Kapitel 1

Einleitung

In den drei Jahrzehnten seit der Entwicklung der Rastersondenmethoden haben
sich diese zu einem wichtigen Instrument in der hochauflésenden Oberflachenanalyse
entwickelt. Breitere Anwendung in der industriellen Forschung und bei der Abbil-
dung nichtphysikalischer Proben, zum Beispiel in der Biotechnologie, findet hierbei
das Rasterkraftmikroskop (RKM), das im Gegensatz zum Rastertunnelmikroskop
(RTM) nicht auf leitende Probensysteme beschrankt ist. In der universitaren Grund-
lagenforschung nanoskaliger physikalischer Systeme hingegen ist das RTM sehr viel
verbreiteter, was unter anderem daran liegt, dass Messungen mit dem RTM wegen
der groferen Abstandsabhéngigkeit des Regelparameters und des weniger komple-
xen Regelkreises etwas weniger aufwendig sind. Das Konzept des RKM ist in der
Vergangenheit fiir die Detektion verschiedenartiger Kréfte (Reibungskrifte, elektro-
und magnetostatische Kréfte etc.) modifiziert worden.

Die spinsensitve Abbildung von Oberflichen mit atomarer Auflosung ist sowohl
mit dem RTM, als auch mit dem RKM moglich. Diese Techniken werden als Spin-
Polarisierte RTM (SP-RTM) und Magnetische Austauschkraftmikroskopie (MA-
RKM) bezeichnet. Fiir deren Demonstration war es notwendig das Mikroskop im
Ultrahochvakuum (UHV) (SP-RTM) [1] bzw. sogar bei einer Temperatur von 8 K in
einem Magnetfeld von 5T zu betreiben (MA-RKM) [2]|. Die Entwicklung von RTM
und RKM hin zu Instrumenten, die bei Temperaturen von weniger als 50 mK und
in starken Magnetfeldern betrieben werden konnen, soll im Folgenden kurz skizziert
werden, wobei das RTM hier stets die Vorreiterrolle einnahm.

Das RTM wurde 1981 erfunden [3] und bereits 1986 in Ultrahochvakuum-
Umgebung (UHV) betrieben [4], dem Jahr der Entwicklung des RKM [5]. Im Jahr
1987 wurde zum ersten Mal ein RTM in einen He3-Verdampfungskryostaten inte-
griert, der zudem mit einem Magneten mit einer maximalen Feldstarke von 8 T aus-
gestattet war [6]. Die Entwicklung des ersten RKM fiir UHV und tiefe Temperaturen
(T = 4,2K) gelang im Jahr 1991 [7]. Obwohl die Zahl der entwickelten RTM [8-10]
und RKM [11,12], die mit einem Mischungskryostaten kombiniert werden, in den
letzten Jahren stark zugenommen hat, so ist doch bis heute keine RKM-Messung mit
atomarer Auflésung bei Temperaturen niedriger als 4,2 K, der Temperatur von fliis-
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sigem Helium bei Normaldruck, gelungen, auch wenn dies fiir ein RTM kombiniert
mit einem Mischungskryostat schon 2001 dokumentiert wurde.

Die Messung von spin-polarisierten Elektronen mit dem SP-RTM wurde bereits
1990 dokumentiert [1]. Ein Jahr spiter wurde die MA-RKM vorgeschlagen [13],
die Realisierung gelang jedoch erst im Jahr 2007 [2|. In der vorliegenden Arbeit
wird nun zum ersten Mal eine atomar aufgeloste Messung mit einem RKM bei
Temperaturen unterhalb von 4,2 K prisentiert. Verwendet wurde hierfiir ein He?-
Verdampfungskryostat, der iiber ein Magnetfeld senkrecht zur Probenoberflache von
bis zu 10T verfiigt und fiir spatere Untersuchungen von atomaren Strukturen mit
der MA-RKM vorgesehen ist.

RTM bei tiefen Temperaturen ertffnet zum einen die Moglichkeit Probensysteme
zu untersuchen, die bei hoheren Temperaturen nicht stabil waren. Ein eindrucks-
volles Beispiel hierfiir ist die Anordnung von einzelnen Atomen mit einem RTM
zu einem Bauteil, mit dem die erste Demonstration eines spinbasierten logischen
Elementes gelang [14]. Diese Arbeit, durchgefiihrt bei ca. 300 mK, wére durch ho-
here Probentemperaturen mit Sicherheit erschwert, wenn nicht unmoglich gemacht
worden. Auferdem steigt die Energieauflosung beim RTM ~ T [15], so dass die
Sensitivitdt des Gerédtes mit fallender Temperatur zunimmt. Ein Beispiel fiir die
hierdurch eréffneten Moglichkeiten ist die Untersuchung der magnetischen Wechsel-
wirkung einzelner Atome (hier: Co-Atome) mit einer magnetischen Struktur [16].

Auch fiir die MA-RKM er6ffnen niedrigere Temperaturen neue Moglichkeiten.
Die Abbildung atomarer magnetischer Momente gelang bis dato auf der (001)-
Oberfléche eines NiO-Einkristalls [2,17] und einer Monolage Eisen auf einem W(001)-
Einkristall [18]. Reizvoll wére die Anwendung der MA-RKM auf die Untersuchung
von einzelnen magnetischen Atomen oder Molekiilen auszuweiten. Es erscheint je-
doch fraglich, ob es moglich ist diese auf isolierenden Substraten, wegen der groferen
Mobilitdt im Vergleich zu Metallproben, bei Temperaturen von mehr als 4 K zu un-
tersuchen. Wahrscheinlich ist, dass fiir die meisten Probensysteme die Adatome oder
Molekiile selbst bei Temperaturen von 4 K Inseln bilden oder sich an den Stufenkan-
ten anlagern. Zudem kann das magnetische Signal der unterschiedlichen Ausrichtung
antiparalleler Spins in der MA-RKM im Bereich des Auflésungsvermogens des Mi-
kroskops liegen [2], so dass es von grokem Interesse wire, dieses fiir entsprechende
Systeme zu verbessern. Nach [19] skaliert das Auflosungsvermogen des Kraftgradi-
enten der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten dynamischen RKM ~ /T

Die vorliegende Arbeit behandelt den Aufbau und die Charakterisierung eines
300mK-RKM. Hierfiir wird zu Beginn die Theorie der dynamischen RKM behandelt
und die auftretenden Kraftbeitrage diskutiert. Die im Rahmen dieser Arbeit konzi-
pierte UHV-Anlage sowie der Kryostat werden vorgestellt und das Rasterkraftmi-
kroskop, welches von Henning von Allworden entwickelt und gebaut wurde [20], wird
erlautert. Auferdem wird das System charakterisiert, dazu gehort der Test des Kryo-
staten, der Praparationseinrichtungen an der UHV-Anlage und des Mikroskops mit
der Demonstration von atomarer Auflésung bei der Basistemperatur des Kryostaten.
Ein weiterer wichtiger Aspekt ist die Temperatur des Sensors, der das Auflésungsver-
mogen des Mikroskops bestimmt. Da der Sensor mit grofser Wahrscheinlichkeit wegen
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des Warmeeintrags durch das Detektionssystem (Fabry-Pérot-Interferometer) eine
hohere Temperatur als das Mikroskop besitzt, ist die Bestimmung seiner Tempera-
tur iber die Messung der thermisch angeregten Bewegung fiir die Charakterisierung
des Systems von grofer Bedeutung. Erschwert wird diese Messung zudem durch die
Wechselwirkung des Sensors mit dem Lichtfeld des Interferometers. Die auftretenden
Einfliisse werden diskutiert und ein Verfahren zur Bestimmung der Federbalkentem-
peratur eingefithrt. Abschliefend wird die Temperatur des in diesem System und
einem in einer bei 8 K betriebenen Anlage verwendeten Sensors bestimmt und mit
Simulationen verglichen, wobei eine sehr gute Ubereinstimmung gefunden wurde.
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Kapitel 2

Theorie der Rasterkraftmikroskopie

Das Rasterkraftmikroskop (RKM) basiert auf der Idee, die Kraft zwischen einer
scharfen Spitze, die als Sonde benutzt wird, und einer Oberfliche zu detektieren.
Die Oberflache wird hierbei mit der Sonde zeilenweise abgerastert. Das Hohensignal
ergibt sich aus der Stérke der Wechselwirkung zwischen Spitze und Probe, so dass
man ein dreidimensionales Abbild der Oberflaiche erhélt. Die Spitze ist am Ende
eines flexiblen Federbalkens (engl. Cantilever) platziert, welcher durch die Wechsel-
wirkung der Spitze mit der Probenoberfliche eine Verbiegung erfahrt. Dies wird als
statischer Modus der RKM bezeichnet. Spitze und Federbalken bestehen typischer-
weise aus Silizium, das mit einer nativen oder auch durch den Herstellungsprozess
bedingten Oxidschicht iiberzogen ist. Wird die Auslenkung des Federbalkens de-
tektiert, so kann mittels des Hooke’schen Gesetzes die Gesamtkraft bestimmt wer-
den. Die Einfachheit des zu Grunde liegenden Messprinzips sowie die Tatsache, dass
das RKM nicht auf leitfihige Proben beschrankt ist, haben dafiir gesorgt, dass das
RKM sich in den Jahren nach seiner Entwicklung sehr schnell weiterentwickelt hat
und fiir vielfaltige Anforderungen adaptiert wurde. So kénnen zum Beispiel durch
Beschichtung der Spitze mit magnetischem Material auch die zwischen Spitze und
Probe wirkenden magnetischen Kréfte detektiert werden (Magnetic Force Microsco-

py (MFM) [19]).

Der statische Modus der Rasterkraftmikroskopie erlaubt jedoch nicht, die zwischen
Spitze und Probe wirkenden Kréfte bei Abstédnden zu messen, die einen gewissen
Grenzwert unterschreiten: Da der Gradient der zwischen Spitze und Probe wirkenden
Kraft zu kleineren Spitze-Probe-Abstdnden hin zunimmt, wird die Spitze plotzlich
auf die Probe springen (Spitze und Probe befinden sich dann im Gleichgewichts-
abstand), sobald der Kraftgradient grofser als die Federkonstante des Federbalkens
ist. In dem dadurch nicht zugénglichen Bereich wirken insbesondere die kurzreich-
weitigen interatomaren Kréfte, die flir atomar aufgeloste Messungen von groftem
Interesse sind. Dieses Problem kann durch die Verwendung harter Federbalken ge-
16st werden, was jedoch wegen der hoheren Federkonstanten zu einem Verlust an
Sensitivitat fithrt. Daher wurde ein alternatives Verfahren entwickelt, bei dem es
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Abbildung 2.1: Resonanzkurve eines harmonischen Oszillators mit Resonanzfrequenz wy
und Amplitude Ag und deren Anderung in einem attraktiven (repulsiven) Potential zu
niedrigeren (hoheren) Resonanzfrequenzen. Die Giite @) des Oszillators kann berechnet
werden aus wp und der Breite der Kurve am 3dB-Punkt Aw(Ag/v/2).

nicht zum Kontakt zwischen Spitze und Probe kommt: die dynamische Rasterkraft-
mikroskopie.

Hierbei wird der Federbalken bei oder in der Néhe seiner Resonanzfrequenz oszil-
liert. Ist das Produkt aus Oszillationsamplitude und Federkonstante grofser als die
maximal zwischen Spitze und Probe auftretende Kraft, so ist ein Einspringen der
Spitze auf die Probe ausgeschlossen [21]. Es kénnen Riickschliisse tiber die zwischen
Spitze und Probe wirkenden Krifte entweder aus der Anderung von Amplitude
oder Phase der Oszillation (Amplitudenmodulation (AM-RKM) [22]) oder aus der
Anderung der Resonanzfrequenz (Frequenzmodulation (FM-RKM) [23]) im Wech-
selwirkungspotential der Probe gewonnen werden.

AM-RKM wird vorwiegend unter Umgebungsbedingungen angewendet. Im Vaku-
um und bei tiefen Temperaturen dagegen sinkt der Betrag der pro Oszillationszyklus
intrinsisch dissipierten Energie (bezeichnet als Giite oder Q-Faktor) so stark, dass
Amplitude und Phase nur sehr langsam auf sich dndernde Kréfte zwischen Spitze
und Probe reagieren. Somit reduziert sich fiir AM-RKM im Vakuum die Raster-
geschwindigkeit erheblich. Schneller léasst sich dagegen eine sich é&ndernde Wechsel-
wirkung an der Anderung der Resonanzfrequenz ablesen (siehe Abb. 2.1). Letztlich
fiihrte das auf diesem Prinzip beruhende FM-RKM, betrieben im Vakuum, erstma-
lig zu RKM-Messungen mit wahrer atomarer Auflosung [24|. Diese bezeichnet das
Abbilden einzelner atomarer Strukturen, wie zum Beispiel Fehlstellen in der Proben-
oberfliche, und nicht nur das Abbilden der Periodizitdt der abgebildeten Oberflache.

Auf Basis dieser Methode wurde eine ganze Reihe weiterer Varianten der dynami-
schen RKM eingefiihrt, um mit der Sonde auf eine bestimmte, zwischen Spitze und
Probe wirkende Kraft sensitiv zu sein, wie zum Beispiel das Oberflichenpotential der
Probe (Rasterkelvinmikroskopie [25], AM- oder FM-Modus) oder das magnetische
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Moment einzelner Atome auf oder in der Probenoberfliche (Magnetische Austausch-
kraftmikroskopie 2|, FM-Modus).

In den folgenden Kapiteln werden die verschiedenen Kraftbeitriage, die zwischen
Spitze und Probe wirken, beschrieben sowie die theoretischen Grundlagen der FM-
RKM vorgestellt.

2.1 Krafte

Mit Hilfe der Rasterkraftmikrokopie lassen sich Kréfte verschiedenen Ursprungs,
die zwischen der Spitze und der Probenoberfliche wirken, detektieren. An dieser
Stelle soll nur auf solche Kréfte ndher eingegangen werden, die bei der FM-RKM
im Ultrahochvakuum eine Rolle spielen, hierzu gehoren weder Kapillarkrafte noch
Reibungskréfte.

1. Van-der-Waals-Krafte

Die van-der-Waals-Kraft hat ihren Ursprung in der Wechselwirkung von po-
larisierbaren Atomen oder Molekiilen. Durch thermische oder quantenmecha-
nische Fluktuationen der Ladungsverteilung kommt es zu einer temporéren
Polarisation. Dieser Dipol induziert in benachbarten Atomen oder Molekiilen
ein Dipolmoment, so dass es zu einer attraktiven Wechselwirkung kommt. Es
wird zwischen der Wechselwirkung von induzierten und permanenten Dipo-
len unterschieden. Daher ergeben sich drei verschiedene Typen von van-der-
Waals-Wechselwirkungen: zwischen zwei induzierten, zwischen induzierten und
permanenten und zwischen zwei permanenten Dipolen.

Die Kraft zweier polarisierter Atome weist eine Abstandsabhéngigkeit von ~
1/d® auf |26]. Als Modell fiir die Wechselwirkung einer RKM-Spitze mit einer
Probenoberfliche bietet sich die Betrachtung einer Kugel mit Radius R im
Abstand d von einer ausgedehnten Flédche an. Fiihrt man weiter die Hamaker
Konstante H [27] ein, so ergibt sich fiir diese Geometrie [28]

H

vdw = _6T¢l]j : (2.1)
Hierbei wird angenommen, dass die einzelnen Beitrage zur Gesamtkraft zwi-
schen den makroskopischen Korpern additiv sind. Weiterhin wird aus der Sum-
me aus diskreten Kraftbeitrdgen von sehr vielen Teilchen ein Integral iiber das
Korpervolumen mit konstanter Teilchendichte [29]. Aus Gl. 2.1 ergibt sich,
dass die van-der-Waals-Wechselwirkung langreichweitigen Charakter besitzt.
Somit tragt, je nach Spitzenform, nicht nur das Spitzenende mit Radius R nen-
nenswert zur Gesamtkraft bei, sondern auch die dahinterliegende Geometrie.
Berechnet man entsprechend die van-der-Waals-Kraft fiir eine konische oder
pyramidale Geometrie iiber einer ausgedehnten Fléche, so ergibt sich sogar
eine ~ 1/d-Abhéngigkeit.
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Van-der-Waals-Kréfte machen einen Grofteil der in der Rasterkraftmikrosko-
pie auftretenden Kréfte aus. Im Gegensatz zu den elektrostatischen Kréften
lassen sie sich nicht minimieren. Zudem erschwert die Tatsache, dass die fiir die
hochauflésende Rasterkraftmikroskopie im Vordergrund stehenden kurzreich-
weitigen Kréfte oft einen viel kleineren Beitrag liefern als die van-der-Waals-
Krafte sowohl die Messungen, als auch die Interpretation der gemessenen Da-
ten.

2. Elektrostatische Krafte

Bringt man zwei Korper unterschiedlicher Materialien in Kontakt, so entsteht
auf Grund unterschiedlicher Austrittsarbeiten eine Potentialdifferenz Ucpp, die
zu einer attraktiven Wechselwirkung fithrt. Wird zwischen Spitze und Probe
auferdem eine Spannung U angelegt, gilt fiir den elektrostatischen Anteil der
Kraft, falls der Abstand d kleiner als der Spitzenradius R ist [30]

o 2
Fel _ _7T€0R(Ud UCPD) ‘ (22)

In der Bias-Spektroskopie wird bei konstantem Spitze-Probe-Abstand die
Wechselwirkung zwischen Spitze und Probe bei variierender Spannung gemes-
sen. Hierbei ergibt sich nach GIl. 2.2 eine nach unten offene Parabel. Die Span-
nung, welche dem Maximum entspricht, also Ucpp, kompensiert die Differenz
der Austrittsarbeiten gerade. Im Unterschied zur van-der-Waals-Kraft ist es
also moglich durch Anlegen einer Spannung die zwischen Spitze und Probe
auftretende elektrostatische Kraft zu minimieren.

Die Austrittsarbeit ist nur fiir Metalle gut definiert, gleichwohl treten hohe
Kontaktpotentialdifferenzen insbesondere bei isolierenden Spitzen und Pro-
ben auf. Fiir Messungen auf Isolatoren bei tiefen Temperaturen hat es sich
bewéhrt, die Spitzen vor den Messungen zu metallisieren. Dies verhindert in
Kombination mit kontrolliertem Heizen der Probe unerwiinschte eingeschlosse-
ne Ladungstrager (Spriinge in der Bias-Spektroskopie) oder Aufladungseffekte
(Hysterese in der Bias-Spektroskopie) [31] und erleichtert somit das Ausglei-
chen der Kontaktpotentialdifferenz.

Zusatzliche Informationen iiber Eigenschaften einer Probe, insbesondere fiir
Proben, die aus mehreren Materialien bestehen, liefert das sogenannte Raster-
kelvinmikroskop [25]. Hierbei wird das Kontaktpotential wihrend des Abbil-
dens der Oberfliche an jedem Messpunkt ausgeglichen und so die Differenz der
Austrittsarbeiten von Spitze und Probe oder verschiedenen Probenpositionen
bestimmt.
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3. Magnetische Krifte

Mit Hilfe von ferromagnetisch beschichteten Spitzen kénnen mit dem RKM
Proben auch auf ihre magnetischen Eigenschaften untersucht werden [32,33].
Fiir die zwischen Spitze und Probe wirkende Kraft gilt hierbei [34]

Fo=m-VH, (2.3)

mit dem magnetischen Dipolmoment der Spitze 7t und der Feldstéirke ﬁ Im
statischen Modus des RKM ist das Regelsignal direkt proportional zu Vﬁ,
wahrend die dynamische RKM sensitiv auf Aﬁ ist. In jedem Fall gilt, dass
das Dipolmoment der Spitze fiir magnetisch sensitive Messungen eine parallele
Komponente zum Streufeld der Probe besitzen muss. Wegen der Formaniso-
tropie des Metallfilms auf der RKM-Spitze konnen Aussagen iiber die Magne-
tisierungsrichtung der Spitze getroffen werden. Eine eindeutige Bestimmung
der Magnetisierungsrichtung der Spitze ist allerdings schwierig, auferdem wird
mit dem RKM das Streufeld der Probe gemessen, was eine Bestimmung der
Magnetisierungsrichtung der Probe zusétzlich erschwert.

4. Chemische Krafte

Hiermit sind die besonders kurzreichweitigen interatomaren Wechselwirkung-
en gemeint. Diese konnen verschiedener Natur sein, sind aber grundsétzlich
kurzreichweitiger als die makroskopische van-der-Waals- oder elektrostatische
Kraft. Je nach Probensystem konnen diese Kréfte ionischen, kovalenten oder
auch van-der-Waals-Charakter haben. In der hochauflésenden Rasterkraftmi-
kroskopie sind es diese Krifte, die in der Abbildung und Probencharakterisie-
rung die grofte Rolle spielen. Fiir Messungen von Ionenkristallen mit metalli-
sierten Spitzen wurde jiingst gezeigt, dass die Identifikation von Anionen und
Kationen auf Grund des Smoluchowski-Effektes eindeutig ist [35].

5. Magnetische Austauschkrafte

Eine weitere kurzreichweitige Kraft, die allerdings magnetischen Ursprungs ist,
ist die magnetische Austauschkraft. Im Heisenberg-Modell wird der zugehérige
Hamiltonoperator geschrieben als [36]

- =
H = _Jz'j Z S; © S5, (24)
i,
mit dem Austauschintegral J;; und den vektoriellen Spinoperatoren 57 und s_;

Kiirzlich ist es zum ersten Mal mit der Magnetischen Austauschkraftspektro-
skopie gelungen die magnetische Austauschkraft als Funktion des Abstandes
zu messen [18|. Vor allem fiir das Verstidndnis des Magnetismus auf atoma-
rer Skala kann diese Methode wichtige Erkenntnisse liefern. Experimentell ist
die Herangehensweise hierbei nicht grundsatzlich verschieden von der Raster-
kraftmikroskopie und -spektroskopie. Da die magnetische Austauschkraft sehr
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung eines Lennard-Jones-Potentials als Funktion
des Abstandes (schwarze Kurve), der entsprechenden Kraft (blaue Kurve) und Frequenz-
verschiebung (griine Kurve) fiir grofe Amplituden gegen die Reichweite der interatomaren
Krifte. Da beim Lennard-Jones-Potential der attraktive Beitrag durch die Wechselwirkung
zweier Dipole modelliert wird, ist der Verlauf sehr viel kurzreichweiter als dies in der Reali-
téat fiir eine RKM-Spitze der Fall ist. Fiir die blaue gestrichelte Kurve wurde zum Vergleich
der attraktive Teil durch einen Beitrag ~ 1/d ersetzt. Zusétzlich sind die verschiedenen
Kraftbeitrdge an den Stellen aufgetragen, wo sie 0F/dd dominieren.

kurzreichweitig ist, muss mit einer magnetisch sensitiven Spitze sehr nah an
der Probe mit hoher Auflésung gemessen werden. Durch Beschichtung der
Spitze mit antiferromagnetischem Material, zum Beispiel mit Chrom, kann
das Streufeld der Spitze und somit der auf die Magnetisierungsrichtung der
Probe ausgeiibte Einfluss minimiert werden.

6. Repulsive Krafte

Bei sehr kleinen Spitze-Probe-Absténden treten sehr starke repulsive Kréfte
zwischen Spitze und Probe auf. Diese werden zum einen hervorgerufen durch
das von Pauli formulierte Ausschlussprinzip, welches besagt, dass sich Elektro-
nen nicht in demselben Quantenzustand befinden diirfen, zum anderen liefern
auch nicht vollstandig abgeschirmte Kernladungen einen Beitrag zu dieser ab-
stofsenden Kraft. Eine theoretisch exakte Beschreibung dieser Wechselwirkung
ist schwierig. Fiir qualitative Analysen werden kurzreichweitige attraktive und
repulsive Krifte oft durch ein Lennard-Jones-Potential beschrieben [37]:

st = | (%) -2 ()] 25)
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