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Zusammenfassung

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

Um die Leistungsfahigkeit der neuesten Generation Photoemissionsmikroskope im Rou-
tinebetrieb zu nutzen, erfolgte die experimentelle Bestimmung der Aberrationskoeffizien-
ten Cs, C, des Linsensystems. Der Parameterraum des Tetrodenspiegels wurde anschlie-
Bend auf die ermittelten Aberrationen angepasst, so dass dem Experiment eine automa-
tische und startenergieabhéngige Aberrationskorrektur zur Verfiigung steht.

Zur effizienteren Nutzung der Synchrotronstrahlung wurde ein neuer zeitauflésender 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 1ns. Dariiber hinaus wurde ein neuartiges Ablenkungssystem entwickelt, welches
die Blockierung der elektronenoptischen Achse innerhalb einiger Nanosekunden erlaubt.
Das System involviert eine elektrostatische Ablenkelektrode als zusétzliches elektronen-
optisches Element, innerhalb eines magnetischen Sektorfeldes. Der Betriebsmodus er-
laubt die Durchfiihrung zeitaufgeloster Experimente, mit einzelnen isolierten Bunchen
des Fiillmusters.

Es wurde eine neue Methode zur direkten Messung des Anregungspulses wihrend zeitauf-
geloster Experimente entwickelt. Diese basiert auf zeit- und ortsaufgeloster Sekundér-
elektronen-Spektroskopie. Die Methode quantifiziert dabei das zeitlich veridnderliche Se-
kundérelektronen-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 durchgefiihrt. 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
Uberpriifung und Interpretation der magnetodynamischen Messungen wurden mikro-
magnetische Simulationen durchgefiihrt.
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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 C5, C, 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] begriindete zusammen mit der Uberschreitung einer
kritischen Masse von Nutzern des Internets den Ubergang vom Industrie- in das Infor-
mationszeitalter unserer heutigen Gesellschaft. Treibend fiir den Einzug informations-
technologischer Geriite in das Alltagsleben war die technische Moglichkeit grofie Daten-
menge in kurzer Zeit zu prozessieren und zu speichern. Innovationen entsprangen dabei
einem vollig neuen Wissenschaftsfeld, der Spintronik oder Spinelektronik [2]. Wihrend
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 Informationstréger zu nutzen, werden Materialien bendétigt, die
bei Raumtemperatur eine Spinpolarisation aufweisen. Unter allen Elementen erfiillen nur
die Ubergangsmetalle 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] fiir dessen Entdeckung Peter Griinberg 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. Fliefit 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 Zustinden kann eine relative Anderung 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 abgeltst

von neuartigen, effizienteren magnetic tunnel junction (MTJ) Sensoren.
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Heutzutage zeigt die Spintronik eine Vielzahl zukiinftiger 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 Losungen, 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 Bitgrofie abgestellt werden, welche in heutigen Festplat-
ten bereits eine typische Gréfie von etwa 20nm [12] besitzt. Ein alternatives Konzept
besteht beispielsweise in der Nutzung magnetischer Nanopartikel als Bit [13], welche ei-
ne Grofle von wenigen Nanometern erreichen [14]. Aufgrund des superparamagnetischen
Limits weisen Nanopartikel unterhalb einer kritischen Gréfle, bedingt durch thermische
Effekte, keinen zeitlich stabilen Grundzustand auf. Eine Umgehung dieser Einschrankung
kann durch héhere magnetische Anisotropie erreicht werden, welche beispielsweise mit

Hilfe gekoppelter Systeme induziert wird [15].

Die Moglichkeit 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 Strome oder ultrakurze Laserpulse indu-
ziert werden. Im Material selbst verlaufen dabei Prozesse hochst unterschiedlicher Zeit-
skalen: Die Verschiebung von Doménenwénden auf Milli- und Nanosekunden-Zeitskala
[16], die Bewegung von Vortizes [17] oder Prézessionsbewegung der Magnetisierung [18]
auf Picosekunden-Zeitskala oder die ultraschnelle Entmagnetisierung durch Laserpul-
se [19] auf Femtosekunden-Zeitskala. Fiir die Innovation neuer Anwendungen ist das
Verstidndnis der zugrundeliegenden physikalischen Phinomene auf allen beteiligten Zeit-
und Langenskalen daher von essentieller Bedeutung. Im Fall anwendungsnaher Mehr-
schichtsysteme ist dariiber hinaus eine Unterscheidung des Verhaltens aller beteiligten

Schichten und deren Elementen notwendig.

Neben wissenschaftlicher Neugierde war die Entdeckung der grundlegenden physikali-
schen Phénomene getrieben von einer kontinuierlichen Entwicklung préparativer und
experimenteller Methoden. Erst die Entwicklung der Molekularstrahlepitaxie (MBE)
[20] ermoglichte die Priparation ultradiinner epitaktischer Schichtsysteme. Deren Un-
tersuchung fithrte zu Entdeckungen wie der Zwischenschicht-Austauschkopplung [21]

und daraus resultierend dem GMR-Effekt. Ebenfalls erlangten bereits vorher bekann-



te Phdnomene wie der Tunnel-Magnetowiderstand (tunneling magnetoresistance, TMR)
[22, 23] oder Austausch-Anisotropie [24, 25] eine neue Bedeutung im Kontext diinner

magnetischer Filme und deren Anwendung.

Eine grofle Herausforderung in der experimentellen Untersuchung von magnetischen Sys-
temen ist die Abbildung der magnetischen Struktur. Wéhrend die ersten Experimente
basierend auf magneto-optischem Kerr-Effekt (MOKE) [26, 27] durchgefiihrt wurden,
offenbarte sich schnell der Nachteil in der begrenzten Auflésung durch die Wellenlénge
des Lichtes. Die Technik ldsst bei den in der Spintronik relevanten Mehrschichtsystemen
dariiberhinaus keine Unterscheidung der magnetischen Strukturen einzelner Schichten
durch ihre Elemente zu. Der Schliissel lag im Zusammentreffen der elektronenoptischen
Abbildung mittels Photoemissions-Elektronenmikroskopie (PEEM) und dem Einsatz po-

larisierter Synchrotronstrahlung.

Die kontinuierliche Verfiigbarkeit von Synchrotronstrahlung ermoglichte eine element-
spezifische Untersuchung von Systemen unterschiedlicher chemischer Zusammensetzung.
Die Entdeckung des magnetischen Rdntgenzirkulardichroismus (x-ray magnetic circular
dichroism, XMCD) durch SCHUTZ et. al. [28] oder des magnetischen Rontgenlinear-
dichroismus (x-ray magnetic linear dichroism, XMLD) durch VAN DER LAAN et. al. [29]
lieferte erstmals die Moglichkeit elementselektiv die Magnetisierungsrichtung und -achse

von Ferro- und Antiferromagneten zu untersuchen.

Photoemissionsmikroskopie als elektronenoptische, abbildende Technik war zwar schon
seit den grundlegenden Arbeiten von BRUCHE [30] in den 1930er Jahren bekannt, erlang-
te allerdings erst durch die Einfiihrung des Ultrahochvakuum (p < 10~%mbar) durch
TELIEPS & BAUER [31] Relevanz als Methode in der Oberflichenanalytik. Durch die
Verfiigbarkeit von kommerziellen Geriten folgten rasch synchrotronbasierte Experimen-
te zur elementselektiven Untersuchung mikromagnetischer Domé#nenkonfiguration durch
STOHR 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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geloste (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 fiihrten zu einer Zeitauflosung im un-
teren Picosekundenbereich [41] durch spezielle Fiillmuster 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 unabhingigen Korrektur sphérischer 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 moglichst einfachen optischen Design [47]. Beide Instrumente sind seit 2010 kom-
merziell erhéltlich [48, 49] und liefern durch ihre optische Konstruktion eine um etwa
eine Groflenordnung verbesserte laterale Auflésung einhergehend mit hoherer Transmis-

sion gegeniiber Standartinstrumenten.

Eine neue Generation aberrationskorrigierter Photoemissionsmikroskope (AC-PEEM)
stellt ideale Voraussetzungen bereit, die Grenzen bisheriger TR-PEEM Experimente
hin zu kiirzeren Léngen- und Zeitskalen zu verschieben. Erstmals weist PEEM unter
Nutzung von Synchrotronstrahlung eine theoretische laterale Endauflésung von 3,5 nm
auf [50]. Die Auflosung der Geriite fillt damit zusammen mit der magnetischen Aus-
tauschldnge der in der Spintronik essentiellen Elemente Co, Ni, und Fe, so dass die
Methode erstmals eine vollstdndige Aufkldrung der magnetischen Struktur neuartiger
Materialien zulésst. Mit dem Ziel ein Experiment fiir zeitaufgeloste Photoemissionsmi-
kroskopie zu optimieren, wurde 2010 ein energiegefiltertes und aberrationskorrigiertes
PEEM/LEEM an dem FZ Jiilich Weichréntgenstrahlrohr UE56/1-SGM des Berliner
Elektronenspeicherrings BESSY II installiert. Das Instrument ist das erste kommerziel-
le und, neben dem SMART-Prototypengerit, das einzige aberrationskorrigierte PEEM
an einem Synchrotron. Das Ziel dieser Arbeit ist die Entwicklung und Implementierung
eines neuen Betriebsmodus zur Durchfithrung synchrotronbasierter zeitaufgeloster aber-
rationskorrigierter X-PEEM Experimente (TRACX-PEEM). Dariiberhinaus beschiéftigt



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 Nig;Fejg durchgefiihrt.
Diese Arbeit gliedert sich wie folgt:

Kapitel 2 beschreibt theoretische Grundlagen des Ferromagnetismus der 3d-Ubergangs-
metalle. Diese sind notwendig zum Versténdnis und zur Interpretation der in dieser Ar-
beit experimentell erhaltenen Ergebnisse. Dariiberhinaus wird auf die wirkenden Ener-
giebeitrige eingegangen, welche die Form magnetischer Doménen in Strukturen der
Mikrometerskala verantworten. Abschliessend wird in diesem Kapitel eine Bewegungs-
gleichung des lokalen Magnetisierungsvektors einer Probe eingefiihrt, welche die Be-
schreibung und Interpretation der in dieser Arbeit durchgefiihrten zeitabhéingigen Ex-

perimente ermdglicht.

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 zeitauflosenden

Abbildungsmodus aufgezeigt werden.

Die in dieser Arbeit beschriebenen Experimente wurden mit einem neuartigen, aber-
rationskorrigierten und energiegefiltertem Photoemissionsmikroskop durchgefiihrt. Ka-

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

Zur Durchfithrung der zeitaufgelosten 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 Lénge
von 1ns. Darliberhinaus wurde zum effizienteren Nutzen der Synchrotronstrahlung ein
Ablenkungssystem entwickelt, dessen Konstruktion, Implementierung und Anwendung

ebenfalls dargestellt wird.

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

gungspulses bei zeitaufgelosten Messungen zu. Kapitel 6 beschreibt die neuartige Mess-
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methode sowie Ergebnisse.

Kapitel 7 beschreibt die Untersuchung des magnetodynamischen Ansprechens von Perm-
alloy (NigjFejg) Mikrostrukturen auf einen bipolaren Anregungspuls. Der Fokus liegt
dabei auf der erfolgreichen Umsetzung eines neuartigen zeitauflosenden, aberrationskor-
rigierten und energiegefilterten Betriebsmodus. Die experimentellen Daten werden mit
durchgefiihrten Simulationen verglichen. Dabei wird die Giiltigkeit des in Kapitel 6 be-

schriebenen Messverfahrens verifiziert.

In Kapitel 8 erfolgt eine Zusammenfassung der experimentellen Ergebnisse sowie der

Ausblick auf zukiinftige Experimente.



2 Theoretische Grundlagen

Das vorliegende Kapitel beschreibt die physikalischen Grundlagen zum Versténdnis des
in dieser Arbeit untersuchten Zeitverhaltens ferromagnetischer Einzel- und Heteroschich-
ten. Zuniichst erfolgt eine kurze Einfithrung des Ferromagnetimus der 3d-Ubergangs-
metalle im Rahmen des STONER-Modells. Darauf folgend werden innerhalb der mikro-
magnetischen Kontinuumstheorie die wirkenden Energiebeitrége (Anisotropien), sofern
in dieser Arbeit von Belang, aufgestellt. Diese bestimmen urséchlich die in dieser Ar-
beit untersuchten mikromagnetischen Doménenformationen. Abschlieend erfolgt die
Beschreibung magnetodynamischer Prozesse anhand der LANDAU-LIFSHITZ-GILBERT-
Gleichung.

2.1 Stoner-Modell

Die Beobachtung zeigt, dass die 3d-Ubergangsmetalle 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 diirfen Elektronen glei-
chen Spins nicht denselben quantenmechanischen Zustand einnehmen. Als Konsequenz
erfolgt die Besetzung von Zustdnden hoherer kinetischer Energie. Gleichzeitig verursa-
chen Symmetrieeigenschaften der Gesamtwellenfunktion eine Verringerung der Coulomb-
energie. Eine parallele Spinkonfiguration ist demnach energetisch giinstiger, falls die Re-
duzierung von Coulombenergie grofier als der Anstieg von kinetischer Energie bei der

Parallelstellung ist.

Die experimentell ermittelten nicht-ganzzahligen magnetischen Momente (Fe = 2,22/5;
Co = 1,715up; Ni = 0,605up [51]) lassen sich nicht durch ein Modell stark lokalisier-
ter Momente im Atom erkldren. Vielmehr liefern sie einen ersten Hinweis auf Band-
Magnetismus durch spontan spinaufgespaltene Bénder. Das einfachste Modell zur Be-
schreibung des Band-Ferromagnetismus ist das STONER-Modell [52]. Die im Folgenden
durchgefiihrte Beschreibung folgt BLUNDELL [53].
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E-- - -

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

a(E) 9(E)

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 Zusténde

der Zustandsdichte g(E), eine Anderung ihrer Energie von Ey —6F zu Ey 4+ §E. Die
9(Er)

Anzahl der um den Energiebetrag §E verschobenen Elektronen ist dabei 5% dF, so
dass die Erhohung der kinetischen Energie
1 2
ABpin = 59(Ep)(0E) (2.1.1)

betrdgt. Dies ist fiir das System zunéchst ein nicht favorisierter Zustand. Der Energie-
gewinn durch die Reduzierung des Uberlapps der Wellenfunktionen stellt die Anderung
der potentiellen Energie des Systems dar. Durch eine Erhohung des mittleren Abstandes
der Elektronen mit parallelem Spin (Austauschloch) wird die Coulombenergie reduziert.
Mit Hilfe des STONER-Parameters I als Maf fiir die Coulombenergie folgt:

1
ABpor = =5 1(9(Erp)dE)°* (2.1.2)
Die Anderung AE der Gesamtenergie ist damit:

AE = AEpy, + AEpy (2.1.3)

1
= 59(EF)(5E)2 (1—1Ig(EF)) (2.1.4)
Spontaner Ferromagnetismus ist demnach méglich wenn AE < 0 erfiillt ist, so dass
Ig(Er) >1 (2.1.5)

gilt. Dieser formale Zusammenhang ist als STONER-Kriterium bekannt. Fiir den Fall der



2.2 Anisotropie

3d-Metalle gilt fiir die Austauschwechselwirkung I = 1€V [51]. Das Auftreten spontaner
ferromagnetische Ordnung erfordert daher starke Coulombwechselwirkung einhergehend
mit einer hohen Zustandsdichte an der Fermikante. Dies ist fiir die Elemente Fe, Co und
Ni erfiillt, jedoch nicht fiir Cu.

Im néchsten Abschnitt erfolgt die formale Beschreibung der wirkenden mikromagneti-
schen Energiebeitrage. Dazu ist die Kenntnis der in der Austauschwechselwirkung ge-
speicherten Energie innerhalb der Kontinuumsnéherung hilfreich. Der Hamiltonian des
Zwei-Spin-Systems ldsst sich im HEISENBERG-Formalismus auf den Festkorper mit n
Atomen erweitern. Dabei wird gemé # =, J;;8'S7 tiber alle nichste Nachbarn (4, 5)
und deren korrespondierendes Austauschintegral J;; summiert. Die Annahme klassischer
Spins in Kleinwinkelniherung S'S7 ~ S2 -®; ; und die Einfiihrung eines reduzierten mag-
netischen Momentes 1, welches sich als Richtungscosinus der Spins am Gitterpunkt 77;

interpretieren lasst, fithrt zu:

Baus = JS*Y (7 - V) 1) (2.1.6)
ij
SchlieBllich wird durch Vernachlissigung der periodischen Gitterstruktur die Summe iiber

einzelne lokalisierte Momente in eine Integration iiber das Kristallvolumen iiberfiihrt:
Epus = A/ (Vmg)? + (Vmy)? + (Vm,)* dV (2.1.7)
1%

Das Austauschintegral J wird hierbei durch einen materialspezifischen Parameter A

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

2.2 Anisotropie

Das Experiment zeigt, dass sich die Magnetisierung eines Kristalls in bestimmte Rich-
tungen leichter, in andere schwerer, ausrichten lasst. 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. STOHR & SIEG-
MANN [51] folgend ist Anisotropie definiert als die benétigte Energie E 4,;, die Magneti-
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Abbildung 2.2 — Magnetisierung von Fe, Co und Ni Einkristallen fiir 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 Anderung erfahren, so dass sich ein formaler Zusammenhang
Eni = K1 sin?0 + Kysin*6 + ... (2.2.1)

als Reihenentwicklung gerader Terme aufstellen liasst. Hierbei beschreiben K; spezifische
Anisotropiekonstanten der Dimension .J/m?3 und 6 den Winkel zwischen Magnetisierung
und weicher Achse. Die Anisotropie iibt demnach ein Drehmoment Ta,; = OE Apn; /00 ~

2K cosfsinf auf die Magnetisierung aus.

Phénomenologisch kann die magnetische Anisotropie einem effektiven magnetischen Feld
H g; zugeordnet werden. Letzteres ist definiert als das Feld, welches ein zur Anisotropie
identisches Drehmoment T,,; = ,uoj\zf x H = oM H sin @ ausiibt. Da der Anisotropie-
beitrag K7 typischerweise sehr viel grofler ist als die Beitrdge hoherer Ordnung, folgt fiir

das magnetische Anisotropiefeld in erster Ndherung:
2K,
)2 2] 2.2.2
Ani ol cos ( )

Die Austauschlange

A
lAus == E (223)
definiert dabei eine charakteristische Liange des Systems, unterhalb derer die atomare
Austausch-Wechselwirkung typische magnetostatische Felder dominiert. Anschaulich ist
es die Langeneinheit, innerhalb der eine durch die Anisotropie K; bestimmte Magneti-

sierung ihre Richtung wechseln kann.

10



2.2 Anisotropie
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‘ Abbildung 2.3 — Schematische Darstellung der
magnetokristallinen Anisotropie.

Die Anisotropie im Festkorper der 3d-Ubergangsmetallen setzt sich aus zwei verschiede-
nen Beitrédgen zusammen. Diese haben vollig unterschiedliche mikroskopische Ursachen

und sollen daher im Folgenden getrennt diskutiert werden.

Magnetokristalline Anisotropie begriindet 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 & SCHAFER [59]. Das elektronische System im Festkorper strebt nach einem
energetisch giinstigen Zustand durch Minimierung des Uberlapps 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-Hamiltonian H = {(r)L-S
mit der Kopplungskonstanten ¢(r) liefert die in der Kopplung gespeicherte Energie. Die
magnetokristalline Anisotropie ist definiert als Energiedifferenz der Beitrdge bei Aus-

richtung entlang weicher und harter Achse:

Eyka=Y C(L-8=> ¢(rL-8 (2.2.4)

hart weich

Aufgrund des kleinen orbitalen magnetischen Moments der 3d-Ubergangsmetalle Fe, Co
und Ni triagt die magnetokristalline Anisotropie lediglich einen geringen Beitrag von

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

Formanisotropie begriindet sich in der Minimierung des von der lokalen Magnetisie-
rung selbst verursachten Streufeldes. Die Quellen und Senken der Magnetisierung re-
prasentieren dabei magnetische Ladungen an der Strukturgrenze, welche urséchlich fiir
das Streufeld wirken. Abbildung 2.4 veranschaulicht den Sachverhalt schematisch. Hu-
BERT & SCHAFER [60] folgend lisst sich das von der Divergenz der Magnetisierung M

11
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|

e D
Abbildung 2.4 - Schemati-
sche Darstellung des Streufel- < N S>
des eines unidirektional magne-
tisierten Rechteck-Elementes.

verursachte Streufeld Hp gemif

- M
VHp = -V <) (2.2.5)

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

als:
1 —o 1 - o
EF = 5;1,0 HF dV = 7§,LL() HF - MdV (2.2.6)
Raum Probe

Das Streufeld ist ferner iiber einen symmetrischen Entmagnetisierungstensor mit der
Magnetisierung verkniipft: Hp = N'M. Im einfachen Fall eines unendlich ausgedehnten
diinnen Films sind alle Tensorelemente Np; = 0 mit Ausnahme von N33 = 1. Der

Energiebeitrag der Formanisotropie folgt nach Gleichung 2.2.6 zu
1 ~ - 1 9 9
EF = _§M0VHF M = _§N0VMS cos” 6. (2.2‘7)

Hierin beschreibt 6 den Winkel zur Oberflichennormalen sowie “Oé\/[ . K die Form-

anisotropiekonstante. Aus der Winkelabhéngigkeit folgend nimmt das System einen ener-
gieminimierten Zustand ein, wenn die Magnetisierung in der Oberflichenebene ausge-
richtet ist.

Verallgemeinert kann fiir den Fall ausgedehnter diinner Filme zusammengefasst werden,

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

Magnetisierung anstrebt [51].

2.3 Domadnen

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

letzten Abschnitten beschriebenen Austausch- und Anisotropieterme. In einem externen

12
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Abbildung 2.5 — Exemplarische Doménenmuster einer 1pum-2pum-5nm Permalloy-Struktur
simuliert mit OOMMF [61]. a) Flower-Zustand mit Fj,; = 1392 J/m3. b) C-Zustand mit
FEios = 1168 J/m3. ¢) Diamant-Zustand mit Fi,; = 1050 J/m3. d) Vortex-Zustand mit
Eior = 879 J/m3.

Magnetfeld der Energie Ez.. folgt als formaler Zusammenhang der freien Energie des

Gesamtsystems:
Etot = EAus + EMIcA + EF + EZee (231)
= / (A . (VT?L)Q + kaA — %ﬁp . M + Noﬁezt . ]\7[) 1% (232)

14

Ein Gleichgewichtszustand M () der Magnetisierung folgt aus der Minimierung der Ge-
samtenergie und resultiert, abhéngig der Startbedingungen, in einem relativen Minimum

von Etot .

Abbildung 2.5 zeigt exemplarisch einige simulierte Doménenmuster einer lym - 2pm -
5nm Permalloy-Struktur. Die Rechnungen wurden mit dem mikromagnetischen Simula-
tionsprogramm OOMME (object oriented micromagnetic framework) [61] durchgefiihrt.
Die verschiedenen Doménenzustéinde stellen stabile Gleichgewichtszustdnd dar und re-
prasentieren lokale Minima von Gleichung 2.3.1. Die Simulationen wurden mit einer
ZellgroBe von 5 nm durchgefiihrt, wobei die komplette Struktur durch Erhthen der Zee-
manenergie quasistatisch auf ein definiertes Niveau geséttigt und anschlieflend relaxiert
wurde. Die beiden hochenergetischen Zustéinde (Flower und C) stellen dabei remanente
Zusténde dar, in denen der Grofiteil der Struktur in eine Richtung magnetisiert ist. Die
niederenergetischen Doménenformationen (Diamant und Landau) sind makroskopisch
nicht magnetisiert und stellen sogenannte fluz-closure-Formationen dar. Die Magneti-
sierungrichtung ihrer Doménen beschreibt eine kontinuierliche Rotation innerhalb der
Struktur.

13
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\

o |
Abbildung 2.6 - NEEL-Wand (a) und BLOCH-
Wand (b) eines in-plane magnetisierten diinnen  b)
Films.

Der Ubergang zweier Doménen erfolgt entweder durch eine in-plane (NEEL-Wand) oder
out-of-plane (BLOCH-Wand) Rotation. Abbildung 2.6 veranschaulicht beide Moglichkei-
ten. In diinnen Filmen mit hoher Formanisotropie, welche in dieser Arbeit untersucht
werden, sind Néel-Wénde der energetisch favorisierte Zustand. Ihre charakteristische

Liange ist analog zur Austauschlidnge gegeben durch die Formanisotropiekonstante gemifl

24
o — | 2.3.3
N o2 (2.3.3)

und liegt im Fall der 3d-Ubergangsmetalle in der Gréfienordnung von 10 Nanometern.

2.4 Magnetisierungsdynamik

Ein magnetisches Moment i erfihrt in einem homogenen Magnetfeld H ein Drehmo-
ment gemaf T = T H. Mit dem Drehmoment als zeitlicher Ableitung des Drehimpulses
% =T sowie = 70E7 mit dem gyromagnetischen Verhéltnis 7, folgt die Bewegungs-
gleichung:

—

%’t‘ =7 (,z x ﬁ) (2.4.1)
Im Festkorper wird das lokale magnetische Moment durch die makroskopische Magneti-
sierungsrichtung der Probe [,L()M ersetzt. Dariiberhinaus beschreibt ein externes Magnet-
feld nicht mehr die alleinige Ursache fiir ein wirkendes Drehmoment. Vielmehr miissen
alle im vorhergehenden Kapitel beschriebenen Anisotropiebeitriage beriicksichtigt wer-
den. Das effektive im Festkorper wirkende Magnetfeld ist gegeben als negative partielle

Ableitung der freien Energiedichte nach der Magnetisierung:

af (M)
oM

,u()ﬁeff = — (2.4.2)
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2.4 Magnetisierungsdynamik

Abbildung 2.7 Tllustration der
Prézessionsbewegung ~ der  Magnetisierung
M um ein effektives Feld Hefs. Ohne (a) und
mit (b) Dampfung.

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

dM (t)
dt

= —po0 (M (1) x H(®)) (2.4.3)

Gleichung 2.4.3 beschreibt die Prizessionsbewegung 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 Prézessionsbewegung
und widerspriichlich zur experimentellen Beobachtung, wonach sich die Magnetisierung
im Feld innerhalb weniger Nanosekunden in einen Gleichgewichtszustand ausrichten
kann. Um das Abklingen der Prizessionsbewegung zu beschreiben, kann ein zusétzlicher
dampfender Term eingefithrt werden. Dieser ist proportional zur zeitlichen Anderung der

Magnetisierung und skaliert mit dem phédnomenologischen Dampfungsfaktor o gemaf:

fy=—a—t MO (2.4.4)
YoroMs  dt
Einsetzen in Gleichung 2.4.3 fithrt zur bekannten GILBERT-Gleichung:
dM (t) S = a [ - M(t)
=— M H — | M — 2.4.
= —ono (M (t) m%wh(uw i (24.5)

Abbildung 2.7 b) zeigt die Prizessionsbewegung der Magnetisierung nach Gleichung
2.4.5. Die Magnetisierung relaxiert aufgrund des Dadmpfungsterms 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 eingefiihrt. Anschliefend wir die Technik
der Immersionslinsenmikroskopie kurz umrissen, bevor mit der Anrege-Abfrage-Technik
eine Methode gezeigt wird, welche die Basis fiir ein synchrotronbasiertes zeitaufgelostes

Experiment darstellt.

3.1 Erzeugung polarisierter Synchrotronstrahlung

Die klassische Elektrodynamik zeigt, dass beschleunigte, geladene Teilchen Strahlung
emittieren [62]. Ein Teilchen, welches durch Zentripetalbeschleunigung @ auf eine Kreis-
bahn von Radius r gezwungen wird, zirkuliert dort gleichférmig mit einer zur Beschleu-
nigung senkrechten Geschwindigkeit ¢. Fiir Geschwindigkeiten im klassischen Grenzfall
strahlt dieses mit einer torusférmigen Dipolcharakteristik oc sin?© ab. Hierin ist ©
der Abstrahlwinkel zur Beschleunigung a@. Fiir Geschwindigkeiten v ~ ¢ beschreibt die
Strahlungscharakteristik eine scharfe Keule in Richtung . Die gesamte Strahlungsleis-
tung wird dabei im Winkel © = 2/y mit v = 1/m emittiert, wobei das
energetische Spektrum der erzeugten Strahlung durch w = 3v+3/r gegeben ist. Dieser

Effekt wird zur Erzeugung von Synchrotronstrahlung ausgenutzt.

Historisch betrachtet, wurde Synchrotronstrahlung zunéchst als unerwiinschter Energie-
verlust bei Speicherringen der Teilchenphysik wahrgenommen. Eine anfénglich parasitére
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 Archdologie [65]. Heutzutage existieren
weltweit eine Vielzahl von Speicherringen, die speziell fiir 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

17



3 Experimentelle Methoden

Orbit:

1,7 GeV Energie
240 m Umfang

Abbildung 3.1 — Schematische Darstellung der
Zeitstruktur der im Speichering zirkulierenden
Elektronenpakete am Beispiel von BESSY II.

Abbildung 3.2 — Schematische Darstellung der
Elektronenbahn im Undulator mit Strahlungs-
keule des Synchrotronlichtes aus [67].

diesem Fall ein als Kreis anzunéherndes Vieleck. Zur Kompensation der abgestrahlten
Leistung werden {iber eine Kavitédt 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 Anderung 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 ndherungsweise einen GAUSS-formigen Puls von etwa 50 ps

Lange beschreibt.

Einen Meilenstein in der experimentellen Nutzung stellt der Einsatz sogenannter Inser-
tion Devices in den geraden Driftstrecken zwischen zwei Strahlfithrungsmagneten dar.
Zur Erzeugung von Rontgenstrahlung hoher Brillianz, einer zur Charakterisierung von
Intensitdt und Emissionswinkel eingefithrten Grofle, durchlauft der Elektronenstrahl
hierbei eine periodisch angeordnete Magnetstruktur. Eine heutzutage vielfiltig verwen-
dete Technik ist der Einsatz eines Undulators (siehe Abbildung 3.2). Interferenz, der
in jeder Periode identisch erzeugten Strahlung, fithrt dabei zu einer monochromeren
Strahlung hoherer Intensitét. Das in einen Winkel © = 1/v+/n emittierte Spektrum
Ay

K2
=22 (14— +~%6? =1,2,3... 1.1
n\ Q’Y?( + 5 +70> (n ,2,3...) (3.1.1)
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Abbildung 3.3 — Schematischer Aufbau eines Strahlrohres aus [67].

stellt dabei eine Uberlagerung mehrerer Harmonischer schmaler Energiebreite, aber ho-
her Spitzenintensitét, dar. Die Energie der Harmonischen ist aufgrund von K « B
durch Verénderung der Magnetfeldstéirke variabel. Bei Teilchenenergien im GeV Bereich
und korrespondierenden Umlaufgeschwindigkeiten von wenigen m/s unterhalb Lichtge-

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

Zur Untersuchung magnetischer Effekte ist die Variabilitdt der Polarisation der emit-
tierten Strahlung von grofier Bedeutung. Die Polarisation ¢ ist aufgrund von Drehim-
pulserhaltung verkniipft 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 {iber oder unterhalb der Kreisebene weist eine endliche Pro-
jektion auf, so dass ein entprechender Drehimpuls auf das Photon {ibertragen wird. Eine
Verschiebung der Pole um eine halbe Periodenlénge legt die sinusférmige Flugbahn der
Elektronen parallel, oder senkrecht, zur Kreisebene. Eine Verschiebung um eine Viertel
Periodenléinge erzeugt eine Schraubenbahn um die Undulatorachse. Durch Uberlagerung
von horizontal und vertikal polarisierter Strahlung mit einem induzierten Phasenunter-

schied von 7/2 wird zirkular polarisierte Strahlung emittiert.

Um die im Undulator erzeugte Strahlung dem Experiment zugénglich zu machen, wird
diese iiber eine geeignete Optik, dem sogenannten Strahlrohr (engl. Beamline), wei-
tergeleitet. Abbildung 3.3 zeigt einen typischen Aufbau eines Weichréntgenstrahrohres
schematisch. Zur Selektion eines Energiespektrums wird die Strahlung an einem Gitter
im sogenannten Monochromator gebeugt und rdumlich dispergiert. Durch eine Schlitz-

blende vor dem Experiment kann so ein scharfes Energieband selektiert werden. Durch
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Abbildung 3.4 — Rontgenabsorption an den L-Kanten mit zirkular polarisiertem Licht. Die
unterschiedlichen Ubergangswahrscheinichkeiten reprisentieren den XMCD-Effekt.

eine weitere Kombination von fokussierenden Spiegeln wird die Synchrotronstrahlung

auf der Probe in einen Bereich kleiner 100pm -100um fokussiert.

3.2 Magnetischer Rontgenzirkulardichroismus

Das Wort Dichroismus stammt aus dem Griechischen und bedeutet Zweifarbigkeit. Im
optischen Spektralbereich beschreibt es die Eigenschaft von Kristallen ihre Farbe zu
dndern, wenn sie mit Licht unterschiedlicher Polarisation oder Winkel beleuchtet wer-
den und ist Ursache optischer Anisotropie des Kristalls. Dichroismus tritt ebenfalls bei
Anregung mit Rontgenstrahlung auf. Liegt die Symmetriebrechung als Ursache des Di-
chroismus dabei in magnetischen Eigenschaften der Probe, wie beispielsweise spontanem
Ferromagnetismus, spricht man von magnetischem Zirkulardichroismus (z-ray magnetic
circular dichroism, XMCD). XMCD wurde 1975 von ERSKINE & STERN theoretisch
vorhergesagt [68] und 1987 von SCHUTZ et al. experimentell nachgewiesen [28].

Der XMCD-Effekt beruht auf der Abfrage von Spin- und Bahnpolarisation der unbe-
setzten Zusténde oberhalb der Fermienergie, durch Anregung von Elektronen aus kern-
nahen Niveaus. Notwendigerweise muss fiir die Ausbildung des Effekts in einer Probe ein
spin- oder orbitalpolarisierter elektronischer Ubergang sowie eine austauschaufgespalte-
ne Zustandsdichte vorliegen. Dieser Sachverhalt ist fiir die in dieser Arbeit betrachteten
2p — 3d Uberginge erfiillt und in Abbildung 3.4 dargestellt.
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3.2 Magnetischer Rontgenzirkulardichroismus

Die quantenmechanische Essenz der Rontgenabsorption ist gegeben durch FERMIs Golde-
ne Regel. Diese beschreibt die Ubergangswahrscheinlichkeit aus einem initialen Zustand

|i) zum Endzustand |f) mit den Bindungsenergien (E;), (Ey):
2m L9
Piﬁf=f|< fIH|i> %0 (E; — Ef — h) (3.2.1)

Das Ubergangsmatrixelement M;_, ¢ =< f|H|i > ist hierin bestimmt durch die Wellen-
funktionen des Anfangs- und Endzustandes sowie im allgemeinsten Fall dem Hamilton-
operator des Systems, wihrend die Delta-Funktion Energieerhaltung wiahrend des Emis-
sionsprozesses sichert. Bei niedrigem Photonenfluss auf die Probe kann der Operator H
innerhalb linearer Antworttheorie genihert werden. Mit dem Wellen- (k) und Polarisa-
tionsvektor (€) des Photons sowie dem Impulsoperator ' des Elektrons im Festkorper
folgt:

Mip =< f|p-ec*|i> (3.2.2)

Bei Photoemission mit Weichrontgenstrahlung im Energiebereich von Aiw < 1000eV,
beziehungsweise A = 1.2nm, aus einer 2p-Schale mit |#] ~ 0,01 nm Bohrschem Elek-
tronenradius-Aquivalent kann durch Giiltigkeit von |7] < A/27 die sogenannte Dipol-
Néherung angewandt werden. Diese behandelt die elektromagnetische Welle als konstant

iiber den Bereich der absorbierenden Atomschale. Es folgt das Matrixelement
Mio;=A<fl|p-eli> (3.2.3)

mit A = 472 hw und SOMMERFELDs Feinstrukturkonstante o y. Unter Berticksichtigung
der Anregung mit polarisierter Strahlung kann das Matrixelement als Produkt von

Radial-, Winkel- und Spinteil formuliert werden.
M5 = (0/l|r|nc) (Imyleleme) 3(ml, ms) (3.2.4)

Wie zu sehen ist, erlaubt der Spinteil lediglich Ubergéinge, bei denen die Spinquantenzahl
erhalten ist. Der Radialteil geniigt dabei der Normierungsbedingung f0°° ...dr = 1 und
weist eine starke Lokalisierung der Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons in der
N#he zum Atomkern auf. Diese Lokalisierung bedingt die Elementselektivitit als funda-
mentalen Aspekt von Réntgenabsorption. Die Polarisationsabhingigkeit des Ubergangs
wird allein bestimmt durch den Winkelanteil, dessen Matrixelement mathematisch durch

die sogenannten Kugelflichenfunktionen Y, beschrieben wird. Durch Letztere wird das
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Abbildung 3.5 — Nach Dipolregeln erlaubte Ubergiinge der 2p-Elektronen in das 3d-Band
(mj = +£1) bei zirkularer Polarisation.

Matrixelement nur fiir bestimmte Kombinationen I, l;, m, m; einen Wert ungleich Null
annehmen, welches die Basis der bekannten Dipolauswahlregeln darstellt. Letztere sind
in allgemeiner Form fiir das Bahnmoment von THOLE et al. [69] und den Spin von CAR-
RA et al. [70] hergeleitet worden. In Dipolniherung vereinfachen sich die Auswahlregeln

zu:

AL = +1 (3.2.5)
Amy =0, %1 (3.2.6)

Folglich sind fiir Anregungen der 2p-Elektronen in das 3d-Band (AL = +1) lediglich die
in Abbildung 3.5 gezeigten Ubergiinge erlaubt. Dabei gilt fiir zirkular rechts polarisierte

Strahlung (o) m; = 1 sowie fiir zirkular links polarisierte Strahlung (6~) m; = —1.

Nach Gewichtung der Spin-Orbit-gekoppelten Zielzusténde mit Hilfe der entsprechenden
CLEBSCH-GORDON-Koeffizienten konnen diese durch die ungekoppelten Basiszusténde
ausgedriickt werden. Dies erlaubt schliefllich die Berechnung der in Abbildung 3.4 auf-
gelisteten Ubergangswahrscheinlichkeiten. Zusammenfassend werden mit zirkular rechts
(links) polarisierter Rontgenstrahlung an der 2p;/, Kante 75% Spin | (37,5% Spin 1)
Elektronen sowie an der 2p3 /5 Kante 25 % Spin | (62,5 % Spin 1) Elektronen angeregt. Die
resultierende Anzahl angeregter Elektronen, welche die experimentell messbare Intensitét
reprisentiert, ist abhéngig von der Population im jeweiligen Spin-Orbit-aufgespaltenen
Ausgangsniveau. Die daraus resultierenden Intensitéten des Uberganges an beiden Kan-
ten sind ebenfalls in Abbildung 3.4 dargestellt. Deren Differenz

Al =1I(c7)—I(c™) (3.2.7)

stellt den XMCD-Effekt dar.
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3.3 Elektronenoptische Immersionslinsenmikroskopie

Abbildung 3.6 — Prinzip der Kathodenlinse.
Die Probe (Kathode) befindet sich in einem Ab-
stand von 1.5 - 3mm zur Frontfliche (Extrak-

z=

4/3L  Probe OB tor) der Objektivlinse (OBJ). Durch eine nega-
=L pyeraktor tive Spannung der Probe von 10kV/mm wird
2=0 ein elektrostatisches Immersionsfeld erzeugt.

3.3 Elektronenoptische Immersionslinsenmikroskopie

Elektronenoptische Immersionslinsenmikroskopie begriindet sich auf einer in den 1930er
Jahren publizierten Methode von BRUCHE [30, 71]. Dieser beschreibt eine Versuchsanord-
nung, welche mit Hilfe einer einzelnen magnetische Linse die laterale Intensitétsverteilung
I(x,y) von Photoelektronen aus einer Zinkplatte auf einen Phosphorschirm abbildet. Um
die Abbildungseigenschaften des Apparates zu verbessern, adaptierte BRUCHE 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...3mm zu der geerdeten Front (Extraktor) der Objektivlinse (OBJ).
Durch Anlegen einer probenseitig negativen Spannung U von typischerweise 10kV/mm
wird ein starkes elektrostatisches Immersionsfeld erzeugt. Elektronen, welche mit einer
Startenergie Fy aus der Probe emittiert werden, beschleunigen so vor Eintritt in die Ob-
jektivlinse auf eine Driftenergie E = Ey + eU. Dies verringert die relative Energiebreite
Ey/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]. Ergéinzend zur Kathodenlinse besteht der grundsitzliche
Aufbau eines elektronenoptischen Immersionsmikroskops aus einer Projektiv-Optik, wel-
che das von der Objektivlinse erzeugte Bild vergroflert und auf einen Detektor abbildet.
Letzterer ist im einfachsten Fall ein Leuchtschirm, der das elektronenoptische Bild tiber

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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elastisch gestreuter Elektronen im Festkorper 1 10 100 1000
nach SEAH und DENCH [73]. Startenergie / eV

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, wihrend die iibrigen Ver-
fahren eine Quelle in Grofie des Gesichtsfeldes benutzen. Letztere werden daher auch als
parallele Techniken bezeichnet. Wihrend (S)TEM aufgrund der hohen Elektronenener-
gie im Bereich von 100keV bis 1 MeV eine volumensensitive Technik darstellt, wird
das Bild bei PEEM/LEEM durch niederenergetische Elektronen (<100eV) geformt.
Aufgrund deren kurzer freier Wegldnge im Festkorper [73] ist die Informationstiefe auf
den oberflichennahen Bereich bis etwa 10 nm begrenzt (sieche 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 riickreflektierten 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 dhnlichen elektronenoptischen Anforderungen werden LEEM und
PEEM oft in einem Instrument vereint, obwohl die in 3.3.2 detailliert beschriebenen

Kontrastmechanismen zur Bildentstehung grundsétzlich 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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GAussscher Optik in paraxialer Ndherung. Obwohl diese alle formalen Zusammenhénge
zur experimentellen Bestimmung der Aberrationskoeffizienten des Mikroskopes liefert,
ist ihre Giiltigkeit hinsichtlich der Berechnung absoluter Groflen wie Auflosung oder
Aperturen beschréinkt. Eine ausfithrliche 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 zuriickzufithren sind und Astigmatismus tiblicherweise
korrigiert werden kann, stellen die ersten Ordnungen sphérischer und chromatischer Ab-

erration die bedeutenden Limits der erreichbaren lateralen Auflésung dar.

Sphiérische Aberration beschreibt die Abweichung zum idealen GAUSSschen Strahlengang
bei Elektronen welche die Optik unter einem Winkel « 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 dg in der GAussschen Bildebene.

Letzterer wird als Reihenentwicklung beschrieben durch
8s = Coa + Caa® + Csa® + ... (3.3.1)

mit dem Fehlfokus der Linse Cjy sowie sphéirischer Aberration dritter und fiinfter Ord-
nung C3, C5. Chromatische Aberration beschreibt den durch Chromatizitit AFE verur-

sachten Versatz 6. der vom gleichen Punkt ausgehenden Elektronen. Gemé&f
8. = Cpear + Cpp®a + Cheea® + ... (3.3.2)

ist der Abstand in der Bildebene proportional zur relativen Energiebreite e = AE/E der

Elektronen.

Der oben beschriebene Aufbau der Kathodenlinse enthélt 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], trégt aber lediglich ver-

nachléssigbar zu Aberrationen bei [79]. Die resultierenden Aberrationen miissen demnach
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als Linearkombination des elektrostatischen und magnetischen Beitrages gemé&f

C3 = Csyp + C3e (3.3.3)
Cc = Ccm + Cce (334)

beschrieben werden. LENC & MULLEROVA [80] folgend sind die elektrostatischen Bei-
trige der Aberrationen des Bildes dabei energieabhingig und fir £/Ey > 1 gegeben

| E
Cce - _036 =-L FO (330)

Die Durchfithrung eines Experiments zur Klarung einer physikalischen Fragestellung

als:

driangt durch die Suche nach der geeigneten Technik zwangsldufig die Frage auf, welche
laterale Auflosung mit PEEM oder LEEM erreichbar ist. In einem idealen Mikroskop
wird ein punktférmiger Gegenstand in eine punktférmige Abbildung iiberfiihrt. Rea-
le Mikroskope hingegen bilden ein Objekt mit den oben diskutierten Abbildungsfehlern
ab. Aberrationen verursachen dabei die Abbildung eines punktférmigen Gegenstandes in
einen Kreis endlichen Durchmessers der Bildebene. Dariiberhinaus stellt die Kontrasta-
pertur in Kombination mit der DE BROGLIE Wellenléinge A des Elektrons eine bedeutende
Einschrinkung durch Beugungseffekte dar. Mit der Beugungsunschirfe 6p = 0.61)\/ sin v
des Elektrons ldsst sich eine resultierende Punktauflosung als GAusssche Entwicklung
r = /6% + 62+ 02 der Unschérfekreise in der Bildebene formulieren. Fiir in-Fokus-
Bedingung Cy = 0 folgt damit als formaler Zusammenhang zwischen erreichbarer latera-

ler Auflssung sowie Austrittswinkel o und relativer Energiebreite AE/E der Elektronen:

0.61 A Cya\? 2
7‘|:( . )-l—( 5 ) +(C5a5)
9 1
AE \? AE\? AE 3\?
+ <Ccf&) + <Ccc (f) a) + (Cgcfa )

Die Terme C5 und C. beschreiben die in Abbildung 3.9 illustrierte sphérische und chro-

(3.3.6)

matische Aberration. Weitere Beitrdge mit C5 und C,., C3. entsprechen Aberrationen
hoherer Ordnung, die ebenfalls signifikant beitragen. In einem Linsensystem sind die
Aberrationen der einzelnen Linsen additiv, multiplizieren sich jedoch mit einem Faktor
ﬁ. M stellt hierbei die Vergréflerung der vorhergehenden Linse dar, wobei n = 4 fiir

sphérische und n = 2 fiir chromatische Aberration gilt. Die Aberrationen des Gesamt-
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systems sind daher mafigeblich bestimmt durch die Kathodenlinse, wahrend Transfer-

und Projektivlinsen nur vernachlissigbaren Einfluss haben.

a) 10°F L} i b) 10°F L T E
6F| = Summe 6f| = Summe —— Beugung 3
4[| — Beugung his c5 1
L{[—C3 t|— Ccc C3c
2l[— Cc  — Ccc C3c| 2 .
C3, Cc korrigiert
g 107F £ L
= 6f -
2 4 2
> t >
@ ?
el 2t iQ
5 B 5
< 107k <
of
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2ff
-9 L L Lo L T L =
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Abbildung 3.8 — Erreichbare Auflésung nach Gleichung 3.3.6. Berechnet fiir Ey = 2eV,
AFE = 3eV und U = 15kV (typisch fir X-PEEM). Graph a) zeigt den unkorrigierten
Fall mit einer erreichbaren lateralen Auflssung von etwa 18 nm. In b) ist der korrigierte
Fall mit C3,Cc = 0 gezeigt. Die erreichbare laterale Auflssung betriigt 8,5nm. Graph c)
veranschaulicht die Auflésung fiir unkorrigiertes und korrigiertes X-PEEM in Abhéngigkeit
der Transmission. Letztere ist auf ihren Wert im unkorrigierten Fall normiert. Bei Aberra-
tionskorrigiertem X-PEEM ergibt sich durch den gréfieren Akzeptanzwinkel bei optimaler
Abbildung eine etwa 4.5-fach hohere Transmission.

Abbildung 3.8 stellt Berechnungen von Gleichung 3.3.6 grafisch dar. Die Rechnung erfolg-
te fiir Elektronen, welche die Probe mit einer energetischen Breite AE = 3eV und Start-
energie Ey = 2eV verlassen, sowie mit 15kV beschleunigt werden. Dariiber hinaus wur-
den realistische Werte der Koeffizienten C; aus [47] zugrunde gelegt. Das Szenario ent-

spricht der in dieser Arbeit hauptséchlich durchgefiithrten Abbildung einer Probe mit den
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niederenergetischen Sekundérelektronen des Emissionspektrums bei Rontgenabsorption
(X-PEEM). An dieser Stelle soll zunéchst nur auf Abbildung 3.8 a) eingegangen wer-
den. Die erreichbare Auflosung als Summe der beitragenden Terme zeigt deutlich ein
Minimum. Der korrespondierende Akzeptanzwinkel stellt die GréBe der im Experiment
zu verwendenden Apertur fiir eine bestmogliche Abbildung dar. Bei der energetischen
Breite der Sekundirelektronen von einigen Elektronenvolt ist die Auflosungsbegrenzung
durch den Beitrag der chromatischen Aberration bestimmt. Eine Verringerung der Ener-
giebreite kann bei PEEM durch den Einsatz eines Energiefilters erfolgen. Dieser begrenzt
durch Einschrinkung des Emissionsspektrums signifikant den zur Verfiigung stehenden
Fluss und erfordert eine erhebliche Verldngerung der Aquisitionszeit zur Datenaufnah-
me. Dieser Sachverhalt verdeutlicht die immense elektronenoptische Herausforderung bei
hochauflosendem X-PEEM. Bei LEEM ist durch die Emissionscharakteristik des Kalt-
kathoden Feldemitters einer Elektronenkanone eine Energiebreite von lediglich 0,25eV
gegeben. Der Einfluss von chromatische Aberration wird dadurch vernachlissigbar, so
dass die Auflosungsbegrenzung lediglich durch Beugung und sphérische Aberration be-
stimmt ist. Es ist aus Abbildung 3.8 a) leicht ersichtlich, dass sich mit LEEM leicht

laterale Auflésungen im unteren Nanometerbereich erzielen lassen.

Aberrationskorrektur Wenige Jahre nach den wegweisenden Experimenten von BRUCHE
formulierte SCHERZER ein theoretisches Limit fiir die Auflosungsféhigkeit elektronenopti-
scher Linsen [81]: Die chromatische und sphdirische 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 begriindet die Unmdoglichkeit eines elektronenoptischen
Achromaten und damit die Korrektur sphérischer und chromatischer Aberration durch
Linsen unabhéngig ihres Typs oder Geometrie. Ausschlieflich durch Verletzung einzel-
ner Bedingungen des Theorems ist es moglich C3 und C. zu korrigieren [43]. Tabelle
3.1 zeigt eine Ubersicht iiber experimentell bestiitigte Methoden zur Korrektur von Cs
und C.. Von den Methoden konnten sich lediglich elektromagnetische Multipole sowie
Elektronenspiegel in kommerziell erhiltlichen Gerdten durchsetzten. Andere Methoden
zeigten zwar teilweise Korrektur von C3 und C,, erfordern jedoch immensen technischen
Aufwand [87, 86] oder weisen lediglich eingeschrinkte Praktikabilitit auf [85, 84]. Bei
PEEM und LEEM ist aufgrund der Driftenergie von einigen kV in der Sdule der Ein-
satz eines elektrostatischen Spiegels moglich. Deren Funktionsweise und Wirkung soll
im Folgenden kurz umrissen werden. Die Beschreibung erfolgt &hnlich 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+C,
[83] Wien-Filter zylind. Symmetrie Ce
[84]  Elektrostat. Gitter/Folien Raumladungsfreiheit C5+ C.
[85] Moving-Focus stat. Felder C3+C,
[86]  Zeitabh. Linsen stat. Felder C3+Ce
[87]  Energieinversion stat. Felder C.

[44]  Elektronenspiegel reale Bilder C3+C,

Tabelle 3.1 — Experimentell bestéitigte Methoden zur Aberrationskorrektur mit nach
SCHERZERs Theorem verletzten Bedingungen.

a)v

Abbildung 3.9 — Sphérische und chromatische Aberration einer Elektronenlinse (a,c)
und eines Elektronenspiegels (b,d). Die Laufzeitunterschiede im fokussierenden Feld sind
urséchlich fiir 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
Aquipotentialflichen als schwarze Linien eingezeichnet sind. Diese formen einen Poten-
tialberg, der hineinfliegende Elektronen abbremst und herausfliegende beschleunigt. Im
Fall einer Linse wird das Elektrodenpotential ® so gewéhlt, dass Elektronen mit Drift-
energie Eppst = eUppige diesen iiberwinden kénnen, so dass ¢ < eU gilt. Um Eigenschaf-
ten eines Elektronenspiegels darzustellen muss ein Potential ® > eU gewéhlt werden,
so dass Elektronen auf der ansteigenden Flanke des Potentialberges reflektiert werden.
Beim Durchgang eines Elektrons durch das elektrische Feld iibt dieses eine fokussie-
rende Kraft proportional zum Abstand zur optischen Achse aus. Eine lingere Verweil-
zeit im Feld bewirkt daher eine stirkere Fokussierung. Abbildung 3.9 zeigt die Ursache
von sphérischer Aberration einer Linse a) und eines Spiegels b). Im Fall einer Linse
miissen ferner der optischen Achse einfliegende Elektronen sowohl eine ldngere Strecke
im Feld zuriicklegen als auch den Potentialberg hoher erklimmen wie achsennahe Elek-

tronen. Dies verursacht eine lingere Verweildauer im fokussierenden Feld einhergehend
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mit stirkerer Fokussierung. Als Konsequenz zeigen achsenferne Elektronen eine kiirzere,
achsennahe Elektronen eine liangere Fokuslinge. Diese Eigenschaft wird als unterkor-
rigierte sphirische Aberration bezeichnet. Die sphirische Aberration im Fall des Elek-
tronenspiegels erschliet sich aus einer #hnlichen Uberlegung. Wie in Abbildung 3.9 b)
dargestellt, werden unabhéngig des Abstands zur optischen Achse Elektronen an der glei-
chen Aquipotentialfliche reflektiert. Durch die Form des elektrostatischen Feldes legen
achsenferne Elektronen eine kiirzere Strecke zur identischen Potentialfliche zuriick als
achsennahe Elektronen. Als Konsequenz werden Erstere durch ihre kiirzere Verweildauer
schwiicher fokussiert und offenbaren eine grofiere Fokuslénge als achsennahe Elektronen.
Die sphirische Aberration eines Elektronenspiegels verhilt sich nach dieser Uberlegung
genau invers zu der der Elektronenlinse und wird daher als dberkorrigierte sphdrische
Aberration bezeichnet. Abbildung 3.9 ¢) und d) zeigen Trajektorien energetisch verschie-
dener Elektronen im transmittierenden Feld einer Linse ¢) und reflektierenden Feld eines
Spiegels d). Im elektrostatischen Feld der Linse erfahren hoherenergetische Elektronen
durch ihre groere Geschwindigkeit eine zeitlich kiirzere Ablenkung. Durch das weniger
effektiv wirkende fokussierende Feld zeigen Elektronen eine grofiere Fokuslénge je hoher
ihre Energie ist (unterkorrigierte chromatische Aberration). Im reflektierenden Feld eines
Spiegels erklimmen Elektronen den Potentialberg bis ihre kinetische Energie vollsténdig
abgebaut ist. Hoherenergetische Elektronen erfahren dadurch linger die fokussierende
Eigenschaft des Feldes. Als Konsequenz weisen die Elektronen eine Fokusldnge auf, wel-
che mit hoherer Energie abnimmt (dberkorrigierte chromatische Aberration). Die hier
dargelegte Argumentation kann identisch fiir magnetische Linsen erfolgen. Bei Trans-
mission des fokussierenden magnetischen Feldes einer Linse erfahren Elektronen eine
Rotation. Die Umwandlung von kinetischer Energie in Rotationsenergie fithrt 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 kon-
nen aufgrund ihrer mangelnden Freiheitsgrade zu einer bestimmten Fokalldnge jeweils
eine Kombination von Cs, C. korrigieren. Um unabhéngig von der Fokallinge und un-
abhéngig voneinander C3 und C. einzustellen, werden drei Freiheitsgrade benotigt. Dies
begriindete die Entwicklung des Tetroden-Spiegel von PREIKSzZAS & ROSE [45]. Der
Tetroden-Spiegel veréndert die Elektronentrajektorien bereits beim Einlaufen in die re-
flektierende Elektrode, unterscheidet sich jedoch in der prinzipiellen Funktionsweise nicht

von obiger Ausfiihrung.
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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 sphérische
oder chromatische Aberration auf, wenn die Koeffizienten der Kathodenlinse und des

Spiegels den Relationen

—C5P = M*Cy (3.3.7)
-C% = M?C, (3.3.8)

geniigen. M stellt hier die Vergroflerung der Bildebene des Spiegels dar. Kapitel 4.3 die-
ser Arbeit setzt sich mit der experimentellen Bestimmung der Aberrationskoeffizienten

Cj3, C. der Linsen sowie ihrer Korrektur auseinander.

Abschliefend soll erneut Abbildung 3.8 diskutiert werden. Graph b) veranschaulicht das
beschriebene X-PEEM Szenario fiir den aberrationskorrigierten Fall. Die Terme Cs, C,
aus Gleichung 3.3.6 sind jetzt identisch Null, so dass auflosungsbegrenzend die Terme
Ce und fiir groe Winkel Cs., C5 wirken. An dieser Stelle ist zu beachten, dass teil-
weise auch Terme hoherer Ordnung korrigiert werden, die einzelnen Beitrdge demnach
nicht identisch zu a) sind. Abbildung 3.8 c) vergleicht den korrigierten und unkorrigier-
ten Fall in Abhéngigkeit der Transmission. In Kleinwinkelnéherung ist die Fliche der
Blendeno6ffnung 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 Auflosung
einhergeht mit einem Zuwachs an Transmission. Aberrationskorrektur erlaubt es ferner,
durch geschickte Wahl der Blende, die Transmission des Instrumentes weiter zu erhhen

bei gleicher Auflésung wie im unkorrigierten Fall.

3.3.2 Ausgewihlte Abbildungsmodi

Schwellenphotoemission beschreibt die Anregung von schwach gebundenen Valenz-
elektronen iiber das Vakuumniveau. Der Emissionsprozess geniigt dabei der Photoef-
fektgleichung [88]:

Ekin =hw—-o— EBindung (339)

Die Austrittsarbeit ® im Festkorper liegt abhéngig von atomarer Bindung sowie kris-

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

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

von hw = 4.9eV, wie beispielsweise einer Quecksilber-Kurzbogenlampe, wird lediglich
ein sehr schmales Band von Elektronenenergien emittiert. Die Photoemissionsintensitét
ist dadurch primér bestimmt durch die lokale Variation der Austrittsarbeit der Probe.
In der Anwesenheit von topografischen Merkmalen auf der Probe ist ein zusétzlicher
sekundérer 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

Lag 7519 3sMnO3z-Nanostrukturen.

X-PEEM bezeichnet Photoemissionsmikroskopie mit Roéntgenstrahlung (X-Ray). Durch
Einstellen der Photonenenergie hiw auf eine charakteristische Absorptionskante des zu
untersuchenden Elementes erfolgt eine elementspezifische Anregung eines kernnahen Ni-
veaus in die freien Zustdnde der Zustandsdichte. Bei Weichréntgenabsorption wird die
entstandene Innerschalenvakanz durch einen Augerprozess wieder aufgefiillt. Die dabei
entstehenden hochenergetischen Augerelektronen induzieren durch inelastische Streupro-
zesse im Festkorper eine Sekundirelektronenkaskade, welche iiber das Vakuumniveau
emittiert und durch PEEM abgebildet wird. Da der Start des Prozesses ausgeht vom
Energieiibertrag in der Abregung eines schwachgebundenen Elektrons in ein kernnahes
Niveau, tragt ebenfalls die Sekundérelektronenkaskade diese charakteristische Informa-

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

Durch Auswihlen eines dichroischen Uberganges im Absorptionsprozess kann durch den
XMCD-Effekt zusitzlich Information iiber magnetische Eigenschaften gewonnen werden.
Eine quantifizierte Messung des XMCD ist dabei die normierte Differenz zweier mit

unterschiedlicher Helizitét (o7, 0~ ) aufgenommer Bilder, die sogenannte Asymmetrie:

Ao I(o™) 71(0:;

e T (3.3.10)
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3.4 Die Anrege-Abfrage-Technik

Die Asymmetrie ist proportional zum Winkel ¢ = Z(E, M) zwischen k-Vektor des ein-
fallenden Synchrotronlichtes und lokaler Magnetisierungsrichtung der Probe. Demnach
kann gemifl A o cos ¢ 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) Oberfliche abgebildet mit
niederenergetischen Elektronen. Die Probenpotential wird dabei so eingestellt, dass Elek-
tronen niemals die Probe erreichen, sondern einige nm vor der Oberfléche 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 Probenoberfliche. Durch die bei LEEM niedrige Elektronenenergie (0-100 V) erfah-
ren Elektronen, welche in den Festkorper eindringen, niederenergetische Elektronenbeu-
gung (low energy electron diffraction, LEED). Das zu 2,8 eV entsprechende Beugungsbild
einer Si(001) (2x 1) Oberflichenrekonstruktion [91] ist in 3.10 d) dargestellt. Das LEED-
Bild zeigt vier halbzahlige Reflexe um den (0,0) Primérreflex, welche paarweise zu (2 x 1)
oder (1 x 2) Rekonstruktionen korrespondieren. Bei Hellfeld-LEEM wird lediglich der
(0,0)-Reflex zur Abbildung der Probe benutzt, wihrend die Intensitét iibriger Refle-
xe durch eine Kontrastblende geblockt wird. Bei Dunkelfeld kann jeder Reflex aufer
(0,0) zur Abbildung herangezogen werden. Dadurch kénnen 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 Oberfliache.

3.4 Die Anrege-Abfrage-Technik

Die inhérente Zeitstruktur der Synchrotronstrahlung ermdglicht die Durchfithrung von
zeitauflosenden 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 At 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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3 Experimentelle Methoden

Digitale
Verzdgerung

Synchrotron Abfrage Anregung

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

beider Signale kénnen so zu definierten Zeitpunkten Messungen vom Ansprechen des
Systems auf die Anregung durchgefiihrt werden. Durch eine hinreichend grofie Anzahl
an Messpunkten lidsst sich die vollsténdige Reaktion des Systems abbilden. Die Akqui-
sition der Messdaten erfolgt dann iiber 108 — 109 Zyklen, so dass lediglich reversible
Prozesse abgebildet werden kénnen. Innerhalb des Verfahrens stellt die Periodenlénge
tirit des Abfragesignals ein zu beriicksichtigendes Limit dar. Demnach kann lediglich
das Verhalten des Systems im Zeitraum 0 < At < tg,.;; abgebildet werden. Durch eine
Unterdriickung von Abfragepulsen und gleichzeitige Anpassung der Anregungsfrequenz
konnen mit schaltbaren Detektoren auch ldngere Zeitskalen abgetastet werden. Der Ver-
lust an Statistik bedingt durch den reduzierten Photonenfluss stellt jedoch eine immense

Herausforderung an das Experiment dar.

Die erreichbare Zeitauflosung innerhalb des Verfahrens ist gegeben durch die zeitliche
Léange der Synchrotronpulse. Diese liegen typischerweise in der Gréflenordung von 10 ps,
wobei spezielle Fiillmuster Pulslingen von wenigen ps erreichen [66]. Diese Zeitauflosung
ermoglicht Messungen im Frequenzbereich bis etwa 100 GHz welcher mit Prézessions-
frequenzen ferromagnetischer Systeme zusammenfillt. Letztere sind verantwortlich fiir
die Geschwindigkeit mikromagnetisch reversibler Prozesse und stellen die untere Grenze
der beteiligten Zeitskala dar.
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4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an
Beamline UE56/1-SGM

Ein Teil dieser Arbeit war der Inbetriebnahme des PEEM/LEEM als permanentes Expe-
riment am Weichréntgenstrahlrohr UE56/1-SGM gewidmet. Den wichtigsten Meilenstein
reprasentiert dabei die experimentelle Bestimmung der Aberrationskoeffizienten Cs und
C. des Elektronenoptik. Diese konnten ermittelt und in periphere Software eingepflegt
werden. Bei zukiinftigen Experimenten steht dadurch eine automatische Aberrations-
und Fokusverfolgung zur Verfiigung. Das vorliegende Kapitel fasst die verwendeten Me-

thoden und experimentell ermittelten Parameter zusammen.

4.1 Das FE-LEEM P90 AC

Ein ausfiihrliche und detaillierte Beschreibung der Elektronenoptik ist bei TROMP in [47]
zu finden. In [92] wird vom gleichen Autor die grundlegende Justageroutine beschrieben,
deren Durchfithrung Voraussetzung fiir alle in dieser Arbeit durchgefithrten Messungen
ist. An dieser Stelle soll lediglich eine kurze Ubersicht der relevanten Geréteeigenschaften

gegeben werden.

Abbildung 4.1 illustriert die wichtigsten optischen Komponenten. Das LEEM verwen-
det zwei magnetische Strahlteiler (Prismen). Wihrend 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 Vergroflerung M befindet. Durch die Eigenschaften einer Prismenhélfte als
90°-Ablenker beschreiben die Elektronentrajektorien innerhalb des magnetischen Sek-
torfeldes anniéhernd einen Viertelkreis. Geometrische Uberlegungen zeigen, dass die Ver-
groBerung des Realbildes auf der Diagonalen des Sektorfeldes M’ = M/+/2 betriigt [92]
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4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an Beamline UE56/1-SGM
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tische Darstellung der wich-
tigsten elektronenoptischen
Komponenten des SPECS
FE-LEEM P90 AC nach [47].

Elektronen
Kanone

(und Referenzen darin).

Im Instrument steht eine Kaltkathoden-Feldemitter-Elektronenkanone zur Verfiigung.
Diese emittiert Elektronen einer Energiebreite AE = 0,25eV und erlaubt durch ei-
ne geeignete Optik Fokussierung, Kollimation und Stigmation der Elektronenstrahls.
Der Emitter wird auf einem Potential von +15kV betrieben, welches die Driftener-
gie G der elektronenoptischen Sdule bestimmt. Durch die erste Primenhilfte wird der
Elektronenstrahl um 90° abgelenkt und in die Objektivsidule transferiert. Ein negatives
Probenpotential von etwa -15kV bremst einlaufende Elektronen ab. Abhingig der Po-
tentialdifferenz erfolgt sofortige Reflektion der Elektronen oder Wechselwirkung mit der
Probe. Die Potentialdifferenz zwischen Probe und Emitter stellt hierbei die Startenergie

Ey der Probe dar und betrégt typischereise 0 - 100eV.

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 vergréfiert und in die Prismen-
ebenen abgebildet. In der Eingangsebene des Prismas entsteht ein Beugungsbild der

Probe, in der Prismenmitte ein virtuelles Realbild mit Vergroflerung M = 38.
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4.1 Das FE-LEEM P90 AC

Durch die zentrale Kombination von zweiter und dritter Prismenhélfte sowie elektro-
statischer Transferlinse (ET) wird das Beugungsbild der Probe von der Eingangsebene
der zweiten Prismenhilfte in die Ausgangsebene (M2) der dritten transferiert. Das Real-
bild wird durch ET von Zentrum zu Zentrum beider Prismenhélften und von M2 in M3
abgebildet. Um dem Akzeptanzbereich des Korrektors zu geniigen, verkleinert M2 das
virtuelle Bild der Prismenmitte um einen Faktor 4, so dass in M3 eine Vergroflerung
M = 8,5 vorliegt. M3 ist gleichzeitig Gegenstands- und Bildebene des Korrektors. Letz-
terer eliminiert durch seine Eigenschaften die Bildfehler C5, C,. der bisherigen Linsen
und reflektiert ein korrigiertes Bild zuriick in M3, welches von M2 sowie der letzten Pris-
menhilfte in die Projektivsidule transferiert wird. Das reflektierte Beugungsbild wird

dabei in die Ausgangsebene P1 abgebildet.

Die nachfolgenden Projektivlinsen, deren letzte als rotationsfreies Dublett ausgefiihrt
sind, dienen ausschliesslich der Vergroflerung. Durch vollstdndige 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.

Zusétzlich zu den als Linsen wirkenden optischen Komponenten stehen elektrostatische
Deflektoren und Oktupolstigmatoren zur Verfiigung. Von ihnen besitzen lediglich drei
Relevanz in der téglichen Arbeit. Zur Stigmierung des Beugungsbildes steht in der Elek-
tronenkanone ein Stigmator zur Verfiigung. Ein Weiterer zur Stigmierung des Realbildes
befindet sich in der Eintrittsebene von Prismenhélfte zwei. Bei der Durchfiihrung von
LEEM-Experimenten mit Dunkel- oder Hellfeldkontrast sollte der entsprechende LEED-
Reflex die Optik auf der optischen Achse passieren um gleichbleibende Abbildungseigen-
schaften zu gewéhrleisten. Aus diesem Grund wird der einlaufende Elektronenstrahl be-
reits vor der ersten Prismeniilfte verkippt. Dafiir steht in der Elektronenkanone ebenfalls

ein x,y-Deflektor zur Verfiigung.

Blenden und Justagehilfen Wie in Kapitel 3 gezeigt wurde, ist fiir die Optimierung
der Abbildungseigenschaften eines Kathodenlinsenmikroskopes mindestens eine Blende
zur Einschrinkung des Akzeptanzwinkels « erforderlich. Im hier diskutierten Gerét ist
diese in P1 platziert. Mit Hilfe einer Linearverstellung lassen sich Blenden der Grofle
50 pm, 20 pm und 10 pum auf der optischen Achse platzieren. Die 50 um Blende stellt

den fiir LEEM-Experimente optimalen Akzeptanzwinkel sicher. Dariiberhinaus stehen
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4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an Beamline UE56/1-SGM
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Abbildung 4.2 — Schema der prinzipiellen Funktionsweise des Energiefiltersystem aus [94]
in a). Exemplarische Aufnahme der (k,, Ep)-Ebene mit Linienprofil entlang der Ey-Achse
in b).

beleuchtungsseitig mehrere Blenden in der ersten Prismendiagonale zur Verfiigung. Die-
se schrinken den Elektronenstrahl bis zu einem Bereich von 200 nm referenziert auf die
Probenoberfliche ein. Dies erméglicht ortsaufgeléstes LEED (u-LEED) und wurden fiir
die nachfolgend beschriebene Messung der sphérischen Aberration verwendet. Zur Jus-
tage der Bildebenen und ihrer im néchsten Abschnitt beschriebenen Kalibration stehen
an verschiedenen Positionen Gitter mit definierter Wabengrofie zur Verfiigung. In den
Diagonalen der Prismenhélften 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 Prismenhilfte abgebildet. Diese Ebene enthilt die radialsym-
metrische Winkelverteilung (k,, ky) der bildgebenden Elektronen. Unter Voraussetzung
isotroper Photoemission stellt die Winkelverteilung konzentrische Kreise mit Radius
R x Ej dar. Durch Platzieren einer Schlitzapertur in der Eingangsebene wird die Winkel-
verteilung auf (kz, ky = konst.) eingeschriinkt. Durch Gleichgewicht der auf ein Elektron
wirkenden Lorentz- und Zentripetalkraft durchlaufen Elektronen groflerer Energie das

Sektorfeld auf grofleren Radii. In der ausgangsseitigen Ebene des Prismas zeigt sich da-
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durch eine lineare Dispersion D(Fp) = 6 umeV ™! bei einer Driftenergie von 15kV. Die
lineare Dispersion des Prismas iiberfithrt die eingangsseitige Winkelverteilung in eine
parabelférmige (kz, Ep)-Verteilung mit k, = konst. Deren Ordinatenachse représentiert
die Startenenergie der bildgebenden Elektronen. Zur energiegefilterten Abbildung einer
Probe wird die Kontrastapertur entlang der Ey-Achse positioniert. Die Energiebreite AE
der bildgebenden Sekundirelektronen ist dabei abhéngig von der Grofie der Apertur, ih-
re mittlere Startenergie Fy von ihrer Position. Abbildung 4.2 b) zeigt eine Aufnahme der
(kz, Ep) Ebene sowie das korrespondierende Linienprofil parallel zur Eyp-Achse. Bei den
hier gezeigten Daten erfolgte Photoemission durch Weichrontgenstrahlung. Der Graph
in Abbildung 4.2 b) zeigt daher das durch I(Ep) o< Ey/(FEo+w)* [95] beschriebene Emis-

sionsspektrum niederenergetischer Sekundérelektronen.

Das Energiefiltersystem bietet durch den Einsatz einer Realraumblende die Moglichkeit
ortsaufgelost Mikrospektroskopie durchzufithren. Um den Bildbereich zu begrenzen, ste-
hen in der Diagonale von MP2 Aperturen der Gréflen 2,6 ym, 11,2 um, 18,6 um und
27,9 um (referenziert auf Probenoberfliche) zur Verfiigung. Das Kapitel 5 beschreibt
die Adaption und Erweiterung des Energiefiltersystems zur Bunch-Selektion fiir Syn-
chrotron basierte Pump-Probe Experimente. Dariiberhinaus wird in Kapitel 6 ein neu
entwickeltes Messverfahren vorgestellt um mit ortsaufgeloster Mikrospektroskopie den

Anregungspuls in zeitaufgelosten Experimenten auszumessen.

Kalibrierung der Bildebenen Wie in Kapitel 3 gezeigt wurde, sind Aberrationen von
Linsen iiber die Vergréflerung ihrer Bildebene verkniipft. Fiir die Korrektur der Ob-
jektivlinsenaberrationen durch den Korrektor ist demnach genaue Kenntnis der Ver-
groflerung in ihrer jeweiligen Bildebene unabdingbar. Die Kalibration der Objektivlin-

senvergroflerung erfolgte mit Hilfe einer Planotec Siliziumprobe mit lithografisch struktu-
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Abbildung 4.4 — Phasenraum des Tetroden- 1500
spiegels. Der Graph zeigt in-Fokus-Werte V2 des
Spiegels in Abhéngigkeit von V3-V2 fiir verschie-
dene V1. Letztere sind direkt verkniipft mit den 1000 &
sphérischen und chromatischen Aberrationsko- 2000 4000 6000
effizienten des Spiegels. V3-V2/V

riertem (9,87+0,05)um Gitter sowie TEM-Netzchen mit 63, 5 um Gitterabstand. Durch
Abgleichen beider Strukturen konnte die Objektivlinsenvergréoflerung in Abhéngigkeit
ihres Anregungsstromes kalibriert werden. Abbildung 4.3 zeigt Resultate der Messung
grafisch. Mittels linearer Ausgleichsrechung wurden fiir eine nominelle Vergréfierung der

Objektivlinse von M = 26,9 folgende Linsenstrome 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 Vergréferung von M = 8.5 verifiziert.

4.2 Der Aberrationskorrektor (Teil 1)

Das P90 Mikroskop verwendet einen elektronenoptischen Spiegel zur simultanen und
unabhéngigen Korrektur von sphérischer 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 Sédulenpotential, die iibrigen auf kaska-
dierten Potentialen betrieben werden. Dadurch stehen drei Freiheitsgrade zur Verfiigung.
Ray-Tracing-Rechnungen [47] zeigen, dass in erster Ordnung sphérische Aberration ng
durch die Potentialdifferenz V3 —V 2 sowie chromatische Aberration C'¥ durch das Poten-
tial V'1 bestimmt wird. Die Fokuslénge des Spiegels ist durch das Potential V2 festgelegt,
wobei erstere nicht unabhéngig der gewdhlten Aberrationskoeffizienten ist. Der Phasen-

raum des Spiegels ist demnach gegeben durch die darstellbaren Aberrationskoeffizienten
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4.3 Experimentelle Bestimmung der Aberrationskoeffizienten

C§ o (V3 —V2) und C? x V1 bei einer bestimmten Fokuslinge V2. Da die Koeffizi-
enten nicht direkt ausgemessen werden kénnen, erfolgte die experimentelle Bestimmung
des Spiegelfokus V2 bei festen Werten von V3 — V2 und V1. 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 Ubereinstimmung 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 C5,C5 in Spannungen des Phasendiagramms {iberfiihrt. Dazu miissen zunichst

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

4.3 Experimentelle Bestimmung der Aberrationskoeffizienten

Einhergehend mit der Entwicklung erster Prototypengeriite wurden verschiedene Me-
thoden zur experimentellen Bestimmung der Aberrationskoeffizienten eingefiihrt. Eine
erste simultane Messung von C'3, C. wurde von MARCHETTO und SCHMIDT durchgefiihrt
(96, 46]. Die in dieser Arbeit durchgefithrten Messungen folgen TROMP [92].

4.3.1 Messung von C,

Eine Verschiebung des Fokus entlang der optischen Achse kann prinzipiell durch Ver-
dnderung der Chromatizitdt der bildgebenden Elektronen und Nachfokussierung des
Bildes ausgemessen werden. Die Bildverschiebung ¢; durch eine Anderung des Anre-

gungsstromes der Objektivlinse ist nach [46] gegeben durch

AT
mit der ObjektivlinsenvergréBerung M, Bildweite s, sowie der relativen Anderung des
Linsenstromes AT /I und einem linsenabhéngigen geometrischen Faktor 8 ~ 1. Die korre-
spondierende Bildverschiebung durch chromatische Aberration ist nach Gleichung 3.3.6
gegeben durch . = C’C%oﬂ. Dies liefert mit Ansatz 0; = —J. einen formalen Zusam-

menhang zwischen Al und C..
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4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an Beamline UE56/1-SGM

a) G = F + Ey = konst. b) FEy = konst.

AFE = -AEy E+AFE
Abbildung 4.5 — Szenario OBJ A
zur Messung von C.. mit B E T
LEEM (a) und Cup mit 1 0 0
PEEM (b). Die wirkenden A A
Potentiale sind schematisch Imm. G 1 B 1
als  Vektoren  dargestellt, Feld 2 E
wobei  gestrichelte  Pfeile 1 hw

verdnderliche Grofle darstel- 1

1
len. Probe/////// ///////

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 C. = C, + C,e formulieren ldsst. Wie im Folgenden
zu sehen ist, muss bei der Wahl der experimentellen Methode zur Bestimmung von C.
penibel zwischen unterschiedlichen Beitrigen unterschieden werden. Eine Messung der
kombinierten Aberration C, wire prinzipiell durchfiihrbar in einem LEEM-Experiment
mit verénderlicher Driftenergie oder energiegefiltertem X-PEEM. Beide Varianten erwie-
sen sich als nicht praktikabel, da aufwendige Justage oder langwierige Belichtungsreihen
durchgefiihrt werden miissten. Die hier durchgefiihrte Messung basiert auf der in [92]

dargelegten Methode, C¢p, und Ce in zwei unabhéngigen Messungen zu bestimmen.

Bei einem typischen LEEM-Experiment wird das Potential der Elektronenkanone ®¢y,
festgehalten, wobei die Startenergie Ey der bildgebenden Elektronen iiber Variation des
Probenpotentials eingestellt wird. Dieser Sachverhalt ist in Abbildung 4.5 a) dargestellt.
Dabei gilt e®gyn = (E+ Ey) = konst., so dass bildgebende Elektronen in das Magnetfeld
der Objektivlinse mit konstanter Energie eindringen. Eine so durchgefiihrte Messung der
Fokusverschiebung ist demnach lediglich sensitiv auf den elektrostatischen Beitrag Ce..
In einem Hg-PEEM Experiment wird typischerweise ein schmalbandiges Spektrum einer
mittleren Startenergie Ey = konst. emittiert. Bei geringer Variation des Probenpotenti-
als (AE/E < 1) dndern 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 C,,, der magnetischen Objektivlinse. Durch den Einsatz
eines Elektronenspiegels erfihrt die kombinierte chromatische Objektivlinsenaberration
einen negativen Beitrag —Cf , 80 dass C. = Cup + Ce — Cf 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 —C? nur im PEEM-Szenario messbar sein wird.

Der oben aufgezeigte Ansatz 6; = —d, liefert nach linglicher Rechnung [92] einen forma-
len Zusammenhang von Al und Ey sowie Al und AFE. Fiir das vorhergehend diskutierte
PEEM-Szenario folgt

I=Iy+a-AFE (4.3.2)
als Beitrag der magnetischen Objektivlinse sowie

I=Iy+c-\Ey (4.3.3)

als startenergieabhingiger Beitrag der Immersionsfeldes. Die Steigung von I ist dabei
proportional zu den jeweiligen Aberrationskoeffizienten, so dass fiir eine vollstdndige
Korrektur von chromatischer Aberration C.y, + Cre — Cf = 0 bei beliebigem, aber fes-
tem, Ey fiir die ersten Ableitungen 0I/0AE = —9I/0E, gelten muss.

Abbildung 4.6 zeigt die gemessenen Daten fiir beide diskutierten Szenarien. Abbildung
4.6 a) veranschaulicht den in-Fokus-Objektivlinsenstrom in Abhéngigkeit der Startener-
gie Ey. Die Ausgleichsrechnung wurde mit Gleichung 4.3.3 durchgefiihrt und liefert den
Parameter ¢ = 0, 3966 mA / eV3. Im diskutierten PEEM-Szenario erfolgten mehrere Mes-
sungen des Fokus abhingig des Immersionsfeldes F + AF fiir verschiedene Spiegelko-
effizienten C5. Die nach linearer Regressionsrechnung gemiff Gleichung 4.3.2 erhaltene
Steigung wurde in Abbildung 4.6 ¢) gegen den jeweiligen Koeffizienten C5 aufgetragen.
Eine abermalige Ausgleichsrechnung mit S = So + b - C2 ergibt Sy = 0,0329mA /eV
sowie b = —0,0186 mA/(eV m).

Zur vollsténdigen Korrektur der chromatischen Objektivlinsenaberration miissen die zu
den Koeffizienten proportionalen Ableitungen b, ¢ in Summe Null ergeben. Mit Ansatz
¢/2V/Eg+ Sy +b-CF = 0 folgt:

O = 0,0515m + 10,66 m/eV?2 \/Eq (4.3.4)

C’f stellt damit den zur vollstidndigen Kompensation der chromatischen Objektivlin-
senaberration C, 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 Cec, Cep,. a) zeigt
die Anderung des Objektivlinsenstromes in Abhéngigkeit der Startenergie innerhalb des im
Text diskutierten LEEM-Szenarios. Die Ausgleichsrechnung erfolgte mit I = Iy+c-v/Eg und
zeigt exzellente Ubereinstimmung. Der Objektivlinsenstrom abhéngig zum Immersionsfeld
E+ AF ist in b) gezeigt. Die Messung im PEEM-Szenario erfolgte fiir verschiedene Spiegel-
koeffizienten C, wobei jeweils eine lineare Regression mit I = Iy+a-AE durchgefiihrt wurde.
Deren Ableitung a, abhéngig der den Messungen zugrunde liegenden Spiegelkoeffizienten C.,

ist in ¢) gezeigt. Der Fit erfolgte mit S = Sy + b - C..

Abbildung 4.7 — Startenergie-
abhiingiger chromatischer Aberra-
tionskoeffizient C5 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 p-LEEM  Apertur in der
iiberfokussierten Abbildung in Abhéngigkeit ihrer Austrittswinkel aus Si(111) (7x 7) Rekon-
struktion. Nichtlineare Ausgleichsrechnung liefert den sphérischen Aberrationskoeffizienten
Cs3 = (0,455 + 0,025) m der Kathodenlinse bei Ey = 4,5€eV.

Ubereinstimmung mit der Theorie.

4.3.2 Messung von (s

Ein elegantes Verfahren zur Minimierung von Abbildungsfehlern basiert auf der Abbil-
dung von kaustischen Flichen [97, 98] und wurde fiir die Messung der sphérischen Aber-
ration von TROMP adaptiert [99]. Dieses nutzt Beugungsreflexe einer Si(111) (7x7) Ober-
flichenrekonstruktion [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 p-LEED-Apertur
auf 200 nm begrenzt wird. Bei in den Messungen verwendeten Gesichtsfeldern von etwa
20 pm ist dies als punktférmige Quelle zu ndhern. In einem idealen Mikroskop erscheint
das Bild im Fokus als Superposition aller beitragenden Beugungswinkel in einem Punkt.
Unterliegen einzelne Beitridge sphérischer Aberration, erfahren sie einen nichtlinearen
Versatz § = Cya+Csa® in der GAussschen Bildebene. Defokussieren des Bildes separiert
alle einzelne Beitridge in einer iiberfokussierten Ebene. Diese Abbildung wurde fiir die
Messung benutzt. Zur Bestimmung von C3 wurde der radiale Abstand aller Beugungs-
ordnungen abhéngig ihres Austrittswinkels aufgetragen. Das Ergebnis einer exempla-
rischen Messung bei Fy = 4,5€eV ist in Abbildung 4.8 dargestellt. Durch nichtlineare
Ausgleichsrechnung kann der sphérische Aberrationskoeffizient C3 = (0,455 £ 0,025) m
entnommen werden. Die vorhergehend beschriebene Messung wurde fiir verschiedene
Startenergien durchgefiihrt. Uber die VergroBerung M* = 5220 lassen sich die energie-

abhéngigen Cj5 in Koeffizienten des Korrektors iiberfiihren, welche die sphérische Aber-
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Abbildung 4.10 — Radialer Abstand von Bildern der Mikrodiffraktionsapertur in der
iiberfokussierten Abbildung bei identischen Austrittswinkeln einer Si(111) (7 x 7) Rekon-
struktion. Die Messung wurde ohne (Cs = 0m) und mit (Cs = 2400m) Aberrationskorrek-
tur durchgefiihrt.

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

Zusammenhang:

C5 = —1394.9m — 12.9m - /15000 eV /Ej (4.3.5)

Zur Uberpriifung wurde die bei Ey = 4,5 eV durchgefiihrte Messung mit eingeschaltetem
Korrektor wiederholt. Letzterer wurde dazu auf einen Wert Cy = M*- 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 fiir den korrigierten Fall Cs = (0,026 +0,046) m. Im Rahmen
der experimentellen Genauigkeit ist C's nicht mehr messbar und kann daher als korrigiert

angesehen werden.
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4.4 Der Aberrationskorrektor (Teil IT)
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chung 4.3.4 und 4.3.5. Berechnet fiir £ = 15kV
Start Energie E, / eV und nominellem Spiegelfokus f5 = 74V.

4.4 Der Aberrationskorrektor (Teil 11)

Aus Gleichungen 4.3.4 und 4.3.5 ergibt sich fiir jede Startenergie Ey > 0 genau eine
Kombination von C¥ und Cgs bei der alle Linsenaberrationen erster Ordnung vollsténdig
korrigiert werden. Die Koeffizienten stellen nach Abschnitt 4.2 exakt ein Wertepaar [V'1,
(V3 — V2)] der Spiegelspannungen dar. Fiir die Implementierung einer automatischen
Nachfithrung der Koeffizienten kénnen korrespondierende Spannungswerte durch Poly-
nome fiinfter 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 fiir den nominellen experimentellen Fokus des Mikroskops.

4.5 Auflésung

Die bisher erzielte hochste laterale Auflésung betrigt 2 nm mit LEEM [47] sowie 18 nm
mit X-PEEM [101]. Abbildung 4.12 illustriert die in dieser Arbeit erreichte Auflésung
fir LEEM und X-PEEM. Die Bestimmung der lateralen Auflésung erfolgte bei LEEM
mit Hilfe des Dunkelfeldbildes einer Si(100) Probe in (2 x 1) Rekonstruktion (siche 4.12
a). Zur Bestimmung der routineméBig erreichten Aufldsung mit X-PEEM wurde magne-
tischer Kontrast anhand der XMCD-Asymmetrie herangezogen. Abbildung 4.12 b) zeigt
den magnetischen Kontrast von Fe3O4-Nanodrihten einer Dicke von wenigen Monola-
gen. Diese wurden in-situ mittels Molekularstrahlepitaxie unter Sauerstoffpartialdruck
(1-107% mbar) auf eine einkristalline Ru(0001) Oberfliche deponiert. Die Bestimmung
der lateralen Auflssung erfolgte in beiden Experimenten anhand des 20 % bis 80 % Kan-
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Abbildung 4.12 — Messung der routinemiflig erreichten Auflosung des Mikroskopes mit
Dunkelfeld (a) und XMCD (b) Kontrast. Zum Zeitpunkt beider Messungen war das
LEEM/PEEM an eine Beamline sowie externe Priparationskammer angeflanscht.



4.5 Auflésung

tenhubs einer Stelle grofler Kontrasténderung. Der Auswertung lassen sich die Werte
4,8nm fiir LEEM sowie 34nm fiir X-PEEM entnehmen, wobei letzterer mit der bei
diesem Gesichtsfeld erreichbaren Auflsung des Detektorsystems zuammenfillt. Die ge-
messenen Werte zeigen eine um einen Faktor zwei geringere laterale Auflésung 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 Dampfungssystem installiert. Vibrationen, welche durch periphere Verkabe-
lung oder Pumpen eingekoppelt werden, kénnen so bestmoglich reduziert, jedoch nicht
vollsténdig vermieden werden. Insbesondere UHV-Verbindungen zum Strahlrohr sowie
einer externen Priparationskammer sind Quellen fiir eingekoppelte Schwingungen, fiir

die Durchfiihrung von Experimenten jedoch notwendig.

Bedingt durch die grofie Intensitét der Elektronenkanone liegt die Akquisationszeit eines
Bildes wihrend LEEM Experimenten in der GréBenordnung von einer Sekunde. Als Ein-
fliisse, welche die Bildqualitit verringern, sind hier insbesondere Schwingungen im Fre-
quenzbereich einiger hundert Hertz zu nennen. Diese werden hauptséichlich mechanisch
von Turbomolekularpumpen oder akustisch vom Umgebungslérm in der Experimentier-
halle des Synchrotrons eingekoppelt. Dariiber 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 Photonenintensitét, welche durch Intensitéat und Groflie
des Strahlrohrfokus vorgegeben ist. Der zur Verfligung stehende Photonenfluss auf die
Probe, einhergehend mit Bildkontrasten im Bereich weniger Prozent, erfordert eine sig-
nifikante Verliangerung der Akquisationszeit um ausreichende Statistik zu generieren.
Typischerweise werden Bilder iiber eine gesamte Aufnahmedauer von einigen Minuten
gemittelt. Die erreichbare laterale Auflosung ist in diesen Experimenten stark an die me-
chanische und thermische Stabilitdt des Probenmanipulators gekoppelt. Eine abermalige
Erhohung der Anforderungen stellen zeitaufgeloste Experimente dar, bei denen lediglich
einzelne Bunche des Synchrotronlichtes zur Abbildung genutzt werden. Bei synchrotron-
basierten Experimenten kann aufgrund der begrenzten Photonenintensitét das nutzbare
Gesichtsfeld nicht beliebig klein gewahlt werden. Der derzeitige Fokus von Strahlrohr
UES56/1-SGM weist eine GroBe von etwa 40 - 40um? auf. Einhergehend mit der zur

Verfiigung stehenden Photonenintensitdt limitiert dieser Sachverhalt das kleinstmdglich
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4 Aberrationskorrigiertes PEEM/LEEM an Beamline UE56/1-SGM

nutzbare Gesichtsfeld auf etwa 10 ym. Bei diesen Experimenten ist die laterale Auflésung
daher nicht mehr primér von der Giite der Elektronenoptik oder Probe abhéngig, son-
dern wird bestimmt durch das Zusammenspiel von Gesichtsfeld und Detektoraufiosung.
Letztere wird bestimmt durch die Anzahl Kanéle des Vielkanalverstéirkers sowie Kame-

raeinstellungen.

Zur Bewiltigung 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 dariiberhinaus eine erweiterte
p-Metall-Abschirmung der Probe, um elektromagnetische Einfliisse auf niederenergeti-
sche Elektronen zu minimieren. Auflerdem steht zukiinftig ein Rotationsfreiheitsgrad zur
Verfiigung, der insbesondere zur Optimierung des magnetischen Kontrastes einhergehend
mit einer Verbesserung des Signal-Untergrund-Verhiiltnis von Bedeutung ist. Als zweite
Erweiterung wird eine neue Refokussieroptik des Strahlrohres entwickelt werden, deren
FokusgroBe und Stabilitdt auf die Anforderungen eines aberrationskorrigierten PEEM
angepasst ist. Durch Verkleinerung des Fokus auf etwa 15 - 15um?, wird eine Erhéhung

der Photonenintensitéit um eine Gréflenordnung angestrebt.
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5 Methodische Entwicklungen

Ein wesentlicher Teil dieser Arbeit wurde der Entwicklung und Implementierung eines

zeitauflosenden Betriebsmodus des P90 Mikroskops gewidmet. Die Entwicklung zeich-

net das Mikroskop als bisher einziges aberrationskorrigiertes PEEM zur Durchfithrung

zeitauflosender Experimente mit Weichrontgen-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 verdffentlicht.

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 Verzégerungs-

zeit zwischen beiden Signalen. Die Anregung eines magnetischen Schichtsystems erfolgt

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

Grofienskala meist durch einen lithografisch praparierten, koplanaren Wellenleiter darge-

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

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

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

leiters und der Dielektrizitéitskonstante des Substrates. Um Dispersion des Strompulses

innerhalb des Leiters zu vermeiden, muss die Impedanz auf 50 {2 angepasst werden. Bei

|||—

H(

)

/\l

Abbildung 5.1 — Schematische Darstellung ei-
nes koplanaren Wellenleiters. Ein durch den
Strompuls (t) erzeugtes OERSTEDT-Feld H ()
weist in der Mitte des Wellenleiters lediglich in-
plane-Komponenten auf.
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optimaler Anpassung sind Frequenzen bis in den THz-Bereich iibertragbar. In einem
koplanaren Wellenleiter werden transversale und longitudinale Magnetfeldkomponenten
erzeugt [102]. Durch Kurzschluss der Grundfliichen werden die longitudinalen Beitréige
unterdriickt. Das erzeugte Magnetfeld weist in der Mitte der Wellenleiteroberfliche le-
diglich in-plane-Komponenten auf. Insbesondere fiir 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 um breite Wellenleiter

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

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 préparierter AUSTON-Switch [103] oder eine kommerzielle Photodiode darstellen.
Erstere konnen extrem kurze Pulse auf Femtosekunden-Zeitskala erzeugen [104], weisen
jedoch Einschrinkungen im maximal durchldssigen Strom auf. Kommerzielle Avalanche-
Photodioden (APD) erreichen Pulsléingen von etwa 500 ps bei wesentlich geringeren Ein-
schrankungen beziiglich Disperion und Stromstéirke. 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 Gréfie. Diese muss langsam genug sein, um
innerhalb einer Periode dem zu untersuchenden System die Relaxation in seinen Grund-
zustand zu ermoglichen. Die meisten Synchrotrons arbeiten mit Kavititsfrequenzen von
500 MHz, respektive einer Periodenlénge von 2 ns. Dies ist fiir die in dieser Arbeit durch-
gefithrten Messungen zu schnell. Das Berliner Synchrotron BESSY II stellt fiir zeitauf-
geloste Experimente einen isolierten Single Bunch innerhalb einer Liicke von 100 ns im
Fiillmuster zur Verfiigung (s. Abbildung 5.6 d)), welcher mit einer Repetitionsrate von
1,25 MHz wiederholt wird. Innerhalb des Experiments kann dieser zur Abbildung der
zeitlich verénderlichen Grofle genutzt werden, wobei alle {ibrigen durch einen geeigne-
ten Detektor geblockt werden. Neben der zeitlichen Leistungsfahigkeit zum Selektieren
des geeigneten Bunches, stellt die geringe Intensitédt 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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Abbildung 5.2 — Schematischer Aufbau des zeitauflésenden Betriebsmodus.

ben, wovon 10 mA im Single Bunch gehalten werden. Fiir eine Messgenauigkeit, welche
die Auflésung von Messgrofien im Bereich weniger Prozent erlaubt, ist die unerwiinschte
Strahlintensitdt detektorseitig um mindestens vier Groflenordnungen zu reduzieren. Prin-
zipiell existieren zwei Moglichkeiten, einen selektiven Detektor zu implementieren. Ers-
tere involviert das MCP-Phosphorschirm-System des Mikroskops. Die Kennlinie eines
Vielkanalverstérkers verlduft exponentiell, wobei eine Verdoppelung der Verstarkung ty-
pischerweise durch einen Spannungshub von 50 V erfolgt. Schnelles An- und Ausschalten
liefert demnach ausreichende Unterdriickung ab einem Spannunghub von etwa 400V
auf einer Betriebsspannung von etwa 1kV. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein System
zur Schaltung des MCP mit 1,25 MHz getestet. Die Kapazitdt des Vielkanalverstirkers
bedingt bei ausreichendem Spannungshub einen Leistungseingang von etwa 600 W. Die
Messungen zeigten eine erhebliche Verschlechterung der Detektorkdrnigkeit sowie des
Rauschens. Beziiglich der immensen Anforderungen der Abbildungseigenschaften des
Detektorsystem bei aberrationskorrigiertem X-PEEM wurde eine alternative Methode
benétigt. Diese stellt als prinzipielle zweite Moglichkeit den Einsatz eines elektronenop-

tischen Elements zur Bunchselektion innerhalb der optischen Siule dar.
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Der schematische Aufbau des zeitaufldsenden Experiments ist in Abbildung 5.2 ge-
zeigt. Photoemission erfolgt durch eine gepulste Synchrotronquelle mit Strahlung im
Weichrontgenbereich. Das Probensystem bestehend aus koplanarem Wellenleiter sowie
APD befindet sich im UHV, wobei die Spannungsversorgung iiber die Probenbiihne des
Mikroskopes erfolgt. Zum Starten der periodischen Anregung wird eine ps-Laserdiode be-
nutzt. Diese ist iiber einen digitalen Verzogerungsgenerator an das Synchrotron-Referenz-
signal gekoppelt. Die Beleuchtung der APD mit gepulster Laserstrahlung im sichtbaren
roten Spektralbereich erfolgt durch standard UHV-Fenster. Bei der Durchfithrung des
Experimentes wird der Start der Laserdiode schrittweise gegeniiber dem Referenzsignal
zuriickversetzt. 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 unerwiinschten Synchrotronpulse mittels Apertur.

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

detailliert auf die Leistungsfahigkeit der entwickelten Komponenten eingegangen werden.

5.2 Gating-System

Das entwickelte Gating-System nutzt ein zusétzliches elektronenoptisches Element, um
die Funktionsweise des Energiefilters zur Bunchselektion zu adaptieren. Dieser Deflektor
lenkt die vollstiandige Sekundérelektronenverteilung der bildgebenden Photoelektronen
in der Beugungsebene ab (Deflektor AN-Zustand). In Konsequenz kénnen keine, oder
lediglich eine vernachldssigbare Anzahl Photoelektronen die Kontrastapertur passieren
und zu einem Bild beitragen. Das Losen der Ablenkung zu einem definierten Zeitpunkt
(Deflektor AUS-Zustand) erlaubt Elektronen die Kontrastapertur auf ihrem originalen,
nicht manipulierten Weg zu passieren. Ein in der Stérke der Ablenkung definierbarer
und reproduzierbarer Ablenkungsvorgang der Sekundirelektronenparabel 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 fiir eine solche Ablenkungselektrode zur
Verfiigung. 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 Projektivsiule des Mikroskopes trans-

feriert wird. Die Trajektorien der bildgebenden Photoelektronen werden dabei durch
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i Abbildung 5.3 - Schematische Darstellung
N der Elektronentrajektorien im magnetischen
Spiege| Sektor bei Nutzung des Gating-Systems. Ein
zusétzlicher  elektronen-optischen  Ablenker
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(dunkler Pfeil) die Apertur passieren und zum
e~ von Probe Bild beitragen.

Prisma

J—

die Position der Kontrastapertur entlang der dispersiven Ebene des Prismas festgelegt.
In Abbildung 5.3 sind die zu 0 eV Startenergie entsprechenden Trajektorien fiir 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, wihrend die niederenergetische Sekundérelektronen vollstandig geblockt
werden. Durch den duflerst geringen Anteil von energetisch hoheren Elektronen ist das
Ablenkungssystem in der Lage eine sehr effektives ,, Abschalten® der Gesamtintensitit

durchzufiihren.

Um abzuschétzen, ob Photoelektronen einer kinetischen Energie Uy von 15keV ausrei-
chend abgelenkt werden konnen, wird die Ablenkungselektrode durch das einfache Mo-
dell einer elektrostatisch geladenen Platte von Lénge 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 Az nach [105] gegeben ist durch

_ EL?

A = 2.
RETGA

(5.2.1)

55



5 Methodische Entwicklungen

3 mm

HF-Einspeisung

Abbildung 5.4 ~ Foto der
vollsténdig zusammengebauten,
kompakten  Ablenkeinheit  vor
Einbau in das Mikroskop.

Fiir bestmogliche Effizienz des Ablenkungssystems ist es notwendig, eine elongierte Ab-
lenkungselektrode zu verwenden. Die Abhéngigkeit der resultierenden Ablenkung zur
zweiten Potenz der Elektrodenldnge ermoglicht es, notwendige Ablenkungsspannungen
und damit verbundene Stréome klein zu halten, welche einen erheblichen Einfluss auf
die Stabilitét des kompletten Systems haben. Letztere stellt ein bedeutsames Limit an
verwendbare Spannungen dar, da ein Ubersprechen auf empfindliche elektronenoptische
Komponenten des Mikroskops durch den Leistungseingang wéhrend eines MHz Ein-

/Ausschaltvorgangs unbedingt zu vermeiden ist.

Abbildung 5.4 zeigt eine Fotografie der vollstindig zusammengebauten, kompakten Ab-
lenkeinheit. Wie vorhergehend beschrieben, ist ein prézises und reproduzierbares Um-
schalten der Sekundirelektronenintensitéit 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 Unterstiitzungsstab angebracht. Der eigentli-
che Schaltpuls wird so auf einer zusétzlichen Gleichspannung in die Elektrode eingespeist,
so dass eine bestmogliche Pulsdefinition wahrend des Messvorgangs iiber mehrere Millio-
nen Repetitionen gewihrleistet ist. Fiir eine stérungsfreie Ubertragung des Schaltpulses
wird ein UHV-taugliches, Kapton-isoliertes Koaxialkabel verwendet, welches innerhalb
des Fiihrungsstabs 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 zusétzlich graphitiert, um Aufladungen zu vermeiden und ein Oberflichenpotential
dhnlich der Mikroskopséule bereitzustellen. Die komplette Ablenkungseinheit ist mit Hil-

fe eines 3-Wege-Manipulators an das Prisma angeflanscht, welcher die Positionierung der

56



5.2 Gating-System

> v | T T 1]

~ 0 & .

S

2 -2 Vot /V | Tas /s | Tan/ns |

g  -40 25 14 60 -

< 50 14 38

i) -60 i

§.7 75 14 30 Abbildung 5.5 Eingespeiste

< -80 95 16 30 - Ablenkungspulse einer  Periode

é von 800ns. Die Tabelle présentiert
-100V L ! -t ! v Anstiegs- und Abfallzeiten in Form

0 100 200ns 400 600 800ns .

der 90 prozentigen Amplitudenva-
Zeit riation des Signals.

Elektrode innerhalb des Prismas mit Mikrometergenauigkeit gewihrleistet. Eine entwi-
ckelte Elektronik speist das Ablenkungssystem mit 0-100 V Spannungspulsen erdfrei auf
einer 0-20 V Gleichspannung fiir die Ausrichtung auf der optischen Achse. Die Elektronik
ist phasensynchronisiert mit dem vom Synchrotron zur Verfiigung gestellten Referenzsi-
gnal (1.25 MHz TTL) tiber einen digitalen Pulsgenerator. Letzterer erlaubt ebenfalls die
zeitliche Variation zwischen Referenz und Ablenkungspuls. Die erreichbare Phasenstabi-
litdt des elektrischen Systems liegt im Bereich von einigen Picosekunden und ist fiir die

folgenden Betrachtungen daher vernachlissigbar.

Wie der Beschreibung des bei BESSY zur Verfiigung stehenden Fiillmusters zu entneh-
men ist, sind Zeitfenster von einigen 10ns 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 fiihrt 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 16ns
unabhéngig der des gewéhlten Spannungshubes. Zuriickschalten in den AN-Zustand des
Systems ist abhingig der Amplitude innerhalb von 60 ns bis 30 ns moglich.

Die Integration des zusétzlichen elektronenoptischen Elementes in die tégliche Justage-

routine des Mikroskops erfolgt geméfl 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
Sekundéirelektronenverteilung 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-Fiillmusters platziert. Multibunche (a),
Bunchliicke (b) und Hybrid-Bunch (c¢). Fiir zeitaufgeloste Messungen wird das Gating Sys-
tem wie in (c) eingestellt. Die Konstrastapertur zur Selektion des gewiinschten Bunch be-
findet sich dabei auf der optischen Achse und ist als gestrichelter Kreis eingezeichnet.

Schritt 1 wird typischerweise durchgefiihrt, wéhrend die zu untersuchende Probe im
groBten Gesichtsfeld (300um) 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 (< 20pm)
werden so nicht beschrinkt, aber maximale Effizienz der Ablenkung ist gewihrleistet.
Eine Anndherung an die zu untersuchenden Strukturen kann dabei solange erfolgen, wie
keine Beeintriachtigung der Abbildungsleistung durch Ladungseffekte verzeichnet wird.

Fiir die Einstellung von Gatingspannungen in Schritt 2 der Routine ist es notwendig, die
energiedispersive Ebene der Kontrastapertur abzubilden. Durch Auswéhlen einer aus-
reichend hohen Gatingpuls-Amplitude zeigt sich ein in Abbildung 5.6 gezeigtes Bild, je
nach zeitlicher Position des Spannungspulses im Fiillmuster des Synchrotrons. Im Fall
von (a) ist der Gatingpuls auf dem Ende des Multibunchzuges platziert. Dies korrespon-
diert zu einer Zeit im Fiillmuster von etwa -50ns (s. Abb. 5.6). Die von der steigenden
Flanke des Ablenkungspulses eingeschlossenen Bunche des Fiillmusters erzeugen meh-
rere Elektronenparabeln geringer Intensitidt. Der Abstand zweier aufeinanderfolgender
Parabeln ist hierin gegeben durch die Kavititsfrequenz des Synchrotrons von 500 MHz,
beziehungsweise 2 ns. Die zeitliche Verzogerung zwischen zwei Bunchen ist als deutliche
rdumliche 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, wére keine deutliche Trennung der Ener-

gieparabeln sichtbar. Aufgrund unterschiedlich stark steigender oder abfallender Flanke
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ware das Fiilllmuster deutlich verschmiert zu sehen. Das Ende des Pulsezuges weist je-
doch auch auf die Position der Bunchliicke im Fiillmuster hin. Der in (b) gezeigte Fall
entspricht einer Zeit von -50ns bis Ons und weist keine separierte Elektronenparabel
auf. Lediglich die Summe aller im Fiillmuster vorhandenen Bunche ist als Uberlagerung
sichtbar, abgelenkt durch die gewihlte, konstante Gatingspannung. Ist das Zeitfenster
des Ablenkungspulses direkt iiber dem isolierten Hybrid-Bunch platziert, zeigt sich eine
dispersive Ebene geméf (c) (Ons). Eine einzelne Parabel von grofierer Intensitéit als in
(a) ist deutlich rdumlich getrennt sichtbar. Wenn diese Einstellung gefunden ist, wird
die Gleichspannung des Gatingsystems benutzt, um eine Feinjustage der ausgewihlten
Hybridbunch-Parabel auf die optische Achse durchzufiithren. Schlussendlich wird die
Kontrastapertur auf der optischen Achse platziert, um die gewiinschte Selektion der
bildgebenden Photoelektronen durchzufiihren. 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 unerwiinschtem Zeitschema, auszufiltern.

Im Folgenden soll die Leistungsfiahigkeit des entwickelten Gatingsystems charakterisiert
werden. Nach der Implementierung in das Mikroskop wurden Messungen von Zeitver-
halten, Unterdriickung und Bildqualitdt des Systems in ersten, nicht zeitaufgelosten,
Experimenten durchgefithrt. Die Charakterisierung des Systems erfolgte an einer Fe-
Mehrschichtsystem, welches lithografisch mikrostrukturiert wurde. Das Photoemissions-
experiment wurde an der L3-Absorptionskante von Fe durchgefiihrt, wobei das PEEM
mit Energiefilter- sowie Kontrastapertureinstellungen korrespondierend zu 3 eV Sekun-

déarelektronen Bandbreite betrieben wurde.

Zunichst wurde das integrierte Photoemissionssignal der Probe bei gleichzeitiger Ab-
tastung des Synchrotron-Fiillmusters durch den Gatingpuls gemessen. Hierzu wurde
der zeitliche Versatz der in Abbildung 5.5 gezeigten Ablenkungspulse, gegeniiber dem
Synchrotronreferenzsignal variiert und pro Intervall ein Bild einer Mikrostruktur aufge-
nommen. Das Ergebnis dieser Messung ist in Abbildung 5.7 gezeigt und reprisentiert
das Zeitverhalten des Systems. Fiir ¢ = 20ns ist der Ablenkungspuls offensichtlich
in der Bunchliicke des Fiillmusters platziert, so dass kein Photoemissionssignal mess-
bar ist. Durch Verkiirzen der Verzogerungszeit, wird das Zeitfenster des Gatingsystems
iiber den isolierten Hybridbunch geschoben. Das Maximum des gemessenen Signals zum
willkiirlich als ¢ = 0 definierten Zeitpunkt stellt hier die Position des Hybridbunches

im Fiillmuster dar. In dieser Einstellung ldsst das System ausschliefllich Elektronen,
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Abbildung 5.7 — Zeitverhalten des Ablenkungssystems. Der Hauptgraph prisentiert das
integrierte Photomissionssignal einer ausgewihlten Mikrostruktur, welches auf die mittlere
Intensitét in der Bunchliicke normiert wurde. Ebenfalls dargestellt sind die zur Auswertung
genutzte Integrationsfliche sowie das berechnete Unterdriickungsverhéltnis.

welche vom Hybridbunch emittiert wurden, zum Detektor des Mikroskops passieren.
Dies stellt den gewiinschten Betriebsmodus bei zukiinftigen zeitaufgelosten Messungen
dar. Bei weiterem Verkiirzen der Verzogerung tritt der Ablenkungspuls abermals in die
Liicke des Fiillmusters ein. Das messbare Signal fillt auf einen Wert entsprechend der
ersten Héilfte der symmetrischen Liicke des Fiillmusters ab, bevor das Zeitfenster des Ga-
tingsystems bei etwa ¢ = 50ns 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 Intensitéit ist daher deutlich geringer als beim
isolierten Hybridbunch, obwohl die vom Zeitfenster des Gatingpulses eingeschlossenen
Multibunche in der Gesamtintensitét hoher sind. Eine zeitliche Trennung von Multibun-
chen, mit der hier durchgefiithrten Messmethode, wére bei einer hoheren Abtastrate und

kleineren Apertur jedoch moglich.

Der Unterdriickungsfaktor des Systems reprisentiert einen Faktor, um welchen Photo-
elektronen, die von 1 mA Multibunchstrahlstrom emittiert werden, gegeniiber den von
1mA Hybridbunchstrahlstrom emittierten abgeschwécht 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 - 6u)m? Struktur
an der Fe L3 Kante. Die Bil-
der sind aufgenommen mit dem
vollstindigen Fiillmuster (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 Intensitéit in der Bunchliicke (¢ = —40ns bis
t = —20ns ) normiert. In Konsequenz stellt die von Hybridbunch (¢ = 0Ons) emit-
tierte Intensitit das Signal-Untergrund-Verhiltnis (SUV') des Gatingsystems dar. Um
einen Unterdriickungsfaktor S des Systems zu berechnen, muss aufgrund von TOUSCHEK-

Effekten [106] das den Messungen zugrunde liegende und zeitlich verénderliche Verhéltnis

Uges—Iup) _
Iup

Der zu bestimmende Unterdriickungsfaktor folgt daraus zu S = ?g—‘; - SUV und ist in-

?‘;—g von Multi- I35 zu Hybridbunchintensitét I p beriicksichtigt werden.

nerhalb von Abbildung 5.7 dargestellt. Mit steigender Amplitude des Ablenkungspuls
néhert sich die Unterdriickung des Gatingsystems einem konstanten Bereich > 3000 fiir
Ablenkungsspannungen > 75V. In diesem Bereich ist der Unterdriickungsfaktor ledig-
lich bestimmt durch die zeitliche Variation von ﬁ;’—g und représentiert den optimalen

Arbeitspunkt des Systems.

Eine quantitative Analyse der erreichbaren Bildqualitit bei Nutzung des Gatingsystems
erfolgt anhand der in Abbildung 5.8 gezeigten XMCD-Bilder. Um eine bestmogliche
Vergleichbarkeit zwischen Gating- und Standardmodus zu gewéhrleisten, wurde auf eine
Variation der Detektoreinstellungen verzichtet. Um trotzdem eine annihernd vergleich-
bare Fiillung des CCD-Chips der Kamera zu erreichen, wurde die Belichtungszeit von
0,5s im Standardmodus auf 12s im Gatingmodus angehoben. Bei der Akquisition der
XMCD-Bilder wurde iiber jeweils 50 Bilder pro Helizitét gemittelt. Die im Folgenden
beschriebene Bildanalyse ist auf den zugrundeliegenden Durchschnittsbildern durch-
gefiihrt. Alle Bilder enthalten Rauschen statistisch unkorrelierter Ereignisse beschrie-
ben durch PoissoN-Statistik [107]. Hierin ist die durchschnittliche Intensitét plus Stan-

dardabweichung durch n + \/n, sowie das Signal-Rausch-Verhéltnis durch SRV = ﬁ
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gegeben. Fiir eine detailierte Bildanalyse wurden fiinf Doménen mit unterschiedlichen
Grauwerten ausgew&hlt und die durchschnittliche Intensitét Iyes, Iyp sowie Standard-
abweichung oges, ogp berechnet. Mit einem der jeweiligen Messung zugrundeliegenden

Faktor Tyes, T p,welcher Integrationszeiten sowie Intensitétsverhdltnisse reprasentiert,
Ijes  Tyes
Igp  Tus
die Faktoren € und /¢ konnen die im Gatingmodus aufgenommenen Bilder auf die-

kann ein konstanter Skalierungsfaktor e = = 1,86 eingefithrt werden. Durch

selbe Intensitét skaliert werden wie die im Standardmodus aufgenommenen. Es erfolgt
somit eine Normierung der Bilder auf identischen Photonenfluss. Nach abschlieender

Normierung beider Intensitéiten auf 1 folgt:

Tpes = 14 0.031 (5.2.2)
Iyp =14 0.062 (5.2.3)

Die Standardabweichung stellt hierbei das Maf} fiir die Giite der Bildqualitéit beider
Betriebsmodi dar. Die Analyse zeigt, dass die erreichte Bildqualitidt im Gating-Betriebs-
modus auf einem exzellenten Niveau von 6 % Rauschen liegt. Da alle weiteren Parameter
des Experiments wihrend der Messung unveréndert blieben, ist das verstéirkte Bildrau-
schen direkt dem Einsatz des Gatingsystems geschuldet. Es ist daher von Interesse,
welche zusitzliche Belichtungszeit At benétigt wird, um den héheren Rauschanteil zu
kompensieren. Geméif3

OHB . ﬁ _ Oges (5 2 4)

IHB t I_qes

folgt t = 1.41 beziehungsweise At = 41%. Die Rechnung zeigt, dass ein vom Gatingsys-
tem verursachtes Bildrauschen in Héhe von 3 % von einer 41 % ldngeren Belichtungszeit
kompensiert werden kann. Unter diesen Bedingungen kann bei gleicher Singlebunchinten-

sitét mit Gating die gleiche Bildqualitét 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 Geréte eine vollstindige Integra-
tion innerhalb des Probenhalters. Dazu wurde der originale Probenhalter [48] weiterent-
wickelt, um ihn den Anforderungen eines zeitaufgelosten Experiments anzupassen. Um
Kompatibilitét zu einer Standardprobenbiihne zu gew#hrleisten, wurde eine komplett im

Probenhalter integrierte Hochfrequenzelektronik entwickelt. Letztere erlaubt die Erzeu-
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5.3 Probenhalter

a) Probentréger mit

Probe Probenhalter

Kappe

HF-Stecker

[ Q) O P—TmH

Isolation Klemmring APD

Abbildung 5.9 — Mechanisches (a) und elektronisches (b) Design des Probenhalters.

gung von Nanosekundenpulsen direkt im Ultrahochvakuumbereich. Diese Losung 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
Probenbiihne mit einem digitalen Netzgeréit ausgestattet. Dieses wurde in die Hoch-
spannungselektronik des Mikroskops integriert und liefert eine variable Spannung bis zu
250V auf dem Potential der Probe von 15kV. Abbildung 5.9 présentiert den entwickelten
Probenhalter sowie die integrierte Hochfrequenzelektronik. Die Probe, mit lithografisch
prapariertem koplanarem Wellenleiter, wird in einen hochfrequenzkompatiblen Proben-
tréger eingesetzt und mittels Bond-Dréahten elektrisch kontaktiert. Um die Probe und
periphere Elektronik vor Uberschligen zum Extraktor zu schiitzen, wird der Proben-
trager in einer hochpolierten Probenkappe eingesetzt und festgeklemmt. Elektronische
Isolierung von Wellenleiter und Grundpotential wird dabei durch einen Kapton-Ring zwi-
schen Probe und Kappe gewiihrleistet. Die Pulserzeugung erfolgt mit einer kommerziell
erhéltlichen 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 Probentriager zu
fithren, 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 Q-
Abschlusswiderstand terminiert. Reflexionsmesungen eines komplett aufgebauten Pro-
benhalters mit Probe zeigten einen niherungsweise konstanten Verlust von 10 % iiber
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 kénnen. Die Pulsspannung wur-
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Abbildung 5.10 — Spannungspul- 12 I I I I I
se einer Hamamatsu Avalanche Di- 10+ Vorspannung|
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 gewihlt werden. Paral-
lel zum Wellenleiter gemessene Pul-
se zeigen eine maximale Amplitu-
de von 11,5V mit einer in sehr
guter Ndherung konstanten Breite
von 1 ns FWHM. Die Messung zeigt
die charakteristische bipolare Puls-
form durch Ladungstrigerriickfluss
in der Diode. Zeit /s

Spannungspuls / V

Abbildung 5.11 — Berechnetes in-

plane-Magnetfeld auf der Ober-

flache eines koplanaren Wellenlei-

ters von 200nm Dicke. Die Be- Strom / mA
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BIOT-SAVART. Die Simulation wur-
de fiir experimentell typische Brei-
ten (10 — 20um) des Wellenleiters
sowie den zu Abb. 5.10 entspre-
chenden Stromen durchgefiihrt. Der
Arbeitsbereich des hier vorgestell-
ten Probenhalters ist durch einen
schwarzen Rahmen eingezeichnet.
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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
Abschétzung des Stromes der funktionale Zusammenhang U = R - I ndherungsweise
herangezogen werden. R ist hierin gegeben durch den Widerstand von Wellenleiter und
Abschlusswiderstand und betrégt im schlechtesten gemessenen Fall =~ 65 (). Die Abbil-
dung 5.10 zu entnehmenden 11,5V Spitzenspannung liefert einen maximalen Strom von
175mA. Fiir die Interpretation magnetodynamischer Experimente ist es von duferster
Wichtigkeit, das vom Anregungspuls erzeugte Magnetfeld zu kennen. Letzteres kann bei
Kenntnis des Stromes unter Beriicksichtigung der Breite des Wellenleiters durch nume-
rische Integration des Gesetztes von BIOT-SAVART errechnet werden. Abbildung 5.11
stellt Berechnungen des in-plane-Magnetfeldes fiir verschiedene Wellenleiterbreiten und
Strome gegeniiber. Die Rechnungen wurden ausgefiihrt fiir Breiten von 0 ym bis 25 um

bei einer Dicke von 200 nm sowie Stromen 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 kénnen.
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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 zeitaufgeloster Sekundérelektronen-Spektroskopie auszumessen. Das Verfahren
nutzt dazu den Energiefilter des Mikroskops im TRACX-PEEM-Betriebsmodus. Dies
ermoglicht die zeitaufgeloste Abbildung des Sekundérelektronenspektrums der aus der

Probe emittierten Photoelektronen.

Um nachfolgend eine Bestimmung des magnetischen Anregungspulses aus der Startener-
gievariation durchzufiihren, soll zunéchst 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 bestmdoglichen Impedanzan-
passung auf Z = 509. Im Fall des Wellenleiters kann somit von einer bestmoglichen
Reduzierung des komplexen Impedanzanteils ausgegangen werden. Eine Abschitzung
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 vernachlissigbare Verluste < 10 % der eingespeisten Amplitude.

Die durch einen Anregungspuls erzeugte Verdnderung des Probenpotentials des Wellen-
leiters resultiert in einer Verschiebung der (k,E)-Parabel korrespondierender Photoelek-
tronen. Aufgrund der elektrischen Giite des Probensystems soll in erster Naherung durch
das OnMsche Gesetz I(t) = AEy(t)/eR eine Verkniipfung von Startenergieéinderung
AEp(t) und Anregungsstrom I(t) hergestellt werden. Fiir den formalen Zusammenhang
zwischen Anderung der Startenergie und Anregungspuls B(t) folgt:
AFy(t)
B(t) = poK ——— 6.0.1

(t) = poK—5 (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 — Ortsaufgeloste Sekundérelektronen Spektroskopie. a) X-PEEM Abbildung
von koplanarem Wellenleiters und Grundfliche der Probe. Der weifle Kreis verdeutlicht die
Position der Bildfeldblende wiithrend 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 6eV.

Wellenleiters représentiert.

Im Folgenden soll zunéchst 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 Grundfliche den Energiefilter pas-
sieren. Das Sekundérelektronenspektrum enthélt demnach energetische Information aus
beiden Bereichen der Probe. Die Gesamtintensitéit des korrespondierenden Spektrums ist
gegeben durch die von der Bildfeldblende eingeschlossene Fliche. Da die Austrittsarbeit
der Probe wihrend der Messung konstant bleibt, ist das Spektrum lediglich abhingig
von der Startenergie der emittierten Photoelektronen, beziehungsweise dem lokalen Po-
tential der Probe.

Erfahrt die Stripline eine Verinderung AU ihres Potentials, beispielsweise durch einen
Anregungspuls, erfahren die aus ihr emittierten Photoelektronen eine Anderung ihrer
Startenergie gemifl AEy = Eyg+AU. Da der Puls lediglich in den Wellenleiter eingespeist
wird, bleibt das Potential der Grundfliche unveréndert, ebenso wie die Startenergie ih-
rer Photoelektronen. Die k-Raum-Abbildung des Photoelektronenspektrums offenbart
demnach zwei energetisch separierte Spektren, welche um den Betrag AU 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 lisst 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 6eV zwischen

Wellenleiter und Grundflache. Dies stellt die zum Zeitpunkt ¢ in den Wellenleiter einge-
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Abbildung 6.2 — Ausgewilhlte Zeitpunkte der (k, F)-Serie und aus Fitprozedur resultie-
rendes Profil des Anregungspulses.

speiste Spannungsamplitude AU (t) des Anregungspulses dar.

Um die vollstdndige 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 beschrinkte Messung herangezogen. Die Start-
energievariation AFy(t) zwischen Wellenleiter und Grund wurde durch Fit des > 80 %
Amplitudenbereichs mit einer GAuUsskurve 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 ez-situ parallel zur Stripline gemessenen

Pulsform.

Das gesamte Verfahren wurde routineméfig vor jeder magnetodynamischen Messung
durchgefiihrt. Fiir maximale Amplitudenvariation des Spektrums, resultierend in einer
hohen Genauigkeit der Fits, wurde ein schmalbandiger Energiefilter (0,5eV) benutzt. Die
Aufnahme der Bilder erfolgte typischerweise mit einer Integrationszeit von 1s. Durch die
stark lokalisierte Intensitét in der k-Raum-Ebene des Mikroskopes kann dabei auf eine
Mittelung verzichtet werden. Das stroboskopische Messverfahren wurde iiblicherweise

mit Intervallen von 100 ps durchgefiihrt, wobei der Puls tiber einen Bereich von 30ns
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6 Direkte Messung des Anregungspulses

abgetastet wurde. Die komplette Messung lduft im Routinebetrieb automatisiert und
bendtigt etwa 5 Minuten zur Bildaufnahme mit sofortiger Berechnung und Ausgabe des

Pulsprofiles.

Die im néchsten Kapitel beschriebenen magnetodynamischen Messungen zeigen exzel-
lente Ubereinstimmung zu Simulationen, bei denen die mit diesem Verfahren ermittelten
Pulsprofile zugrunde gelegt wurden. Die Giiltigkeit der Interpretation, der im néchsten
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 zeitaufgelosten Messungen wurden an weichmagnetischen Permalloy (Nig; Feqg)
Mikrostrukturen durchgefiihrt. Deren Priparation 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 - 1073 mbar, Argonfluss: 10 sccm) bei
Raumtemperatur. Wihrend die Priparation des Wellenleiters auf das Substrat im For-
schungszentrum Jiilich durchgefiihrt wurde, erfolgte die anschlieende Abscheidung eines
Ta (2nm) / Py (10nm) / Ta (5nm) Schichtsystems im Leibnizinstitut fiir Festkorper-
und Werkstoffforschung in Dresden. Die Ta-Pufferschicht sichert eine gute Adhésion des
Schichtsystems sowie Schutz vor Oxidation. Das komplette Probensystem wurde auf
GaAs(100)-Substrate aufgebracht.

Die fiir zeitaufgeloste PEEM-Experimente benutzen Proben wurden routineméflig mit-
tels magnetooptischem Kerr-Effekt charakterisiert. Abbildung 7.1 zeigt ihr quasistati-
sches Schaltverhalten. Die Hysterese zeigt eine sehr niedrige Koerzivitdt des Schicht-

systems (< 0,1mT). In mikrostrukturierten Proben fithrt diese Eigenschaft zu einem
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7 Magnetisierungsdynamik von magnetischen Mikrostrukturen

wohldefinierten Grundzustand. Dieser ist in kreisférmiger Geometrie ein Vortex und in
quadratischen Strukturen ein Landaumuster. Beide stellen flux-closure-Doménenmuster
dar und weisen demnach nahezu kein dufleres Streufeld auf. Die Anregung aus dem
Grundzustand kann bei diesen Strukturen bereits mit sehr geringen Magnetfeldern er-
folgen. Es ist dariiberhinaus nach der Anregung von einer reproduzierbaren Relaxation

in ihren Grundzustand auszugehen.

Zusitzlich zu experimentellen Messungen wurden mikromagnetische Simulationen mit
Hilfe der frei verfiigharen OOMMEF Software [61] durchgefiihrt. Nach Diskretisierung der
Probengeometrie in quadratische Einheitszellen 16st die Software die Landau-Lifshitz-
Gilbert-Gleichung fiir den Magnetisierungsvektor jeder simulierten Zelle. In der Simulati-
on wurden mit einer Sittigungsmagnetisierung von S = 8,6-10°A/m und der Austausch-
konstanten A = 1,3 - 107'1.J/m Standardmaterialparameter von Permalloy gewshlt.
Nach Definition der magnetischen Austauschldnge iiber L = \/m folgt aus den
Materialparametern eine Austauschlinge von etwa 5,2nm. Reales Permalloy besitzt ty-
pischerweise eine duflerst geringe uniaxiale Anisotropie, so dass diese in den Simulationen
vernachlissigt wurde. In mikromagnetischen Simulationen wird iiblicherweise eine Zell-
grofe zwischen L/2 und 2L gewéhlt [111]. Die hier durchgefiihrten Rechnungen erfolgten
mit einer magnetischen Einheitszelle von (8-8) nm?. Es ist daher davon auszugehen, dass
die Simulationen die magnetische Struktur hinreichend genau beschreiben. Fiir den in
der Simulation verwendeten phidnomenologischen Gilbert-Dampfungsparameter wurde
ein realistischer Wert von o = 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 angenihert. Die Ausgleichsrechnung lieferte den formalen

Zusammenhang

t—1,508)° t—3,2ns)°
B(t) = 1,36 mT - exp {— (ﬁ) ]—0742mT~exp [— (WJS) ] (7.0.1)

fiir das zeitabhéingige Magnetfeld des Anregungspulses. Innerhalb der Simulation wur-
de dieser in Intervallen von 40ps durchlaufen. Die simulierte Zeitauflosung ist daher

vergleichbar mit der experimentell erreichbaren.
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7.1 Doménenkonfiguration einer 10pum - 6um Ellipsenstruktur
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Abbildung 7.2 — Ausgewihlte Zeitpunkte des magnetischen Ansprechens einer 10um -6um
ellipsenformigen Struktur entlang eines bipolaren Anregungspulses. (a) zeigt ausgewiihlte
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) priisentiert die mikromagne-
tische Simulation zu korrespondierenden Zeitpunkten des Experiments

7.1 Domanenkonfiguration einer 10um - 6m Ellipsenstruktur

Zunichst wurde eine Zeitserie des magnetischen Ansprechens einer ellipsenférmigen
10pm - 6pm Struktur aufgenommen. Der Zeitnullpunkt wurde willkiirlich festgelegt auf
einen Zeitpunkt ¢y vor der initialen Anregung, so dass das Maximum des Anregungspul-
ses bei t = 1,5ns festliegt. Ausgehend von ty; wurden XMCD-Bilder an der Fe L3-
Absorptionskante aufgenommen. Dabei wurden pro Helizitdt 20 Bilder 4 12s gemit-
telt. Die Zeitserie wurde in Intervallen von 250 ps aufgenommen. Abbildung 7.2 fasst
ausgewéhlte Zeitpunkte der Serie zusammen. Das XMCD-Bild des Grundzustands bei
t = Ons zeigt einen Vortex-Zustand. Zur Verringerung des Streufeldes verlauft die lo-
kale Magnetisierung der Struktur am Rand stets parallel zur Strukturgrenze. Die dar-
aus resultierende Singularitét im Zentrum der Struktur liegt in ihrer lateralen Ausdeh-
nung jedoch unterhalb der experimentell erreichten lateralen Auflésung. Thre Position
ist daher nur der Simulation zu entnehmen. Innerhalb der Domé&nenkonfiguration ist
keine Substruktur erkennbar. Es liegen daher keine Schwankungen der magnetokristalli-
nen Anisotropie vor, so dass von einem vernachlissigbaren Einfluss ausgegangen werden
kann. Das zeitabhéngige 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= ,uOVZﬁ x H.
Unmittelbar bei Einsetzen des Pulses (¢ = 1ns) drehen diese Doménen der Probe in
Richtung des externen Feldes. Die energetisch ungiinstige Konfiguration der Magnetisie-
rung antiparallel zum Anregungsfeld wird damit reduziert. Eine maximale Auslenkung
aus dem Grundzustand ist auf dem Pulsmaximum bei ¢ = 1, 5ns erreicht. Entlang der
abfallenden Flanke des Anregungspulses (¢t = 1,5 — 2,5ns) 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 begriindetes Drehmoment auf die
Magnetisierung ausgeiibt, das eine Doménenkonfiguration identisch zum Grundzustand

anstrebt.

KAISER et al. zeigten in einem &hnliche Experiment die Relaxation einer Py-Struktur in
ihren Grundzustand nach ca. 2,5ns [112]. Die Anregung erfolgte dabei durch einen uni-
polaren Puls vergleichbarer Stérke und Lénge der abfallenden Flanke von etwa 1ns. Die
verzogerte Relaxation tritt im Zusammenhang mit der Ausbildung sogenannter buckling-
state-Zusténde (Streifenzustinde) auf [113], welche lokal das Demagnetisierungsfeld mi-

nimieren. Diese Zustidnde konnen hier nicht beobachtet werden.

Ab t = 2,5ns 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 {iber den Grundzustand hinaus ausgelenkt, so dass bei ¢t = 3,5ns 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 anfinglichen Grundzustand bei ¢ = 4, 5 ns.

Im weiteren Verlauf der Messung ist keine Anderung zu beobachten.

Das simulierte magnetische Ansprechen zeigt eine hervorragende Ubereinstimmung zu
den experimentell ermittelten XMCD-Daten. Dabei konnte das oben erlduterte zeit-
abhéngige Verhalten der lokalen Magnetisierung den experimentell beobachteten Verlauf
reproduzieren. Der Simulation ist ferner zu entnehmen, dass der Vortex der Domé#nen-
konfiguration lediglich sehr gering auf den magnetischen Anregungspuls reagiert. Die-
se Features der ellipsenférmigen Struktur liegen unterhalb der experimentell erzielten
Auflésung, so dass fiir die experimentelle Untersuchung der Vortexbewegung im néchsten

Abschnitt eine geeignetere Mikrostruktur gewihlt wurde.
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Abbildung 7.3 — Zeitlicher Verlauf der XMCD-Asymmetrie vier ausgewéhlter Bereiche
der Mikrostruktur. Der Graph zeigt experimentell ermittelte sowie simulierte Daten des
Ansprechens auf einen bipolaren Anregungspuls.

Zusétzlich zur qualitativen Analyse des zeitlichen Verhaltens der gesamten mikromagne-
tischen Doménenkonfiguration erfolgte eine quantitative Analyse der Doménengrauwerte.
Die XMCD-Asymmetrie ist dabei geméfi A o cos(®) proportional zum Winkel ® 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 Intensitdt 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 {iber vier lokale Bereiche
der Probe integriert. Diese représentieren die maximale Auslenkung der lokalen Magne-
tisierung auf beiden Maxima des Anregungspulses. Die Bereiche wurden mit identischer
Position in die Auswertung der simulierten Daten {ibernommen. 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 Symmetriegriinden eine mittlere Ma-
gnetisierungsrichtung von naherungsweise ® = 45° auf. Entlang des steigenden initialen
Anregungspulses zeigen die XMCD-Grauwerte der Bereiche rot und griin (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 ® ~ 90° vor. Gleichzeitig drehen sich die urspriinglich
mit antiparalleler Komponente zur Anregung ausgerichteten Bereiche schwarz und blau
(Quadrat, Kreis) in extremale Aymmetriewerte entsprechend einem Winkel & ~ 180°
(Quadrat) und ® =~ 0° (Kreis). Im weiteren zeitlichen Verlauf erfolgt eine Umkehr der
Asymmetrie {iber ihren jeweiligen Grundzustandswert sowie die anschlieBende 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 6um - 6um Rechteckstruktur

In fluz-closure-Doménenformationen existiert mindestens eine Singularitét der Austausch-
energiedichte, welche als Vortex bezeichnet wird [60]. Der lokale Magnetisierungsvektor
besitzt an dieser Stelle lediglich Komponenten senkrecht zur Probenoberfliche. 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 ﬁg x XU
senkrecht zur Geschwindigkeit eines Vortex mit Polaritéit ¢, welche urséchlich fiir die
Relaxation des Vortex auf einer spiralférmigen Trajektorie ist. Die Frequenz der Bewe-
gung liegt in der Gréflenordnung von 100 MHz und ist nach GUSLIENKO et al. bestimmt
durch das Verhéltnis von Breite / Dicke der Struktur [116]. Wihrend die Gyration bereits
mit verschiedenen Methoden unabhingig voneinander abgebildet wurde [39, 117], exis-
tieren verschiedene Beobachtungen der initialen Auslenkung aufgrund unterschiedlicher
Natur des Anregungspulses. CHOE et al. berichten iiber eine parallele oder antiparallele
Auslenkung zum Anregungsfeld [39] withrend RAABE et al. mit identischer Methode eine
senkrechte Auslenkung bestétigten [40].

Im Folgenden soll das Ansprechen des Vortex in einer quadratischen 6um - 6um 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 1,5ns (rot) bis zum
Ende des bipolaren Pulses bei 4 ns (lila) représentiert jeder Zeitschritt 0,25 ns. Der zeitliche
Verlauf ist aulerdem durch Pfeile der Beschriftung ¢ gekennzeichnet. Die Abbildung der
Mikrostruktur veranschaulicht die Lage des Koordinatensystems. Die Richtung des initialen
MAgnetfeldes ist durch einen roten Pfeil der Beschriftung pgH gekennzeichnet.

vorhergehend beschriebenen Ellipsenstruktur, so dass an dieser Stelle keine detaillierte
Beschreibung erfolgen soll. Die Struktur zeigt im Grundzustand eine LANDAU-Doménen-
formation bestehend aus 4 identischen, dreieckigen Doménen (siche Abbildung 7.5 a),
0ns). Obwohl die laterale Audehnung des Vortex kleiner als die experimentell erreichte
Auflésung ist, ldsst sich seine Position ndherungsweise anhand des Zusammenschlus-
ses der 4 Doménengrenzen bestimmen, sofern das Anregungsfeld viel kleiner ist als die
Sattigungsmagnetisierung. Dies ist im durchgefiithrten Experiment der Fall. Im Weiteren
wurden die experimentell ermittelten XMCD-Daten durch Bildbearbeitung mediange-
filtert und anschieffend ein Kantenfindungsalgorithmus angewendet. Die resultierende
Breite der Kanten iibersteigt die Genauigkeit der Bildregistrierung oder experimentellen
Auflgsung und betrigt 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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7 Magnetisierungsdynamik von magnetischen Mikrostrukturen

a) i ki b) 0 ns 2,5 ns

Abbildung 7.5 — Ausgewéhlte Zeitpunkte des magnetischen Ansprechens einer 6pm - 6um
Struktur entlang eines bipolaren Anregungspulses. a) Experimentell erhaltenen XMCD Bil-
der des Grundzustandes (¢ = Ons) sowie des Zustandes zwischen beiden Anregungspul-
sen (t = 2,5ns). b) Schematische Darstellung von a) zur besseren Veranschaulichung der
Domiénengrenzen sowie Vortexposition. Die von beiden Anregungspulsen induzierte Bewe-
gung ist als griiner Pfeil eingezeichnet. Die lokale Magnetisierungsrichtung, das Anregungs-
feld und die Einfalssrichtung des Lichtes sind als Pfeile 1\7, poH und hw 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 ¥ ist dabei induziert durch die Verkleinerung der ener-
getisch ungiinstigen antiparallelen Doméne. THIELE folgend wirkt auf dem Maximum
(t = 1,5ns) der initialen Anregung eine senkrecht zur Geschwindigkeit wirkende Kraft.
Diese verursacht eine Ausweichbewegung zu gréBerer y-Ablenkung sowie den Ubergang
auf eine spiralférmige Trajektorie . Der Vortex der untersuchten Struktur folgt die-
ser, bis zu einem Zwischenzustand bei t = 2,5ns. 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 z = 0,y = 200 nm (siehe auch Abbildung 7.5 a), 2,5ns). Zu diesem Zeitpunkt setzt
der zweite Anregungspuls ein, welcher erneut eine Auslenkung verursacht. Diese verlduft
zu einer extremalen x-Ablenkung von z = 200 nm. Einhergehend mit einer gréfleren Ge-
schwindigkeit, welche sich aus der bereits initialisierten Bewegung sowie neuer Anregung
zusammensetzt, erfahrt der Vortex nun eine stéirkere Ausweichbewegung in negative y-
Richtung bis etwa y = 180 nm. Dies stellt einen in y-Auslenkung extremalen Zeitpunkt
bei t = 2,75ns dar. Im weiteren Verlauf relaxiert die Struktur in ihren Grundzustand,

der ab etwa 4ns 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 ¢ = Ons zeigt ein Landaumuster in Form vier sym-
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7.3 Zukiinftige Herausforderungen

metrischer, dreieckiger Doménen. Im Fall des Zwischenzustandes bei t = 2, 5 ns, welcher
den Nulldurchgang des Feldes représentiert (uoH = 0), liegt ebenfalls ein Landaumuster
vor. Dieses zeigt jedoch eine Auslenkung des Vortex hin zur Doméne, welche antiparallel
zu einfallendem Licht orientiert ist. Ausgehend von diesen Zustédnden induzieren beide
Anregungspulse eine Ablenkung senkrecht zum externen Magnetfeld mit anschliefender
Ausweichbewegung auf eine spiralférmige 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 Zukiinftige Herausforderungen

Innerhalb dieser Arbeit wurden bereits Anstrengungen unternommen zukiinftige 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 8um-8um Struktur des Systems AlO(2nm)
/ Ni(3nm) / Ru(1nm) / Fe(5nm) auf ihr magnetodynamisches Ansprechen untersucht.
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Abbildung 7.6 — Ausgewihlte Zeitpunkte des magnetischen Ansprechens einer 8um - 8um
Struktur des Systems AlO(2nm)/Ni(3nm)/Ru(1 nm)/Fe(5nm). Das Anregungsfeld und die
Einfallsrichtung des Lichtes sind als Pfeile M , jioH und fiw markiert. Anderungen der lokalen
Magnetisierung welche in der Ni-Schicht identifiziert wurden, aufgrund mangelnder Statis-
tik jedoch nicht innerhalb der Fe-Schicht, sind mit griinen, weilen und blauen Elementen
gekennzeichnet.
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7 Magnetisierungsdynamik von magnetischen Mikrostrukturen

Ausgewihlte Zeitpunkte der elementselektiven Messung der XMCD-Asymmetrie an Fe
und Ni Ls-Absorptionskanten sind in Abbildung 7.6 dargestellt. Die Struktur zeigt be-
reits im Grundzustand ein kompliziertes Doménenmuster. Dieses weist lokale Doménen
einer lateralen Ausdehnung im Bereich von wenigen 100 nm auf. Dariiber hinaus ist eine
geringe Anderung 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 Auflésung als auch an
notwendige Statistik, beziehungsweise Photonenintensitét. Innerhalb der untersuchten
Ni-Schicht konnte ein Ansprechen in Form von Doménenwandbewegung (griiner Pfeil),
schnellem Umklappen der lokalen Magnetisierung (weifle Ellipse) sowie der Gleichrich-
tung von Streifenzustinden (blaue Ellipse) beobachtet werden. Fiir den Fall der 6 nm
unterhalb der Oberfléche liegenden Fe-Schicht erlaubt die der Messung zugrunde liegen-
de Statistik keine Aussage iiber eine kohérente oder inkohérente Bewegung der korre-
spondierenden Doménen. Das Experiment demonstriert damit die Notwendigkeit einer
angepassten Refokussieroptik des Strahlrohres, fiir die zukiinftige Aufklarung der grund-

legenden physikalischen Prozesse innerhalb gekoppelter Mikro- und Nanostrukturen.
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8 Zusammenfassung und Ausblick

Gegenstand dieser Arbeit ist die zeitaufgeloste magnetische Abbildung mit energiege-
filterter und aberrationskorrigierter Photoemissiosmikroskopie (TRACX-PEEM). Inner-
halb dieser Arbeit wird zum ersten Mal die Zeitstruktur von Synchrotronstrahlung mit
der Leistungsfahigkeit neuartiger aberrationskorrigierter PEEMs zur Durchfithrung ma-
gnetodynamischer Experimente verbunden. Diese Arbeit bildet die Basis fiir Experimen-
te auf kiirzerer Léngen- oder Zeitskala als mit bisheriger, konventioneller, TR-PEEM-
Methodik. Die durchgefiihrten Untersuchungen sind daher wegbereitend fiir zukiinftige

Untersuchungen des Zeitverhalten magnetischer Nanoelemente.

Um die Leistungsfahigkeit der neusten Generation Photoemissionsmikroskope im Routi-
nebetrieb zu nutzen, erfolgte die experimentelle Bestimmung der startenergieabhéingigen
Aberrationskoeffizienten Cs, C. des Linsensystems. In einem LEEM-Experiment konnte
mit Hilfe der Si(111) (7 x 7) Oberflichenrekonstruktion die sphérische Aberration ausge-
messen werden. In einem kombinierten UV-PEEM- und MEM/LEEM-Experiment wur-
den die magnetischen und elektrostatischen Beitrige der chromatischen Aberration be-
stimmt. Um die Funktion des Tetrodenspiegels geméfl Theorie zu verifizieren wurde eine
Fokus-Kurvenschar aufgenommen. Der Parameterraum des Aberrationskorrektors wurde
anschliefend 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 Ubereinstimmung zur Theorie. Die zur Aberrationskorrektur
notwendigen Parameter der Elektronenoptik wurden in periphere Software eingepflegt.
Zukiinftigen Nutzern steht damit eine automatische, startenergieabhéingige Aberrations-

korrektur zur Verfiigung.

Zur effizienteren Nutzung der Synchrotronstrahlung wurde ein neuer zeitauflosender Be-
triebsmodus entwickelt. Dieser ist in seiner Anwendung kompatibel zu Energiefilterung
und Aberrationskorrektur des benutzten Photoemissionsmikroskopes. Der Betriebsmo-

dus erlaubt dadurch die Durchfithrung von zeitaufgelosten PEEM-Experimenten mit
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8 Zusammenfassung und Ausblick

hoherer Transmission sowie lateraler Aufldsung als bisherige Methodik zuldsst. Die Ent-
wicklungen beinhalten einen erdfrei auf -15kV betriebenen Probenhalter. Letzterer er-
laubt die Anregung eines Probensystems mit Magnetfeldpulsen bis zu 10 mT innerhalb
1ns. Der Probenhalter erzeugt im Ultrahochvakuum durch einen optischen Schalter ge-
pulste Strome, welche durch eine Mikrostripline in Magnetfelder umgewandelt werden.
Als optischen Schalter werden kommerzielle Avalanche-Photodioden verwendet. Die-
se vereinen eine hohe Zuverldssigkeit, perfekte Reproduzierbarkeit der Pulsform sowie
Langzeitstabilitdt. Die Trennung von Probe und Schalter erlaubt, im Gegensatz zu litho-
grafisch priaparierten 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 ermoglicht. Als
weitere Komponente wurde ein neuartiges quasi-elektrostatisches Ablenkungssystem ent-
wickelt. Das System involviert eine elektrostatische Ablenkelektrode als zusétzliches
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 Fiillmuster zeitlich separierten
Bunchen. Mit Hilfe der Ablenkungseinheit kénnen so zeitaufgeloste synchrotronbasierte
pump-probe-Experimente im regulér zur Verfiigung stehenden Fiillmuster des Synchro-

trons durchgefiithrt werden.

Es wurde eine neue Methode zur direkten Messung des Anregungspulses wéhrend zeitauf-
geloster Experimente entwickelt. Diese basiert auf zeit- und ortsaufgeloster, Sekundér-
elektronen-Spektroskopie. Die Methode quantifiziert dabei das zeitlich verdnderliche Se-
kundérelektronen Emissionsspektrum der Mikrostripline und erlaubt eine Analyse von

Form und Intensitit des Anregungspules.

In dieser Arbeit wurden erste magnetodynamische Messungen in einem neuartigen ab-
errationskorrigierten PEEM durchgefiihrt. Die Messungen erfolgten an der Legierung
Nigi Feqg, welche aufgrund ihrer niedrigen Permeabilitdt von besonderem Interesse in
der Spintronik ist. Zur Durchfiihrung der Messung wurden Mikrostrukturen mittels
Magnetronsputtertechnik und optischer Lithografie auf einem koplanaren Wellenleiter
prépariert. Deren quasistatisches Schaltverhalten wurde mittels magnetooptischem Kerr-
Effekt charakterisiert und eine sehr niedrige Koerzivitit 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 Lénge von 1ns im zeitlichen Abstand von etwa 2ns beschrieben. In einem
ersten Experiment wurde die Doménenkonfiguration einer ellipsenférmigen 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 OOMMEF {iberpriift. 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 vollstéindige Bewegung kann niherungsweise durch
eine spiralférmige Trajektorie beschrieben werden und setzt sich aus zwei aufeinander-
folgenden Bewegungen zusammen. Auf beiden Pulsen der bipolaren Anregung erfolgt
eine senkrechte Ausweichbewegung sowie der Ubergang in eine Kreisbewegung, welche

nach Abklingen der Anregung in ihren Grundzustand relaxiert.

Innerhalb der in dieser Arbeit unternommenen Anstrengungen zur Etablierung einer
méchtigeren zeit- und ortsaufgelosten Methodik, wurden einige Herausforderungen an

zukiinftige Experimente identifiziert.

Ein limitierender Faktor bisheriger Untersuchungen magnetischer Dynamik mit Synchro-
tronstrahlung ist die erreichbare Zeitaufldsung von etwa 45 ps, welche durch das BESSY
1T Hybridbunch-Fiillmuster vorgegeben ist. Zur Adressierung schneller, dynamischer Pro-
zesse stellt BESSY II mit dem low-alpha-Modus bereits ein Fiillmuster bereit, welches
eine Zeitauflésung von 1-2 Picosecunden erméglicht [66]. Dies konnte aufgrund seiner
niedrigen Gesamtintensitit, bei abbildenden Techniken, bisher nur eingeschrinkt ver-
wendet werden. Der Verlust an Photonenfluss, respektive Statistik, kann durch bessere
Transmissionseigenschaften des aberrationskorrigierten PEEM vollstdndig kompensiert
werden. Bei den innerhalb Kapitel 7 durchgefithrten Untersuchungen zur Vortexdyna-
mik, ermoglicht ein routineméifliger Betrieb des TRACX-PEEM im low-alpha-Modus
beispielsweise die Abbildung von Vortex-Schaltprozessen. In der Spintronik sind gekop-
pelte Schichtsysteme sowie das Verstindnis der zugrundeliegenden magnetodynamischen
Phénomene von generellem Interesse. Das Zwischenschicht-austauschgekoppelte Modell-
system Fe/Ru/Ni steht derzeitig im Kontext der ultraschnellen Spindiffusion zur Diskus-

sion, als Material zukiinftiger, energieoptimierter Nanoelektronik [118]. Die beteiligten
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8 Zusammenfassung und Ausblick

Prozesse, etwa die spin-abhéngige Remagnetisierung auf einer Zeitskala von einigen 10 ps,

waren 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, iiber ihren Durchmesser, typischerweise 300 Kanéle auf. Eine bestmogliche late-
rale Auflésung bei X-PEEM von 3,5 nm kann demnach erst bei Gesichtsfeldern unterhalb
1,05 pm Durchmesser aufgelost werden. Dies stellt eine immense Herausforderung an Sta-
bilitdt und Grofle des, vom Strahlrohr-Refokussierspiegel erzeugten, Fokus dar. Fiir eine
vollige Ausnutzung der elektronenoptischen Leistung eines AC-PEEM werden daher al-
ternative Detektoren hoherer Pixeldichte benotigt. Eine moderate Verbesserung bietet
der 512 px auflssende Medipix 2 Detektor [119]. Hochauflssende bildgebende Detektoren

fehlen bis jetzt, und miissen Gegenstand zukiinftiger Entwicklungen sein.

Es ist anerkannt, dass bei X-PEEM eine Verschlechterung der lateralen Auflésung so-
wie eine Verbreiterung des Emissionsspektrums durch BOERSCH & LOEFFLER Effekte
[120] hervorgerufen wird. Dies ist Ursache der enormen Spitzenintensitit kurzer Syn-
chrotronpulse und unabhéngig voneinander von LOCATELLI und SCHMIDT experimen-
tell bestétigt [121, 101]. Bei BESSY II wird der Effekt insbesondere durch den intensi-
ven Singlebunch innerhalb des Hybridbunch-Fiillmusters hervorgerufen. Um die optische
Leistungsfihigkeit eines AC-PEEM bei zeitaufgelosten Experimenten vollstindig nutz-
bar zu machen, ist die Einfiihrung von alternativen Fiillmustern notwendig. Diese miissen
zwingend die Strahlintensitit auf mehrere, fiir zeitaufgeloste Experimente isolierte, Bun-

che aufteilen.
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