiert. Die

durchgezogenen Linien markieren den Verlauf der Messdaten.
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dort zunehmen. Dieses Verhalten zeigt, dass Eisen in das CoGa-Substrat, bzw. Co und
Ga in die Fe-Schicht diffundieren. Das Verschwinden des Fe-Signals bei 850 K fiihrt zu
der Annahme, dass sich der Fe-Film komplett in dem CoGa(100)-Kristall ,,geldst* hat.
Diese Beobachtungen stimmen mit der in Ref. [94] Beschriebenen {iberein und bestéti-

gen, dass der Fe-Film bis 650 K thermisch stabil ist.

5.4 Wachstum von Fe auf CoGa(100) bei 550 K

PFLITSCH [94] hat gezeigt, dass bei einer Temperatur von 550 K atomar glatte
Eisenschichten auf der CoGa(100)-Oberflache als Folge eines beinahe idealen Lagen-
wachstums prépariert werden konnen. Neben den Wachstumsprozessen und Strukturei-
genschaften der Eisenfilme, konzentriert sich diese Arbeit auf Messungen von Diffusi-
onsprozessen (Segregation, Oberflachendiffusion), die wihrend des Eisenwachstums
stattfinden. In Ergidnzung zu Ref. [94] wurden die Wachstumsprozesse bei 550 K, wie
bereits bei Raumtemperatur (siche Kap.5.3), sowohl unter ion-phase- als auch unter

Anti-Phase-Interferenzbedingung untersucht.
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Abbildung 5.11: Gespiegelte Heliumintensitdt aufgenommen wahrend des Wachstums von Fe auf

CoGa(100) bei 550 K unter (@) Anti-Phase- und (b) unter In-Phase-Interferenzbedingung. Beide

Kurven sind als Funktion der Eisenbedeckung aufgetragen. Die Aufdampfrate betrug 0.55 ML/

min. Die gespiegelte Heliumintensitdt wurde jeweils auf die Intensitdt der reinen CoGa-Flache

normiert. Das Inset in (@) stellt die Anzahl n der Oszillationen als Funktion der Aufdampfzeit dar,

wobei die durchgezogene Linie eine lineare Anpassung der Messdaten repréisentiert.
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5.4.1 Wachstumsprozess von Fe auf CoGa(100) bei 550 K

Abbildung 5.11 zeigt die gespiegelte Heliumintensitdt, aufgenommen als Funk-
tion der Eisenbedeckung wéhrend des Wachstums von Fe auf der CoGa(100)-
Oberfliche bei 550 K unter (a) Anti-Phase- und (b) unter In-Phase-
Interferenzbedingung. Die Intensitét ist in beiden Fillen auf die gespiegelte Heliumin-
tensitdt der reinen CoGa(100)-Oberflache normiert. Die Energie der einfallenden Heli-

umatome betrugE; =20.1 meV fiir die In-Phase-, bzw. E,j =31.5meV fiir die Anti-

Phase-Interferenz.

Unter Anti-Phase-Interferenz beobachtet man deutliche Oszillationen bis zu ei-
ner Bedeckung von 22 ML. Dieses Verhalten deutet auf ein beinahe ideales Lage-fiir-
Lage-Wachstum hin. Unter dieser Voraussetzung kann jeder kompletten Monolage ein
Maximum der gespiegelten Heliumintensitdt zugeordnet werden. Davon ausgehend lésst
sich die Depositionsrate mit groBer Genauigkeit bestimmen. Dazu wurde die Ordnungs-
zahl n der Oszillationsmaxima als Funktion der Zeit aufgetragen, ausgenommen das
erste Maximum, das nicht komplett aufgelost werden konnte. Die aufgetragenen Mess-
punkte wurden anschlieBend mit einer Geraden angepasst. Aus der Steigung dieser Ge-
raden ergibt sich eine Depositionsrate von 0.52 ML/min. Wie im Fall des Wachstums
bei 300 K, geht auch hier die Gerade nicht durch den Nullpunkt, sondern schneidet die

Zeitachse bei ty =13.5£2.2s. Dies zeigt, dass sich die Oszillationsmaxima nicht wie

erwartet bei Vielfachen einer Monolage befinden, sondern jeweils um

6, =0.12+0.02 ML zu hohere Bedeckungen verschoben sind. Dieser Wert stimmt mit

der bei 300 K, aber nicht mit der in Ref. [94] gemessenen Verschiebung iiberein. Mog-
liche Ursachen fiir diese Unstimmigkeit wurden im Abschnitt 5.3.3 diskutiert. Wie man

in Abbildung 5.11(a) erkennt, steigt die gespiegelte Heliumintensitét I1,,,; schon unmit-

telbar nach Beginn des Wachstums rasch an und erreicht nach einem ersten kleinen Ma-
ximum bei 2.12 ML fast die dreiBBigfache Intensitit der reinen Oberflidche, bei einer Be-
deckung von 3.12 ML. Bis zur siebten Monolage zeigt die Intensitét ein dhnliches Ver-
halten wie wihrend des Wachstums bei 300 K: Die Maxima bei 5 ML, bzw. bei 7 ML
sind jeweils hoher als die vorhergehenden Maxima, was auf die Tendenz des Eisenfilms
zum Doppellagenwachstum zuriickzufiihren ist. Oberhalb von 7 ML nimmt die Ampli-

tude der Oszillationen mit zunehmender Bedeckung stédndig ab, bis etwa ab 22 ML kei-
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ne deutlichen Oszillationen mehr zu erkennen sind. Dieses Verhalten deutet auf ein
nicht ideales Lage-fiir-Lage-Wachstum hin, d.h. vor dem Auffiillen einer Lage wird die

folgende bereits begonnen.

Auch unter In-Phase-Interferenzbedingung nimmt die gespiegelte He-Intensitét
gleich nach Beginn des Wachstums stark zu und erreicht bei ~ 5 ML etwa die dreihun-
dertfache Intensitit im Vergleich zur reinen CoGa(100)-Oberfldche. Dies zeigt, dass der
Fe-Film bei dieser Bedeckung eine sehr glatte Oberflache besitzt, aber auch, dass das
Reflexionsvermdgen des Fe-Films viel groBer ist als das der reinen CoGa(100)-
Oberflache. Wie man sieht, zeigt die Intensitét erst ab 3 ML ein oszillierendes Verhal-
ten. Die Oszillationen sind jedoch schwach und werden mit zunehmender Bedeckung
gedampft. Infolgedessen sind ab etwa 9 ML keine Oszillationen mehr zu erkennen und
die Intensitit zeigt eine leichte und ungefdhr lineare Abnahme. Offenbar nimmt die Stu-
fendichte nur wenig zu, d.h. die Eisenoberfldche bleibt zumindest bis zu 12 ML Eisen

immer noch atomar glatt und wohlgeordnet.

5.4.2 Struktur und Morphologie der Eisenfilme

Die Struktur der Eisenfilme wurde in Ref. [94] mittels LEED und TEAS in Ab-
hiangigkeit von der Schichtdicke untersucht. Die LEED-Aufnahmen zeigten eine (1x1)-
Struktur fiir ® <7 ML und eine ¢(2x2)-Uberstruktur fiir ® >7 ML , wobei O die Eisen-
bedeckung darstellt. Die in [011]-Richtung aufgenommenen Beugungsspektren zeigten
jedoch schon bei 3 ML schwache und breite Reflexe halber Ordnung, die auf die Exis-
tenz einer relativ ungeordneten c(2x2)-Uberstruktur hinweisen. Diese Reflexe wurden
mit zunehmender Eisenbedeckung immer schérfer und bestdtigten somit die im LEED
beobachtete Oberfldchentransformation aus der (1x1)-Struktur (oder zum Teil ungeord-
neten c(2x2)-Uberstruktur) in eine geordnete c(2x2)-Uberstruktur ab Schichtdicken von
etwa 7 ML. Wéhrend die (1x1)-Struktur einer a-bcc-Fe(100)-Oberflache zugeordnet
werden konnte, ist die beobachtete Uberstruktur als eine Rekonstruktion der Eisen-
schicht interpretiert worden. Fiir reines Eisen ist jedoch ein derartiger Prozess nicht zu
erwarten. Zur Erkldrung dieses Effekts wurden im Rahmen der vorliegenden Arbeit
daher zusitzliche Experimente durchgefiihrt, die im Kapitel 5.4.3 detailliert beschrieben

werden.
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5.4.2.1 Oberflichenstruktur

Abbildung 5.12(a) zeigt ein LEED-Bild, aufgenommen von einem auf der Co-
Ga(100)-Oberfliche gewachsenen Fe-Film, mit einer Schichtdicken von etwa 24 ML,
bei einer Primérenergie der Elektronen von 93 eV. Man sieht die fiir Schichtdicken > 7
ML typische ¢(2x2)-Struktur, wie sie auch in Ref. [94] beobachtet wurde. Zur besseren
Orientierung ist in Abbildung 5.12(b) ein LEED-Schema der beobachteten Struktur

beigefiigt, in welcher die TEAS-Messrichtungen eingezeichnet sind.

00
T (@0 [011] 3

(112,1/2)

£
o]
£
:cj
B
* 1010 5
% 107} 1
0111 = 0k o) 01
LT 109 ]
10" .
(1/2,172) .
) ® »> 107 3
(0,0) (0,1) 001 4 -:3 -I2 -I1 (I) :I I2 é 4
o A
q,(A)

Abbildung 5.12: Oberflachenstruktur des Schichtsystems Fe/CoGa(100), gewachsen bei 550 K:
a) LEED-Bild, aufgenommen fiir eine Fe-Bedeckung von 10 ML bei E= 93 eV; b) Schema der
Reflexe: Die vollen Kreise entsprechen einer (1x1)-Struktur, die leeren Kreise symbolisieren
zusitzliche Reflexe einer ¢(2x2)-Uberstruktur; ¢) He-Beugungsspektren gemessen in [001]- und
[011]-Richtung fiir eine Fe-Bedeckung von 24 ML. Die Heliumintensitit ist jeweils auf die
Intensitét des (0,0)-Reflexes normiert. Die He-Energie betrug 22.6 meV.
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Auch die in Abbildung 5.12(c) dargestellten Helium-Beugungsspektren, gemes-
sen bei einer Energie von 22.6 meV in [001]- bzw. in [011]-Richtung, bestétigen die
Existenz dieser Uberstruktur. Das Beugungsmuster zeigt also eine quadratische Struk-

tur, welche gegeniiber der a-Fe(100)-Struktur um 45° gedreht ist. Die Gitterkonstante
der unrekonstruierten a-Fe(100)-Oberfliche betriigt im reziproken Rauma® =2.19 A1,
bzw. a=2.87 A im Realraum. Folglich betriigt die Gitterkonstante der beobachteten

Uberstruktur 6* =1.55 A" im reziproken Raum und b = 4.06 A im Realraum. Hier soll

noch bemerkt werden, dass diese Uberstruktur auch beobachtet wird, wenn man den

Eisenfilm bei 300 K wachsen lasst und anschlieflend bei 550 K ausheilt.

5.4.2.2 Die Verteilung der Eisenlagen

Wie im Abschnitt 5.4.1 gezeigt wurde, wichst der Eisenfilm bei 550 K bis zu
Bedeckungen von mindestens 24 ML nahezu Lage-fiir-Lage auf. Demnach ist auch bei
grofleren Schichtdicken eine ziemlich glatte Oberflache zu erwarten. Um dies zu iiber-
prifen, wurde auch nach dem Fe-Wachstum bei 550 K eine Interferenzkurve aufge-
nommen. In Abbildung 5.13 ist die gespiegelte Heliumintensitdt als Funktion des senk-

rechten Wellenvektoriibertrages dargestellt. Die Messung wurden mit einer 24 ML-
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Abbildung 5.13: Helium-Interferenzkurve (graue Punkte) fiir eine bei 550 K mit 24 ML Fe

bedeckte CoGa(100)-Fliche mit der nach Gleichung 2.20 angepassten Simulationskurve

(schwarze Linie) und der daraus bestimmten Lagenverteilung (Inset).
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dicken Fe-Schicht bei 300 K durchgefiihrt. Aus der Position der Maxima und Minima
lisst sich die Stufenhdhe zu h =1.43+0.05 A bestimmen. Dies entspricht auch in die-

sem Fall dem Abstand zweier (100)-Netzebenen eines bee Fe-Kristalls. Wird die Inter-
ferenzkurve mittels der Gleichung 2.8 angepasst, so fiihrt dies zu der in dem Inset der
Abbildung 5.13 dargestellten Lagenverteilung. Dies zeigt mindestens drei unvollstindi-
ge Lagen und deutet somit auf ein nicht ideales Lagenwachstum hin. Die Oberfldache
bleibt jedoch auch bei diesen hohen Bedeckungen immer noch relativ glatt und wohlge-
ordnet. Gegeniiber der He-Interferenzkurve in Abbildung 5.8 sieht man hier weniger
ausgepragte Oszillationen. Wéhrend in Abbildung 5.8 das Verhiltnis zwischen den Ma-
xima und den Minima der He-Intensitit einen Hochstwert von etwa 200 erreicht, betragt
dieser Wert hier nur etwa 4.5 und deutet somit auf eine viel geringere Stufendichte hin

als im Fall des Fe-Wachstums bei 300 K.

5.4.3 Chemische Zusammensetzung der Eisenfilme

In diesem Kapitel wird der Frage nachgegangen, ob die beobachtete c(2%2)-
Struktur auf eine Rekonstruktion des Eisenfilms oder auf eine Uberstruktur, verursacht
von Fremdatomen, zuriickzufithren ist. Um zwischen einer Rekonstruktion und einer
durch Segregation von Fremdatomen entstandenen Uberstruktur unterscheiden zu kon-
nen, ist eine genaue Kenntnis der chemischen Zusammensetzung der Oberflache erfor-
derlich. Ohne diese Kenntnis ist eine zweifelsfreie Interpretation der beobachteten

Uberstruktur nicht méglich.

In der vorliegenden Arbeit wurde die chemische Zusammensetzung der Fe-
Filme mittels AES untersucht. Dazu wurden AES-Spektren widhrend des Wachstums
von Fe auf der CoGa(100)-Oberflache bei 550 K aufgenommen und die peak-to-peak
Amplituden der AES-Ubergiinge von Fe bei 47 ¢V und 598 eV, von Co bei 775 eV und
von Ga bei 1070 eV gemessen. Diese sind in Abbildung 5.14 als Funktion der Eisenbe-
deckung aufgetragen. Die Intensitiiten der AES-Ubergiinge von Fe sind normiert auf die
bei einer Bedeckung von 40 ML gemessenen Werte, wihrend die Intensitidten der AES-
Ubergiinge von Co und Ga auf deren Ausgangswerte normiert sind. Das Fe-Signal zeigt
sowohl bei 47 eV, als auch bei 598 eV einen Anstieg der Intensitit mit zunehmender
Eisenbedeckung. Wie man sieht, weisen beide Kurven einen nahezu identischen Verlauf

auf, mit einer Sattigung oberhalb von 20 ML. Die peak-to-peak Amplitude des Co-
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Abbildung 5.14: Peak-to-peak Amplitude der AES-Uberginge von Fe (47 eV, 598 eV), Co
(775 eV) und Ga(1070 eV) als Funktion der Eisenbedeckung, aufgenommen wahrend des
Wachstums von Fe auf der CoGa(100)-Flache bei 550 K. Das Eisen wurde mit einer kon-

stanten Rate von 0.52 ML/ min aufgedampft.

Ubergangs nimmt ab und verschwindet bei etwa 20 ML im Untergrundsignal, d.h.
1°(® > 20 ML) / 1°°(0) < 0.01 . Ein derartiges Verhalten ist gemiB Gleichung 2.32 zu
erwarten. Dazu wird die mittlere freie Weglidnge der Elektronen bei 775 eV anhand von
Gleichung 2.34 zu 12.3 A (0 8.6 ML) berechnet. Da fiir Fe-Bedeckungen © > 20 ML
kein Co-Signal detektiert wird, kann man schlie3en, dass sich bei 40 ML Fe kein Kobalt
in den oberflichennahen Fe-Schichten befindet, also keine Co-Segregation stattfindet.
Die mittlere freie Weglinge der Augerelektronen des Ga-Ubergangs bei 1070 eV be-
trigt nach Gleichung 2.34 etwa 14.6 A. Dieser Wert ist nur um etwa 20% héher als bei
775 eV. Dennoch erkennt man auch bei 40 ML noch ein deutliches Ga-Signal. Die
peak-to-peak Amplitude betriigt bei dieser Bedeckung 19(40 ML)/ I1%*(0) = 0.06 und
deutet somit auf die Anwesenheit von Ga-Atomen in den oberflichennahen Fe-

Schichten hin.

Diese Schlussfolgerung wird durch das in Abbildung 5.15 dargestellte AES-
Spektrum (a), aufgenommen bei einer Schichtdicken von 40 ML Fe, unterstiitzt. Es
zeigt neben dem fiir Eisen charakteristischen AES-Ubergang bei 47.5 + 0.2 eV, zwei
weitere AES-Ubergiinge, und zwar bei 52.7 + 0.2 eV und bei 56.5 + 0.2 eV. Der erste
davon befindet sich ungefihr an der gleichen Stelle wie der AES-Ubergang von Co bei
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Abbildung 5.15: AES-Spektren der rei-
nen (a) und der mit 40 ML Fe bei 550 K
bedampften CoGa(100)-Oberflache (b).

AES-Intensitat (willk. Einh.)

Energie (eV)

53 eV, entsprechend der reinen CoGa(100)-Oberflache (sieche Spektrum (b)). Dieser
iiberschneidet sich mit dem Ga-Ubergang bei ~ 52 eV so dass die beiden nicht zu unter-
scheiden sind. Der zweite AES-Ubergang stimmt gut mit dem an der reinen CoGa(100)-
Oberfliche gemessenen Ga-Ubergang bei 55 eV iiberein, ist jedoch gegeniiber diesem
um etwa 0.7 eV zu hoheren Energien verschoben. Wie schon gezeigt, sind bei dieser
Bedeckung keine hochenergetischen Co-Uberginge zu sehen, so dass eine Segregation
von Kobalt ausgeschlossen werden kann und demnach auch keine niederenergetischen
Co-Ubergiinge zu erwarten sind. Infolgedessen sind die in Spektrum (a) beobachteter
zusitzlicher AES-Ubergiinge hochstwahrscheinlich Ga-Uberginge. Die Beobachtung
der Ga-Uberginge sowohl im niederenergetischen als auch im hochenergetischen Be-
reich des AES-Spektrums bei 40 ML dicken Fe-Schichten weist auf eine Anreicherung
der Fe-Schicht mit Gallium hin. Der Zusammenhang zwischen der Ga-Segregation und

der c(2x2)-Uberstruktur wird im Abschnitt 5.4.4 erldutert.

Anschlieflend soll noch bemerkt wer-

Tabelle 5.1 den, dass sich aus der in Abbildung 5.14 darge-
Energie Aexp >\calc

(eV) A) A)
47 | 9.1+0.5 | 5.5

stellten Bedeckungsabhéngigkeit der peak-to-

peak Amplituden die mittlere freie Weglidnge
der Elektronen im Fe(100)- Film bei den gege-

598 10.3x0.6 | 10.9 benen Energien bestimmen ldsst. Zu diesem

Zweck wird die Intensitit des Fe-Signals mit-
775 11.3x0.7 | 124

tels der Gleichung 2.33 und die Intensitdt des
1070 14.8£0.8 | 14.6 Co-Signals mittels der Gleichung 2.32 ange-
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passt. Im Falle des Ga-Signals ist eine direkte Anpassung nach Gleichung 2.32 nicht
moglich. Geht man aber davon aus, dass sich die segregierten Ga-Atome hauptsidchlich
auf der Oberfliche befinden, so kann man annehmen, dass diese zum gesamten Ga-

IGa

Signal mit einem konstanten Wert von etwa 0.06-1-°(0) beitragen. Zieht man diesen

Betrag vom Ga-Signal ab, so kann dieser auch mittels der Gleichung 2.32 angepasst
werden. Die in dieser Weise bestimmten Werte der mittleren freien Weglidnge der Elekt-
ronen im Fe(100)-Film bei den vier genannten Energien sind in der Tabelle 5.1 aufgelis-
tet. In der letzten Spalte sind zum Vergleich auch die anhand der Gleichung 2.34 be-
rechneten Werte eingetragen. Man erkennt eine sehr gute Ubereinstimmung, auB3er bei
47 eV, wo der experimentell ermittelte Wert um etwa 65% hdher ist als der berechnete.
Dies zeigt, dass die empirische Gleichung 2.34 von SEAH und DENCH [68] zumindest
bei hoheren Energien sehr zuverldssige Werte fiir die mittlere freie Weglidnge der

Elektronen liefert.

5.4.4 Ga-Uberstruktur oder Fe-Rekonstruktion?

Um zu kliren, ob die Ga-Segregation fiir die beobachtete c(2x2)-Uberstruktur
verantwortlich ist, wurde ein weiteres Experiment durchgefiihrt: Die 40 ML dicke Fe-
Schicht, gewachsen bei 550 K, wurde zehn Minuten lang bei 300 K einem Ar -
Ionenbeschuss mit 800 eV unter einem Auftreffwinkel von 45° ausgesetzt. Bei diesen
Bedingungen werden schitzungsweise etwa 3 - 4 atomare Lagen von der Oberfliche
entfernt. Das unmittelbar danach bei einer Energie von 93 eV aufgenommene LEED-
Bild zeigt immer noch eine geordnete Struktur, jedoch keine erkennbaren (+1/2 +1/2)-
Reflexe, die der c¢(2x2)-Struktur entsprechen wiirden (Abb. 5.16(a)). Die breiten Refle-
xe in [001]-, bzw. in [010]-Richtung deuten, dhnlich wie im Fall der bei Raumtempera-
tur gewachsenen Fe-Schichten, auf ein Aufrauen der Oberflache hin. Dies ist, bedingt
durch den Ionenbeschuss ohne anschlieBende Ausheilphase, auch zu erwarten. Das von
dieser Flache aufgenommene AES-Spektrum zeigt weder im niederenergetischen (Abb.
5.17 -Spektrum (b)), noch im hochenergetischen Bereich (nicht abgebildet) erkennbare
AES-Uberginge von Gallium. Zum Vergleich ist in Abbildung 5.17 (Spektrum (a))
noch einmal das AES-Spektrum der 40 ML dicken Fe-Schicht unmittelbar nach dem
Wachstum auf der CoGa(100)-Oberfldche bei 550 K dargestellt. Man sieht, dass die
AES-Uberginge von Ga bei 52.7 eV und 56.5 eV nach Ar'-Ionenbeschuss der Fe-
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a) [oo1] b)

Abbildung 5.16: Bei 93 eV aufgenommene LEED-Bilder einer 40 ML dicken
Eisenschicht, gewachsen auf der CoGa(100)-Fliche bei 550 K: @) nach Ar'-
TIonenbeschuss bei 300 K und b) nach Ar'-Ionenbeschuss und anschlieBendem

Ausheilen fiir 20 Minuten bei 550 K.

Schicht verschwinden. Da hochstens 3 - 4 Schichten von der Oberfldche entfernt wor-
den sind, bestérkt dies die Vermutung, dass Ga-Atome wéhrend des Wachstums an der
Oberfliche des Fe-Films verweilen. Da das Verschwinden der c¢(2x2)-Uberstruktur auch
als Folge der durch den Ionenbeschuss verursachten Unordnung erklirt werden konnte,
lasst sich dies nicht direkt mit der Abwesenheit des Galliums an der Oberfldche korre-
lieren. Deswegen wurde anschlieBend die Fe-Schicht fiir 20 Minuten auf 550 K angelas-
sen und dann auf Raumtemperatur abgekiihlt. Auch diesmal zeigt das AES-Spektrum
(Abb.5.17- Spektrum (c)) keine Ga-Ubergiinge. Wiirde man nun im LEED-Bild wieder
eine c(2%2)-Struktur beobachten, so wire dies als eine Rekonstruktion der Fe-Schicht zu
interpretieren. Das in Abbildung 5.16(b) dargestellte LEED-Bild zeigt jedoch nur die
scharfen Reflexe entsprechend einer (1%1)-Struktur. Das Ausheilen einer reinen Fe-
Schicht bei 550 K, also in Abwesenheit der Ga-Atome, fiihrt demnach nicht zu einer
Rekonstruktion der Fe(100)-Oberfliache, wie es zundchst der Fall zu sein scheint, wenn
man eine bei 300 K gewachsene Eisenschicht bei 550 K ausheilt. Demzufolge ist die
unmittelbar nach dem Wachstum beobachtete c(2x2)-Struktur auf eine Ga-Uberstruktur
zuriickzufiihren. Sind die segregierten Ga-Atome {iber mehrere Lagen an der Oberflédche
verteilt, so kann man sogar von einer Oberfldchenlegierung sprechen. Eine Legierung,

bestehend aus Gallium und Eisen, die eine c¢(2x2)-Struktur gegeniiber der a-Fe(100)-
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Oberfliache zeigt, ist a-Fe;Ga mit der (100)-Fliche parallel zu der Fe(100)-Oberfldche
[87].

dN(E)/dE (willk. Einh.)

30 35 40 45 50 55 60 65
Energie (eV)

Abbildung 5.17: AES-Spektren einer 40 ML dicken Fe-Schicht gewachsen auf der
CoGa(100)-Fliche bei 550 K: a) unmittelbar nach der Deposition, b) nach Ar'-
Ionenbeschuss bei 300 K fiir 10 Minuten (U= 800 eV und 1 pA) und ¢) nach Ar'-

Tonenbeschuss und anschlieBendem Ausheilen bei 550 K fir 20 Minuten.

Zum Schluss soll noch geklért werden, inwieweit die Ga-Segregation das lagen-
weise Wachstum beeinflusst. Zu diesem Zweck wurden weitere 10 ML Fe bei 550 K
auf der 40 ML dicken, wie oben praparierten Ga-freien Fe-Schicht aufgedampft. Die
Struktur und die Schirfe der Beugungsreflexe im LEED bleiben nahezu unverindert.
Dies deutet auf ein lagenweises Wachstum auch in Abwesenheit des Galliums an der
Oberflache hin. Daraus kann man schlieen, dass das beobachtete Lage-flir-Lage
Wachstum von Fe auf der CoGa(100)-Oberfldche bei 550 K hauptsdchlich durch eine

hohe Mobilitdt der Fe-Atome und weniger durch die Ga-Segregation bestimmt wird.

5.4.5 Oberflachendiffusion in den Fe-Schichten

Abbildung 5.18 zeigt den Verlauf der gespiegelten Heliumintensitét als Funktion
der Aufdampfzeit wihrend des Wachstums von Fe auf der CoGa(100)-Oberflache bei
550 K (Bereich I). Der Shutter des Eisenverdampfers wurde nach dem Aufdampfen von
5 ML Eisen geschlossen und die gespiegelte Heliumintensitit weiter bei 550 K als
Funktion der Zeit aufgenommen (Bereich II). Die gespiegelte Heliumintensitdt ist in

beiden Fillen unter Anti-Phase-Interferenzbedingung gemessen worden. Man sieht,
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dass die Intensitdt auch nach Beendigung der Deposition weiter ansteigt und nach etwa
30 Minuten Ausheilen fast das Doppelte der Intensitdt, gemessen unmittelbar nach der
Deposition, erreicht. Dieser Effekt wurde schon von PFLITSCH [94] beobachtet und lésst
sich durch die an der Oberflache der Eisenschicht ablaufenden Diffusionsprozesse er-
klaren. Er zeigt, dass das Wachstum von Fe auf der CoGa(100)-Oberfliche bei 550 K
nicht im thermodynamischen Gleichgewicht stattfindet, es ist eine von der Probentem-
peratur abhédngige Zeitspanne erforderlich, um den Fe-Film in den dabei bestmoglich
geordneten Zustand zu bringen. Die Oberflichendiffusion ermdglicht es hierbei, die

gesamte freie Oberfldchenenergie zu minimieren.
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Abbildung 5.18: Gespiegelte Heliumintensitét als Funktion der Zeit, wahrend des Wachs-
tums von Fe auf der CoGa(100)-Flache bei 550 K (Bereich I) bzw. wéhrend des Anlassens
einer 5 ML dicken Fe-Schicht bei 550 K (Bereich II). Die Energie der He-Atome betrug 31.5
meV (Anti-Phase-Interferenzbedingung). Die Aufdampfrate lag bei 0.52 ML/ min. Der Shut-

ter des Verdampferofens wurde nach der Deposition von 5 ML Fe geschlossen.

Es ist zu erwarten, dass der Verlauf der gespiegelten Heliumintensitit unter an-
derem von der Anlasstemperatur abhéngt. Um diese Abhdngigkeit zu untersuchen, wur-
de die Probentemperatur unmittelbar nach der Deposition von 5 ML Eisen bei 550 K
auf verschiedene Werte zwischen 550 und 600 K erhoht und die gespiegelte Heliumin-
tensitdt unter Anti-Phase-Interferenzbedingung als Funktion der Zeit aufgenommen. In
Abbildung 5.19 wird die Heliumintensitdt am Beispiel von drei der Anlasstemperaturen,
und zwar bei 550, 575 und 600 K, dargestellt. Sie ist jeweils auf die unmittelbar nach

der Deposition gemessene normiert und zeigt bei allen drei Temperaturen ein qualitativ
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dhnliches Verhalten: Sie nimmt stindig zu und erreicht nach einer gewissen Zeit eine
Sattigung. Diese ist bei den drei Temperaturen fast gleich hoch. Die drei Kurven zeigen
jedoch unterschiedliche Anfangssteigungen der Heliumintensitit. Wahrend die Sétti-
gung bei 550 K (Kurve (a)) erst nach ~ 80 Minuten erreicht wird, zeigt die Intensitét bei
575 K (Kurve (b)) nach etwa 35 Minuten und bei 600 K (Kurve (c)) schon nach unge-
fahr acht Minuten einen nahezu konstanten Wert. Je hoher also die Anlasstemperatur T
ist, desto grofler ist die Diffusionskonstante D bzw. desto schneller erreicht die Fe-
Schicht ihr thermisches Gleichgewicht. Die Abhéngigkeit der Intensitdt von der Zeit in
Abbildung 5.19 ldsst sich fiir die drei Temperaturen durch folgende Funktion anpassen

(schwarze Linien):

I(t)/1(0)=A, —Ae " —Ae ™ (5.1)

wobei Ay, Aj, A, Konstanten darstellen. Die Form der Funktion I(t) deutet auf die
Existenz zweier Diffusionsprozesse mit den Zeitkonstanten T; und T, hin, die umgekehrt

proportional zu den Diffusionskonstanten D; und D; sind:

T oC I/Dl und Ty oC l/Dz (52)

1.0 i

gespiegelte Heliumintensitat (norm.)
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Abbildung 5.19: Anlassen einer 5 ML dicken Fe-Schicht, gewachsen auf der CoGa(100)-
Flédche bei 550 K. Dargestellt (graue Punkte) ist die gespiegelte Heliumintensitét als Funkti-
on der Zeit bei folgenden Oberflaichentemperaturen: a) 550 K, b) 575 K und ¢) 600 K. Die
jeweilige Temperatur wurde unmittelbar nach Ende der Deposition innerhalb von 20 Se-
kunden eingestellt. Die schwarze Linien sind Anpassungskurven an die experimentellen

Messdaten (siche Text).
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Wird eine Arrhenius-Abhdngigkeit der Diffusionskonstanten D; ; von der Anlasstempe-

ratur angenommen

Dl = DOI . e_Eal/kBT bZW. D2 = D02 . e_Eaz/kBT (53)
so lassen sich die Zeitkonstanten T; und T, als
T = To; ceFa/keT pay, T, =T, -e 02/ (5.4)

schreiben. Dabei bezeichnen E,; und E,, die Aktivierungsenergien der beiden Diffu-
sionsprozesse. Doi, Doz, Tor und To;, stellen praexponentielle Faktoren dar und kg ist die
Boltzmann-Konstante. Aus den Anpassungskurven in Abbildung 5.19 lassen sich dann
die Zeitkonstanten T; und T, bei allen gemessenen Anlasstemperaturen bestimmen. Die-
se wurden in dieser Weise fiir zwei weitere Temperaturen bestimmt und sind in Abbil-
dung 5.20 logarithmisch als Funktion der reziproken Anlasstemperatur 1/7 aufgetragen.
Aus der Steigung der Anpassungsgeraden in Abbildung 5.20 ergeben sich die Aktivie-
rungsenergien fiir die zwei Diffusionsprozesse zu E,; E,; = 1.6 £ 0.1 eV. Die Anpas-

sungsgeraden schneiden die Ordinatenachse in den Punkten In(t,)=-28.1 und
In(t(,) =—26.1. Dementsprechend ergeben sich To; [10.6 ps und Ty, U5.5[gs als Richt-

werte. Diese Ergebnisse lassen auf die Existenz eines ,,kurzzeitigen®, bzw. eines ,,lang-

zeitigen* Diffusionsprozesses schlielen.

Abbildung 5.20: Berechnete Zeitkon-

stanten T; und T, fur zwei unterschiedli-

che Diffusionsprozesse auf der Oberfla-
che des Schichtsystems Fe/CoGa(100),
aufgetragen als Funktion der Anlass-
temperatur mit den daran angepassten

Arrheniuskurven (durchgezogene Li-

nien).
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Der Verlauf der gespiegelten Heliumintensitit wahrend des Ausheilens hingt
nicht nur von der Anlasstemperatur, sondern auch von der aufgedampften Eisenmenge

ab. Bei einer Bedeckung ® >3 ML zeigt die Intensitit wihrend des Ausheilens bei 550

K folgendes Verhalten: Sie steigt unmittelbar nach Beenden der Deposition an und er-
reicht nach einer gewissen Zeit einen Séttigungswert (sieche Abb.5.19). Ein anderes
Verhalten findet man bei kleineren Bedeckungen. Bei 2 ML Eisen zeigt die gespiegelte
Heliumintensitdt eine drastische Abnahme an (Abbildung 5.21). Das kann bei dieser
Bedeckung nicht nur durch eine Verdanderung der Lagenverteilung, sondern auch auf-
grund einer Verdnderung des Reflexionsvermdgens durch Ga-Segregation oder andere

Diffusionsprozesse bewirkt werden.
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5.4.6 Magnetische Eigenschaften

In einer separaten UHV-Kammer, ausgestattet mit einem MOKE (magneto-
optischer Kerr-Effekt)-System, einer LEED-Optik und einem AES-Spektrometer, wur-
den die magnetischen Eigenschaften von 0-10 ML dicken Fe-Filmen, gewachsen bei
550 K auf der CoGa(100)-Oberflache, von Dr. T. Balster untersucht. Es wurden sowohl
polare (senkrecht zur Probenoberfldche) als auch longitudinale (in der Probenebene)
Kerr-Effekt-Messungen durchgefiihrt. Hierzu wurden Hysteresisschleifen aufgenom-
men, in welchen die Kerr-Elliptizitdt £ in Abhdngigkeit von der angewandten Magnet-

feldstarke A aufgetragen ist. Dabei ist € proportional zu der Magnetisierung M.

Abbildung 5.22 zeigt longitudinale MOKE-Messungen der Kerr-Elliptizitét € fiir
Fe-Bedeckungen zwischen 1 und 8 ML. Das Magnetfeld ist in die [010]-Richtung ge-

richtet. Bis zu einer Fe-Bedeckung von 1 ML konnte kein ferromagnetisches Verhalten
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Abbildung 5.22. MOKE-Hysteresisschleifen, gemessen in der Ebene an Fe-Filmen, gewach-
sen bei 550 K auf der CoGa(100)-Oberflache, fiir folgende Fe-Bedeckungen: @) 1 ML, b) 1.4
ML, ¢) 1.5 ML, d) 2 ML, ¢) 3 ML und f) 8 ML. Die Skala der Elliptizitét € ist in () und in (b)
um den Faktor 10 vergroBert. Die Fe-Filme, gewachsen mit Schichtdicken von 3 ML und 8

ML, sind vor der Messung jeweils bei 600 K ausgeheilt worden.

beobachtet werden, was durch die Abwesenheit der Hysteresisschleife bei 1 ML illust-
riert wird. Bei 1.4 ML erkennt man eine remanente Elliptizitit & > 0, d.h. es gibt auch
eine remanente Magnetisierung M;. Die Koerzitivfeldstirke H, ist jedoch zu gering, so
dass es nicht aufgelost werden kann. Erst ab 1.5 ML erkennt man Hysteresisschleifen,
in denen & und M, deutlich aufgelost sind. Beide Grof3en nehmen mit steigender Fe-
Bedeckung zu. Gleichzeitig steigt auch die Koerzitivfeldstiarke H,, jedoch nur bis 3 ML,
danach nimmt sie mit wachsender Schicht leicht ab. Hier soll noch bemerkt werden,
dass die 3 und 8 ML dicken Fe-Filme vor der Messung bis 600 K angelassen wurden.
Fiir die senkrechte (polare) Konfiguration zeigen die Messungen keine Hysteresisschlei-
fen. Die leichte Achse der Magnetisierung liegt also parallel zu der Oberflidche des Fe-

Films.

Abbildung 5.23 zeigt die Abhingigkeit der remanenten Elliptizitit & und der
Koerzitivfeldstirke H. von der Probentemperatur fiir Fe-Bedeckungen von 1.7 und 3.0

ML. Aus der Temperaturabhéngigkeit von & bei 1.7 ML (Abb. a), ldsst sich die Curie-
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Temperatur zu 7 = 525 K bestimmen. Die Koerzitivfeldstdrke nimmt bis 400 K nahezu
linear ab. Oberhalb von 400 K wird die Abnahme schwécher und ab 460 K kann die
Koerzitivfeldstirke nicht mehr aufgelost werden. Die Curie-Temperatur fiir einen Fe-
Film mit einer Bedeckung von 1.1 und 1.3 ML lésst sich zu 7, = 300 K abschitzen. Fiir
die 3 ML dicke Fe-Schicht (b) nimmt & mit der Temperatur nur leicht ab, so dass die
Curie-Temperatur oberhalb von 600 K liegt. Sie kann somit nicht bestimmt werden, da
das Anlassen zu noch héheren Temperaturen zur Anderung der Oberflichenzusammen-
setzung fiihren wiirde. Fiir H, beobachtet man auch hier eine nahezu lineare Abnahme,
diesmal bis 600 K. Ein Verschwinden von H, ist erst bei noch hoheren Temperaturen,
also aufBerhalb des Messbereiches, zu erwarten. Die Koerzitivfeldstirke hiangt auch da-

von ab wie gut der Fe-Film geordnet ist.
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5.4.7 Diskussion und Zusammenfassung

Untersucht wurden das Wachstum, die strukturellen und die magnetischen Ei-
genschaften diinner Fe-Filme auf der CoGa(100)-Oberfliche bei 550 K sowie die Diffu-

sionsprozesse, die in diesen Filmen zwischen 550 und 600 K stattfinden.

Die wihrend des Wachstums bei 550 K unter Anti-Phase-Interferenzbedingung
gemessene gespiegelte Heliumintensitit zeigt, wie auch im Fall des Fe-Wachstums bei
300 K, ein oszillierendes Verhalten (Abbildung 5.5(a)). Die Oszillationen sind bis zu
einer Bedeckung von etwa 22 ML deutlich zu erkennen und deuten auf ein nahezu idea-
les Lagenwachstum hin. Die Amplitude der Oszillationen nimmt in der Anfangsphase
des Wachstums stark zu und erreicht bei einer Bedeckung von etwa 3 ML einen
Hochstwert, der fast dreillig Mal groBer ist als die Intensitit von der reinen CoGa(100)-
Oberfliche. Dies deutet auf eine atomar glatte und wohlgeordnete Fe(100)-Oberflidche
hin, aber auch auf ein groBeres Reflexionsvermogen des Eisens gegeniiber dem des
Substrates. Die Oszillationen werden danach mit zunehmender Bedeckung gedampft
und sind ab 23 ML nicht mehr zu erkennen. Dieser Effekt 14sst sich sowohl aufgrund
eines Kohdrenzverlustes, durch Bildung von kleinen 2D-Inseln, als auch durch eine Zu-

nahme der Stufendichte an der Oberflache erklaren [136].

Noch empfindlicher gegeniiber Oberflichendefekten ist die gespiegelte Helium-
intensitit gemessen unter In-Phase-Interferenzbedingung (Abbildung 5.5(b)). Sie zeigt
einen starken Anstieg in der Anfangsphase der Deposition und erreicht das Dreihundert-
fache(!) der Intensitdt von der CoGa(100)-Oberfliache. Auch dieser Anstieg ist durch das
stark zunehmende Reflexionsvermdgen geprégt, so dass eine Aussage iiber die Defekt-
dichte an der Oberfliche schwierig ist. Die sehr hohe Intensitdt bei 3 ML lésst jedoch
einen glatten und wohlgeordneten Fe-Film vermuten. Bei hoheren Bedeckungen zeigt
die Intensitit nur eine schwache Abnahme, die Stufendichte dndert sich also nicht we-
sentlich wiahrend fortgesetzter Fe-Deposition. Sowohl die LEED-Bilder als auch die He-
Beugungsspektren, aufgenommen von einem bis zu 24 ML dicken Fe-Film, zeigen eine
wohlgeordnete und glatte Oberfldche. Sie zeigen jedoch anstelle der fiir die bee Q-
Fe(100)-Fliche erwarteten (1x1)-Struktur eine c(2x2)-Uberstruktur. Mittels LEED- und
AES-Messungen konnte gezeigt werden, dass diese Uberstruktur durch eine Segregati-

on von Ga-Atomen induziert wird. Sie befinden sich in den oberflichennahen Fe-



5.4 Wachstum von Fe auf CoGa(100) bei 550 K 113

Schichten und wirken mdoglicherweise am Beginn des Eisenschichtenwachstums als so

genannte surfactants.

Die Ga-Atome und dementsprechend die ¢(2x2)-Uberstruktur konnten mittels
Ar'-Tonenbeschuss bei 300 K von der 40 ML dicken Eisenschicht entfernt werden.
Durch Anlassen der Probe bei 550 K wurde eine wohlgeordnete (1x1)-Struktur entspre-
chend der bce Fe(100)-Flache hergestellt. Weiteres Bedampfen mit 10 ML Eisen fiihrt
zu keiner erkennbaren erneuten Ga-Anwesenheit an der Oberfliche und die LEED-
Reflexe zeigen nur eine (1x1)-Struktur. Demgemaf erfolgt das weitere epitaktische La-

genwachstum auch in Abwesenheit der Ga-Atome.

Mittels TEAS-Messungen wurde eine Oberfldchendiffusion nachgewiesen. Die
unter Anti-Phase-Interferenzbedingung aufgenommene gespiegelte Heliumintensitit
zeigt unmittelbar nach der Deposition von 5 ML Fe bei 550 K einen deutlichen Anstieg
und nimmt erst nach etwa 80 Minuten einen maximalen Wert an (Abbildung 5.18a).

Dieses Verhalten wurde bei Eisenbedeckungen ® >3 ML beobachtet. Es deutet auf

eine hohe Oberflichenmobilitit der Fe-Atome und/oder der Ga-Atome hin, die zur Glat-
tung der Oberflache fiihrt. Bei nur 2 ML ist durch Anlassen hingegen eine Abnahme der
Heliumintensitdt beobachtet worden. Dies kann teils durch diffusionsbedingte Verande-
rung in der Lagenverteilung und, damit verbunden, durch eine mdgliche Abnahme des
Reflexionsvermogens durch die Ga-Segregation erkldrt werden. Untersuchungen an
dem 5 ML dicken Fe-Film zeigen ebenfalls eine starke Abhédngigkeit der Anti-Phase
Heliumintensitdt und dementsprechend der Diffusionsprozesse von der Anlasstempera-
tur (Abbildung 5.19). Die Aktivierungsenergien dieser Prozesse konnten mittels Anpas-
sung der Anlasskurven ermittelt werden. Dabei wurde angenommen, dass zwei Diffusi-
onsprozesse zu dem beobachteten Anstieg der Heliumintensitdt fiihren. Die aus den An-
passungsgeraden berechneten Aktivierungsenergien zeigen ungefdhr gleiche Werte:
E, =~ E,;» =1.6%£0.1eV . Die Diffusionskonstanten unterscheiden sich jedoch um eine
GroBenordnung, wie aus der Berechnung der Zeitkonstanten T; und T, hervorgeht.

Demnach handelt es sich hier um einen ,,kurzzeitigen* und ein ,,langzeitigen* Diffusi-

ONnsSprozess.
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Magnetooptische Kerr-Effekt-(MOKE) Messungen an 1 - 8§ ML dicken Fe-
Filmen, gewachsen bei 550 K auf der CoGa(100)-Oberfliche zeigen, dass sich die leich-
te Magnetisierungsachse senkrecht zur Probenoberflache befindet. Bei Raumtemperatur
zeigen die Fe-Filme flir Schichtdicken groBer als 1.3 ML ein ferromagnetisches Verhal-
ten. Die Curie-Temperatur steigt schnell von 300 K, fiir 1.1-1.3 ML, bis 525 K fiir 1.7
ML. Bei Schichtdicken, die groBer als 2 ML sind, liegt die Curie-Temperatur oberhalb
von 600 K und kann wegen der thermischen Instabilitit der Fe-Filme bei diesen Tempe-
raturen nicht gemessen werden. Auch fiir das Fe-Wachstum auf der Au(100)-Oberflache
wurde ein ferromagnetisches Verhalten der Fe-Filme unterhalb von 2 ML beobachtet
[132]. Im Prinzip sollten jedoch mindestens 2 ML vorliegen um ein solches Verhalten
beobachten zu konnen. Das ferromagnetische Verhalten unterhalb von 2 ML lésst sich
erkldren, wenn man annimmt, dass eine Kopplung der Fe-Atome mit Co-Atomen an der
Fe/CoGa-Grenzfliche stattfindet. Zu demselben Ergebnis konnte jedoch auch ein nicht

ideales Lagenwachstum in der Anfangsphase der Deposition fiihren.



Kapitel 6
Wachstum von Ga auf CoGa(100)

Gallium ist eines der wenigen Metalle, das nicht in einer einfachen Struktur kris-
tallisiert. Die a-Ga-Phase ist unter normalen Bedingungen die einzig stabile und hat
eine basis-zentrierte orthorhombische Struktur mit acht Atomen in der Einheitszelle
[139] (siehe auch Kap.3.2). AuBlergewdhnlich ist die a-Ga-Phase aufgrund der Koexis-
tenz von kovalenten und metallischen Bindungen in ihrer kristallinen Struktur [88, 140].
Wihrend die Oberflichen von Halbleitern die Tendenz haben zu rekonstruieren, zeigen
Metalloberflachen gew6hnlich keine Rekonstruktion. Daher stellt sich die Frage, welche
der zwei Bindungen des 0-Ga, die kovalente oder metallische, sich bei den unterschied-
lichen Oberfldchenorientierungen durchsetzt. Wegen der sehr niedrigen Schmelztempe-
ratur (Ts= 302.9 K) und des niedrigen Dampfdrucks wéhrend des Schmelzens ist Galli-
um auch fiir Untersuchungen in der Ndhe der Schmelztemperatur gut geeignet. Unter
Hochdruck kénnen zwei weitere Phasen, Ga II und Ga II1, stabilisiert werden [141]. Bei
normalem Atmosphéarendruck sind zusétzliche metastabile Phasen, bezeichnet mit [3

[89], Y[91], d[90] und € [141] identifiziert worden (sieche Tabelle 3.2).

Das epitaktische Wachstum und die strukturellen Eigenschaften von Gallium im
Monolagenbereich sind vor allem auf Si(100)- [142-147] bzw. auf Si(111)-Oberflichen
[148-150] intensiv untersucht worden. Wachstumsexperimente wurden jedoch auch auf
Oberflachen wie Ge(100) [151], GaN(0001) [152], NaCl [153] oder Ni(100) [96]
durchgefiihrt. Untersuchungen an Ga/Si(100)-Systemen sind von groflem Interesse, da
eine Vielzahl geordneter Ga-Phasen auf der Si(100)-Oberflache bis zu Ga-Bedeckungen
von einer Monolage existiert. Sie konnten mittels RHEED, LEED und STM nachgewie-
sen werden [142-147]. Das Wachstum von Gallium auf der Si(111)-Oberfléche fiihrt im
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Submonolagenbereich zu einer (\/5 x 3 )R30° -Uberstruktur und wird zur chemischen
Passivierung verwendet [149, 150]. Auch das Wachstum von Ga-Nanoteilchen auf
Si0,-Fasern wurde unter Bestrahlung mit 1ps-Pulsen eines Diodenlasers mit einer Wel-

lenldnge von 1.55 pm und einer maximalen Leistung von 17 mW bei einer Rate von 1

kHz untersucht [154].

Im vorliegenden Kapitel wird erstmalig das Wachstum von Gallium auf der Co-
Ga(100)-Oberflache untersucht. Als Methoden werden die Streuung thermischer Heli-
umatome (TEAS), die Augerelektronenspektroskopie (AES) und die Beugung nieder-
energetischen Elektronen (LEED) verwendet. Das Wachstumsverhalten und die Struk-
tur des Ga/CoGa(100)-Schichtsystems bei niedrigen Temperaturen sind Themen des
Abschnitts 6.1. In Abschnitt 6.2 werden sowohl die thermische Stabilitét als auch die an
der Oberfliche des Ga/CoGa(100)-Schichtsystems stattfindenden Phasenumwandlungen

analysiert.

6.1 Wachstum von Ga auf CoGa(100) bei 160 K

Aufgrund der niedrigen Schmelztemperatur (302.9 K) des Galliums wurde in
den folgenden Wachstumsexperimenten das CoGa-Substrat mittels fliissigen Stickstoffs
bis zu einer Temperatur von 160 K abgekiihlt. Sowohl das Wachstumsverhalten als
auch die Struktur und die Morphologie des sich bei 160 K bildenden Ga-Films werden

analysiert.

6.1.1 Wachstumsverhalten

Abbildung 6.1 zeigt den Verlauf der gespiegelten Heliumintensitét, normiert auf
die gespiegelte Heliumintensitit der reinen CoGa(100)-Oberfldche, als Funktion der
Bedeckung, aufgenommen wihrend des Ga-Wachstums auf der CoGa(100)-Oberfldache
bei 160 K und bei einer Energie der He-Atome von 13 meV. Man bemerkt, abhdngig
von der Ga-Bedeckung, zwei unterschiedliche Wachstumsmodi. Die gespiegelte Intensi-
tit zeigt in der Anfangsphase des Wachstums ein oszillierendes Verhalten mit einer na-
hezu periodischen Anordnung der Maxima. Wie in Kapitel 3.3 gezeigt wurde, kann auf-
grund dieses Verhaltens eine Eichung der Aufdampfrate durchgefiihrt werden. Dabei

wird im Folgenden die wihrend einer Oszillationsperiode aufgedampfte Ga-Menge als
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1 Monolage definiert. Somit liegen die ersten beiden deutlichen Maxima bei 1 ML und
bei 2 ML, wahrend das dritte Maximum etwas verschoben ist und sich bei 3.2 ML be-
findet. Dieses Verhalten deutet auf ein bis etwa 3.2 ML epitaktisches, jedoch nicht idea-
les Lagenwachstum des Galliums auf der CoGa(100)-Oberflache hin. Zu Beginn des
Wachstums nimmt die gespiegelte Intensitdt rasch ab und zeigt, dhnlich wie beim Fe-
Wachstum auf der CoGa(100)-Oberfliche bei 300 und 550 K (siehe Kap.5), ein unauf-
gelostes Maximum in Form einer Schulter, bei etwa 0.25 ML. Die Intensitit geht dann
durch ein Minimum bei etwa 0.65 ML und erreicht bei 1 ML einen Hochstwert, der
etwa 90% der Intensitéit der reinen CoGa(100)-Oberfliche betrdgt. Bei 2 ML steigt die
Intensitét bis 4.4 gegeniiber der Anfangsintensitdt und bei etwa 3.2 ML erreicht sie so-
gar ein absolutes Maximum, das 6.5 Mal groBer ist als die Intensitét von der reinen Co-
Ga(100)-Oberflache. Dies weist auf ein hoheres Reflexionsvermdgen der mit Gallium
bedeckten Oberfliche gegeniiber der reinen CoGa(100)-Oberfliche hin. Oberhalb von
3.2 ML nimmt die gespiegelte Intensitit kontinuierlich ab und erreicht bei 11 ML einen
immer noch relativ hohen Wert von etwa 3.0 gegeniiber der reinen CoGa(100)-
Oberfliche. Ab 3.2 ML hat das CoGa-Substrat offenbar keinen Einfluss mehr auf das
Ga-Wachstum, d.h. die Ga-Schicht ist geschlossen, so dass das weitere Wachstum ho-
moepitaktisch verlduft. Ein rein dreidimensionales Wachstum ist hier auszuschlief3en,
da die Intensitidtsabnahme viel schwicher ist als die nach Gleichung (2.23) erwartete.
Unwahrscheinlich ist aufgrund der Abwesenheit der Oszillationen auch ein lagenweises

Wachstum des Galliums auf der CoGa(100)-Oberfliche.
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Um das Wachstumsverhalten des Galliums besser zu verstehen, wurde es auch
mittels AES untersucht. In Abbildung 6.2 sind die peak-to-peak Amplituden, normiert
auf die Anfangswerte der reinen CoGa(100)-Oberfliche, der AES-Ubergiinge von Co
(775 eV) und Ga (1070 eV) aufgetragen, gemessen wihrend des Wachstums von Ga auf
der CoGa(100)-Oberfliche bei 160 K in Abhdngigkeit von der Bedeckung. Da bis zu
einer Ga-Bedeckung von 3.2 ML das Wachstum lagenweise erfolgt, ist in diesem Be-
reich nach Gleichung (2.32) eine exponentielle Abnahme des Co-Signals zu erwarten.
Tatséchlich wird in Abbildung 6.2 bis etwa 3.5 ML eine Abnahme des Co-Signals beo-
bachtet, die qualitativ mit einer exponentiellen Kurve angepasst werden kann. Ab etwa
3.5 ML weichen die peak-to-peak Amplituden des Co-Ubergangs von dieser Kurve
stark ab. Dieses Verhalten deutet auf eine Segregation von Kobalt in die Ga-Schicht
wihrend der Ga-Deposition. Als Konsequenz fiir die erste Begriindung wére die effekti-
ve Aufdampfrate kleiner und die effektiven Bedeckungen mit Gallium wiirden sich o-
berhalb von 3.5 ML von den in Abbildung 6.1 und Abbildung 6.2(a) angegebenen Wer-
ten unterscheiden. Ein merkwiirdiges Verhalten wird auch in der Abhéngigkeit des Ga-
Signals von der Bedeckung beobachtet: Man sieht eine deutliche Abnahme des Ga-
Signals mit zunehmender Bedeckung, obwohl ein Anstieg dessen zu erwarten ist. Die

Abnahme des Ga-Signals kann dadurch erkldrt werden, dass der primére Elektronen-
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Abbildung 6.2: a) Die auf den Anfangswert normierte peak- c 42° €
to-peak Amplituden der AES-Uberginge von Co (775 eV),
bzw. von Ga (1070 eV) als Funktion der Ga-Bedeckung,
gemessen wihrend des Wachstums von Ga auf der Co-
Ga(100)-Oberflache bei 160 K; b) Schematische Darstellung
des elektroneninduzierten Desorptionsprozesses (oben) und

der unter 42° emittierten Augerelektronen. (unten).
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strahl lokal eine Desorption des aufgedampften Galliums induziert (Elektronenstof3de-
sorption). Das aufgedampfte Gallium kann somit an der Stelle des auftretenden Elektro-
nenstrahls nicht nachgewiesen werden. Das detektierte Ga-Signal besteht dann aus-
schlieBlich aus den unter 42° (gegeniiber der Oberflaichennormalen) austretenden Auge-
relektronen, die von den Ga-Atomen des Substrates abstammen und nimmt mit zuneh-
mender Ga-Bedeckung aufgrund der Abschirmung durch die Ga-Schicht ab. Zur Ver-
deutlichung sind die hier beschriebenen Prozesse in Abbildung 6.2(b) schematisch dar-

gestellt.

Um die Reinheit der Ga-Schicht zu iiberpriifen, wurde anschlieBend auch die
chemische Zusammensetzung der Oberfliche untersucht. Abbildung 6.3(b) zeigt ein
AES-Spektrum am Beispiel einer 4 ML dicken Ga-Schicht. Neben den charakteristi-
schen AES-Ubergingen von Gallium und Kobalt werden keine weiteren AES-
Ubergiinge, die auf eine Verunreinigung mit Fremdelementen hinweisen wiirden, beo-
bachtet. Zum Vergleich ist in Abbildung 6.3(a) ein AES-Spektrum der reinen Co-
Ga(100)-Oberfliche dargestellt. Die peak-to-peak Amplitude des AES-Ubergangs von
Ga(1070 eV) ist bei der mit 4 ML Ga bedeckten CoGa(100)-Oberfliche um etwa 5%
geringer als bei der reinen Fliche. Die peak-to-peak Amplitude von Co(775 eV) nimmt
gegeniiber der reinen CoGa(100)-Oberflache um 50% ab. Um den Verlauf der Abnahme
des Co- und Ga-Signals quantitativ zu verstehen, miisste man erstens die genauen loka-

len Auswirkungen des Primérstrahls kennen.
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Abbildung 6.3: AES-Spektren gemessen a) an der reinen CoGa(100)-Oberflache und b) an
dem Ga/CoGa(100)-Schichtsystem fiir eine Ga-Bedeckung von 4 ML, deponiert bei 160 K.
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6.1.2 Struktur und Morphologie des Schichtsystems Ga/ CoGa(100)

Die strukturellen Eigenschaften der bei 160 K aufgedampften Ga-Schichten
wurden mittels TEAS und LEED bis zu einer nominellen Bedeckung von 10 ML unter-
sucht. Oberhalb einer Monolage zeigen die LEED-Aufnahmen typischerweise eine
(1x1)-Struktur in Bezug auf eine unrekonstruierte CoGa(100)-Oberfliche (siche Abb.
6.4). Im Realraum entspricht dies einer quadratischen Struktur mit der Seitenlinge von

2.88 A.

4 1010]

o
(1,0

®
(0,00 (0,1)

Abbildung 6.4: Typisches LEED-Bild eines Ga/CoGa(100)-Schichtsystems,
gewachsen bei 160 K fiir Ga-Bedeckungen ® =1+10 ML (a) und ein Sche-

ma der entsprechenden Reflexe (b). Die Elektronenenergie betrug 116 eV.

Die in [001]- und [012]-Richtung bei einer Ga-Bedeckung von 1 ML gemesse-
nen He-Beugungsspektren (siehe Abb. 6.5) zeigen jedoch zusitzliche Beugungsreflexe
gegeniliber dem LEED-Bild. Wie man sieht, sind die fiir die c(4%2)-Rekonstruktion cha-
rakteristischen Beugungsreflexe +(0,1/2) und £(0,1) in [001]-Richtung bzw.
+(1/4,1/2) und £(1/2,1) in [012]-Richtung vorhanden. In [001]-Richtung erscheinen
weitere Reflexe einer zusitzlichen Oberflachenstruktur. Sie wird im Folgenden als R-

Struktur bezeichnet. Die entsprechenden Beugungsreflexe sind in den Abbildungen 6.5

und 6.7 durch R{und Rj bzw. durch R} und R gekennzeichnet und liegen bei
qp (R =£(0.73£0.01) A bzw. bei qy(Ry)~2q (Ri)= +(1.46£0.0)A™".

Werden R{ und R; als Beugungsreflexe erster Ordnung beziiglich der R-Struktur
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Abbildung 6.5: He-Beugungsspektren

gemessen in [001]- (oberes Bild) bzw.

-
o

in [012]-Richtung (unteres Bild) am
Ga/CoGa(100)-Schichtsystem unmit-

Heliumintensitat (kHz)

telbar nach der Deposition von 1 ML
Ga bei 160 K. Die Energie der He-

Atome betrug 13 meV.

bezeichnet, so sind R und R; als Beugungsreflexe zweiter Ordnung zu betrachten.
Dementsprechend sind auch die Reflexe R und R dritter Ordnung der Uberstruktur

bei etwa +2.19 A1, also ungefdhr an derselben Stelle, wo sich die (0,%1) - Beugungs-
reflexe der (1x1)-Struktur des Substrates befinden, zu erwarten. Um diese voneinander
unterscheiden zu konnen, wurde das Beugungsprofil des (0, 1) -Reflexes mit einer ver-

besserten Winkelauflosung aufgenommen. Dies ist in Abbildung 6.8(a) dargestellt und

zeigt den R3-Reflex in Form einer Schulter an der linken Seite des (0, 1) -Reflexes. Die
Lage der R§ -Reflexe lésst sich aus der Anpassung des Beugungsprofils mittels zweier

Lorentz-Kurven zu g (Rg—L) =+220 A" ermitteln. Der Grund weshalb im LEED-Bild

(Ep= 116 eV) neben den Beugungsreflexen der (1x1)-Struktur keine weiteren Reflexe
beobachtet werden liegt wahrscheinlich, dhnlich wie bei AES, an einer elektronenindu-
zierte Desorption des aufgedampften Galliums. Infolgedessen beobachtet man nur das

LEED-Bild des CoGa-Substrates.

Charakteristisch fiir die c(4%2)-Struktur sind unter anderem die in [012]-
Richtung gemessenen Beugungsreflexe. Um die kontinuierliche Entwicklung der

c(4x2)-Struktur wihrend des Ga-Wachstums beobachten zu kénnen, wurde die Intensi-
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tit des (1/ 4, 1/2)-Reﬂexes in [012]-Richtung als Funktion der Ga-Bedeckung verfolgt

(siche Abb. 6.6). Wie man sieht, nimmt die Intensitdt in der Anfangsphase stark ab und
erreicht ein Minimum bei etwa 0.3 ML. Die Intensitét ist hier ausschlieBlich durch das
Untergrundsignal gegeben und es gibt keine c(4%2)-rekonstruierten Doméanen mehr. Die
Intensitét steigt jedoch mit zunehmender Bedeckung wieder an und erreicht ein Maxi-
mum bei etwa 0.9 ML. Allerdings betrédgt sie hier nur etwa 10% der Anfangsintensitit.
Nach einer leichten Abnahme kommt es zwischen 1 und 2 ML zu einem nahezu kon-
stanten Verlauf. In diesem Bereich betrdgt die Intensitdt nur noch ~ 6% der Anfangsin-
tensitét, sie ist jedoch immer noch etwa dreimal hoher als das Untergrundsignal. Daraus
kann man schlieen, dass die fiir die reine CoGa(100)-Oberfliche charakteristische
c(4x2)-Struktur oberhalb einer Ga-Bedeckung von 1 ML wiederhergestellt wird. Dieses
Verhalten kann mit einem Aufschwimmen von Co-Atomen an die Oberfliche wihrend

des Ga-Wachstums erklart werden.

T T T
1 L 4
£ | | (1/4,1/2)-Beugungsreflex
2
®
2
£ 01) .
= i
= 1
T
Untergrundsignal
001 . L . '

0 1 2
Ga-Bedeckung (ML)
Abbildung 6.6: He-Intensitdt des (1/4,1/2)-Beugungsreflexes als Funktion der nominellen
Ga-Bedeckung, aufgenommen wihrend des Wachstums von Ga auf der CoGa(100)-
Oberflache bei 160 K. Die gepunktete Linie markiert die Hohe des Untergrundsignals. Die

Intensitét ist normiert auf den Anfangswert. Die Energie der He-Atome betrug 13 meV.

Abbildung 6.7 zeigt He-Beugungsspektren, gemessen in [001]-Richtung am
Ga/CoGa(100)-Schichtsystem unmittelbar nach dem Wachstum bei 160 K, bei nominel-
len Bedeckungen von 1 ML (b), 2 ML (c¢), 3.2 ML (d) und 4 ML (e). Zum Vergleich
wird auch das Beugungsspektrum (@) von der reinen CoGa(100)-Oberfliche dargestellt.
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Abbildung 6.7: He-Beugungsspektren gemessen in [001]-Richtung am Ga/CoGa(100)-
Schichtsystem bei Ga-Bedeckungen von 0 ML (reine CoGa(100)-Oberflache) («), 1 ML
(b), 2 ML (c¢), 3.2 ML (d) und 4 ML (e), aufgedampft bei 160 K. Die Energie der He-

Atome betrug 24 meV.
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Die Heliumintensitit ist in allen Spektren auf die Intensitét des (0,0)-Reflexes entspre-
chend der reinen CoGa(100)-Oberfliche normiert und auf einer logarithmischen Skala
aufgetragen. Wie auch in Abbildung 6.1 gezeigt wurde, erreicht die gespiegelte Intensi-
tit bei 1 ML ungefdhr den Anfangswert entsprechend der reinen CoGa(100)-
Oberflache. Die Hohe der Beugungsreflexe erster Ordnung nimmt hingegen etwa
sechsmal und die der halben Ordnung sogar etwa achtmal ab gegeniiber der reinen

Oberfliache. Die diesen Reflexen verloren gegangene Intensitit findet sich jedoch in den
zusdtzlichen Beugungsreflexen, RI—:2,3, sowie im erhohten Untergrundsignal wieder.
Wie man sieht, steigt das Untergrundsignal mit zunehmender Bedeckung weiter an.

Dies ist teilweise auch der Grund, weshalb bei 2 ML die Rj -Reflexe kaum noch zu
erkennen sind und die R} -Reflexe ganz verschwinden. Dazu kommt noch eine im Ver-

gleich zu (b) leichte Abnahme der absoluten Intensitét dieser Reflexe. Im Fall der Rli -
Reflexe betrigt die Intensititsabnahme etwa 15%. Gleichzeitig steigt die Intensitéit der
+(0, 1) -Reflexe etwa um das Doppelte, wihrend die der +(0, 1/2)-Reflexe keine Ver-
anderung zeigen. Ab 3.2 ML betrigt die Intensitdt der + (0, 1) -Reflexe nur noch ~ 3%
der Intensitdt gemessen an der reinen CoGa(100)-Oberfliche. Auch die +(0,1/2)-
Reflexe sind relativ schwach, aber immer noch deutlich zu erkennen. Daraus kann man
schlieBen, dass auch bei 4 ML Doméinen mit einer c(4%2)-Rekonstruktion existieren.

Bei 3.2 ML ist die Uberstruktur am besten ausgeprigt: Sowohl die gespiegelte Intensitiit
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Abbildung 6.8: He-Beugungsprofile, gemessen am Ga/CoGa(100)-Schichtsystem
bei Ga-Bedeckungen von @) 1 ML und b. 4 ML. Unter den Messkurven sind die

angepassten Lorentz-Kurven eingezeichnet.
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als auch die Intensitit der Beugungsreflexe Rli’zﬁ erreichen Hochstwerte. Bei dieser
Bedeckung bemerkt man im Beugungsspektrum (sieche Abb. 6.7(d)) jeweils eine Schul-
ter an der linken Seite des (0, 1)-Reflexes bzw. an der rechten Seite des (0,1)-
Reflexes. Diese Schultern werden noch deutlicher und erscheinen als scharfe Beugungs-

reflexe bei einer Bedeckung von 4 ML (siehe Abb. 6.7(e)). Sie werden im Folgenden

durch P* und P~ und die diesen zugeordnete Oberfldchenstruktur als P-Struktur be-

zeichnet.
Zur Bestimmung der genauen Lage der P* -Beugungsreflexe wurde auch hier

das Beugungsprofil des (0, 1) -Reflexes bei einer hoheren Winkelauflosung aufgenom-

men und analysiert (siche Abb. 6.8(b)). Das Beugungsprofil kann mit drei Lorentz-

Kurven angepasst werden. Demnach liegen die entsprechenden Beugungsreflexen bei
q(0,+)=+218A", q; (R3)=+220A" und q; (P*)=+225A". Noch kom-

plizierter wird die Struktur durch die bei 4 ML beobachteten Schultern links und rechts

des gespiegelten Reflexes (Abb. 6.7(e)). Aufgrund verbesserter Winkelauflosung sind
diese in Abbildung 6.9(b) noch deutlicher zu erkennen. Sie sind durch Q" und Q™ ge-
kennzeichnet und liegen bei q, (Q") =+ (0.55£0.05)A"". In Abbildung 6.9(a) wird

zum Vergleich das Beugungsprofil des gespiegelten Reflexes bei 1 ML dargestellt. In

beiden Fillen ist die Intensitit zur Verdeutlichung logarithmisch aufgetragen.
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Abbildung 6.9: He-Beugungsprofile des (0,0)-Reflexes einer Ga/CoGa(100)-
Oberflache, gemessen bei Ga-Bedeckungen von 1 ML (a) und 4 ML (b).
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Um ein zweidimensionales Bild der Beugungsreflexe herzustellen, wurde der
Azimutwinkel ¢ zwischen 0° und 45° variiert und alle 3° ein Beugungsspektrum (insge-
samt 16 Spektren) aufgenommen. Abbildung 6.10 zeigt die von einer 3 ML dicken Ga-
Schicht in dieser Weise aufgenommenen Beugungsspektren, jedoch nur fiir Richtungen,
in denen deutliche Reflexe zu beobachten sind, d.h. fiir @) ¢ =0° ([001]- Richtung), b)
¢ =18° ([013]-Richtung) und ¢) ¢ =27° ([012]-Richtung). Das in [001]-Richtung auf-
genommene Beugungsspektrum wurde schon im vorhergehenden Abschnitt analysiert.
In [013]-Richtung sieht man einen deutlichen Reflex bei (2.3020.01) A und einen noch
erkennbaren Reflex bei etwa 0.77 A™". Diese entsprechen vermutlich der R-Struktur. An
dieser Stelle muss bemerkt werden, dass alle 16 Beugungsspektren zumindest eine
schwache Schulter im Bereich zwischen 0.7 und 0.9 A™ aufweisen. Im Inset der Abbil-
dung 6.10 ist die Intensitdt dieser Reflexe (Schultern) in Abhédngigkeit von dem Azi-
mutwinkel dargestellt. Man bemerkt ein Maximum fiir ¢ =0° und eins zwischen 24°
und 27°. Das erste Maximum entspricht dem R;-Beugungsreflex, das zweite Maximum

befindet sich bei etwa 0.82 A™! in [012]-Richtung (siche Spektrum (c)).

(6, 0)

Heliumintensitat (kHz)
o - N w » o
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q, (A"

Abbildung 6.10: He-Beugungsspektren, gemessen an einer mit 3 ML Ga bedeckten Co-
Ga(100)-Oberflache bei Azimutwinkeln ¢ von: a) 0° (£[001]-Richtung), b) 18° ([013]-
Richtung) und ¢) 27° (5[012]-Richtung). Intensitdt der entlang der gestrichelten Linie

beobachteten Reflexe als Funktion des Azimutwinkels (Inset).
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Die restlichen Schultern oder Reflexe, die zwischen 0.7 und 0.9 A beobachtet werden,
konnten demnach auch als Folge einer Verbreiterung dieser zwei Beugungsreflexe ent-
standen sein. In [012]-Richtung ist auch ein deutlicher Reflex bei (1.22 + 0.01) A ent-
sprechend der c(4x2)-Struktur zu beobachten. Es ist moglich, dass einige Beugungsre-
flexe aufgrund der schwachen Korrugation der Oberfliche von dem relativ hohen Un-
tergrundsignal liberdeckt werden. Insofern liefern die He-Beugungsspektren ein unvoll-
standiges zweidimensionales Beugungsbild und die Struktur der Oberflache lésst sich in
dieser Weise nicht genau bestimmen. Die He-Beugungsreflexe der R-Struktur in [001]-
Richtung, zusammen mit dem (0,1/3)-Reflex in [013]-Richtung deuten jedoch auf eine
etwas verspannte (3x1)-Struktur in Bezug zum CoGa-Substrat. Die Gitterkonstanten
dieser Struktur betragen a = 2.85 A und b = 8.55 A. Vergleicht man diese mit den be-
kannten kristallinen Phasen des Galliums, so bemerkt man eine relativ gute Uberein-
stimmung mit B-Ga, das eine monokline Struktur mit den Gitterkonstanten a =2.77 A, b
=8.05 A, ¢ =3.33 A und B=92° besitzt [89]. Die hier mit R bezeichnete Struktur kann
somit als eine B'-Phase des Galliums gesehen werden. Die fiir Ga-Bedeckungen © > 3
ML beobachtete P-Struktur kann als eine weitere Verspannung der B-Phase erklirt
werden und wird hier als B"-Phase bezeichnet. Die Gitterkonstanten der P-Struktur las-
sen sich aus der Lage der P* -Reflexe zu a = 2.80 A und b = 8.40 A ermitteln. Offenbar

versucht die Ga-Schicht mit zunehmender Bedeckung die Gitterparameter des [3-Ga

anzunehmen.
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Abbildung 6.11: He-Beugungsspektrum gemessen in [010]-Richtung an ei-
nem Ga/CoGa(100)-Schichtsystem, bei einer Ga-Bedeckung von 4 ML. Die
Energie der He-Atome betrug 13 meV.
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In Abbildung 6.11 wird das in [010]-Richtung des CoGa(100)-Kristalls gemes-
senem He-Beugungsspektrum, dargestellt. Dies weist dieselben Beugungsreflexe wie
das in [001]-Richtung aufgenommene Beugungsspektrum auf (sieche Abb. 6.7-(e)). Die
Existenz der Beugungsreflexe (0,£1/2) und (0,%1) ldsst vermuten, dass es auch Ga-
Domaine gibt, in denen die Ga-Atome die Struktur der CoGa(100)-Oberfliche ange-
nommen hat. Daraus kann man schlie3en, dass sowohl die c¢(4%2)-Struktur als auch die
B'-Ga-Struktur in zwei senkrecht zueinander stehenden Dominen an der Oberfldche

existieren.

Informationen iiber die Morphologie des Ga/CoGa(100)-Schichtsystems lassen
sich aus der in Abbildung 6.12 dargestellten Interferenzkurve gewinnen. Sie zeigt die
gespiegelte Heliumintensitdt in Abhingigkeit von dem senkrechten Wellenvektoriiber-
trag qo, gemessen flir eine Galliumbedeckung von 10 ML. Wie man sieht, zeigt die In-
terferenzkurve keine Maxima und Minima der gespiegelten Heliumintensitét, sondern
lediglich eine kontinuierliche Abnahme aufgrund des Debye-Waller-Effektes (siehe
Kap.2.1.5). Die Interferenzeffekte und dementsprechend die Anzahl der Stufen an der
Oberfldche ist demnach sehr gering, d.h. die Oberfldche ist extrem glatt. Auch bei nied-

rigeren Bedeckungen zeigen die Interferenzkurven kein oszillatorisches Verhalten.
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6.2 Anlassen des Schichtsystems Ga/ CoGa(100)

6.2.1 Thermische Stabilitit

Zuniachst wird die thermische Stabilitit der bei 160 K aufgedampften Ga-
Schichten mittels AES untersucht. Abbildung 6.13(a) zeigt den Verlauf der peak-to-
peak Amplituden der AES-Uberginge von Co (775 eV) und Ga (1070 eV) und Abbil-
dung (b) den Verlauf des peak-to-peak Verhiltnisses von Co (775 eV) zu Ga (1070 eV)
jeweils als Funktion der Probentemperatur, gemessen bei einer Ga-Bedeckung von 10
ML. Wie in Kapitel 6.1.1 gezeigt wurde (Abb. 6.2(b)) stammt das AES-Signal von Ga
aus dem CoGa-Substrat und nicht von der aufgedampften Ga-Schicht. Da die emittier-
ten Augerelektronen von beiden Ubergingen (Co und Ga) die aufgedampfte Schicht
passieren miissen, erhdlt man jedoch Informationen auch iiber diese Ga-Schicht. Sowohl
das Co- als auch das Ga-Signal bleiben bis zu einer Temperatur von 420 K nahezu kon-
stant und deuten damit auf eine in diesem Temperaturbereich stabile Ga-Schicht hin.
Mit der Darstellung des peak-to-peak Verhiltnisses in (b) ist die durch Schwankungen
der Elektronenemission verursachte Streuung der Messdaten minimiert und man be-
merkt bei 230 K einen kleinen, jedoch reproduzierbaren Anstieg des Co zu Ga- Verhilt-
nisses von 0.59 auf 0.63, also um etwa 5%. Er ist vermutlich auf eine Umordnung der
Oberflachenatome zurilickzufithren und wird im Folgenden anhand der He-Streudaten
weiter diskutiert. Obwohl die Schmelztemperatur des reinen Galliums bei etwa 303 K
liegt, kommt es zu einer deutlichen Verdnderung des Co- bzw. des Ga-Signals erst o-
berhalb von 420 K. Das Co-Signal steigt stark an, erreicht bei etwa 750 K das Doppelte
des Anfangswertes, und deutet damit auf die Segregation von Co an die Oberflache hin.
Andererseits kann es durch eine Abnahme der Ga-Schichtdicke erklart werden. Der
leichte Anstieg des Ga-Signals spricht fiir diese letztere Annahme. Da das Aufdampfen
von Gallium zu einer Abnahme des Ga-Signals fiihrte (siche Abschnitt 6.1.1), ist hier
der Anstieg des Co-Signals mit dem Verschwinden von Ga-Adatomen von der Oberfla-
che zu korrelieren. Dies kann sowohl durch eine Diffusion der Ga-Atome in das Sub-
strat als auch durch Desorption geschehen. Bestidrkt wird diese Annahme durch den
Anstieg des Co/Ga-Peakverhéltnisses. Man sieht bis etwa 560 K einen deutlichen An-
stieg, gefolgt von einem Plateau bis 750 K. Es kommt also in diesem Temperaturbereich

zu einer Art Gleichgewicht der an der Oberflache stattfindenden Diffusionsprozesse.
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Abbildung 6.13: AES-Messungen an einer mit 10 ML Ga bedeckten CoGa(100)-
Oberflache wahrend des Anlassens auf 1100 K: a) peak-to-peak Amplituden von Co (775
eV) und Ga(1070 eV), normiert auf den Anfangswert des Ga-Signals und b) peak-to-peak
Verhiltnis von Co(775 eV) zu Ga(1070 eV), gemessen in Abhdngigkeit von der Anlass-

temperatur. Die Heizrate betrug 20 K/min.

Das peak-to-peak Verhéltnis von Co zu Ga bei 750 K betrdgt 1.0 und ist somit viel klei-
ner als das Verhiltnis, das der reinen CoGa(100)-Oberfldche bei derselben Temperatur
entspricht (Co:Ga = 1.47). Daraus kann man schlielen, dass zumindest ein Teil des de-

ponierten Galliums noch in den oberflichennahen Schichten verweilt.

Oberhalb von 750 K steigt das Co-Signal erneut an, wahrend das Ga-Signal zwi-
schen 750 und 850 K nahezu konstant bleibt und danach deutlich abnimmt. Dieses Ver-
halten deutet auf eine Ga-Desorption hin und passt zum Verlauf der an der reinen Co-
Ga(100)-Oberflache gemessenen Desorptionskurve (siehe Kap. 8). Bei 1100 K erreicht
das Co zu Ga-Verhiltnis ~ 1.8. Auch dieser Betrag ist kleiner als der an der reinen Co-
Ga(100)-Oberflache bei dieser Temperatur gemessene (Co:Ga = 2.1) und weist auf eine
Ga-Anreicherung an der CoGa(100)-Oberfliche hin. Zusammenfassend sei bemerkt,
dass obwohl die AES-Signale vom CoGa-Substrat stammen, man trotzdem Hinweise

uber das thermische Verhiltnis der Ga-Schicht erhilt.
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6.2.2 Phaseniiberginge

Zunéchst soll der Einfluss der Anlasstemperatur auf die Oberflachenstruktur des
Ga/CoGa(100)-Schichtsystems untersucht werden. Dazu wurde die Probe unmittelbar
nach dem Wachstum von 10 ML Ga auf der CoGa(100)-Oberflache bei 160 K mit 15 K/
min geheizt und die gespiegelte Heliumintensitdt in Abhéngigkeit von der Temperatur
bis 550 K aufgenommen (Abb. 6.14). Man bemerkt ein ziemlich komplexes Verhalten
der Heliumintensitit: Sie nimmt bis ~ 220 K ab, steigt dann bis ~ 240 K stark an und
zeigt weiterhin eine kontinuierliche Abnahme bis sie bei ~ 420 K im Untergrundsignal
verschwindet. Im Temperaturbereich zwischen 160 und 220 K lésst sich die Abnahme
aufgrund des Debye-Waller-Effektes erkldren. Von 220 bis 240 K steigt die Intensitit
um etwa 50% an und weist auf eine strukturelle Phasenumwandlung hin. Wie schon im
vorhergehenden Abschnitt gezeigt wurde, nimmt in diesem Temperaturbereich gleich-
zeitig auch der Co-Anteil um 5% der Oberfliche zu. Oberhalb von 240 K nimmt die
Intensitidt wiederum als Folge des Debye-Waller-Effektes bis ~ 320 K deutlich ab. Bei
360 K betrigt sie noch etwa 10% des Anfangswertes. Oberhalb von ~ 430 K sinkt die

gespiegelte Heliumintensitdt ganz in das Untergrundsignal hinein. Dies ist auch die
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Abbildung 6.14: Gespiegelte Heliumintensitit als Funktion der Anlasstemperatur, ge-
messen am Ga/CoGa(100)-Schichtsystem bei einer nominellen Ga-Bedeckung von 10
ML. Oberhalb von 480 K ist die Intensitdt mit einem Faktor 10 multipliziert aufgetra-

gen. Die Heizrate betrug 15 K/min und die Energie der He-Atome 13 meV.
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Temperatur wo auch mittels AES eine starke Zunahme des Co-Anteils beobachtet wur-
de. Die gespiegelte Heliumintensitdt nimmt oberhalb von 500 K wieder zu und ist deut-

lich vom Untergrund zu unterscheiden.

Um die Natur dieses Verhaltens ndher zu untersuchen, wurden auch Beugungs-
spektren bei verschiedenen Temperaturen gemessen. Abbildung 6.15 zeigt die in [001]-
Richtung aufgenommenen Spektren, gemessen an einer bei 160 K auf der CoGa(100)-
Oberfldche gewachsenen 3 ML dicken Ga-Schicht, und zwar fiir 160 K (a), 200 K (b),
240 K (¢) und 270 K (d). Im Spektrum (b) ist gegeniiber dem Spektrum (a) keine Ver-
anderung in der Beugungsstruktur des Ga/CoGa(100)-Systems zu bemerken, lediglich
die Intensitét der Beugungsreflexe nimmt gemédfl dem Debye-Waller-Effekt etwas ab
(sieche auch Abb. 6.14). Bei 240 K werden keine Reflexe der R-Struktur mehr beobach-
tet und nur die fiir die ¢(4x2)-Rekonstruktion charakteristischen (0, +1/2) - und (0, £1)-

Beugungsreflexe sind noch zu erkennen. Diese werden schwécher mit zunehmender
Temperatur und sind bei 270 K kaum noch zu erkennen. Das Verschwinden der Beu-
gungsreflexe der durch Gallium induzierten Uberstruktur kann demnach den in Abbil-
dung 6.14 beobachteten Phaseniibergang erkldren und stimmt mit dem Anstieg des AES
peak-to-peak Verhéltnisses von Co zu Ga in diesem Temperaturbereich (siche Abb.

6.13(b)) gut iiberein.
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Um den Temperaturbereich, in dem dieser Phaseniibergang stattfindet, genauer
zu bestimmen, wurde die Intensitdt des R,-Reflexes der Uberstruktur R kontinuierlich
als Funktion der Anlasstemperatur verfolgt (siche Abb. 6.16(a)). Wie man sieht, nimmt
die Intensitit gemédl dem Debye-Waller-Effekt bis 220 K ungefahr linear ab und ver-
schwindet oberhalb von 240 K. Die gespiegelte Heliumintensitit ist bei 280 K immer
noch relativ hoch (siche Abb. 6.14). Mit zunehmender Temperatur zeigt sie einen wie in
Abbildung 6.16(b) dargestellten Verlauf an. Auch hier sieht man eine ungeféhr lineare
Abnahme der Intensitit bis etwa 330 K. Danach fallt die Intensitdt drastisch ab und geht
ab 360 K gegen Null. Die Abnahme der gespiegelten Heliumintensitit oberhalb 360 K
(Abb. 6.14 und Abb. 6.16(b)) zeigt, dass keine weiteren Ordnungsprozesse in der Ga-
Schicht stattfinden und hier ein Ordnung/Unordnung- Phaseniibergang stattfindet.
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Abbildung 6.16: Temperaturabhingigkeit der He-Intensitit des (1/4,1/2)-Beugungsreflexes
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(a) und der gespiegelten Heliumintensitit (b), gemessen an einer mit 3 ML Ga bedeckten Co-

Ga(100)-Oberfliache. Die Heizrate betrug 15 K/min und die Energie der He-Atome 13 meV.
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6.3 Diskussion und Zusammenfassung

Im vorliegenden Kapitel wurden das Wachstum und die strukturellen Eigen-
schaften von Ga auf der CoGa(100)-Oberfliche mittels TEAS, AES und LEED als
Funktion der Bedeckung und der Temperatur untersucht. Die bei 160 K aufgenomme-
nen Wachstumskurven zeigen bis zu einer Bedeckung von 3.2 ML zwar ein periodi-
sches, in der Amplitude jedoch stark zunehmendes Oszillationsverhalten der gespiegel-
ten Heliumintensitit und deuten somit auf ein nicht ideales Lagenwachstum hin. In die-
sem Bereich dndern sich die Oberflicheneigenschaften dramatisch. Das Reflexionsver-
mogen steigt mit zunehmender Bedeckung und erreicht ein Maximum bei 3.2 ML. Die
He-Intensitdt betrdgt hier etwa ein Sechsfaches gegeniiber der reinen CoGa(100)-
Oberfldche. Ab 3.2 ML beobachtet man ein ganz unterschiedliches Wachstumsverhal-
ten. Die gespiegelte Heliumintensitdt nimmt kontinuierlich ab, zeigt jedoch auch bei 11
ML einen immer noch relativ hohen Wert an. Dieses Verhalten deutet weder auf ein
ideales lagenweises Wachstum noch auf ein ideales 3D-Wachstum hin. Die Beobach-
tung von Beugungsreflexen der c(4%2)-Struktur (© > 3 ML) ldsst vermuten, dass es Ga-
Domaine gibt, in denen die Ga-Atome die Struktur der darunter liegenden rekonstruier-
ten CoGa(100)-Oberfliche angenommen haben. Neben diesen erscheinen im He-
Beugungsspektrum bei 1 ML und dann bei 4 ML Reflexe zweier weiterer Oberflachen-
strukturen. Beide konnen relativ gut mit der (100)-Flache des B-Ga erklart werden. Sie
zeigen eine rechteckige Struktur mit den Gitterkonstanten von a = 2.85 A und b = 8.55
A bzw. a=2.80 A und b = 8.40 A, die um 4-6% (B') und um 1-4% (B") groBer sind als
die Gitterparameter der [3-Ga(100)-Fliche. Demnach koénnen die zwei beobachteten
Strukturen als '- bzw. B"-Phase bezeichnet werden. Die Heliumbeugungsspektren zei-
gen in [001]- und [010]- Richtung identische Beugungsstrukturen, was zu der Annahme
fiihrt, dass die zwei beobachteten Strukturen, R und P, in zwei senkrecht zu einander
stehenden Doménen existieren. Die Intensitit der Beugungsreflexe ist gegeniiber der
gespiegelten Heliumintensitdt sehr gering und deutet auf eine schwach korrugierte O-
berflache hin. Dies wird auch durch die He-Interferenzkurven bestétigt. Sie zeigen keine
Oszillationen, sondern lediglich eine kontinuierliche Abnahme der gespiegelten Heli-
umintensitdt aufgrund des Debye-Waller-Effektes. Dieses Verhalten deutet wiederum

auf eine relativ glatte Oberfldche hin.
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Bei 160 K zeigt die Oberfliche des Ga/CoGa(100)-Schichtsystems fiir eine Ga-
Bedeckung von 3 ML die Koexistenz von ¢(4%2)- und '-Ga(100)-Doménen. Das An-
lassen auf hohere Temperaturen flihrt zu strukturellen Umwandlungen dieser Oberfla-
che. Ein erster Phaseniibergang wird etwa zwischen 220 und 240 K beobachtet. Dabei
verschwinden die fiir f'-Ga(100) charakteristischen Beugungsreflexe, gleichzeitig aber
steigt die gespiegelte Intensitidt deutlich an. Die Beugungsreflexe entsprechend der
c(4x2)-Doménen werden schwicher, sind jedoch immer noch deutlich sichtbar. Der

Phaseniibergang macht sich auch in den AES-Messungen durch eine Erhéhung von et-

wa 5% des peak-to-peak Verhéltnisses von Co(775 eV) zu Ga(1070 eV) bemerkbar.

Zwischen 330 K und 360 K kommt es zu einer drastischen Abnahme der gespie-
gelten Intensitdt, die nicht komplett aufgrund des Debye-Waller-Effektes erklart werden
kann. Das peak-to-peak Verhiltnis von Co(775 eV) zu Ga(1070 eV) bleibt zwischen
240 und 420 K nahezu konstant, d.h. die Zusammensetzung der Oberfldche bleibt un-
verandert. Da die Schmelztemperatur des Galliums bei etwa 303 K liegt, ist es wahr-
scheinlich, dass die Oberfliche mit zunehmender Temperatur ungeordneter wird. Man
kann daher schlieBen, dass die Oberfliche in diesem Temperaturbereich einen Ord-

nung/Unordnung- Phasentibergang erleidet.

Oberhalb von 360 K ist die gespiegelte Intensitdt sehr gering, ist jedoch noch
von dem Untergrundsignal zu unterscheiden. Erst bei etwa 420 K nimmt sie erneut ab
und verschwindet oberhalb von 440 K im Untergrundsignal. Diese Anderung wird
diesmal auch durch einen deutlichen Anstieg des AES-Signals von Co(775 eV) begleitet
und kann somit teils durch Desorption des Galliums und teils durch Interdiffusion, er-

klart werden.



136 Kapitel 6. Wachstum von Ga auf CoGa(100)




Kapitel 7

Wachstum und Charakterisierung des
Schichtsystems Fe/ B-Ga,03/ CoGa(100)

Wie bereits in der Einleitung und in Kapitel 4 erwihnt, spielen Metalloxide ins-
besondere in der heterogenen Katalyse eine wichtige Rolle, wobei sie als Tragermaterial
fiir katalytisch aktive Metalle dienen. Sie werden ferner als passivierende Schichten,
sowie zur Herstellung von Halbleiterbauteilen verwendet. Zur Zeit werden diinne Alu-
minium- und Galliumoxidschichten als Tunnelbarrieren zwischen ferromagnetische
Metallschichten in magnetischen Tunnelkontakte (TMR- tunneling magnetoresistance)
[1, 2] eingesetzt, die potentielle Anwendung in so genannten MRAM (Magnetic Ran-
dom Accses Memory)-Bausteine finden [3, 4]. Das Galliumoxid wird insbesondere als
Sensor fiir Sauerstoff bei hohen Temperaturen [155] oder als aktives Medium in Kataly-

satoren [156] verwendet.

Eine zur Herstellung wohlgeordneter, ultradiinner Ga,0Os-Filme geeignete und
einfache Methode ist die Oxidation von Oberflachen der intermetallischen Verbindung
CoGa [7, 8, 94, 157, 158]. Wihrend sich bei Raumtemperatur eine amorphe Gallium-
oxidschicht auf der CoGa(100)-Oberflache bildet, lassen sich durch Anlassen auf Tem-
peraturen von 700-900 K gut geordnete, homogene und atomar glatte [3-Ga,Os-
Schichten mit einer Schichtdicke von 10-15 A priparieren [159]. Neulich wurde ge-
zeigt, dass die bestgeordneten [3-Ga,Os-Schichten durch Oxidation bei Temperaturen
von 800-900 K erzeugt werden [94]. Die -Phase des Ga,Oj; ist isomorph zur 6-Phase
des Al,O; und weist eine monokline Struktur auf, mit den Gitterkonstanten a = 3.04 A,

b=5.80 A, c=12.23 A und B=103.7°[160, 161].



138 Kapitel 7. Wachstum und Charakterisierung...

In diesem Kapitel wird das Wachstum von Fe auf 3-Ga,03/CoGa(100) beschrie-
ben. Da die Oxidation bei hohen Temperaturen in Ref. [94] detailliert untersucht wurde,
wird hier nur kurz auf die Struktur der bei 800 K préparierten 3-Ga,Os-Schicht einge-
gangen. Weiterhin wird das Wachstumsverhalten von Eisen bei 300 K sowie bei 600 K
untersucht, und die bei diesen Temperaturen gebildeten Fe/B-Ga,03/CoGa(100)-
Mehrfachschichten werden beziiglich ihrer Struktur und Morphologie charakterisiert.
Dabei werden die LEED- und TEAS-Messungen von den in einer anderen Apparatur
von Frau C. Elsaesser durchgefiihrten STM (Rastertunnelmikroskopie) Experimenten
ergidnzt. Die chemische Zusammensetzung der oberflichennahen Schichten, sowie die
thermische Stabilitdt des Schichtsystems Fe/B-Ga,O03/CoGa(100) wurde mittels AES

untersucht.

7.1 Wachstum von (-Ga,0; auf CoGa(100) bei 800 K

Die CoGa(100)-Oberflache wird, wie in Kap. 5.1 beschrieben, pripariert und
weist folglich eine c(4x%2)-Rekonstruktion mit zwei senkrecht zueinander stehenden
Doménen auf (siche Abb. 5.1). Abbildung 7.1 zeigt ein AES-Spektrum, gemessen nach
der Oxidation der CoGa(100)-Oberfliche bei 800 K mit 150 L O, (100 mbar, 150 s).
Man erkennt die charakteristischen AES-Ubergiinge von Kobalt, Gallium und Sauer-
stoff, jedoch keine weiteren Ubergiinge, die auf eine Verunreinigung mit Fremdelemen-

ten hindeuten wirden.
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Abbildung 7.1: AES-Spektrum von 3-Ga,03/CoGa(100).



7.1 Wachstum von B-Ga,0O; auf CoGa(100) bei 800 K 139

Abbildung 7.2(a) zeigt ein LEED-BIild, aufgenommen nach der Oxidation der
CoGa(100)-Oberflache bei 800 K mit 150 L O,. Bei dieser Begasung ist die Co-
Ga(100)-Oberflaiche mit Sauerstoff gesittigt [94]. Das LEED-Bild zeigt eine (2x1)-
Struktur gegeniiber der unrekonstruierten CoGa(100)-Oberfliche, mit zwei senkrecht
zueinander stehenden Doménen. Diese sind zur Verdeutlichung in dem in Abbildung
7.2(b) dargestellten Schema der Reflexe eingezeichnet. Die Einheitszelle weist Gitter-
konstanten von a =2.9 + 0.1 A und »=5.8 £ 0.1 A auf und deutet damit auf eine wohl-
geordnete 3-Ga,O3-Schicht hin [7, 8, 94, 157, 158]. TEAS-Messungen bestitigen diese
Struktur. Abbildung 7.2(cl-c3) zeigt He-Beugungsspektren der bei 800 K oxidierten
CoGa(100)-Oberflache, gemessen in [001]-, [012]- und [011]-Richtung. In [001]-
Richtung sind die Beugungsreflexe bei +(0,1/2) und +(0,1) sichtbar, die zusammen mit
den in [011]-Richtung beobachteten *(1,1)-Reflexen auch fiir die reine CoGa(100)-
Oberfliche charakteristisch sind (vgl. Abb. 5.1). Ein wesentlicher Unterschied ist in
[012]-Richtung bemerkbar. Gegeniiber der reinen CoGa(100)-Fldche werden hier keine
Reflexe bei +(1/4,1/2) beobachtet, was auf eine komplett mit Oxid bedeckte Co-
Ga(100)-Oberflache schlieBen ldsst. In [011]-Richtung zeigt das Beugungsspektrum
eine relativ zum gespiegelten Reflex hohe Intensitét der +(1,1)-Reflexe und deutet damit
auf eine in dieser Richtung starke Korrugation der Oberflache hin. In allen drei gemes-
senen Richtungen beobachtet man scharfe (0,0)-Reflexe, die auf eine relativ grofle mitt-

lere Terrassenbreite zurickzufiihren sind.

Die Topographie einer bei 900 K oxidierten Oberfldche liefert das STM-Bild in
Abbildung 7.2(d). Man erkennt senkrecht zueinander stehen Dominen mit einer ge-
streiften Struktur. Der Abstand zwischen den Streifen betréigt b = 5.8 + 0.1 A. Entlang
der Streifen ist die Struktur nicht aufgeldst. Frithere STM-Untersuchungen haben aber
gezeigt, dass die zweidimensionale Einheitszelle der Oberflache eine (2x1)-Struktur hat

und die Gitterkonstante entlang der Streifen a = 2.9 + 0.1 A betrigt [8, 158].
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Abbildung 7.2: Oberflichenstruktur einer mit 150 L O, bei 800 K oxidierten CoGa(100)-
Oberflache: @) LEED-BIld, aufgenommen bei 93 eV; b) Schema der Reflexe: Die vollen Kreise
(@) entsprechen einer (1x1)-Struktur der CoGa(100)-Fliache, die grauen (0) und die leeren Krei-
se (0) stellen zusitzliche Reflexe einer (2x1)-Uberstruktur mit zwei senkrecht zueinander ste-
henden Doménen (I und II) dar; cI-c3) He-Beugungsspektren gemessen in [001]-, [012]- und
[011]-Richtung; d) STM-Bild mit einem Bildausschnitt von 40%40 nm.
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7.2 Fe/ B-Ga,03/ CoGa(100)-Multischichten

Nachdem in Kapitel 4 das Wachstum des Fe/Ga,0s/Fe;Gay.4Asy/GaAs(100)-
Schichtsystems untersucht wurde, wird hier auf das Wachstum und die Oberfldchenei-
genschaften des Schichtsystems Fe/B-Ga,O; auf der CoGa(100)-Oberfliche eingegan-
gen. Aufgrund der geringen Fehlpassung der Gitterkonstanten von a-Fe (a = 2.87 A)
und B-Ga,03/CoGa(100) (a = 2.9 A und b = 5.8 A) ist ein epitaktisches Wachstum des
Eisens auf der oxidierten CoGa(100)-Oberfliche zu erwarten. Aus thermodynamischer
Sicht scheint ein dreidimensionales Wachstum des Eisens energetisch giinstiger zu sein,
da die freie Oberflichenenergie des Eisens bei Raumtemperatur (2900 mJ/m?) viel gro-
Ber ist als die des Galliumoxides (< 925 mJ/m?). In den folgenden Abschnitten soll nun
analysiert werden, ob Fe epitaktisch oder als 3D-Cluster auf [3-Ga,O3 aufwéchst und

inwieweit kinetische Effekte das Wachstumsverhalten beeinflussen (siehe auch Kap.
1.2).

7.2.1 Fe-Wachstum auf B-Ga,0;/ CoGa(100) bei 300 K

Abbildung 7.3 zeigt den Verlauf der gespiegelten Heliumintensitit, aufgenom-
men wiahrend des Eisenwachstums mit einer Aufdampfrate von 1 ML/min bei 300 K,
als Funktion der Bedeckung. Die Aufdampfrate wurde dabei aus den wéhrend des Fe-

Wachstums auf der CoGa(100)-Oberfliche bei 300 K beobachteten periodischen Oszil-
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Abbildung 7.3: Gespiegelte Heliumintensitét, aufgenommen wihrend des Wachstums von Fe
bei 300 K auf der Ga,03/CoGa(100)-Multischicht als Funktion der Bedeckung. Die Energie
der He-Atome betrug 24 meV. Die Intensitét ist logarithmisch aufgetragen.
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lationen ermittelt. Die Intensitdt ist auf ihren Anfangswert (entsprechend der reinen
Oxidschicht) normiert und zur besseren Verdeutlichung auf einer logarithmischen Skala
dargestellt. In der Anfangsphase des Wachstums nimmt die Intensitit ungefahr expo-
nentiell ab und verschwindet oberhalb einer Monolage im Untergrundsignal. Dieses
Verhalten deutet auf ein dreidimensionales Wachstum hin, wie es aus thermodynami-
schen Griinden auch erwartet wird. Erstaunlicherweise steigt die gespiegelte Heliumin-
tensitit ab etwa 2 ML erneut an und erreicht bei 6 ML einen Wert, der etwa zehnmal
grofler ist als das Untergrundsignal, aber im Verhéltnis zur Anfangsintensitit nur noch
3000 betrigt. Dies zeigt, dass sich mit zunehmender Bedeckung auch zweidimensiona-

le Inseln bilden, die Oberfldche jedoch rau bleibt.

Diese Annahmen werden sowohl durch die LEED-Bilder als auch durch die He-
Beugungsspektren bestarkt. Abbildung 7.4(a) zeigt das LEED-Bild, aufgenommen bei
83 eV, unmittelbar nach dem Wachstum von 6 ML Fe bei 300 K. Man erkennt ein Beu-
gungsmuster mit schwachen und breiten Reflexe in [001]- und [010]-Richtung, das auf
die Existenz von sehr kleinen geordneten 2D-Inseln an der Oberflache hindeutet. Zur
besseren Orientierung ist in Abbildung 7.4(b) eine Skizze der beobachteten Beugungs-

reflexe beziiglich der Hauptrichtungen im reziproken Raum hinzugefiigt.

[010]
[011

© (1,0)

[001]
@) @, O >
(0,0) (0,1)

O b

Abbildung 7.4: a) LEED-BIld des Schichtsystems Fe/Ga,03/CoGa(100), aufgenommen bei
83 eV fiir eine Fe-Bedeckung von 6 ML, gewachsen bei 300 K, und b) Schema der Reflexe.
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2

Heliumintensitat (Hz)

34 3 2 1 0 1 2 3 4
-1 -1
q (A7) q (A7)
Abbildung 7.5: Helium-Beugungsspektren gemessen in @) [001]- und b) [011]-Richtung am

Schichtsystem Fe/Ga,03/CoGa(100) fiir eine Fe-Bedeckung von 6 ML, gewachsen bei 300 K.
Die Energie der Heliumatome betrug 30.5 meV (Anti-Phase-Interferenzbedingung).

Eine genauere Bestimmung der Gitterkonstanten der erzeugten Oberfldchen-
struktur erfolgt mittels He-Beugungsspektren, wie sie als Beispiel in Abbildung 7.5 fiir
die [001]- und [011]-Richtung dargestellt sind. Die Beugungsreflexe in [001]-Richtung
liegen bei etwa * 2.18 A, die in [011]-Richtung bei + 3.08 A™. Sie entsprechen im
Realraum einer quadratischen Struktur mit einer Gitterkonstanten von 2.88 A und
stimmen somit sehr gut mit dem erwarteten Beugungsmuster einer o-Fe(100)-
Oberflache tliberein. Diese besitzt eine Einheitszelle mit einer Gitterkonstanten von
2.866 A im Realraum [86, 87]. Wie das LEED-Bild zeigen auch die He-
Beugungsspektren sehr schwache und breite Beugungsreflexe, die auf einen relativ ho-

hen Unordnungsgrad und eine raue Oberfldche zuriickzufiihren sind.

Vorldufige STM-Messungen bestéitigen sowohl das dreidimensionale Wachstum
als auch die Existenz von zweidimensionalen Inseln. In Abbildung 7.6 sind STM-
Bilder, gemessen am Schichtsystem Fe/[-Ga,03/CoGa(100) fiir Fe-Bedeckungen von 2
ML (a), 4ML (b) und 6 ML (c), mit jeweils einem Bildausschnitt von 750x750 A? dar-
gestellt. In allen Bildern sind dreidimensionale Strukturen (Cluster) mit unregelmifBiger
Form und unterschiedlicher Grof3e zu erkennen. Man bemerkt, dass sowohl die Form als
auch die GroBe der sich wihrend des Wachstums bildenden Fe-Cluster von der Fe-
Bedeckung abhéngen. Das Hohenprofil der beobachteten Cluster kann anhand von line-
scans bestimmt werden. Hier sind zur Verdeutlichung line-scans jeweils am Beispiel

ausgewdhlter Cluster unter den STM-Bilder eingezeichnet.
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Abbildung 7.6: Oberflichenmorphologie und

LI N SRR ST, T ...| Struktur des Schichtsystems Fe/Ga,0;/CoGa(100):
}3GA¢‘ . STM_Bllder aufgenommen fur Fe_Bedeckungen
3 1::. : 1::. von a) 2 ML, b) 4 ML und ¢) 6 ML; d) LEED-

Bild, aufgenommen bei 91 eV, der in ¢) dargestell-

C) ten Oberfliche.
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Bei einer Fe-Bedeckung von 2 ML (sieche Abb. 7.6(a)) zeigt der line-scan, ge-
messen in der mit einem Pfeil angezeigten Richtung, ein Profil mit einer Breite von fast
60 A und einer Hohe von ~ 9 A. Man erkennt zusitzlich ein Plateau entsprechend einem
Durchmesser von ~ 23 A. Das Plateau selbst ist durch eine atomare Rauhigkeit von et-
wa 0.5 A charakterisiert. Werden line-scans entlang unterschiedlicher Richtungen an
demselben Cluster gemessen, so sieht man, dass alle drei Parameter (Breite, Hohe und
Plateaudurchmesser) um einige Angstrom variieren. Sowohl der Cluster selbst als auch
dessen atomar glatte Oberfliche haben also eine unregelmédfige Form. An mehreren
Clustern gemessene line-scans zeigen, dass deren GroBe zwischen 40 und 60 A in der
Breite und bis zu 9 A in der Hohe betriigt. Die Plateaus erreichen im Durchschnitt ca. 20
bis 30 A im Durchmesser. Die Existenz solcher atomar glatter Flichen ist auf die an der
Oberfldche laufenden Diffusionsprozesse zuriickzufiihren. Wie die He-Wachstumskurve
in Abb. 7.3 zeigt, ist die gespiegelte Heliumintensitdt bei 2 ML vergleichbar mit dem
Untergrundsignal, d.h. der kohdrente Anteil der gespiegelten He-Intensitdt ist gering
gegeniliber dem aus der Streuung an den Stufenkanten resultierenden diffusen Anteil.
Mit zunehmender Bedeckung nimmt die durchschnittliche Clustergrofe zu, die maxi-
male Grofle einzelner Cluster iliberschreitet bei einer Fe-Bedeckung von 4 ML (siehe
Abb. 7.6(b)) jedoch nicht ca. 60 A im Durchmesser und 9 A (~ 6 atomare Lagen) in der
Hoéhe. Zusitzlich kommt es auch zu einem Zusammenwachsen der Cluster. Dadurch
nimmt die gesamte Fldche kohdrent streuender Doménen gegeniiber der Stufenkanten-
dichte zu, was zu dem in Abbildung 7.3 gezeigten Anstieg der gespiegelten Heliumin-
tensitét fithrt. Durch das Zusammenwachsen der Cluster nimmt nicht nur die laterale
GroBe der Cluster zu, sondern auch die Gro3e der Plateaus an deren Oberfldche, wie der
line-scan in Abbildung 7.6(b) verdeutlicht. Dieser zeigt das Profil eines durch die Koa-
leszenz mehrerer Cluster entstandenen 3D-Struktur. Man erkennt ein Plateau mit einer
Breite von ~ 50 A, das auf eine relativ glatte Fliche hindeutet. Das Zusammenwachsen
der Cluster setzt sich mit zunehmender Bedeckung fort und fiihrt bei einer Bedeckung
von 6 ML zu 3D-Inseln von bis zu 130 A Durchmesser (siche Hohenprofil in Abb.
7.6(c)) und 12 A Héhe. Die Cluster wachsen also eher lateral als senkrecht zur Oberfli-
che, so dass auch die gesamte Flache der Plateaus zunimmt. Dies wiederum erklart den

in der He-Wachstumskurve (Abb. 7.3) anhaltenden Anstieg der Intensitit mit zuneh-
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mender Fe-Bedeckung. Abbildung 7.6(d) zeigt ein LEED-Bild, aufgenommen bei 91
eV, von der in Abbildung 7.6(c) dargestellten Fliche.

Als néchstes soll die chemische Zusammensetzung der oberflichennahen
Schichten bestimmt werden. Abbildung 7.7 zeigt AES-Spektren, gemessen vor- (a)
bzw. nach (b) dem Wachstum von 6 ML Eisen auf [3-Ga,03/CoGa(100). In (b) erkennt
man die charakteristischen AES-Uberginge von Eisen, Sauerstoff, Gallium und Kobalt
und keine Verunreinigungen mit Fremdelementen. Aufgrund der Abschirmung durch
die Eisenschicht, nehmen die peak-to-peak Amplituden der Co- und der Ga-Ubergiinge
gegentiber (a) deutlich ab. Geht man von den in Tabelle 5.1 angegebenen Werte der
mittleren freien Weglidnge der Elektronen (Aq) fiir Co (775 eV) und Ga(1070 eV), so
lasst sich gemdll Gleichung (2.32) die Dicke der Fe-Schicht abschédtzen. Aus der Ab-
nahme des Co-Signals ergibt sich eine Schichtdicke von ~ 12.4 A (~ 8.6 ML), aus der
Abnahme des Ga-Signals ~ 9 A (~ 6 ML). Der Unterschied lsst sich dadurch erkliren,
dass die Gleichung (2.32) nur im Fall eines Lagenwachstums relativ genaue Ergebnisse
liefert, wahrend hier 3D-Eisencluster entstehen. Wie man sieht, stimmt die aus dem Ga-
Signal ermittelte Schichtdicke jedoch mit der mittels Heliumstreuung bestimmten gut
iiberein. Die Abnahme der peak-to-peak Amplitude des AES-Ubergangs von Sauerstoff
bei 510 eV betrigt nur etwa 20% und entspricht gemal Gleichung (2.32) zu einer Dicke
der Fe-Schicht von etwa 1.6 A (~ 1.1 ML). Dies zeigt, dass der Sauerstoff nur wenig
abgeschirmt wird, was zu der Annahme fiihrt, dass ein Teil der Sauerstoffatome wéh-

rend des Fe-Wachstums an die Oberfldche ,,schwimmt® (surfactant Effekt).
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Abbildung 7.7: AES-Spektrum, gemessen @) vor und b) nach dem Wachstum
von 6 ML Fe auf 3-Ga,03/CoGa(100) bei 300 K.
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7.2.2 Thermische Stabilitit des Schichtsystems Fe/3-Ga,03;/CoGa(100)

Zuniéchst soll gekliart werden bis zu welcher Temperatur die Fe-Schicht ther-
misch stabil ist. Dazu wurde die Probe, nach der Deposition von 6 ML Fe bei 300 K auf
der 3-Ga,03/CoGa(100)-Oberflache, mit einer Rate von 5 K/min geheizt und es wurden
AES-Spektren im Temperaturbereich zwischen 350 und 750 K aufgenommen. Abbil-
dung 7.8 zeigt der AES-Ubergiinge von Fe (598 eV), Co (775 eV) und Ga (1070 eV) als
Funktion der Temperatur. Das Fe-Signal bleibt, innerhalb der Messgenauigkeit von *
3%, konstant bis etwa 540 K, nimmt dann bis 650 K um etwa 7% ab, fallt oberhalb von
650 K stark ab und erreicht bei 750 K einen Wert, der nur noch ~ 60 % des bei 300 K
gemessenen betrdgt. Die peak-to-peak Amplituden von Co und Ga zeigen einen dhnli-
chen Verlauf: Sie bleiben bis 450 K nahezu konstant, steigen dann ungeféhr linear an
bis 680 K und nehmen danach bis 750 K stark zu. Der leichte Anstieg zwischen 350 und
600 K fiir beide Kurven betrigt etwa 8 bis 10% des Anfangswertes und kann durch eine
Umordnung bzw. eine Glittung der Fe-Schicht erkliart werden. Die drastische Abnahme
des Fe-Signals oberhalb von 650 K deutet hingegen auf eine Diffusion des Eisens durch
das Oxid in das Substrat hin. Ein dhnliches Phdnomen wurde beim System Co/Al,Os/
NizAl(100) beobachtet. Durch Anlassen oberhalb von 700 K, diffundiert Co durch das
Oxid in das NizAl-Substrat [162]. Ein dhnliches verhalten ist auch hier denkbar.
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Abbildung 7.8: Temperaturabhingigkeit der AES peak-to-peak Amplituden von Fe
(598 eV), Co (775 eV) und Ga (1070 eV) wihrend des Anlassens des Schichtsys-
tems Fe/Ga,03/CoGa(100) bis zu 750 K.
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Der Einfluss der Temperatur auf die Oberflichenmorphologie ist mittels TEAS
untersucht worden. Abbildung 7.9 zeigt den Verlauf der gespiegelten Heliumintensitit
als Funktion der Temperatur wihrend des Anlassens des Schichtsystems Fe/[3-
Ga,03/CoGa(100), gemessen unmittelbar nach der Deposition von 6 ML Fe bei 300 K.
Die Temperatur wurde um 5 K/min erhoht und die Intensitit ist auf den bei 300 K ge-
messenen Wert normiert. Wie man sieht, zeigt die Intensitdt einen nahezu konstanten
Verlauf bis etwa 400 K, sie steigt dann bis 450 K leicht und bis 600 K stark an und zeigt
weiter eine deutliche Abnahme bis 700 K. Wie man in Abbildung 7.9 sieht, erreicht die
gespiegelte Heliumintensitit bei 600 K ein Maximum, das ein Zwolffaches der Intensi-
tét bei 300 K betrdgt. Daraus schlieft man, dass man durch Anlassen eine besser geord-

nete Oberfliche erhalt.
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Das sich die Oberfliche der Fe/B-Ga,O3/CoGa(100)-Multischicht mit zuneh-
mender Temperatur ordnet, wird durch die He-Beugungsspektren bestitigt. Abbildung
7.10 zeigt He-Beugungsspektren gemessen bei 300 K in die [011]-Richtung von 6 ML
Fe auf [3-Ga,03/CoGa(100) nach der Deposition bei 300 K (Spektrum (@)) und nach
Anlassen auf 500 K (Spektrum (b)) und 600 K (Spektrum (c)). Man erkennt, dass die
gespiegelte Heliumintensitit mit der Temperatur ansteigt und bei 500 K ein Sechsfaches
bzw. bei 600 K ein Zehnfaches des bei 300 K gemessenen Wertes erreicht. Ungefdhr im
selben Mall nimmt auch die Intensitdt der +(1,1)-Reflexe mit der Temperatur zu.

Gleichzeitig verringert sich die mittlere Halbwertsbreite der Beugungsreflexe von ~ 0.4

A bei 300 K bis zu ~ 0.07 A bei 600 K.
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Abbildung 7.10: Helium-Beugungsspektren, gemessen bei 300 K in [011]-Richtung am
Schichtsystem Fe/Ga,03/CoGa(100) bei @) 300 K, b) 500 K und ¢) 600 K. Zur besseren
Anschaulichkeit wurde das Spektrum (b) um einen Faktor 10 und das Spektrum (¢) um

einen Faktor 100 auf der Intensitidtsskala nach oben verschoben.

7.2.3 Fe-Wachstum auf 3-Ga,0;/ CoGa(100) bei 600 K

Das Wachstum von Eisen auf der [3-Ga,03;/CoGa(100)-Oberflache bei 600 K
wurde ebenfalls untersucht. Dabei wurde das Eisen mit einer Rate von ~ 1 ML/min auf-
gedampft. Abbildung 7.11 zeigt den Verlauf der gespiegelten Heliumintensitét, aufge-
nommen wihrend des Fe-Wachstums als Funktion der Bedeckung. Die Intensitit ist auf
ihren Anfangswert (entsprechend der reinen Oxidschicht) normiert und ist zur Verdeut-
lichung auf einer logarithmischen Skala aufgetragen. Man erkennt ab 1 ML ein abwei-
chendes Verhalten der gespiegelten Heliumintensitdt gegeniiber dem bei Raumtempera-
turwachstum gemessenen (Abb. 7.4): Zunédchst nimmt sie in der Anfangsphase stark ab,
erreicht ebenfalls bei 1 ML ein Minimum, danach steigt sie wieder an und erreicht bei
1.8 ML ein Maximum, geht durch ein flaches Minimum bei 3 — 3.5 ML und nimmt da-
nach bis 10 ML stetig zu. Am Ende erreicht die Intensitit etwa die Hélfte der Anfangs-
intensitdt. Im Vergleich zum Raumtemperaturwachstum, fiihrt das Fe-Wachstum bei

600 K also zu einer relativ glatten und besser geordneten Oberfldche hin.
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Abbildung 7.11: Gespiegelte Heliumintensitét, aufgenommen wéhrend des Wachstums von
Fe bei 600 K auf 3-Ga,0;/CoGa(100) als Funktion der Bedeckung. Die Energie der He-

Atome betrug 24 meV. Die Intensitét ist auf den Anfangswert normiert und logarithmisch

aufgetragen.

Die Struktur einer mit 10 ML Eisen bedeckten 3-Ga,O3/CoGa(100)-Multischicht
wurde mittels LEED untersucht. Abbildung 7.12 zeigt ein LEED-Bild, aufgenommen
bei einer Energie von 83 eV. Man erkennt ein dhnliches Beugungsmuster wie im Fall
des Wachstums bei 300 K, die Beugungsreflexe sind hier jedoch viel intensiver und
schirfer (vgl. Abb. 7.5(a)). Die Lage der Reflexe stimmt mit der in Abbildung 7.5(a)
beobachteten iliberein und deutet auf eine, diesmal besser geordnete, bcc Fe(100)-

Schicht hin, oder wie man unten beschreiben wird, einer Fe-O-Schicht, die sich an der

Oberflache bildet.

Aufschluss iiber die Zusammensetzung der oberflichennahen Schichten des
Fe(10 ML)/B-Ga,0;/CoGa(100)-Schichtsystems gibt das AES-Spektrum in Abbildung
7.13(a). Man sieht, dass der AES-Ubergang von Co bei 775 eV bei dieser Bedeckung

aufgrund der Abschirmung des Substrates durch die Fe-Deckschicht verschwunden ist.

gespiegelte Heliumintensitat (norr

2 4 6 8
Fe-Bedeckung (ML)

K, bei einer Energie von 83 eV.

Abbildung 7.12: LEED-Bild gemessen am

Schichtsystem Fe/B-Ga,03/CoGa(100) unmittel-
bar nach dem Wachstum von 10 ML Fe bei 600
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Die Intensitit des AES-Ubergang von Ga bei 1070 eV ist gering, aber noch deutlich zu
erkennen und stammt von Ga-Atomen aus dem Galliumoxid. Aus der Abnahme des Ga-
Signals gegeniiber der eisenfreien Oberflache ldsst sich die Dicke der Fe-Schicht zu 18
A (~ 12.6 ML) abschitzen. Unerwartet ist die relativ hohe Intensitit des AES-
Ubergangs von O bei 510 eV. Das Amplitudenverhiltnis der AES-Uberginge von
O(510 eV) und Ga(1070 eV) betrdgt hier etwa 6.6. Zum Vergleich, betrigt das Ampli-
tudenverhéltnis von O(510 eV) zu Ga(1070 eV) nur 1.4 bei der eisenfreien (vgl. Abb.
7.3) und 2.5 bei der mit 6 ML Fe (bei 300 K) bedeckten Oberflache (vgl. Abb. 7.8).
Daraus kann man schlieBen, dass sich ein Teil der Sauerstoffatome in den oberfldchen-

nahen Fe-Schichten befindet.

Um diesen Hinweis besser zu verstehen, wurde ein AES-Spektrum bei niedrigen
Energien aufgenommen (Abb. 7.13(b)). Es zeigt neben dem fiir metallisches Fe charak-
teristischen AES-Ubergang bei 47.5 eV, zwei weitere Ubergiinge. Der erste erscheint in

Form einer Schulter bei ~ 40 eV, der zweite liegt bei etwa 52.5 eV. Bei den gleichen

Fe
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Abbildung 7.13: AES-Spektren gemessen an einem bei 600 K gewachsen
Schichtsystem Fe/Ga,03;/CoGa(100) bei einer Fe-Bedeckung von 10 ML.

Energien wurden AES-Uberginge auch bei der Oxidation einer Fe(5 ML)/Cu(110)-
Oberfliche beobachtet [94]. Die AES-Uberginge wurden Fe’'-Ionen einer Fe,Os-
Schicht zugeordnet. In unserem Fall entspricht die beobachtete (1x1)-Struktur (gegen-
iiber einer bee a-Fe(100)-Fliache) jedoch keiner der bekannten Eisenoxidmodifikationen
(siche Tabelle 3.3). Dies ldsst sich dadurch erkldren, dass sich an der Oberflidche eine
Fe-O-Schicht ergibt, mit einer (1x1)-Struktur relativ zum Fe(100)-Substrat und erst mit

zunehmender Bedeckung ein dreidimensionales Eisenoxid entstehen wiirde [163-166].
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7.3 Diskussion und Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde das Wachstum und die Oberfldcheneigenschaften des
Schichtsystems Fe/[3-Ga,03/CoGa(100) bei Temperaturen von 300 bis 600 K und Fe-
Bedeckungen von bis zu 10 ML untersucht. Dazu wurde die c(4%2)-rekonstruierte Co-
Ga(100)-Oberflaiche mit 150 L O, bei 800 K oxidiert. Dadurch wichst auf der Co-
Ga(100)-Oberfliche eine ca. 10 A dicke B-Ga,O3-Schicht.

Das Eisenwachstum bei 300 K auf B-Ga,O;/CoGa(100) fiihrt in der Anfangs-
phase zur Bildung von dreidimensionalen Cluster mit unregelmaBiger Form und unter-
schiedlicher Grofle. Die Cluster zeigen zweidimensionale Oberflichen (Plateaus) mit
einer maximaler Durchmesser von 30 A. Fiir Fe-Bedeckungen © > 2 ML kommt es zu
einem Zusammenwachsen der Fe-Cluster, wobei diese bei 6 ML laterale Grof3en von bis
zu 130 A erreichen. Gleichzeitig nimmt auch die gesamte Fliche der kohérent streuen-
den Plateaus zu und die Oberfldche wird mit zunehmender Fe-Bedeckung dementspre-
chend glatter. Das 3D-Wachstum von Fe auf [3-Ga,0; erfolgt aufgrund der viel héheren
Oberflichenenergie des Eisens (2939 mJ/m?) im Vergleich zu der des Galliumoxides (<
925 mJ/m?). Die LEED-Bilder des Plateaus zeigen eine (1x1)-Struktur, die mit der bee
Fe(100)-Flache erklart werden kann. Die Form eines solchen Fe-Clusters ist in Abbil-

dung 7.14 schematisch dargestellt.

Cluster
Plateau
Plateau
Cluster
a) b)

Abbildung 7.14: Schematische Darstellung eines Fe-Clusters, gewachsen auf der

[-Ga,0;/CoGa(100)-Oberflache: a) Seitenansicht; b) Draufsicht.



7.3 Diskussion und Zusammenfassung 153

Bis zu einer Temperatur von 450 K beobachtet man keine strukturelle oder mor-
phologische Anderung an der Oberfliche des Schichtsystems Fe/B-Ga,03/CoGa(100).
Zwischen 450 und 600 K gléttet sich die Oberfldche und oberhalb von 680 K kommt es
zu einer Diffusion des Eisens in dem Substrat. Auch bei 600 K wird eine (1x1)-Struktur
beobachtet, die ebenfalls isomorph zu der (100)-Oberfliche von bce Fe ist. Bei 600 K
beobachtet man ein Aufschwimmen von Sauerstoffatomen an die Oberfldche der Fe-
Schicht. Es wurde in der Literatur bereits gezeigt, dass die Sauerstoffatome bis zu einer
Bedeckung von 1 ML eine einzige Lage mit einer (1x1)-Struktur an der Oberfldache des
Fe(100)-Substrates bilden und dass sie wahrscheinlich vierfach koordinierte Plitze in
der obersten Fe-Lage [163-166] besetzen. Ein Modell der Fe(100)-(1x1)O-Struktur
zeigt die schematische Darstellung in Abbildung 7.15.

2.88 A

[010] O Fe (2.te Lage)

[001]

— ©O0 (1.te Lage)

Abbildung 7.15: Draufsicht eines Modells der Fe(100)-(1x1)O-Struktur
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Zusammenfassung

Ziel der vorliegenden Arbeit war die Untersuchung des Wachstums und die Cha-
rakterisierung diinner Metall- (Fe, Ga) und Oxidschichten (Ga,03), ausgehend von der
GaAs(100)- und der CoGa(100)-Oberfliche. AuBerdem wurde die Préiparation des
TMR-Modellsystems Fe/Ga,03/Fe;GayxAsxy auf der GaAs(100)-Oberfliche und des
Schichtsystems Fe/-Ga,0; auf der CoGa(100)-Oberflache studiert. Dabei wurden das
Wachstumsverhalten und die strukturellen und morphologischen Eigenschaften der ein-
zelnen Schichten untersucht. Zusétzlich wurden auch magnetische Messungen an dem

Schichtsystem Fe/CoGa(100) durchgefiihrt.

«  CoGa(100) und GaAs(100)

Beide Substrate, CoGa(100) und GaAs(100), zeigen eine rekonstruierte Oberfldche. Die
CoGa(100)-Oberflache zeigt typischerweise eine c(4%2)-Rekonstruktion mit zwei senk-
recht zueinander stehenden Doménen. Unter bestimmten Préparationsbedingungen kon-

nen jedoch zusdtzliche Reflexe entsprechend einer (ﬁ x~/5 )R 26.56° - Rekonstruktion

beobachtet werden. Die GaAs(100)-Oberflache besitzt eine ¢(8%2)-Rekonstruktion.
* Fe auf GaAs(100)

Das Wachstum von Fe auf der GaAs(100)-Oberflache findet bei 86 K durch Inselbil-
dung statt. Die Fe-Schicht zeigt infolgedessen eine sehr raue Oberfldche. Diese glittet
sich mit zunehmender Temperatur und zeigt bei 300 K eine quadratische Struktur, ent-
sprechend der a-Fe(100)-Flache. Eine relativ glatte und wohlgeordnete Fe-Schicht er-
hilt man bei 475 K. Hier beobachtet man jedoch eine ¢(2x2)-Uberstruktur, die durch
Segregation von As-Atomen an die Oberfldche der Fe-Schicht erklart wird. Durch An-
lassen der Fe-Schicht bis 630 K bildet sich eine geordnete Legierung, die in der Litera-
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tur als Fe;Ga, xAsy bezeichnet wird. Sie zeigt bei 630 K eine wohlgeordnete und relativ
glatte Oberfldche und wurde aus diesem Grund als Substrat fiir die Préparation der Gal-

liumoxidschicht bzw. des Schichtsystems Fe/Ga,03 verwendet.
*  Fe/Ga0s3/Fe;Ga,Asx auf GaAs(100)

Die Ga;03-Schicht wurde durch die Oxidation einer bei 86 K gewachsenen 7.5 ML di-
cken Ga-Schicht mit Sauerstoff bei 290 K prépariert. Die Galliumoxidschicht ist a-
morph bei 290 K und ordnet sich durch Anlassen auf 820 K. Diese Oxidschicht ist je-
doch relativ rau und zeigt nur sehr schwache Beugungsreflexe mittels TEAS. Die auf
dieser Schicht bei 300 K gewachsene Fe-Schicht wéchst hauptsdchlich durch Inselbil-
dung und hat auch eine raue Oberflache. Hier konnten keine Beugungsreflexe beobach-

tet werden.

¢ Fe auf CoGa(100)

Wihrend der Fe-Deposition auf CoGa(100) beobachtet man bei 300 K ein Lage-fiir-
Lage-Wachstum bis 9 ML und bei 500 K bis 22 ML. Die Fe-Atome bilden dabei eine
geordnete bee-Struktur mit der (100)-Flache parallel zu der (100)-Oberfldache des CoGa-
Substrates. Die Fe-Schichten haben bei 300 K eine gestufte Oberflache, diese glittet
sich jedoch mit zunehmender Temperatur. Das Fe-Wachstum bei 550 K fiihrt zwar zu
einer auflergewohnlich glatten und geordneten Oberfliche, gleichzeitig jedoch bilden an
die Oberfliche segregierte Ga-Atome eine c(2x2)-Uberstruktur. Die Ga-Atome und
dementsprechend die c(2x2)- Uberstruktur konnten mittels Ar' - lonenbeschuss entfernt
werden. Durch Anlassen der Probe bei 550 K erhélt man eine wohlgeordnete (1x1)-
Struktur entsprechend der bcec-Fe(100)-Fliche. Danach erfolgt weiteres epitaktisches

Lagenwachstum von Fe auch in Abwesenheit der Ga-Atome.
* Ga auf CoGa(100)

Das Wachstum von Ga auf der CoGa(100)-Oberflache wurde bei 160 K untersucht. Die
Oberfldche des Ga/CoGa(100)-Systems zeigt eine komplexe Struktur, die sowohl von
der Ga-Bedeckung als auch von der Temperatur stark abhingt. Bei Ga-Bedeckungen
oberhalb einer Monolage beobachtet man sowohl c(4x2)-Doménen, als auch eine

B-dhnliche Ga-Phase, die hier mit ' bezeichnet wird und Gitterparameter aufweist, die
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um 4-6% grofler sind als die entsprechenden Gitterkonstanten der [B-Struktur. Die [3'-
Phase verschwindet oberhalb von 240 K, die c(4%2)-Doméne sind jedoch immer noch
zu beobachten. Fiir Ga-Bedeckungen von iiber 4 ML erscheint noch eine weitere Ober-
flachenstruktur, die hier mit B” bezeichnet wird, deren Gitterparameter um 1-4% grofB3er

sind als die entsprechenden Gitterkonstanten der (3-Struktur.
* Fe/B-Ga,0; auf CoGa(100)

Diinne und wohlgeordnete [-Ga,Os3-Schichten wurden durch die Oxidation der
CoGa(100)-Oberflache bei 800 K prépariert. Das Wachstum und die Oberflacheneigen-
schaften des Schichtsystems Fe/-Ga,03/CoGa(100) wurden bei Temperaturen von 300
bis 600 K und Fe-Bedeckungen von bis zu 10 ML untersucht. In der Anfangsphase des
Wachstums bei 300 K entstehen 3D-Eisencluster mit einem Durchmesser von 50-60 A
und mit 20-30 A breiten Plateaus. Mit zunehmender Fe-Bedeckung, sowie mit steigen-
der Temperatur wachsen die Cluster zusammen und somit nimmt auch die Oberfldche
der Plateaus zu. Die Plateaus zeigen eine (1x1)-Struktur sowohl bei 300 K als auch bei
600 K. AES-Messungen deuten auf die Existenz einer Fe-O-Lage an der Oberfldche der
Fe-Schichten hin.
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