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Zusammenfassung

Dieser Arbeit zielt auf die Realisierung zeitaufgelöster magnetischer Abbildung in ei-
nem energiegefilterten und aberrationskorrigierten Photoemissionsmikroskop (TRACX-
PEEM) ab.

Um die Leistungsfähigkeit der neuesten Generation Photoemissionsmikroskope im Rou-
tinebetrieb zu nutzen, erfolgte die experimentelle Bestimmung der Aberrationskoeffizien-
ten C3, Cc des Linsensystems. Der Parameterraum des Tetrodenspiegels wurde anschlie-
ßend auf die ermittelten Aberrationen angepasst, so dass dem Experiment eine automa-
tische und startenergieabhängige Aberrationskorrektur zur Verfügung steht.

Zur effizienteren Nutzung der Synchrotronstrahlung wurde ein neuer zeitauflösender Be-
triebsmodus entwickelt, welcher in seiner Anwendung kompatibel zu Energiefilterung
und Aberrationskorrektur eines PEEM ist. Die Entwicklungen beinhalten einen Pro-
benhalter zur Anregung eines Probensystems mit Magnetfeldpulsen bis zu 10 mT inner-
halb 1 ns. Darüber hinaus wurde ein neuartiges Ablenkungssystem entwickelt, welches
die Blockierung der elektronenoptischen Achse innerhalb einiger Nanosekunden erlaubt.
Das System involviert eine elektrostatische Ablenkelektrode als zusätzliches elektronen-
optisches Element, innerhalb eines magnetischen Sektorfeldes. Der Betriebsmodus er-
laubt die Durchführung zeitaufgelöster Experimente, mit einzelnen isolierten Bunchen
des Füllmusters.

Es wurde eine neue Methode zur direkten Messung des Anregungspulses während zeitauf-
gelöster Experimente entwickelt. Diese basiert auf zeit- und ortsaufgelöster Sekundär-
elektronen-Spektroskopie. Die Methode quantifiziert dabei das zeitlich veränderliche Se-
kundärelektronen-Emissionsspektrum einer Mikrostripline und erlaubt die Analyse von
Form und Amplitude des Anregungspules.

In dieser Arbeit wurden erste magnetodynamische Messungen in einem neuartigen aber-
rationskorrigierten PEEM durchgeführt. Die Messungen erfolgten an mikrostrukturier-
ten Proben der Legierung Permalloy. Mit der neu entwickelten TRACX-PEEM Metho-
de wurde deren zeitliches Ansprechen auf der Picosekunden-Zeitskala untersucht. Zur
Überprüfung und Interpretation der magnetodynamischen Messungen wurden mikro-
magnetische Simulationen durchgeführt.
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Abstract

This thesis aims at realizing time-resolved magnetic-imaging in an energy-filtered and
aberration-corrected photoemission microscope (TRACX-PEEM).

To routinely make use of higher lateral resolution in conjunction with improved transmis-
sion of the latest generation PEEM, the aberration coefficients C3, Cc of the electron len-
ses had to be measured experimentally. The phase space of the tetrode mirror-corrector
was further on adapted to the determined lens aberrations in order to employ fully au-
tomatic and start-energy dependent aberration tracking.

For efficient use of the synchrotron radiation a new time-resolving mode of operation
was developed preserving energy-filtering and aberration-correction of the PEEM. The
developments consist of a sample holder for excitation of a sample with a magnetic field
up to 10 mT within 1 ns. Furthermore, a novel type of deflection gating was developed,
to block the electron optical axis within a few nanoseconds. The system involves an
electrostatic deflection electrode, as an additional electron-optical element, incorporated
in a magnetic prism sector. The new operation mode enables time-resolved experiments
using isolated bunches of the filling-pattern.

To directly measure the excitation pulse during time-resolved experiments, a new me-
thod based on time- and spatially resolved secondary electron spectroscopy is developed.
The method allows for quantifying the time-dependent secondary-electron spectra of a
microstripline and further analysis of amplitude and shape of the excitation pulse.

Within this thesis, magnetodynamic measurements using a novel type of aberration-
corrected PEEM were performed for the first time. The measurements were carried out
on microstructured Permalloy samples. The magnetodynamic response of the latter was
explored on the picosecond time-scale exploiting the newly developed TRACX-PEEM
method. For additional survey and interpretation of the experiments, micromagnetic si-
mulations were performed.
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1 Einleitung

Die Entwicklung des Personal Computers Ende der 1970er und sein kommerzieller Ver-

trieb Anfang der 1980er Jahre [1] begründete zusammen mit der Überschreitung einer

kritischen Masse von Nutzern des Internets den Übergang vom Industrie- in das Infor-

mationszeitalter unserer heutigen Gesellschaft. Treibend für den Einzug informations-

technologischer Geräte in das Alltagsleben war die technische Möglichkeit große Daten-

menge in kurzer Zeit zu prozessieren und zu speichern. Innovationen entsprangen dabei

einem völlig neuen Wissenschaftsfeld, der Spintronik oder Spinelektronik [2]. Während

konventionelle Elektronik lediglich die Elektronenladung als Freiheitsgrad nutzt, basiert

Spintronik auf dem Freiheitsgrad des Elektronenspins zur Speicherung eines Bits, der

Darstellung einer Booleschen Variablen oder der Kopplung an ein externes Magnet-

feld. Um den Spin als Informationsträger zu nutzen, werden Materialien benötigt, die

bei Raumtemperatur eine Spinpolarisation aufweisen. Unter allen Elementen erfüllen nur

die Übergangsmetalle Eisen (Fe), Kobalt (Co) und Nickel (Ni) dieses Kriterium. Mate-

rialien der Spintronik bestehen daher aus diesen drei Elementen, ihren Verbindungen

und Legierungen.

Start des Erfolges der Spintronik war der kommerzielle Einsatz sogenannter Spin-Ventile

als Festplattenlesekopf. Diese basieren auf dem Riesen-Magnetowiderstand (giant mag-

netoresistance, GMR) [3, 4] für dessen Entdeckung Peter Grünberg und Albert Fert

mit dem Nobelpreis 2007 geehrt wurden. Der GMR-Effekt tritt in Systemen auf, in

denen zwei ferromagnetische Schichten durch eine nanometerdicke, metallische, nicht-

ferromagnetische Schicht getrennt sind. Fließt ein Strom durch die Struktur und die

Magnetisierung beider Schichten ist parallel ausgerichtet, befindet sich das Ventil in

einem
”
offenen“ Zustand mit niedrigem ohmschen Widerstand. Ist die Magnetisierung

antiparallel ausgerichtet, liegt ein
”
geschlossener“ Zustand mit hohem Widerstand vor.

Zwischen beiden Zuständen kann eine relative Änderung des Widerstandes um 23% er-

reicht werden [5]. Die erste Generation dieser Sensoren stellte ab 1997 die Standardtech-

nik zum Auslesen magnetischer Bits auf einer Festplatte dar und wurde 2005 abgelöst

von neuartigen, effizienteren magnetic tunnel junction (MTJ) Sensoren.
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1 Einleitung

Heutzutage zeigt die Spintronik eine Vielzahl zukünftiger Generationen von Anwen-

dungen auf. Neben dem Racetrack Memory [6] und dem magnetic random access memory

(MRAM) [7] zur Speicherung von Information, existieren mit dem Spin-Ventil-Transistor

[8] und magnetischen Logik-Elementen [9, 10] zur Prozessierung von Daten neue Wege

und Lösungen, welche teilweise bereits heute kommerziell vertrieben werden [11].

Um die Effizienz der Anwendungen zu steigern, muss im Fall der Speicherung auf eine

zunehmende Verkleinerung der Bitgröße abgestellt werden, welche in heutigen Festplat-

ten bereits eine typische Größe von etwa 20 nm [12] besitzt. Ein alternatives Konzept

besteht beispielsweise in der Nutzung magnetischer Nanopartikel als Bit [13], welche ei-

ne Größe von wenigen Nanometern erreichen [14]. Aufgrund des superparamagnetischen

Limits weisen Nanopartikel unterhalb einer kritischen Größe, bedingt durch thermische

Effekte, keinen zeitlich stabilen Grundzustand auf. Eine Umgehung dieser Einschränkung

kann durch höhere magnetische Anisotropie erreicht werden, welche beispielsweise mit

Hilfe gekoppelter Systeme induziert wird [15].

Die Möglichkeit ein Bit zu speichern oder zu prozessieren basiert im Kern auf der Mani-

pulation von Spins auf einer charakteristischen Zeitskala. Die Manipulation kann dabei

durch ein externes Magnetfeld, spinpolarisierte Ströme oder ultrakurze Laserpulse indu-

ziert werden. Im Material selbst verlaufen dabei Prozesse höchst unterschiedlicher Zeit-

skalen: Die Verschiebung von Domänenwänden auf Milli- und Nanosekunden-Zeitskala

[16], die Bewegung von Vortizes [17] oder Präzessionsbewegung der Magnetisierung [18]

auf Picosekunden-Zeitskala oder die ultraschnelle Entmagnetisierung durch Laserpul-

se [19] auf Femtosekunden-Zeitskala. Für die Innovation neuer Anwendungen ist das

Verständnis der zugrundeliegenden physikalischen Phänomene auf allen beteiligten Zeit-

und Längenskalen daher von essentieller Bedeutung. Im Fall anwendungsnaher Mehr-

schichtsysteme ist darüber hinaus eine Unterscheidung des Verhaltens aller beteiligten

Schichten und deren Elementen notwendig.

Neben wissenschaftlicher Neugierde war die Entdeckung der grundlegenden physikali-

schen Phänomene getrieben von einer kontinuierlichen Entwicklung präparativer und

experimenteller Methoden. Erst die Entwicklung der Molekularstrahlepitaxie (MBE)

[20] ermöglichte die Präparation ultradünner epitaktischer Schichtsysteme. Deren Un-

tersuchung führte zu Entdeckungen wie der Zwischenschicht-Austauschkopplung [21]

und daraus resultierend dem GMR-Effekt. Ebenfalls erlangten bereits vorher bekann-
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te Phänomene wie der Tunnel-Magnetowiderstand (tunneling magnetoresistance, TMR)

[22, 23] oder Austausch-Anisotropie [24, 25] eine neue Bedeutung im Kontext dünner

magnetischer Filme und deren Anwendung.

Eine große Herausforderung in der experimentellen Untersuchung von magnetischen Sys-

temen ist die Abbildung der magnetischen Struktur. Während die ersten Experimente

basierend auf magneto-optischem Kerr-Effekt (MOKE) [26, 27] durchgeführt wurden,

offenbarte sich schnell der Nachteil in der begrenzten Auflösung durch die Wellenlänge

des Lichtes. Die Technik lässt bei den in der Spintronik relevanten Mehrschichtsystemen

darüberhinaus keine Unterscheidung der magnetischen Strukturen einzelner Schichten

durch ihre Elemente zu. Der Schlüssel lag im Zusammentreffen der elektronenoptischen

Abbildung mittels Photoemissions-Elektronenmikroskopie (PEEM) und dem Einsatz po-

larisierter Synchrotronstrahlung.

Die kontinuierliche Verfügbarkeit von Synchrotronstrahlung ermöglichte eine element-

spezifische Untersuchung von Systemen unterschiedlicher chemischer Zusammensetzung.

Die Entdeckung des magnetischen Röntgenzirkulardichroismus (x-ray magnetic circular

dichroism, XMCD) durch Schütz et. al. [28] oder des magnetischen Röntgenlinear-

dichroismus (x-ray magnetic linear dichroism, XMLD) durch van der Laan et. al. [29]

lieferte erstmals die Möglichkeit elementselektiv die Magnetisierungsrichtung und -achse

von Ferro- und Antiferromagneten zu untersuchen.

Photoemissionsmikroskopie als elektronenoptische, abbildende Technik war zwar schon

seit den grundlegenden Arbeiten von Brüche [30] in den 1930er Jahren bekannt, erlang-

te allerdings erst durch die Einführung des Ultrahochvakuum (p < 10−8 mbar) durch

Telieps & Bauer [31] Relevanz als Methode in der Oberflächenanalytik. Durch die

Verfügbarkeit von kommerziellen Geräten folgten rasch synchrotronbasierte Experimen-

te zur elementselektiven Untersuchung mikromagnetischer Domänenkonfiguration durch

Stöhr et al. [32]. Magnetische Mehrschichtsysteme offenbarten beispielsweise die anti-

parallele Kopplung einer Cr Monolage auf einem epitaktischen Fe Film (Schneider et

al. [33]) oder den Einfluss der Zwischenschicht-Austauschkopplung auf die Magnetisie-

rungsrichtung innerhalb eines Fe/Cr/Co Systems (Kuch et. al. [34]). Nolting et. al.

und Ohldag et al. nutzen PEEM zur Untersuchung der Ausrichtung ferromagnetischer

zu antiferromagnetischen Spins [35, 36] durch die Kombination von XMCD und XMLD.

Durch die gepulste Zeitstruktur von Synchrotronlicht erfolgten erste wegbereitende zeitauf-
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1 Einleitung

gelöste (time-resolved, TR-) PEEM Experimente durch Krasyuk et. al. [37] und Vogel

et. al. [38], wonach sich die Methode an einer Vielzahl von Synchrotronquellen [39, 40]

etablierte. Weitere methodische Entwicklungen führten zu einer Zeitauflösung im un-

teren Picosekundenbereich [41] durch spezielle Füllmuster des Synchrotrons, sowie der

Untersuchung komplexer, gekoppelter, magnetischer Heteroschichten [42].

Innerhalb der letzten 15 Jahre wurde in der Photoemissionsmikroskopie ein dramati-

scher Durchbruch erzielt aufgrund der erfolgreichen Realisierung der Aberrationskorrek-

tur mit elektronenoptischen Spiegeln. Bereits 1947 von Scherzer [43] vorgeschlagen,

gelang die experimentelle Umsetzung erst 1997 von Rempfer et al. [44], wenn auch

mit einem die Freiheitsgrade zur Korrektur betreffenden limitiertem System. Ein ver-

besserter Tetroden-Spiegel zur unabhängigen Korrektur sphärischer und chromatischer

Aberration wurde von Preikzas & Rose vorgeschlagen [45]. Dessen experimentelle

Umsetzung sowie die Demonstration seiner Korrektur erfolgte innerhalb des SMART-

Projektes von Schmidt et al. [46]. Gleichzeitig startete bei IBM die Entwicklung eines

aberrationskorrigierten und energiegefilterten PEEM/LEEM Instrumentes mit Fokus auf

einem möglichst einfachen optischen Design [47]. Beide Instrumente sind seit 2010 kom-

merziell erhältlich [48, 49] und liefern durch ihre optische Konstruktion eine um etwa

eine Größenordnung verbesserte laterale Auflösung einhergehend mit höherer Transmis-

sion gegenüber Standartinstrumenten.

Eine neue Generation aberrationskorrigierter Photoemissionsmikroskope (AC-PEEM)

stellt ideale Voraussetzungen bereit, die Grenzen bisheriger TR-PEEM Experimente

hin zu kürzeren Längen- und Zeitskalen zu verschieben. Erstmals weist PEEM unter

Nutzung von Synchrotronstrahlung eine theoretische laterale Endauflösung von 3,5 nm

auf [50]. Die Auflösung der Geräte fällt damit zusammen mit der magnetischen Aus-

tauschlänge der in der Spintronik essentiellen Elemente Co, Ni, und Fe, so dass die

Methode erstmals eine vollständige Aufklärung der magnetischen Struktur neuartiger

Materialien zulässt. Mit dem Ziel ein Experiment für zeitaufgelöste Photoemissionsmi-

kroskopie zu optimieren, wurde 2010 ein energiegefiltertes und aberrationskorrigiertes

PEEM/LEEM an dem FZ Jülich Weichröntgenstrahlrohr UE56/1-SGM des Berliner

Elektronenspeicherrings BESSY II installiert. Das Instrument ist das erste kommerziel-

le und, neben dem SMART-Prototypengerät, das einzige aberrationskorrigierte PEEM

an einem Synchrotron. Das Ziel dieser Arbeit ist die Entwicklung und Implementierung

eines neuen Betriebsmodus zur Durchführung synchrotronbasierter zeitaufgelöster aber-

rationskorrigierter X-PEEM Experimente (TRACX-PEEM). Darüberhinaus beschäftigt
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sich diese Arbeit mit der Magnetisierungsdynamik von Mikrostrukturen. Zur Untersu-

chung des magnetischen Ansprechens wurden diese durch zwei inverse Magnetfeldpulse

unterschiedlicher Amplitude angeregt. Die Untersuchungen wurden an der in der Spin-

tronik wichtigen Legierung Ni81Fe19 durchgeführt.

Diese Arbeit gliedert sich wie folgt:

Kapitel 2 beschreibt theoretische Grundlagen des Ferromagnetismus der 3d-Übergangs-

metalle. Diese sind notwendig zum Verständnis und zur Interpretation der in dieser Ar-

beit experimentell erhaltenen Ergebnisse. Darüberhinaus wird auf die wirkenden Ener-

giebeiträge eingegangen, welche die Form magnetischer Domänen in Strukturen der

Mikrometerskala verantworten. Abschliessend wird in diesem Kapitel eine Bewegungs-

gleichung des lokalen Magnetisierungsvektors einer Probe eingeführt, welche die Be-

schreibung und Interpretation der in dieser Arbeit durchgeführten zeitabhängigen Ex-

perimente ermöglicht.

Kapitel 3 fasst alle in dieser Arbeit benutzten experimentellen Methoden zusammen. Ne-

ben der Erzeugung von Synchrotronstrahlung wird der XMCD-Effekt beschrieben. Letz-

terer dient als Kontrastmechanismus zur Quantifizierung der Magnetisierungsrichtung

der in dieser Arbeit untersuchten Proben. Diese wurden mit der Technik der Photoemis-

sionsmikroskopie abgebildet, welche beschrieben sowie Grundlagen eines zeitauflösenden

Abbildungsmodus aufgezeigt werden.

Die in dieser Arbeit beschriebenen Experimente wurden mit einem neuartigen, aber-

rationskorrigierten und energiegefiltertem Photoemissionsmikroskop durchgeführt. Ka-

pitel 4 legt die experimentelle Bestimmung der Aberrationskoeffizienten des Systems dar.

Zur Durchführung der zeitaufgelösten Experiment musste eine wesentliche Erweiterung

des Mikroskops entwickelt und implementiert werden. Kapitel 5 beschreibt die Entwick-

lung eines Probenhalters zur Anregung einer Probe mit Magnetfeldpulsen der Länge

von 1 ns. Darüberhinaus wurde zum effizienteren Nutzen der Synchrotronstrahlung ein

Ablenkungssystem entwickelt, dessen Konstruktion, Implementierung und Anwendung

ebenfalls dargestellt wird.

Das Energiefiltersystem des benutzten Mikroskops lässt eine direkte Messung des Anre-

gungspulses bei zeitaufgelösten Messungen zu. Kapitel 6 beschreibt die neuartige Mess-
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1 Einleitung

methode sowie Ergebnisse.

Kapitel 7 beschreibt die Untersuchung des magnetodynamischen Ansprechens von Perm-

alloy (Ni81Fe19) Mikrostrukturen auf einen bipolaren Anregungspuls. Der Fokus liegt

dabei auf der erfolgreichen Umsetzung eines neuartigen zeitauflösenden, aberrationskor-

rigierten und energiegefilterten Betriebsmodus. Die experimentellen Daten werden mit

durchgeführten Simulationen verglichen. Dabei wird die Gültigkeit des in Kapitel 6 be-

schriebenen Messverfahrens verifiziert.

In Kapitel 8 erfolgt eine Zusammenfassung der experimentellen Ergebnisse sowie der

Ausblick auf zukünftige Experimente.

6



2 Theoretische Grundlagen

Das vorliegende Kapitel beschreibt die physikalischen Grundlagen zum Verständnis des

in dieser Arbeit untersuchten Zeitverhaltens ferromagnetischer Einzel- und Heteroschich-

ten. Zunächst erfolgt eine kurze Einführung des Ferromagnetimus der 3d-Übergangs-

metalle im Rahmen des Stoner-Modells. Darauf folgend werden innerhalb der mikro-

magnetischen Kontinuumstheorie die wirkenden Energiebeiträge (Anisotropien), sofern

in dieser Arbeit von Belang, aufgestellt. Diese bestimmen ursächlich die in dieser Ar-

beit untersuchten mikromagnetischen Dömänenformationen. Abschließend erfolgt die

Beschreibung magnetodynamischer Prozesse anhand der Landau-Lifshitz-Gilbert-

Gleichung.

2.1 Stoner-Modell

Die Beobachtung zeigt, dass die 3d-Übergangsmetalle Fe, Co und Ni bei Raumtempe-

ratur eine spontane ferromagnetische Ordnung aufweisen. Die Ursache liegt im quan-

tenmechanischen Effekt der Austausch-Wechselwirkung im Zusammenspiel mit der Zu-

standsdichte an der Fermikante. Aufgrund des Pauli-Prinzipes dürfen Elektronen glei-

chen Spins nicht denselben quantenmechanischen Zustand einnehmen. Als Konsequenz

erfolgt die Besetzung von Zuständen höherer kinetischer Energie. Gleichzeitig verursa-

chen Symmetrieeigenschaften der Gesamtwellenfunktion eine Verringerung der Coulomb-

energie. Eine parallele Spinkonfiguration ist demnach energetisch günstiger, falls die Re-

duzierung von Coulombenergie größer als der Anstieg von kinetischer Energie bei der

Parallelstellung ist.

Die experimentell ermittelten nicht-ganzzahligen magnetischen Momente (Fe = 2,22µB;

Co = 1,715µB; Ni = 0,605µB [51]) lassen sich nicht durch ein Modell stark lokalisier-

ter Momente im Atom erklären. Vielmehr liefern sie einen ersten Hinweis auf Band-

Magnetismus durch spontan spinaufgespaltene Bänder. Das einfachste Modell zur Be-

schreibung des Band-Ferromagnetismus ist das Stoner-Modell [52]. Die im Folgenden

durchgeführte Beschreibung folgt Blundell [53].
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2 Theoretische Grundlagen

Abbildung 2.1 – Schemati-
sche Darstellung der spontan
spinaufgespaltenen Zustands-
dichte eines Metalls.

δE

E

g(E)g(E)

EF

Abbildung 2.1 illustriert das Szenario, in dem eine geringe Anzahl an Spin +1/2 Elektro-

nen ihren Spin nach -1/2 drehen. Damit einhergehend ist, aufgrund der freien Zustände

der Zustandsdichte g(E), eine Änderung ihrer Energie von Ef − δE zu Ef + δE. Die

Anzahl der um den Energiebetrag δE verschobenen Elektronen ist dabei g(EF )
2 δE, so

dass die Erhöhung der kinetischen Energie

∆Ekin =
1

2
g(EF )(δE)2 (2.1.1)

beträgt. Dies ist für das System zunächst ein nicht favorisierter Zustand. Der Energie-

gewinn durch die Reduzierung des Überlapps der Wellenfunktionen stellt die Änderung

der potentiellen Energie des Systems dar. Durch eine Erhöhung des mittleren Abstandes

der Elektronen mit parallelem Spin (Austauschloch) wird die Coulombenergie reduziert.

Mit Hilfe des Stoner-Parameters I als Maß für die Coulombenergie folgt:

∆Epot = −1

2
I(g(EF )δE)2 (2.1.2)

Die Änderung ∆E der Gesamtenergie ist damit:

∆E = ∆Ekin + ∆Epot (2.1.3)

=
1

2
g(EF )(δE)2 (1− Ig(EF )) (2.1.4)

Spontaner Ferromagnetismus ist demnach möglich wenn ∆E < 0 erfüllt ist, so dass

Ig(EF ) ≥ 1 (2.1.5)

gilt. Dieser formale Zusammenhang ist als Stoner-Kriterium bekannt. Für den Fall der
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2.2 Anisotropie

3d-Metalle gilt für die Austauschwechselwirkung I ≈ 1 eV [51]. Das Auftreten spontaner

ferromagnetische Ordnung erfordert daher starke Coulombwechselwirkung einhergehend

mit einer hohen Zustandsdichte an der Fermikante. Dies ist für die Elemente Fe, Co und

Ni erfüllt, jedoch nicht für Cu.

Im nächsten Abschnitt erfolgt die formale Beschreibung der wirkenden mikromagneti-

schen Energiebeiträge. Dazu ist die Kenntnis der in der Austauschwechselwirkung ge-

speicherten Energie innerhalb der Kontinuumsnäherung hilfreich. Der Hamiltonian des

Zwei-Spin-Systems lässt sich im Heisenberg-Formalismus auf den Festkörper mit n

Atomen erweitern. Dabei wird gemäß H =
∑

ij JijSiSj über alle nächste Nachbarn (i, j)

und deren korrespondierendes Austauschintegral Jij summiert. Die Annahme klassischer

Spins in Kleinwinkelnäherung SiSj ≈ S2 ·Φi,j und die Einführung eines reduzierten mag-

netischen Momentes ~m, welches sich als Richtungscosinus der Spins am Gitterpunkt ~rij

interpretieren lässt, führt zu:

EAus = JS2
∑
ij

((~ri,j · ∇) ~m)2 (2.1.6)

Schließlich wird durch Vernachlässigung der periodischen Gitterstruktur die Summe über

einzelne lokalisierte Momente in eine Integration über das Kristallvolumen überführt:

EAus = A

∫
V

(∇mx)2 + (∇my)
2 + (∇mz)

2 dV (2.1.7)

Das Austauschintegral J wird hierbei durch einen materialspezifischen Parameter A

ersetzt [54]. Dieser ist die sogenannte exchange stiffness in Einheiten J/m3.

2.2 Anisotropie

Das Experiment zeigt, dass sich die Magnetisierung eines Kristalls in bestimmte Rich-

tungen leichter, in andere schwerer, ausrichten lässt. Abbildung 2.2 veranschaulicht den

Sachverhalt am Beispiel von einkristallinem Fe, Co und Ni [55, 56, 57]. Folglich existieren

in jeder Probe eine (oder mehrere) Vorzugsrichtungen.

Die Ausrichtung der Magnetisierung, ohne externes Magnetfeld, entlang einer Vorzugs-

richtung, ist verbunden mit der Minimierung der freien Energie. Lokale Minima der freien

Energie werden als leichte, lokale Maxima als schwere Achse bezeichnet. Stöhr & Sieg-

mann [51] folgend ist Anisotropie definiert als die benötigte Energie EAni, die Magneti-

9



2 Theoretische Grundlagen 6.7 Domains 129

Fig. 6.22 Magnetization in Fe, Co and Ni
for applied fields in different directions show-
ing anisotropy. After Honda and Kaya 1926,
Kaya 1928.

where K1 and K2 are anisotropy constants and 6 is the angle between the
magnetization and the stacking direction of the hexagonally close packed
planes. Because these constants are positive the energy is minimized when
the magnetization lies along the stacking direction. In eqn 6.38, E, K1 and K2

are energy densities (i.e. they are measured in J m- 3). The anisotropy constants
are found to be strongly temperature dependent.

Equation 6.38 is appropriate for uniaxial anisotropy, in which the energy
depends on the angle to a single axis (in Co this is the stacking axis of
the hexagonally close packed planes). In a cubic system, the appropriate
expression is

where m = (mx, my, mz) = M/|M|. In spherical coordinates this is

The anisotropy energy arises from the spin-orbit interaction and the partial
quenching of the angular momentum. Anisotropy energies are usually in the
range 102-107 Jm- 3 . This corresponds to an energy per atom in the range
10-8-10-3 eV. The anisotropy energy is larger in lattices (of magnetic ions)
of low symmetry and smaller in lattices of high symmetry. For example, cubic
Fe and Ni have K\ equal to 4.8 x 104 Jm-3 and —5.7 x 103 Jm-3 respectively,
but hexagonal Co'has K1 = 5 x 105 Jm- 3 . Low symmetry permanent magnet
materials NdaFe2B and SmCos have K\1 equal to 5 x 106 Jm-3 and 1.7 x
107 Jm-3 respectively.

An additional energy term is due to the demagnetizing energy associated
with the sample shape and is referred to as shape anisotropy. In thin films, a
shape anisotropy 1/2uoM2 cos2 & (where 9 is the angle between the film normal
and M) leads to an energetic saving for keeping the magnetization in the plane
of the film.

6.7.3 Domain wall width
In the magnetic domains of a ferromagnet the magnetization will prefer to
lie along the easy direction but between domains, in the domain wall, it will
have to rotate and a component will lie along the hard axis which will cost
energy. If we assume a simple form for the anisotropy energy density, namely
E = K sin2 & where K is an anisotropy constant, then we can easily find an

Abbildung 2.2 – Magnetisierung von Fe, Co und Ni Einkristallen für verschiedene Rich-
tungen in einem externen Magnetfeld aus [53].

sierung von einer leichten in eine harte Achse zu drehen. Bei Umkehr der Magnetisierung

darf die Energie keine Änderung erfahren, so dass sich ein formaler Zusammenhang

EAni = K1 sin2 θ +K2 sin4 θ + ... (2.2.1)

als Reihenentwicklung gerader Terme aufstellen lässt. Hierbei beschreiben Ki spezifische

Anisotropiekonstanten der Dimension J/m3 und θ den Winkel zwischen Magnetisierung

und weicher Achse. Die Anisotropie übt demnach ein Drehmoment TAni = ∂EAni/∂θ ≈
2K1 cos θ sin θ auf die Magnetisierung aus.

Phänomenologisch kann die magnetische Anisotropie einem effektiven magnetischen Feld

HAni zugeordnet werden. Letzteres ist definiert als das Feld, welches ein zur Anisotropie

identisches Drehmoment Tani = µ0
~M × ~H = µ0MH sin θ ausübt. Da der Anisotropie-

beitrag K1 typischerweise sehr viel größer ist als die Beiträge höherer Ordnung, folgt für

das magnetische Anisotropiefeld in erster Näherung:

HAni =
2K1

µ0M
cos θ (2.2.2)

Die Austauschlänge

lAus =

√
A

K1
(2.2.3)

definiert dabei eine charakteristische Länge des Systems, unterhalb derer die atomare

Austausch-Wechselwirkung typische magnetostatische Felder dominiert. Anschaulich ist

es die Längeneinheit, innerhalb der eine durch die Anisotropie K1 bestimmte Magneti-

sierung ihre Richtung wechseln kann.
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2.2 Anisotropie

a) b)

Abbildung 2.3 – Schematische Darstellung der
magnetokristallinen Anisotropie.

Die Anisotropie im Festkörper der 3d-Übergangsmetallen setzt sich aus zwei verschiede-

nen Beiträgen zusammen. Diese haben völlig unterschiedliche mikroskopische Ursachen

und sollen daher im Folgenden getrennt diskutiert werden.

Magnetokristalline Anisotropie begründet sich physikalisch in der Spin-Orbit-Kopp-

lung. Nach van Vleck [58] koppelt dadurch ein isotropes Spin-Moment an ein aniso-

tropes Kristallgitter. Abbildung 2.3 illustriert den Sachverhalt schematisch nach Berg-

mann & Schäfer [59]. Das elektronische System im Festkörper strebt nach einem

energetisch günstigen Zustand durch Minimierung des Überlapps der Ortswellenfunk-

tionen. Die Orbitale richten sich demnach entlang bestimmten Vorzugsrichtungen aus.

Durch Spin-Orbit-Kopplung folgt der Spin und damit einhergehend die makroskopische

Magnetisierung der Ausrichtung der Orbitale. Der Spin-Orbit-HamiltonianH = ζ(r)L·S
mit der Kopplungskonstanten ζ(r) liefert die in der Kopplung gespeicherte Energie. Die

magnetokristalline Anisotropie ist definiert als Energiedifferenz der Beiträge bei Aus-

richtung entlang weicher und harter Achse:

EMKA =
∑
hart

ζ(r)L · S −
∑
weich

ζ(r)L · S (2.2.4)

Aufgrund des kleinen orbitalen magnetischen Moments der 3d-Übergangsmetalle Fe, Co

und Ni trägt die magnetokristalline Anisotropie lediglich einen geringen Beitrag von

10− 100 meV pro Atom zur Gesamtenergie bei [51].

Formanisotropie begründet sich in der Minimierung des von der lokalen Magnetisie-

rung selbst verursachten Streufeldes. Die Quellen und Senken der Magnetisierung re-

präsentieren dabei magnetische Ladungen an der Strukturgrenze, welche ursächlich für

das Streufeld wirken. Abbildung 2.4 veranschaulicht den Sachverhalt schematisch. Hu-

bert & Schäfer [60] folgend lässt sich das von der Divergenz der Magnetisierung ~M

11



2 Theoretische Grundlagen

Abbildung 2.4 – Schemati-
sche Darstellung des Streufel-
des eines unidirektional magne-
tisierten Rechteck-Elementes.

a) b)

�M
N S

S

S

N

N

verursachte Streufeld ~HF gemäß

∇ ~HF = −∇
(
~M

µ0

)
(2.2.5)

formulieren. Die Energie einer magnetischen Probe in ihrem Streufeld ist daher gegeben

als:

EF =
1

2
µ0

∫
Raum

~H2
F dV = −1

2
µ0

∫
Probe

~HF · ~M dV (2.2.6)

Das Streufeld ist ferner über einen symmetrischen Entmagnetisierungstensor mit der

Magnetisierung verknüpft: ~HF = N ~M . Im einfachen Fall eines unendlich ausgedehnten

dünnen Films sind alle Tensorelemente Nk,l ≡ 0 mit Ausnahme von N3,3 = 1. Der

Energiebeitrag der Formanisotropie folgt nach Gleichung 2.2.6 zu

EF = −1

2
µ0V ~HF · ~M = −1

2
µ0VM

2
S cos2 θ. (2.2.7)

Hierin beschreibt θ den Winkel zur Oberflächennormalen sowie
µ0M2

S
2 = KF die Form-

anisotropiekonstante. Aus der Winkelabhängigkeit folgend nimmt das System einen ener-

gieminimierten Zustand ein, wenn die Magnetisierung in der Oberflächenebene ausge-

richtet ist.

Verallgemeinert kann für den Fall ausgedehnter dünner Filme zusammengefasst werden,

dass magnetokristalline Anisotropie eine out-of-plane und Formanisotropie eine in-plane

Magnetisierung anstrebt [51].

2.3 Domänen

Die freie Energie einer ferromagnetischen Einzelschicht ist gegeben durch die in den

letzten Abschnitten beschriebenen Austausch- und Anisotropieterme. In einem externen
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2.3 Domänen

a) Flower b) C c) Diamant d) Landau
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Abbildung 2.5 – Exemplarische Domänenmuster einer 1µm ·2µm ·5nm Permalloy-Struktur
simuliert mit OOMMF [61]. a) Flower-Zustand mit Etot = 1392 J/m3. b) C-Zustand mit
Etot = 1168 J/m3. c) Diamant-Zustand mit Etot = 1050 J/m3. d) Vortex-Zustand mit
Etot = 879 J/m3.

Magnetfeld der Energie EZee folgt als formaler Zusammenhang der freien Energie des

Gesamtsystems:

Etot = EAus + EMkA + EF + EZee (2.3.1)

=

∫
V

(
A · (∇~m)2 + fMkA −

µ0

2
~HF · ~M + µ0

~Hext · ~M
)
dV (2.3.2)

Ein Gleichgewichtszustand ~M(~r) der Magnetisierung folgt aus der Minimierung der Ge-

samtenergie und resultiert, abhängig der Startbedingungen, in einem relativen Minimum

von Etot.

Abbildung 2.5 zeigt exemplarisch einige simulierte Domänenmuster einer 1µm · 2µm ·
5nm Permalloy-Struktur. Die Rechnungen wurden mit dem mikromagnetischen Simula-

tionsprogramm OOMMF (object oriented micromagnetic framework) [61] durchgeführt.

Die verschiedenen Domänenzustände stellen stabile Gleichgewichtszuständ dar und re-

präsentieren lokale Minima von Gleichung 2.3.1. Die Simulationen wurden mit einer

Zellgröße von 5 nm durchgeführt, wobei die komplette Struktur durch Erhöhen der Zee-

manenergie quasistatisch auf ein definiertes Niveau gesättigt und anschließend relaxiert

wurde. Die beiden hochenergetischen Zustände (Flower und C) stellen dabei remanente

Zustände dar, in denen der Großteil der Struktur in eine Richtung magnetisiert ist. Die

niederenergetischen Domänenformationen (Diamant und Landau) sind makroskopisch

nicht magnetisiert und stellen sogenannte flux-closure-Formationen dar. Die Magneti-

sierungrichtung ihrer Domänen beschreibt eine kontinuierliche Rotation innerhalb der

Struktur.
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2 Theoretische Grundlagen

Abbildung 2.6 – Néel-Wand (a) und Bloch-
Wand (b) eines in-plane magnetisierten dünnen
Films.

a) 

b) 

Der Übergang zweier Domänen erfolgt entweder durch eine in-plane (Néel-Wand) oder

out-of-plane (Bloch-Wand) Rotation. Abbildung 2.6 veranschaulicht beide Möglichkei-

ten. In dünnen Filmen mit hoher Formanisotropie, welche in dieser Arbeit untersucht

werden, sind Néel-Wände der energetisch favorisierte Zustand. Ihre charakteristische

Länge ist analog zur Austauschlänge gegeben durch die Formanisotropiekonstante gemäß

lN =

√
2A

µ0M2
S

(2.3.3)

und liegt im Fall der 3d-Übergangsmetalle in der Größenordnung von 10 Nanometern.

2.4 Magnetisierungsdynamik

Ein magnetisches Moment ~µ erfährt in einem homogenen Magnetfeld ~H ein Drehmo-

ment gemäß ~T = ~µ× ~H. Mit dem Drehmoment als zeitlicher Ableitung des Drehimpulses
d~L
dt = ~T sowie ~µ = γ0

~L, mit dem gyromagnetischen Verhältnis γ0, folgt die Bewegungs-

gleichung:

d~µ

dt
= γ0

(
~µ× ~H

)
(2.4.1)

Im Festkörper wird das lokale magnetische Moment durch die makroskopische Magneti-

sierungsrichtung der Probe µ0
~M ersetzt. Darüberhinaus beschreibt ein externes Magnet-

feld nicht mehr die alleinige Ursache für ein wirkendes Drehmoment. Vielmehr müssen

alle im vorhergehenden Kapitel beschriebenen Anisotropiebeiträge berücksichtigt wer-

den. Das effektive im Festkörper wirkende Magnetfeld ist gegeben als negative partielle

Ableitung der freien Energiedichte nach der Magnetisierung:

µ0
~Heff = −∂f( ~M)

∂ ~M
(2.4.2)
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− �M × �H

�M

�Heff

�M × d �M

dt

− �M × �H

�M

�Heff
a) b)

Abbildung 2.7 – Illustration der
Präzessionsbewegung der Magnetisierung
~M um ein effektives Feld ~Heff . Ohne (a) und

mit (b) Dämpfung.

Daraus folgt die als Bloch-Gleichung bekannte Bewegungsgleichung ohne Relaxation:

d ~M(t)

dt
= −µ0γ0

(
~M(t)× ~H(t)

)
(2.4.3)

Gleichung 2.4.3 beschreibt die Präzessionsbewegung der Magnetisierung um ein effek-

tives magnetisches Feld. Abbildung 2.7 a) illustriert den Sachverhalt schematisch. Die

Magnetisierung richtet sich in diesem Fall niemals parallel zum wirkenden Feld aus.

Dies ist gleichbedeutend mit einer bis in alle Zeiten andauernden Präzessionsbewegung

und widersprüchlich zur experimentellen Beobachtung, wonach sich die Magnetisierung

im Feld innerhalb weniger Nanosekunden in einen Gleichgewichtszustand ausrichten

kann. Um das Abklingen der Präzessionsbewegung zu beschreiben, kann ein zusätzlicher

dämpfender Term eingeführt werden. Dieser ist proportional zur zeitlichen Änderung der

Magnetisierung und skaliert mit dem phänomenologischen Dämpfungsfaktor α gemäß:

~Hd = −α 1

γ0µ0MS

d ~M(t)

dt
(2.4.4)

Einsetzen in Gleichung 2.4.3 führt zur bekannten Gilbert-Gleichung:

d ~M(t)

dt
= −µ0γ0

(
~M(t)× ~H(t)

)
+

α

MS

(
~M(t)×

~M(t)

dt

)
(2.4.5)

Abbildung 2.7 b) zeigt die Präzessionsbewegung der Magnetisierung nach Gleichung

2.4.5. Die Magnetisierung relaxiert aufgrund des Dämpfungsterms in endlicher Zeit in

einen Zustand parallel zum effektiven Magnetfeld.
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3 Experimentelle Methoden

Das vorliegende Kapitel beschreibt die in dieser Arbeit verwendeten experimentellen

Methoden. Beginnend mit einer kurzen Zusammenfassung der Erzeugung polarisierter

Synchrotronstrahlung wird der XMCD-Effekt eingeführt. Anschließend wir die Technik

der Immersionslinsenmikroskopie kurz umrissen, bevor mit der Anrege-Abfrage-Technik

eine Methode gezeigt wird, welche die Basis für ein synchrotronbasiertes zeitaufgelöstes

Experiment darstellt.

3.1 Erzeugung polarisierter Synchrotronstrahlung

Die klassische Elektrodynamik zeigt, dass beschleunigte, geladene Teilchen Strahlung

emittieren [62]. Ein Teilchen, welches durch Zentripetalbeschleunigung ~a auf eine Kreis-

bahn von Radius r gezwungen wird, zirkuliert dort gleichförmig mit einer zur Beschleu-

nigung senkrechten Geschwindigkeit ~v. Für Geschwindigkeiten im klassischen Grenzfall

strahlt dieses mit einer torusförmigen Dipolcharakteristik ∝ sin2Θ ab. Hierin ist Θ

der Abstrahlwinkel zur Beschleunigung ~a. Für Geschwindigkeiten v ≈ c beschreibt die

Strahlungscharakteristik eine scharfe Keule in Richtung ~v. Die gesamte Strahlungsleis-

tung wird dabei im Winkel Θ = 2/γ mit γ = 1/
√

(1− v2/c2) emittiert, wobei das

energetische Spektrum der erzeugten Strahlung durch ω = 3vγ3/r gegeben ist. Dieser

Effekt wird zur Erzeugung von Synchrotronstrahlung ausgenutzt.

Historisch betrachtet, wurde Synchrotronstrahlung zunächst als unerwünschter Energie-

verlust bei Speicherringen der Teilchenphysik wahrgenommen. Eine anfänglich parasitäre

Nutzung der erzeugten Strahlung in den 1970er Jahren zeigte rasch einen immensen

Nutzen als experimentelle Methode in einer Vielzahl von naturwissenschaftlichen Diszi-

plinen, aber auch Medizin [63], Kunst [64] und Archäologie [65]. Heutzutage existieren

weltweit eine Vielzahl von Speicherringen, die speziell für die experimentelle Nutzung

der Synchrotronstrahlung optimiert sind. Im Berliner Elektronenspeichering und Syn-

chrotron BESSY II [66] werden relativistische Elektronen einer Energie von 1,7 GeV

durch 32 Dipolmagnete auf eine geschlossene Bahn gezwungen. Der Orbit beschreibt in
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Abbildung 3.1 – Schematische Darstellung der
Zeitstruktur der im Speichering zirkulierenden
Elektronenpakete am Beispiel von BESSY II.

Orbit:
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Abbildung 3.2 – Schematische Darstellung der
Elektronenbahn im Undulator mit Strahlungs-
keule des Synchrotronlichtes aus [67].
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diesem Fall ein als Kreis anzunäherndes Vieleck. Zur Kompensation der abgestrahlten

Leistung werden über eine Kavität Mikrowellen von typischerweise 500 MHz in den Ring

eingekoppelt. Diese beschleunigt zirkulierende Elektronen auf ihre Sollenergie und be-

sitzt eine fokussierende Eigenschaft zum Punkt maximaler Änderung der Radiowelle in

jeder Periode. Wie in Abbildung 3.1 dargestellt durchlaufen Elektronen den Orbit daher

in Paketen (engl. Bunch) [67]. Die einzelnen Bunche sind dabei um jeweils 2 ns getrennt,

wobei ihr abgestrahltes Licht näherungsweise einen Gauß-förmigen Puls von etwa 50 ps

Länge beschreibt.

Einen Meilenstein in der experimentellen Nutzung stellt der Einsatz sogenannter Inser-

tion Devices in den geraden Driftstrecken zwischen zwei Strahlführungsmagneten dar.

Zur Erzeugung von Röntgenstrahlung hoher Brillianz, einer zur Charakterisierung von

Intensität und Emissionswinkel eingeführten Größe, durchläuft der Elektronenstrahl

hierbei eine periodisch angeordnete Magnetstruktur. Eine heutzutage vielfältig verwen-

dete Technik ist der Einsatz eines Undulators (siehe Abbildung 3.2). Interferenz, der

in jeder Periode identisch erzeugten Strahlung, führt dabei zu einer monochromeren

Strahlung höherer Intensität. Das in einen Winkel Θ = 1/γ
√
n emittierte Spektrum

nλ =
λU
2γ2

(
1 +

K2

2
+ γ2θ2

)
(n = 1, 2, 3...) (3.1.1)
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3.1 Erzeugung polarisierter Synchrotronstrahlung
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Abbildung 3.3 – Schematischer Aufbau eines Strahlrohres aus [67].

stellt dabei eine Überlagerung mehrerer Harmonischer schmaler Energiebreite, aber ho-

her Spitzenintensität, dar. Die Energie der Harmonischen ist aufgrund von K ∝ B

durch Veränderung der Magnetfeldstärke variabel. Bei Teilchenenergien im GeV Bereich

und korrespondierenden Umlaufgeschwindigkeiten von wenigen m/s unterhalb Lichtge-

schwindigkeit ergibt sich ein Abstrahlwinkel in der Größenordung von 0,1 mrad.

Zur Untersuchung magnetischer Effekte ist die Variabilität der Polarisation der emit-

tierten Strahlung von großer Bedeutung. Die Polarisation σ ist aufgrund von Drehim-

pulserhaltung verknüpft mit dem Drehimpuls ~L der emittierenden Elektronen. Zeigt

~L senkrecht aus der Ebene des Orbits, ist die Projektion des Vektors zur Bahn des

Elektrons identisch Null. Von dort emittierte Strahlung ist linear polarisiert. Strahlung

emittiert von Elektronen über oder unterhalb der Kreisebene weist eine endliche Pro-

jektion auf, so dass ein entprechender Drehimpuls auf das Photon übertragen wird. Eine

Verschiebung der Pole um eine halbe Periodenlänge legt die sinusförmige Flugbahn der

Elektronen parallel, oder senkrecht, zur Kreisebene. Eine Verschiebung um eine Viertel

Periodenlänge erzeugt eine Schraubenbahn um die Undulatorachse. Durch Überlagerung

von horizontal und vertikal polarisierter Strahlung mit einem induzierten Phasenunter-

schied von π/2 wird zirkular polarisierte Strahlung emittiert.

Um die im Undulator erzeugte Strahlung dem Experiment zugänglich zu machen, wird

diese über eine geeignete Optik, dem sogenannten Strahlrohr (engl. Beamline), wei-

tergeleitet. Abbildung 3.3 zeigt einen typischen Aufbau eines Weichröntgenstrahrohres

schematisch. Zur Selektion eines Energiespektrums wird die Strahlung an einem Gitter

im sogenannten Monochromator gebeugt und räumlich dispergiert. Durch eine Schlitz-

blende vor dem Experiment kann so ein scharfes Energieband selektiert werden. Durch

19



3 Experimentelle MethodenEF

25%

62.5%

σ−

2p 1
2

2p 3
2

3d

75%

37,5%

σ+

EF

I(σ+), I(σ−)

I(σ+) − I(σ−)

E�ω

E�ω

2p 1
2

2p 3
2

Abbildung 3.4 – Röntgenabsorption an den L-Kanten mit zirkular polarisiertem Licht. Die
unterschiedlichen Übergangswahrscheinichkeiten repräsentieren den XMCD-Effekt.

eine weitere Kombination von fokussierenden Spiegeln wird die Synchrotronstrahlung

auf der Probe in einen Bereich kleiner 100µm ·100µm fokussiert.

3.2 Magnetischer Röntgenzirkulardichroismus

Das Wort Dichroismus stammt aus dem Griechischen und bedeutet Zweifarbigkeit. Im

optischen Spektralbereich beschreibt es die Eigenschaft von Kristallen ihre Farbe zu

ändern, wenn sie mit Licht unterschiedlicher Polarisation oder Winkel beleuchtet wer-

den und ist Ursache optischer Anisotropie des Kristalls. Dichroismus tritt ebenfalls bei

Anregung mit Röntgenstrahlung auf. Liegt die Symmetriebrechung als Ursache des Di-

chroismus dabei in magnetischen Eigenschaften der Probe, wie beispielsweise spontanem

Ferromagnetismus, spricht man von magnetischem Zirkulardichroismus (x-ray magnetic

circular dichroism, XMCD). XMCD wurde 1975 von Erskine & Stern theoretisch

vorhergesagt [68] und 1987 von Schütz et al. experimentell nachgewiesen [28].

Der XMCD-Effekt beruht auf der Abfrage von Spin- und Bahnpolarisation der unbe-

setzten Zustände oberhalb der Fermienergie, durch Anregung von Elektronen aus kern-

nahen Niveaus. Notwendigerweise muss für die Ausbildung des Effekts in einer Probe ein

spin- oder orbitalpolarisierter elektronischer Übergang sowie eine austauschaufgespalte-

ne Zustandsdichte vorliegen. Dieser Sachverhalt ist für die in dieser Arbeit betrachteten

2p→ 3d Übergänge erfüllt und in Abbildung 3.4 dargestellt.
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3.2 Magnetischer Röntgenzirkulardichroismus

Die quantenmechanische Essenz der Röntgenabsorption ist gegeben durch Fermis Golde-

ne Regel. Diese beschreibt die Übergangswahrscheinlichkeit aus einem initialen Zustand

|i〉 zum Endzustand |f〉 mit den Bindungsenergien (Ei) , (Ef ):

Pi→f =
2π

h̄
|< f |H| i > |2δ (Ei − Ef − hν) (3.2.1)

Das Übergangsmatrixelement Mi→f =< f |H|i > ist hierin bestimmt durch die Wellen-

funktionen des Anfangs- und Endzustandes sowie im allgemeinsten Fall dem Hamilton-

operator des Systems, während die Delta-Funktion Energieerhaltung während des Emis-

sionsprozesses sichert. Bei niedrigem Photonenfluss auf die Probe kann der Operator H

innerhalb linearer Antworttheorie genähert werden. Mit dem Wellen- (~k) und Polarisa-

tionsvektor (~ε) des Photons sowie dem Impulsoperator ~p des Elektrons im Festkörper

folgt:

Mi→f =< f | ~p · εei~k·~r | i > (3.2.2)

Bei Photoemission mit Weichröntgenstrahlung im Energiebereich von h̄ω ≤ 1000 eV ,

beziehungsweise λ = 1.2nm, aus einer 2p-Schale mit |~r| ' 0, 01nm Bohrschem Elek-

tronenradius-Äquivalent kann durch Gültigkeit von |~r| � λ/2π die sogenannte Dipol-

Näherung angewandt werden. Diese behandelt die elektromagnetische Welle als konstant

über den Bereich der absorbierenden Atomschale. Es folgt das Matrixelement

Mi→f = A < f | ~p · ε | i > (3.2.3)

mitA = 4π2αf h̄ω und Sommerfelds Feinstrukturkonstante αf . Unter Berücksichtigung

der Anregung mit polarisierter Strahlung kann das Matrixelement als Produkt von

Radial-, Winkel- und Spinteil formuliert werden.

Mi→f = 〈n′l|r|nc〉 〈lml|ε|cmc〉 δ(m′s,ms) (3.2.4)

Wie zu sehen ist, erlaubt der Spinteil lediglich Übergänge, bei denen die Spinquantenzahl

erhalten ist. Der Radialteil genügt dabei der Normierungsbedingung
∫∞

0 ...dr = 1 und

weist eine starke Lokalisierung der Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons in der

Nähe zum Atomkern auf. Diese Lokalisierung bedingt die Elementselektivität als funda-

mentalen Aspekt von Röntgenabsorption. Die Polarisationsabhängigkeit des Übergangs

wird allein bestimmt durch den Winkelanteil, dessen Matrixelement mathematisch durch

die sogenannten Kugelflächenfunktionen Ylm beschrieben wird. Durch Letztere wird das
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Abbildung 3.5 – Nach Dipolregeln erlaubte Übergänge der 2p-Elektronen in das 3d-Band
(mj = ±1) bei zirkularer Polarisation.

Matrixelement nur für bestimmte Kombinationen lf , li,mf ,mi einen Wert ungleich Null

annehmen, welches die Basis der bekannten Dipolauswahlregeln darstellt. Letztere sind

in allgemeiner Form für das Bahnmoment von Thole et al. [69] und den Spin von Car-

ra et al. [70] hergeleitet worden. In Dipolnäherung vereinfachen sich die Auswahlregeln

zu:

∆L = ±1 (3.2.5)

∆ml = 0,±1 (3.2.6)

Folglich sind für Anregungen der 2p-Elektronen in das 3d-Band (∆L = +1) lediglich die

in Abbildung 3.5 gezeigten Übergänge erlaubt. Dabei gilt für zirkular rechts polarisierte

Strahlung (σ+) mj = 1 sowie für zirkular links polarisierte Strahlung (σ−) mj = −1.

Nach Gewichtung der Spin-Orbit-gekoppelten Zielzustände mit Hilfe der entsprechenden

Clebsch-Gordon-Koeffizienten können diese durch die ungekoppelten Basiszustände

ausgedrückt werden. Dies erlaubt schließlich die Berechnung der in Abbildung 3.4 auf-

gelisteten Übergangswahrscheinlichkeiten. Zusammenfassend werden mit zirkular rechts

(links) polarisierter Röntgenstrahlung an der 2p1/2 Kante 75 % Spin ↓ (37,5 % Spin ↑)
Elektronen sowie an der 2p3/2 Kante 25 % Spin ↓ (62,5 % Spin ↑) Elektronen angeregt. Die

resultierende Anzahl angeregter Elektronen, welche die experimentell messbare Intensität

repräsentiert, ist abhängig von der Population im jeweiligen Spin-Orbit-aufgespaltenen

Ausgangsniveau. Die daraus resultierenden Intensitäten des Überganges an beiden Kan-

ten sind ebenfalls in Abbildung 3.4 dargestellt. Deren Differenz

∆I = I(σ−)− I(σ+) (3.2.7)

stellt den XMCD-Effekt dar.
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3.3 Elektronenoptische Immersionslinsenmikroskopie
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Abbildung 3.6 – Prinzip der Kathodenlinse.
Die Probe (Kathode) befindet sich in einem Ab-
stand von 1.5 - 3 mm zur Frontfläche (Extrak-
tor) der Objektivlinse (OBJ). Durch eine nega-
tive Spannung der Probe von 10 kV/mm wird
ein elektrostatisches Immersionsfeld erzeugt.

3.3 Elektronenoptische Immersionslinsenmikroskopie

Elektronenoptische Immersionslinsenmikroskopie begründet sich auf einer in den 1930er

Jahren publizierten Methode von Brüche [30, 71]. Dieser beschreibt eine Versuchsanord-

nung, welche mit Hilfe einer einzelnen magnetische Linse die laterale Intensitätsverteilung

I(x, y) von Photoelektronen aus einer Zinkplatte auf einen Phosphorschirm abbildet. Um

die Abbildungseigenschaften des Apparates zu verbessern, adaptierte Brüche den in der

Lichtmikroskopie angewendeten Einsatz eines Immersionsfluids mit hohem Brechungs-

index zwischen Probe und Objektiv in Form eines elektrostatischen, beschleunigenden

Feldes. Dieser prinzipielle Aufbau ist bis in die heutige Generation von Elektronenmi-

kroskopen erhalten und wird in Form der in Abbildung 3.6 gezeigten Kathodenlinse

technisch realisiert. Die Probe als Elektronenemitter (Kathode) befindet sich in einem

Abstand L = 1, 5 ... 3 mm zu der geerdeten Front (Extraktor) der Objektivlinse (OBJ).

Durch Anlegen einer probenseitig negativen Spannung U von typischerweise 10 kV/mm

wird ein starkes elektrostatisches Immersionsfeld erzeugt. Elektronen, welche mit einer

Startenergie E0 aus der Probe emittiert werden, beschleunigen so vor Eintritt in die Ob-

jektivlinse auf eine Driftenergie E = E0 + eU . Dies verringert die relative Energiebreite

E0/E der Elektronen und reduziert so den Einfluss elektronenoptischer Imperfektionen

auf Trajektorien von Elektronen. Die Probe ist ein fester Bestandteil der Immersionslin-

se, welche so eine Kombination aus mindestens drei Elementen (Probe, Extraktor, Ob-

jektivlinse) darstellt [31, 72]. Ergänzend zur Kathodenlinse besteht der grundsätzliche

Aufbau eines elektronenoptischen Immersionsmikroskops aus einer Projektiv-Optik, wel-

che das von der Objektivlinse erzeugte Bild vergrößert und auf einen Detektor abbildet.

Letzterer ist im einfachsten Fall ein Leuchtschirm, der das elektronenoptische Bild über

Phosphoreszenz in ein lichtopisches Bild umwandelt.

Heutzutage werden Elektronenmikroskope in einer Vielzahl von Bereichen in Wissen-

schaft und Forschung sowie Industrie eingesetzt und hinsichtlich ihres Anwendungsge-

bietes optimiert. Dabei ist zwischen scannenden und parallelen Abbildungsverfahren
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3 Experimentelle Methoden

Abbildung 3.7 – Mittlere freie Weglänge in-
elastisch gestreuter Elektronen im Festkörper
nach Seah und Dench [73].
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sowie der verwendeten Elektronenenergie zu unterscheiden. Die wichtigsten Vertreter

sind TEM (transmission electron microscope), STEM (scanning transmission electron

microscope), PEEM (photoemission electron microscope), LEEM (low energy electron

microscope) und SEM (scanning electron microscope). Alle Instrumente stellen eine ab-

bildende Technik dar, wobei das Bild bei scannenden Verfahren durch Abrastern der

Probe mit einem stark fokussierten Elektronenstrahl entsteht, während die übrigen Ver-

fahren eine Quelle in Größe des Gesichtsfeldes benutzen. Letztere werden daher auch als

parallele Techniken bezeichnet. Während (S)TEM aufgrund der hohen Elektronenener-

gie im Bereich von 100 keV bis 1 MeV eine volumensensitive Technik darstellt, wird

das Bild bei PEEM/LEEM durch niederenergetische Elektronen (<100 eV) geformt.

Aufgrund deren kurzer freier Weglänge im Festkörper [73] ist die Informationstiefe auf

den oberflächennahen Bereich bis etwa 10 nm begrenzt (siehe Abbildung 3.7). LEEM [74]

und PEEM [75] stellen die in dieser Arbeit verwendete Technik dar. In einem PEEM-

Experiment wird die Probe meist unter streifendem Einfall mit Photonen beleuchtet. Das

Bild wird so von Photoelektronen geformt. In einem LEEM-Experiment wird die Pro-

be mit monochromatischen, kollimierten Elektronen beleuchtet. Nach inelastischer oder

elastischer Streuung an der Probe werden die rückreflektierten Elektronen durch die Op-

tik abgebildet. Die Elektronen durchlaufen dabei die Objektivlinse doppelt, was einen

Strahlteiler erfordert, der die zur Probe einlaufenden sowie reflektierten Elektronen se-

pariert. Aufgrund der ähnlichen elektronenoptischen Anforderungen werden LEEM und

PEEM oft in einem Instrument vereint, obwohl die in 3.3.2 detailliert beschriebenen

Kontrastmechanismen zur Bildentstehung grundsätzlich verschieden sind.

3.3.1 Optische Eigenschaften

Innerhalb dieses Abschnittes werden die wichtigsten optischen Eigenschaften eines elek-

tronenoptischen Immersionsmikroskopes dargelegt. Die Beschreibung erfolgt mit Hilfe
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3.3 Elektronenoptische Immersionslinsenmikroskopie

Gaußscher Optik in paraxialer Näherung. Obwohl diese alle formalen Zusammenhänge

zur experimentellen Bestimmung der Aberrationskoeffizienten des Mikroskopes liefert,

ist ihre Gültigkeit hinsichtlich der Berechnung absoluter Größen wie Auflösung oder

Aperturen beschränkt. Eine ausführliche Diskussion der Abbildungseigenschaften des in

dieser Arbeit verwendeten Mikroskopes im Contrast-Transfer-Function-Formalismus ist

bei Schramm in [50, 76] zu finden.

Kathodenlinse Ein allgemeiner formaler Zusammenhang der Abbildungsfehler der Ka-

thodenlinse ist bei Krivanek [77] zu finden. Da Abbildungsfehler wie Defokus, Tilt, Ko-

ma etc. auf eine fehlerhafte Justage zurückzuführen sind und Astigmatismus üblicherweise

korrigiert werden kann, stellen die ersten Ordnungen sphärischer und chromatischer Ab-

erration die bedeutenden Limits der erreichbaren lateralen Auflösung dar.

Sphärische Aberration beschreibt die Abweichung zum idealen Gaußschen Strahlengang

bei Elektronen welche die Optik unter einem Winkel α zur optischen Achse passieren.

Abbildung 3.9 a) veranschaulicht den Sachverhalt bei einer Linse. Aus einem identischen

Punkt der Gegenstandsebene mit unterschiedlichen Winkeln emittierte Elektronen erfah-

ren unterschiedliche Brechung und daher einen Versatz δS in der Gaußschen Bildebene.

Letzterer wird als Reihenentwicklung beschrieben durch

δs = C0α+ C3α
3 + C5α

5 + ... (3.3.1)

mit dem Fehlfokus der Linse C0 sowie sphärischer Aberration dritter und fünfter Ord-

nung C3, C5. Chromatische Aberration beschreibt den durch Chromatizität ∆E verur-

sachten Versatz δc der vom gleichen Punkt ausgehenden Elektronen. Gemäß

δc = Ccεα+ Cccε
2α+ C3cεα

3 + ... (3.3.2)

ist der Abstand in der Bildebene proportional zur relativen Energiebreite ε = ∆E/E der

Elektronen.

Der oben beschriebene Aufbau der Kathodenlinse enthält drei verschiedene bildformen-

de Elemente. Das elektrostatische Immersionsfeld, das magnetische Feld der Objektiv-

linse sowie die Apertur des Extraktors. Letztere bestimmt den Abstand −4/3L des

von der Objektivlinse wahrgenommenen virtuellen Bildes [78], trägt aber lediglich ver-

nachlässigbar zu Aberrationen bei [79]. Die resultierenden Aberrationen müssen demnach
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als Linearkombination des elektrostatischen und magnetischen Beitrages gemäß

C3 = C3m + C3e (3.3.3)

Cc = Ccm + Cce (3.3.4)

beschrieben werden. Lenc & Müllerova [80] folgend sind die elektrostatischen Bei-

träge der Aberrationen des Bildes dabei energieabhängig und für E/E0 � 1 gegeben

als:

Cce = −C3e = −L
√
E

E0
(3.3.5)

Die Durchführung eines Experiments zur Klärung einer physikalischen Fragestellung

drängt durch die Suche nach der geeigneten Technik zwangsläufig die Frage auf, welche

laterale Auflösung mit PEEM oder LEEM erreichbar ist. In einem idealen Mikroskop

wird ein punktförmiger Gegenstand in eine punktförmige Abbildung überführt. Rea-

le Mikroskope hingegen bilden ein Objekt mit den oben diskutierten Abbildungsfehlern

ab. Aberrationen verursachen dabei die Abbildung eines punktförmigen Gegenstandes in

einen Kreis endlichen Durchmessers der Bildebene. Darüberhinaus stellt die Kontrasta-

pertur in Kombination mit der de Broglie Wellenlänge λ des Elektrons eine bedeutende

Einschränkung durch Beugungseffekte dar. Mit der Beugungsunschärfe δB = 0.61λ/ sinα

des Elektrons lässt sich eine resultierende Punktauflösung als Gaußsche Entwicklung

r =
√
δ2
B + δ2

s + δ2
c der Unschärfekreise in der Bildebene formulieren. Für in-Fokus-

Bedingung C0 = 0 folgt damit als formaler Zusammenhang zwischen erreichbarer latera-

ler Auflösung sowie Austrittswinkel α und relativer Energiebreite ∆E/E der Elektronen:

r =

[(
0.61λ

α

)
+

(
C3α

3

2

)2

+
(
C5α

5
)2

+

(
Cc

∆E

E
α

)2

+

(
Ccc

(
∆E

E

)2

α

)2

+

(
C3c

∆E

E
α3

)2
 1

2
(3.3.6)

Die Terme C3 und Cc beschreiben die in Abbildung 3.9 illustrierte sphärische und chro-

matische Aberration. Weitere Beiträge mit C5 und Ccc, C3c entsprechen Aberrationen

höherer Ordnung, die ebenfalls signifikant beitragen. In einem Linsensystem sind die

Aberrationen der einzelnen Linsen additiv, multiplizieren sich jedoch mit einem Faktor
1
Mn . M stellt hierbei die Vergrößerung der vorhergehenden Linse dar, wobei n = 4 für

sphärische und n = 2 für chromatische Aberration gilt. Die Aberrationen des Gesamt-
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3.3 Elektronenoptische Immersionslinsenmikroskopie

systems sind daher maßgeblich bestimmt durch die Kathodenlinse, während Transfer-

und Projektivlinsen nur vernachlässigbaren Einfluss haben.
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Abbildung 3.8 – Erreichbare Auflösung nach Gleichung 3.3.6. Berechnet für E0 = 2 eV,
∆E = 3 eV und U = 15 kV (typisch für X-PEEM). Graph a) zeigt den unkorrigierten
Fall mit einer erreichbaren lateralen Auflösung von etwa 18 nm. In b) ist der korrigierte
Fall mit C3, Cc = 0 gezeigt. Die erreichbare laterale Auflösung beträgt 8,5 nm. Graph c)
veranschaulicht die Auflösung für unkorrigiertes und korrigiertes X-PEEM in Abhängigkeit
der Transmission. Letztere ist auf ihren Wert im unkorrigierten Fall normiert. Bei Aberra-
tionskorrigiertem X-PEEM ergibt sich durch den größeren Akzeptanzwinkel bei optimaler
Abbildung eine etwa 4.5-fach höhere Transmission.

Abbildung 3.8 stellt Berechnungen von Gleichung 3.3.6 grafisch dar. Die Rechnung erfolg-

te für Elektronen, welche die Probe mit einer energetischen Breite ∆E = 3 eV und Start-

energie E0 = 2 eV verlassen, sowie mit 15 kV beschleunigt werden. Darüber hinaus wur-

den realistische Werte der Koeffizienten Ci aus [47] zugrunde gelegt. Das Szenario ent-

spricht der in dieser Arbeit hauptsächlich durchgeführten Abbildung einer Probe mit den
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niederenergetischen Sekundärelektronen des Emissionspektrums bei Röntgenabsorption

(X-PEEM). An dieser Stelle soll zunächst nur auf Abbildung 3.8 a) eingegangen wer-

den. Die erreichbare Auflösung als Summe der beitragenden Terme zeigt deutlich ein

Minimum. Der korrespondierende Akzeptanzwinkel stellt die Größe der im Experiment

zu verwendenden Apertur für eine bestmögliche Abbildung dar. Bei der energetischen

Breite der Sekundärelektronen von einigen Elektronenvolt ist die Auflösungsbegrenzung

durch den Beitrag der chromatischen Aberration bestimmt. Eine Verringerung der Ener-

giebreite kann bei PEEM durch den Einsatz eines Energiefilters erfolgen. Dieser begrenzt

durch Einschränkung des Emissionsspektrums signifikant den zur Verfügung stehenden

Fluss und erfordert eine erhebliche Verlängerung der Aquisitionszeit zur Datenaufnah-

me. Dieser Sachverhalt verdeutlicht die immense elektronenoptische Herausforderung bei

hochauflösendem X-PEEM. Bei LEEM ist durch die Emissionscharakteristik des Kalt-

kathoden Feldemitters einer Elektronenkanone eine Energiebreite von lediglich 0,25 eV

gegeben. Der Einfluss von chromatische Aberration wird dadurch vernachlässigbar, so

dass die Auflösungsbegrenzung lediglich durch Beugung und sphärische Aberration be-

stimmt ist. Es ist aus Abbildung 3.8 a) leicht ersichtlich, dass sich mit LEEM leicht

laterale Auflösungen im unteren Nanometerbereich erzielen lassen.

Aberrationskorrektur Wenige Jahre nach den wegweisenden Experimenten von Brüche

formulierte Scherzer ein theoretisches Limit für die Auflösungsfähigkeit elektronenopti-

scher Linsen [81]: Die chromatische und sphärische Aberration eines Elektronenmikrosko-

pes sind immer positiv unter der Bedingung radialsymmetrischer Linsen, realen Bildern,

Raumladungsfreiheit sowie statischen Feldern deren Potentiale und ihre Ableitung kon-

tinuierlich sind. Dieses Theorem begründet die Unmöglichkeit eines elektronenoptischen

Achromaten und damit die Korrektur sphärischer und chromatischer Aberration durch

Linsen unabhängig ihres Typs oder Geometrie. Ausschließlich durch Verletzung einzel-

ner Bedingungen des Theorems ist es möglich C3 und Cc zu korrigieren [43]. Tabelle

3.1 zeigt eine Übersicht über experimentell bestätigte Methoden zur Korrektur von C3

und Cc. Von den Methoden konnten sich lediglich elektromagnetische Multipole sowie

Elektronenspiegel in kommerziell erhältlichen Geräten durchsetzten. Andere Methoden

zeigten zwar teilweise Korrektur von C3 und Cc, erfordern jedoch immensen technischen

Aufwand [87, 86] oder weisen lediglich eingeschränkte Praktikabilität auf [85, 84]. Bei

PEEM und LEEM ist aufgrund der Driftenergie von einigen kV in der Säule der Ein-

satz eines elektrostatischen Spiegels möglich. Deren Funktionsweise und Wirkung soll

im Folgenden kurz umrissen werden. Die Beschreibung erfolgt ähnlich wie bei Remp-

fer et al. [44]. Abbildung 3.9 illustriert die unterschiedliche Wirkung eines fokussie-
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Ref. Methode Verletzte Bedingung Korrektur

[82] Multipol-Kombination zylind. Symmetrie C3 + Cc
[83] Wien-Filter zylind. Symmetrie Cc
[84] Elektrostat. Gitter/Folien Raumladungsfreiheit C3 + Cc
[85] Moving-Focus stat. Felder C3 + Cc
[86] Zeitabh. Linsen stat. Felder C3 + Cc
[87] Energieinversion stat. Felder Cc
[44] Elektronenspiegel reale Bilder C3 + Cc

Tabelle 3.1 – Experimentell bestätigte Methoden zur Aberrationskorrektur mit nach
Scherzers Theorem verletzten Bedingungen.

a) b) c) d)

Abbildung 3.9 – Sphärische und chromatische Aberration einer Elektronenlinse (a,c)
und eines Elektronenspiegels (b,d). Die Laufzeitunterschiede im fokussierenden Feld sind
ursächlich für eine Verschiebung des Fokus entlang der optischen Achse. Dabei zeigen Lin-
sen und Spiegel Aberrationen unterschiedlicher Vorzeichen.

renden elektrostatischen Feldes auf ein transmittiertes sowie reflektiertes Elektron. Die

dargestellten Elektroden formen ein rotationssymetrisches, fokussierendes Feld, dessen

Äquipotentialflächen als schwarze Linien eingezeichnet sind. Diese formen einen Poten-

tialberg, der hineinfliegende Elektronen abbremst und herausfliegende beschleunigt. Im

Fall einer Linse wird das Elektrodenpotential Φ so gewählt, dass Elektronen mit Drift-

energie EDrift = eUDrift diesen überwinden können, so dass Φ < eU gilt. Um Eigenschaf-

ten eines Elektronenspiegels darzustellen muss ein Potential Φ > eU gewählt werden,

so dass Elektronen auf der ansteigenden Flanke des Potentialberges reflektiert werden.

Beim Durchgang eines Elektrons durch das elektrische Feld übt dieses eine fokussie-

rende Kraft proportional zum Abstand zur optischen Achse aus. Eine längere Verweil-

zeit im Feld bewirkt daher eine stärkere Fokussierung. Abbildung 3.9 zeigt die Ursache

von sphärischer Aberration einer Linse a) und eines Spiegels b). Im Fall einer Linse

müssen ferner der optischen Achse einfliegende Elektronen sowohl eine längere Strecke

im Feld zurücklegen als auch den Potentialberg höher erklimmen wie achsennahe Elek-

tronen. Dies verursacht eine längere Verweildauer im fokussierenden Feld einhergehend
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3 Experimentelle Methoden

mit stärkerer Fokussierung. Als Konsequenz zeigen achsenferne Elektronen eine kürzere,

achsennahe Elektronen eine längere Fokuslänge. Diese Eigenschaft wird als unterkor-

rigierte sphärische Aberration bezeichnet. Die sphärische Aberration im Fall des Elek-

tronenspiegels erschließt sich aus einer ähnlichen Überlegung. Wie in Abbildung 3.9 b)

dargestellt, werden unabhängig des Abstands zur optischen Achse Elektronen an der glei-

chen Äquipotentialfläche reflektiert. Durch die Form des elektrostatischen Feldes legen

achsenferne Elektronen eine kürzere Strecke zur identischen Potentialfläche zurück als

achsennahe Elektronen. Als Konsequenz werden Erstere durch ihre kürzere Verweildauer

schwächer fokussiert und offenbaren eine größere Fokuslänge als achsennahe Elektronen.

Die sphärische Aberration eines Elektronenspiegels verhält sich nach dieser Überlegung

genau invers zu der der Elektronenlinse und wird daher als überkorrigierte sphärische

Aberration bezeichnet. Abbildung 3.9 c) und d) zeigen Trajektorien energetisch verschie-

dener Elektronen im transmittierenden Feld einer Linse c) und reflektierenden Feld eines

Spiegels d). Im elektrostatischen Feld der Linse erfahren höherenergetische Elektronen

durch ihre größere Geschwindigkeit eine zeitlich kürzere Ablenkung. Durch das weniger

effektiv wirkende fokussierende Feld zeigen Elektronen eine größere Fokuslänge je höher

ihre Energie ist (unterkorrigierte chromatische Aberration). Im reflektierenden Feld eines

Spiegels erklimmen Elektronen den Potentialberg bis ihre kinetische Energie vollständig

abgebaut ist. Höherenergetische Elektronen erfahren dadurch länger die fokussierende

Eigenschaft des Feldes. Als Konsequenz weisen die Elektronen eine Fokuslänge auf, wel-

che mit höherer Energie abnimmt (überkorrigierte chromatische Aberration). Die hier

dargelegte Argumentation kann identisch für magnetische Linsen erfolgen. Bei Trans-

mission des fokussierenden magnetischen Feldes einer Linse erfahren Elektronen eine

Rotation. Die Umwandlung von kinetischer Energie in Rotationsenergie führt zu einer

kleineren Projektion des Geschwindigkeitsvektors auf die optische Achse. Dieser verant-

wortet eine unterschiedliche Verweildauer im fokussierenden Feld sowie Aberrationen wie

oben beschrieben.

Elektronenoptische Spiegel bestehend aus einer einzelnen reflektierenden Elektrode kön-

nen aufgrund ihrer mangelnden Freiheitsgrade zu einer bestimmten Fokallänge jeweils

eine Kombination von C3, Cc korrigieren. Um unabhängig von der Fokallänge und un-

abhängig voneinander C3 und Cc einzustellen, werden drei Freiheitsgrade benötigt. Dies

begründete die Entwicklung des Tetroden-Spiegel von Preikszas & Rose [45]. Der

Tetroden-Spiegel verändert die Elektronentrajektorien bereits beim Einlaufen in die re-

flektierende Elektrode, unterscheidet sich jedoch in der prinzipiellen Funktionsweise nicht

von obiger Ausführung.
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3.3 Elektronenoptische Immersionslinsenmikroskopie

Ein Mikroskop wird als korrigiert bezeichnet, wenn die Aberrationen des Spiegels und der

Objektivlinse in Summe Null ergeben. Das Mikroskop weist demnach keine sphärische

oder chromatische Aberration auf, wenn die Koeffizienten der Kathodenlinse und des

Spiegels den Relationen

−CSp
3 = M4C3 (3.3.7)

−CSp
c = M2Cc (3.3.8)

genügen. M stellt hier die Vergrößerung der Bildebene des Spiegels dar. Kapitel 4.3 die-

ser Arbeit setzt sich mit der experimentellen Bestimmung der Aberrationskoeffizienten

C3, Cc der Linsen sowie ihrer Korrektur auseinander.

Abschließend soll erneut Abbildung 3.8 diskutiert werden. Graph b) veranschaulicht das

beschriebene X-PEEM Szenario für den aberrationskorrigierten Fall. Die Terme C3, Cc

aus Gleichung 3.3.6 sind jetzt identisch Null, so dass auflösungsbegrenzend die Terme

Ccc und für große Winkel C3c, C5 wirken. An dieser Stelle ist zu beachten, dass teil-

weise auch Terme höherer Ordnung korrigiert werden, die einzelnen Beiträge demnach

nicht identisch zu a) sind. Abbildung 3.8 c) vergleicht den korrigierten und unkorrigier-

ten Fall in Abhängigkeit der Transmission. In Kleinwinkelnäherung ist die Fläche der

Blendenöffnung proportional zum Quadrat des Akzeptanzwinkels. Die Transmission im

Optimum des unkorrigierten Fall wurde auf eins normiert. Es ist anhand der Graphen

leicht zu erkennen, dass im korrigierten Fall eine Verbesserung der lateralen Auflösung

einhergeht mit einem Zuwachs an Transmission. Aberrationskorrektur erlaubt es ferner,

durch geschickte Wahl der Blende, die Transmission des Instrumentes weiter zu erhöhen

bei gleicher Auflösung wie im unkorrigierten Fall.

3.3.2 Ausgewählte Abbildungsmodi

Schwellenphotoemission beschreibt die Anregung von schwach gebundenen Valenz-

elektronen über das Vakuumniveau. Der Emissionsprozess genügt dabei der Photoef-

fektgleichung [88]:

Ekin = h̄ω − Φ− EBindung (3.3.9)

Die Austrittsarbeit Φ im Festkörper liegt abhängig von atomarer Bindung sowie kris-

tallographischer Ordnung im Bereich von 2 eV bis 5 eV [89]. Bei einer Photonenenergie
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3 Experimentelle Methoden

Abbildung 3.10 – Ausgewählte Abbildungsmodi mit PEEM und LEEM. UV-PEEM (a),
XMCD-PEEM (b), MEM-LEEM (c), LEED (d), Dunkelfeld LEEM (e)

von h̄ω = 4.9 eV, wie beispielsweise einer Quecksilber-Kurzbogenlampe, wird lediglich

ein sehr schmales Band von Elektronenenergien emittiert. Die Photoemissionsintensität

ist dadurch primär bestimmt durch die lokale Variation der Austrittsarbeit der Probe.

In der Anwesenheit von topografischen Merkmalen auf der Probe ist ein zusätzlicher

sekundärer Kontrast sichtbar, welcher durch topografisch induzierte lokale Verzerrun-

gen des elektrostatischen Immersionsfeldes hervorgerufen wird [90]. Abbildung 3.10 a)

illustriert topografischen Kontrast am Rand sowie Austrittsarbeitkontrast innerhalb von

La0,7Sr0,3MnO3-Nanostrukturen.

X-PEEM bezeichnet Photoemissionsmikroskopie mit Röntgenstrahlung (X-Ray). Durch

Einstellen der Photonenenergie h̄ω auf eine charakteristische Absorptionskante des zu

untersuchenden Elementes erfolgt eine elementspezifische Anregung eines kernnahen Ni-

veaus in die freien Zustände der Zustandsdichte. Bei Weichröntgenabsorption wird die

entstandene Innerschalenvakanz durch einen Augerprozess wieder aufgefüllt. Die dabei

entstehenden hochenergetischen Augerelektronen induzieren durch inelastische Streupro-

zesse im Festkörper eine Sekundärelektronenkaskade, welche über das Vakuumniveau

emittiert und durch PEEM abgebildet wird. Da der Start des Prozesses ausgeht vom

Energieübertrag in der Abregung eines schwachgebundenen Elektrons in ein kernnahes

Niveau, trägt ebenfalls die Sekundärelektronenkaskade diese charakteristische Informa-

tion, in Form ihrer Intensität, beziehungsweise Gesamtanzahl an Elektronen.

Durch Auswählen eines dichroischen Überganges im Absorptionsprozess kann durch den

XMCD-Effekt zusätzlich Information über magnetische Eigenschaften gewonnen werden.

Eine quantifizierte Messung des XMCD ist dabei die normierte Differenz zweier mit

unterschiedlicher Helizität (σ+, σ−) aufgenommer Bilder, die sogenannte Asymmetrie:

A =
I (σ+)− I (σ−)

I (σ+) + I (σ−)
(3.3.10)

32



3.4 Die Anrege-Abfrage-Technik

Die Asymmetrie ist proportional zum Winkel φ = 6 (~k, ~M) zwischen k-Vektor des ein-

fallenden Synchrotronlichtes und lokaler Magnetisierungsrichtung der Probe. Demnach

kann gemäß A ∝ cosφ der Winkel des lokalen Magnetisierungsvektors ~M zur Einfalls-

richtung k des Synchrotronlichtes bestimmt werden. Abbildung 3.10 b) illustriert die

Asymmetrie der Fe L3-Kante einer Permalloy-Mikrostruktur.

LEEM bezeichnet die Abbildung einer Probe mit niederenergetischen, monochromen

und kollimierten Elektronen. LEEM erforscht die Zustandsdichte oberhalb der Fermi-

kante.

Abbildung 3.10 a) zeigt Stufenkanten einer sauberen Ru(0001) Oberfläche abgebildet mit

niederenergetischen Elektronen. Die Probenpotential wird dabei so eingestellt, dass Elek-

tronen niemals die Probe erreichen, sondern einige nm vor der Oberfläche reflektiert wer-

den. Die resultierende Abbildung der Probe wird als mirror electron microscopy (MEM)

bezeichnet. Die Methode ist sensitiv auf Topografie und Austrittsarbeitsvariationen auf

der Probenoberfläche. Durch die bei LEEM niedrige Elektronenenergie (0-100 eV) erfah-

ren Elektronen, welche in den Festkörper eindringen, niederenergetische Elektronenbeu-

gung (low energy electron diffraction, LEED). Das zu 2,8 eV entsprechende Beugungsbild

einer Si(001) (2×1) Oberflächenrekonstruktion [91] ist in 3.10 d) dargestellt. Das LEED-

Bild zeigt vier halbzahlige Reflexe um den (0,0) Primärreflex, welche paarweise zu (2×1)

oder (1 × 2) Rekonstruktionen korrespondieren. Bei Hellfeld-LEEM wird lediglich der

(0,0)-Reflex zur Abbildung der Probe benutzt, während die Intensität übriger Refle-

xe durch eine Kontrastblende geblockt wird. Bei Dunkelfeld kann jeder Reflex außer

(0,0) zur Abbildung herangezogen werden. Dadurch können Bereiche der Probe identi-

fiziert werden, welche zum jeweiligen LEED-Reflex beitragen. Abbildung 3.10 e) zeigt

das Dunkelfeldbild des rot markierten halbzahligen LEED-Reflexes. Dunkelfeld-LEEM

ist sensitiv auf Struktur und Symmetrie einer Oberfläche.

3.4 Die Anrege-Abfrage-Technik

Die inhärente Zeitstruktur der Synchrotronstrahlung ermöglicht die Durchführung von

zeitauflösenden Experimenten. Ein vielfach genutztes Messverfahren stellt dabei die

Anrege-Abfrage-Technik (engl. pump-probe) dar. Abbildung 3.11 illustriert das Verfah-

ren schematisch. Solche Experimente basieren auf der zeitlichen Verschiebung ∆t zweier

periodischer, phasen-synchronisierter Signale. Dabei dient eines der Anregung und ei-

nes der Messung des zu untersuchenden Systems. Bei Variation des zeitliches Versatzes
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Stroboscopic pump-probe setup 

Group Retreat Spiekeroog Okt. 2010 

Synchrotron 
Probe 

Digitale 
Verzögerung Abfrage Anregung 

Abbildung 3.11 – Schematische Darstellung eines synchrotronbasierten Anrege-Abfrage-
Messverfahrens.

beider Signale können so zu definierten Zeitpunkten Messungen vom Ansprechen des

Systems auf die Anregung durchgeführt werden. Durch eine hinreichend große Anzahl

an Messpunkten lässt sich die vollständige Reaktion des Systems abbilden. Die Akqui-

sition der Messdaten erfolgt dann über 108 − 109 Zyklen, so dass lediglich reversible

Prozesse abgebildet werden können. Innerhalb des Verfahrens stellt die Periodenlänge

tkrit des Abfragesignals ein zu berücksichtigendes Limit dar. Demnach kann lediglich

das Verhalten des Systems im Zeitraum 0 ≤ ∆t ≤ tkrit abgebildet werden. Durch eine

Unterdrückung von Abfragepulsen und gleichzeitige Anpassung der Anregungsfrequenz

können mit schaltbaren Detektoren auch längere Zeitskalen abgetastet werden. Der Ver-

lust an Statistik bedingt durch den reduzierten Photonenfluss stellt jedoch eine immense

Herausforderung an das Experiment dar.

Die erreichbare Zeitauflösung innerhalb des Verfahrens ist gegeben durch die zeitliche

Länge der Synchrotronpulse. Diese liegen typischerweise in der Größenordung von 10 ps,

wobei spezielle Füllmuster Pulslängen von wenigen ps erreichen [66]. Diese Zeitauflösung

ermöglicht Messungen im Frequenzbereich bis etwa 100 GHz welcher mit Präzessions-

frequenzen ferromagnetischer Systeme zusammenfällt. Letztere sind verantwortlich für

die Geschwindigkeit mikromagnetisch reversibler Prozesse und stellen die untere Grenze

der beteiligten Zeitskala dar.

34



4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an

Beamline UE56/1-SGM

Ein Teil dieser Arbeit war der Inbetriebnahme des PEEM/LEEM als permanentes Expe-

riment am Weichröntgenstrahlrohr UE56/1-SGM gewidmet. Den wichtigsten Meilenstein

repräsentiert dabei die experimentelle Bestimmung der Aberrationskoeffizienten Cs und

Cc des Elektronenoptik. Diese konnten ermittelt und in periphere Software eingepflegt

werden. Bei zukünftigen Experimenten steht dadurch eine automatische Aberrations-

und Fokusverfolgung zur Verfügung. Das vorliegende Kapitel fasst die verwendeten Me-

thoden und experimentell ermittelten Parameter zusammen.

4.1 Das FE-LEEM P90 AC

Ein ausführliche und detaillierte Beschreibung der Elektronenoptik ist bei Tromp in [47]

zu finden. In [92] wird vom gleichen Autor die grundlegende Justageroutine beschrieben,

deren Durchführung Voraussetzung für alle in dieser Arbeit durchgeführten Messungen

ist. An dieser Stelle soll lediglich eine kurze Übersicht der relevanten Geräteeigenschaften

gegeben werden.

Abbildung 4.1 illustriert die wichtigsten optischen Komponenten. Das LEEM verwen-

det zwei magnetische Strahlteiler (Prismen). Während das erste zur Trennung des zur

Probe einlaufenden Elektronenstrahls und reflektierter bildgebender Elektronen dient,

separiert das zweite das einlaufende und reflektierte Bild des Aberrationskorrektors. Die

Theorie zeigt, dass Prismen Eigenschaften einer runden Linse zeigen, insbesondere frei

von Astigmatismus sind und im hier diskutierten Instrument als 1:1 Transferlinse wirken

[93]. Aufgrund des Designs des vorliegenden Mikroskopes halten Bild- und Gegenstands-

ebene (gestrichelte Box) ein Beugungsbild, wobei sich in der Prismenmitte ein virtuelles

Realbild der Vergrößerung M befindet. Durch die Eigenschaften einer Prismenhälfte als

90◦-Ablenker beschreiben die Elektronentrajektorien innerhalb des magnetischen Sek-

torfeldes annähernd einen Viertelkreis. Geometrische Überlegungen zeigen, dass die Ver-

größerung des Realbildes auf der Diagonalen des Sektorfeldes M ′ = M/
√

2 beträgt [92]
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4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an Beamline UE56/1-SGM

Abbildung 4.1 – Schema-
tische Darstellung der wich-
tigsten elektronenoptischen
Komponenten des SPECS
FE-LEEM P90 AC nach [47].
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(und Referenzen darin).

Im Instrument steht eine Kaltkathoden-Feldemitter-Elektronenkanone zur Verfügung.

Diese emittiert Elektronen einer Energiebreite ∆E = 0, 25 eV und erlaubt durch ei-

ne geeignete Optik Fokussierung, Kollimation und Stigmation der Elektronenstrahls.

Der Emitter wird auf einem Potential von +15 kV betrieben, welches die Driftener-

gie G der elektronenoptischen Säule bestimmt. Durch die erste Primenhälfte wird der

Elektronenstrahl um 90◦ abgelenkt und in die Objektivsäule transferiert. Ein negatives

Probenpotential von etwa -15 kV bremst einlaufende Elektronen ab. Abhängig der Po-

tentialdifferenz erfolgt sofortige Reflektion der Elektronen oder Wechselwirkung mit der

Probe. Die Potentialdifferenz zwischen Probe und Emitter stellt hierbei die Startenergie

E0 der Probe dar und beträgt typischereise 0 - 100 eV.

Die Emission von Elektronen aus der Probe aufgrund des photoelektrischen Effektes oder

Streuung von Elektronen erzeugt ein Abbild der Probe. Bildgebende Elektronen werden

vom Immersionsfeld der Kathodenlinse wieder auf Driftenergie beschleunigt. Das Bild

wird von der Objektiv- und nachfolgenden Transferlinse vergrößert und in die Prismen-

ebenen abgebildet. In der Eingangsebene des Prismas entsteht ein Beugungsbild der

Probe, in der Prismenmitte ein virtuelles Realbild mit Vergrößerung M = 38.
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Durch die zentrale Kombination von zweiter und dritter Prismenhälfte sowie elektro-

statischer Transferlinse (ET) wird das Beugungsbild der Probe von der Eingangsebene

der zweiten Prismenhälfte in die Ausgangsebene (M2) der dritten transferiert. Das Real-

bild wird durch ET von Zentrum zu Zentrum beider Prismenhälften und von M2 in M3

abgebildet. Um dem Akzeptanzbereich des Korrektors zu genügen, verkleinert M2 das

virtuelle Bild der Prismenmitte um einen Faktor 4, so dass in M3 eine Vergrößerung

M = 8, 5 vorliegt. M3 ist gleichzeitig Gegenstands- und Bildebene des Korrektors. Letz-

terer eliminiert durch seine Eigenschaften die Bildfehler C3, Cc der bisherigen Linsen

und reflektiert ein korrigiertes Bild zurück in M3, welches von M2 sowie der letzten Pris-

menhälfte in die Projektivsäule transferiert wird. Das reflektierte Beugungsbild wird

dabei in die Ausgangsebene P1 abgebildet.

Die nachfolgenden Projektivlinsen, deren letzte als rotationsfreies Dublett ausgeführt

sind, dienen ausschliesslich der Vergrößerung. Durch vollständige An- oder Abregung

von P2 kann zwischen der Abbildung von Realraum- oder Beugungsebene gewechselt

werden. Das elektronenoptische Bild wird auf eine kommerzielle Vielkanalplatte mit

Phosphorschirm abgebildet. Letzterer wird mit einer slow scan CCD-Kamera abgebildet.

Zusätzlich zu den als Linsen wirkenden optischen Komponenten stehen elektrostatische

Deflektoren und Oktupolstigmatoren zur Verfügung. Von ihnen besitzen lediglich drei

Relevanz in der täglichen Arbeit. Zur Stigmierung des Beugungsbildes steht in der Elek-

tronenkanone ein Stigmator zur Verfügung. Ein Weiterer zur Stigmierung des Realbildes

befindet sich in der Eintrittsebene von Prismenhälfte zwei. Bei der Durchführung von

LEEM-Experimenten mit Dunkel- oder Hellfeldkontrast sollte der entsprechende LEED-

Reflex die Optik auf der optischen Achse passieren um gleichbleibende Abbildungseigen-

schaften zu gewährleisten. Aus diesem Grund wird der einlaufende Elektronenstrahl be-

reits vor der ersten Prismenälfte verkippt. Dafür steht in der Elektronenkanone ebenfalls

ein x,y-Deflektor zur Verfügung.

Blenden und Justagehilfen Wie in Kapitel 3 gezeigt wurde, ist für die Optimierung

der Abbildungseigenschaften eines Kathodenlinsenmikroskopes mindestens eine Blende

zur Einschränkung des Akzeptanzwinkels α erforderlich. Im hier diskutierten Gerät ist

diese in P1 platziert. Mit Hilfe einer Linearverstellung lassen sich Blenden der Größe

50µm, 20µm und 10µm auf der optischen Achse platzieren. Die 50µm Blende stellt

den für LEEM-Experimente optimalen Akzeptanzwinkel sicher. Darüberhinaus stehen
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prism array

energy
spectrum
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backfocal plane

entrance silt

backfocal plane

objective lens
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Figure 7. Three-dimensional schematic of the energy filter setup.
Parallel electron trajectories leaving the sample cross over in the
backfocal plane, which is the entrance plane to the prism array
spectrometer. An entrance slit selects a narrow slice out of the 2D
angular distribution. After deflection through the prism array, a (ky ,
E) spectrum is observed in the exit plane. The objective lens system
in the actual microscope consists of an objective lens plus a transfer
lens (see figure 1). For simplicity, it is represented here by a single
objective lens.

latter method the full (kx , ky) versus E paraboloid can also be
reconstructed, this time by scanning the filtering energy. The
advantage of the present method is that addition of a scanning
slit is much simpler and less expensive than the addition of
several electron lenses to facilitate the swapping of image and
diffraction planes in and around the energy filter.

Notice that the considerations of figures 4–6 do not depend
on the exact design of the energy filter, implying that a
scanning slit configuration can work equally well with a prism
array, a hemispherical analyzer, or any other spectrometer,
provided that the spectrometer images the entrance plane onto
an exit plane.

As a final description of the setup, we show a three-
dimensional view of the energy filter in figure 7. Notice that in
this figure the dual-lens objective system has been represented
by a single objective lens. In the entrance plane to the prism

array, coinciding with the backfocal plane of the objective lens,
the Ewald spheres for different electron energy are concentric,
centered around the optical axis. An entrance slit selects a
narrow horizontal slice, which enters the prism array. On
passing through the prism array, this slice gets dispersed, with
higher energy electrons experiencing a smaller total deflection
angle that lower energy electrons. In the exit plane of the
prism array, corresponding to a conjugate backfocal plane, the
energy spectrum is in focus, and a contrast aperture can be used
to select the electron energy desired for energy filtered image
formation. Alternatively, the entrance slit can be scanned in the
vertical direction, and an energy spectrum recorded for each
slit position. From such a dataset a full E–k distribution can
be obtained. In section 4 we will present examples of these
various modes of operation.

4. Experimental results

Here we will present several initial results obtained with the
prism array energy filter. First, let us look at the energy
resolution. Figure 8 shows a composite figure of ky versus
E energy spectra, obtained with incident electron energies of
∼5, 10, 15, 20, 25 and 30 eV scattering from an oxidized Si
wafer. The microscope was operated at an electron gun energy
of 10 keV. Immediately we recognize the parabolic envelope
of the spectra. On the high energy side of the spectra we see
a bright line, due to elastically scattered electrons. Electrons
that have lost energy are to the left of these bright lines. As
the sample potential is increased, the landing energy of the
electrons also increases, but after re-acceleration the reflected
elastic electron energy remains constant. Thus, the bright
elastic electron energy line stays in the same place, and the
parabolic ky versus E distribution ‘grows’ to the left.

An electron energy spectrum can be obtained by taking
a cut through the center of the spectrum. Such a cut is
shown in figure 9, where we measure a full width at half
maximum (fwhm) of the elastic peak of 0.33 eV. This peak
width is a convolution of the energy distribution of the
electrons generated by the cold field emission gun, and the
energy resolution of the prism array energy filter. Assuming
a reasonable energy spread of the cold field emission gun [12]
of 0.25–0.3 eV, we obtain a spectrometer resolution of 0.15–
0.20 eV, at a pass energy of 10 keV, or a resolving power

5 10 15 20 25 30

10 eV

Figure 8. Electron energy spectra obtained with 5, 10, 15, 20, 25 and 30 eV electrons impinging on an oxidized Si wafer. The elastic peak
(zero energy loss, highest kinetic energy) shows up as the bright line on the right-hand side of each spectrum. The parabolic (ky , E)
distribution is clearly seen, with the low energy secondary electrons (lower kinetic energy) on the left-hand side of each parabola. The
secondary electron intensity increases with increasing incident electron energy.
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Abbildung 4.2 – Schema der prinzipiellen Funktionsweise des Energiefiltersystem aus [94]
in a). Exemplarische Aufnahme der (kx, E0)-Ebene mit Linienprofil entlang der E0-Achse
in b).

beleuchtungsseitig mehrere Blenden in der ersten Prismendiagonale zur Verfügung. Die-

se schränken den Elektronenstrahl bis zu einem Bereich von 200 nm referenziert auf die

Probenoberfläche ein. Dies ermöglicht ortsaufgelöstes LEED (µ-LEED) und wurden für

die nachfolgend beschriebene Messung der sphärischen Aberration verwendet. Zur Jus-

tage der Bildebenen und ihrer im nächsten Abschnitt beschriebenen Kalibration stehen

an verschiedenen Positionen Gitter mit definierter Wabengröße zur Verfügung. In den

Diagonalen der Prismenhälften zwei und drei, sowie in der Bildebene M3 des Korrektors

lassen sich diese bei Bedarf im Strahlengang platzieren.

Energiefilter Das Energiefiltersystem nutzt die magnetischen Prismen als energiedis-

persives Element wobei Energieselektion durch eine k-Raum-Apertur erfolgt. Das kom-

plette System ist in [94] detailliert beschrieben und in Abbildung 4.2 a) schematisch

dargestellt.

Bei PEEM wird wie vorhergehend beschrieben ein Beugungsbild der Probe in die Ein-

trittsebene der zweiten Prismenhälfte abgebildet. Diese Ebene enthält die radialsym-

metrische Winkelverteilung (kx, ky) der bildgebenden Elektronen. Unter Voraussetzung

isotroper Photoemission stellt die Winkelverteilung konzentrische Kreise mit Radius

R ∝ E0 dar. Durch Platzieren einer Schlitzapertur in der Eingangsebene wird die Winkel-

verteilung auf (kx, ky = konst.) eingeschränkt. Durch Gleichgewicht der auf ein Elektron

wirkenden Lorentz- und Zentripetalkraft durchlaufen Elektronen größerer Energie das

Sektorfeld auf größeren Radii. In der ausgangsseitigen Ebene des Prismas zeigt sich da-
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Abbildung 4.3 – Vergrößerung der OBJ-Linse
in Abhängigkeit ihres Anregungsstromes. Die
Vergrößerung ist in die Prismendiagonale refe-
renziert und soll M = 26.9 betragen.

durch eine lineare Dispersion D(E0) ≈ 6µm eV−1 bei einer Driftenergie von 15 kV. Die

lineare Dispersion des Prismas überführt die eingangsseitige Winkelverteilung in eine

parabelförmige (kx, E0)-Verteilung mit ky = konst. Deren Ordinatenachse repräsentiert

die Startenenergie der bildgebenden Elektronen. Zur energiegefilterten Abbildung einer

Probe wird die Kontrastapertur entlang der E0-Achse positioniert. Die Energiebreite ∆E

der bildgebenden Sekundärelektronen ist dabei abhängig von der Größe der Apertur, ih-

re mittlere Startenergie E0 von ihrer Position. Abbildung 4.2 b) zeigt eine Aufnahme der

(kx, E0) Ebene sowie das korrespondierende Linienprofil parallel zur E0-Achse. Bei den

hier gezeigten Daten erfolgte Photoemission durch Weichröntgenstrahlung. Der Graph

in Abbildung 4.2 b) zeigt daher das durch I(E0) ∝ E0/(E0 +ω)4 [95] beschriebene Emis-

sionsspektrum niederenergetischer Sekundärelektronen.

Das Energiefiltersystem bietet durch den Einsatz einer Realraumblende die Möglichkeit

ortsaufgelöst Mikrospektroskopie durchzuführen. Um den Bildbereich zu begrenzen, ste-

hen in der Diagonale von MP2 Aperturen der Größen 2,6µm, 11,2µm, 18,6µm und

27,9µm (referenziert auf Probenoberfläche) zur Verfügung. Das Kapitel 5 beschreibt

die Adaption und Erweiterung des Energiefiltersystems zur Bunch-Selektion für Syn-

chrotron basierte Pump-Probe Experimente. Darüberhinaus wird in Kapitel 6 ein neu

entwickeltes Messverfahren vorgestellt um mit ortsaufgelöster Mikrospektroskopie den

Anregungspuls in zeitaufgelösten Experimenten auszumessen.

Kalibrierung der Bildebenen Wie in Kapitel 3 gezeigt wurde, sind Aberrationen von

Linsen über die Vergrößerung ihrer Bildebene verknüpft. Für die Korrektur der Ob-

jektivlinsenaberrationen durch den Korrektor ist demnach genaue Kenntnis der Ver-

größerung in ihrer jeweiligen Bildebene unabdingbar. Die Kalibration der Objektivlin-

senvergrößerung erfolgte mit Hilfe einer Planotec Siliziumprobe mit lithografisch struktu-
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4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an Beamline UE56/1-SGM

Abbildung 4.4 – Phasenraum des Tetroden-
spiegels. Der Graph zeigt in-Fokus-Werte V2 des
Spiegels in Abhängigkeit von V3-V2 für verschie-
dene V1. Letztere sind direkt verknüpft mit den
sphärischen und chromatischen Aberrationsko-
effizienten des Spiegels.
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plotted separately, as well as the sum of these contributions.
Clearly, higher order chromatic aberrations are still important,
even if Cc¼0, with Ccc and diffraction limiting the minimum
achievable resolution.

Recently, we have also performed a full contrast transfer
function (CTF) analysis of the optimum resolution expected for
coherent LEEM imaging, including the higher order aberrations
listed above (Ref. [21,22]). These calculations are in good
agreement with the results presented here, with an optimum
resolution at 10 eV of about 1 nm. CTF calculations for incoherent
PEEM imaging also show resolution improvements that are
similar to the results shown here.

4. Mechanical and vacuum design

While electron optical computation and design is challenging,
mechanical and vacuum design, keeping in mind workshop
manufacturing practices and tolerances, is equally demanding.
We have opted for an approach in which accurate relative
alignment of optical components is accomplished as much as
possible in the mechanical design, with only minor steering coil
and stigmator adjustments in the assembled instrument. Thus,

with the exception of the gun and condenser lenses, all lenses,
both MPAs and the electron mirror are assembled in a fixed
position, without further post-assembly mechanical adjustment.
The reasons for this are three-fold. First, components are firmly
bolted down without the possibility of later adjustment, thus
minimizing the risk of unwanted movement or vibration. Second,
present design and manufacturing practices make is possible to
place all components with sufficient accuracy so that only minor
adjustments using steering coils and stigmators are needed,
greatly simplifying microscope alignment and adjustment. Third,
by strategically placing such steering coils and stigmators, the
total number of adjustable parameters can be held to a strict
minimum, further simplifying microscope alignment and opera-
tion. An increased cost in the mechanical fabrication of micro-
scope components is offset by a reduced cost in microscope
electronics.

In the mechanical design, we work from the two MPAs
outward. First, the two MPAs must be accurately located relative
to each other. For that purpose a central cubic vacuum chamber
was constructed with flat faces and locating dowel pins on both
the top and bottom flanges. MPAs are placed on both the top and
bottom faces, and their fronts and sides are pushed up against
three dowel pins that accurately define the prism array locations.

6
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6
7
88

99

1010

Fig. 5. (a) Map of Cc vs. Cs for the isolated electron mirror, as a function of V3–V2 and V1. Solid lines are contours at fixed values of V1, dashed line are contours of fixed V3–
V2. There are no solutions in the right and upper right sectors of the map. Also plotted are the aberration coefficients of the objective lens at magnifications from 6 to 10,
following a parabola that passes through zero for magnification zero. (b) Focusing voltage V2 as a function of V3–V2 and V1. V1 and V2 are given relative to the column
potential of "15,010 V. The dashed regions in (a) and (b) denote the parameter areas of interest to the present design.

Fig. 6. (a) Calculated resolution vs. aperture angle for 3 eV electrons leaving the sample, with DE¼0, 1.5, and 3 eV, both for uncorrected (blue) and corrected (red) systems.
(b) Calculated resolution vs. aperture angle for 3, 10, and 30 eV electrons leaving the sample with DE¼0.25 eV (blue, typical for LEEM) and DE¼3 eV (red, typical of PEEM).
(c) Calculated resolution for 3 eV electrons leaving the sample, with DE¼3 eV, for a corrected microscope. The individual contributions of diffraction, C5, C3c, and Ccc are
plotted, as well as their sum. (For interpretation of the references to colour in this figure legend, the reader is referred to the web version of this article.)
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Cc = 6...12 m

Cs = 2200...2600 m
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riertem (9, 87±0, 05)µm Gitter sowie TEM-Netzchen mit 63, 5µm Gitterabstand. Durch

Abgleichen beider Strukturen konnte die Objektivlinsenvergrößerung in Abhängigkeit

ihres Anregungsstromes kalibriert werden. Abbildung 4.3 zeigt Resultate der Messung

grafisch. Mittels linearer Ausgleichsrechung wurden für eine nominelle Vergrößerung der

Objektivlinse von M = 26, 9 folgende Linsenströme bestimmt:

OBJ = 0, 720 A (4.1.1)

TL = 0, 718 A (4.1.2)

Durch Abbildung der Referenzgitter der Prismendiagonale sowie der Bildebene M3 wur-

de in letzterer eine Vergrößerung von M = 8.5 verifiziert.

4.2 Der Aberrationskorrektor (Teil I)

Das P90 Mikroskop verwendet einen elektronenoptischen Spiegel zur simultanen und

unabhängigen Korrektur von sphärischer und chromatischer Aberration, dessen schema-

tischer Aufbau innerhalb Abbildung 4.4 gezeigt ist. Das Design des Spiegels als Tetrode

involviert vier Elektroden von denen die erste auf Säulenpotential, die übrigen auf kaska-

dierten Potentialen betrieben werden. Dadurch stehen drei Freiheitsgrade zur Verfügung.

Ray-Tracing-Rechnungen [47] zeigen, dass in erster Ordnung sphärische Aberration CS3
durch die Potentialdifferenz V 3−V 2 sowie chromatische Aberration CSc durch das Poten-

tial V 1 bestimmt wird. Die Fokuslänge des Spiegels ist durch das Potential V 2 festgelegt,

wobei erstere nicht unabhängig der gewählten Aberrationskoeffizienten ist. Der Phasen-

raum des Spiegels ist demnach gegeben durch die darstellbaren Aberrationskoeffizienten
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CS3 ∝ (V 3 − V 2) und CSc ∝ V 1 bei einer bestimmten Fokuslänge V 2. Da die Koeffizi-

enten nicht direkt ausgemessen werden können, erfolgte die experimentelle Bestimmung

des Spiegelfokus V 2 bei festen Werten von V 3 − V 2 und V 1. Dazu wurde in einem

LEEM-Experiment der Fokus des Spiegels variiert bis die in M3 befindlichen Netzchen

scharf abgebildet werden. Experimentell erhaltene Werte, sowie der Vergleich zur Theo-

rie, sind in Abbildung 4.4 dargestellt. Die experimentell ermittelten Werte zeigen eine

exzellente Übereinstimmung zur Theorie. In den folgenden Messungen kann daher von

der korrekten Funktionsweise des Korrektors ausgegangen werden. Insbesondere die Dar-

stellung der Aberrationskoeffizienten erfolgt, wie aus der Theorie vorhergesagt.

In Abschnitt 4.4 werden die zur Aberrationskorrektur experimentell ermittelten Koeffi-

zienten CS3 , C
S
c in Spannungen des Phasendiagramms überführt. Dazu müssen zunächst

die Aberrationen der Objektivlinse bestimmt werden, wie im Folgenden dargelegt.

4.3 Experimentelle Bestimmung der Aberrationskoeffizienten

Einhergehend mit der Entwicklung erster Prototypengeräte wurden verschiedene Me-

thoden zur experimentellen Bestimmung der Aberrationskoeffizienten eingeführt. Eine

erste simultane Messung von C3, Cc wurde von Marchetto und Schmidt durchgeführt

[96, 46]. Die in dieser Arbeit durchgeführten Messungen folgen Tromp [92].

4.3.1 Messung von Cc

Eine Verschiebung des Fokus entlang der optischen Achse kann prinzipiell durch Ver-

änderung der Chromatizität der bildgebenden Elektronen und Nachfokussierung des

Bildes ausgemessen werden. Die Bildverschiebung δI durch eine Änderung des Anre-

gungsstromes der Objektivlinse ist nach [46] gegeben durch

δI = 2β(M + 1)sα
∆I

I
(4.3.1)

mit der Objektivlinsenvergrößerung M , Bildweite s, sowie der relativen Änderung des

Linsenstromes ∆I/I und einem linsenabhängigen geometrischen Faktor β ≈ 1. Die korre-

spondierende Bildverschiebung durch chromatische Aberration ist nach Gleichung 3.3.6

gegeben durch δc = Cc
∆E
E α2. Dies liefert mit Ansatz δI = −δc einen formalen Zusam-

menhang zwischen ∆I und Cc.
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4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an Beamline UE56/1-SGM

Abbildung 4.5 – Szenario
zur Messung von Cce mit
LEEM (a) und Ccm mit
PEEM (b). Die wirkenden
Potentiale sind schematisch
als Vektoren dargestellt,
wobei gestrichelte Pfeile
veränderliche Größe darstel-
len.
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Eine Kathodenlinse stellt wie in Abschnitt 3.3 beschrieben eine Kombination von elek-

trostatischem Immersionsfeld sowie magnetischer Objektivlinse dar, deren kombinierte

chromatische Aberration sich als Cc = Ccm + Cce formulieren lässt. Wie im Folgenden

zu sehen ist, muss bei der Wahl der experimentellen Methode zur Bestimmung von Cc

penibel zwischen unterschiedlichen Beiträgen unterschieden werden. Eine Messung der

kombinierten Aberration Cc wäre prinzipiell durchführbar in einem LEEM-Experiment

mit veränderlicher Driftenergie oder energiegefiltertem X-PEEM. Beide Varianten erwie-

sen sich als nicht praktikabel, da aufwendige Justage oder langwierige Belichtungsreihen

durchgeführt werden müssten. Die hier durchgeführte Messung basiert auf der in [92]

dargelegten Methode, Ccm und Cce in zwei unabhängigen Messungen zu bestimmen.

Bei einem typischen LEEM-Experiment wird das Potential der Elektronenkanone ΦGun

festgehalten, wobei die Startenergie E0 der bildgebenden Elektronen über Variation des

Probenpotentials eingestellt wird. Dieser Sachverhalt ist in Abbildung 4.5 a) dargestellt.

Dabei gilt eΦGun = (E+E0) = konst., so dass bildgebende Elektronen in das Magnetfeld

der Objektivlinse mit konstanter Energie eindringen. Eine so durchgeführte Messung der

Fokusverschiebung ist demnach lediglich sensitiv auf den elektrostatischen Beitrag Cce.

In einem Hg-PEEM Experiment wird typischerweise ein schmalbandiges Spektrum einer

mittleren Startenergie E0 = konst. emittiert. Bei geringer Variation des Probenpotenti-

als (∆E/E � 1) ändern sich die Trajektorien der Elektronen im Immersionsfeld nicht,

jedoch deren Eintrittsenergie im Feld der Objektivlinse. Dieses Szenario ist daher ledig-

lich sensitiv auf den Beitrag Ccm der magnetischen Objektivlinse. Durch den Einsatz

eines Elektronenspiegels erfährt die kombinierte chromatische Objektivlinsenaberration

einen negativen Beitrag −CSc , so dass Cc = Ccm +Cce−CSc gilt. Aufgrund der konstan-

ten Elektronenenergie im Korrektor im vorhergehend diskutierten LEEM-Szenario wird
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4.3 Experimentelle Bestimmung der Aberrationskoeffizienten

leicht ersichtlich, dass −CSc nur im PEEM-Szenario messbar sein wird.

Der oben aufgezeigte Ansatz δI = −δc liefert nach länglicher Rechnung [92] einen forma-

len Zusammenhang von ∆I und E0 sowie ∆I und ∆E. Für das vorhergehend diskutierte

PEEM-Szenario folgt

I = I0 + a ·∆E (4.3.2)

als Beitrag der magnetischen Objektivlinse sowie

I = I0 + c ·
√
E0 (4.3.3)

als startenergieabhängiger Beitrag der Immersionsfeldes. Die Steigung von I ist dabei

proportional zu den jeweiligen Aberrationskoeffizienten, so dass für eine vollständige

Korrektur von chromatischer Aberration Ccm + Cce − CSc = 0 bei beliebigem, aber fes-

tem, E0 für die ersten Ableitungen ∂I/∂∆E = −∂I/∂E0 gelten muss.

Abbildung 4.6 zeigt die gemessenen Daten für beide diskutierten Szenarien. Abbildung

4.6 a) veranschaulicht den in-Fokus-Objektivlinsenstrom in Abhängigkeit der Startener-

gie E0. Die Ausgleichsrechnung wurde mit Gleichung 4.3.3 durchgeführt und liefert den

Parameter c = 0, 3966 mA/eV
1
2 . Im diskutierten PEEM-Szenario erfolgten mehrere Mes-

sungen des Fokus abhängig des Immersionsfeldes E ± ∆E für verschiedene Spiegelko-

effizienten CSc . Die nach linearer Regressionsrechnung gemäß Gleichung 4.3.2 erhaltene

Steigung wurde in Abbildung 4.6 c) gegen den jeweiligen Koeffizienten CSc aufgetragen.

Eine abermalige Ausgleichsrechnung mit S = S0 + b · CSc ergibt S0 = 0, 0329 mA/eV

sowie b = −0, 0186 mA/(eV m).

Zur vollständigen Korrektur der chromatischen Objektivlinsenaberration müssen die zu

den Koeffizienten proportionalen Ableitungen b, c in Summe Null ergeben. Mit Ansatz

c/2
√
E0 + S0 + b · CSc = 0 folgt:

CSc = 0, 0515 m + 10, 66 m/eV
1
2

√
E0 (4.3.4)

CSc stellt damit den zur vollständigen Kompensation der chromatischen Objektivlin-

senaberration Cc einzustellenden Koeffizienten des Spiegels dar. Abbildung 4.7 zeigt

einen Plot der experimentell bestimmten Gleichung 4.3.4 im Vergleich zur aus Ray-

tracing-Rechnungen bekannten Theoriekurve [92]. Die Messung zeigt eine sehr gute
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Abbildung 4.6 – Messung der chromatischen Objektivlinsenaberrationen Cce, Ccm. a) zeigt
die Änderung des Objektivlinsenstromes in Abhängigkeit der Startenergie innerhalb des im
Text diskutierten LEEM-Szenarios. Die Ausgleichsrechnung erfolgte mit I = I0+c·√E0 und
zeigt exzellente Übereinstimmung. Der Objektivlinsenstrom abhängig zum Immersionsfeld
E±∆E ist in b) gezeigt. Die Messung im PEEM-Szenario erfolgte für verschiedene Spiegel-
koeffizienten Cc wobei jeweils eine lineare Regression mit I = I0+a·∆E durchgeführt wurde.
Deren Ableitung a, abhängig der den Messungen zugrunde liegenden Spiegelkoeffizienten Cc,
ist in c) gezeigt. Der Fit erfolgte mit S = S0 + b · Cc.

Abbildung 4.7 – Startenergie-
abhängiger chromatischer Aberra-
tionskoeffizient CS

c des Spiegels zur
Kompensation der kombinierten
chromatischen Aberration der
Objektivlinse.
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4.3 Experimentelle Bestimmung der Aberrationskoeffizienten
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Abbildung 4.8 – Radialer Abstand von Bildern der µ-LEEM Apertur in der
überfokussierten Abbildung in Abhängigkeit ihrer Austrittswinkel aus Si(111) (7×7) Rekon-
struktion. Nichtlineare Ausgleichsrechnung liefert den sphärischen Aberrationskoeffizienten
C3 = (0, 455± 0, 025) m der Kathodenlinse bei E0 = 4, 5 eV.

Übereinstimmung mit der Theorie.

4.3.2 Messung von C3

Ein elegantes Verfahren zur Minimierung von Abbildungsfehlern basiert auf der Abbil-

dung von kaustischen Flächen [97, 98] und wurde für die Messung der sphärischen Aber-

ration von Tromp adaptiert [99]. Dieses nutzt Beugungsreflexe einer Si(111) (7×7) Ober-

flächenrekonstruktion [100]. Letztere korrespondieren zu verschiedenen, wohlbekannten

Autrittswinkeln des Bildes aus der Probe. Die Probe wird mit LEEM abgebildet, wo-

bei der Elektronenstrahl beleuchtungsseitig durch den Einsatz einer µ-LEED-Apertur

auf 200 nm begrenzt wird. Bei in den Messungen verwendeten Gesichtsfeldern von etwa

20µm ist dies als punktförmige Quelle zu nähern. In einem idealen Mikroskop erscheint

das Bild im Fokus als Superposition aller beitragenden Beugungswinkel in einem Punkt.

Unterliegen einzelne Beiträge sphärischer Aberration, erfahren sie einen nichtlinearen

Versatz δ = C1α+C3α
3 in der Gaußschen Bildebene. Defokussieren des Bildes separiert

alle einzelne Beiträge in einer überfokussierten Ebene. Diese Abbildung wurde für die

Messung benutzt. Zur Bestimmung von C3 wurde der radiale Abstand aller Beugungs-

ordnungen abhängig ihres Austrittswinkels aufgetragen. Das Ergebnis einer exempla-

rischen Messung bei E0 = 4, 5 eV ist in Abbildung 4.8 dargestellt. Durch nichtlineare

Ausgleichsrechnung kann der sphärische Aberrationskoeffizient C3 = (0, 455± 0, 025) m

entnommen werden. Die vorhergehend beschriebene Messung wurde für verschiedene

Startenergien durchgeführt. Über die Vergrößerung M4 = 5220 lassen sich die energie-

abhängigen C3 in Koeffizienten des Korrektors überführen, welche die sphärische Aber-
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4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an Beamline UE56/1-SGM

Abbildung 4.9 – Startenergieabhängiger Aber-
rationskoeffizient des Spiegels zur Kompensation
der gemessenen sphärischen Aberration der Ob-
jektivlinse.
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Abbildung 4.10 – Radialer Abstand von Bildern der Mikrodiffraktionsapertur in der
überfokussierten Abbildung bei identischen Austrittswinkeln einer Si(111) (7 × 7) Rekon-
struktion. Die Messung wurde ohne (CS = 0 m) und mit (CS = 2400 m) Aberrationskorrek-
tur durchgeführt.

ration der Objektivlinse korrigieren. Ein Fit mit C3 = a+ b/
√
E0 folgt zu dem formalen

Zusammenhang:

CS3 = −1394.9 m− 12.9 m ·
√

15000 eV/E0 (4.3.5)

Zur Überprüfung wurde die bei E0 = 4, 5 eV durchgeführte Messung mit eingeschaltetem

Korrektor wiederholt. Letzterer wurde dazu auf einen Wert Cs = M4 · 0, 45 m ≈ 2400 m

eingestellt. Abbildung 4.10 zeigt die vorhergehende sowie erneute Messung mit Korrek-

tor. Die korrespondierenden Bilder zeigen qualitativ einen enormen Unterschied. Bei

eingeschaltetem Korrektor ist eindeutig der lineare Anteil des Defokus dominierend. Die

Ausgleichsrechnung liefert für den korrigierten Fall C3 = (0, 026±0, 046) m. Im Rahmen

der experimentellen Genauigkeit ist C3 nicht mehr messbar und kann daher als korrigiert

angesehen werden.
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4.4 Der Aberrationskorrektor (Teil II)
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Abbildung 4.11 – Startenergieabhängige
Spannungen der Korrektorelektroden aus Glei-
chung 4.3.4 und 4.3.5. Berechnet für E = 15 kV
und nominellem Spiegelfokus fS = 74V.

4.4 Der Aberrationskorrektor (Teil II)

Aus Gleichungen 4.3.4 und 4.3.5 ergibt sich für jede Startenergie E0 > 0 genau eine

Kombination von CSc und CS3 bei der alle Linsenaberrationen erster Ordnung vollständig

korrigiert werden. Die Koeffizienten stellen nach Abschnitt 4.2 exakt ein Wertepaar [V 1,

(V 3 − V 2)] der Spiegelspannungen dar. Für die Implementierung einer automatischen

Nachführung der Koeffizienten können korrespondierende Spannungswerte durch Poly-

nome fünfter Ordnung dargestellt werden [92]. Dazu wurden Gleichungen 4.3.4 und 4.3.5

in die periphere Steuersoftware implementiert. Abbildung 4.11 zeigt die korrespondie-

renden Spannungswerte für den nominellen experimentellen Fokus des Mikroskops.

4.5 Auflösung

Die bisher erzielte höchste laterale Auflösung beträgt 2 nm mit LEEM [47] sowie 18 nm

mit X-PEEM [101]. Abbildung 4.12 illustriert die in dieser Arbeit erreichte Auflösung

für LEEM und X-PEEM. Die Bestimmung der lateralen Auflösung erfolgte bei LEEM

mit Hilfe des Dunkelfeldbildes einer Si(100) Probe in (2× 1) Rekonstruktion (siehe 4.12

a). Zur Bestimmung der routinemäßig erreichten Auflösung mit X-PEEM wurde magne-

tischer Kontrast anhand der XMCD-Asymmetrie herangezogen. Abbildung 4.12 b) zeigt

den magnetischen Kontrast von Fe3O4-Nanodrähten einer Dicke von wenigen Monola-

gen. Diese wurden in-situ mittels Molekularstrahlepitaxie unter Sauerstoffpartialdruck

(1 · 10−6 mbar) auf eine einkristalline Ru(0001) Oberfläche deponiert. Die Bestimmung

der lateralen Auflösung erfolgte in beiden Experimenten anhand des 20 % bis 80 % Kan-
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4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an Beamline UE56/1-SGM
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Abbildung 4.12 – Messung der routinemäßig erreichten Auflösung des Mikroskopes mit
Dunkelfeld (a) und XMCD (b) Kontrast. Zum Zeitpunkt beider Messungen war das
LEEM/PEEM an eine Beamline sowie externe Präparationskammer angeflanscht.
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4.5 Auflösung

tenhubs einer Stelle großer Kontraständerung. Der Auswertung lassen sich die Werte

4,8 nm für LEEM sowie 34 nm für X-PEEM entnehmen, wobei letzterer mit der bei

diesem Gesichtsfeld erreichbaren Auflösung des Detektorsystems zuammenfällt. Die ge-

messenen Werte zeigen eine um einen Faktor zwei geringere laterale Auflösung wie oben

genannte Bestmarken und sollen im Folgenden kritisch kommentiert werden.

Das LEEM/PEEM System ist an Beamline UE56/1-SGM auf einem Granitsockel mit

aktivem Dämpfungssystem installiert. Vibrationen, welche durch periphere Verkabe-

lung oder Pumpen eingekoppelt werden, können so bestmöglich reduziert, jedoch nicht

vollständig vermieden werden. Insbesondere UHV-Verbindungen zum Strahlrohr sowie

einer externen Präparationskammer sind Quellen für eingekoppelte Schwingungen, für

die Durchführung von Experimenten jedoch notwendig.

Bedingt durch die große Intensität der Elektronenkanone liegt die Akquisationszeit eines

Bildes während LEEM Experimenten in der Größenordnung von einer Sekunde. Als Ein-

flüsse, welche die Bildqualität verringern, sind hier insbesondere Schwingungen im Fre-

quenzbereich einiger hundert Hertz zu nennen. Diese werden hauptsächlich mechanisch

von Turbomolekularpumpen oder akustisch vom Umgebungslärm in der Experimentier-

halle des Synchrotrons eingekoppelt. Darüber hinaus zeigen starke elektromagnetische

Felder benachbarter Experimente eine Verschlechterung der elektronenoptischen Abbil-

dung.

Die magnetische Abbildung mit PEEM unter Nutzung von Sychrotronstrahlung erfolgt

mit einer vergleichsweise geringen Photonenintensität, welche durch Intensität und Größe

des Strahlrohrfokus vorgegeben ist. Der zur Verfügung stehende Photonenfluss auf die

Probe, einhergehend mit Bildkontrasten im Bereich weniger Prozent, erfordert eine sig-

nifikante Verlängerung der Akquisationszeit um ausreichende Statistik zu generieren.

Typischerweise werden Bilder über eine gesamte Aufnahmedauer von einigen Minuten

gemittelt. Die erreichbare laterale Auflösung ist in diesen Experimenten stark an die me-

chanische und thermische Stabilität des Probenmanipulators gekoppelt. Eine abermalige

Erhöhung der Anforderungen stellen zeitaufgelöste Experimente dar, bei denen lediglich

einzelne Bunche des Synchrotronlichtes zur Abbildung genutzt werden. Bei synchrotron-

basierten Experimenten kann aufgrund der begrenzten Photonenintensität das nutzbare

Gesichtsfeld nicht beliebig klein gewählt werden. Der derzeitige Fokus von Strahlrohr

UE56/1-SGM weist eine Größe von etwa 40 · 40µm2 auf. Einhergehend mit der zur

Verfügung stehenden Photonenintensität limitiert dieser Sachverhalt das kleinstmöglich
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4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an Beamline UE56/1-SGM

nutzbare Gesichtsfeld auf etwa 10µm. Bei diesen Experimenten ist die laterale Auflösung

daher nicht mehr primär von der Güte der Elektronenoptik oder Probe abhängig, son-

dern wird bestimmt durch das Zusammenspiel von Gesichtsfeld und Detektorauflösung.

Letztere wird bestimmt durch die Anzahl Kanäle des Vielkanalverstärkers sowie Kame-

raeinstellungen.

Zur Bewältigung der angesprochenen Limitierungen werden zwei Erweiterungen des

Experiments installiert werden. Im Juli 2013 erfolgt die Installation eines neuen Pro-

benmanipulators. Dieser wird mechanisch an der Objektivlinse des Mikroskops befes-

tigt, so dass unterschiedliche Einkopplungen von Schwingungen zwischen Linsensystem

und Probe ausgeschlossen werden. Der Manipulator bietet darüberhinaus eine erweiterte

µ-Metall-Abschirmung der Probe, um elektromagnetische Einflüsse auf niederenergeti-

sche Elektronen zu minimieren. Außerdem steht zukünftig ein Rotationsfreiheitsgrad zur

Verfügung, der insbesondere zur Optimierung des magnetischen Kontrastes einhergehend

mit einer Verbesserung des Signal-Untergrund-Verhältnis von Bedeutung ist. Als zweite

Erweiterung wird eine neue Refokussieroptik des Strahlrohres entwickelt werden, deren

Fokusgröße und Stabilität auf die Anforderungen eines aberrationskorrigierten PEEM

angepasst ist. Durch Verkleinerung des Fokus auf etwa 15 · 15µm2, wird eine Erhöhung

der Photonenintensität um eine Größenordnung angestrebt.
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5 Methodische Entwicklungen

Ein wesentlicher Teil dieser Arbeit wurde der Entwicklung und Implementierung eines

zeitauflösenden Betriebsmodus des P90 Mikroskops gewidmet. Die Entwicklung zeich-

net das Mikroskop als bisher einziges aberrationskorrigiertes PEEM zur Durchführung

zeitauflösender Experimente mit Weichröntgen-Synchrotronstrahlung aus (engl.: time-

resolved, aberration-corrected x-PEEM, TRACX-PEEM). Die in diesem Kapitel dar-

gelegten methodischen Entwicklungen sind in F. Nickel et. al., Time-resolved magnetic

imaging in an aberration-corrected, energy-filtered photoemission electron microscope, Ul-

tramicroscopy (2013), http://dx.doi.org/10.1016/j.ultramic.2013.03.005 veröffentlicht.

5.1 TRACX-PEEM

Ein stroboskopisches PEEM-Experiment erfordert, wie in Abschnitt 3.4 dargelegt, eine

periodische Anregung und Abtastung der Probe mit zeitlicher Variation der Verzögerungs-

zeit zwischen beiden Signalen. Die Anregung eines magnetischen Schichtsystems erfolgt

durch das Oersted-Feld eines stromdurchflossenen Leiters, welcher auf mikroskopischer

Größenskala meist durch einen lithografisch präparierten, koplanaren Wellenleiter darge-

stellt wird (s. Abbildung 5.1). Dieser besteht aus einer schmalen metallischen Leiterbahn

zwischen zwei ausgedehnten metallischen Grundflächen auf einem Isolator- oder Halb-

leitersubstrat. Die Impedanz des Systems ist bestimmt durch die Geometrie des Wellen-

leiters und der Dielektrizitätskonstante des Substrates. Um Dispersion des Strompulses

innerhalb des Leiters zu vermeiden, muss die Impedanz auf 50 Ω angepasst werden. Bei

Generation of magnetic field 
pulses: Sample 

Group Retreat Spiekeroog Okt. 2010 

UDiode 

�I(t)

�H(t)

• Coplanar Waveguide with linear stripline 

• High in-plane Oersted field directly above 
stripline 

• Microstructures to be observed placed on 
stripline surface 

• Litography fabricated 

Abbildung 5.1 – Schematische Darstellung ei-
nes koplanaren Wellenleiters. Ein durch den
Strompuls ~I(t) erzeugtes Oerstedt-Feld ~H(t)
weist in der Mitte des Wellenleiters lediglich in-
plane-Komponenten auf.
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5 Methodische Entwicklungen

optimaler Anpassung sind Frequenzen bis in den THz-Bereich übertragbar. In einem

koplanaren Wellenleiter werden transversale und longitudinale Magnetfeldkomponenten

erzeugt [102]. Durch Kurzschluss der Grundflächen werden die longitudinalen Beiträge

unterdrückt. Das erzeugte Magnetfeld weist in der Mitte der Wellenleiteroberfläche le-

diglich in-plane-Komponenten auf. Insbesondere für magnetodynamische Messungen ist

eine wohldefinierte Richtung des Anregungspulses unabdingbar. Das experimentell zu

untersuchende System wird daher ebenfalls lithografisch in der Mitte des Wellenleiters

aufgebracht. Im Rahmen dieser Arbeit wurden typischerweise 15 µm breite Wellenleiter

aus Gold (300 nm) auf GaAs-Substrate präpariert.

Die Einspeisung eines Strompulses in den Wellenleiter erfolgt im einfachsten Fall mit

Hilfe eines elektronischen Pulsgenerators. Im verwendeten Mikroskop wird die Probe auf

negativer Hochspannung betrieben. Die Schaltung eines schnellen Strompulses erfolgt

in diesem Fall durch einen optischen Schalter. Letzteren kann ein ebenfalls lithogra-

fisch präparierter Auston-Switch [103] oder eine kommerzielle Photodiode darstellen.

Erstere können extrem kurze Pulse auf Femtosekunden-Zeitskala erzeugen [104], weisen

jedoch Einschränkungen im maximal durchlässigen Strom auf. Kommerzielle Avalanche-

Photodioden (APD) erreichen Pulslängen von etwa 500 ps bei wesentlich geringeren Ein-

schränkungen bezüglich Disperion und Stromstärke. Aufgrund der Zeitskala von einigen

Nanosekunden der in dieser Arbeit adressierten physikalischen Fragestellung erfolgte die

Schaltung mit APDs.

Bei synchrotronbasierten Experimenten in einem stroboskopischen Verfahren ist die Re-

petitionsrate des Synchrotrons eine kritische Größe. Diese muss langsam genug sein, um

innerhalb einer Periode dem zu untersuchenden System die Relaxation in seinen Grund-

zustand zu ermöglichen. Die meisten Synchrotrons arbeiten mit Kavitätsfrequenzen von

500 MHz, respektive einer Periodenlänge von 2 ns. Dies ist für die in dieser Arbeit durch-

geführten Messungen zu schnell. Das Berliner Synchrotron BESSY II stellt für zeitauf-

gelöste Experimente einen isolierten Single Bunch innerhalb einer Lücke von 100 ns im

Füllmuster zur Verfügung (s. Abbildung 5.6 d)), welcher mit einer Repetitionsrate von

1,25 MHz wiederholt wird. Innerhalb des Experiments kann dieser zur Abbildung der

zeitlich veränderlichen Größe genutzt werden, wobei alle übrigen durch einen geeigne-

ten Detektor geblockt werden. Neben der zeitlichen Leistungsfähigkeit zum Selektieren

des geeigneten Bunches, stellt die geringe Intensität des Single Bunch den Selektions-

mechanismus vor eine Herausforderung. Seit der Inbetriebnahme des Top-up-Modus im

August 2012 wird der Speichering mit einem Strahlstrom von konstant 280 mA betrie-
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5.1 TRACX-PEEM

Stroboscopic pump-probe setup 

Group Retreat Spiekeroog Okt. 2010 
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Abbildung 5.2 – Schematischer Aufbau des zeitauflösenden Betriebsmodus.

ben, wovon 10 mA im Single Bunch gehalten werden. Für eine Messgenauigkeit, welche

die Auflösung von Messgrößen im Bereich weniger Prozent erlaubt, ist die unerwünschte

Strahlintensität detektorseitig um mindestens vier Größenordnungen zu reduzieren. Prin-

zipiell existieren zwei Möglichkeiten, einen selektiven Detektor zu implementieren. Ers-

tere involviert das MCP-Phosphorschirm-System des Mikroskops. Die Kennlinie eines

Vielkanalverstärkers verläuft exponentiell, wobei eine Verdoppelung der Verstärkung ty-

pischerweise durch einen Spannungshub von 50 V erfolgt. Schnelles An- und Ausschalten

liefert demnach ausreichende Unterdrückung ab einem Spannunghub von etwa 400 V

auf einer Betriebsspannung von etwa 1 kV. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein System

zur Schaltung des MCP mit 1,25 MHz getestet. Die Kapazität des Vielkanalverstärkers

bedingt bei ausreichendem Spannungshub einen Leistungseingang von etwa 600 W. Die

Messungen zeigten eine erhebliche Verschlechterung der Detektorkörnigkeit sowie des

Rauschens. Bezüglich der immensen Anforderungen der Abbildungseigenschaften des

Detektorsystem bei aberrationskorrigiertem X-PEEM wurde eine alternative Methode

benötigt. Diese stellt als prinzipielle zweite Möglichkeit den Einsatz eines elektronenop-

tischen Elements zur Bunchselektion innerhalb der optischen Säule dar.
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5 Methodische Entwicklungen

Der schematische Aufbau des zeitauflösenden Experiments ist in Abbildung 5.2 ge-

zeigt. Photoemission erfolgt durch eine gepulste Synchrotronquelle mit Strahlung im

Weichröntgenbereich. Das Probensystem bestehend aus koplanarem Wellenleiter sowie

APD befindet sich im UHV, wobei die Spannungsversorgung über die Probenbühne des

Mikroskopes erfolgt. Zum Starten der periodischen Anregung wird eine ps-Laserdiode be-

nutzt. Diese ist über einen digitalen Verzögerungsgenerator an das Synchrotron-Referenz-

signal gekoppelt. Die Beleuchtung der APD mit gepulster Laserstrahlung im sichtbaren

roten Spektralbereich erfolgt durch standard UHV-Fenster. Bei der Durchführung des

Experimentes wird der Start der Laserdiode schrittweise gegenüber dem Referenzsignal

zurückversetzt. Dies erlaubt die Abbildung der Probe zu verschiedenen Zeitpunkten des

Ansprechverhaltens nach dem Anregungspuls. Das Gatingsystem ist ebenfalls zum Refe-

renzsignal gekoppelt und blockiert alle unerwünschten Synchrotronpulse mittels Apertur.

Nach der Vorstellung des generellen Aufbaus soll in den folgenden beiden Abschnitten

detailliert auf die Leistungsfähigkeit der entwickelten Komponenten eingegangen werden.

5.2 Gating-System

Das entwickelte Gating-System nutzt ein zusätzliches elektronenoptisches Element, um

die Funktionsweise des Energiefilters zur Bunchselektion zu adaptieren. Dieser Deflektor

lenkt die vollständige Sekundärelektronenverteilung der bildgebenden Photoelektronen

in der Beugungsebene ab (Deflektor AN-Zustand). In Konsequenz können keine, oder

lediglich eine vernachlässigbare Anzahl Photoelektronen die Kontrastapertur passieren

und zu einem Bild beitragen. Das Lösen der Ablenkung zu einem definierten Zeitpunkt

(Deflektor AUS-Zustand) erlaubt Elektronen die Kontrastapertur auf ihrem originalen,

nicht manipulierten Weg zu passieren. Ein in der Stärke der Ablenkung definierbarer

und reproduzierbarer Ablenkungsvorgang der Sekundärelektronenparabel erlaubt dabei

weiterhin die Energiefilterung in der dispersiven Ebene mittels Kontrastapertur. Das

elektronenoptische Design des P90-Mikroskops stellt mit der Bildebene des letzten ma-

gnetischen Sektorfeldes eine geeignete Position für eine solche Ablenkungselektrode zur

Verfügung. Diese stellt bereits eine aberrationskorrigierte Ebene hinter dem Korrektor

dar und beeinflusst daher nicht dessen Funktionsweise. Abbildung 5.3 zeigt schematisch

die Elektronentrajektorien im Bereich des installierten Bunch-Selektors. Der Tetroden-

spiegel reflektiert ein aberrationskorrigiertes elektronenoptisches Bild, welches vom ma-

gnetischen Sektorfeld um 90◦ abgelenkt in die Projektivsäule des Mikroskopes trans-

feriert wird. Die Trajektorien der bildgebenden Photoelektronen werden dabei durch
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5.2 Gating-System

e– von Probe!

Zum Detektor!

Ablenk-!
elektrode!
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Abbildung 5.3 – Schematische Darstellung
der Elektronentrajektorien im magnetischen
Sektor bei Nutzung des Gating-Systems. Ein
zusätzlicher elektronen-optischen Ablenker
ermöglicht MHz-Schalten zwischen zwei de-
finierten Zuständen. Im AN-Zustand (heller
Pfeil) werden Photoelektronen von der Apertur
geblockt, während diese im AUS-Zustand
(dunkler Pfeil) die Apertur passieren und zum
Bild beitragen.

die Position der Kontrastapertur entlang der dispersiven Ebene des Prismas festgelegt.

In Abbildung 5.3 sind die zu 0 eV Startenergie entsprechenden Trajektorien für den

abgelenkten (AN, heller Pfeil), sowie unmanipulierten (AUS, dunkler Pfeil) Betriebsmo-

dus des Ablenkungssystems dargestellt. Im Fall des AN-Zustands des Deflektors wird

die Elektronenverteilung zu kleineren Radien hin abgelenkt. In diesem Betriebsmodus

kann lediglich ein kleiner Bruchteil der hochenergetischen Photoelektronen die Aper-

tur passieren, während die niederenergetische Sekundärelektronen vollständig geblockt

werden. Durch den äußerst geringen Anteil von energetisch höheren Elektronen ist das

Ablenkungssystem in der Lage eine sehr effektives
”
Abschalten“ der Gesamtintensität

durchzuführen.

Um abzuschätzen, ob Photoelektronen einer kinetischen Energie U0 von 15 keV ausrei-

chend abgelenkt werden können, wird die Ablenkungselektrode durch das einfache Mo-

dell einer elektrostatisch geladenen Platte von Länge L und Feld E approximiert. Pho-

toelektronen, welche ein senkrecht wirkendes elektrostatisches Ablenkungsfeld passieren

sind demnach einer Kraft senkrecht zu ihrer Flugbahn ausgesetzt, wobei die resultierende

Ablenkung ∆x nach [105] gegeben ist durch

∆x =
EL2

4U0
. (5.2.1)
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Abbildung 5.4 – Foto der
vollständig zusammengebauten,
kompakten Ablenkeinheit vor
Einbau in das Mikroskop.

3 mm

(260 ± 10) mm

HF-Einspeisung

Für bestmögliche Effizienz des Ablenkungssystems ist es notwendig, eine elongierte Ab-

lenkungselektrode zu verwenden. Die Abhängigkeit der resultierenden Ablenkung zur

zweiten Potenz der Elektrodenlänge ermöglicht es, notwendige Ablenkungsspannungen

und damit verbundene Ströme klein zu halten, welche einen erheblichen Einfluss auf

die Stabilität des kompletten Systems haben. Letztere stellt ein bedeutsames Limit an

verwendbare Spannungen dar, da ein Übersprechen auf empfindliche elektronenoptische

Komponenten des Mikroskops durch den Leistungseingang während eines MHz Ein-

/Ausschaltvorgangs unbedingt zu vermeiden ist.

Abbildung 5.4 zeigt eine Fotografie der vollständig zusammengebauten, kompakten Ab-

lenkeinheit. Wie vorhergehend beschrieben, ist ein präzises und reproduzierbares Um-

schalten der Sekundärelektronenintensität in der dispersiven Ebene absolut erforderlich.

Dieses Schaltverhalten einer Ablenkungselektrode kann nur mit einem definierten Null-

punkt des anliegenden Spannungspulses erreicht werden. Die Ablenkungselektrode ist da-

her mittels einer Keramik isoliert auf einem Unterstützungsstab angebracht. Der eigentli-

che Schaltpuls wird so auf einer zusätzlichen Gleichspannung in die Elektrode eingespeist,

so dass eine bestmögliche Pulsdefinition während des Messvorgangs über mehrere Millio-

nen Repetitionen gewährleistet ist. Für eine störungsfreie Übertragung des Schaltpulses

wird ein UHV-taugliches, Kapton-isoliertes Koaxialkabel verwendet, welches innerhalb

des Führungsstabs verlegt ist. Zur Einspeisung des elektronischen Signales wird ein iso-

lierter SMA UHV-Adapter verwendet. Alle im Prisma befindlichen Komponenten sind

aus hochgradig polierter, nicht magnetischer Bronze gefertigt. Die Ablenkungselektrode

ist zusätzlich graphitiert, um Aufladungen zu vermeiden und ein Oberflächenpotential

ähnlich der Mikroskopsäule bereitzustellen. Die komplette Ablenkungseinheit ist mit Hil-

fe eines 3-Wege-Manipulators an das Prisma angeflanscht, welcher die Positionierung der
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Abbildung 5.5 – Eingespeiste
Ablenkungspulse einer Periode
von 800 ns. Die Tabelle präsentiert
Anstiegs- und Abfallzeiten in Form
der 90 prozentigen Amplitudenva-
riation des Signals.

Elektrode innerhalb des Prismas mit Mikrometergenauigkeit gewährleistet. Eine entwi-

ckelte Elektronik speist das Ablenkungssystem mit 0-100 V Spannungspulsen erdfrei auf

einer 0-20 V Gleichspannung für die Ausrichtung auf der optischen Achse. Die Elektronik

ist phasensynchronisiert mit dem vom Synchrotron zur Verfügung gestellten Referenzsi-

gnal (1.25 MHz TTL) über einen digitalen Pulsgenerator. Letzterer erlaubt ebenfalls die

zeitliche Variation zwischen Referenz und Ablenkungspuls. Die erreichbare Phasenstabi-

lität des elektrischen Systems liegt im Bereich von einigen Picosekunden und ist für die

folgenden Betrachtungen daher vernachlässigbar.

Wie der Beschreibung des bei BESSY zur Verfügung stehenden Füllmusters zu entneh-

men ist, sind Zeitfenster von einigen 10 ns erforderlich um den Hybridbunch zu selek-

tieren. Wie Abbildung 5.5 zeigt, stellt dieses Zeitverhalten keine Herausforderung an

die entwickelte Elektronik dar. Die Tabelle innerhalb 5.5 führt die gemessenen Anstiegs-

und Abfallzeiten des eingespeisten Ablenkungspulses in Form der 90 prozentigen Am-

plitudenvariation auf. Das Schalten in den AUS-Zustand erfolgt innerhalb von 16 ns

unabhängig der des gewählten Spannungshubes. Zurückschalten in den AN-Zustand des

Systems ist abhängig der Amplitude innerhalb von 60 ns bis 30 ns möglich.

Die Integration des zusätzlichen elektronenoptischen Elementes in die tägliche Justage-

routine des Mikroskops erfolgt gemäß der folgenden Prozedur in zwei Schritten:

1. Einrichtung der Position der Ablenkungseinheit in der Realraum Ebene des Magnet-

ischen Sektorfeldes.

2. Einstellung der Ablenkungsspannung um Bunch-Selektion zu erreichen und die

Sekundärelektronenverteilung der selektierten Photoelektronen auf der optischen

Achse einzurichten.
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Abbildung 5.6 – k-Raum Bilder der Kontrastaperturebene. Der Ablenkungspuls ist auf
drei charakteristischen Bereichen des Synchrotron-Füllmusters platziert. Multibunche (a),
Bunchlücke (b) und Hybrid-Bunch (c). Für zeitaufgelöste Messungen wird das Gating Sys-
tem wie in (c) eingestellt. Die Konstrastapertur zur Selektion des gewünschten Bunch be-
findet sich dabei auf der optischen Achse und ist als gestrichelter Kreis eingezeichnet.

Schritt 1 wird typischerweise durchgeführt, während die zu untersuchende Probe im

größten Gesichtsfeld (300µm) abgebildet wird. Die Ablenkeinheit wird so als Schatten

in der Bildebene des Mikroskops wahrgenommen und zu einer Position nahe der opti-

sche Achse bzw. Strukturen justiert. Bei Experimenten typische Gesichtsfelder (< 20µm)

werden so nicht beschränkt, aber maximale Effizienz der Ablenkung ist gewährleistet.

Eine Annäherung an die zu untersuchenden Strukturen kann dabei solange erfolgen, wie

keine Beeinträchtigung der Abbildungsleistung durch Ladungseffekte verzeichnet wird.

Für die Einstellung von Gatingspannungen in Schritt 2 der Routine ist es notwendig, die

energiedispersive Ebene der Kontrastapertur abzubilden. Durch Auswählen einer aus-

reichend hohen Gatingpuls-Amplitude zeigt sich ein in Abbildung 5.6 gezeigtes Bild, je

nach zeitlicher Position des Spannungspulses im Füllmuster des Synchrotrons. Im Fall

von (a) ist der Gatingpuls auf dem Ende des Multibunchzuges platziert. Dies korrespon-

diert zu einer Zeit im Füllmuster von etwa -50 ns (s. Abb. 5.6). Die von der steigenden

Flanke des Ablenkungspulses eingeschlossenen Bunche des Füllmusters erzeugen meh-

rere Elektronenparabeln geringer Intensität. Der Abstand zweier aufeinanderfolgender

Parabeln ist hierin gegeben durch die Kavitätsfrequenz des Synchrotrons von 500 MHz,

beziehungsweise 2 ns. Die zeitliche Verzögerung zwischen zwei Bunchen ist als deutliche

räumliche Trennung in der dispersiven Ebene sichtbar. Dieses Muster kann zur Unter-

scheidung von Ende und mittlerem Bereich des Pulszuges dienen. Sollte der Gatingpuls

mittig auf den Multibunchen platziert sein, wäre keine deutliche Trennung der Ener-

gieparabeln sichtbar. Aufgrund unterschiedlich stark steigender oder abfallender Flanke
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wäre das Füllmuster deutlich verschmiert zu sehen. Das Ende des Pulsezuges weist je-

doch auch auf die Position der Bunchlücke im Füllmuster hin. Der in (b) gezeigte Fall

entspricht einer Zeit von -50 ns bis 0 ns und weist keine separierte Elektronenparabel

auf. Lediglich die Summe aller im Füllmuster vorhandenen Bunche ist als Überlagerung

sichtbar, abgelenkt durch die gewählte, konstante Gatingspannung. Ist das Zeitfenster

des Ablenkungspulses direkt über dem isolierten Hybrid-Bunch platziert, zeigt sich eine

dispersive Ebene gemäß (c) (0 ns). Eine einzelne Parabel von größerer Intensität als in

(a) ist deutlich räumlich getrennt sichtbar. Wenn diese Einstellung gefunden ist, wird

die Gleichspannung des Gatingsystems benutzt, um eine Feinjustage der ausgewählten

Hybridbunch-Parabel auf die optische Achse durchzuführen. Schlussendlich wird die

Kontrastapertur auf der optischen Achse platziert, um die gewünschte Selektion der

bildgebenden Photoelektronen durchzuführen. Die Postion der Kontrastapertur auf der

optischen Achse ist in Abbildung 5.6 (a-c) als gestrichelter Kreis eingezeichnet. Das

System ist nun im optimalen Betriebsmodus um effektiv Photoelektronen, erzeugt von

Bunchen mit unerwünschtem Zeitschema, auszufiltern.

Im Folgenden soll die Leistungsfähigkeit des entwickelten Gatingsystems charakterisiert

werden. Nach der Implementierung in das Mikroskop wurden Messungen von Zeitver-

halten, Unterdrückung und Bildqualität des Systems in ersten, nicht zeitaufgelösten,

Experimenten durchgeführt. Die Charakterisierung des Systems erfolgte an einer Fe-

Mehrschichtsystem, welches lithografisch mikrostrukturiert wurde. Das Photoemissions-

experiment wurde an der L3-Absorptionskante von Fe durchgeführt, wobei das PEEM

mit Energiefilter- sowie Kontrastapertureinstellungen korrespondierend zu 3 eV Sekun-

därelektronen Bandbreite betrieben wurde.

Zunächst wurde das integrierte Photoemissionssignal der Probe bei gleichzeitiger Ab-

tastung des Synchrotron-Füllmusters durch den Gatingpuls gemessen. Hierzu wurde

der zeitliche Versatz der in Abbildung 5.5 gezeigten Ablenkungspulse, gegenüber dem

Synchrotronreferenzsignal variiert und pro Intervall ein Bild einer Mikrostruktur aufge-

nommen. Das Ergebnis dieser Messung ist in Abbildung 5.7 gezeigt und repräsentiert

das Zeitverhalten des Systems. Für t = 20 ns ist der Ablenkungspuls offensichtlich

in der Bunchlücke des Füllmusters platziert, so dass kein Photoemissionssignal mess-

bar ist. Durch Verkürzen der Verzögerungszeit, wird das Zeitfenster des Gatingsystems

über den isolierten Hybridbunch geschoben. Das Maximum des gemessenen Signals zum

willkürlich als t = 0 definierten Zeitpunkt stellt hier die Position des Hybridbunches

im Füllmuster dar. In dieser Einstellung lässt das System ausschließlich Elektronen,
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Abbildung 5.7 – Zeitverhalten des Ablenkungssystems. Der Hauptgraph präsentiert das
integrierte Photomissionssignal einer ausgewählten Mikrostruktur, welches auf die mittlere
Intensität in der Bunchlücke normiert wurde. Ebenfalls dargestellt sind die zur Auswertung
genutzte Integrationsfläche sowie das berechnete Unterdrückungsverhältnis.

welche vom Hybridbunch emittiert wurden, zum Detektor des Mikroskops passieren.

Dies stellt den gewünschten Betriebsmodus bei zukünftigen zeitaufgelösten Messungen

dar. Bei weiterem Verkürzen der Verzögerung tritt der Ablenkungspuls abermals in die

Lücke des Füllmusters ein. Das messbare Signal fällt auf einen Wert entsprechend der

ersten Hälfte der symmetrischen Lücke des Füllmusters ab, bevor das Zeitfenster des Ga-

tingsystems bei etwa t = 50 ns in den Pulszug der Multibunche hineingeschoben wird.

Wie vorhergehend bei Abbildung 5.6 beschrieben, kann durch die Flankensteilheit des

Ablenkungspulses lediglich ein Multibunch direkt unter der Kontrastapertur platziert

werden. Die an dieser Stelle gemessene Intensität ist daher deutlich geringer als beim

isolierten Hybridbunch, obwohl die vom Zeitfenster des Gatingpulses eingeschlossenen

Multibunche in der Gesamtintensität höher sind. Eine zeitliche Trennung von Multibun-

chen, mit der hier durchgeführten Messmethode, wäre bei einer höheren Abtastrate und

kleineren Apertur jedoch möglich.

Der Unterdrückungsfaktor des Systems repräsentiert einen Faktor, um welchen Photo-

elektronen, die von 1 mA Multibunchstrahlstrom emittiert werden, gegenüber den von

1 mA Hybridbunchstrahlstrom emittierten abgeschwächt werden. Die ermittelten Er-

gebnisse sind bereits in Abbildung 5.7 gezeigt und lassen sich wie folgt aus den zu-
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Abbildung 5.8 – XMCD Asym-
metrie einer (6 · 6µ)m2 Struktur
an der Fe L3 Kante. Die Bil-
der sind aufgenommen mit dem
vollständigen Füllmuster (a) sowie
nur mit dem Singlebunch bei Nut-
zung des Ablenkungssystems (b).

grunde liegenden Bildern ermitteln. Nach Integration des Photoemissionssignals einer

einzelnen Mikrostruktur wurden der gemittelte Kamera- und MCP-Dunkelstrom sub-

trahiert und das Signal auf die mittlere Intensität in der Bunchlücke (t = −40 ns bis

t = −20 ns ) normiert. In Konsequenz stellt die von Hybridbunch (t = 0 ns) emit-

tierte Intensität das Signal-Untergrund-Verhältnis (SUV ) des Gatingsystems dar. Um

einen Unterdrückungsfaktor S des Systems zu berechnen, muss aufgrund von Touschek-

Effekten [106] das den Messungen zugrunde liegende und zeitlich veränderliche Verhältnis
(Iges−IHB)

IHB
= IMB

IHB
von Multi- IMB zu Hybridbunchintensität IHB berücksichtigt werden.

Der zu bestimmende Unterdrückungsfaktor folgt daraus zu S = IMB
IHB
· SUV und ist in-

nerhalb von Abbildung 5.7 dargestellt. Mit steigender Amplitude des Ablenkungspuls

nähert sich die Unterdrückung des Gatingsystems einem konstanten Bereich > 3000 für

Ablenkungsspannungen > 75 V. In diesem Bereich ist der Unterdrückungsfaktor ledig-

lich bestimmt durch die zeitliche Variation von IMB
IHB

und repräsentiert den optimalen

Arbeitspunkt des Systems.

Eine quantitative Analyse der erreichbaren Bildqualität bei Nutzung des Gatingsystems

erfolgt anhand der in Abbildung 5.8 gezeigten XMCD-Bilder. Um eine bestmögliche

Vergleichbarkeit zwischen Gating- und Standardmodus zu gewährleisten, wurde auf eine

Variation der Detektoreinstellungen verzichtet. Um trotzdem eine annähernd vergleich-

bare Füllung des CCD-Chips der Kamera zu erreichen, wurde die Belichtungszeit von

0,5 s im Standardmodus auf 12 s im Gatingmodus angehoben. Bei der Akquisition der

XMCD-Bilder wurde über jeweils 50 Bilder pro Helizität gemittelt. Die im Folgenden

beschriebene Bildanalyse ist auf den zugrundeliegenden Durchschnittsbildern durch-

geführt. Alle Bilder enthalten Rauschen statistisch unkorrelierter Ereignisse beschrie-

ben durch Poisson-Statistik [107]. Hierin ist die durchschnittliche Intensität plus Stan-

dardabweichung durch n +
√
n, sowie das Signal-Rausch-Verhältnis durch SRV = 1√

n
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gegeben. Für eine detailierte Bildanalyse wurden fünf Domänen mit unterschiedlichen

Grauwerten ausgewählt und die durchschnittliche Intensität Iges, IHB sowie Standard-

abweichung σges, σHB berechnet. Mit einem der jeweiligen Messung zugrundeliegenden

Faktor Tges, THB,welcher Integrationszeiten sowie Intensitätsverhältnisse repräsentiert,

kann ein konstanter Skalierungsfaktor ε =
Iges
IHB
· TgesTHB

= 1, 86 eingeführt werden. Durch

die Faktoren ε und
√
ε können die im Gatingmodus aufgenommenen Bilder auf die-

selbe Intensität skaliert werden wie die im Standardmodus aufgenommenen. Es erfolgt

somit eine Normierung der Bilder auf identischen Photonenfluss. Nach abschließender

Normierung beider Intensitäten auf 1 folgt:

Iges = 1± 0.031 (5.2.2)

IHB = 1± 0.062 (5.2.3)

Die Standardabweichung stellt hierbei das Maß für die Güte der Bildqualität beider

Betriebsmodi dar. Die Analyse zeigt, dass die erreichte Bildqualität im Gating-Betriebs-

modus auf einem exzellenten Niveau von 6 % Rauschen liegt. Da alle weiteren Parameter

des Experiments während der Messung unverändert blieben, ist das verstärkte Bildrau-

schen direkt dem Einsatz des Gatingsystems geschuldet. Es ist daher von Interesse,

welche zusätzliche Belichtungszeit ∆t benötigt wird, um den höheren Rauschanteil zu

kompensieren. Gemäß

σHB
IHB

·
√
t

t
=
σges
Iges

(5.2.4)

folgt t = 1.41 beziehungsweise ∆t = 41%. Die Rechnung zeigt, dass ein vom Gatingsys-

tem verursachtes Bildrauschen in Höhe von 3 % von einer 41 % längeren Belichtungszeit

kompensiert werden kann. Unter diesen Bedingungen kann bei gleicher Singlebunchinten-

sität mit Gating die gleiche Bildqualität erreicht werden wie im Standard-Betriebsmodus.

5.3 Probenhalter

Der zweite wichtige Bestandteil im Pump-Probe-Experiment ist die elektrische Anregung

der Probe. Im vorliegenden Fall bestimmen periphere Geräte eine vollständige Integra-

tion innerhalb des Probenhalters. Dazu wurde der originale Probenhalter [48] weiterent-

wickelt, um ihn den Anforderungen eines zeitaufgelösten Experiments anzupassen. Um

Kompatibilität zu einer Standardprobenbühne zu gewährleisten, wurde eine komplett im

Probenhalter integrierte Hochfrequenzelektronik entwickelt. Letztere erlaubt die Erzeu-
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Abbildung 5.9 – Mechanisches (a) und elektronisches (b) Design des Probenhalters.

gung von Nanosekundenpulsen direkt im Ultrahochvakuumbereich. Diese Lösung folgt

einer Idee von Raabe [40, 108] mittels einer schnellen Photodiode einen Gleichstrom

ein- und auszuschalten. Zur Vorspannung des optischen Schalters wurde ein Kanal der

Probenbühne mit einem digitalen Netzgerät ausgestattet. Dieses wurde in die Hoch-

spannungselektronik des Mikroskops integriert und liefert eine variable Spannung bis zu

250 V auf dem Potential der Probe von 15 kV. Abbildung 5.9 präsentiert den entwickelten

Probenhalter sowie die integrierte Hochfrequenzelektronik. Die Probe, mit lithografisch

präpariertem koplanarem Wellenleiter, wird in einen hochfrequenzkompatiblen Proben-

träger eingesetzt und mittels Bond-Drähten elektrisch kontaktiert. Um die Probe und

periphere Elektronik vor Überschlägen zum Extraktor zu schützen, wird der Proben-

träger in einer hochpolierten Probenkappe eingesetzt und festgeklemmt. Elektronische

Isolierung von Wellenleiter und Grundpotential wird dabei durch einen Kapton-Ring zwi-

schen Probe und Kappe gewährleistet. Die Pulserzeugung erfolgt mit einer kommerziell

erhältlichen Silizium APD vom Typ S2383 der Firma Hamamatsu [109]. Diese wird mit

Hilfe einer Picosekunden-Laserdiode (600 nm, 100 mW) getriggert. Um thermischen In-

put in den Wellenleiter zu minimieren wird das System mit einer Frequenz von 1,25 MHz

getriggert. Um den an der Photodiode erzeugten Hochfrequenzpuls zum Probenträger zu

führen, werden Teflon-Koaxialkabel sowie koaxiale Stecker benutzt. Impedanzmessungen

zeigten eine geringe Fehlanpassung des Systems durch Impedanzen peripherer Leitun-

gen. Dies konnte mit Hilfe eines 47 pF -Kondensators weitgehend kompensiert werden.

Nach dem Durchgang des Anregungspulses wird das Signal in einem in-Vakuum 50 Ω-

Abschlusswiderstand terminiert. Reflexionsmesungen eines komplett aufgebauten Pro-

benhalters mit Probe zeigten einen näherungsweise konstanten Verlust von 10 % über

einen Frequenzbereich von 200 MHz bis 2,5 GHz. Dies stellt eine sehr gute Impedanz-

anpassung dar. Abbildung 5.10 zeigt eine typische Kurvenschar von Anregungspulsen,

die mit der hier vorgestellten Methode erzeugt werden können. Die Pulsspannung wur-
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Abbildung 5.10 – Spannungspul-
se einer Hamamatsu Avalanche Di-
ode S2383. Die Messung erfolgte in
der Konfiguration von Abb. 5.9 an
Punkten A,B. Die erforderliche Am-
plitude kann durch die Dioden Vor-
spannung gewählt werden. Paral-
lel zum Wellenleiter gemessene Pul-
se zeigen eine maximale Amplitu-
de von 11,5 V mit einer in sehr
guter Näherung konstanten Breite
von 1 ns FWHM. Die Messung zeigt
die charakteristische bipolare Puls-
form durch Ladungsträgerrückfluss
in der Diode.
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Abbildung 5.11 – Berechnetes in-
plane-Magnetfeld auf der Ober-
fläche eines koplanaren Wellenlei-
ters von 200 nm Dicke. Die Be-
rechnung erfolgte anhand numeri-
scher Integration des Geetzes von
Biot-Savart. Die Simulation wur-
de für experimentell typische Brei-
ten (10 − 20µm) des Wellenleiters
sowie den zu Abb. 5.10 entspre-
chenden Strömen durchgeführt. Der
Arbeitsbereich des hier vorgestell-
ten Probenhalters ist durch einen
schwarzen Rahmen eingezeichnet. 25
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de hierbei an den in Abbildung 5.9 eingezeichneten Punkten A, B elektronisch gemes-

sen. Da bei dem verwendeten System eine gute Impedanzanpassung vorliegt, kann zur

Abschätzung des Stromes der funktionale Zusammenhang U = R · I näherungsweise

herangezogen werden. R ist hierin gegeben durch den Widerstand von Wellenleiter und

Abschlusswiderstand und beträgt im schlechtesten gemessenen Fall ≈ 65 Ω. Die Abbil-

dung 5.10 zu entnehmenden 11,5 V Spitzenspannung liefert einen maximalen Strom von

175 mA. Für die Interpretation magnetodynamischer Experimente ist es von äußerster

Wichtigkeit, das vom Anregungspuls erzeugte Magnetfeld zu kennen. Letzteres kann bei

Kenntnis des Stromes unter Berücksichtigung der Breite des Wellenleiters durch nume-

rische Integration des Gesetztes von Biot-Savart errechnet werden. Abbildung 5.11

stellt Berechnungen des in-plane-Magnetfeldes für verschiedene Wellenleiterbreiten und

Ströme gegenüber. Die Rechnungen wurden ausgeführt für Breiten von 0µm bis 25µm

bei einer Dicke von 200 nm sowie Strömen von 0 mA bis 180 mA. Der Arbeitsbereich des
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5.3 Probenhalter

in dieser Arbeit entwickelten Systems ist durch die schwarze Box gekennzeichnet. Die

Rechnungen zeigen, dass mit dem hier vorgestellten Aufbau Magnetfelder bis 10 mT zur

Anregung magnetischer Mikrostrukturen erzeugt werden können.
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6 Direkte Messung des Anregungspulses

Zur Interpretation magnetodynamischer Messungen ist die genaue Kenntnis des Anre-

gungspulses erforderlich. Dieses Kapitel stellt eine neue Methode vor, den Anregungspuls

mittels zeitaufgelöster Sekundärelektronen-Spektroskopie auszumessen. Das Verfahren

nutzt dazu den Energiefilter des Mikroskops im TRACX-PEEM-Betriebsmodus. Dies

ermöglicht die zeitaufgelöste Abbildung des Sekundärelektronenspektrums der aus der

Probe emittierten Photoelektronen.

Um nachfolgend eine Bestimmung des magnetischen Anregungspulses aus der Startener-

gievariation durchzuführen, soll zunächst kurz auf elektrische Eigenschaften des Proben-

systems eingegangen werden. Die Impedanz des Wellenleiters ist durch seine Geometrie,

sowie die dielektrischen Eigenschaften des Substrates bestimmt. Das Design des Wellen-

leiters erfolgte mit einem Simulationsprogramm [110] zur bestmöglichen Impedanzan-

passung auf Z = 50Ω. Im Fall des Wellenleiters kann somit von einer bestmöglichen

Reduzierung des komplexen Impedanzanteils ausgegangen werden. Eine Abschätzung

des Einfluss des Probenhalters und insbesondere der Bond-Verbindungen zur Probe er-

folgte durch Reflexionsmessungen. Im Frequenzbereich von 200 MHz bis 2,5 GHz zeigten

die Messungen lediglich vernachlässigbare Verluste < 10 % der eingespeisten Amplitude.

Die durch einen Anregungspuls erzeugte Veränderung des Probenpotentials des Wellen-

leiters resultiert in einer Verschiebung der (k,E)-Parabel korrespondierender Photoelek-

tronen. Aufgrund der elektrischen Güte des Probensystems soll in erster Näherung durch

das Ohmsche Gesetz I(t) = ∆E0(t)/eR eine Verknüpfung von Startenergieänderung

∆E0(t) und Anregungsstrom I(t) hergestellt werden. Für den formalen Zusammenhang

zwischen Änderung der Startenergie und Anregungspuls B(t) folgt:

B(t) = µ0K
∆E0(t)

eR
(6.0.1)

Hierin ist R der Realteil der Impedanz des Wellenleiters und K eine aus der Integrati-

on von Biot-Savart resultierende Konstante, welche alle geometrischen Parameter des
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6 Direkte Messung des Anregungspulses
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Abbildung 6.1 – Ortsaufgelöste Sekundärelektronen Spektroskopie. a) X-PEEM Abbildung
von koplanarem Wellenleiters und Grundfläche der Probe. Der weiße Kreis verdeutlicht die
Position der Bildfeldblende während der Messung. b) Superposition der korrespondieren-
den (k,E)-Parabeln von Photoelektronen aus Wellenleiter und Grund. Das eingezeichnete
Linienprofil ist in c) dargestellt und zeigt einen Unterschied der Startenergie von etwa 6 eV.

Wellenleiters repräsentiert.

Im Folgenden soll zunächst anhand Abbildung 6.1 das Messverfahren beschrieben wer-

den. Zur Verdeutlichung des Effektes wurde die Bildfeldblende derart einjustiert, dass

sowohl Photoelektronen des Wellenleiters als auch der Grundfläche den Energiefilter pas-

sieren. Das Sekundärelektronenspektrum enthält demnach energetische Information aus

beiden Bereichen der Probe. Die Gesamtintensität des korrespondierenden Spektrums ist

gegeben durch die von der Bildfeldblende eingeschlossene Fläche. Da die Austrittsarbeit

der Probe während der Messung konstant bleibt, ist das Spektrum lediglich abhängig

von der Startenergie der emittierten Photoelektronen, beziehungsweise dem lokalen Po-

tential der Probe.

Erfährt die Stripline eine Veränderung ∆U ihres Potentials, beispielsweise durch einen

Anregungspuls, erfahren die aus ihr emittierten Photoelektronen eine Änderung ihrer

Startenergie gemäß ∆E0 = E0+∆U . Da der Puls lediglich in den Wellenleiter eingespeist

wird, bleibt das Potential der Grundfläche unverändert, ebenso wie die Startenergie ih-

rer Photoelektronen. Die k-Raum-Abbildung des Photoelektronenspektrums offenbart

demnach zwei energetisch separierte Spektren, welche um den Betrag ∆U verschoben

sind. Dies ist in Abbildung 6.1 b) dargestellt. Die Aufnahme korrespondiert zu einem

Zeitpunkt, in dem der Anregungspuls eine maximale Spannungsamplitude aufweist. Das

resultierende Spektrum als Linienprofil parallel zur Energieachse lässt sich als Superpo-

sition zweier Einzelspektren interpretieren und ist in Abbildung 6.1 c) abgebildet. Die

Maxima beider Spektren zeigen eine Differenz der Startenergie von etwa 6 eV zwischen

Wellenleiter und Grundfläche. Dies stellt die zum Zeitpunkt t in den Wellenleiter einge-
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Abbildung 6.2 – Ausgewählte Zeitpunkte der (k,E)-Serie und aus Fitprozedur resultie-
rendes Profil des Anregungspulses.

speiste Spannungsamplitude ∆U(t) des Anregungspulses dar.

Um die vollständige Spannungsamplitude des Anregungspulses abzutasten, wurde im

Folgenden eine stroboskopische k-Raum-Zeitserie in Intervallen von 100 ps aufgenom-

men. Abbildung 6.2 illustriert exemplarische Zeitpunkte. Zur Bestimmung des zeitlichen

Verlaufes wurde eine auf den Wellenleiter beschränkte Messung herangezogen. Die Start-

energievariation ∆E0(t) zwischen Wellenleiter und Grund wurde durch Fit des > 80 %

Amplitudenbereichs mit einer Gaußkurve ermittelt und gegen die Zeit aufgetragen.

Das resultierende Profil der Spannungsamplitude des Anregungspulses ist in ebenfalls in

Abbildung 6.2 dargestellt. Die Messdaten des hier vorgestellten Verfahrens zeigen eine

sehr gute Reproduktion der mit Oszilloskop ex-situ parallel zur Stripline gemessenen

Pulsform.

Das gesamte Verfahren wurde routinemäßig vor jeder magnetodynamischen Messung

durchgeführt. Für maximale Amplitudenvariation des Spektrums, resultierend in einer

hohen Genauigkeit der Fits, wurde ein schmalbandiger Energiefilter (0,5 eV) benutzt. Die

Aufnahme der Bilder erfolgte typischerweise mit einer Integrationszeit von 1 s. Durch die

stark lokalisierte Intensität in der k-Raum-Ebene des Mikroskopes kann dabei auf eine

Mittelung verzichtet werden. Das stroboskopische Messverfahren wurde üblicherweise

mit Intervallen von 100 ps durchgeführt, wobei der Puls über einen Bereich von 30 ns
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6 Direkte Messung des Anregungspulses

abgetastet wurde. Die komplette Messung läuft im Routinebetrieb automatisiert und

benötigt etwa 5 Minuten zur Bildaufnahme mit sofortiger Berechnung und Ausgabe des

Pulsprofiles.

Die im nächsten Kapitel beschriebenen magnetodynamischen Messungen zeigen exzel-

lente Übereinstimmung zu Simulationen, bei denen die mit diesem Verfahren ermittelten

Pulsprofile zugrunde gelegt wurden. Die Gültigkeit der Interpretation, der im nächsten

Kapitel beschriebenen Experimente zur Magnetisierungsdynamik mit Hilfe des hier vor-

gestellten Verfahren, ist damit gezeigt.
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7 Magnetisierungsdynamik von

magnetischen Mikrostrukturen

Die ersten zeitaufgelösten Messungen wurden an weichmagnetischen Permalloy (Ni81Fe19)

Mikrostrukturen durchgeführt. Deren Präparation erfolgte in einem zweischrittigen Ver-

fahren. Wellenleiter und Mikrostrukturen wurden nacheinander mit Hilfe optischer Li-

thografie strukturiert und das korrespondierende Schichtsystem per Magnetronsput-

tertechnik abgeschieden. Das Sputtern des Schichtsystems erfolgte unter Hochvakuum

(Basidruck: 7 · 10−7 mbar, Argonpartialdruck: 1 · 10−3 mbar, Argonfluss: 10 sccm) bei

Raumtemperatur. Während die Präparation des Wellenleiters auf das Substrat im For-

schungszentrum Jülich durchgeführt wurde, erfolgte die anschließende Abscheidung eines

Ta (2 nm) / Py (10 nm) / Ta (5 nm) Schichtsystems im Leibnizinstitut für Festkörper-

und Werkstoffforschung in Dresden. Die Ta-Pufferschicht sichert eine gute Adhäsion des

Schichtsystems sowie Schutz vor Oxidation. Das komplette Probensystem wurde auf

GaAs(100)-Substrate aufgebracht.

Die für zeitaufgelöste PEEM-Experimente benutzen Proben wurden routinemäßig mit-

tels magnetooptischem Kerr-Effekt charakterisiert. Abbildung 7.1 zeigt ihr quasistati-

sches Schaltverhalten. Die Hysterese zeigt eine sehr niedrige Koerzivität des Schicht-

systems (< 0, 1 mT). In mikrostrukturierten Proben führt diese Eigenschaft zu einem
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Abbildung 7.1 – MOKE-Hysterese eines kon-
tinuierlichen Films des Py-Schichtsystems. Das
System zeigt eine Koerzivität von < 1 Oe.
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7 Magnetisierungsdynamik von magnetischen Mikrostrukturen

wohldefinierten Grundzustand. Dieser ist in kreisförmiger Geometrie ein Vortex und in

quadratischen Strukturen ein Landaumuster. Beide stellen flux-closure-Domänenmuster

dar und weisen demnach nahezu kein äußeres Streufeld auf. Die Anregung aus dem

Grundzustand kann bei diesen Strukturen bereits mit sehr geringen Magnetfeldern er-

folgen. Es ist darüberhinaus nach der Anregung von einer reproduzierbaren Relaxation

in ihren Grundzustand auszugehen.

Zusätzlich zu experimentellen Messungen wurden mikromagnetische Simulationen mit

Hilfe der frei verfügbaren OOMMF Software [61] durchgeführt. Nach Diskretisierung der

Probengeometrie in quadratische Einheitszellen löst die Software die Landau-Lifshitz-

Gilbert-Gleichung für den Magnetisierungsvektor jeder simulierten Zelle. In der Simulati-

on wurden mit einer Sättigungsmagnetisierung von S = 8, 6·105A/m und der Austausch-

konstanten A = 1, 3 · 10−11J/m Standardmaterialparameter von Permalloy gewählt.

Nach Definition der magnetischen Austauschlänge über L =
√

2A/S2µ0 folgt aus den

Materialparametern eine Austauschlänge von etwa 5,2 nm. Reales Permalloy besitzt ty-

pischerweise eine äußerst geringe uniaxiale Anisotropie, so dass diese in den Simulationen

vernachlässigt wurde. In mikromagnetischen Simulationen wird üblicherweise eine Zell-

größe zwischen L/2 und 2L gewählt [111]. Die hier durchgeführten Rechnungen erfolgten

mit einer magnetischen Einheitszelle von (8 ·8) nm2. Es ist daher davon auszugehen, dass

die Simulationen die magnetische Struktur hinreichend genau beschreiben. Für den in

der Simulation verwendeten phänomenologischen Gilbert-Dämpfungsparameter wurde

ein realistischer Wert von α = 0, 01 herangezogen. Die simulierte Struktur besitzt iden-

tische laterale Dimensionen wie die experimentell untersuchte.

Der experimentell ermittelte Anregungspuls wurde im Folgenden mit einer Linearkom-

bination zweier Gaußkurven angenähert. Die Ausgleichsrechnung lieferte den formalen

Zusammenhang

B(t) = 1, 36 mT · exp

[
−
(
t− 1, 5 ns

0, 7 ns

)2
]
− 0, 42 mT · exp

[
−
(
t− 3, 2 ns

0, 6 ns

)2
]

(7.0.1)

für das zeitabhängige Magnetfeld des Anregungspulses. Innerhalb der Simulation wur-

de dieser in Intervallen von 40 ps durchlaufen. Die simulierte Zeitauflösung ist daher

vergleichbar mit der experimentell erreichbaren.
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7.1 Domänenkonfiguration einer 10µm · 6µm Ellipsenstruktur
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Abbildung 7.2 – Ausgewählte Zeitpunkte des magnetischen Ansprechens einer 10µm ·6µm
ellipsenförmigen Struktur entlang eines bipolaren Anregungspulses. (a) zeigt ausgewählte
experimentell ermittelten XMCD-Bilder der Zeitserie entlang des in (d) dargestellten Anre-
gungspulses. (b) skizziert die im zeitlichen Verlauf vorliegende Richtung des lokalen Magne-
tisierungsvektors in verschiedenen Bereichen der Struktur. (c) präsentiert die mikromagne-
tische Simulation zu korrespondierenden Zeitpunkten des Experiments

7.1 Domänenkonfiguration einer 10µm · 6µm Ellipsenstruktur

Zunächst wurde eine Zeitserie des magnetischen Ansprechens einer ellipsenförmigen

10µm · 6µm Struktur aufgenommen. Der Zeitnullpunkt wurde willkürlich festgelegt auf

einen Zeitpunkt t0 vor der initialen Anregung, so dass das Maximum des Anregungspul-

ses bei t = 1, 5 ns festliegt. Ausgehend von t0 wurden XMCD-Bilder an der Fe L3-

Absorptionskante aufgenommen. Dabei wurden pro Helizität 20 Bilder á 12 s gemit-

telt. Die Zeitserie wurde in Intervallen von 250 ps aufgenommen. Abbildung 7.2 fasst

ausgewählte Zeitpunkte der Serie zusammen. Das XMCD-Bild des Grundzustands bei

t = 0 ns zeigt einen Vortex-Zustand. Zur Verringerung des Streufeldes verläuft die lo-

kale Magnetisierung der Struktur am Rand stets parallel zur Strukturgrenze. Die dar-

aus resultierende Singularität im Zentrum der Struktur liegt in ihrer lateralen Ausdeh-

nung jedoch unterhalb der experimentell erreichten lateralen Auflösung. Ihre Position

ist daher nur der Simulation zu entnehmen. Innerhalb der Domänenkonfiguration ist

keine Substruktur erkennbar. Es liegen daher keine Schwankungen der magnetokristalli-

nen Anisotropie vor, so dass von einem vernachlässigbaren Einfluss ausgegangen werden

kann. Das zeitabhängige Ansprechen der Konfiguration auf einen externen magnetischen

Anregungspuls ist daher bestimmt aus Gleichgewicht von Zeeman- und Streufeldenergie.

Durch die Anregung des externen Magnetfeldes erfahren lokale Magnetisierungsvektoren,
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7 Magnetisierungsdynamik von magnetischen Mikrostrukturen

die eine Komponente senkrecht zum Feld aufweisen, ein Drehmoment ~T = µ0V ~M × ~H.

Unmittelbar bei Einsetzen des Pulses (t = 1 ns) drehen diese Domänen der Probe in

Richtung des externen Feldes. Die energetisch ungünstige Konfiguration der Magnetisie-

rung antiparallel zum Anregungsfeld wird damit reduziert. Eine maximale Auslenkung

aus dem Grundzustand ist auf dem Pulsmaximum bei t = 1, 5 ns erreicht. Entlang der

abfallenden Flanke des Anregungspulses (t = 1, 5 − 2, 5 ns) dominiert das Entmagneti-

sierungsfeld das effektive wirkende Feld aus externer Anregung und Anisotropietermen.

Das Streufeld wirkt dabei entgegengesetzt zur lokalen Magnetisierung. Auf der fallenden

Flanke wird daher ein in der Streufeldminimierung begründetes Drehmoment auf die

Magnetisierung ausgeübt, das eine Domänenkonfiguration identisch zum Grundzustand

anstrebt.

Kaiser et al. zeigten in einem ähnliche Experiment die Relaxation einer Py-Struktur in

ihren Grundzustand nach ca. 2,5 ns [112]. Die Anregung erfolgte dabei durch einen uni-

polaren Puls vergleichbarer Stärke und Länge der abfallenden Flanke von etwa 1 ns. Die

verzögerte Relaxation tritt im Zusammenhang mit der Ausbildung sogenannter buckling-

state-Zustände (Streifenzustände) auf [113], welche lokal das Demagnetisierungsfeld mi-

nimieren. Diese Zustände können hier nicht beobachtet werden.

Ab t = 2, 5 ns wirkt durch den negativen Teil des bipolaren Anregungspulses ein durch

das externe Magnetfeld induziertes Drehmoment. Dieses ist gleichgerichtet zum vorher-

gehend die Bewegung dominierenden Entmagnetisierungsfeld. Die lokale Magnetisierung

wird daher über den Grundzustand hinaus ausgelenkt, so dass bei t = 3, 5 ns eine zwei-

te extremale Konfiguration vorliegt. Durch abermalige Verringerung der Zeemanenergie

aufgrund des abklingenden Anregungspulses relaxiert die Magnetisierung durch den Bei-

trag des Entmagnetisierungsfeldes in ihren anfänglichen Grundzustand bei t = 4, 5 ns.

Im weiteren Verlauf der Messung ist keine Änderung zu beobachten.

Das simulierte magnetische Ansprechen zeigt eine hervorragende Übereinstimmung zu

den experimentell ermittelten XMCD-Daten. Dabei konnte das oben erläuterte zeit-

abhängige Verhalten der lokalen Magnetisierung den experimentell beobachteten Verlauf

reproduzieren. Der Simulation ist ferner zu entnehmen, dass der Vortex der Domänen-

konfiguration lediglich sehr gering auf den magnetischen Anregungspuls reagiert. Die-

se Features der ellipsenförmigen Struktur liegen unterhalb der experimentell erzielten

Auflösung, so dass für die experimentelle Untersuchung der Vortexbewegung im nächsten

Abschnitt eine geeignetere Mikrostruktur gewählt wurde.
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Abbildung 7.3 – Zeitlicher Verlauf der XMCD-Asymmetrie vier ausgewählter Bereiche
der Mikrostruktur. Der Graph zeigt experimentell ermittelte sowie simulierte Daten des
Ansprechens auf einen bipolaren Anregungspuls.

Zusätzlich zur qualitativen Analyse des zeitlichen Verhaltens der gesamten mikromagne-

tischen Domänenkonfiguration erfolgte eine quantitative Analyse der Domänengrauwerte.

Die XMCD-Asymmetrie ist dabei gemäß A ∝ cos(Φ) proportional zum Winkel Φ zwi-

schen lokalem Magnetisierungsvektor ~M und Einfallsrichtung des Synchrotronlichtes ~k.

Die XMCD-Daten wurde zum Ausgleichen der vom Strahlrohrfokus verursachten in-

homogenen Bildhelligkeit auf einen nicht-linearen Untergrund normiert. Dazu wurden

nichtmagnetische Bereiche des Bildes mit einem in der Bildebene zweidimensionalen Po-

lynom gefittet sowie anschliessend die mittlere Intensität der Bereiche als Fehler des

XMCD-Signales herangezogen. Zur Vergleichbarkeit der experimentell erhaltenen Daten

mit der Simulation, wurden letztere in ihren maximalen Grauwerten auf die Extrema

der experimentellen Daten skaliert. Das XMCD-Signal wurde über vier lokale Bereiche

der Probe integriert. Diese repräsentieren die maximale Auslenkung der lokalen Magne-

tisierung auf beiden Maxima des Anregungspulses. Die Bereiche wurden mit identischer

Position in die Auswertung der simulierten Daten übernommen. Das Ergebnis der Aus-

wertung ist in Abbildung 7.3 dargestellt.
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7 Magnetisierungsdynamik von magnetischen Mikrostrukturen

Im Grundzustand weisen alle vier Bereichen aus Symmetriegründen eine mittlere Ma-

gnetisierungsrichtung von näherungsweise Φ = 45◦ auf. Entlang des steigenden initialen

Anregungspulses zeigen die XMCD-Grauwerte der Bereiche rot und grün (Dreieck, Rau-

te) eine Verringerung der Asymmetrie. Dies entspricht einer Rotation der lokalen Magne-

tisierung in eine Richtung senkrecht zu ~k. In beiden Bereichen liegt auf dem Maximum

des initialen Pulses ein Winkel Φ ≈ 90◦ vor. Gleichzeitig drehen sich die ursprünglich

mit antiparalleler Komponente zur Anregung ausgerichteten Bereiche schwarz und blau

(Quadrat, Kreis) in extremale Aymmetriewerte entsprechend einem Winkel Φ ≈ 180◦

(Quadrat) und Φ ≈ 0◦ (Kreis). Im weiteren zeitlichen Verlauf erfolgt eine Umkehr der

Asymmetrie über ihren jeweiligen Grundzustandswert sowie die anschließende Relaxa-

tion in das Ausgangsniveau. Die experimentell ermittelte XMCD-Asymmetrie sowie die

Simulation reproduzieren dabei den zeitlichen Verlauf des Anregungspulses, so dass von

einer pulsgetriebenen Dynamik ausgegangen werden kann.

7.2 Vortex-Gyration einer 6µm · 6µm Rechteckstruktur

In flux-closure-Domänenformationen existiert mindestens eine Singularität der Austausch-

energiedichte, welche als Vortex bezeichnet wird [60]. Der lokale Magnetisierungsvektor

besitzt an dieser Stelle lediglich Komponenten senkrecht zur Probenoberfläche. Die Dy-

namik des Vortex umfasst Schaltprozesse innerhalb etwa 50 ps [114] sowie die Gyration

des Vortex auf einer Zeitskala von mehreren Nanosekunden. Letztere ist analytisch be-

schrieben von Thiele [115]. Demnach wirkt eine gyromagnetische Kraft ~Fg ∝ ~g × ~v
senkrecht zur Geschwindigkeit eines Vortex mit Polarität ~g, welche ursächlich für die

Relaxation des Vortex auf einer spiralförmigen Trajektorie ist. Die Frequenz der Bewe-

gung liegt in der Größenordnung von 100 MHz und ist nach Guslienko et al. bestimmt

durch das Verhältnis von Breite / Dicke der Struktur [116]. Während die Gyration bereits

mit verschiedenen Methoden unabhängig voneinander abgebildet wurde [39, 117], exis-

tieren verschiedene Beobachtungen der initialen Auslenkung aufgrund unterschiedlicher

Natur des Anregungspulses. Choe et al. berichten über eine parallele oder antiparallele

Auslenkung zum Anregungsfeld [39] während Raabe et al. mit identischer Methode eine

senkrechte Auslenkung bestätigten [40].

Im Folgenden soll das Ansprechen des Vortex in einer quadratischen 6µm ·6µm Struktur

untersucht werden. Dazu wurde, wie im vorhergehenden Abschnitt, eine Zeitserie von

XMCD-Bildern an der Fe L3-Absorptionskante, entlang eines bipolaren Anregungspul-

ses, aufgenommen. Das zeitliche Ansprechen der Struktur folgt nahezu identisch zur
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Abbildung 7.4 – Durch Bildbearbeitung erhaltene Vortexbewegung der untersuchten Qua-
dratstruktur. Das Farbschema illustriert des zeitlichen Verlauf der Bewegung entlang des
Anregungspulses. Startend auf dem Maximum des initialen Pulses bei 1,5 ns (rot) bis zum
Ende des bipolaren Pulses bei 4 ns (lila) repräsentiert jeder Zeitschritt 0,25 ns. Der zeitliche
Verlauf ist außerdem durch Pfeile der Beschriftung t gekennzeichnet. Die Abbildung der
Mikrostruktur veranschaulicht die Lage des Koordinatensystems. Die Richtung des initialen
MAgnetfeldes ist durch einen roten Pfeil der Beschriftung µ0H gekennzeichnet.

vorhergehend beschriebenen Ellipsenstruktur, so dass an dieser Stelle keine detaillierte

Beschreibung erfolgen soll. Die Struktur zeigt im Grundzustand eine Landau-Domänen-

formation bestehend aus 4 identischen, dreieckigen Domänen (siehe Abbildung 7.5 a),

0 ns). Obwohl die laterale Audehnung des Vortex kleiner als die experimentell erreichte

Auflösung ist, lässt sich seine Position näherungsweise anhand des Zusammenschlus-

ses der 4 Domänengrenzen bestimmen, sofern das Anregungsfeld viel kleiner ist als die

Sättigungsmagnetisierung. Dies ist im durchgeführten Experiment der Fall. Im Weiteren

wurden die experimentell ermittelten XMCD-Daten durch Bildbearbeitung mediange-

filtert und anschießend ein Kantenfindungsalgorithmus angewendet. Die resultierende

Breite der Kanten übersteigt die Genauigkeit der Bildregistrierung oder experimentellen

Auflösung und beträgt etwa 100 nm. Bei den folgenden experimentellen Daten soll daher

ein lateraler Fehler von ±50 nm zugrunde gelegt werden.

Abbildung 7.4 veranschaulicht die durch Bildbearbeitung erhaltene Trajektorie des Vor-
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Abbildung 7.5 – Ausgewählte Zeitpunkte des magnetischen Ansprechens einer 6µm · 6µm
Struktur entlang eines bipolaren Anregungspulses. a) Experimentell erhaltenen XMCD Bil-
der des Grundzustandes (t = 0 ns) sowie des Zustandes zwischen beiden Anregungspul-
sen (t = 2, 5 ns). b) Schematische Darstellung von a) zur besseren Veranschaulichung der
Domänengrenzen sowie Vortexposition. Die von beiden Anregungspulsen induzierte Bewe-
gung ist als grüner Pfeil eingezeichnet. Die lokale Magnetisierungsrichtung, das Anregungs-
feld und die Einfalssrichtung des Lichtes sind als Pfeile ~M , µ0H und h̄ω markiert.

tex. Entlang der steigenden Flanke des initialen Anregungspulses beschreibt der Vortex

eine Bewegung in negative x-Richtung. Dies ist eine initiale Ablenkung senkrecht zur

Anregung identisch zu Messungen von Raabe et al. [40]. Die Bewegung des Vortex,

sowie dessen Geschwindigkeit ~v ist dabei induziert durch die Verkleinerung der ener-

getisch ungünstigen antiparallelen Domäne. Thiele folgend wirkt auf dem Maximum

(t = 1, 5 ns) der initialen Anregung eine senkrecht zur Geschwindigkeit wirkende Kraft.

Diese verursacht eine Ausweichbewegung zu größerer y-Ablenkung sowie den Übergang

auf eine spiralförmige Trajektorie . Der Vortex der untersuchten Struktur folgt die-

ser, bis zu einem Zwischenzustand bei t = 2, 5 ns. Letzterer stellt den Nulldurchgang

zwischen initialem und entgegengerichtetem zweiten Anregungspuls dar. Der Vortex be-

findet sich zu diesem Zeitpunkt an einem vom Grundzustand verschiedenen Punkt bei

etwa x = 0, y = 200 nm (siehe auch Abbildung 7.5 a), 2,5 ns). Zu diesem Zeitpunkt setzt

der zweite Anregungspuls ein, welcher erneut eine Auslenkung verursacht. Diese verläuft

zu einer extremalen x-Ablenkung von x = 200 nm. Einhergehend mit einer größeren Ge-

schwindigkeit, welche sich aus der bereits initialisierten Bewegung sowie neuer Anregung

zusammensetzt, erfährt der Vortex nun eine stärkere Ausweichbewegung in negative y-

Richtung bis etwa y = 180 nm. Dies stellt einen in y-Auslenkung extremalen Zeitpunkt

bei t = 2, 75 ns dar. Im weiteren Verlauf relaxiert die Struktur in ihren Grundzustand,

der ab etwa 4 ns im Rahmen der experimentellen Genauigkeit eingenommen ist.

Zur Verdeutlichung der zusammengesetzten Bewegung ist diese ausgehend vom disku-

tierten Grund- und Zwischenzustand in Abbildung 7.5 illustriert. Der Grundzustand

ohne externem Anregungsfeld bei t = 0 ns zeigt ein Landaumuster in Form vier sym-
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metrischer, dreieckiger Domänen. Im Fall des Zwischenzustandes bei t = 2, 5 ns, welcher

den Nulldurchgang des Feldes repräsentiert (µ0H = 0), liegt ebenfalls ein Landaumuster

vor. Dieses zeigt jedoch eine Auslenkung des Vortex hin zur Domäne, welche antiparallel

zu einfallendem Licht orientiert ist. Ausgehend von diesen Zuständen induzieren beide

Anregungspulse eine Ablenkung senkrecht zum externen Magnetfeld mit anschließender

Ausweichbewegung auf eine spiralförmige Trajektorie. Die Superposition beider illus-

trierter Bewegungen folgt in guter Genauigkeit der in Abbildung 7.4 gezeigten, experi-

mentell gemessenen, Bahn des Vortex.

7.3 Zukünftige Herausforderungen

Innerhalb dieser Arbeit wurden bereits Anstrengungen unternommen zukünftige Mate-

rialien der Spintronik zu untersuchen. Beispielsweise steht das zwischenschicht-austausch-

gekoppelte System Fe/Ru/Ni derzeit im Kontext der ultraschnellen Spindiffusion zur

Diskussion [118]. In dieser Arbeit wurde eine 8µm·8µm Struktur des Systems AlO(2 nm)

/ Ni(3 nm) / Ru(1 nm) / Fe(5 nm) auf ihr magnetodynamisches Ansprechen untersucht.
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Abbildung 7.6 – Ausgewählte Zeitpunkte des magnetischen Ansprechens einer 8µm · 8µm
Struktur des Systems AlO(2 nm)/Ni(3 nm)/Ru(1 nm)/Fe(5 nm). Das Anregungsfeld und die

Einfallsrichtung des Lichtes sind als Pfeile ~M , µ0H und h̄ω markiert. Änderungen der lokalen
Magnetisierung welche in der Ni-Schicht identifiziert wurden, aufgrund mangelnder Statis-
tik jedoch nicht innerhalb der Fe-Schicht, sind mit grünen, weißen und blauen Elementen
gekennzeichnet.
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7 Magnetisierungsdynamik von magnetischen Mikrostrukturen

Ausgewählte Zeitpunkte der elementselektiven Messung der XMCD-Asymmetrie an Fe

und Ni L3-Absorptionskanten sind in Abbildung 7.6 dargestellt. Die Struktur zeigt be-

reits im Grundzustand ein kompliziertes Domänenmuster. Dieses weist lokale Domänen

einer lateralen Ausdehnung im Bereich von wenigen 100 nm auf. Darüber hinaus ist eine

geringe Änderung des Magnetisierungsvektors einhergehend mit sehr kleinen Variationen

des Grauwertes zu beobachten. Die Abbildung dieser Strukturen stellt wie in Abschnitt

4.5 beschrieben immense Herausforderungen sowohl an laterale Auflösung als auch an

notwendige Statistik, beziehungsweise Photonenintensität. Innerhalb der untersuchten

Ni-Schicht konnte ein Ansprechen in Form von Domänenwandbewegung (grüner Pfeil),

schnellem Umklappen der lokalen Magnetisierung (weiße Ellipse) sowie der Gleichrich-

tung von Streifenzuständen (blaue Ellipse) beobachtet werden. Für den Fall der 6 nm

unterhalb der Oberfläche liegenden Fe-Schicht erlaubt die der Messung zugrunde liegen-

de Statistik keine Aussage über eine kohärente oder inkohärente Bewegung der korre-

spondierenden Domänen. Das Experiment demonstriert damit die Notwendigkeit einer

angepassten Refokussieroptik des Strahlrohres, für die zukünftige Aufklärung der grund-

legenden physikalischen Prozesse innerhalb gekoppelter Mikro- und Nanostrukturen.
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Gegenstand dieser Arbeit ist die zeitaufgelöste magnetische Abbildung mit energiege-

filterter und aberrationskorrigierter Photoemissiosmikroskopie (TRACX-PEEM). Inner-

halb dieser Arbeit wird zum ersten Mal die Zeitstruktur von Synchrotronstrahlung mit

der Leistungsfähigkeit neuartiger aberrationskorrigierter PEEMs zur Durchführung ma-

gnetodynamischer Experimente verbunden. Diese Arbeit bildet die Basis für Experimen-

te auf kürzerer Längen- oder Zeitskala als mit bisheriger, konventioneller, TR-PEEM-

Methodik. Die durchgeführten Untersuchungen sind daher wegbereitend für zukünftige

Untersuchungen des Zeitverhalten magnetischer Nanoelemente.

Um die Leistungsfähigkeit der neusten Generation Photoemissionsmikroskope im Routi-

nebetrieb zu nutzen, erfolgte die experimentelle Bestimmung der startenergieabhängigen

Aberrationskoeffizienten C3, Cc des Linsensystems. In einem LEEM-Experiment konnte

mit Hilfe der Si(111) (7×7) Oberflächenrekonstruktion die sphärische Aberration ausge-

messen werden. In einem kombinierten UV-PEEM- und MEM/LEEM-Experiment wur-

den die magnetischen und elektrostatischen Beiträge der chromatischen Aberration be-

stimmt. Um die Funktion des Tetrodenspiegels gemäß Theorie zu verifizieren wurde eine

Fokus-Kurvenschar aufgenommen. Der Parameterraum des Aberrationskorrektors wurde

anschließend auf die experimentell ermittelten Linsenaberrationen angepasst. Die Kor-

rektur der Linsenaberrationen wurde verifiziert und mit aus Ray-Tracing-Rechnungen

bekannten Theoriewerten verglichen. Im Rahmen der Messgenauigkeit des Experimen-

tes zeigt sich eine sehr gute Übereinstimmung zur Theorie. Die zur Aberrationskorrektur

notwendigen Parameter der Elektronenoptik wurden in periphere Software eingepflegt.

Zukünftigen Nutzern steht damit eine automatische, startenergieabhängige Aberrations-

korrektur zur Verfügung.

Zur effizienteren Nutzung der Synchrotronstrahlung wurde ein neuer zeitauflösender Be-

triebsmodus entwickelt. Dieser ist in seiner Anwendung kompatibel zu Energiefilterung

und Aberrationskorrektur des benutzten Photoemissionsmikroskopes. Der Betriebsmo-

dus erlaubt dadurch die Durchführung von zeitaufgelösten PEEM-Experimenten mit
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8 Zusammenfassung und Ausblick

höherer Transmission sowie lateraler Auflösung als bisherige Methodik zulässt. Die Ent-

wicklungen beinhalten einen erdfrei auf -15 kV betriebenen Probenhalter. Letzterer er-

laubt die Anregung eines Probensystems mit Magnetfeldpulsen bis zu 10 mT innerhalb

1 ns. Der Probenhalter erzeugt im Ultrahochvakuum durch einen optischen Schalter ge-

pulste Ströme, welche durch eine Mikrostripline in Magnetfelder umgewandelt werden.

Als optischen Schalter werden kommerzielle Avalanche-Photodioden verwendet. Die-

se vereinen eine hohe Zuverlässigkeit, perfekte Reproduzierbarkeit der Pulsform sowie

Langzeitstabilität. Die Trennung von Probe und Schalter erlaubt, im Gegensatz zu litho-

grafisch präparierten Auston-Schaltern, einen seperaten Austausch beider Komponen-

ten. Die Ein- und Ausschaltung der APD erfolgt durch eine konventionelle Picosekunden-

Laserdiode, welche eine bisher nicht erreichte Anwendungsfreundlichkeit ermöglicht. Als

weitere Komponente wurde ein neuartiges quasi-elektrostatisches Ablenkungssystem ent-

wickelt. Das System involviert eine elektrostatische Ablenkelektrode als zusätzliches

elektronenoptisches Element. Schnelles Schalten der Elektrode erlaubt die Blockierung

der elektronenoptischen Achse innerhalb einiger Nanosekunden. Dieses Ablenkungssys-

tem erlaubt die Abbildung der Probe mit einzelnen, im Füllmuster zeitlich separierten

Bunchen. Mit Hilfe der Ablenkungseinheit können so zeitaufgelöste synchrotronbasierte

pump-probe-Experimente im regulär zur Verfügung stehenden Füllmuster des Synchro-

trons durchgeführt werden.

Es wurde eine neue Methode zur direkten Messung des Anregungspulses während zeitauf-

gelöster Experimente entwickelt. Diese basiert auf zeit- und ortsaufgelöster, Sekundär-

elektronen-Spektroskopie. Die Methode quantifiziert dabei das zeitlich veränderliche Se-

kundärelektronen Emissionsspektrum der Mikrostripline und erlaubt eine Analyse von

Form und Intensität des Anregungspules.

In dieser Arbeit wurden erste magnetodynamische Messungen in einem neuartigen ab-

errationskorrigierten PEEM durchgeführt. Die Messungen erfolgten an der Legierung

Ni81Fe19, welche aufgrund ihrer niedrigen Permeabilität von besonderem Interesse in

der Spintronik ist. Zur Durchführung der Messung wurden Mikrostrukturen mittels

Magnetronsputtertechnik und optischer Lithografie auf einem koplanaren Wellenleiter

präpariert. Deren quasistatisches Schaltverhalten wurde mittels magnetooptischem Kerr-

Effekt charakterisiert und eine sehr niedrige Koerzivität festgestellt. Daraufhin wurde

mit der neu entwickelten TRACX-PEEM-Methode das zeitliche Ansprechen auf der

Picosekunden-Zeitskala untersucht. Die Mikrostrukturen wurden dazu mit einem bipo-

laren Magnetfeldpuls angeregt. Letzterer wird durch zwei entgegengesetzte Magnetfeld-
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pulse der Länge von 1 ns im zeitlichen Abstand von etwa 2 ns beschrieben. In einem

ersten Experiment wurde die Domänenkonfiguration einer ellipsenförmigen Struktur un-

tersucht. Die Messungen zeigten ein instantanes Ansprechen der lokalen Magnetisierung

auf den Anregungspuls. Die magnetische Konfiguration nimmt auf beiden Maxima des

Anregungspulses dabei einen extremalen Zustand ein. Diese Messungen wurden anhand

mikromagnetischer Simulationen mit der Software OOMMF überprüft. In letzterer wur-

den der experimentell gemessene Anregungspuls zugrunde gelegt und das Ansprechen

einer identischen Struktur simuliert. Innerhalb der Simulation konnten die experimen-

tell bestimmten Merkmale des magnetodynamischen Ansprechens reproduziert werden.

In einem zweiten Experiment wurde die Vortex-Bewegung einer quadratischen Struktur

untersucht. Die Trajektorie des Vortex entlang des bipolaren Anregungspulses wurde

durch Bildbearbeitung ermittelt. Die vollständige Bewegung kann näherungsweise durch

eine spiralförmige Trajektorie beschrieben werden und setzt sich aus zwei aufeinander-

folgenden Bewegungen zusammen. Auf beiden Pulsen der bipolaren Anregung erfolgt

eine senkrechte Ausweichbewegung sowie der Übergang in eine Kreisbewegung, welche

nach Abklingen der Anregung in ihren Grundzustand relaxiert.

Innerhalb der in dieser Arbeit unternommenen Anstrengungen zur Etablierung einer

mächtigeren zeit- und ortsaufgelösten Methodik, wurden einige Herausforderungen an

zukünftige Experimente identifiziert.

Ein limitierender Faktor bisheriger Untersuchungen magnetischer Dynamik mit Synchro-

tronstrahlung ist die erreichbare Zeitauflösung von etwa 45 ps, welche durch das BESSY

II Hybridbunch-Füllmuster vorgegeben ist. Zur Adressierung schneller, dynamischer Pro-

zesse stellt BESSY II mit dem low-alpha-Modus bereits ein Füllmuster bereit, welches

eine Zeitauflösung von 1-2 Picosecunden ermöglicht [66]. Dies konnte aufgrund seiner

niedrigen Gesamtintensität, bei abbildenden Techniken, bisher nur eingeschränkt ver-

wendet werden. Der Verlust an Photonenfluss, respektive Statistik, kann durch bessere

Transmissionseigenschaften des aberrationskorrigierten PEEM vollständig kompensiert

werden. Bei den innerhalb Kapitel 7 durchgeführten Untersuchungen zur Vortexdyna-

mik, ermöglicht ein routinemäßiger Betrieb des TRACX-PEEM im low-alpha-Modus

beispielsweise die Abbildung von Vortex-Schaltprozessen. In der Spintronik sind gekop-

pelte Schichtsysteme sowie das Verständnis der zugrundeliegenden magnetodynamischen

Phänomene von generellem Interesse. Das Zwischenschicht-austauschgekoppelte Modell-

system Fe/Ru/Ni steht derzeitig im Kontext der ultraschnellen Spindiffusion zur Diskus-

sion, als Material zukünftiger, energieoptimierter Nanoelektronik [118]. Die beteiligten
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Prozesse, etwa die spin-abhängige Remagnetisierung auf einer Zeitskala von einigen 10 ps,

wären mit der entwickelten Methodik adressierbar.

Die Untersuchung von Nanostrukturen mit X-PEEM stellt die bisherige Verwendung

konventioneller Multichannelplate-Detektoren (MCP) in Frage. Heutige bildgebende MCP

weisen, über ihren Durchmesser, typischerweise 300 Kanäle auf. Eine bestmögliche late-

rale Auflösung bei X-PEEM von 3,5 nm kann demnach erst bei Gesichtsfeldern unterhalb

1,05µm Durchmesser aufgelöst werden. Dies stellt eine immense Herausforderung an Sta-

bilität und Größe des, vom Strahlrohr-Refokussierspiegel erzeugten, Fokus dar. Für eine

völlige Ausnutzung der elektronenoptischen Leistung eines AC-PEEM werden daher al-

ternative Detektoren höherer Pixeldichte benötigt. Eine moderate Verbesserung bietet

der 512 px auflösende Medipix 2 Detektor [119]. Hochauflösende bildgebende Detektoren

fehlen bis jetzt, und müssen Gegenstand zukünftiger Entwicklungen sein.

Es ist anerkannt, dass bei X-PEEM eine Verschlechterung der lateralen Auflösung so-

wie eine Verbreiterung des Emissionsspektrums durch Boersch & Loeffler Effekte

[120] hervorgerufen wird. Dies ist Ursache der enormen Spitzenintensität kurzer Syn-

chrotronpulse und unabhängig voneinander von Locatelli und Schmidt experimen-

tell bestätigt [121, 101]. Bei BESSY II wird der Effekt insbesondere durch den intensi-

ven Singlebunch innerhalb des Hybridbunch-Füllmusters hervorgerufen. Um die optische

Leistungsfähigkeit eines AC-PEEM bei zeitaufgelösten Experimenten vollständig nutz-

bar zu machen, ist die Einführung von alternativen Füllmustern notwendig. Diese müssen

zwingend die Strahlintensität auf mehrere, für zeitaufgelöste Experimente isolierte, Bun-

che aufteilen.
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