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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit werden die strukturellen und magnetischen Eigenschaften
verschiedener 3d-Ubergangsmetalloxidketten (TMO-Ketten) auf Ir(001) und Pt(001)
untersucht. Diese weisen eine (3 x 1) Struktur mit periodisch angeordneten Ketten
auf, die nur iiber die Sauerstoftbindung an das Substrat gekoppelt sind. Wahrend die
Struktur durch experimentelle und theoretische Untersuchungen bestéatigt ist, liegen
fiir die magnetischen Eigenschaften ausschlieflich Rechnungen vor. Zur Uberpriifung
dieser theoretischen Vorhersagen wird die Methode der spinpolarisierten Rastertunnel-
mikroskopie (SP-STM) verwendet, die die Abbildung der magnetischen Ordnung mit
atomarer Auflésung erlaubt.

Die Untersuchungen beginnen mit der Vorstellung der Ir(001) Oberfliche, die eine
(5 x 1) Rekonstruktion aufweist. Eine Aufhebung dieser Rekonstruktion erreicht man
durch das Heizen des Ir-Substrats in Sauerstoffatmosphére unter Bildung einer (2 x 1)
Sauerstoffrekonstruktion. Die Qualitidt der Oberfliche hdngt dabei von der Wachstum-
stemperatur 7" und dem verwendeten Sauerstoffdruck poyx ab. Die bei T' = 550° C und
pox = 1 x 1078 mbar hergestellte Sauerstoffrektonstruktion dient als Ausgangspunkt
fiir die folgenden Préaparationen von CoQOs, FeOs und MnOs-Ketten. Dazu wird jeweils
eine drittel Monolage (ML) des Ubergangsmetalls auf die Oberfliiche des Substrates
gedampft und die Probe unter Sauerstoffatmosphére ein weiteres Mal geheizt. Auf die-
se Weise kann die (3 x 1) Struktur der bekannten Ketten bestétigt und die Gruppe
der TMO-Ketten um die CrOs-Ketten erweitert werden.

In der einschlégigen Fachliteratur wurden Vorhersagen beziiglich der magnetischen
Struktur der TMO-Ketten publiziert, wonach entlang und zwischen CoOs-Ketten ei-
ne ferromagnetische (FM) und fiir FeOy und MnOs-Ketten eine antiferromagnetische
(AFM-) Kopplung vorliegt. Wihrend die Uberpriifung dieser Vorhersagen mit SP-STM
flir CoO2 und CrOs-Ketten keine Hinweise auf magnetische Strukturen liefert, liegen
bei FeOo und MnQOs-Ketten unterschiedliche magnetische Phasen vor. In der Tat kann
mit den experimentell gefundenen Einheitszellen die AFM-Kopplung entlang beider
Ketten bestéatigt werden. Im Gegensatz widersprechen die Kopplungen zwischen den
Ketten den Berechnungen. Bei FeOs-Ketten liegt eine stabile FM Ordnung vor, die zu
einer magnetischen (3 x 2) Einheitszelle mit einer leichten Magnetisierung in Richtung
der Oberflaichennormalen fiithrt (out-of-plane). Die MnOs-Ketten weichen ebenfalls von
der berechneten magnetischen kollinearen Ordnung zwischen benachbarten Ketten ab
und zeigen eine chirale Struktur. Durch die Rotation der Mn-Spins um 120° in der

Probenebenen (in-plane) entsteht eine magnetische (9 x 2) Einheitszelle, deren Peri-
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ode durch neue DFT-Rechnungen bestatigt wird. Nach diesen Berechnungen handelt es
sich um eine Spinspirale, die durch die Dzyaloshinskii-Moriya (DM-) Wechselwirkung
bei einem Energiegewinn von 0,3 meV pro Mn-Atom gegeniiber den kollinearen FM-
Zustand stabilisiert wird. Diese wird dhnlich wie bei bereits publizierten Clustern und
Adatomen auf Pt(111) durch die Rudermann-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY-) Wech-
selwirkung vermittelt und erklart den experimentell gefundenen einheitlichen Drehsinn
der Spiralen.

Die RKKY-Wechselwirkung zeigt eine starke Abhéngigkeit von der Fermi-Oberflache
des Substrats. Im folgenden Kapitel werden deshalb mit TMO-Ketten auf Pt(001) die
strukturellen und magnetischen Eigenschaften auf einem weiteren Substrat analysiert,
wobei zum Zeitpunkt der Arbeit nur die Existenz der CoOq-Ketten aus der Literatur
bekannt war. Vergleichbar mit Ir(001) besitzt auch Pt(001) eine rekonstruierte Ober-
flache, die sich aber stabil gegeniiber Oxidation zeigt. Dadurch muss die drittel ML des
Ubergangsmetalls direkt auf die Rekonstruktion aufgedampft werden. Das Wachstum
des Ubergangsmetalls ist dabei von der Temperatur des Substrats abhéngig und beein-
flusst das Ergebnis der nachfolgenden Oxidation. Diese erfolgt analog zum Wachstum
der Ketten auf Ir(001) durch das Heizen der Probe in Sauerstoffatmosphére und resul-
tiert nur fiir das Aufdampfen des Ubergangsmetalls auf kalte Pt(001) Oberflichen in
Ketten mit der Periode von 3apy. Auf diese Weise kann nicht nur die (3 x 1) Struktur
der CoOs-Ketten bestétigt werden, sondern auch durch atomare Auflésung die Gruppe
der TMO-Ketten um MnOg-Ketten auf Pt(001) erweitert werden. Im Gegensatz dazu
sind die nicht magnetischen Messungen im Fall von Fe nicht eindeutig. Zwar liegen
auch hier Ketten im Abstand des dreifachen Pt Gittervektors vor, trotzdem ist die
(3 x 1) Struktur nicht nachweisbar. Dies liegt an einer Korrugation mit einer Periode
von 2apy entlang der Ketten, was ein Hinweis auf eine Peierls Instabilitit sein kann.
Entsprechend dem Vorgehen fiir Ir(001) werden fiir die TMO-Ketten auf Pt(001) SP-
STM Messungen durchgefiihrt und die Vorhersage einer AFM-Kopplung fiir CoO3-
Ketten {iberpriift. Auch hier kénnen, wie im Fall von CoOs-Ketten und im Wider-
spruch zur Vorhersage, fiir beide Polarisationsrichtungen der Spitze keine magneti-
schen Strukturen gefunden werden. Dariiber hinaus verhalten sich die MnOs-Ketten
auf Pt(001) mit ihrer chiralen magnetischen Struktur dhnlich zu denen auf Ir(001).
Dies bestétigt die Annahme einer indirekten DM-Wechselwirkung, wobei durch die
72° Rotation der Mn-Spins eine ldngere Periode der zykloidalen Spinspirale festge-
stellt wird. Die Erklarung dafiir liegt in der Abhéngigkeit der RKKY-Wechselwirkung
vom Fermi-Wellenvektor des Substrats, wiahrend sich die DM-Wechselwirkung beim

Ubergang von Ir zu Pt nur wenig éndert.



Abstract

In this work the structural and magnetic properties of various 3d transition-metal
oxide (TMO) chains on Ir(001) and Pt(001) are investigated. These exhibit a (3 x 1)
structure with periodically arranged chains that are only coupled to the substrate
by oxygen bonds. While the structure is confirmed by experiments and theory, the
magnetic coupling is merely available by theory. To verify these theoretical predictions,
the method of spin-polarized scanning tunneling microscopy (SP-STM) is used, which
enables the detection of magnetic nanostructures by the high lateral resolution.

First the Ir(001) surface is introduced, which exhibits a (5 x 1) reconstruction. Removal
of this reconstruction is achieved by heating the Ir substrate in oxygen atmosphere to
form a (2 x 1) oxygen reconstruction. The observed surface quality depends on both,
the temperature 7' and the oxygen pressure pox during growth. The best result is
achieved with 7" = 550°C and pox = 1 x 10”8 mbar and thus serves as the starting
point for the following preparations of CoOs, FeOy and MnOs chains. In each case one
third of the monolayer (ML) of the transition-metal is evaporated onto the substrate
and the sample is heated once more under an oxygen atmosphere. After this procedure
not only the (3 x 1) structure of the known chain system is confirmed, but also the
group of TMO chains could be extended by the CrOs chains.

In the literature, predictions have been published regarding the magnetic structure
of the TMO chains. According to these, the coupling is ferromagnetic (FM) along
and between CoOg chains and antiferromagnetic (AFM) for FeOs and MnOs chains.
While SP—STM results do not suggest a magnetic structure for CoOs and CrOs, the
measurements reveal magnetic structures for FeOs and MnOg chains. Comparing the
calculations with the experimentally observed magnetic order, the AFM coupling along
both TMO—chains can be confirmed. Contradictory to the theoretical predictions, the
interchain coupling differs. For FeO, chains we find stable FM coupling which lead to
a magnetic (3 x 2) unit cell with an easy magnetization direction parallel to the
surface normal (out-of-plane). The MnO2 also deviate from the calculated collinear
order between adjacent chains and show a chiral system. The in-plane rotation of the
Mn spins by 120° form a magnetic (9 x 2) unit cell whose period is confirmed by
new DFT calculations. According to these calculations, the spin spiral is stabilized
by the Dzyaloshinskii—Moriya interaction (DMI) with an energy gain of 0,3 meV per
Mn atom with respect to the collinear FM state. Similar to already published systems
consisting of magnetic clusters and adatoms on a Pt(111) surface, the DMI is mediated

by the Rudermann—Kittel—Kasuya—Yoshida (RKKY) interaction and explains the
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experimentally found uniform direction of rotation of the spirals.

The RKKY interaction depends on the Fermi surface of the substrate. Based on this
fact, the growth of TMO chains is investigated in the following chapter, where only the
existence of CoO9 chains is known from literature at the time of this work. Similar to
Ir(001), Pt(001) also has a reconstructed surface that is now stable to oxidation. As a
consequence, the transition-metal is evaporated directly on the reconstructed surface.
Both the growth of the transition metal on the Pt(001) and the topography after the
following growth procedure of TMO chains depend on the substrate temperature du-
ring evaporation. This procedure follows the TMO growth on Ir(001) by heating the
sample in oxygen atmosphere and only results in a stripe pattern with a period of 3ap
for the evaporation on cold Pt(001). In this way not only the (3 x 1) structure of the
CoOz can be confirmed, but also the group of TMO chains is extended by MnOs chains
through atomic resolution scans. In contrast, the non-magnetic measurements in the
case of Fe are not obvious. Although there are chains with the expected period of 3apy,
the (3 x 1) structure is not fully resolved along the chains due to a corrugation with
a period of 2,Pt along the chains, which could be an indication of a Peierls instability.
Following the procedure for Ir(001) SP-STM investigations are performed to verify the
prediction of an AFM coupling for CoOs chains. Indeed, no magnetic structures of
CoQO4 chains are observed for both directions of tip polarization identical to the same
chains on Ir(001). In addition, the MnOs chains with their chiral magnetic structure
on Pt(001) behave similarly to those on Ir(001). This confirms the assumption of an
indirect DM interacation, where the 72° rotation of the Mn spins indicates a longer
period of the cycloidal spin spiral. The explanation for this can be found in the depen-
dence of the RKKY interaction on the Fermi wave vector of the substrate, while the

DM interaction changes only slightly due to the transition from Ir to Pt.
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1 Einleitung

Die heutige Informationstechnologie verlangt nach immer kleineren und effizienteren Bauteilen.
Grofies Potenzial konnte hier im Ubergang von rein elektronischen Bauteilen zur Spintronik lie-
gen [1-3]. Ein Bereich dieses aktuellen Forschungsgebiets beschéftigt sich mit der Anwendung
von Spintronik in Speichermedien. Dabei sind die Kontrolle und die gezielte Manipulation von
magnetischen Nanostrukturen entscheidende Faktoren, die es bei der Verkleinerung magneti-
scher Speicher zu beachten gibt.

Auflerdem erfordert das Speichern von Daten zwei verschiedene magnetische Zustéinde, die beide
ein entartetes lokales Minimum der Energie darstellen und die Bindrzahlen 0 und 1 représentie-
ren [2]. Die notwendige zeitliche Stabilitdt zwischen Schreibe- und Auslesevorgéingen kann durch
die Kombination einer groflen Energiebarriere zwischen den beiden Zustédnden durch die magne-
tische Anisotropie und einer Schicht fir die Entkopplung des Spins vom Substrat erreicht werden
[4-6]. Dadurch soll eine Anderung des gespeicherten magnetischen Zustands durch Wechselwir-
kungen der Spins mit Phononen und Leitungselektronen verhindert werden.

Wiéhrend in diesem Ansatz die Wechselwirkung zwischen den Spins und den metallischen Sub-
straten unterdriickt werden soll, nutzt eine andere Methode gerade die Wechselwirkung der Spins
mit den Leitungselektronen des Substrats [7, 8]. Die dadurch mittels RKKY-Wechselwirkung
vermittelte magnetische Kopplung stabilisiert einen bistabilen Zustand und kommt ebenfalls
fiir zukiinftige magnetische Datenspeicher infrage. Ein Problem stellt jedoch die Herstellung
der magnetischen Cluster dar, die im Moment mit Hilfe von atomarer Manipulation durch die
Spitze eines Rastertunnelmikroskops (STM) zeitaufwendig ist. Eine giinstigere Situation stellt
das eigenstdndige Wachstum magnetischer Strukturen dar. Die Moglichkeiten reichen hier von
magnetischen Streifen entlang von Stufenkanten der Substrate [9, 10] bis hin zu magnetischen
Doppelreihen auf rekonstruierten Oberflachen [11].

Ein weiteres magnetisches 1D System stellte Ferstl et. al. [12-14] vor, bei dem sich bis zu
100 nm lange Ketten aus Ubergangsmetalloxiden (TMO) in einen von selbst ablaufenden Wachs-
tum bilden. Dabei konnte nicht nur eine geordnete (3 x 1) Struktur, sondern auch iiber die
Dichtefunktionaltheorie (DFT) die magnetische Kopplung der Ketten berechnet werden. Da-
nach weisen CoOg-Ketten eine ferromagnetische (FM) und FeOg sowie MnOg-Ketten eine anti-
ferromagnetische (AFM) Ordnung entlang von Ketten auf. Aulerdem ermdéglicht die periodische

Anordnung eine Berechnung der Kopplung zwischen den Ketten. Mit einem Energiegewinn von



1 Einleitung

4meV pro Atom liegt eine FM-Kopplung fiir Co vor, wahrend fir Fe mit 9meV und Mn mit
0,4meV eine AFM-Wechselwirkung berechnet wird.

In dieser Arbeit sollen die berechneten kollinearen magnetischen Strukturen dieser TMO-Ketten
mit Hilfe von SP-STM iiberpriift werden. Dazu folgt im ersten Kapitel zum Verstédndnis von
STM, STS und SP-STM zunéchst eine Einfithrung in die Theorie des Tunneleffekts. Im zweiten
Kapitel werden die fiir diese Arbeit notwendigen magnetischen Wechselwirkungen vorgestellt
und das Referenzsystem der DL Fe/W(110) fur magnetische Messungen diskutiert. Danach
wird im dritten Kapitel das Wachstum von CoOq, FeOy und MnOs-Ketten tiberpriift und mit
CrOs ein weiteres Mitglied der TMO-Ketten auf Ir(001) vorgestellt. Zur Uberpriifung der DFT-
Rechnungen folgen jeweils im Anschluss an die Wachstumsstudie magnetische Messungen, die
fiir FeOy und MnOs eine magnetische Kopplung entlang und zwischen den Ketten bestétigt.
Die magnetische Kopplung zwischen den Ketten wird dabei durch die RKKY-Wechselwirkung
bestimmt. Da diese eine Abhédngigkeit vom Fermivektor des Substrats besitzt, werden im An-
schluss das Wachstum sowie die magnetischen Eigenschaften von CoOg, FeOo und MnOo-Ketten
auf Pt(001) diskutiert. Dabei wird auch in diesem Fall fiir MnOy eine &hnliche chirale magne-
tische Kopplung zwischen den Ketten festgestellt, die auf der indirekten Dzyaloshinskii-Moriya
(DM) Wechselwirkung zuriickzufiihren ist. Abschlieflend folgt eine Zusammenfassung der Ergeb-

nisse.



2 Grundlagen der Rastertunnelmikroskopie

In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen der Rastertunnelmikroskopie (Scanning
Tunneling Microscopy — STM) zum Verstédndnis der im experimentellen Teil diskutierten Mes-
sungen erldutert. Nach der Behandlung des quantenmechanischen Tunnelprozesses an einer endli-
chen, eindimensionalen Potentialbarriere folgt anschliefend mit dem Ansatz von Bardeen fiir das
Tunneln zwischen Vielteilchenzustinden ein realistischeres Modell, das durch Tersoff-Hamann
auf das STM angewendet wird. Wahrend dieses Modell als Basis fiir das Verstdndnis des hohen
Auflésungsvermégens dient und strukturelle sowie elektronische Eigenschaften hiermit beschrie-
ben werden kénnen, erméglicht die Erweiterung des Systems um den Spinanteil die Analyse von
magnetischen Eigenschaften der gemessenen Proben. Der letzte Abschnitt behandelt deshalb die
spinpolarisierte Rastertunnelmikroskopie ( Spin Polarized STM — SP-STM) und orientiert sich
an der Veroffentlichung von Bode [15]. Des Weiteren ist der Leser fur eine ausfiihrliche Diskussi-
on der in den folgenden Abschnitten dargestellten theoretischen Grundlagen auf die Biicher von

Wiesendanger [16] und Chen [17] sowie auf die angegebenen Quellen verwiesen.

2.1 Das eindimensionale Rechteckpotential

Als Einstieg der theoretischen Behandlung des STM dient die eindimensionale Potentialbarriere,
die als stark vereinfachtes Modell angesehen werden kann. Das Modell in Abb. 2.1 enthélt dabei
drei Bereiche, wobei Bereich 1& 3 die metallische Spitze bzw. Probe darstellt. Der Bereich 2
mit einer Breite von d ist durch die Positionen z = 0 und x = d definiert und stellt eine Ener-
giebarriere der Héhe Vj durch das Vakuum zwischen Probe und Spitze dar. Im klassischen Fall,
Abb.2.1(a), wird ein von links kommendes Teilchen mit einer kinetischen Energie von E < V)
an der Barriere am Ort & = 0 durch einen elastischen Stof} reflektiert. Deshalb ist die Aufent-
haltswahrscheinlichkeit innerhalb der Barriere null und erst fir £ > V} ist eine Transmission
von Bereich 1 zu Bereich 3 moglich.

Dies éndert sich beim Ubergang zur quantenmechanischen Betrachtung des Problems, das in
Abb. 2.1(b) skizziert ist. Durch den Welle-Teilchen Dualismus konnen Elektronen mit Hilfe einer
Wellenfunktion beschrieben werden und besitzen eine Aufenthaltswahrscheinlichkeit innerhalb

der Barriere und im Bereich 3. Zur Bestimmung der dazugehorigen Transmission wird zunéchst
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Abbildung 2.1 Die 1D Potentialbarriere. (a) Ein von links kommendes Teilchen aus Bereich 1 mit
der kinetischen Energie F < Vi wird an der Potentialbarriere bei # = 0 durch einen elastischen Stof3
reflektiert. (b) Eine von links kommende Welle aus Bereich 1 der Energie £ < Vj wird nur zum Teil
von der Potentialbarriere reflektiert. Die Welle besitzt quantenmechanisch eine mit der Breite d expo-
nentiell abfallende Aufenthaltswahrscheinlichkeit im Bereich 3. F' ist dabei der transmittierte Anteil der
urspriinglichen Amplitude A. Die Energie E und der Wellenvektor k bleiben erhalten. (¢) Schematische
Darstellung zur Abschétzung der lateralen Auflosung einer sphéarischen Spitze. Mit steigender Distanz
Az von der Spitzenachse vergréfert sich der Abstand zur Probe [18]

die eindimensionale Schrodingergleichung

2 2
( LA v<x>) b(z) = By(2)

 2m da?

in den Regionen ¢ =1-3 angesetzt. Fiir ein von links einfallendes Elektron mit der Energie £ < Vj

ergeben sich die jeweils folgenden Losungen

Aetkr 1 Be=hr g <)
Yi(r) = Ce ™ + Der*, 0<az<d (2.1)

Feikz z>d

fir die Teilabschnitte. Im ersten Bereich ist die Losung eine lineare Kombination mit den Am-
plituden A und B sowie dem Wellenvektor

2mE
einer nach rechts laufenden und einer bei x = 0 reflektierten nach links laufenden Welle. Im

Unterschied dazu liegt im Bereich der Potentialbarriere mit der Abklingrate

2m (Vo — E)
h2

K =

(2.3)

eine lineare Kombination von zwei exponentiell abfallenden Wellenfunktionen mit den Koef-
fizienten C und D vor. Auch hier wird die Reflexion an der Potentialstufe bei x = d durch
den Parameter D beriicksichtigt. Da es im dritten Bereich zu keiner weiteren Reflexion kommt,

erhélt man nur eine nach rechts laufende Welle, deren Betragsquadrat 7' = |F’ |2 die Aufenthalts-

4



2.1 Das eindimensionale Rechteckpotential

wahrscheinlichkeit des Elektrons im Bereich « > d beschreibt. Zur Bestimmung der komplexen
Koeffizienten B, C, D und F kann ohne Beschriankung der Allgemeinheit die Amplitude der
einlaufenden Welle auf A = 1 gesetzt werden. Unter Beriicksichtigung der Kontinuitatsbeding-
ungen an den Potentialstufen bei x = 0 sowie x = d erhilt man aus den vier Gleichungen
Pi(z = 0) = oz = 0), Po(z = d) = P3(z = d), LL(0) = ¥2(0) und ¥2(d) = ¥3(d) den
gesuchten Anteil des transmittierten Anteils der Wellenfunktion:

4k? K2

T = . 24
(k2 + k2)2sinh?(kd) 4 4k2 K2 (24)

Die Annahme einer starken Ddmpfung der Wellenfunktion durch die Barriere mit xd >> 1, was

nach Gleichung 2.3 unter der Bedingung F << V; erfiillt ist, fithrt mit

2m
T x exp [—2d F(VO - E)] (2.5)
zu einer exponentiellen Abhdngigkeit des Transmissionsfaktors von der Breite d der Potential-
barriere. Ubertriigt man dieses anschauliche Modell auf das STM, stellt das Vakuum zwischen

Spitze und Probe die Barriere dar. Zusétzlich kommt es mit der Transmissionswahrscheinlichkeit

T fiir Elektronen zu einer analogen Beziehung fiir den Tunnelstrom mit
It oc e 2K (2.6)

Schon anhand der in diesem Abschnitt diskutierten eindimensionalen Tunnelbarriere wird die
Eigenschaft einer hohen lateralen Auflésung unter Ausnutzung des Metall-Isolator-Metall Uber-
gangs deutlich. Bei den typischen Abklingkonstanten im Bereich von x = 1A [17] fiihrt eine
VergroBerung des Abstands um Ad = 1 A nach Gleichung 2.6 zu

It oc e 2ldotAd) — =2 o=2rdo — () 14. ], (2.7)

und damit zu einer Reduzierung des urspriinglichen Tunnelstroms Iy um etwa eine Gréfienord-
nung. Aus dieser Sensitivitdt gegeniiber Abstandsénderungen kann anhand einer Modellspitze
mit Radius R = 10 A eine Abschiitzung der lateralen Auflésung vorgenommen werden [18]. Auf-
grund der sphérischen Kriimmung der Spitze vergrofiert sich in Abb.2.1(c) der Abstand zur
Probe mit groferer Distanz Az von der Spitzenachse um Ad « (Az)?/2R. Nimmt man hier
den Abfall des Stroms um eine GroSenordnung als Mafstab, erhélt man mit Az = 4,5A ein

laterales Auflssungsvermogen von 2 - Az = 9 A [18].



2 Grundlagen der Rastertunnelmikroskopie

2.2 Ansatz von Bardeen und Tersoff-Hamann Model

Zwar erhilt man iiber die Betrachtung der eindimensionalen Potentialbarriere eine erste Ab-
schitzung fiir das laterale Aufldsungsvermdégen, dennoch ist dieses Modell nur eine starke Ver-
einfachung. Die Entwicklung des STM im Jahr 1982 und die ersten Messergebnisse durch Binning
und Rohrer verlangten jedoch nach einer genauen und realistischeren theoretischen Beschreibung
des Tunnelprozesses [19-21]. Als Grundlage dafiir diente die Betrachtung eines Metall-Isolator—
Metall Ubergangs durch Bardeen, die von Tersoff-Hammann auf das STM iibertragen wird [22—
24].

In seinen Ansatz betrachtet Bardeen zwei metallische Elektroden, die durch einen Isolator von-
einander getrennt sind. Bei einem grofien Abstand kann die Schrédingergleichung fiir die jewei-
ligen Elektroden separat betrachtet werden und es kommt zu den stationdren Zustédnden 1, fiir
Elektrode 1 (Spitze) und ), fir die Elektrode 2 (Probe). Reduziert man den Abstand, gehen
beide Potentiale der Elektroden in die Schrédingergleichung ein. Daraus folgt unter Verwendung
der zeitabhéngigen Stérungstheorie erster Ordnung fiir schwach wechselwirkende Systeme und

Fermis goldener Regel mit [18]

Iy o<y (f (By— Er)[1 = f (B, — Ep)] = f (B, — Er) [1 = f (E, — Ep)]) My |* 6 (E, — E,)
Hm Ips Isp

(2.8)

der Ausdruck fiir den Tunnelstrom. Darin beschreibt f (E) = (1 4 exp(E — Ep/kyr) " die Auf-
weichung der Fermi-Funktion an der Fermikante bei T > 0K, wobei E,, (E,) den Eigenwert
des ungestorten Zustands v, (1) der Spitze (Probe) darstellt. Der Term Ip_,g beschreibt das
Tunneln von besetzten Zustanden ¢, der Probe in unbesetzte Zustinde v, der Spitze. Entspre-
chend lauft der Tunnelprozess im Term Ig_,p von besetzten Zustdnden der Spitze in unbesetzte

Zusténde der Probe in umgekehrter Richtung ab. Das Tunnelmatrixelement [22, 24]

M,, = 271; / dS (V59 — 9, V) (2.9)

stellt hier eine Integration des Stromdichteoperators {iber eine Oberfliche zwischen den Elektro-
den dar. Die § Funktion folgt aus der Annahme des elastischen Tunnelprozesses und stellt die
Energieerhaltung unter dieser Bedingung dar.

Dieser Ansatz von Bardeen wird im Modell von Tersoff-Hamann auf das STM angewendet, um
die STM-Daten von Binnig und Rohrer zu beschreiben [23, 24]. Dabei wird der Tunnelstrom

durch die Annahme von niedrigen Temperaturen und geringen Tunnelspannungen Ut vereinfacht
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Abbildung 2.2 (a) Geometrie des Tunnelprozesses nach Tersoff und Hamann mit dem Zentrum des
sphérischen Spitzenapex mit Radius R an der Position 7. Der Abstand zur Probe ist d. (b) Die von Tersoff
verwendeten s-artigen Zustédnde sind am Spitzenapex lokalisiert und fiithren zu einer geringen Korrugation.
(c) Durch die aus dem Spitzenapex hervorstehenden d,-artigen Zusténde wird die Korrugation verstérkt.
Abbildung (a) nach Ref. [23, 24] und (b),(c) in Anlehnung an Ref. [17, 25, 26].

durch

47re?

Ir=—

Ury M |*6 (B, — Er) 6 (E, — E) (2.10)
%

beschrieben [24]. Das wesentliche Problem bei der Behandlung des Tunnelprozesses liegt im

Tunnelmatrixelement, was weitere Ndaherungen und Annahmen notwendig macht. In dem Modell

von Tersoff-Hamann wird unter anderem die Spitze mit einem lokalen sphérischen Potential

nach der Geometrie in Abb. 2.2(a) modelliert und die Austrittsarbeit ¢ fiir Spitze und Probe als

identisch angenommen. Des Weiteren wird eine s-artige Wellenfunktion fiir den Spitzenzustand

1, angenommen. Das Ergebnis fiir den Tunnelstrom nach diesem Modell ist [24]

RZ
It « Ur¢?*ps (Er) T eXp 26RY " |¢y|* 6 (B, — Ey) . (2.11)

Der Parameter R ist der Radius des Spitzenapex, ps (Er) die Zustandsdichte der Spitze am

Fermi-Niveau und k = \/:7 die inverse Abklingldnge der Wellenfunktion im Vakuum. Unter
my
Beriicksichtigung von
S [ul? 6 (B, — Er) = pp (Er) (2.12)
v

ist dariiber hinaus der Zusammenhang zwischen Tunnelstrom und lokaler Zustandsdichte der
Probenoberfliche erkennbar [24]. Da zusitzlich [1),|? o e=25(+4) gilt st auch fiir dieses Modell
die exponentielle Abhingigkeit des Tunnelstroms vom Abstand d zwischen Spitze und Probe
zu beobachten. Damit sind im Tunnelstrom Informationen iiber die elektronischen und topo-
graphischen Eigenschaften der Probe enthalten, die durch das STM raumlich aufgelost werden

konnen. Mit Hilfe des Modells von Tersoff-Hamann konnten zunéchst die ersten STM-Resultate
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von Binnig auf Au(110) [27] reproduziert und eine maximale laterale Auflosung von 6 — 9 A
vorhergesagt werden [24, 25]. Allerdings konnten diese Vorhersagen wenige Jahre spater durch
die atomaren Auflgsungen auf den dicht gepackten Metalloberflichen von Au(111) und Al(111)
mit einem lateralen Auflésungsvermégen von 3 A iibertroffen werden [28, 29]. Der Grund fiir
das hohe Auflésungsvermogen liegt in den von Ohnishi und Tsukada sowie spéter von Chen
nachgewiesenen Tunneln von Elektronen iiber stark lokalisierte d,» Zustdnden der verwendeten
Spitzen [25, 30]. Durch den Ubergang von s-artigen zu p, oder d,2-artigen Zustand der Spitze
verandert sich das Tunnelmatrixelement My, und damit die beobachtete Korrugation [17, 25].
Der Unterschied zwischen s-artigen und d,2-artigen Zustand der Spitze ist schematisch in den
Abbildungen 2.2(b) & (c) fiir einen s-artigen Probenzustand gezeigt. Wahrend das Signal der
Korrugation fiir eine s-artige Wellenfunktion gering ist, kann fiir die d,2-artige Wellenfunkti-
on eine erhohte Korrugation festgestellt und damit die atomare Auflésung auf dicht gepackten

Oberflachen erklart werden [17, 25, 31].

2.3 Funktionsweise des STM

Die aus der theoretischen Behandlung des Tunneleffekts bekannte exponentielle Abstandsabhéan-
gigkeit des Tunnelstroms stellt hohe Anforderungen an die Regelung der Distanz zwischen Probe
und Spitze. Das in dieser Arbeit verwendete STM verfiigt deshalb iiber eine Scannereinheit mit
einem Tragheitsantrieb zur Anndherung der Spitze an die Probe und einem Piezoréhrchen fiir
die Regelung des Abstands sowie der lateralen Position der Spitze wihrend der Messung. Neben
der kurzen Diskussion der Abstandsregelung, die detailliert in der Masterarbeit von Krammel
tiber den Aufbau des STM zu finden ist [32], soll die Funktionsweise des STM und die zwei
verschiedenen Messmoden vorgestellt werden.

Der Tragheitsantrieb des STM dient zum Heranfahren der Spitze an die Probe und kommt
auch bei dem darauffolgenden PC gesteuerten Anndherungsvorgang zum Einsatz. Die Bewegung
kommt hier durch piezoelektrische Stellelemente zustande, die den hohen Anforderungen gegen-
iiber Abstandsénderungen und lateralen Verschiebungen geniigen. Beim Anlegen einer Sdgezahn-
spannung an die Piezoaktuatoren wird der Haftgleiteffekt ausgenutzt (Stick—Slip—Methode)
und ein Saphirschlitten bewegt, in dessen Zentrum sich das Piezorthrchen mit Spitzenaufnah-
me befindet. Dabei folgt der Saphirschlitten zunéchst den Scherbewegungen der Piezoelemente
bei langsamer Anderung der Spannung. Der darauffolgenden Bewegung der Aktuatoren in ih-
re Ausgangsposition durch eine schnelle Spannungsédnderung kann der Schlitten aufgrund seiner
Trégheit nicht folgen und es kommt zu einer effektiven Bewegung des Schlittens um einen Schritt.
Nach dem manuellen Heranfahren der Spitze an die Probe folgt in einem zweiten Schritt ein PC

gesteuerter Mechanismus zur Herstellung eines Tunnelkontakts. Dazu wird eine Spannung an
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Abbildung 2.3 Der Tunnelprozess bei angelegter Tunnelspannung Ur. (a) Liegt keine Spannung an
der Probe an, gleichen sich die Fermi-Niveaus der Spitze und der Probe an. Es flieit kein effektiver Strom.
(b) Bei positiver Spannung Ut > 0 tunneln Elektronen von besetzten Spitzenzustéinden in unbesetzte
Probenzustéinde. (c) Fiir negative Spannungen dreht sich der Stromfluss um und Elektronen tunneln von
besetzten Probenzustdnden in unbesetzte Zustdnde der Spitze.

das Piezoréhrchen angelegt, wodurch die Spitze in Richtung Probe bewegt wird. Kommt es in-
nerhalb der Bewegung zum Tunnelkontakt, ist der Anndherungsprozess beendet. Ist das nicht
der Fall, wird die Spitze zuriickgezogen und es folgt ein weiterer Schritt in Richtung der Probe
mit Hilfe des Tragheitsantriebs. Dieser Prozess wird bis zur Registrierung des Tunnelkontakts
wiederholt.

Wiéhrend der Messung kann die Tunnelspannung Ut variiert werden. Der Einfluss der Span-
nung auf den Tunnelstrom ist in Abb. 2.3 zu erkennen. In der schematischen Darstellung wird
die Zustandsdichte pg der Spitze konstant angenommen, wiahrend die Probe eine von der Energie
abhingige Zustandsdichte pp aufzeigt. Da es sich um Metalle handelt, sind die Elektronenzu-
stdnde bis zur Fermi-Energie Ep gefiillt. Ist keine Spannung angelegt, Abb.2.3(a), gleicht sich
das Fermi-Niveau in Spitze und Probe an und es fliet kein Tunnelstrom, da die Stromanteile
in Gleichung 2.8 vom Betrag gleich sind.

Das dndert sich durch das Anlegen einer positiven Tunnelspannung U > 0 in Abb. 2.3(b), wo
es zu einer Verschiebung des Energieniveaus der Probe relativ zu dem der Spitze um die Energie
eUr kommt. Dadurch existieren Energiezustédnde in der Spitze, aus denen Elektronen durch die
Vakuumbarriere in unbesetzte Zustidnde der Probe tunneln kénnen. Der wesentliche Teil des
Tunnelstroms resultiert dabei aus Elektronen im Bereich der hochsten besetzten Zusténde der
Spitze, die mit den geringsten Abklingraten innerhalb der Vakuumbarriere die héchsten Tun-
nelwahrscheinlichkeiten aufweisen. Das Szenario bei einer negativen Tunnelspannung U < 0 ist
in Abb. 2.3(c) gezeigt. In diesem Fall tunneln Elektronen von besetzten Zustinden der Probe in
unbesetzte Spitzenzustiande.

Der resultierende Tunnelstrom bei angelegten Spannungen wird entweder (i) als direktes Mess-
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signal oder (ii) als Steuersignal fiir das Piezorohrchen verwendet. Im Fall (i) handelt es sich um
den Modus konstanter Hohe. Dabei wird die Oberflache bei gleichbleibender Distanz d zwischen
Spitze und Probe abgefahren und der Strom gemessen. Dies entspricht der Darstellung aus den
Abbildungen 2.3(b) & (¢) und ermdglicht eine rdumlich aufgeloste Messung der Probenzustands-
dichte. Ein grofier Nachteil dieser Methode ist allerdings die exponentielle Abhéngigkeit des
Tunnelstroms vom Abstand d. Zum einen ist dieser Abstand mit wenigen Angstrom gering und
es besteht die Gefahr eines ungewollten Zusammenstofiens der Spitze mit der Probe an Stufen-
kanten. Zum anderen kann thermischer Drift zu einer Verdnderung des Abstands und damit des
Tunnelstroms fiihren.

Bei (ii) spricht man vom Modus konstanten Stroms, bei dem das gemessene Stromsignal konti-
nuierlich mit einem eingestellten Soll-Stromwert verglichen wird. Weicht der gemessene Strom
ab, sorgt eine Regelschleife zwischen Stromsignal und Piezoelektronik fiir eine Verdnderung des
Abstands d zwischen Spitze und Probe, bis der Sollwert erreicht wird. Gegeniiber dem Modus
der konstanten Hohe wird dadurch ein Zusammenstofl von der Spitze mit der Probe wihrend
des Messvorgangs vermieden. Aus diesem Grund wird in dieser Arbeit ausschliefllich im Modus

des konstanten Stroms gemessen.

2.4 Rastertunnelspektroskopie

Neben der Aufnahme von Topographien im Modus konstanten Stroms bietet die Rastertunnel-
spektroskopie (Scanning Tunneling Spectroscopy — STS) eine Moglichkeit zur Untersuchung
von elektronischen Eigenschaften der Proben. Hierzu wird der Regelkreis ausgeschaltet und die
differentielle Leitfahigkeit dIp/dUr gemessen. Aus der Beziehung in Gleichung2.11 folgt fiir

kleine Spannungen und niedrige Temperaturen mit[18]

dit

avr & [M? ps (Er) pp (Er) (2.13)

ein direkter Zusammenhang zwischen differentieller Leitfihigkeit und den Zustandsdichten von
Spitze und Probe.

Die differentielle Leitfahigkeit ldsst sich iiber die Strom—Spannungskennlinie I (Ur) durch eine
numerische Auswertung erzeugen. Da dies jedoch zu einem schlechten Signal-Rausch Verhéltnis
fithrt, wird die differentielle Leitfahigkeit tiblicherweise {iber die Lock-In Technik aufgezeichnet.
Dabei wird die Tunnelspannung Ut mit einer Modulationsspannung der Form Uy, -sin(wpt) tiber-
lagert. Bei Betrachtung des Tersoff-Hamann Models nach Gleichung 2.11 und der Annahme einer

konstanten Zustandsdichte der Spitze erhélt man daraus fiir den betrachteten Energiebereich

10
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eUr die Beziehung [33]

ps (E)dE (2.14)

eUp+eUn sin(wmt)
IT O(/

0

fiir den Tunnelstrom. Durch Verwendung der Taylor-Entwicklung folgt damit der Ausdruck

el
It / ps (E)AE + ps (eUp) eUnm sin(wmt) + h.O., (2.15)
0 N———
—/_/ o<
AT Al /dUr

wobei der erste Term proportional zu den ungestérten Tunnelstrom It (Up) ist. Der zweite Term
ist eine Modulation des Tunnelstroms und zeigt zusétzlich eine direkte Proportionalitit zur dif-
ferentiellen Leitfdhigkeit d/t/dUr.

Durch den Lock-In wird der Tunnelstrom It verstiarkt und mit einem Referenzsignal sin(wmt+¢)
multipliziert. Alle Rauschsignale, deren Frequenzen nicht zum Referenzsignal passen, werden so-
mit herausgefiltert [33]. Bei gleicher Phase von Referenz und Modulation des Tunnelstroms wird
das dI/dU Signal hingegen verstarkt. Somit ist die Lock-In-Technik der Aufnahme einer Strom-
Spannungskennlinie mit anschlieBender numerischer Ableitung deutlich tiberlegen.

Ein weiterer Vorteil der Lock-In-Technik ist die Moglichkeit einer gleichzeitigen Aufnahme von
Topographie und der rdumlich aufgelosten differentiellen Leitfdhigkeit dIt/dUr (7, Ur) bei der
angelegten Tunnelspannung Ut. Dazu wird die angelegte Tunnelspannung wéihrend des Ab-
rasterns der Probe ebenfalls mit der Modulationsspannung iiberlagert und iiber den Lock-In
das dIt/dUr ausgelesen. Dabei ist eine Frequenz der Modulationsspannung oberhalb der des

Stromregelkreises einzuhalten. Deshalb wird fiir alle dI/dUr Messungen in dieser Arbeit eine

Frequenz von f = 5—:} = 5777 Hz verwendet. Die Modulationsamplituden richten sich nach der
angelegten Tunnelspannung und liegen bei Uy, =1 — 10mV.

2.5 Spinpolarisiertes STM

Eine Erweiterung des STM stellt das spinpolarisierte STM (SP-STM) dar und wird ausfiihr-
lich in einer Veroffentlichung von Bode diskutiert [34], die als Orientierung fir diesen Abschnitt
dient. Wahrend beim STM die Spitzen aufgrund stark lokalisierter Zustdnde meist aus W, Pt
oder Ir bestehen [25], wird bei SP-STM eine magnetische Spitze verwendet. Diese kann entweder
aus einem magnetischen Material bestehen oder durch das Aufbringen eines magnetischen Films
auf die Spitze erzeugt werden (siehe Kap. 3.8).

Zur einfachen Veranschaulichung der SP-STM dienen die schematischen Darstellungen in den
Abbildungen 2.4(a) & (b). In diesem Modell nach Stoner werden die Zustandsdichten von Probe

pp und Spitze pg in jeweils ein Spin-down ({, rot) und ein Spin-up Band (7, griin) aufgespalten,

11
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Abbildung 2.4 Schematische Darstellung zur SP-STM nach dem Stoner-Modell. Spitze und Probe
konnen eine parallele (a) und eine antiparallele (b) Ausrichtung der Magnetisierung besitzen. Bleibt der
Spin erhalten, kénnen nur Spin-down (up) Elektronen von besetzten Zustinden der Spitze in unbesetz-
te Spin-down (up) Zustdnde der Probe tunneln. Spin-down Zustédnde sind rot, Spin-up Zustédnde grin
gekennzeichnet. (c) Verdnderung des Stromsignals in Abhéngigkeit von der Orientierung der Spins in
Spitze und Probe. In Anlehnung an Ref. [18] & [34].

die aufgrund der vorliegenden Magnetisierung energetisch verschoben sind. Die Annahme des
elastischen Tunnelns bei niedrigen Tunnelspannungen lisst keine Anderung der Spins von Elek-
tronen zu, wodurch das Tunneln von Elektronen nur zwischen gleichartigen Béndern erlaubt ist.
Als Resultat existieren zwei unabhéingige Komponenten des Tunnelstroms, wobei nur das Tunnel
von besetzten Spin-down (Spin-up) Zustanden der Spitze in unbesetzte Spin-down (Spin-up) Zu-
stdnde der Probe erlaubt ist. Dadurch gilt fiir die differentielle Leitfahigkeit nach Gleichung2.13
34]

dl

G5 < P (Br) pb (Ev) + 05 (Er) pp (Er) - (2.16)

Daraus ergeben sich Unterschiede zwischen einer parallelen und einer antiparallelen Ausrichtung
der Magnetisierung von Probe und Spitze, die in Abb. 2.4 veranschaulicht sind. Bei einer par-
allelen Ausrichtung in (a) ist die Anzahl der Zustinde an der Fermi-Energie der Spitze fiir die
J-Orientierung grofl und fiir die T-Ausrichtung niedrig. Da die Probe eine parallele Magnetisie-
rungsrichtung aufweist, sind ebenfalls viele |-Zustédnde zum Tunneln vorhanden, weshalb eine
entsprechend grofle Leitfahigkeit registriert werden kann.

Dies dndert sich bei einer antiparallelen Magnetisierung von Spitze und Probe in Abb. 2.4(b).
Wihrend die Verteilung der Zusténde in der Spitze sich gegeniiber (a) nicht unterscheidet, ver-
dndert sich das Verhéaltnis der Zustdnde am Fermi-Niveau Er der Probe. Hier stehen nur noch
wenige |-Zustdnde und dafiir viele T-Zustdnde zur Verfiigung. Damit weist diese Situation viele
(wenige) |-Zustdnde (1-) der Spitze auf, aus denen Elektronen in wenige (viele) |-Zustande (1-)
der Probe tunneln koénnen.

Somit ist der Tunnelstrom durch den magnetischen Tunnelwiderstand (TMR-Effekt) fiir eine
antiparallele Ausrichtung der Magnetisierung von Spitze und Probe geringer. Diese Situation
ist schematisch in Abb.2.4(c) fiir eine senkrecht zur Probenoberfliche (out-of-plane) und eine

in der Probenebenen (in-plane) polarisierten Spitze dargestellt. Durch den TMR-Effekt ist die

12
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Leitfdhigkeit fiir eine parallele Ausrichtung in beiden Féllen hoher und erméglicht so eine Iden-
tifikation magnetischer Doménen in d/7/dUp-Karten.

Eine genauere theoretische Beschreibung anhand des Formalismus von Bardeen und dem Modell
von Tersoff-Hermann liefert eine Erweiterung der Wellenfunktionen fiir Probe und Spitze um

den Spinanteil [18]. Das Ergebnis
I (FT, U, @) =1 (FT, U) + Igp (FT, U, @) X psSpp (FT, U) + mgmp (FT, U) (2.17)

enthélt einen spingemittelten Stromanteil Ip und einen spinpolarisierten Anteil Isp [18, 34].
Dabei ist Iy die Losung des nicht magnetischen Falls nach dem Tersoff-Hamann Modell mit der
nicht spinpolarisierten lokalen Zustandsdichte (LDOS) pg der Spitze und die nach der Energie
integrierte Ladungsdichte der Probe pp. Die zweite Komponente Igp héngt hingegen von den
Vektoren der Spinpolarisierung mg der Spitze und mp der Probe ab. Durch das Skalarprodukt
besitzt die Gleichung eine cos(©) Abhéangigkeit des Stroms, wobei sich der Winkel © zwischen
den Spinquantisierungsachsen von Probe und Spitze befindet.

Eine solche Winkelabhéngigkeit wurde experimentell zuerst durch Julliere 1975 gezeigt [35].
Trotzdem dauerte es nach der Entwicklung des STM bis 1990, ehe Wiesendanger diesen Effekt
fir das STM nutzen konnte, um mit einer magnetischen CrOs-Spitze den theoretisch berech-
neten Antiferromagnetismus von Cr nachzuweisen [36, 37]. Weitere wichtige Schritte bei der
Entwicklung von SP-STM waren zum einen die Anwendung der Lock-In-Technik zur Trennung
der topographischen, elektronischen und magnetischen Signale und zum anderen die Reduzie-
rung des Streufelds der Spitze durch die Verwendung diinner magnetischer Filme am Spitzenapex
[38-40].

Diese Entwicklungen waren die Grundlage einer Technik, die heute Untersuchung von AFM-
Strukturen, Spinspiralen bis hin zu Skyrmionen durch die Kombination von hoher lateraler und
magnetischer Auflosung ermoglicht [40-45]. Aufgrund dieser Attribute wird die Methode der
SP-STM in dieser Arbeit zur Untersuchung der magnetischen Eigenschaften von Ketten aus

3d-Ubergangsmetalloxiden (Transition-Metall-Oxide — TMO) verwendet.

2.6 Experimenteller Aufbau

Um eine saubere Praparation zu gewahrleisten und Verunreinigungen der Proben zu vermei-
den, werden alle Messungen innerhalb des Ultrahochvakuumsystems (UHV-System) aus Abb. 2.5
durchgefiihrt. Von den drei durch Ventile getrennten Kammern ist die Schleuse die kleinste am
System und wird zum schnellen Einbringen von neuen Kristallen, Proben und Spitzen verwendet.

Die iiber ein Ventil erreichbare Praparationskammer hat einen Basisdruck von p < 3x 10~ mbar

13
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Abbildung 2.5 Foto des UHV—-Systems mit einer Schleuse zum Einbringen von Proben. In der Préa-
parationskammer werden die Substrate durch Kathodenzerstdubung und Heizen auf der Elektronenstof3-
heizung gereinigt. Zum Herstellen der TMO-Ketten dienen das Oq-Feindosierventil und die Verdampfer.
Messungen finden in der STM-Kammer statt. Die Probentemperatur liegt durch die Kithlung mit fliissi-
gem Helium bei T'~ 5,5 K.

und beinhaltet mehrere Méglichkeiten zur Probenreinigung. Einerseits kénnen die Proben durch
Kathodenzerstiubung, also den Beschuss der Probe mit hochenergetischen Ar*-Ionen, gereinigt
werden. Andererseits kann die Probe auf den Manipulator bis zu T =~ 500°C oder auf einer
ElektronenstoBlheizung bis zu T ~ 2000 °C geheizt werden. Die Temperaturen wahrend der Pra-
paration der in dieser Arbeit verwendeten Substrate Pt(001), Ir(001) und W(110) werden mit
Hilfe eines Infrarot-Pyrometers bestimmt.

Durch die Diffusion von Kohlenstoff an die Kristalloberfliche kann es widhrende des Heizens
zu einer Verunreinigung der Oberfliche kommen. Um diese zu entfernen und eine Substrato-
berflache hoher Qualitidt zu priaparieren, werden die Kristalle unter Sauerstofffluss geheizt [14,

46, 47]. Dazu wird tiber ein Feindosierventil und ein damit verbundenes Rohrchen mit einem

Innendurchmesser von ungefihr 2mm der molekulare Sauerstoff in die Kammer geleitet. Da
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das Rohrchen etwa 2 cm oberhalb der ElektronenstoSheizung endet, kann der partielle Sauer-
stoffdruck um den Faktor 10-100 tiber den angegebene Wert der Druckmesssonde liegen. Aus
Griinden der Ubersichtlichkeit sei fiir den weiteren Verlauf der Arbeit darauf hingewiesen, dass
es sich bei den Sauerstoffdriicken poy stets um den Wert der Druckmesssonde handelt.

Zum Bedampfen der Substrate, aber auch zur Herstellung magnetischer Spitzen, verfiigt die
Praparationskammer iiber drei Verdampfer, von denen einer in der Abbildung nicht zu sehen
ist. Die Verdampfermaterialien liegen im Fall von Co und Fe in Form eines Stabes vor und be-
findet sich fiir Cr und Mn innerhalb eines Tiegels. Der Cr- und der Fe-Verdampfer dienen dabei
sowohl zur Préparation von magnetischen Spitzen als auch zur Herstellung der TMO-Ketten. Da
beim dritten Verdampfer die Mdoglichkeit eines schnellen Austauschs des Verdampfermaterials
besteht, wird dieser fiir Mn und Co verwendet.

Nach der Praparation werden die Proben tiber eine Transferstange in die Analysekammer trans-
feriert. Hier kénnen die Proben entweder kurzzeitig in einer Garage bei einem Basisdruck von
p < 3 x 10~ mbar gelagert oder im STM gemessen werden. Der Messplatz des STM befindet
sich innerhalb eines Kryostaten, der aus einem &ufleren Tank fiir fllissigen Stickstoff und einen
inneren Behalter fiir fliissiges Helium besteht, wodurch eine Messtemperatur von 17" ~ 5,5 K er-
reicht wird. Die Schwingungsddmpfung, die aufgrund der Sensitivitdt auf Abstandsdnderungen
erforderlich ist, wird durch die Lagerung des STM und Kryostaten auf drei Dampfungsfiifien

erreicht. Mit dieser Vorrichtung hat das STM ein Rauschen von weniger als 2 pm.
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3 Magnetische Wechselwirkungen

In diesem Kapitel soll ein Uberblick iiber magnetische Wechselwirkungen in Festkorpern gegeben
werden, die zum Verstdndnis der experimentellen Ergebnisse notwendig sind. Dazu wird als
Grundlage zunéchst der atomare Magnetismus betrachtet und im Anschluss die Beitrdge zum
magnetischen Austausch im Festkorper diskutiert. Der zweite Teil des Kapitels beschéftigt sich
mit den magnetischen Eigenschaften der Doppellage Fe/W(110), die bei der Analyse der TMO-
Ketten als Referenzsystem dient. Neben den angegebenen Quellen orientiert sich dieses Kapitel

auch an dem Buch von Gross zur Festkorperphysik [48] und der Referenz [49].

3.1 Atomarer Magnetismus

Obwohl die meisten Materialien im Festkorper keinen Magnetismus aufzeigen, ist dies bei der
Betrachtung von Atomen grundlegend verschieden. Um zu verstehen, was sich beim Ubergang
von Atom zu Festkorper verdndert, werden in diesen Abschnitt zunéchst die Grundlagen des

atomaren Magnetismus auf Basis der Referenzen [49] & [48] diskutiert. Dazu wird der Hamilton-

operator
1 —Ze? L o=
Hy =) o (Fi+ A +Z + = Z| 1 > B (3.1)
P T'rL 7"] p
kin. Energie Coulomb-Energie V (7) Zeeman-Term

fir ein Atom mit Z Elektronen, der Elementarladung e und der Masse m betrachtet [49]. Das
Atom befindet sich dabei in einem homogenen Magnetfeld B entlang der z-Achse mit dem

Vektorpotential A(7) = —3(7 x B) [49]. Unter Verwendung von Hy = 32, 2= + V(7) und dem

1 2m

magnetischen Moment m; = —2up8§; erhédlt man daraus

> (a2 +47) (3.2)

i

H:Ho-i-MBB’Z(l_;—FQS_’;‘) +
mit dem Eigenwert des Grundzustands [49]

Ey = Eo + psB(0] (L + 28) |o) +

(27 +42) 10) - (3.3)

Paramagnetismus - -
Diamagnetismus
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3 Magnetische Wechselwirkungen

Dabei ist [; = %(7"; x p;) der Bahndrehimpuls eines Elektrons und fihrt mit L = Zzl_; zum
Gesamt-Bahndrehimpuls, wihrend S = }~, 5; dem Gesamtspin des Grundzustands beschreibt.
Der paramagnetische Term mit dem magnetischen Moment My = —pup (0| (E + 2§) |0) ist der
grofite Magnetfeldterm, wohingegen der diamagnetische Beitrag nur dann eine Rolle spielt, wenn
das magnetische Moment eines Atoms verschwindet (L =S = 0) [49].

Durch die Coulomb-Wechselwirkung zwischen Elektronen kommt es zu einer starken Kopplung
sowohl zwischen den einzelnen Spins s; wie auch zwischen den einzelnen Bahndrehimpulsen /; der
Elektronen. Aus diesem Grund miissen die Operatoren des Gesamtbahndrehimpulses L und des
Gesamtspins S betrachtet werden, die zu einem Gesamtdrehimpuls J = L+S fithren [48]. Die ent-
sprechenden Eigenwerte dieser Operatoren sind durch die Spinquantenzahl Mg, der Quantenzahl
des Bahndrehimpulses M, und des Gesamtdrehimpulses My charakterisiert. Betrachtet man nur
Terme bis zur ersten Ordnung in B erhilt man die Eigenwerte E = E© + g B(M[, +2Mg) des
Systems, die ohne Magnetfeld durch verschiedene Kombinationen der unabhéngigen Quanten-
zahlen (25 +1)(2L + 1)-fach entartet sind [49]. Durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung wird diese
Entartung teilweise aufgehoben, da zundchst Bahndrehimpuls und Spin von einzelnen Elektro-
nen miteinander wechselwirken [48].

Die Besetzung der Zusténde kann iiber die drei Hundschen Regeln bestimmt werden. Danach
wird (I) der Gesamtspin S maximiert. Diese Regel beruht auf dem Pauli-Prinzip, bei dem zwei
Elektronen nicht den gleichen Zustand besetzten diirfen. Deshalb muss die Wellenfunktion, be-
stehend aus Orts- und Spinanteil antisymmetrisch sein. Ist die Ortsfunktion antisymmetrisch,
richten sich die Spins parallel aus und man bekommt ein Triplett Zustand mit S = 1. Die
zweite Moglichkeit ist eine antisymmetrische Spinfunktion, bei der durch antiparallele Stellung
der Spins S = 0 folgt und man ein Singulett Zustand bekommt. Dabei ist die Energie des
Triplett-Zustands geringer, da die Coulomb-Abstofung der Elektronen durch die Lokalisierung
an verschiedenen Pliatzen minimiert wird. Damit liegt eine ferromagnetische Austauschwechsel-
wirkung auf atomarer Ebene vor [48, 49].

Auch Regel (II) beruht auf der Minimierung der Coulomb-Abstoung durch eine gleichméfBige
Verteilung der Ladung in den Atomschalen und fordert eine Maximierung des Gesamtbahndre-
himpulses L, soweit dies mit dem Pauli-Prinzip vereinbar ist. Wahrend bei einer halb gefiillten
Schale damit der Spin maximal wird, ist der Bahndrehimpuls L = 0. Regel (III) betrifft den
Gesamtdrehimpuls J und resultiert aus einer Optimierung der Spin-Bahn-Wechselwirkung. Mit
den Spin-Bahn-Kopplungsterm Hgp = AL S folgt mit einem A > 0 fiir weniger als halb gefiillte
Schalen eine antiparallele Stellung mit den Gesamtdrehimpuls J = |L — S|. Oberhalb einer halb
gefiillten Schale wird die Kopplungsstérke A negativ und die Gesamtenergie wird bei Parallel-
stellung von Spin und Bahndrehimpuls minimiert mit J = L + S [48, 49].

Zusammengefasst lasst sich fiir den atomaren Magnetismus ein ferromagnetischer Austausch
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3.2 Heisenberg Austausch

feststellen, der fiir alle Atome mit nicht komplett besetzten Schalen auftritt. Dennoch gibt es
nur wenige Festkorper, die ein permanentes magnetisches Moment aufweisen. Dies liegt zum
einen am Einfluss des Kristallfeldes auf die Elektronen und zum anderen an der Delokalisierung
der Elektronen durch den Uberlapp der Wellenfunktionen von Nachbaratomen. Dadurch gehen
die definierten Energieniveaus der Atome verloren und es kommt zur Ausbildung von Béndern,

in denen das Bahnmoment keine grofie Rolle spielt [49].

3.2 Heisenberg Austausch

Beim Ubergang zum Festkérper kommt es im Hamilton-Operator zu weiteren Termen, die durch

das Wechselwirkungspotential
V(ri,re) = Vi(r1) + Vi(rz) + Vee(r1, r2) (3.4)

zwischen Atomen beschrieben werden [48]. Dazu z&hlt neben der Coulumb-AbstoSung V. der
Elektronen auch das attraktive Potential V;, das die Anziehung der Elektronen von dem jeweils
anderen Atomkern beschreibt. Wie zuvor diskutiert, wird die Eigenfunktion durch eine Spin- und
Ortsfunktion beschrieben und ist nach dem Pauli-Prinzip antisymmetrisch. Der entsprechende
Triplett-Zustand (Singulett-) hat eine antisymmetrische (symmetrische) Ortsfunktion und eine
symmetrische (antisymmetrische) Spinfunktion. Der Energieunterschied zwischen Singulett- und

Triplett-Zustand kann ndherungsweise iiber den Heitler-London-Ansatz berechnet werden [48]:
Pt =c[®a(ry) - Pp(ry) £ Pa(ry) - Pp(ry)] . (3.5)

Das Pluszeichen gehort zu dem Singulett und das Minuszeichen zum Triplett Zustand. Dabei
sind ® 4 und @ die atomaren Wellenfunktionen und c eine Normierungskonstante. Ist die Wech-
selwirkungsenergie V(ry, ra) symmetrisch unter Vertauschung der Elektronen, erhélt man unter

Vernachlassigung der kinetischen Energie die Austauschkonstante
Jo= E° — B ~ 4¢? / % (r1) D% (£2)V (1, 12) D A (11)® 1 (r2) Vi AV | (3.6)

die iiber die Energiedifferenz E° — ET der potentiellen Energie definiert ist [48]. Fiir J4 > 0
erhdlt man eine Absenkung der Energie fiir den kollinearen ferromagnetischen Fall. Bei J4 < 0
kommt es dagegen fiir eine AFM-Anordnung der Spinmomente zur Absenkung der Energie Fyy.
Das Vorzeichen von J4 wird dabei vom Verhéltnis zwischen Energiekosten durch die Coulomb-

Abstoflung und dem Energiegewinn durch das attraktive Potential zwischen Elektronen und
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3 Magnetische Wechselwirkungen

Atomkernen bestimmt.
Da die Ortsfunktion mit der Spinfunktion durch das Pauli-Prinzip eindeutig miteinander ver-

bunden ist, kann der Modellhamiltonian

H =~ (E*+3E") - (E"~ E')8:8; = i (B +3E") — Ja818; (3.7)

e

eingefithrt werden, der nur im Spinraum wirkt [48, 49]. Die Eigenwerte des Operators S; - So
sind —% fiir den Singulett-Zustand und % fiir den Triplett-Zustand. Setzt man diese Eigenwerte
in den ersten Teil der Gleichung ein, erhélt man die jeweiligen Energiewerte £° fiir den Singulett
und E! fiir den Triplett Zustand. Daraus erhilt man durch den Ubergang zu beliebigen Spin-
Operatoren S; und S; aus dem zweiten Teil der Gleichung den Energiebeitrag des Heisenberg

Modells [45, 48, 50]:

Eq =) JijSi-S;. (3.8)
0.

Da sich die Austauschintegrale fiir nichste und weiter entfernte Nachbarn j in Stédrke und Vor-
zeichen unterscheiden kénnen, kann es durch die Minimierung der Energie zur Abweichung von
einer kollinearen Ausrichtung kommen [50, 51]. Auf diese Weise konnen Spinspiralen entstehen,
deren Drehrichtung aufgrund der Isotropie der Heisenberg Wechselwirkung entartet ist. Aller-
dings ist in vielen Systemen der Austausch ab den iibernéchsten Nachbaratomen schwach und
es kann zu einer Betrachtung des dominanten Anteils nichster Nachbarn Ey = —JS; - So liber-

gangen werden.

3.3 Direkter und indirekter Austausch

Bei der Austauschwechselwirkung kann zwischen verschiedenen Arten unterschieden werden, die
sich in ihrer Reichweite und in der Kopplung unterscheiden. Dazu gehort die Unterscheidung in
direkten und indirekten Austausch. Der direkte Austausch resultiert aus einem direkten Uber-
lapp der Wellenfunktionen zweier magnetischer Atome, wie in Abb. 3.1(a) skizziert ist [49]. Ob
die magnetischen Momente FM oder AFM koppeln, hingt dabei von der Symmetrie der betei-
ligten Orbitale und den Abstand der Atome ab [49].

Neben dieser Kopplung mit kurzer Reichweite gibt es den Superaustausch, bei dem die Aus-
tauschwechselwirkung zwischen Atomen indirekt iiber ein gemeinsam gebundenes Atom abléuft.
Ein Beispiel fiir den Superaustausch ist in Abb. 3.1(b) fiir zwei Mn?*-Tonen gezeigt, die iiber ein
Sauerstoffion O?~ miteinander koppeln [48]. In dem gezeigten Fall der 180°-Kopplung ist das
bindende p-Orbital des Sauerstoffs komplett besetzt. Dies bedeutet nach dem Pauli-Prinzip eine
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3.4 RKKY-Wechselwirkung
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Abbildung 3.1 Arten der magnetischen Wechselwirkung im Festkérper. (a) Direkter Austausch mit
Uberlapp der Orbitale fiihrt zur magnetischen Kopplung. (b) Superaustausch zwischen zwei Mn?*-Tonen
iiber ein p-Orbital des Sauerstoffions fihrt zur AFM-Kopplung bei einer 180°-Bindung. (c) Indirekte
Austauschwechselwirkung zwischen den magnetischen Momenten S; und Ss. Die Kopplung wird durch
Leitungselektronen vermittelt und oszilliert in Abhéngigkeit vom Abstand d zwischen AFM und FM.
(d) Bei der DM-Wechselwirkung kommt es durch die Wechselwirkung zweier magnetischer Momente mit
einem Atom hoher Spin-Bahn-Wechselwirkung zu einer Drehung der Spins zueinander. Die Drehachse ist
durch den DM-Vektor D12 gegeben. In Anlehnung an die Referenzen [48] & [52].

AFM-Ausrichtung der Elektronenspins in diesem p-Orbital. Des Weiteren kénnen die Elektro-
nen in die iiberlappenden d-Orbitale der Mn-Ionen transferiert werden. Da Mn eine halb gefiillte
Schale besitzt und nach der ersten Hundschen Regel alle fiinf d-Elektronen denselben Spin be-
sitzen, sind diese AFM zum transferierten Elektron ausgerichtet. Daraus folgt fiir die Kopplung
der magnetischen Momente der Mn-Atome iiber das Sauerstoff p-Orbital ebenfalls eine AFM-
Anordnung. Somit kénnen unter Beachtung der Hundschen Regeln, des Pauli-Prinzips und der

Geometrie der Bindung Vorhersagen iiber die Kopplung von Ubergangsmetalloxiden gemacht

werden [48, 49].

3.4 RKKY-Wechselwirkung

Wiéhrend der Superaustausch zu einer Kopplung von magnetischen Momenten iiber ein Zwische-
nion fiihrt, wird die Kopplung bei der indirekten RKKY-Wechselwirkung (Ruderman-Kittel-
Kasuya-Yosida) tber Leitungselektronen vermittelt [53, 54]. Eine Skizze zu dieser Wechselwir-
kung mit zwei lokalisierten magnetischen Momenten ist in Abb. 3.1(c) gezeigt [49]. In direkter
Néhe zu dem magnetischen Moment kommt es zur Ausrichtung der Spins von Leitungselek-
tronen. Die durch diese polarisierten Elektronen vermittelte Austauschwechselwirkung zeigt in
Abhéngigkeit vom Abstand d der Atome ein oszillatorisches Verhalten und verdndert sich in

Starke und Richtung. Der Fermi-Wellenvektor krp des Substrats bestimmt dabei die Periode
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3 Magnetische Wechselwirkungen

der Oszillation zwischen FM und AFM-Ausrichtung und ist auf die Friedeloszillation zuriickzu-
fithren [48, 49]. Insgesamt erhalt man fir die Austauschkonstante dieser Kopplung mit langer

Reichweite [7, 48]

Ja o sin(2kpd) . (3.9)

3.5 Magnetische Anisotropie

Die besprochenen Austauschwechselwirkungen sind isotrop und fithren durch die Kopplung ma-
gnetischer Moment zu einer spontanen Magnetisierung. Eine Ausrichtung der Magnetisierung in
eine bevorzugte Richtung kommt durch den zusétzlichen Beitrag der magnetischen Anisotropie
zur Gesamtenergie zustande. Hierbei kann zwischen Formanisotropie und magnetokristalliner
Anisotropie unterschieden werden. Die Formanisotropie wird durch die makroskopische Form
des magnetischen Korpers hervorgerufen und hat ihre Ursache in der Dipolwechselwirkung [48,
49]. Die magnetokristalline Anisotropie ist hingegen eine intrinsische Materialeigenschaft und
folgt aus der endlichen Spin-Bahn-Wechselwirkung Hgp = ALS [48]. Diese fiihrt zu einer Kopp-
lung des Spinmoments S an den Bahnmoment L und zu einem Energiegewinn bei paralleler
Ausrichtung. Da das Kristallfeld die Bahnmomente beeinflusst und diese sich héufig entlang
einer kristallographischen Richtung ausrichten, ist auch das Spinmoment iiber den Bahndrehim-
puls in diese Richtung orientiert [48, 50]. Der Energiebeitrag der magnetischen Anisotropie kann

durch
Ex =) K;sin® ¢ (3.10)
7

ausgedriickt werden [51]. Dabei ist K; die Anisotropiekonstante und ¢; der Winkel zwischen den

magnetischen Moment des Atoms und der leichten Magnetisierungsrichtung an der Position .

3.6 Dzyaloshinskii-Moriya Wechselwirkung

Einen weiteren Beitrag zur Gesamtenergie erhélt man durch die antisymmetrische Dzyaloshinskii-
Moriya (DM-) Wechselwirkung [55, 56]. Sie ist eine relativistische Korrektur des Superaustau-
sches und skaliert mit der Spin-Bahn-Kopplungskonstante A [57]. Wahrend sich diese Wech-
selwirkung im Kristall durch die Inversionssymmetrie authebt, liegt an Oberflichen eine Bre-
chung dieser Symmetrie vor und die DM-Wechselwirkung liefert einen Beitrag zum magnetischen
Austausch. Eine schematische Darstellung der DM-Wechselwirkung an einer Oberfldche ist in

Abb.3.1(d) gezeigt [52]. Dabei bilden die roten Atome die Oberflédche, deren Spins iiber die
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Abbildung 3.2 Unterscheidung von Spinspiralen und Zeigerdiagramm der SP-STM Messung. (a) Zy-
kloidale linksdrehende Spinspirale in Richtung des Wellenvektors ¢. Die farbigen Spins kénnen in ein
Zeigerdiagramm Ubertragen werden, wobei ¢ der Drehwinkel zwischen benachbarten Spins ist. Durch die
Projektion (schraffiert) der Spinvektoren auf die Polarisation Psp der Spitze (schwarzer Pfeil) ergibt sich
der SP-STM Kontrast. Die Werte liegen dabei auf einer Kosinuskurve. (b) Zykloidale Spinspirale mit
rechts-zirkularem Drehsinn. Bei helikalen Spinspiralen drehen die Spins senkrecht zum Wellenvektor ¢
entweder mit nach links (c¢) oder nach rechts (d) gerichteter Drehrichtung.

blauen Atome des Substrats koppeln. Ist die Spin-Bahn-Kopplung (SBK) dieser Atome grof,

kann es durch das Kreuzprodukt im Energiebeitrag

Epm =Y _Djj - (Si x S;). (3.11)
2

zu einem Energiegewinn durch eine Verdrehung zwischen den Spinvektoren S; und S2 kommen.
Die Drehachse entspricht dabei dem DM-Vektor Dj2 und steht im gezeigten Beispiel senkrecht
zu dem Dreieck, das durch die an der Wechselwirkung beteiligten drei Atome gebildet wird.
Im Allgemeinen kann die Richtung des DM-Vektors tiber die Symmetrie des Systems nach den
Regeln von Moriya bestimmt werden [56], wohingegen sich die Verdrehung zwischen zwei be-
nachbarten Spins durch das Verhéltnis von symmetrischen zum antisymmetrischen Austausch
ergibt.
Eine Folge der DM-Wechselwirkung sind gerichtete Spinspiralen mit einheitlichem Drehsinn
(Chiralitét). Grundsatzlich kann hier zwischen zykloidalen und helikalen Spiralen unterschieden
werden, die in Abb. 3.2 gezeigt sind. Bei den zykloidalen Spiralen in (a) & (b) dreht der Spin ent-
lang des Wellenvektors g, wihrend bei helikalen Spinspiralen in (c) & (d) der Spin in einer Ebene
senkrecht dazu rotiert. Ohne die DM-Wechselwirkung gibt es fiir beide Félle eine Entartung von
links- und rechtsdrehenden Spinspiralen, die durch den DM-Vektor aufgehoben wird. Somit ist
fiir Systeme mit DM-Wechselwirkung von einem einheitlichen Drehsinn der Spinspiralen auszu-
gehen, der mit SP-STM nachgewiesen werden kann. Der gemessene magnetische Kontrast ldsst
sich leicht durch eine Darstellung im Zeigerdiagramm verstehen, das in Abb. 3.2(a) dargestellt
ist. Dabei werden die farbigen Spins einer kompletten 360° Drehung in einen Einheitskreis {iber-

tragen. Dadurch entstehen bei einer homogenen Spinspirale mit einem Drehwinkel ¢ zwischen
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3 Magnetische Wechselwirkungen

benachbarten Spins gleiche Kreissegmente. Geht man von einer senkrechten Polarisierung Psp
der Spitze aus (schwarzer Pfeil), so ergibt sich in den gezeigten Fall © = n - ﬁ fiir den Winkel
zwischen Polarisation der Spitze und Spin n. Die Projektion der Spins (farbige Schraffur) auf die
Spitzenpolarisation fithrt aufgrund des TMR-Effekts zu unterschiedlichen Beitrédgen zum spin-
polarisierten Tunnelstrom. Dieser ist im dargestellten Fall fiir die hellblaue Ausrichtung parallel
zur Spitzenpolarisation maximal, wihrend fiir die griine und braune Richtung ein geringerer An-
teil vorliegt. Bei der blauen und roten Orientierung des Spins ist die Projektion antiparallel und
fiihrt zu einer Verringerung des Tunnelstroms. Entsprechend ergeben sich nach Gleichung2.17
fiir SP-STM Anteile zum spinpolarisierten Tunnelstrom, die auf einer Kosinuskurve liegen. Auf
Basis der beschriebenen Analyse konnten mit SP-STM unter anderem zykloidale Spinspiralen
der Monolagen Mangan auf W(110) und W(001) festgestellt werden [42, 51].

Einen weiteren Einfluss auf die Spinspirale kann auch die Anisotropie haben. Ist deren Einfluss
nicht zu vernachléssigen, kann es durch Spinkomponenten in die leichte Magnetisierungsrich-
tung zu einer Absenkung der Energie kommen. Eine entsprechende Verkippung der Spins in die

leichte Magnetisierungsrichtung fithrt zur Ausbildung von inhomogenen Spiralen [45, 58].

3.7 Indirekte Dzyaloshinskii-Moriya Wechselwirkung

Wiéhrend bei der DM-Wechselwirkung die Kopplung der Spins iiber ein benachbartes Atom
mit starker Spin-Bahn-Kopplung vermittelt wird, koppeln die magnetischen Momente bei der
indirekten DM-Wechselwirkung durch die RKKY-Wechselwirkung [7, 59, 60]. Auch hier wech-
selwirken die Leitungselektronen mit den lokalisierten Spins .S1 und S5 , was zu einer Absenkung
der Grundzustandsenergie fiihrt. Das Wechselwirkungspotential des Elektronengases mit einem

nicht magnetischen Atom am Ort R = 0 kann durch
V=-T§F—R)3 S —T6(F—Ry)5-Sa+ A\ -§ (3.12)

ausgedriickt werden, wobei durch die ersten beiden Terme der Austausch zwischen Spin des
Leitungselektrons und Spin des Atoms beschrieben wird und der letzte Term die Spin-Bahn
Wechselwirkung berticksichtigt [60]. Dabei beschreibt I' den Austauschterm und § den Spin
des Elektrons. Mithilfe dieses Potentials kann gezeigt werden, dass der DM-Vektor dhnlich der
Austauschkonstanten Ja bei der RKKY-Wechselwirkung oszilliert [60]:

D  sin (k‘F[Rl + Ry + d]) . (3.13)
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Ry und Rj sind dabei die jeweiligen Abstédnde der magnetischen Atome vom Streuzentrum der
Spin-Bahn-Kopplung [7, 60]. Somit hangt auch die indirekte DM-Wechselwirkung vom Fermi-
vektor kp und dem Abstand d zwischen den magnetischen Atomen ab, wobei sich die Frequenz
der Oszillation fiir R4+ Rp+d # 2d von der indirekten Austauschwechselwirkung unterscheidet.
Zusammengefasst erhélt man fiir ein magnetisches System unter Beriicksichtigung der drei Ter-
me fiir Heisenberg Austausch Ey, magnetischer Anisotropie EFx und DM-Wechselwirkung Ep

die Gesamtenergie

Eq :Zjijsi'sj+ZDij . (Sl X Sj)+ZKiSin2 o; - (3.14)
i,j ij i

Die Betrachtung dieser Gesamtenergie reicht in vielen magnetischen Systemen aus, um die expe-

rimentell beobachteten magnetischen Strukturen zu erkldren. Dennoch kann nicht grundsétzlich

ein signifikanter Einfluss von Energiebeitriagen hoherer Ordnung ausgeschlossen werden [44, 61].

3.8 Charakterisierung von magnetischen Spitzen

Nach der Diskussion der magnetischen Wechselwirkungen soll es in diesen Abschnitt um die
Herstellung und die Charakterisierung magnetischer Spitzen fiir SP-STM gehen. Dazu wird
erst die Praparation der Spitzen geschildert, bevor die Referenzprobe Fe/W(110) anhand von

Messungen diskutiert wird.

3.8.1 Praparation von magnetischen Spitzen

Als Ausgangspunkt fiir die Praparation magnetischer Spitzen dienen W-Spitzen, die auch fiir
nicht magnetische Messungen angefertigt werden. Diese werden ez situ in Natronlauge (2mol
NaOH) unter Verwendung eines polykristallinen Wolframdrahts mit einem Durchmesser von
dw = 0,375mm im Rahmen eines chemischen Atzvorgangs hergestellt [62]. Anschliefend wird
die Spitze mit Hilfe eines Spitzentransporters iiber die Schleuse in das UHV-System eingebracht
und in der Praparationskammer auf der Elektronenstoflheizung bei einer Leistung von 60 W fiir
50s geheizt. Durch diesen Prozess werden mogliche elektrisch isolierende Sauerstoffriickstédnde
und Verunreinigungen beseitigt sowie die Voraussetzungen fiir die folgende Beschichtung mit
einem magnetischen Film aus Cr oder Fe geschaffen. Im Anschluss folgt ein abschlieBender Heiz-
prozess der beschichteten Spitze auf eine Temperatur von T = 200 — 300° C, was zu einem
homogenen magnetischen Film der Fe- oder Cr-Beschichtung fiihrt.

Die Polarisation der Spitze hingt dabei vor allem vom magnetischen Material und der Schicht-
dicke ab [63]. Spitzen mit einer hohen Fe-Beschichtung sind in der Regel sensitiv zur in-plane

Richtung, wihrend bei geringer Bedeckung von wenigen ML eine Polarisierung entlang der Spit-
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zenachse zu beobachten ist. Auch Cr-Spitzen sind bis zu einer Schichtdicke von 25-45 ML out-of-
plane, zeigen aber fiir hohere Bedeckungen eine in-plane Polarisierung auf [63, 64]. Der wesent-
liche Unterschied zwischen Cr und Fe beschichteten Spitzen zeigt sich vor allem im Streufeld.
Geht man von der bekannten AFM-Anordnung benachbarter Lagen fir die Cr-Schicht aus [65],
besitzt die Cr/W-Spitze ein geringes Streufeld. Anders verhalten sich Fe/W-Spitzen. Die Eisen-
schicht ordnet FM und weist damit ein erhohtes Streufeld auf, das mit der Probenmagnetisierung
wechselwirken kann [66].

Da fiir beide Materialien eine in-plane oder eine out-of-plane Spinpolarisierung der Spitze auftre-
ten kann, muss vor der Messung unbekannter magnetischer Systeme die Polarisierung tiberpriift
werden. Zur Charakterisierung magnetischer Spitzen wird in dieser Arbeit die mittels SP-STM
und STS sehr gut untersuchte Doppellage (DL) Eisen auf W(110) verwendet [34, 39, 63, 66-71].
Aufgrund der chiralen magnetischen Struktur mit in-plane Doménenwénden und out-of-plane
Doménen ermdoglicht die DL die Identifikation der Spitzenpolarisierung in einer Messung und

dient deshalb in dieser Arbeit als Referenzprobe.

3.8.2 DL Fe/W(110)

Eisen wéchst auf W(110) bei Wachstumstemperaturen von 7' = 200 —400° C von den Stufenkan-
ten aus in Richtung der unteren Terrasse [39, 67, 72]. Bis zu einer Bedeckung von 1,3 ML ist das
Wachstum des Films pseudomorph [73, 74], wahrend bei hoherer Bedeckung die Relaxation der
Eisenschicht startet. Dadurch reduziert der Fe-Film die Gitterfehlanpassung von 9,4 % zwischen
Fe und W(110), was zu Versetzungslinien entlang der [001] Richtung fithrt. Diese sind auch bei
einer Bedeckung von 1,8 ML in der Topographie in Abb. 3.3(a) zu sehen. Abgesehen von diesen
Liniendefekten erscheint die DL atomar glatt mit nur wenigen Punktdefekten. Im Gegensatz
dazu ist die Monolage (ML) rau und reich an Defekten. Durch das beschriebene Wachstum
wechseln sich Streifen der DL mit Regionen der ML ab, wobei die Ubergiéinge gleichzeitig eine
darunterliegende Stufenkante des W(110) Substrats anzeigen (gestrichelte Linie).

Wiéhrend auf der ersten Monolage eine in-plane Magnetisierung beobachtet werden kann, zeich-
net sich die DL durch eine inhomogen zykloidale Spinspirale in die [001] Richtung aus [72, 75, 76].
Im Vergleich zu anderen Systemen handelt es sich bei Fe/W(110) nicht um eine durch die DM-
Wechselwirkung stabilisierte Spinspirale [42, 51, 76]. Vielmehr wird der kollineare Zustand durch
die Dipol-Wechselwirkung destabilisiert und nur der Drehsinn durch die DM-Wechselwirkung
bestimmt. Der Vorteil dieser Referenzprobe liegt vor allem in dem gleichzeitigen Vorliegen von
magnetischen in-plane und out-of-plane Komponenten der DL Fe/W(110), was eine Charakte-
risierung der Polarisationsrichtung der Spitze vereinfacht.

Die dI/dU-Karte in Abb. 3.3(b) ist simultan zur Topographie (a) mit einer magnetischen Cr/W-
Spitze aufgenommen. Aufgrund der geringen differentiellen Leitfahigkeit der ML bei U = 600 mV
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Abbildung 3.3 Magnetische Analyse der DL Fe/W(110). (a) Topographie und (b) dI/dU-Karte fiir
eine Fe-Bedeckung von 1,8 ML gemessen mit einer out-of-plane Cr/W-Spitze. Die Variation des dI/dU-
Signals auf der DL Fe zeigt zwei verschiedene out-of-plane Doménen. Der Kreis mit Kreuz (Punkt) gibt die
Orientierung des Spinvektors in die (aus der) Probe an. (¢) Topographie und (d) dI/dU-Karte gemessen
mit einer in-plane Fe/W-Spitze. Die Pfeilrichtung zeigt die in-plane Orientierung der dunklen und hellen
Doménenwénde an. Scanparameter: U = 600mV, [ = 1,5nA.

hebt sich diese in der differentiellen Leitfahigkeit durch den dunklen Kontrast deutlich von der
DL ab. Auf der DL koénnen zwei Kontrastniveaus identifiziert werden, die nach Formel 2.17 den
entgegengesetzt magnetisierten out-of-plane Doménen zugeordnet werden kénnen [39, 40, 72,
75]. Unter Annahme einer out-of-plane Orientierung der Spitze in Abb. 3.3(b) erhélt man auf-
grund des TMR-Effekts (vgl. Kapitel 2.5) fiir eine parallele Ausrichtung der Spinrichtung von
Spitze und Probe ein erhohtes dI/dU-Signal, wohingegen dieses fiir einen hoheren Tunnelwider-
stand bei antiparalleler Ausrichtung geringer ausfillt. Somit ergibt sich aus der beschriebenen
Situation eine Abfolge von hellen und dunklen Regionen auf der DL Fe/W(110) mit einer 180°
Drehung der Fe-Spins an den dazwischen liegenden Doménenwénden.

Diese Neél-artigen Doméanenwénde auf den Streifen der DL sind senkrecht zu den Versetzungs-
linien in die [110] Richtung orientiert und besitzen eine Breite von ungefdhr 6 nm [39, 67]. Der
Abstand der Doménenwénde von 23 nm in die [001] Richtung entspricht den in der Literatur be-
obachteten Gréflenbereich der Doménen von 20 — 40 nm [67]. Des Weiteren weisen die Doménen
beim Vergleich benachbarter Terrassen eine AFM-Ordnung auf, die durch einen Energiegewinn
des Systems durch die Reduzierung des Streufelds erklért wird [67].

Bei Bedeckungen oberhalb von 2 ML bilden sich Inseln mit héherer Bedeckung, auf denen durch
Relaxation fiir 3 Lagen eindimensionale und ab vier Lagen zweidimensionale Moiré-Strukturen
zu beobachten sind [74, 77, 78]. Die Fe-Bedeckung auf W(110) in Abb. 3.3(c) betriagt 2,2 ML und
zeigt neben DL auch Inseln der dritten Lage. Diese erscheinen in der zur Topographie gehérenden
dI/dU-Karte in Abb. 3.3(d) als dunkle Regionen und besitzen gegeniiber der DL eine geringere
Leitfdhigkeit bei U = 600mV. Da die Messung mit einer in-plane sensitiven Spitze gemessen
ist, unterscheidet sich der Kontrast auf DL Fe/W(110) grundlegend von dem einer out-of-plane
Spitze. Fiir die in-plane Spitze liegen drei Kontrastniveaus auf der DL vor, was wiederum durch
die Orientierung der Spitzenpolarisation relativ zur Probenmagnetisierung erklért werden kann.

Die Atome innerhalb der out-of-plane Doménen weisen geringe in-plane Komponenten auf und
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somit besteht das Signal hauptséchlich aus dem spingemittelten Stromanteil der Gleichung 2.17.
Innerhalb der Neél-artigen Doménenwéande &ndert sich der Winkel © zwischen Spinrichtung der
Spitze und der Probe durch die kontinuierliche Drehung der Fe-Spins. Insgesamt dreht sich die
Orientierung der Spins um 180° von out-of-plane zu in-plane und weiter in die entgegengesetzte
ouf-of-plane Richtung.

Aufgrund der zykloidalen Struktur der Spinspirale wechseln sich Domé&nenwénde mit einer in-
plane Komponente des Spins in die [001] und die entgegengesetzt [001] Richtung ab. Nimmt man
die in Abb. 3.3(d) gezeigte in-plane Komponente der Spitze an, folgt daraus nach Formel 2.17 ein
erhohtes dI/dU-Signal fiir die parallele und ein reduziertes Signal fir die antiparallele Ausrich-
tung der Polarisierung zwischen Probe und Spitze. Als Resultat erhélt man alternierend helle
und dunkle Streifen senkrecht zu den Versetzungslinien in die [110] Richtung.

Eine zusétzliche Kontrolle der magnetischen Struktur liefern Messungen bei einer Tunnelspan-
nung von U = 50meV. Bei dieser Spannung sind an den Positionen der Doménenwénde dunkle
Linien in der dI/dU-Karte zu sehen, wie aus dem Vergleich der magnetischen Messung bei
U = 600meV und der Messung des gleichen Bereichs bei U = 50meV in Abbildung 3.4(a)
hevorgeht. Dieser Kontrast beruht auf der Abhéngigkeit der Zustandsdichte von der Magnetisie-
rungsrichtung (TAMR-Effekt) und kann auch fiir nicht magnetische Spitzen beobachtet werden
[79, 80]. Der Grund hierfiir liegt an der Magnetisierung von Doménenwénden, die sich von der
leichten out-of-plane Richtung der Fe DL unterscheidet und dadurch zu einer Hybridisierung
der d_2 und dgy4 4. Zusténde fihrt [69]. Entsprechend kommt es bei einer Energie von ungeféhr
U = 70meV zur Offnung einer Hybridisierungsliicke und als Folge daraus zu einer Anderung
der differentiellen Leitfadhigkeit. Somit kann mit Hilfe von Messungen bei U = 70 meV der ma-
gnetische Kontrast und das Vorliegen von Doménenwénden auf der DL Fe/W(110) zusétzlich

iberpriift werden.

Spektroskopie Im Verlauf dieser Arbeit wird die Spektroskopie auf der DL Fe/W(110) zur
Uberpriifung von Spitzeninderungen herangezogen. Dabei wird die Spitze zunichst in einer
Vormessung auf ihre Polarisierung getestet und Spektren in Doménen unterschiedlicher diffe-
rentieller Leitfdhigkeit aufgenommen. Danach werden mit der charakterisierten Spitze auf den 3d
TMO-Ketten magnetische Messungen vorgenommen. Da sich die Spitze im Verlauf der Messun-
gen éndern kann und somit ein fehlender magnetischer Kontrast auf den TMO-Ketten durch eine
Spitzenéinderung nicht auszuschlieBen ist, muss eine erneute Uberpriifung auf der DL Fe/W(110)
durch eine Kontrollmessung erfolgen. Dabei werden die Spektren der Vormessung und der Kon-
trollmessung auf den unterschiedlichen Doménen verglichen. Aus Kapitel 2 ist bekannt, das kleine
Anderungen an der Spitze zu einer signifikanten Anderung des Tunnelstroms fiihren. Deshalb

kann bei identischen Spektren davon ausgegangen werden, dass die Spitze sich wahrend dem
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Abbildung 3.4 Charakterisierung magnetischer Spitzen. (a) dI /dU-Karten bei U = 600 meV oben und
U = 50 meV unten. Neben einer Kontrastumkehr innerhalb der Doménen sind bei 50 meV die Doméanen-
wénde als dunkle Linien zu sehen. (b) Charakteristische Spektroskopie der DL Fe/W(110) aufgenommen
mit einer Cr/W-Spitze auf zwei benachbarten Doménen. Der Signalunterschied in der differentiellen Leit-
fahigkeit resultiert aus der entgegengesetzten Magnetisierung. (c¢) Verinderung des dI/dU-Signals der Fe
DL in Abhéngigkeit des Winkels © nach Gleichung 3.16 und Ref. [70]. Fiir eine out-of-plane Spitze © = 0°
sind zwei Kontrastniveaus zu sehen. Bei einer in-plane Polarisierung © = 90° ist kein Kontrastunterschied
zwischen den Doménen D1 bis D 3 zu sehen. Dafiir ist an der Position der Domé&nenwand —c (+c¢) ein
hoher (niedriger) Kontrast zu erkennen.

magnetischen Messungen nicht geédndert hat.

Charakteristische Spektren einer DL Fe/W(110) sind in Abb.3.4(b) fiir zwei entgegengesetzt
magnetisierte Doménen gezeigt, die mit einer out-of-plane polarisierten Cr/W-Spitze aufgenom-
men sind. Dazu wurde die Spitze jeweils einmal iiber einer dunklen (rote Kurve) und einer hellen
Region (schwarze Kurve) in der dI /dU-Karte positioniert. Wahrend die Karte der differentiellen
Leitfahigkeit eine ortsaufgeloste Messung der lokalen Zustandsdichte bei entsprechender Tun-
nelspannung darstellt, erhalt man mit der Spektroskopie zuséatzlich eine energetisch aufgeloste
Messung. Entsprechend kann der Kontrastunterschied der dI/dU-Karte aus dem oberen Teil
der Abb.3.4(a) durch den Signalunterschied der beiden Kurven im Bereich um U = 700 meV
erklért werden. Dabei kann die rote (schwarze) Kurve der dunklen (hellen) Region zugeordnet
werden. Der zweite ausgepriagte Zustand der DL Fe/W(110) befindet sich im Bereich von be-
setzten Zustédnden bei U = —70mV. Hier zeigt die rote Kurve ein hoheres Signal, wodurch eine
Umkehr des Kontrasts beziiglich des Signals bei U = 600 meV zu erwarten ist.

Wihrend beide Zustdnde nach Ref. [69] den d,» Zustdnden des Eisens zugeordnet werden kon-
nen, befindet sich bei der Energie von ungefahr U = 70 meV ein weiteres kleines Signalmaximum
(schwarzer Pfeil). Dieses Maximum ist charakteristisch fiir die out-of-plane Doménen der DL.
An den Positionen der Doménenwéiinde verschwindet dieses kleine Maximum durch die Offnung

einer Hybridisierungsliicke und fithrt zu den diskutierten dunklen Linien im unteren Teil von

Abb. 3.4(a).

Doméinenwinde Um die Spitze weiter zu charakterisieren und eine genauere Aussage liber
die Richtung des Polarisationsvektors der Spitze treffen zu kénnen, kann die Doménenwand

gefittet werden. Dazu verwenden Kubetzka et al. [70] fir die Beschreibung der Winkeldnderung
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an den Positionen ¢ von zwei Domanenwanden der Breite w die Formel

$360(x) = ; arcsin (tanh (ij;)) ) (3.15)

Des Weiteren ist aus dem Kapitel 2.5 die Kosinus-Abhéngigkeit des spinpolarisierten Tunnel-
stroms vom Winkel zwischen Polarisierungsrichtung der Spitze und der Probe bekannt. Daraus

lasst sich der Signalverlauf der differentiellen Leitfahigkeit durch die Beziehung
Y = yo + acos (d360(7) + O) (3.16)

beschreiben [70]. Dabei stellt yo einen Versatz und a eine Skalierung des dI/dU-Signals dar.
Zusétzlich beschreibt der Winkel © die Abweichung der Spitzenmagnetisierung von einer voll-
standigen out-of-plane Polarisierung.

Mit Hilfe dieser Gleichung kann somit zusétzlich zu der Polarisierungsrichtung auch die Stérke
der Verkippung gegeniiber einer vollstdndigen out-of-plane Magnetisierung der Spitze angegeben
werden. Die entsprechenden Profilverlaufe fiir © = 0°,30°,60° & 90° sind in Abb. 3.4(c) gezeigt.
Bei © = 0° ist die Spitzenmagnetisierung parallel oder antiparallel zu den Spinmomenten der
Fe-Atome in den Doménen D1 bis D 3. Aus diesem Grund gibt es zwei Kontrastniveaus in der
differentiellen Leitfdhigkeit, wobei der Ubergang an den Doménenwinden der Breite w an den
Positionen +c stattfindet. Dies entspricht der Situation aus Abb. 3.3(b) mit hellen und dunklen
Regionen. Bei Verkippung der Spitzenmagnetisierung verringert sich der Kontrastunterschied
zwischen den Doménen und ein zusétzliches Signal im Bereich der Doménengrenzen tritt auf.
Dieses ist der in-plane Komponente der Spitze zuzuschreiben. Da sich zusétzlich die Spinori-
entierung in benachbarten Doménenwéanden unterscheidet, ist der Anteil zum dI/dU-Signal an
der Position —c positiv und bei 4c¢ negativ. Bei einem vollstdndigen in-plane Signal © = 90° ist
der Kontrastunterschied zwischen den Doménen verschwunden und man erhélt ein maximales
Signal bei —c¢ und ein minimales Signal an der Stelle +c¢. Dies fithrt in der dI/dU-Karte aus
Abb. 3.3(d) zu den alternierenden hellen und dunklen Streifen.
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Mit Hilfe der charakterisierten Spitzen ist es moglich, unbekannte magnetische Nanostruktu-
ren zu untersuchen. Beginnend mit schmalen Streifen von Submonolagen Fe auf W(110) und
Cu(111) Oberflachen wurden die untersuchten Nanobjekte im Laufe der Zeit kleiner bis hin zu
eindimensionalen Ketten und Clustern mit wenigen Atomen [7, 10, 11, 75, 81]. Dabei erregen
vor allem die magnetischen Eigenschaften besonderes Interesse, da sich diese vom Festkorper
und Film unterscheiden und fiir Datenspeicherung interessant sind [3, 5, 8, 9].

Fiir die Realisierung eindimensionaler Ketten gibt es im Wesentlichen zwei Varianten. Die Ers-
te beruht auf der atomaren Manipulation von Atomen auf der Oberfliche [4, 5]. Hier werden
mit Hilfe der STM-Spitze einzelne Atome auf dem Substrat zu einer Kette zusammengeschoben
und im Anschluss die magnetischen Eigenschaften untersucht. Der Vorteil solcher Ketten ist die
gezielte Anfertigung bestimmter Kettenldngen, Paritdten und die Wahl zwischen hcp- und fec-
Adsorptionsplatz, der Einfluss auf die magnetischen Eigenschaften des Atoms haben kann [5, 7).
Des Weiteren sind mit dieser Methode neben Ketten andere Strukturen sowie die Anordnungen
von Atomen in Clustern moglich [7, 8]. Allerdings ist diese Art der Préparation zeitintensiv und
ist auf die Fliache beschriankt, die mit den Piezoaktuatoren erreichbar ist.

Eine andere Methode bedient sich passender Substrate, die aufgrund ihres Fehlschnitts eine re-
gelmiBlige Stufenstruktur aufweisen [9, 81]. Nach dem Aufdampfen von 3d-Ubergangsmetallen
wachsen entlang dieser Stufen schmale Streifen bis hin zu eindimensionalen Ketten aus dem
Ubergangsmetall. Mit dieser Variante kénnen schnell eindimensionale Systeme erzeugt werden,
deren Dichte jedoch von der Anzahl der Stufenkanten abhéngt. Weitere Nachteile dieser Me-
thode sind die unregelméfligen Abstédnde und die Lage der Ketten an den Stufenkanten, die
die Untersuchung einer Kopplung zwischen Ketten verhindern. Zudem ist die Linge der Ketten
von der Struktur der Stufenkanten abhéngig. Zeigt diese einen atomaren Versatz, wird auch die
Kette an dieser Stelle unterbrochen und verhindert damit die Ausbildung von langen eindimen-
sionalen Systemen.

Eine weitere Variante des automatischen Wachstums stellt die Préaparation von 3d TMO-Ketten
auf Ir(001) und Pt(001) dar. Durch das Verfahren von Ferstl et al. [12-14] werden lange ein-
dimensionale Ketten mit hoher Dichte erzeugt, die nur iiber die benachbarten Sauerstoffatome
an das Substrat gebunden sind. Ein Vorteil dieser Systeme ist die periodische Anordnung der

Ketten, die eine Untersuchung der magnetischen Kopplung zwischen Ketten ermoglicht.
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Die magnetische Analyse der TMO-Ketten aus Co, Fe, Mn und Cr ist das Ziel dieser Arbeit.
Dazu wird in diesem Kapitel zuerst der Stand der aktuellen Forschung rekapituliert. Im Folgen-
den wird das Ir(001) Substrat und die Préparation der (2 x 1) Rekonstruktion von Sauerstoff
diskutiert, die als Grundlage fiir das Wachstum der TMO-Ketten dient. Im Anschluss wird so-
wohl die publizierte (3 x 1) Struktur tiberpriift als auch die magnetischen Eigenschaften der
Ketten durch SP-STM analysiert. Im Kapitel 5 wird dann fiir das Pt(001) Substrat in &hnlicher

Weise verfahren.

4.1 Aktueller Stand der Forschung

In dieser Arbeit werden als Substrate die Ubergangsmetalle Iridium (Ir) und Platin (Pt) ver-
wendet. Beide kristallisieren in der fcc-Struktur, wobei Platin ein Hiillenelektron pro Atom in
der 5d-Schale mehr besitzt als Iridium. Im Gegensatz zu den isoelektrischen 4d-Metallen Rh, Pd
und Ag besitzen die (001) Oberflachen von Ir und Pt, wie auch Au eine hexagonale Oberfléchen-
rekonstruktion [82]. Der Grund hierfiir liegt in einer Absenkung der Oberflichenenergie durch
den Abbau der Verspannung in der obersten Lage. Diese wird durch eine Verarmung der anti-
bindenden d-Zusténde verursacht und fithrt zu einem Anstieg der Bindungsstérke zwischen den
Oberfléchenatomen [82]. Der Energiegewinn durch eine héhere Atomdichte einer Rekonstruktion
ist dabei fiir die (001) Oberflichen von Ir, Pt und Au grofer als der Energieverlust durch die
groBeren Bindungsldngen zwischen Oberflichenatomen mit Atomen des Substrats [82].

Im Fall von Ir(001) entsteht eine (5 x 1) Rekonstruktion durch hexagonal angeordnete Ober-
flachenatome auf dem quadratischen Gitter der (001) Oberfliche, wie aus experimentellen [83—
85] und theoretischen [82, 86] Untersuchungen bekannt ist. Wihrend das Wachstum von Uber-
gangsmetallen auf (111) Oberflichen gut durchzufiihren ist und interessante magnetische Ord-
nungsphénomene zu beobachten sind [44, 8789, ist ein direktes Wachstum qualitativ hochwer-
tiger magnetischer Schichten auf der Ir(001) Oberfliche aufgrund der Rekonstruktion schwierig
[90, 91].

Eine Aufhebung der (5 x 1) Oberflaichenrekonstruktion auf Ir(001) kann durch die Adsorption
von Sauerstoff erreicht werden [12, 83]. Dabei wird dieser an Briickenpositionen zwischen zwei
Iridiumatomen adsorbiert [85], wie es in Abb.4.1(a) in der Draufsicht und in Abb.4.1(b) in der
Seitenansicht zu sehen ist. Dadurch entsteht eine (2 x 1) Struktur, wobei jedem Ir-Atom an der
Oberflache genau ein Sauerstoffatom zugeordnet werden kann. Durch den adsorbierten Sauer-
stoff werden zudem die zwei zwischen den Sauerstoff befindlichen Ir-Reihen relativ zueinander
verschoben (schwarze Pfeile) und die Bindungsldnge zwischen den Ir-Atomen verringert. Dies
ist vergleichbar mit der hexagonalen Oberflachenschicht der (5 x 1) Rekonstruktion, bei der es

dadurch zu einer Absenkung der Oberflachenenergie kommt. Die kiirzere Bindungslange zwi-
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Abbildung 4.1 Schematische Darstellung der (2 x 1) Rekonstruktion in der Draufsicht (a) und Sei-
tenansicht (b). Die Sauerstoffatome befinden sich in Briickenpositionen. Bei der (3 x 1) Struktur (c)
der TMO-Ketten liegen die Atome des Ubergangsmetalls oberhalb einer fehlenden Atomreihe des Sub-
strats (d). Schwarze Pfeile geben die Verschiebung der Atome beziiglich eines relaxierten Gitters an. Die
Darstellung (a) ist an Ref. [85] und (b) an Ref. [12] angelehnt.

schen Ir-Atomen kénnte somit ein Grund fiir die Adsorption von Sauerstoff an den skizzierten
Briickenplétzen sein [85].

Um die (2 x 1) Sauerstoffrekonstruktion zu priaparieren, kénnen zwei Methoden angewendet
werden [92]. In der ersten Variante wird mittels Sauerstoff und Wasserstoff eine metastabile
(1 x 1) Ir-Oberfléche erzeugt und die hexagonale Oberflichenschicht aufgehoben [92-96]. Setzt
man diese Oberflache molekularem Sauerstoff aus, erhélt man die beschriebene Rekonstruktion
[85, 92, 95]. Ebenfalls moglich ist ein Abkiihlen des rekonstruierten Ir-Kristalls in Sauerstoff-
atmosphére, wie es Lerch et al. [93] und Ferstl et al. [13] beschrieben haben. Der wesentliche
Unterschied zur ersten Methode besteht darin, dass die Authebung der Rekonstruktion und die
Ausbildung der (2 x 1) Sauerstoffphase simultan stattfindet. Somit muss 1/5 der in der hexago-
nalen Oberflachenschicht enthaltenen Ir-Atome wihrend der Bildung der (2 x 1) Rekonstruktion
umverteilt werden.

Die lange bekannte Sauerstoffrekonstruktion nutzte Ferstl et al. [12, 13] vor Kurzem als Aus-
gangspunkt fiir die Préaparation von periodischen, eindimensionalen TMO-Ketten. Dazu wird
zuniichst eine drittel Monolage eines Ubergangsmetalls (TM) auf die oxidierte Ir(001) Oberfl4-
che aufgedampft. Durch das Heizen dieser Probe auf eine Temperatur von 7' = (700 — 800) °C
in einer Sauerstoffatmosphéire und dem folgenden langsamen Abkiihlen entstehen &dquidistan-
te Ketten mit einer Lénge von iiber hundert Nanometer. Eine schematische Darstellung solcher
TMO-Ketten ist in den Abbildungen4.1(c) & (d) gezeigt. Die Ketten verlaufen entlang der Rich-
tung néchster Nachbarn des Ir-Substrats und treten aus Griinden der Kristallsymmetrie in die
[110] und die 90° verdrehte [110] Richtung auf. Die strukturelle Einheitszelle ist eine (3 x 1)
Struktur mit einem atomaren Abstand aj, zwischen Kettenatomen und einer periodischen Di-

stanz von 3ay, zwischen benachbarten Ketten. Jedes Atom des Ubergangsmetalls (gelb) ist iiber
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4 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Ir(001)

Tabelle 4.1 Ubersicht iiber die

Kopplung MnO; | FeOz | CoOy | NiOg magnetische Kopplung der verschie-
innerhalb Kette | AFM | AFM | FM NM denen TMO-Ketten nach DFT-
zwischen Ketten | AFM | AFM | FM NM Berechnungen von Ferstl et al. [12].

vier Sauerstoffatome (rot) mit dem Ir-Substrat verbunden. Des Weiteren sind die Kettenatome
gegeniiber den Ir-Atomen um eine halbe Gitterkonstante verschoben und liegen oberhalb einer
fehlenden Reihe des Ir-Substrats. Auch diese Konstellation fiihrt, genauso wie die (2 x 1) Phase
der Sauerstoffrekonstruktion, zu einer Verschiebung der Ir-Reihen zueinander. Damit steigt die
Atomdichte im Bereich der Ir-Doppelreihen an und kommt der stabilen hexagonalen Oberflache
niher [85]. Zusitzlich stehen die Ubergangsmetalle durch die entstandene Bindung mit dem
Sauerstoff aus der Oberflichenebenen heraus. Dies fallt fiir Ni mit 1,10 A und Mn mit 1,08 A
am groBten und fiir Co mit 0,92 A und Fe mit 0,69 A geringer aus [12].

Durch den Vergleich der oxidierten Ir(001) Oberflache mit der (3 x 1) Struktur in Abb. 4.1 kon-
nen zwei wesentliche Punkte iiber den Wachstumsvorgang festgehalten werden. Erstens ist das
Heizen unter Sauerstoffatmosphére aufgrund der Desorption von Sauerstoff bei den verwende-
ten Temperaturen und des um 1/3 hoheren Sauerstoffgehalts der TMO-Ketten notwendig [95].
Zweitens werden Reihen des Ir-Substrats durch das Ubergangsmetall ersetzt und somit findet
ein Umverteilungsprozess von Ir-Atomen statt. Bei hohen Temperaturen ist die Mobilitdt der
Ir-Atome hoher und sie rekombinieren an den Stufenkanten des Substrats. Zu niedrige Tempe-
raturen wahrend des Heizvorgangs im Sauerstoff fiihren hingegen zu rechteckigen Inseln auf den
Terrassen [12].

Wihrend die Struktur fir die TMO-Ketten durch Ferstl et al. [12, 13] mittels niederenerge-
tische Elektronenbeugung (LEED) und STM experimentell sowie theoretisch mittels Dichte-
funktionalrechnungen (DFT) bestimmt wurde, existieren fir die magnetischen Strukturen nur
DFT-Rechnungen. Die Ergebnisse fiir die einzelnen Ubergangsmetalle sind in der Tabelle4.1
zusammengefasst [12, 13]. Demnach besitzen NiOg-Ketten aufgrund der starken pdo-Bindung
zwischen Sauerstoff und Nickel kein magnetisches Moment, wohingegen der FM-Zustand fiir
CoOz-Ketten energetisch um 25 meV giinstiger als ein AFM ist. Auch die Kopplung benach-
barter CoOz-Ketten ist nach den Berechnungen FM, wobei der Energiegewinn bei 4 meV pro
Co-Atom liegt. Fiir den Fall von Fe und Mn ist der AFM-Fall giinstiger. Entlang der Ketten liegt
der Energiegewinn fiir FeOg bei 44 meV und fiir MnO3 bei 27 meV [12]. Die Kopplung zwischen
benachbarten Ketten ist zwar ebenso AFM, fillt aber mit einem Energiegewinn von 9meV fiir
Fe und 0,4 meV fiir Mn schwécher aus [12, 13]. Fiir die SP-STM Messungen sind demnach grofie
magnetische Doménen fiir CoOs-Ketten denkbar, wahrend im Fall von FeOs und MnOs eine

magnetische (6 x 2) Struktur zu erwarten ist.
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Abbildung 4.2 (a) Ubersichtsaufnahme der sauberen Ir(001) Oberfliiche. Die Streifen der (5 x 1)
Rekonstruktion verlaufen in die [110] Richtung. (b) Hoher aufgeloste Aufnahme der Rekonstruktion mit
Linienprofil im unteren Teil. Der Pfeil zeigt auf einen der dunkel erscheinenden Defekte, die auch in (a) zu
sehen sind. (c¢) Schematische Darstellung der Ir (5 x 1) Rekonstruktion nach Ref. [84] mit der hexagonalen
Oberflachenschicht (blaue Kreise) und dem quadratischen (001) Gitter (rot) von Ir(001). (d) Topographie
an einer Stufenkante mit der dazugehorigen Hohenverteilung der Messpunkte. Durch den Abstand der
zwei Peaks wird die Stufenhohe berechnet. Scanparameter: (a),(b), U = -1V, I = 100pA; (d), U =1V,
I = 300pA.

4.2 Ir(001) Oberflache

Das Wachstum der TMO-Ketten in hoher Qualitidt und die Untersuchung der magnetischen
Struktur setzt eine saubere Oberfliche mit wenigen Defekten voraus. Dazu muss der Kristall
im Vorfeld gereinigt und die Oberfliche mit dem STM kontrolliert werden. Die Préparation
erfolgt in der Praparationskammer mittels mehreren Zyklen der Kathodenzerstaubung (Sput-
tern) mit Art-Ionen bei einer Energie von 1keV und einen Sputterstrom von Isp ~ 2 uA. Im
Anschluss wird der Kristall fiir eine Dauer von drei Minuten auf der Elektronensto3heizung auf
T = 1200 °C geheizt. Um mogliche Verunreinigungen mit Kohlenstoff zu verhindern, werden die
Heizvorginge fiir die ersten Zyklen unter Sauerstoffatmosphére durchgefiihrt.

Eine Ubersichtsaufnahme der reinen Ir(001) Oberfliche ist in Abb.4.2(a) gezeigt. Die periodi-
schen Streifen der (5 x 1) Rekonstruktion verlaufen in der beobachteten Doméne in die [110]
Richtung und kénnen aufgrund der Kristallsymmetrie in anderen Doménen auch in die [110]
Richtung verlaufen. Eine hohere Auflésung der Struktur ist in Abb.4.2(b) dargestellt, aus der
sich iiber das dazugehorige Linienprofil eine Periode von psx1 = (1,40 £ 0,05) nm bestimmen
lisst. Uber die Gitterkonstante aj, = 271 pm [97] berechnet sich der zu erwartende Wert fiir die
Rekonstruktion zu 5 X a;, = 1,36 nm und stimmt mit dem gemessenen Wert in Rahmen der
Messgenauigkeit gut tiberein.

Die Qualitét der Oberfliche ist mit nur einem hell erscheinenden Defekt auf der (100 x 100) nm?
groBen Ubersichtsaufnahme als gut zu beurteilen. Allerdings weist die Topographie ungefihr 110
runde Vertiefungen auf, die Durchmesser von bis zu 2,5 nm besitzen. Einer dieser Defekte ist in

der héheren Auflésung in Abb. 4.2(b) mit einem schwarzen Pfeil markiert. Da die Streifen der Re-
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4 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Ir(001)

konstruktion nicht unterbrochen sind, liegen diese Defekte in tiefer liegenden Kristallschichten.
Dabei kommt es zu einer Anderung der lokalen Zustandsdichte im Bereich des Defekts und damit
nach Kapitel 2 auch zu einer Verdnderung des Tunnelstroms. Diese typischen Verunreinigungen
treten fiir alle Messungen an Ir(001) auf und koénnen auch durch wiederholte Reinigungszyklen
nicht entfernt werden.

In Abb.4.2(c) ist eine schematische Darstellung der (5 x 1) Rekonstruktion gezeigt [84]. Die
roten Kreise stellen dabei die Ir-Atome des quadratischen Gitters der (001) Oberflache dar, das
von dem dichter gepackten hexagonalen Gitter (blaue Kreise) tiberlagert wird. Dadurch befinden
sich die Atome der Reihen A bis D in unterschiedlichen Adsorptionspliatzen. Wéahrend in Reihe
B die Briickenposition vorliegt, verschiebt sich die Position der Oberflichenatome in Reihe A
nahezu auf eine darunter liegende Ir-Reihe. Auch die Atome der Reihe D sitzen in Briicken-
position, wobei im Unterschied zur Reihe B die Nachbaratome der Atomreihen C sich in einer
Muldenposition des (001) Gitters befinden. Durch die verschiedenen Adsorptionsplétze entsteht
eine Aufwolbung der Oberfliche an der Position der Atomreihen A, da hier die oberen Atome
direkt auf denen des (001) Gitters liegen. Als Resultat wéren in der Topographie Doppelstreifen
entlang der Atomreihen A zu erwarten, die durch die Reihe B getrennt sind. Allerdings fiihrt
eine schlechtere Auflésung durch die Spitze zu der Beobachtung eines einzelnen Streifens, wobei
die niedriger liegende Reihe B nicht aufgelost wird. Entsprechend ist ein niedriger Kontrast in
den Ubersichtsaufnahmen entlang von Atomreihen C und D zu erwarten, da die Atome in Mul-
denpositionen tiefer in das Substrat einsinken kénnen [86].

Zur weiteren Charakterisierung der Oberflache ist in Abb. 4.2(d) eine Aufnahme tiber eine Stu-
fenkante mit dazugehoriger Hohenverteilung gezeigt. Aus den Hohendaten der Messpunkte erge-
ben sich zwei Peaks, die den zwei Terrassen zugeordnet werden kénnen. Beide werden mit einer
Gaufifunktion gefittet und die Position des Maximums bestimmt. Der Abstand der Peaks von
h = (189 £ 9) pm entspricht dem zu erwartenden Wert von hri = 192 pm [97]. Aufgrund einer
Abweichung in lateraler sowie in vertikaler Richtung von weniger als 3% bestétigt die Messung

nicht nur eine gute Qualitiat der Oberfliche, sondern auch die richtige Kalibrierung des Scanners.

4.3 Oxidation von Ir(001)

Der zweite Schritt der Préaparation befasst sich mit der Oxidation der Ir(001) Oberfliche. Wie
bereits im Kapitel 4.1 angesprochen, gibt es zwei Moglichkeiten eine (2 x 1) Sauerstoffrekon-
struktion als Basis fiir die TMO-Ketten herzustellen. Aufgrund des Mangels an einer zweiten
Gasdurchfiihrung fir Wasserstoff ist die Préparation einer (1 x 1) Ir-Oberfliche in unserem
UHV-System nicht mdoglich. Die oxidierte Ir-Oberfliche wird deshalb mittels Heizen der rekon-

struierten Oberflache in einer Sauerstoffatmosphére hergestellt. Dabei miissen die optimalen
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4.3 Oxidation von Ir(001)

Abbildung 4.3 Abhingigkeit der Oberflichenqualitit der (2 x 1) Sauerstoffrekonstruktion von der
Heiztemperatur bei einem Sauerstoffdruck von po, = 1 x 10~ " mbar: (a) T = 320°C, (b) T = 430°C
und (c¢) T = 670°C. Mit steigender Temperatur nehmen die punktférmigen Defekte 1 ab. Der schwarze
Pfeil markiert eine Insel, die sich bei hoheren Temperaturen bilden. Scanparameter: (a),(b), U = 1V,
I =300pA; (¢),U=—-1V, I=100pA.

Parameter fiir die Temperatur, den Sauerstoffdruck und den Abkiihlvorgang gefunden werden.
Als Standardprozedur wird eine Dauer von 3min fiir das Heizen unter stetigen Sauerstofffluss
verwendet. Anschlieend wird innerhalb von einer Minute die Heizleistung abgestellt, was zu
einem langsamen Abkiihlen der Probe unter Sauerstoffatmosphére fiihrt.

Zu Beginn soll der Einfluss der Temperatur wiahrend des Heizvorgangs untersucht werden. Der
Sauerstoffdruck wird dazu auf pox = 1 x 107 mbar am Gaseinlassventil der Priaparationskam-
mer eingestellt. Die Ergebnisse der Messungen sind in Abb. 4.3 gezeigt. Bei einer Temperatur
von T' = 320°C, Abb.4.3(a), weist die Oberflache eine hohe Dichte von Defekten der Art 1 mit
einer Hohe von 15 pm auf. Die Position der Defekte befindet sich zwischen der Streifenstruktur
der (2 x 1) Rekonstruktion. Dieselben Defekte sind bei einer Temperatur von 7" = 430°C in
Abb.4.3(b) und T'= 670°C in Abb. 4.3(c) zu sehen. Die Dichte nimmt mit zunehmender Tem-
peratur ab, wihrend die Grofle der Doménen mit (2 x 1) Rekonstruktion zunimmt.

Die heller erscheinenden Defekte 2 mit einer mittleren Korrugation von 140 pm befinden sich
ebenfalls zwischen den Streifen der (2 x 1) Struktur. Im Gegensatz zu den Defekten 1 scheint
hier die Temperatur keinen Einfluss auf die Haufigkeit zu haben. Bei 7' = 670 °C in Abb. 4.3(c)
entstehen zusétzlich zu den erwdhnten Defekten 1 und 2 Inseln, die eine labyrinthartige Struk-
tur besitzen (schwarzer Pfeil). Moglicherweise handelt es sich hierbei um eine Iridiumoxidphase.
Fir die spétere Praparation von TMO-Ketten sind diese Inseln zu vermeiden, da diese die
Bildung der (3 x 1) Struktur verhindern. Um das Zusammenspiel zwischen Temperatur und
Sauerstoffdruck zu verstehen und die beschriebenen Defekte genauer zu analysieren, dienen die
zwel Messreihen in Abb. 4.4 fiir T = 430°C (a)-(c) und T' = 670°C (d)-(f). Der Ausgangsdruck
pox = 1 x 10~ " mbar ist fiir beide Messreihen gleich. In Abb. 4.4(a) und (d) sind Detailansichten
aus den Messungen in Abb. 4.3 (b) bzw. (¢) zu sehen. Entsprechend sind in beiden die Defekte
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Abbildung 4.4 Auswirkung des Sauerstoffdrucks auf die Qualitdt der (2 x 1) Rekonstruktion fiir
die Temperaturen 7' = 430°C (a)-(c) und 7" = 670°C (d)-(f). Der Sauerstoffdruck ist in (a),(d)
pox = 1 x 10~ " mbar, in (b),(e) pox = 1 x 10”8 mbar und in (c),(f) pox = 5 x 10~ mbar. Die blauen
Pfeile zeigen auf Doménengrenzen und die gestrichelten Linien verdeutlichen den Versatz der (2 x 1)
Streifen. Scanparameter: (a), U = 1V, I = 1nA; (d), U = 500meV, I = 100pA; sonst U = 1V,
I =300pA.
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1 und 2 zu sehen, wobei die Defektdichte fiir die Messung bei T' = 670° C geringer ist. Zusétz-
lich fallt in (d) eine Ansammlung der Defekte an einer Doménengrenze auf (Pfeil). In beiden
Doménen ist die (2 x 1) Phase in die [110] Richtung orientiert und besitzt eine typische Periode
von (548 £ 40) pm. Der Unterschied zwischen der unteren und der oberen Doméne liegt in einer
Verschiebung der Streifen um eine Gitterkonstante ay, in die [110] Richtung. Deutlich wird dies
entlang der gestrichelten Linie, die in der oberen Doméne auf einem und in der unteren zwischen
zwei Streifen verlduft.

Eine Reduktion des Sauerstoffdrucks auf pox = 1 x 108 mbar fiihrt bei beiden Temperaturen
zu einer reduzierten Anzahl der hauptsichlich vorkommenden Defekte 1, wie in den Abbildun-
gen4.4(b) & (e) zu sehen ist. Ein Unterschied besteht aber in den zusétzlich auftretenden Defek-
ten 3 fir T = 430°C, die als schwarze Locher die Streifenverldufe unterbrechen. Wahrend bei
einer weiteren Verringerung des Sauerstoffdrucks auf poy = 5 x 10~ mbar die Oberflichenquali-
tit bei geringen Temperaturen in Abb. 4.4(c) sich wenig dndert, ist fiir 7= 670 °C in Abb. 4.4(f)
ein deutlicher Unterschied zu sehen. So sind die dicken hellen Linien 4 senkrecht zu der Streifen-

richtung der (2 x 1) Rekonstruktion mit einer Korrugation von 55 pm die auffalligsten Defekte.
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4.3 Oxidation von Ir(001)

Hinzu kommen schmale schwarze Linien als Defekt 5, die den Verlauf der Streifenstruktur un-
terbrechen. Zusétzlich kann auch hier eine Verschiebung der Streifen an einer Doménengrenze
(blauer Pfeil) festgestellt werden.

Zusammengefasst werden fiinf verschiedene Defekte identifiziert, die zusétzlich zu dem von der
Praparation der Ir(001) Oberflache bekannten typischen dunklen Defekt auftreten (vgl. schwarze
Pfeile in Abb.4.2(b) und Abb. 4.4(e)). Defekt 1 tritt vorwiegend bei der Kombination von hohen
Sauerstoffdriicken und niedrigen Temperaturen auf. Die Verringerung des Sauerstoffdrucks fithrt
zu einer Absenkung der Dichte dieser Defekte fiir beide Messreihen. Eine mogliche Erklarung
sind Ir-Atome, die auf der Oberfliche zuriickbleiben und zwischen den Sauerstoffatomen liegen.
Wie im Kapitel 4.1 beschrieben, wird die hexagonale Oberflichenschicht durch das Heizen unter
Bildung der (2 x 1) Struktur aufgehoben. Dabei miissen 20% der Ir-Atome der hexagonalen
Oberflachenschicht umverteilt werden. Dies erfordert eine ausreichende hohe Mobilitdt der Ato-
me auf der Oberfldche, die fiir hohere Temperaturen ansteigt. Da die Defektdichte aber auch
vom Sauerstoffdruck abhingt, kénnten diese Defekte auch mit {iberschiissigem Sauerstoff zu-
sammenhéngen. Defekt 2 tritt mit einer geringeren Wahrscheinlichkeit auf. Auch diese Defekte
kénnten durch Ir-Atome hervorgerufen werden, die zuerst Cluster und nach Ferstl et al. [12, 13]
bei zu niedrigen Temperaturen auch Inseln ausbilden.

Defekt 3 erscheint im Gegensatz dazu als Vertiefung in der Topographie. Da diese Defekte bei
gleichem Sauerstoffdruck und héherer Temperatur in Abb. 4.4(e) nicht auftreten, ist eine Verbin-
dung dieser Defekte zu Sauerstoff unwahrscheinlich. Vielmehr kann davon ausgegangen werden,
dass es sich hier um eine Ir-Fehlstelle handelt. Diese Fehlstellen kénnen wiahrend der Umver-
teilung der Oberflichenatome bei der Bildung der (2 x 1) Sauerstoffrekonstruktion entstanden
sein. Eine mogliche Rekombination der Fehlstellen konnte durch eine reduzierte Mobilitét der
verbleibenden Ir-Atome auf der (2 x 1) Rekonstruktion bei 7' = 430° C verursacht sein. Des-
halb verédndert sich auch die Anzahl der Defekte 3 beim geringsten Sauerstoffdruck und derselben
Temperatur nicht. Dies ist neben der Abwesenheit der Defekte 3 bei T' = 670° C ein weiterer
Hinweis, dass es sich hier nicht um Fehlstellen von Sauerstoff handelt.

Bei genauerer Betrachtung der Abb. 4.4(c) fallt auf, dass die Defekte 3 eine Tendenz zur Ausbil-
dung eines Liniendefektes senkrecht zu den Streifen der (2 x 1) Rekonstruktion besitzen. Auch
Defekt 5 ist ein Liniendefekt senkrecht zu den Streifen. Deshalb wird dieser Liniendefekt einer
fehlenden Reihe von Ir-Atomen zugeordnet. Die auffilligste Anderung der Topographie ist aber
mit Defekt 4 verbunden. Dieser tritt bei hohen Temperaturen und gleichzeitig geringen Sau-
erstoffdruck auf und ist ebenfalls senkrecht zu den Streifen orientiert. Aufgrund der erhéhten
Desorption bei hohen Temperaturen reicht die Abkiihlphase in Sauerstoff nicht mehr aus, um die
komplette Oberfliche zu oxidieren. Als Folge entstehen bei Sauerstoffarmut Bereiche, in denen

wieder die rekonstruierte (5 x 1) Phase unter Einbau von zusétzlichen Ir-Atomen vorliegt [12,
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Abbildung 4.5 Einfluss der Abkiihlphase auf die (2 x 1) Rekonstruktion nach standardméfigem Hei-
zen im Sauerstoff fiir 3min und langsamer Reduzierung der Temperatur innerhalb von 1min (a). (b)
Topographie nach schnellen Abkiihlen im Sauerstofffluss. (¢) Rekonstruktion nach 3 min Heizen im Sauer-
stoff und schnellen Abkiihlen ohne Sauerstoff. Die Temperatur wiahrend des Heizvorgangs ist T' = 550 °C
und der Sauerstoffdruck poyx = 1 x 10~® mbar. Scanparameter: U = 1V, I = 300 pA.

13]. Aus diesem Grund wird Defekt 4 nicht oxidierten Bereichen zugeordnet.

Abschlielend soll die zuvor verwendete Standardprozedur iiberpriift werden. Diese besteht aus ei-
ner Heizphase des Ir(001) Substrats unter Sauerstoffatmosphére fiir die Dauer von 3 min und en-
det mit dem Abkiihlen der Probe durch die langsame Reduktion der Heizleistung. Nach einer Mi-
nute werden Heizleistung und Sauerstofffluss komplett abgestellt. Um den Einfluss des Abschal-
tevorgangs auf die Qualitét der (2 x 1) Rekonstruktion zu untersuchen, wird in den folgenden
Messungen eine Temperatur von 7' = 550 °C und ein Sauerstoffdruck von poy = 1 x 10~® mbar
verwendet. Der Vergleich zwischen Standardpréaparation in Abb. 4.5(a), dem schnellen Abkiihlen
der Probe unter Sauerstoffatmosphére in Abb. 4.5(b) und dem schnellen Abkiihlen ohne Sauer-
stoff in Abb. 4.5(c) zeigt deutliche Unterschiede. Die tibliche Praparation liefert wenige Defekte
1 und groBe Doménen der (2 x 1) Phase. Eine Reduktion der hoher erscheinenden Defekte 2
wird auch durch ein schnelles Abkiihlen der Probe in (b) nicht erreicht und eine Zunahme der
Defekte 1 ist deutlich zu erkennen. Wéahrend die (2 x 1) Struktur hier noch grofie Doménen aus-
bildet, ist die Oberflache bei unverziiglichem Abstellen der Sauerstoffzufuhr mit Liniendefekten
5 tiberzogen. Diese sind nahezu dquidistant mit einer Periode von (3,59 + 0,05) nm. Zwischen
diesen Streifen ist die (2 x 1) Struktur der oxidierten Ir(001) Oberfliache zu sehen.

Die Beobachtungen zeigen, dass die Temperatur von 1" = 550 °C hoch genug ist, um die Mobilitéat
der tiberschiissigen Ir-Atome zu gewahrleisten. Bei gleichzeitigem Abschalten von Heizleistung
und Sauerstoff ist die Temperatur noch zu hoch und Sauerstoff desorbiert von der Oberflache.
Dadurch entstehen aufgrund von Sauerstoffmangel die diskutierten Defekte 5. Deshalb ist es not-
wendig, den Kristall in Sauerstoffatmosphére abkiihlen zu lassen. Aufgrund der zunehmenden
Dichte der Defekte 1 fiir ein schnelles Abkiihlen der Probe ist zudem ein langsames Abkiihlen

des Kristalls vom Vorteil. Fiir den weiteren Verlauf ergibt sich daraus eine Heizphase von drei
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4.4 Wachstum der TMO-Ketten

Minuten bei T = 550 °C unter einer Sauerstoffatmosphire von pox = 1 x 107% mbar mit einer

langsamen Abkiihlphase von einer Minute in Sauerstoff.

4.4 Wachstum der TMO-Ketten

Die zuvor untersuchte (2 x 1) Phase stellt eine oxidierte Ir(001) Oberfliche dar und besitzt
2/3 des fiir TMO-Ketten notigen Sauerstoffs. Fiir die Préaparation der Ketten wird durch einen
Elektronenstofiverdampfer jeweils eine drittel Monolage des 3d-Uberbangsmetalls auf die oxi-
dierte Oberflache verdampft. Unter anschlieBendem Heizen der bedampften (2 x 1) Phase in
Sauerstoffatmosphére entsteht die in Kapitel4.1 diskutierte (3 x 1) Struktur der TMO-Ketten.
Im Folgenden werden die 3d-Metalle Co, Fe, Mn und Cr verdampft und die Struktur mit den
vorhanden STM-Daten von Ferstl et al. [12, 13] verglichen. Mittels SP-STM wird zusétzlich die

magnetische Struktur experimentell untersucht.

4.4.1 CoO,-Ketten

Wie von der Untersuchung der (2 x 1) Phase bekannt ist, hangt die Qualitédt der Topographie
von der Temperatur und dem Sauerstoffdruck ab. Dieselben Beobachtungen gelten im weiteren
auch fiir die (3 x 1) Struktur, wobei hier der zusitzliche Faktor der richtigen Dosierung des
Ubergangsmetalls hinzukommt.

Das erste untersuchte 3d-Ubergangsmetall ist Co. Fiir die Priparation wird zunichst auf die oxi-
dierte Ir-Oberfliche Co aufgedampft und bei einer Heiztemperatur von T ~ 450 °C und einem
Sauerstoffdruck von poy = 1 x 10~8 mbar fiir 3 min geheizt. In Abb.4.6(a) ist eine Ubersichts-
aufnahme bei leichter Uberdosierung von Co zu sehen. Die Oberfliche zeigt eine labyrinthartige
Struktur, die durch Vertiefungen auf Terrassen entsteht. Beide Ebenen weisen die periodischen
Streifen der (3 x 1) TMO-Struktur in die [110] und die [110] Richtungen auf. Dariiber hinaus sind
zwei weitere Regionen zu erkennen, die sich in der Oberflachenstruktur unterscheiden. Wahrend
die eine rau und ungeordnet ist (nr), zeigt Abb. 4.6(b) eine geordnete, leiterartige Phase, bei der
die ,Holme* entlang der [110] und die ,Sprossen in die [110] Richtung weisen. Der Abstand
zwischen benachbarten Sprossen betrigt a = (560 £ 55) pm. Dies entspricht Naherungsweise der
doppelten Ir-Gitterkonstante. Die Distanz zwischen Holmen ist b/2 = (2,41 £ 0,2) nm und ent-
spricht in etwa neun Gitterkonstanten von Ir. Des Weiteren sind auf jeder Sprosse zwei Maxima
zu erkennen.

Uber dhnliche CoO Strukturen wird ebenfalls in Verdffentlichung iiber CoO-Schichten auf Ir(001)
berichtet [98-100]. Danach entstehen die Streifen durch die Anordnung von Kobalt- und Sauer-
stoffatomen beziiglich der darunterliegenden Ir(001) Oberfliche. Wahrend in dunklen Bereichen

der Abstand der Co-Atome und der auf Ir-Atomen lokalisierten Sauerstoffatome sich nur ge-
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4 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Ir(001)

Abbildung 4.6 Einfluss der Co-Dosierung auf die beobachtete Struktur. Fiir eine Uberdosierung er-
scheinen neben der (3 x 1) Phase Flachen von CoO in (a). (b) Die Rekonstruktion der CoO-Schicht in
groferer Auflosung. (c) Bei Unterdosierung verbleiben Regionen der (2 x 1) Struktur auf der Oberfliche
zuriick. Der mit einem Kreis markierte Defekt in (c) entspricht dem in der hoheren Auflésung (d). Tem-
peratur wihrend des Wachstums T & 450 °C. Scanparameter: (b), U = 100mV, I = 1nA;sonst U =1V,
I =300pA.

ring unterscheidet, liegen die Sauerstoffatome in hellen Bereichen auf Briickenpositionen und
sind weiter von der Probe entfernt (Sprossen). Somit kann fiir die leiterartige Struktur von ei-
ner CoO-Schicht ausgegangen werden, die sich allerdings mit ihrer Einheitszelle von der CoO
¢(10 x 2) Phase aus der Literatur unterscheidet [98-100].

Die leiterartige CoO-Struktur besitzt gegeniiber der (3 x 1) TMO-Struktur eine hohere Dichte
an Co-Atomen. Deshalb wird in den folgenden Prédparationen die Aufdampfzeit von Co redu-
ziert, wahrend alle anderen Parameter beibehalten werden. Das Ergebnis ist in Abb. 4.6(c) zu
sehen und zeigt wie in (a) eine labyrinthartige Struktur mit zwei unterschiedlichen Ebenen. Die
(3 x 1) Phase zeigt identisch zu vorher beide Orientierungsrichtungen, sowohl auf der niedrigen
als auch auf der oberen Ebenen. Des Weiteren sind auch fiir diese Praparation nicht rekonstru-
ierte Regionen (nr) zu beobachten. Im Unterschied zu der Uberdosierung gibt es keine Hinweise
auf eine CoO-Phase und bei genauerer Betrachtung erkennt man ein geringes Co-Defizit der
Probe. So koexistieren auf dieser Probe die (2 x 1) Sauerstoffrekonstruktion und die (3 x 1)
TMO-Struktur, wie aus der Detailaufnahme in Abb. 4.6(d) zu erkennen ist.

Wihrend die (2 x 1) Phase ein Indikator von Co-Defizit darstellt und die CoO-Schicht eine
Uberdosierung anzeigt, bleibt die labyrinthartige Struktur mit kleinen Doménen der (3 x 1)
Struktur fiir verschiedene Mengen an Co gleich. Eine fiir magnetische Messungen giinstigere
Oberfléche mit flachen Terrassen und grofen Doménen kann nach Ref. [12] durch eine héhere
Heiztemperatur erreicht werden. In der Tat zeigt die Probe aus Abb. 4.7(a) nach der Oxidation
bei T =~ 600 °C gegeniiber der diskutierten Oberfliche bei T' &~ 450 °C grofle Terrassen und iso-
lierte rechteckige Inseln. Die hohere Temperatur fithrt dabei zu einer gesteigerten Mobilitéat der
Ir-Atome, die beim Wachstum durch die Co-Atome ersetzt werden. Die {iberschiissigen Ir-Atome

rekombinieren an Stufenkanten des Substrats oder bilden Inseln aus [12]. Wie zuvor wéchst die
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Abbildung 4.7 Einfluss der Heiztemperatur auf das Wachstums der Ketten. (a) Bei einer hoheren
Temperatur von T' =~ 600 °C sind nur noch wenige nicht rekonstruierte Flichen zu sehen. Die (3 x 1)
Phase findet man sowohl auf den Inseln und auf den flachen Terrassen. (b) Die Doménen sind durch (2 x 1)
Flachen voneinander getrennt. Das Linienprofil zeigt den Ausschnitt zwischen den zwei schwarzen Pfeilen.
(c) zeigt die (3 x 1) Phase in atomarer Auflésung. Entlang der Reihen wird durch das Linienprofil zwischen
den schwarzen Pfeilen der Atomabstand bestimmt. Scanparameter: (a),(b), U = 1V, I = 300pA; (c),
U=50mV, I =1nA.

(3 x 1) Phase sowohl auf den Inseln als auch auf der Terrasse.

Durch ein vorhandenes Co-Defizit der Probe sind die (3 x 1) Doménen in Abb.4.7(b) durch die
(2 x 1) Struktur voneinander getrennt und die Streifen der verschiedenen Strukturen zueinan-
der senkrecht orientiert. Diese Konstellation ermdglicht ein einfaches Ersetzen von Ir-Atomen
durch Co-Atomen an vorhanden Enden von Ketten. Des Weiteren miissten bei paralleler Anord-
nung immer zwei Sauerstoffketten gleichzeitig durch TMO-Ketten ersetzt werden, damit beide
Strukturen kommensurabel bleiben. Die hellen punktférmigen Defekte befinden sich dabei iiber-
wiegend auf der (3 x 1) Struktur und sind direkt auf einer Kette lokalisiert. Zuséitzlich sind
auch auf dieser Oberfliache die typischen Defekte des Ir(001) Kristalls zu erkennen (Pfeil).

Eine Auswertung des Streifenabstands iiber das Linienprofil zwischen den beiden schwarzen Pfei-
len in Abb. 4.7(b) bestétigt mit (828 + 30) pm den Abstand der Streifen von 3ay,. Zur weiteren
Strukturanalyse dient die atomare Auflosung in Abb.4.7(c). Der Abstand der Atome entlang
der Reihen wird aus dem Linienprofil zu (278 + 10) pm bestimmt und ist in perfekter Uber-
einstimmung mit dem Ir-Gittervektor. Die zusétzlichen Kontrastunterschiede stammen von den
typischen Defekten der Ir(001) Oberfliche und konnten im weiteren Verlauf fiir keine der TMO-
Ketten verhindert werden. Abgesehen davon sind das Wachstumsverhalten der CoO»-Ketten und
die strukturellen Daten mit den Messdaten von Ferstl et al. [12, 13] vergleichbar. In den folgenden
magnetischen Messungen soll die DFT-Rechnung zur magnetischen Struktur der CoOq-Ketten
iiberprift werden. Nach den Berechnungen handelt es sich dabei um eine FM-Kopplung entlang

und zwischen benachbarten Reihen. Um dies zu iiberpriifen, wird wie in Kapitel 3.8 beschrieben
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Abbildung 4.8 Magnetische Messung auf den (3 x 1) CoO-Ketten. (a) Ubersichtsaufnahme mit einer
senkrecht zur Probe polarisierten Cr bedampften Spitze. (b) Aufnahmen mit dieser Spitze an der in (a)
markierten Doménengrenze zeigt bei verschiedenen Spannungen keinen magnetischen Kontrast. (¢) De-
tailaufnahme mit einer in der Probenebenen polarisierten Cr beschichteten Spitze. Auch hier konnte kein
magnetischer Kontrast festgestellt werden. Der schwarze Pfeil markiert eine strukturelle Doménengrenze,
die durch einen Phasenunterschied der Streifen in den Doménen entsteht. Scanparameter: (a), U = 1V,
I =300pA; (b), I =1nA; (c), U =10mV, I = 1nA.

die Spitze mit Cr bedampft und auf der DL Fe/W(110) charakterisiert.

Die Messungen mit einer senkrecht zur Probenoberfliche polarisierten Spitze sind in Abb. 4.8(a)
und (b) zu sehen. Die Ubersichtsaufnahme (a) zeigt wie vorher eine flache Terrasse mit Inseln.
Bei dieser Praparation ist nahezu die komplette Oberfliche mit der (3 x 1) Phase bedeckt, was
fiir eine optimale Co-Dosierung spricht. Im Vergleich zu der Praparation aus Abb. 4.7 ist auch
die Defektdichte deutlich niedriger. Dies fiihrt zu der Annahme, dass die hell erscheinenden De-
fekte nicht mit der Heiztemperatur oder dem Sauerstoffdruck korrelieren. Deshalb werden diese
heller erscheinenden Defekte auf den Linien Co-Fehlstellen in der Kette zugeordnet.

Zwar konnten des Weiteren auch die Inseln durch hoheres Heizen vermieden werden, dies wiirde
aber auch gleichzeitig grofle Doménen mit identischer Streifenorientierung mit sich ziehen. Fiir
eine ferromagnetisch geordnete Probe sind strukturelle Domédnengrenzen allerdings von Vorteil,
da sich hier eine in-plane Magnetisierung der Probenoberflidche leichter identifizieren lasst. Dies
beruht auf der Annahme, dass die Richtung der atomaren Spins aufgrund der magnetokristal-
linen Anisotropie an die Orientierung der Ketten gekoppelt ist. Fiir alle TMO-Ketten gibt es
dabei zwei unterschiedliche strukturelle Doménengrenzen. Bei der Ersten weisen die benach-
barten Doménen eine Phasenverschiebung auf, stimmen jedoch in der Orientierung der Ketten
iberein (schwarzer Pfeil). Bei der zweiten Art handelt es sich um eine Grenze zwischen zwei
Doménen mit senkrechter Streifenorientierung.

Fir die CoOs-Ketten sind unabhéngig von der gewédhlten Tunnelspannung in den mit einer
senkrecht polarisierten Cr/W-Spitze gemessenen und in Abb.4.8(b) présentierten Daten kei-
ne magnetischen Kontraste zu erkennen. Auch besteht kein Kontrastunterschied zwischen den

Streifen verschiedener Doménen, wodurch ein Unterschied in der Ausrichtung der Co-Spins in
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der out-of-plane Komponente ausgeschlossen wird. Andernfalls wére nach Formel 2.17 ein veran-
dertes Stromsignal und somit eine Anderung der Hohe zu erwarten. Des Weiteren zeigt auch die
Aufnahme des dI/dU-Signals keine Hinweise auf einen spinabhéngigen Anteil zum Tunnelstrom.
Beim Versuch der grofiflichigen Aufnahme der differentiellen Leitfihigkeit {iber viele Doménen
(nicht gezeigt) konnten ebenfalls keine Unterschiede zwischen den Doménen mit einer out-of-
plane polarisierten Spitze beobachtet werden.

Die Daten mit einer Cr/W-Spitze aus Abb.4.8(c) weisen bei einer Polarisation der Spitze in
der Probenebene ebenfalls keinen magnetischen Kontrast der Ketten auf. Auch fir grofiflachige,
spannungsabhéngige Aufnahmen von dI/dU-Karten mit in-plane polarisierten Fe/W-Spitzen
gibt es, trotz struktureller Domédnen mit unterschiedlicher Kettenorientierung, keine Hinweise
auf die Existenz magnetischer Doméanen. Damit wird fiir beide Polarisationsrichtungen keine ma-
gnetische Struktur aufgelost und kein Unterschied in der differentiellen Leitfahigkeit festgestellt.
Deshalb liegen auf Grundlage der hier gezeigten Messungen keine Hinweise fiir eine magnetische
Struktur fiir CoOs-Ketten vor. Dies ist im Widerspruch zu den DFT-Berechnungen aus Ref. [12,
13], die eine FM-Ordnung der Ketten vorhersagen. Um grofle kollineare magnetische Doménen
vollsténdig auszuschlieen, wéiren deshalb andere Messmethoden (z.B. zirkular magnetischer
Rontgendichroismus — XMCD, oder spinpolarisierte niederenergetische Elektronenmikroskopie

— SPLEEM) zur Uberpriifung denkbar, die eine gréfiere Oberfliche abdecken kénnen.

4.4.2 FeO,-Ketten

Fir die CoO9-Ketten konnte die mit DFT-Rechnungen vorhergesagte FM-Kopplung nicht be-
statigt werden [12, 13]. Im Folgenden soll fiir FeOq-Ketten tiberpriift werden, ob auch hier Ab-
weichungen zwischen Theorie und Experiment vorliegen. Dazu wird — &hnlich zur im vorigen
Abschnitt erlduterten Vorgehensweise — ebenfalls eine drittel ML Fe auf die (2 x 1) Sauer-
stoffrekonstruktion aufgedampft. Der anschliefende Wachstumsprozess der (3 x 1) Phase wird
bei einer Heiztemperatur von T ~ 700°C und einem Sauerstoffdruck von poyx = 1 x 1077 mbar
durchgefiihrt.

Das Ergebnis der Préparation ist in der Abb.4.9 gezeigt. In der Ubersichtsaufnahme (a) sind
zwei Terrassen zu sehen, die durch eine Stufenkante voneinander getrennt sind. Auf beiden
Terrassen befindet sich die (3 x 1) Struktur der FeOs-Ketten, die in Abb.4.9(b) in héherer
Auflosung dargestellt ist. Dabei verlaufen die Streifen auf der héheren Terrasse in die [110] und
auf der unteren in die dazu senkrechte [110] Richtung. Im Gegensatz zu den zuvor diskutierten
Co0O-Ketten existieren auf dieser Oberfliche keine Inseln und die Heiztemperatur wihrend des
Wachstums war offensichtlich hoch genug, um die Mobilitdt der verdrdngten Ir-Atome zu ge-
wahrleisten. Trotzdem kann auf der Probe eine Vielzahl von Defekten festgestellt werden, die

sich auf den Ketten befinden und damit mit den Defekten auf den CoOs-Ketten vergleichbar
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Abbildung 4.9 Nicht magnetische Messungen der FeO,-Ketten. (a)Ubersichtsaufnahmen der in zwei
Richtungen orientierten (3 x 1) Phase und (b) Detailaufnahme auf einer Doméne. Die Periode der Struk-
tur wird tiber das Linienprofil (c¢) entlang des in (b) blau markierten Streifens bestimmt. Scanparameter:
U=—1V, I =300 pA.

sind. Die zusétzliche Asymmetrie der Defekte entlang der Ketten ist hingegen ein Spitzenarte-
fakt.

Zur Kontrolle der (3 x 1) Struktur dient das Linienprofil in Abb.4.9(c) entlang der blauen
Linie in (b). Die ermittelt Periode von (855 £ 50) pm passt gut zu dem erwarteten Wert von
3a;; = 814pm. Eine weitere wichtige Messung vor den magnetischen Untersuchungen ist die
atomare Auflosung der Ketten, um einerseits die (3 x 1) Phase zu bestétigen und andererseits
spéter strukturelle und magnetische Beitridge zum Signal sicher trennen zu kénnen. Die Messung
mit einer nicht magnetischen W-Spitze ist in Abb.4.10(a) zu sehen. Wihrend auf den Ketten
die atomare Auflosung wie bei Ferstl [12, 13] vorliegt, konnen die zwei mittleren Ir-Reihen nicht
atomar aufgelost werden. Zur weiteren Analyse sind in Abb.4.10(c) Linienprofile zwischen den
schwarzen Pfeilen fiir drei benachbarte Reihen dargestellt (schwarze Profile). Die Distanz zwi-
schen den Atomen ist (278 + 10) pm und stimmt mit dem Gittervektor von Ir(001) iiberein.
Des Weiteren ist die Korrugation auf den drei Streifen mit (3,6...4,7) pm nahezu gleich. Die
etwas hohere Korrugation der einen gegeniiber der anderen zwei Ketten kann moglicherweise
dem Einfluss des darunter liegenden Defekts zugeordnet werden.

Um die magnetische Struktur zu untersuchen, wird analog zu vorher eine magnetische Cr/W-
Spitze prapariert. Abbildung4.10(b) zeigt eine Detailaufnahme der FeOs-Ketten mit einer sol-
chen Spitze. Bei dem direkten Vergleich der Absténde entlang der Ketten in (a) und (b) ist eine
Verdopplung der Distanz fiir die magnetische Messung erkennbar. Dies lésst sich auch durch
eine Gegeniiberstellung der bunten mit den schwarzen Linienprofilen in Abb. 4.10(c) feststellen.
Hier fallt nur jedes zweite Maximum der nicht magnetischen mit einem Maximum der magne-
tischen Kurven zusammen. Die magnetische Korrugation ist dabei fiir alle drei Profile zwischen
den entsprechenden bunten Pfeilen mit z =~ 5,5 pm identisch und gibt keinen Hinweis auf einen

Unterschied zwischen den Ketten. Zusétzlich befinden sich alle Maxima der magnetischen Profile

46



4.4 Wachstum der TMO-Ketten

AR

13.6 pm
5.4 pm

AVAVAVAVAVAREC-

adaw
duann

WEANAIAEARA AR EAREY
WA NTY IR AR
A AL L AR LM DA L) L)

oy

|
.

LA AT I T T T T TR ) .' L) - .... aaw

5.6 pm

0 1 2 3 4
X [nm]

(O5)
AR AR I L L L I TR

AHARATAANSAR YRR YN

AERERRRRNSY I YRR R EN

sy ssesesesenss . | ¥ N

Abbildung 4.10 Atomare Auflésung der FeOs-Ketten. (a) Nicht magnetische Messung mit der auf-
gelosten strukturellen Einheitszelle. (b) Mit einer magnetischen Cr/W-Spitze liegt eine (3 x 2) Phase
vor. (c) Linienprofile von drei benachbarten Reihen mit einer nicht magnetischen Spitze (schwarz) und
einer magnetischen Spitze (bunt). Die magnetischen Profile weisen eine Verdopplung der Periode auf.
Scanparameter: (a), U = —10mV, I = 20nA; (b), U =50mV, I = 5nA.

an derselben z-Position. Dies entspricht einer FM-Anordnung der Spins benachbarter Ketten.
Durch den Abstand zwischen den Ketten von 3ay, folgt die in (a) skizzierte rechteckige magne-
tische (3 x 2) Einheitszelle.

Um das magnetische Modell der (3 x 2) Phase genau zu bestimmen, soll die leichte Magnetisie-
rungsrichtung bestimmt werden. Dies wird durch in-plane und out-of-plane polarisierte Spitzen
tiberpriift. Dazu wird vor den Messungen die Spitze auf der DL Fe/W (110) charakterisiert. In den
Abbildungen4.11(a) & (b) ist dazu die Topographie und das dI/dU-Signal der DL Fe/W(110)
gezeigt. Neben der aus Kapitel 3.8 diskutierten DL sind auch Inseln mit einem Moiré-Muster der
vierten Lage (4L) Fe zu erkennen, die aufgrund einer geringeren Zustandsdichte bei U = 700 meV
— ahnlich wie die ML — in den dI/dU-Karten dunkel erscheinen. Im Gegensatz dazu ist auf
der Doppellage eine Abfolge von hellen und dunklen Regionen zu erkennen und kann einer ma-
gnetischen out-of-plane Spitze zugeordnet werden [34, 67, 6971, 76].

Die Doménengrenze zwischen hellen und dunklen Bereichen gibt dabei nach Formel 3.16 Auf-
schluss iber den Winkel © zwischen Polarisationsrichtung der Spitze und der Oberflichennor-
malen. Das Linienprofil in Abb.4.11(c) zeigt den Verlauf des dI/dU-Signals tiber zwei Domé-
nengrenzen. Aus den Fit erhdlt man eine Verdrehung der Spitzenmagnetisierung um © = 20°
gegeniiber der Oberflichennormalen der Probe. Direkt nach der Charakterisierung werden die
magnetischen Messungen auf der FeOs-Struktur durchgefiihrt. Die Messung mit der charak-

terisierten out-of-plane Spitze ist in Abb.4.11(d) gezeigt. Dabei kann wie in Abb.4.10(b) die
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Abbildung 4.11 Bestimmung der weichen Magnetisierungsrichtung fiir FeOo-Ketten. (a) Topographie
und (b) dI/dU Signale der Doppellage Fe auf W(001). Der Fit (c) iiber die Doménengrenze zeigt eine
um 20° zur Oberflichennormalen verdrehte Spitzenpolarisation. Mit dieser Spitze konnte der magneti-
sche Kontrast in (d) beobachtet werden. (e) Topographie und (f) dI/dU Signale der Doppellage Fe auf
W(001) gemessen mit einer in-plane polarisierten Spitze. (g) Fit der Doménenwand zeigt eine Spitzenma-
gnetisierung in der Probenebenen an. Mit dieser Spitze ist in (h) kein magnetischer Kontrast erkennbar.
Scanparameter: (a),(b), (e),(f), U = 600mV, I = 1,5nA; (d), U = 10mV, I = 8nA; (h), U = 50mV,
I =3nA.

magnetische (3 x 2) Einheitszelle beobachtet werden.

Als Kontrolle wird die in Abb.4.11(e) & (f) charakterisierte in-plane magnetisierte Spitze ver-
wendet. Die Topographie (e) zeigt wieder eine Fe-Bedeckung von etwas mehr als zwei Monolagen.
Dadurch entstehen neben grofien Flachen der Fe-DL auch lange Inseln der vierten ML, wobei
die Stufenkanten aufgrund eines Spitzenartefakts doppelt erscheinen. Das dI/dU-Signal weist
gegeniiber (b) drei verschiedene Kontraste auf der DL auf. Die hellen und dunklen Streifen sind
durch einen mittleren Kontrast voneinander getrennt, ein deutliches qualitatives Zeichen fiir
eine in-plane polarisierte Spitze. Ein Linienprofil iiber zwei benachbarte Doménengrenzen mit
entgegengesetzt orientierten in-plane Komponenten ist in Abb.4.11(g) dargestellt. Der Fit des
Signalverlaufs nach Formel 3.16 weist auf eine nahezu perfekte in-plane orientierte Spitze mit
6 = 90° hin. Nach dem Wechsel zu den FeOy-Ketten ist in Abb. 4.11(h) jedoch kein magnetischer
Kontrast mit dieser Spitze erkennbar.

Auf Basis der Ergebnisse meiner SP-STM Messungen wird fiir FeOo-Ketten das magnetische
Modell aus Abb.4.12(a) vorgeschlagen. In den magnetischen Messungen mit einer out-of-plane
Spitze konnte eine Verdopplung der Distanz entlang der Ketten festgestellt werden. Dies kann
durch eine AFM-Anordnung von Spins senkrecht zur Probenebenen erklart werden. Dadurch

wird der Kontrast fiir jedes zweite Atom der Kette durch die Abhéngigkeit des Tunnelstroms
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Abbildung 4.12 Uberpriifung des magnetischen Modells fiir FeOo-Ketten an einer strukturellen Domé-
nengrenze. (a) Magnetisches Modell der FeOq-Ketten mit einer magnetischen (3 x 2) Phase. Die leichte
Achse liegt senkrecht zur Probenoberfliache, wobei eine AFM-Ordnung entlang der Reihen vorliegt. Auf-
nahmen an einer Doménengrenze bei U = —100mV (b) und U = —200mV (c) zeigen unterschiedliche
Profile entlang der Ketten fiir Doméne A in (d) bzw. B in (e). Der Parameter « gehort zum atomaren
Anteil der Korrugation und Parameter 8 zum magnetischen. Scanparameter: [ = 5nA.

von der Magnetisierungsrichtung nach Gleichung2.17 verstarkt. Entsprechend ist die Korrugati-
on der Atome mit entgegengesetztem Spin schwécher. Des Weiteren besitzen die Linienprofile in
Abb. 4.10(c) die gleiche Phase, weshalb von einer FM-Kopplung zwischen benachbarten Ketten
ausgegangen wird. Zusédtzlich kann mit einer in-plane Spitze kein magnetischer Kontrast auf-
gelost werden und damit eine Verkippung der Spins ausgeschlossen werden. Als Ergebnis einer
AFM-Ordnung entlang und einer FM-Kopplung zwischen benachbarten Ketten beobachtet man
eine (3 x 2) magnetische Einheitszelle.

Um dieses Modell zusétzlich zu iiberpriifen, wird an einer strukturellen Domé&nengrenze mit 90°
zueinander orientierten Streifen gemessen. Dabei wird bei einer Spannung von U = —100meV,
Abb.4.12(b), und U = —200meV, Abb. 4.12(c), mit derselben Spitze gemessen. Handelt es sich
bei der beobachteten (3 x 2) Struktur um einen reinen out-of-plane Kontrast nach dem Modell
in Abb. 4.12(a), sollte fiir eine ideal scharfe Spitze der Kontrast in beiden Doménen gleich sein.
Im Gegensatz dazu kann eine in-plane Komponente durch eine Kopplung des Spins an die Ori-
entierung der Ketten zu verschiedenen Korrugationen innerhalb der beiden Doménen fithren.
Dies wére durch eine Spitze mit entsprechender in-plane Komponente nachweisbar.

Tatséchlich sind sowohl in den Topographien der Abbildungen 4.12(b) & (c) als auch in den ent-
sprechenden Linienprofilen der Abbildungen4.12(d) & (e) Unterschiede zu erkennen. Zum einen
liegt in Doméne A eine hohere Korrugation als in Doméne B vor, was fiir beide Spannungswerte
anhand der Linienprofile entlang von Ketten zu erkennen ist. Zum anderen ist ein deutlicher Un-
terschied in der Periode zwischen den Messungen bei U = —100meV in (b) und U = —200 meV
in (c) festzustellen. Wéahrend aus dem Linienprofil fir U = —100meV in (d) kurze Distanzen
von (282 £ 15) pm bestimmt werden, ist fiir U = —200 meV eine Verdopplung auf (565 + 30) pm
zu registrieren. Dies weist darauf hin, dass bei niedriger Spannung die strukturelle (3 x 1) Phase
atomar aufgelost ist, wohingegen bei héheren Spannungen die atomare Korrugation verschwin-

det und der magnetische Anteil dominant ist. Eine Modulation des z-Signals ist allerdings schon
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4 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Ir(001)

bei genauerer Betrachtung der Linienprofile in (d) zu sehen. Auch hier liegt fiir jedes zweite
Atom ein héheres Signal vor, was ein Hinweis auf den spinabhéngigen Anteil des Tunnelstroms
ist.

Wiéhrend der Signalunterschied bei verschiedenen Spannungen auf das Verhéltnis zwischen struk-
turellem und magnetischem Signal zuriickzufiihren ist, kann eine in-plane Komponente der ma-
gnetischen Struktur angesichts der gemessenen Korrugationen auf den Doménen A und B nicht
ausgeschlossen werden. Um die Ursache des Unterschieds zu analysieren, werden die Linienprofile

mit der Funktion

z=2z0+a-sin2m(x — xy)/w| + B - sin 27 (x — z) /2w] (4.1)

quantitativ ausgewertet. Dabei ist der Summand mit « der atomare und der Summand mit g
der magnetische Anteil zum Signal. Der Parameter w beschreibt den atomaren Abstand. Zudem

wird {iber das Argument der Sinusfunktion die doppelte Periode des magnetischen Signals be-

riicksichtigt.
Das Ergebnis aus der Naherung der Messkurven ist in den Abbildungen4.12(d) & (¢) durch die
roten Kurven veranschaulicht. Bei U = —100 meV bekommt man fiir die atomaren Anteile in

Doméne A o = 3,1pm sowie a = 2,1 pm fiir Domédne B. Das Verhéltnis der strukturellen
Werte ist danach Z—g ~ 1,48. Fiir den magnetischen Anteil resultieren g = 1,3 pm fiir Doméne
A und 8 = 0,9pm fiir Doméne B und damit ein Verhéltnis von g—g ~ 1,44. Damit liegen die
strukturellen und magnetischen Verhéltnisse fiir eine Spannung von U = —100 meV im selben
Bereich. Auch die Ndherung der Linienprofile in Abb.4.12(e) fiir U = —200meV fithrt mit ei-
nem Verhéltnis g—g ~ 1,75 fiir den strukturellen und g—g ~ 1,82 fiir den magnetischen Anteil
ebenfalls zu dhnlichen Werten. Ein Vergleich der Verhéltnisse bei verschiedenen Spannungen ist
hingegen nicht moglich, da sich die Bedingungen fiir den Tunnelprozess durch die Verdnderung
der Parameter unterscheiden. Somit ist der wahrscheinlichste Grund fiir die unterschiedlichen
Korrugation der beiden Doménen in diesem Fall eine asymmetrische Spitze. Aufgrund der Spit-
zenform wird in der vorliegenden Messung die Korrugation entlang der Ketten in Doméne A
besser abgebildet als in Doméne B. Dieses Beispiel zeigt zudem, dass die Identifikation einer
in-plane Komponente auch an Doménengrenzen schwierig ist und eine genaue Analyse von ma-
gnetischem und strukturellem Signal notwendig ist.

Zusammenfassend weist auch die Messung an der Doménengrenze nicht auf eine in-plane Kom-
ponente der Fe-Spins hin. Das magnetische Modell der FeOs-Ketten ist demnach eine AFM-
Kopplung entlang und eine FM-Kopplung zwischen den Reihen. Die leichte Magnetisierungs-
richtung ist die out-of-plane Richtung. Damit wird die AFM-Kopplung entlang der Reihen nach
den DFT-Rechnungen von Ferstl et al. [12] bestatigt, wahrend die Wechselwirkung zwischen den
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Ketten entgegen den Vorhersagen FM ist. Zudem ist die FM-Kopplung zwischen Ketten stark
genug, um zu einer spontanen, grofiflichigen und stabilen magnetischen Ordnung zu fiihren.

Eine mogliche Erklarung kann die indirekte Austauschwechselwirkung sein, die durch die RKKY-
Wechselwirkung vermittelt wird. Nach Kapitel 3.4 zeigt diese eine von Abstand abhéngige kol-
lincare AFM oder FM Ausrichtung der Momente. Nimmt man die RKKY-Wechselwirkung als
Grund fiir die langreichweitige Ordnung an, fithrt eine Distanz von 3ap im Fall der FeOs-
Ketten zu einer FM-Anordnung der Spins. Die Kopplung selbst wird durch die Leitungselektro-
nen des Ir-Substrats vermittelt. Eine zusédtzliche Komponente aufgrund einer indirekten DM-
Wechselwirkung, wie sie fiir zwei Fe-Atome auf Pt(111) in Ref. [7] beschrieben wird, kann jedoch
nicht festgestellt werden. Der Grund hierfiir kann aber auch ein fiir den Abstand 3ay, geringer
Beitrag der indirekte DM-Wechselwirkung sein, wihrend die indirekte Austauschwechselwirkung

grof} ist (vgl. Kapitel 3.4).

4.4.3 MnO,-Ketten

Zur Praparation der MnOs-Ketten wird Mn aufgedampft und bei einer Temperatur von T =
750 °C in einer Sauerstoffatmosphére von poyx = 1 x 1078 mbar geheizt. Die zugehorige Topogra-
phie in Abb. 4.13(a) dhnelt der von CoO2-Ketten aus Abb. 4.8(a) und zeigt neben der grofien und
flachen Terrasse Inseln mit rechteckiger Form. Der Grund fiir die Bildung der Inseln ist die zu
niedrige Heiztemperatur, die im Fall von Mn etwas hoher liegt als fiir die 3d-Ubergangsmetalle
Co und Fe. Wie bereits im Fall von Co und Fe erwahnt, ist das Inselwachstum und die damit
verbundene Ausbildung von zueinander senkrecht orientierten Doménen fiir magnetische Mes-
sungen vom Vorteil. Wahrend die Inseln in der Topographie eine einheitliche Orientierung der
Streifen in die [110] Richtung aufzeigen, sind auf der Terrasse sieben unabhingige Doménen
zu erkennen. Dabei sind diese durch unterschiedliche Doménengrenzen voneinander getrennt.
Einerseits entstehen Doménengrenzen beim Aufeinandertreffen zueinander senkrecht verlaufen-
der Streifen in die [110] und [110] Richtungen (linker schwarzer Pfeil). Zum anderen existieren
Doménengrenzen, die durch eine inkommensurable Phasenverschiebung der Streifen um einen
Ir-Gittervektor zustande kommen (rechter schwarzer Pfeil).

Die grofiflichig als gering zu bewertende Defektdichte kann iiber eine héhere Auflésung einer
(3 x 1) Doméne in Abb.4.13(b) quantitativ zu unter 0,35% bestimmt werden (bezogen auf die
Anzahl von Kettenatomen). Die 36 Defekte verteilen sich auf 24 helle Defekte, 9 Doppelpunkte,
zwei punktférmigen Locher und einen Liniendefekt. Dabei sind alle Defekte auf den Streifen
lokalisiert. Wie zuvor werden die hellen Defekte sowie die Doppelpunkte Ir-Atomen zugeordnet,
die Fehlstellen in den Ketten ausfiillen. Fiir die Locher sind Fehlstellen von Mn-Atomen in der
Kette die wahrscheinlichste Ursache. Die Kontrastunterschiede im Hintergrund sind analog zu

vorher den typischen Defekten des Ir-Kristalls zuzuordnen.
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Abbildung 4.13 (a) Nicht magnetische Ubersichtsaufnahme der MnOa-Ketten. Neben den flachen
Terrassen sind auch die eine Monolage hohen Inseln mit den (3 x 1) Streifen in [110] und [110] Richtung
bedeckt. (b) Hoher aufgelostes STM-Bild der Ketten. (c) Linienprofil entlang der blauen Linie in (b).
Schwarze Pfeile in (a) zeigen auf Doménengrenzen. Scanparameter: U = 1V, I = 300 pA.

Durch die Analyse des Streifenabstands entlang des Linienprofils in Abb. 4.13(c) wird die Periode
der Streifen iiberpriift. Der bestimmt Abstand von (840+50) pm liegt im Rahmen des dreifachen
Ir-Gittervektors. Zur vollstindigen und sicheren Identifikation der Struktur dient die atomare
Auflosung der Ketten in Abb. 4.14(a), die eine schwarze Box zur Visualisierung der strukturellen
(3 x 1) Einheitszelle beinhaltet. Wahrend zwischen den Streifen nur ein schwacher punktfor-
miger Kontrast an der Position der Ir-Doppelreihe (weifler Pfeil) zu sehen ist, sind die Atome
entlang der Kette deutlich zu sehen. Die Atome auf der Kette sind dabei zu dem punktférmigen
Kontrast zwischen den Ketten um einen halben Gittervektor verschoben. Deshalb kénnten die
Punkte schwacher Korrugation ein Hinweis auf eine etwas erhohte Zustandsdichte aufgrund der
im Abschnitt 4.1 diskutierten Paarung benachbarter Ir-Atome zwischen den MnOs-Ketten sein.
Der Abstand der Mn-Atome kann iiber die drei Linienprofile zwischen den schwarzen Pfeilen zu
(287+20) pm bestimmt werden und liegt im Bereich des Ir-Gittervektors. Die atomare Korruga-
tion kann ebenfalls aus Abb. 4.14(a) abgelesen werden und liegt fiir alle drei Linien im Bereich
von (1,940, 1) pm. Insgesamt ist damit die strukturelle STM-Analyse mit den Daten von Ferstl
et al. vergleichbar [12, 13].

Im Folgenden soll die Vorhersage einer AFM-Kopplung entlang und zwischen Ketten mittels
SP-STM kontrolliert werden. Fiir dieses Modell wird eine magnetische (6 x 2) Struktur erwar-
tet [12, 13]. Die mit einer magnetischen Cr/W-Spitze generierten, hochaufgelosten Daten sind
in Abb.4.14(b) dargestellt. Beim Vergleich von nicht magnetischer und magnetischer Messung
fallen zwei Punkte auf. Zum einen tritt eine Verdopplung der Distanz zwischen den aufgelos-
ten Atomen entlang der Ketten auf. Ahnlich zu den FeOs-Ketten kann man hier von einer
AFM-Kopplung entlang der Reihen ausgehen. Zum anderen ist der Kontrast der verschiedenen
MnQOs-Reihen nicht konstant und stellt auch einen wesentlichen Unterschied zu den zuvor disku-

tierten FeOq-Ketten dar. Bei Betrachtung der magnetischen Daten in (b) fallt auf, dass es drei
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Abbildung 4.14 Atomar aufgeloste Bilder der MnOy-Ketten. (a) Die strukturelle (3 x 1) Einheitszelle
wird mit einer nicht magnetischen Spitze beobachtet. (b) Mit einer Cr beschichteten W-Spitze ist eine
magnetische (9 x 2) Struktur zu erkennen. (c) Linienprofile entlang der Streifen fiir eine nicht magnetische
Spitze (schwarz) und der magnetischen Spitze (bunt). Die magnetischen Kurvenverldufe unterscheiden
sich in Periode, Phase und Amplitude von den nicht magnetischen Daten. Der weile Pfeil zeigt auf
den punktférmigen Kontrast zwischen den Ketten. Scanparameter: (a), U = —500mV, I = 3nA; (b),
U =100mV, I = 300pA.

verschiedene Kontraste auf den Ketten gibt. Eine trdgt dabei einen schwachen und zwei einen
starkeren Kontrast. Weiterhin ist festzustellen, dass es im periodischen Abstand Ketten gibt,
deren maximales magnetisches Signal um einen Gittervektor entlang der Reihe verschoben ist.
Eine bessere Ubersicht iiber die Situation bieten die in Abb. 4.14(c) dargestellten Linienprofile.
Wie zuvor handelt es sich bei den bunten Linienprofilen um benachbarte Ketten zwischen den
entsprechend gefirbten Pfeilen aus Abb.4.14(b). Die beschriebene Verdopplung des Atomab-
stands auf die Distanz 2ay, ist beim Vergleich mit den strukturellen Daten (schwarz) leicht zu
sehen. Wie bereits von dem FeOs-Ketten bekannt, ist dies ein charakteristisches Zeichen fiir
AFM-Ordnung entlang der Ketten. Dies ist konsistent mit der theoretisch vorhergesagten AFM
Mn-Mn Kopplung [12, 13]. Des Weiteren ist in den farbigen Linienprofilen die systematische Va-
riation der Korrugation zu sehen. Der geringste Wert ist entlang der griinen Kette mit 3,2 pm
zu beobachten. Zusatzlich ist die mittlere Korrugation auf der roten Kette mit 5,4 pm in Phase
mit der griinen Kette. Im Gegensatz dazu ist die blaue Kette mit der héchsten Korrugation
von 6,1 pm um 7 phasenverschoben zu den anderen beiden Ketten, so dass iiberall dort wo das
blaue Profil ein Maximum (Minimum) aufweist, die griine und die rote Kurve ein Minimum
(Maximum) besitzt.

Die Kontrastunterschiede sowie die Phasenbeziehung der Ketten konnen mittels einer AFM-

Kopplung entlang und einer chiralen Kopplung von 120° zwischen benachbarten MnQOo-Ketten
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Abbildung 4.15 Schematische Darstellung der chiralen magnetischen (9 x 2) Struktur fiir den Fall einer
vollstdndigen in-plane Magnetisierung der MnOy-Ketten (a) und Sketch des erwarteten SP-STM Signals
nach diesem Modell (b). Durch eine Rotation der Spitze um © = 10° kann der Kontrastunterschied aus
Abb. 4.14(c) gut dargestellt werden.

verstanden werden. Dieses Modell fithrt zu einer magnetischen (9 x 2) Phase, wie sie im Experi-
ment beobachtet wird. Hier gibt es mehrere moégliche Varianten der Orientierung der Mn-Spins.
Diese reichen von einer vollstdndigen in-plane bis zu einer Spirale mit maximaler out-of-plane
Komponente auf einer der drei Ketten. In jedem moglichen Fall ist dabei eine in-plane Kompo-
nente fiir eine 120° Spinspirale vorhanden.

In Abb.4.15(a) ist das Modell fiir eine vollstdndige in-plane Spinspirale gezeigt. Die magneti-
sche (9 x 2) Einheitszelle ist durch das schwarze Rechteck veranschaulicht. Entlang der Ketten
wird die AFM Mn-Mn Kopplung durch entgegengesetzte Spins (schwarze Pfeile) Rechnung ge-
tragen und eine Periode von 2ay, entsteht. Folgt man der Orientierung der Spins senkrecht zu
den Ketten von rechts nach links, dreht sich jeweils um 120° gegen den Uhrzeigersinn, was eine
identische Spinausrichtung jeder dritten Kette zur Folge hat. Um den Kontrastunterschied und
die Phasenbeziehung der Ketten zu verstehen, muss die Kosinusbeziehung des Tunnelstroms in
SP-STM Experimenten nach Formel 2.17 betrachtet werden. Daraus erhélt man fiir die Korru-
gation Azgp mit einem Winkel © zwischen Magnetisierung der Probe Pg und der Spitze Pr die

Beziehung
Azgp o< Pr - Ps - cosf. (4.2)

Zur Veranschaulichung der Situation fiir die drei Ketten in der magnetischen Einheitszelle dient
das in Kapitel 3.6 vorgestellte Zeigerdiagramm und verschobene Kosinuskurven in Abb.4.15(b).
Im Kreis ist ein senkrechter schwarzer Pfeil fiir die Spitzenmagnetisierung eingezeichnet. Zusatz-
lich symbolisieren die drei farbigen Pfeile die um 120° zueinander verdrehten Magnetisierungs-
richtungen der drei Ketten aus Abb.4.15(a). Offensichtlich hat die blaue Kette in diesem Fall
durch den geringsten Winkel © nach der obigen Formel die gréfite magnetische Korrugation.
Folgt man dem Zeigerdiagramm 120° gegen den Uhrzeigersinn, wird an der Position des griinen
Pfeils die niedrigste magnetische Korrugation festgestellt. Eine weitere Drehung hat wiederum

eine mittlere Korrugation (roter Pfeil) zur Folge. Auch die Phasenbeziehung von 7w kann am
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Zeigerdiagramm leicht erklart werden. Es ist durch die nahezu kollineare Ausrichtung zwischen
Spitzenmagnetisierung und der blauen Magnetisierungsrichtung der MnOs-Ketten unvermeid-
bar, dass die Projektionen des griinen und roten Pfeils (farbige Schraffur) in die entgegengesetzte
Richtung orientiert sind. Auch bei Anderung des Winkels © éndert sich an dieser Tatsache nichts.
Dies ist anhand des rechten Teils mit drei um 120° verschobenen Kosinuskurven leicht nachzu-
vollziehen. Der Kosinus mit dem grofiten Betrag besitzt immer ein entgegengesetztes Vorzeichen.
Zusammengefasst folgt aus den fundamentalen Prinzipien der SP-STM, dass die um 7 verscho-
bene MnOs-Kette die stiarkste Korrugation aufweist. Aulerdem fithren schon kleine Winkel ©
dazu, dass es eine Kette mit niedriger Korrugation gibt, da die Magnetisierung auf dieser na-
hezu orthogonal zur Spitzenmagnetisierung ist und dies nach Gleichung4.2 zu einer geringen
Korrugation fiithrt. Tragt man die Verhéltnisse der gemessenen magnetischen Korrugation aus
Abb. 4.14(c) in das Diagramm ein, befindet man sich im Bereich des eingezeichneten grauen
Balkens. Dariiber kann eine Rotation der Spitze um den Winkel © = (10 &+ 5)° gegeniiber der
blauen, nahezu kollinearen Kette bestimmt werden.

Zur Kontrolle des beschriebenen Modells wird eine in-plane Fe/W-Spitze prépariert, um an-
schlieBend Messungen an einer strukturellen Doménengrenze durchzufithren. Nach dem Modell
sind bei senkrechter Streifenorientierung entsprechend sechs unterschiedliche Kontraste zu er-
warten. Die Spitze wird auf der DL Fe/W(110) charakterisiert, wie in Abb. 4.16 zu sehen ist. Die
Messungen der Topographie und der differentiellen Leitfdhigkeit vor (a) & (b) und nach der Mes-
sung (c) & (d) auf MnOa-Ketten zeigen helle und dunkle Streifen auf der Fe DL an Positionen
von Doménenwédnden. Wie auch schon bei der Charakterisierung der Spitzen fiir FeOs-Ketten
ibersteigt die Fe-Bedeckung 2 ML, woraus erneut lange Inseln der dritten Lage resultieren.
Obwohl die differentielle Leitfahigkeit Aufschluss iiber die Magnetisierung der Spitze gibt, kann
aus einem einfachen Vergleich der Vormessung mit der Kontrollmessung ein Spitzenwechsel wéih-
rend dem Messungen nicht vollstdndig ausgeschlossen werden. Dies bedeutet wiederum, dass ein
magnetisches Signal auf den MnOs-Ketten unter Umstdnden nicht sicher zugeordnet werden
kann. Um ein Spitzenwechsel auszuschlielen, werden deshalb sowohl wéhrend der Vormessung
als auch wihrend der Kontrollmessung Spektren aufgenommen. Diese sind fiir beide Messungen
in Abb. 4.16(e) zusammengefasst.

Dabei stellen die roten dI/dU-Kurven die Spektren der Vormessung dar und sind an den Po-
sitionen der roten Punkte in Abb.4.16(b) fiir entgegengesetzt orientierte magnetische Domaé-
nenwinde aufgenommen. Die beiden roten Kurven zeigen den nach Kapitel 3.8 zu erwartenden
Signalunterschied bei U = 700 meV, der fiir den Kontrastunterschied in der d/dU-Karte verant-
wortlich ist und aus dem TMR-Effekt resultiert. Entsprechend besitzen auch die blauen Spektren
der Kontrollmessung an den Positionen der blauen Punkte in Abb.4.16(d) einen Signalunter-

schied bei U = 700 meV. Beim Vergleich der Spektren fiir Vor- und Kontrollmessung sind nur
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Abbildung 4.16 Uberpriifung des magnetischen Modells fiir MnO,-Ketten an einer Dominengren-
ze. Topographie und differentielle Leitfahigkeit d7/dU vor (a),(b) und nach (c),(d) Messungen an der
MnO,/Ir(001) Probe mit einer Fe/W-Spitze auf der DL Fe/W(110). In beiden Féllen liegt ein in-plane
Kontrast der Spitze vor. (e) Die Spektren auf den magnetischen Doménen sind vorher und nachher na-
hezu identisch und schlieen eine ungewollte Spitzeninderung aus. (f) Linienprofile iiber Domé&nenwénde
in (b) und (d). Der Fit zeigt eine um 10° aus der Probenebenen herausstehende Spitzenpolarisation.
(g) Darstellung der in (h) fir Domine A und in (i) fiir Doméne B gemessene Korrugation auf der
MnO4/Ir(001) Probe mit der charakterisierten Spitze. Die schwarze Kurve in (g) stellt den zu erwarten-
den Verlauf eines Kosinus dar. Scanparameter: (a)-(d), U =700mV, I = 1,5nA, Uyeq = 10mV; (h),(i),
U=1V, I=3nA.

geringe Unterschiede zu erkennen, die auch aufgrund von Defekten auf der DL Fe/W(110) ver-
ursacht sein konnen. Im Wesentlichen sind die Verldufe der Kurven fiir gleiche magnetische
Doméinen identisch und eine Anderung der Spitze wihrend der Messung kann ausgeschlossen
werden. Im Falle einer Verdnderung wéren hingegen grofiere Abweichungen zwischen den Spek-
tren auf Grundlage von Kapitel 2 zu erwarten.

Die zuséatzliche Analyse der Linienprofile tiber die magnetischen Doménenwénde in Abb. 4.16(f)
gibt Auskunft iiber eine Verkippung der Spitzenpolarisation beziiglich der Probenebenen. Aus
dem Fit nach Formel 3.16 ergibt sich ein Winkel © ~ 80° vor und nach der Messung. Da dieser
Winkel beziiglich der Oberflichennormalen gemessen wird, steht der Polarisationsvektor um 10°

aus der Probenebenen heraus.
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Zur Uberpriifung des Modells fiir die MnOg-Ketten dienen die Messungen an einer strukturel-
len Doménengrenze in den Abbildungen4.16(g)—(i). In dem kleinen zentrierten Ausschnitt in
Abb.4.16(g) ist die Doménengrenze mit zueinander senkrecht verlaufenden Ketten zu sehen.
Geht man aufgrund der Anisotropie von einer Vorzugsrichtung der Spinquantisierungsachse be-
ziglich der Orientierung der MnQOo-Ketten aus, erhélt man fiir 90° gedrehte Doméne einen
zusétzlichen Satz von drei verschiedenen Korrugationen. Die Abb. 4.16(h) zeigt die magnetische
Messung auf der Doméne A. Sowohl in der Topographie als auch in den dazugehérigen Linien-
profilen zwischen den farbigen Pfeilen sind drei Kontrastpegel zu erkennen. Wie aus dem Modell
zu erwarten, ist die blaue Kurve mit hochster Korrugation von 3,0 pm um die Phase 7 verscho-
ben. Des Weiteren gibt es eine Kette mit mittlerer und geringer Korrugation. Dies entspricht
dem Bild, das wir aus der Diskussion des Zeigerdiagramms fiir kleine Winkel © kennen.

Im Vergleich zu Doméne A sind in Abb.4.16(i) die Kontrastverhéltnisse fur Doméne B deut-
lich veréndert. Der Grund dafiir ist eine effektive Rotation der Probenmagnetisierung um 90°.
Dies fiithrt zu einer Kette mit sehr schwacher Korrugation aufgrund einer nahezu orthogonalen
Ausrichtung beziiglich der Spitzenmagnetisierung. Des Weiteren hat dies aber auch zwei Ketten
mit anndhernd gleichem Kontrast zur Folge. In Abb. 4.16(g) sind die Werte fir die Korrugation
beider Doménen gegen den Winkel © aufgetragen. Dabei wird die groite Korrugation von 3 pm
aus Doméne A als 0° Ausgangswinkel gesetzt. Der zweite Punkt bei 90° stammt aus Doméne B.
Aufgrund des Winkels von 90° gegeniiber dem maximalen Ausschlag muss es sich dabei um die
geringste Korrugation von Doméane B handeln. In diesem Schema und unter Beriicksichtigung
der Phasenbeziehung in beiden Doménen wird jeder Korrugation ein Winkel zugeordnet. Nahe-
rungsweise folgen diese Punkte dem Kosinusverlauf (schwarze Kurve), der aus dem Prinzip der
SP-STM und der Gleichung 5.1 folgt. Die gute Ubereinstimmung deutet deshalb auf eine Kopp-
lung zwischen Ketten hin, die mit einer azimutalen 120° in-plane Rotation der Spinorientierung
zu erkldren ist.

Nichtsdestotrotz kann zusétzlich eine leichte Verkippung gegeniiber der Oberflichenebenen vor-
liegen. Deshalb dienen die Messungen mit einer out-of-plane polarisierten Spitze in Abb.4.17
als Kontrolle fiir eine mégliche out-of-plane Komponente des Spinvektors von Mn. Dabei wird
die Magnetisierung der Cr/W-Spitze vor und nach der Messung auf den MnOy-Ketten auf der
DL Fe/W(110) charakterisiert. Bei einer ausreichend hohen Probentemperatur wéchst die DL
Fe bei einer Bedeckung von unter 2 ML an der Stufenkante an. Dies ist in Topographien der
Vor- und Kontrollmessungen in den Abbildungen4.17(a) & (b) fiir eine Bedeckung von 1,3 ML
zu sehen. Anhand der dI/dU-Signale in dem unteren Teil der Abbildungen ist ein heller und
mittlerer Kontrast auf der DL Fe zu sehen. Dies bedeutet, dass die DL auf den unterschiedli-
chen Terrassen eine entgegengesetzte out-of-plane Komponente aufweist. Dies ist eine typische

Beobachtung fiir Streifen der Fe DL auf schmalen Terrassen, die aus einem groflien Fehlschnitt
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Abbildung 4.17 Messung der MnOs-Ketten mit einer senkrecht zur Probenoberfliche polarisierten
Spitze. Topographie (oben) und dI/dU-Signal (unten) der DL Fe/W(110) vor (a) und nach (b) der
Messung der MnOs-Ketten. (c) Die Spektroskopiekurven vorher (rot) und nachher (blau) sind iden-
tisch. (d) Die Messung mit einer out-of-plane polarisierten Spitze zeigt keinen magnetischen Kontrast.
Scanparameter: (a), (b), U =700mV, I =1,5nA, Uyoq = 10mV; (d), U = 100mV, I = 1nA.

des W-Substrats zur idealen (110) entstehen. Die antiparallele Ausrichtung von benachbarten
Fe DL Streifen beruht dabei auf die vom Streufeld vermittelte dipolare Wechselwirkung [39, 68,
72]. Eine Doménengrenze, die ein Wechsel des Kontrastes der DL auf einer Terrasse bedeuten
wiirde, ist in beiden Bildern hingegen nicht zu sehen.

Zum Ausschluss einer Spitzendnderung wéihrend der Messungen mit der hier verwendeten out-
of-plane Spitze werden auch in diesen Fall Spektren fiir die Vor- und die Kontrollmessung aufge-
nommen. Die Position ist auch hier durch die farbigen Punkte in den Abbildungen4.17(a) & (b)
gekennzeichnet. Neben den zu erwartenden Signalunterschied von Doménen mit entgegenge-
setzter Magnetisierung kénnen auch fiir die out-of-plane Spitze nur unwesentliche Unterschiede
zwischen den dI/dU-Kurven der Vor- und Kontrollmessung festgestellt werden. Damit ist da-
von auszugehen, dass die Messung auf den MnOs-Ketten in Abb.4.17(d) mit einer out-of-plane
Spitze aufgenommen ist. Wahrend hier die Streifenstruktur der Ketten zu beobachten ist, kann
nur ein geringer magnetischer Kontrast von weniger als 1,5 pm festgestellt werden. Dieser kann
aber auch durch eine leichte in-plane Komponente der Spitze verursacht sein. Zusammenfassend
wird damit eine in-plane Spinspirale mit einer Drehung von 120° zwischen MnQOs-Ketten fest-
gestellt, wobei auch eine kleine out-of-plane Komponente der Spins mdéglich ist. Die Rotation
der Spins hat unterschiedliche magnetische Kontraste und feste Phasenbeziehung zwischen den
Ketten zur Folge und fiihrt unter Beriicksichtigung der AFM-Ordnung entlang der Ketten zu
einer magnetischen (9 x 2) Einheitszelle.

Betrachtet man das entsprechende Modell der in-plane Spinspirale (vgl. Abb.4.15(a)), sind mit
einem rechts-zirkularen und links-zirkularen Drehsinn zwei Zustdnde der Spinspiralen moglich.
Insgesamt existieren vier mogliche Kontrastabfolgen fiir die Kombination von Drehrichtung der
Spirale mit dem Winkel © zwischen Magnetisierung der Spitze und der Kette mit héchster Kor-
rugation. Diese sind schematisch anhand des bekannten Zeigerdiagramms in Abb.4.18 zusam-

mengefasst. Im Fall der links-zirkularen Spinspirale, Abb. 4.18(a), konnen zwei Kontrastabfolgen
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Abbildung 4.18 Darstellung der vier moglichen Kontraste fiir die 120° MnO»-Spinspiralen. (a) Nach
links laufende Spinspirale. Eine Anderung des Winkels © zwischen Spitzenpolarisation (schwarz) und
Probenpolarisation (blau) von positiv auf negativ d&ndert den Kontrast der Streifen von HLM auf HML.
(b) Fiir eine rechtsgerichtete Spinspirale ist die Kontrastabfolge HML fiir positive und HLM fiir negative
0.

am Zeigerdiagramm abgelesen werden. Bei positivem Winkel O ist die Abfolge hoch (H), leicht
(L) und mittel (M). Bei negativem Winkel erhdlt man hingegen HML. Fiir die rechts-zirkulare
Spinspirale in Abb. 4.18(b) ergeben sich die Abfolgen HML fiir positive und HLM fiir negative
Winkel.

Wie aus dem Kapitel 3 bekannt ist, kénnen Spinspiralen durch die DM-Wechselwirkung stabi-
lisiert werden. Sollte diese auch im vorliegenden Fall von Bedeutung sein, ist eine einheitliche
Drehrichtung aufgrund der Anisotropie dieser Wechselwirkung zu erwarten. Will man dies fiir die
MnOs-Ketten nachweisen, darf sich die Spitzenmagnetisierung aufgrund der Abhéngigkeit der
Kontrastabfolge vom Winkel © nicht &ndern. Auflerdem ist eine Messung von strukturell gleich
orientierten Doménen aufgrund der Vergleichbarkeit vom Vorteil, da sich sonst die Beziehung
fiir © dndert. Unter Beachtung beider Punkte soll im Folgenden eine einheitliche Drehrichtung
der Spiralen nachgewiesen werden. Allerdings ist eine direkte Zuordnung von links- und rechts-
zirkularen Spinspiralen am verwendeten STM nicht mdéglich. Fiir eine solche Beurteilung wére
ein System notwendig, dass eine kontrollierte Verdnderung der in-plane Magnetisierung der Spit-
ze durch ein externes Magnetfeld zulédsst (vgl. Ref. [76]).

Die Messungen zur Bestimmung des Drehsinns sind in Abb.4.19 gezeigt. Die Ubersichtsauf-
nahme oben links weist auf den Terrassen die (3 x 1) Streifenstruktur auf. Die Inseln auf
der obersten Terrasse besitzen die iibliche Form und zeigen aufgrund einer etwas zu niedrigen
Heiztemperatur wihrend des Wachstums der MnOs-Ketten wenige nicht rekonstruierte Region
(nr) auf. Des Weiteren sind die Doménengrenzen durch leichte Linien auf der Terrasse zu er-
kennen (schwarzer Pfeil). Die Positionen der Detailaufnahmen 1-8 sind in der Topographie als
Rechtecke mit entsprechender Nummerierung markiert. Die gewahlten Doménen sind durch Do-
ménengrenzen oder nicht rekonstruierte Regionen voneinander getrennt und damit unabhéngig.

Sowohl die Richtung des Scans, wie auch die Streifenorientierung ist in jeder Detaildarstellung
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Abbildung 4.19 Ubersichtsaufnahme mit voneinander unabhingigen Doméinen der MnOs-Ketten
(oben links). (1)-(8) Detailaufnahmen an den markierten Stellen. Uber den Kontrast im Scan und den
dazugehorigen Linienprofilen kann fiir jede Doméne die Kontrastabfolge und damit die relative Dreh-
richtung der Spins bestimmt werden. Diese ist in allen acht Doménen gleicher Orientierung identisch.
Allerdings dndert sich das Verhéltnis der Korrugationen durch Spitzendnderungen zwischen Aufnahme
1& 6 sowie wihrend der Aufnahme 7. Scanparameter: U = 300mV, I = 300pA; (1)-(8), U = 100 mV,
I =1nA.

gleich und schliefit somit eine Verdnderung der Kontrastabfolge durch die Messbedingungen aus.
Zur Verdeutlichung der Unterschiede in der Korrugation sind zusétzlich fiir jede Detailmessung
Linienprofile zwischen den farbigen Pfeilen dargestellt.

Fiir die Messungen 1-5 wird daraus eine Abfolge von LMH festgestellt und die Verhéltnisse der

Korrugationen verdndern sich beim Wechseln der Doménen nicht. Somit ist eine Spitzendnde-
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Abbildung 4.20 Beobachtung einer magnetischen Doménenwand innerhalb einer strukturellen Doma-
ne der Ketten mit einer Cr/W-Spitze. (a) Strukturelle Defekte (schwarze Pfeile) und eine magnetische
Doménenwand iiber alle Ketten (weifler Pfeil) ist zu beobachten. Diese fiihrt zu einer Storung des AFM
Kontrast entlang der Ketten. Bei (b) & (c) bewegt sich die Doménenwand gleichférmig entlang aller
Ketten. Scanparameter: (a) U = 500mV, I = 1nA; (b),(c) U = 100mV, I = 1nA.

rung unwahrscheinlich und alle fiinf Bereiche besitzen den gleichen Drehsinn. Beim Ubergang
von Messbereich 5 zu 6 &ndern sich hingegen die Verhéltnisse der Korrugationen. Aufgrund dieser
Tatsache ist davon auszugehen, dass sich zwischen beiden Messungen die Spitzenmagnetisierung
und damit der Winkel © verdndert hat. Trotzdem hat sich an der Abfolge LMH gegeniiber Detail
5 nichts gedndert. Dafiir gibt es zwei mogliche Szenarien. Im ersten Fall ist die Drehrichtung
der Spinspirale im Bereich 6 von der in 1-5 verschieden. Die gleichartige Abfolge von LMH wére
in diesem Szenario der Anderung der Spitzenmagnetisierung geschuldet. Im zweiten Fall #ndert
sich hingegen nur der Winkel ©. Dabei ist eine Orientierung der Spitzenmagnetisierung in einem
Winkelbereich mit gleicher und verénderter Kontrastabfolge fiir den zweiten Fall gleich wahr-
scheinlich.

Eine solche Spitzenénderung ist auch im Bereich 7 in der Mitte des Bildes (weifle Linie) zu regis-
trieren. An dieser Stelle ist ein Sprung in den Linienprofilen zu sehen. Wéhrend sich das z-Signal
dadurch dndert, bleibt die Kontrastabfolge davon unbeeinflusst. Dies bedeutet eine nur geringe
Anderung des Winkels © um weniger als 30°. Bei einer grofieren Anderung des Winkels wiire
hingegen ein Wechsel der Kontrastabfolge und eine Verschiebung der héchsten Korrugation auf
eine andere Kette zu beobachten (vgl. Abb.4.15(b)). Insgesamt ist die Kontrastabfolge in allen
acht unabhéngigen Doménen trotz Spitzenwechsel einheitlich LMH. Eine solche Beobachtung
wére bei der Koexistenz von zwei Drehrichtung nur in 2% der Fille zu beobachten. Damit ist
von einer einheitlichen Drehrichtung der MnOs-Ketten auszugehen, die fiir die Beteiligung der
DM-Wechselwirkung in diesem System spricht.

Eine weitere Beobachtung auf den MnOs-Ketten ist eine magnetische Domanenwand innerhalb
einer strukturellen Doméne in Abb. 4.20. Zunéchst ist in allen Bildern die magnetische (9 x 2)

Einheitszelle zu sehen, wobei die schwarzen Pfeile fiir jedes Bild auf dieselben Defekte inner-

61



4 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Ir(001)

halb einer Kette zeigen. Aufgrund der Lage konnte es sich bei diesen um eine Verschiebung von
Mn-Atomen senkrecht zur Kette in einen anderen Adsorptionsplatz handeln. Die Position der
Defekte ist stabil und dndert sich iiber die Messzeit ¢ nicht. Bei genauer Betrachtung der magne-
tischen Struktur in Abb.4.20(a) ist eine Doménenwand durch eine Stérung der AFM-Ordnung
auf der Hohe des weiflen Pfeils festzustellen. Dies ist gut an einer hohen Korrugation von benach-
barten Atomen der Kette mit hochster Korrugation zu erkennen. Daraus folgt aus dem Prinzip
der SP-STM eine parallele Komponente des Spins fiir beide Atome. Beobachtet man den Be-
reich iiber einen ldngeren Zeitraum, ist eine laterale Verschiebung dieser Domé&nenwand entlang
der MnOg-Ketten zu beobachten. In Abb. 4.20(b) hat sich die Domédnenwand nach ¢ = 6 min
um (1,2 +0,1) nm nach unten bewegt. Dies entspricht in etwa 4ar, und die Position beziiglich
der AFM-Ordnung ist identisch. Dass heifit, der Kontrast auf beiden Seiten der Doménenwand
andert sich zwischen den Abbildungen4.20(a) und (b) nicht.

Nach einer Zeit von ¢ = 30min hat sich die Doménenwand um weitere (1,4 £ 0,1) nm nach
unten fortbewegt (siehe Abb. 4.20(c)). Dies entspricht in etwa 5ay, und hat aufgrund der Inkom-
mensurabilitdt mit der AFM-Ordnung entlang der Ketten eine magnetische Kontrastumkehr zur
Folge. Diese ist am besten beim Vergleich der oberen Doméne in den Abbildungen 4.20(b) & (c)
im Bereich der Defekte zu sehen. Die Bewegung der Doménenwand kann damit zum Umschalten
einer magnetischen Doméne fithren und stellt die Méglichkeit dar, zwischen zwei Zustdnden zu
schalten. Unter welchen Umstdnden sich die Domanenwand bildet und wie sie verschoben wer-
den kann, miissen zukiinftige Untersuchungen zeigen. So ist auch in der vorliegenden Messung
nicht auszuschlieflen, dass die Verschiebung von der Spitze induziert ist.

Zusammenfassend ist damit die Vorhersage des theoretischen Modells der AFM-Kopplung ent-
lang der Streifen bestétigt [12, 13]. Die AFM-Kopplung zwischen benachbarten Streifen konnte
wie zuvor fiir die FeOo-Ketten allerdings nicht bestétigt werden. Um weitere Einblicke tiber die
Ursache der beobachteten chiralen magnetischen Struktur zu gewinnen, werden nicht-kollineare
DFT-Rechnungen mit Hilfe des FLEUR-Codes von G. Bihlmayer und S. Bliigel vorgestellt
[101, 102]. Als Grundlage der Berechnungen dient ein sieben Atomlagen dicker Film mit der
in Ref. [12] beschriebenen (3 x 2) Einheitszelle unter Verwendung der LDA-Néherung (Local
Density Approximation) [103] kombiniert mit Hubbard U Korrekturen [104] fiir die Mn d-
Zustdnde. Das Hubbard U = 2,7eV und die Kopplungskonstante J = 1,2¢eV ergeben den Wert
U—J=1,5¢eV aus Ref. [12].

In Ubereinstimmung mit den Berechnungen von Ferstl et al. [12, 13] und den hier vorgestell-
ten experimentellen Messdaten ist die bevorzugte Kopplung entlang der Ketten AFM. Im Ge-
gensatz dazu unterscheiden sich die neuen Berechnungen mit einer leichten FM-Kopplung von
1,7meV von der in Ref. [12] gefunden AFM-Kopplung mit einem Energiegewinn von 0,4 meV

pro Mn-Atom. Beide Energiewerte bedeuten eine nur schwache Kopplung zwischen den MnQO»-
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1 Abbildung 4.21 Theoretische DFT-
1 Berechnungen der totalen Energie fiir MnO,-Ketten
1 auf Ir(001). Die Spinrichtung rotiert von Kette
1 zu Kette um den Winkel 3ar,q. Die Spins formen
1 ein zykloidale Spinspirale, die sich senkrecht zu
1 den Ketten ausbreitet. Die Rotationsachse liegt
1 parallel zur Kettenorientierung. Die Anteile zur
1 Gesamtenergie (schwarz) sind die symmetrische
1 Austauschwechselwirkung (blaue Quadrate), die
1 DM-Wechselwirkung (rote Quadrate) und die
1 Magnetokristalline Anisotropie (griin gestrichelt).
1 Die durchgezogenen Linien stellen entsprechende
Néherung der Energieanteile dar. Die Daten sind
von Bihlmayer und Bliigel zur Verfiigung gestellt
[102].

Ketten, sodass insbesondere bei hohen Temperaturen keine ausgedehnte magnetische Ordnung
zu erwarten wire. Zudem konnten andere Terme der magnetischen Wechselwirkung wie die DM-
Wechselwirkung im selben Energiebereich liegen und somit die magnetische Ordnung beeinflus-
sen. Deshalb wurden Berechnungen von Spinspiralen mit dem Wellenvektor ¢ durchgefiihrt. Dem
FM-Zustand wird dazu der Wellenvektor ¢ = 0 und dem AFM-Zustand ¢ = 0,5 in Einheiten
von 27 /3ay, zugeordnet.

Die Ergebnisse dieser Berechnungen sind in Abb. 4.21 zu sehen. Die mit blauen Quadraten dar-
gestellten Punkte sind Daten fiir die symmetrische Austauschwechselwirkung. Diese zeigen kein
ausgepriagtes Minimum und einen flachen Dispersionsverlauf um ¢ = 0 des FM-Zustands. Der
zweite Anteil kommt aus der DM-Wechselwirkung und ist in Rot gezeigt. Wie fiir die anisotro-
pe DM-Wechselwirkung zu erwarten, ist der Beitrag zur Gesamtenergie von der Richtung des
Wellenvektors ¢ abhéngig. Daraus erhélt man einen maximalen Energiegewinn pro Mn-Atom
von fast 0,5meV fiir den Wellenvektor ¢ = —1/3. Aufgrund der gewéhlten Skalierung fiir ¢ ent-
spricht das einer Drehung des Spins um 27 nach einer Distanz von 9ar,. Der dritte Anteil zur
Gesamtenergie ist die magnetokristalline Anisotropieenergie, die als griine gestrichelte Linie bei
einer Energie von ungefdhr 0,35 meV liegt. Die Summe der drei Energieanteile ist als schwarze
Kurve gendhert. Diese zeigt im Bereich von ¢ = —1/3 ein Minimum mit einer Absenkung der
totalen Energie um 0,3 meV gegeniiber den FM-Zustand. Zusatzlich erklart die Existenz von nur
einem Minimum die einheitliche Drehrichtung der Spinspirale. Das theoretische Modell unter
Einbeziehung der DM-Wechselwirkung kann damit die experimentellen Messungen zur Periode
und dem Drehsinn bestatigen.

Im Widerspruch zur Messung handelt es sich in den Berechnungen allerdings um eine zykloida-
le Spinspirale. Diese erhélt man unter Beriicksichtigung der Regeln von Moriya und der (110)
Spiegelebenen senkrecht zu den MnOy-Ketten [56]. Wahrend fiir die Messung ein senkrecht zur

Probenebene orientierter DM-Vektor erwartet wird, ist dieser fiir die zykloidale Spinspirale in
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der Probenebene parallel zu den Ketten orientiert. Als Folge wére fiir diese Spirale neben den
beobachteten in-plane Kontrast auch ein out-of-plane Kontrast zu erwarten. Die SP-STM Mes-
sungen zeigen aber bestenfalls eine geringe out-of-plane Komponente an. Wenn der einheitliche
Drehsinn der beobachteten in-plane Spirale durch die DM-Wechselwirkung verursacht ist, muss
deshalb ein Anteil des DM-Vektors senkrecht zur Probenebenen vorliegen. Diese Bedingung
kann nur unter Brechung der Spiegelsymmetrie stattfinden. Ein Hinweis dafiir konnte die leichte
Asymmetrie der strukturellen Daten in Abb.4.14 (a) sein, die zur Brechung der Spiegelsymme-
trie fiithren.

Zusammengefasst handelt es sich bei den MnOs-Ketten um ein System mit magnetischer (9 x 2)
Einheitszelle. Entlang der Ketten kommt es aufgrund der Austauschwechselwirkung zu einer
AFM-Anordnung der Spins. Die Wechselwirkung zwischen den Ketten wird durch die indi-
rekte RKKY-Wechselwirkung hervorgerufen. Dabei resultiert aus den drei Energieanteilen der
Austauschwechselwirkung, der DM-Wechselwirkung und der Anisotropie ein nicht kollinearer
Zustand mit einem Energiegewinn von 0,3 meV gegeniiber einer kollinearen FM-Anordnung der
Spins. Die Periode der Spinspirale von 9ap. stimmt mit den experimentellen Beobachtungen
iiberein und fithrt zu einem Drehwinkel von 120° zwischen benachbarten Ketten. Zusétzlich
liegt ein einheitlicher Drehsinn der Spiralen vor, der einer indirekten DM-Wechselwirkung zuge-
ordnet wird.

Eine dhnliche Beobachtung fiir indirekt gekoppelte Systeme machte Khajetoorians et al. fiir
die magnetische Wechselwirkung zweier Fe-Atome auf der Pt(111) Oberfliche [7]. Sie konnten
zeigen, dass aufgrund des Zusammenspiels von indirekter Austauschwechselwirkung und indi-
rekter DM-Wechselwirkung die relative Orientierung der atomaren Momente vom Abstand der
Atome abhingt. Auch in entsprechenden Fe-Clustern aus drei Atomen konnte eine starke indu-
zierte Polarisierung von bis zu hundert Pt-Atomen in direkter Umgebung der Cluster beobachtet
werden [8]. Dartiber hinaus liegt bei einem Abstand von 277 pm zwischen Fe-Atomen in drei-
eckiger Anordnung eine Verdrehung der Spins um bis zu © ~ 17° vor. Auch hier spielt die
durch RKKY-Wechselwirkung vermittelte DM-Wechselwirkung neben der Anisotropie und der
Austauschkopplung eine wichtige Rolle [8].

Das System der 3d TMO-Ketten kann als Erweiterung des Cluster-Modells angenommen wer-
den und zeigt eine durch die RKKY-Wechselwirkung vermittelte indirekte DM-Wechselwirkung
zwischen eindimensionalen Systemen. Dabei besitzen TMO-Ketten im Gegensatz zu Clustern
den Vorteil, dass sie sich im Wachstumsprozess selbststédndig anordnen und nicht durch atomare
Manipulation erzeugt werden miissen. Dafiir sind die Cluster durch die Wahl von Adsorptions-
platz und Abstand der Atome in der Flexibilitdt dem starren System der periodischen Ketten
iiberlegen. Ob die Moglichkeit der Manipulation des magnetischen Zustands der MnOo-Ketten

durch den Einbau von Doménenwénden gegeben ist, miissen zukiinftige Untersuchungen zeigen.
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Abbildung 4.22 (a) Nicht magnetische Ubersichtsaufnahme der CrOs-Struktur. Streifen in die [110]
Richtung sind zu erkennen. (b) Hoéhere Auflésung der Streifenstruktur. (c) Das Linienprofil iber die
Streifen zeigt eine Periode von 3ay,. Scanparameter: U = 1V, I = 300 pA.

4.4.4 CrO,-Ketten

Fir die drei untersuchten Systeme konnten zwei magnetische Nanostrukturen nachgewiesen wer-
den. Verfolgt man die Periode der 3d-Ubergangsmetalle von Co iiber Fe zu Mn, ist fiir die
TMO-Ketten eine nicht magnetische, eine kollineare und eine chirale magnetische Ordnung fest-
zuhalten. Im Folgenden soll die Gruppe der TMO-Ketten um die Untersuchung von Cr als
Nachbarelement von Mn im Periodensystem erweitert werden. Im Gegensatz zu den bisherigen
Systemen war das Wachstum von CrOg nicht bekannt, so dass auch keine Strukturanalysen und
Berechnungen zur magnetischen Kopplung vorlagen.

Zur Praparation der CrOs-Ketten wird die gleiche Préaparation wie fiir die zuvor diskutierten
TMO-Ketten angewendet. Die Ubersichtsaufnahme mit einer nicht magnetischen W-Spitze in
Abb 4.22(a) zeigt das Ergebnis nach dem Heizen auf T~ 800 °C bei einer Sauerstoffatmosphére
von pox = 1 x 1078 mbar. Neben den Streifen in die [110] Richtung sind die typischen Defekte
von Ir(001) gut zu sehen. Die zusétzlichen 145 punktformigen Defekte erscheinen 10...100 pm
hoch und sind dhnlich zu den Defekten der bekannten TMO-Ketten auf den Streifen lokalisiert.
Am Besten ist dies in der hoheren Auflésung aus Abb. 4.22(b) zu erkennen. Das Linienprofil in
Abb. 4.22(c) entlang der blauen Linie zeigt mit (846 &+ 40) pm eine periodische Anordnung der
Streifen. Dieser Wert ist vergleichbar mit dem Abstand von MnOs-Ketten und ist neben der
Position der Defekte ein Hinweis fiir eine Ausbildung der (3 x 1) Kettenstruktur.

Um diese Vermutung weiter zu verifizieren, werden zunichst spannungsabhéngige Messungen im
Bereich von U = 1V bis U = =500 meV durchgefithrt. Die Topographien fiir fiinf verschiedene
Spannungswerte in den Abbildungen 4.23(a)—(e) sind an derselben Stelle aufgenommen, wie an
den Defekten zu sehen ist. Der schwarze Pfeil auf dem hellen Defekt dient als Markierung fiir
einen der Streifen in die [110] Richtung, der bei einer Spannung von 1V in Abb.4.23(a) die

hochste Korrugation besitzt (A-Streifen). Diese kann anhand des Linienprofils entlang der blau-
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Abbildung 4.23 Spannungsabhéngige Messungen auf der Streifenstruktur von CrOs mit einer W-
Spitze. Bei der Verringerung der Tunnelspannung von (a) 1V iiber (b) 600 mV nach (c) 200 mV werden
zusétzliche Streifen sichtbar. Bei negativen Spannungen von (d) -200mV und (e) -500 mV sind die zu-
satzlichen Streifen dominant. (f) Linienprofile iiber die Streifenstrukturen in (a)—(e). Der schwarze Pfeil
markiert die Position des dominanten Streifens bei 1 V. Farbig gestrichelte Linien verlaufen in den Télern.
z1, und xR sind die Abstdnde von linken bzw. rechten B-Streifen zu den dazwischenliegenden A-Streifen.
Scanparameter: (a) I = 2nA; (b),(e), I =1,5nA; (c¢),(d), I = 500 pA.

en Linie in Abb. 4.23(f) zu (6,6 = 0,5) pm bestimmt werden. Eine Verdnderung der Spannung
auf U = 600 mV verdndert die Topographie deutlich. Die zusétzlich auftretenden Streifen besit-
zen eine um (0,8 +0, 1) pm geringere Korrugation (B-Streifen). Des Weiteren ist beim Vergleich
der Linienprofile von U = 1V und U = 600 mV die maximale Korrugation der A-Streifen auf
(4,3 +0,5) pm zuriickgegangen.

Bei weiterer Verringerung der Spannung auf U = 200mV dreht sich der Kontrast der Strei-
fen zueinander um, was vor allem im Linienprofil zu sehen ist. Die B-Streifen zeigen hier eine
ansteigende Korrugation und erreichen mit (7,8 & 0,5) pm einen um (1,3 =+ 0,3) pm hoheren
Wert als die mit dem Pfeil markierten A-Streifen. Zusétzlich ist fiir diese Spannung eine leichte
atomare Modulation in Richtung beider Streifen zu erkennen. Fiir die negativen Spannungen
U =—-200mV und U = —500mV in den Abbildungen 4.23(d) & (e) ist die Kontrastumkehr auf-
grund der ansteigenden Korrugation der B-Streifen noch deutlicher. Fir U = —500 mV kann
aus dem Linienprofil eine Korrugation von (154 1) pm fiir die B-Streifen und (2,6 +0, 3) pm fiir
die bei U > 200 mV dominanten A-Streifen bestimmt werden.
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4.4 Wachstum der TMO-Ketten

Zusammenfassend erscheinen in STM-Bildern des Systems CrO/Ir(001) zwei verschieden Typen
von Streifen. Typ A ist fiir positive Spannungen U > 200 mV dominant und Typ B fiir Spannun-
gen U < 200mV. Der Abstand zwischen Streifen desselben Typs ist mit (850+50) pm im Bereich
des fiir TMO-Ketten zu erwartenden dreifachen Gittervektors von Ir(001). Fiir die Analyse der
Distanz zwischen Streifen unterschiedlichen Typs wird der Abstand von A-Streifen zu linken und
rechten benachbarten B-Streifen gemessen. Die Ergebnisse von 1, = (438+11) pm fiir den linken
und zg = (412 + 10) pm fiir den rechten Abstand zeigen, dass die A-Streifen die Strecke von
3apt nicht halbieren. Des Weiteren fithrt dies zu der Beobachtung einer Doppelstreifenstruktur
in den Abbildungen 4.23(b)—(d). Diese resultiert aus der Existenz von tiefen Télern links (blau
gestrichelt) und weniger tiefen Télern rechts von Typ A-Streifen (griin gestrichelt). Hierfiir sind
zwei Griinde denkbar. Zum einen kann die Uberlagerung vom elektronischen und topographi-
schen Signal bei geringerem Abstand der Ketten zu einem héheren Gesamtsignal fiihren und
dadurch den Unterschied zwischen den Télern erklaren. Zum anderen ist aus den Untersuchun-
gen der FeO2/Ir(001) Probe bekannt, dass die Spitzengeometrie bei der Analyse der Messdaten
zu beachten ist. Dabei kann es zu einer besseren Auflésung von breiteren gegeniiber schméleren
Télern kommen. Da sich weiterhin die Positionen der Maxima (Minima) in den Linienprofilen
nicht dndern, kann auch eine strukturelle Verzerrung der Struktur nicht ausgeschlossen werden.
Um Aussagen iiber den Ursprung der Streifen machen zu kénnen, wird das Strukturmodell nach
den Berechnungen von Ferstl betrachtet [12]. Daraus ist bekannt, dass die Ubergangsmetalle
unterschiedliche Abstdnde zum Ir-Substrat aufweisen und deshalb ein unterschiedliches topo-
graphisches Signal fiir die verschiedenen TMO-Ketten zu erwarten ist. Wahrend dieser Anteil
fiir Mn mit 108 pm grofl ausféllt, ist dieser beispielsweise fiir Co mit 92 pm und Fe mit 69 pm
geringer [12]. Tatséchlich ist derselbe Trend auch in den Messungen fiir Mn (39 pm), Co (34 pm)
und Fe (18 pm) zu erkennen, bei denen keine Kontrastumkehr beim Wechsel der Tunnelspan-
nung beobachtet wird und damit eine eindeutige Zuordnung der Streifen zu den TMO-Ketten
moglich ist.

Fiir die Messungen an CrOz-Ketten in Abb. 4.23 ist die Situation durch die Beobachtung von zwei
Streifentypen anders. Dies kénnte an einem im Vergleich zu den anderen TMO-Ketten kleinen
topographischen Beitrag und einen hoéheren elektronischen Beitrag zum Messsignal liegen. Um
das elektronische vom strukturellen Signal zu trennen, werden die Linienprofile in Abb. 4.23(f)
analysiert. Dafiir wird erneut die Korrugation der beiden Streifentypen verglichen. Wahrend
diese fiir B-Streifen bei 1 V kaum vorhanden ist und fiir U = —500 mV auf (15 + 1) pm ansteigt,
andert sich die Korrugation im gesamten Spannungsbereich fiir A-Streifen von (6,6 + 0,5) pm
auf (2,6 £0,3) pm wesentlich weniger. Da topographische Beitrige unabhéngig von der konkre-
ten Tunnelspannung sind, elektronische Beitrage aber einen starken Einfluss aufweisen, werden

die bei U > 200mV dominanten A-Streifen den herausstehenden CrOs-Ketten zugeordnet. B-
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4 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Ir(001)

Abbildung 4.24 Magnetische Messungen an der CrO Streifenstruktur. (a) Topographie (oben) und
differentielle Leitfdhigkeit (unten) auf der DL Fe/W(110) mit einer out-of-plane Cr/W-Spitze. (b) Die
Streifenstruktur zeigt keine magnetische Phase. (c) Atomare Auflosung der Ketten liefert keinen Hinweis
auf magnetische Nanostruktur. (d) Topographie und differentielle Leitfahigkeit der DL Fe/W(110) mit
einer in-plane polarisierten Fe/W-Spitze. (e) Streifenstruktur der CrOs-Ketten zeigt keinen magnetischen
Kontrast fiir eine in-plane Spitze. (f) Atomare Auflosung mit struktureller (3 x 1) gibt ebenfalls keinen
Hinweis auf magnetische Strukturen. Scanparameter: (a),(d), U = 700mV, I = 1nA, Uneq = 10mV; (b),
U =100mV, I = 300pA; (c), U = 50mV, I = 10nA; (¢), U = 1V, I = 300 pA; (f), U = 50mV, I = 3nA.

Streifen entsprechen demnach den zwei Ir-Reihen zwischen den Ketten. Diese haben unter dieser
Annahme im Bereich der besetzten Zustdnde eine héhere lokale Zustandsdichte, die als Anstieg
in der Korrugation zu registrieren ist. Einen zuséitzlichen Anhaltspunkt liefert die Position der
beobachteten Defekte, die sich bei den bekannten Systemen auf den TMO-Ketten befinden.
Folgen auch die CrOo-Ketten dieser Systematik, sind auch in diesem Fall die A-Streifen der
TMO-Kette zuzuordnen.

Aufgrund der Streifenstruktur und der leichten atomaren Korrugation entlang der Streifen in
Abb. 4.23(c) wird von einer (3 x 1) Struktur der CrOz-Ketten nach dem Modell von Ferstl aus-
gegangen [12]. Aus diesem Grund wurden auch fiir dieses System magnetische Messungen durch-
gefithrt, wofiir zunéchst eine Cr/W-Spitze prapariert und in Abb. 4.24(a) auf der DL Fe/W(110)
charakterisiert wird. Wie in der Topographie zu sehen ist, liegt die Bedeckung bei 1,85 ML und
auf der DL ist der alternierende hell-dunkel Kontrast einer out-of-plane polarisierten Spitze im

dI/dU-Signal zu erkennen. Mit dieser Spitze ist in Abb. 4.24(b) kein magnetischer Kontrast auf
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4.4 Wachstum der TMO-Ketten

den B-Streifen bei einer Spannung von U = 100 mV zu sehen, was fiir die Ir-Doppelreihen auch
nicht zu erwarten ist.

In Abb. 4.24(c) sind beide Ketten fur U = 50 mV atomar aufgelost. Auch hier ist davon auszuge-
hen, dass die CrOo-Ketten den geringeren Kontrast aufweisen. Somit liegen auch die sichtbaren
Defekte auf den Ketten und nicht in den Ir-Doppelreihen des Substrats. Entsprechend handelt
es sich bei den Streifen mit niedriger Korrugation um die Auflésung der Cr-Atome mit einem
Abstand von (262 + 20) pm. Die Punkte auf den Streifen hoher Korrugation sind gegeniiber den
Cr-Atomen um einen halben Gittervektor verschoben. Nach dem bekannten Model der (3 x 1)
Struktur fiir TMO-Ketten werden diese Punkte Ir-Paaren zwischen den Ketten zugewiesen. Die-
se verringern aufgrund der in Abb. 4.1(b) skizzierten Situation ihre Bindungslinge, was zu einer
Erhohung der lokalen Zustandsdichte in diesem Bereich fiihren kénnte und die Beobachtung er-
klart. Trotz der aufgelosten CrOq-Ketten ist keine zusétzliche magnetische Korrugation auf der
atomar aufgelosten Struktur zu erkennen. Sowohl die Messung fiir U = 100 mV in Abb. 4.24(b)
sowie die atomare Auflosung in Abb. 4.24(c) zeigen damit fiir beide Streifentypen keinen magne-
tischen Kontrast. Deshalb wird ein AFM-Kopplung entlang der Ketten vergleichbar mit FeOq
und MnOs fiir die CrOs-Ketten ausgeschlossen. Auflerdem kann eine chirale Struktur mit einer
out-of-plane Komponenten durch die vergleichbare Korrugation identischer Streifen ausgeschlos-
sen werden.

Im néchsten Schritt sollen die CrOs-Ketten mit Hilfe einer in-plane Spitze untersucht werden.
Dazu wird die praparierte Fe/W-Spitze in Abb. 4.24(d) auf der DL Fe/W(110) charakterisiert.
In der Topographie sind fiir eine Bedeckung von 1,95 ML schmale Inseln der dritten ML auf
der sonst grofiflichigen DL zu sehen. Das dI/dU-Signal zeigt auf der DL die fiir eine in-plane
Polarisierung der Spitze typischen drei Kontrastlevel mit hellen und dunklen Streifen senkrecht
zu den Versetzungslinien. Abbildung4.24(e) zeigt einen groferen Ausschnitt der CrOs-Ketten
bei U = 1V, der mit der charakterisierten in-plane Spitze aufgenommen ist. Dabei werden die
Streifen aufgrund der Position der Defekte den CrOs-Ketten zugeordnet, die aber keinerlei ma-
gnetische Korrugation bei dieser Spannung zeigen. Um dieses Resultat weiter zu festigen, ist in
Abb. 4.24(f) die atomare Auflésung mit einer in-plane Spitze gezeigt. Wie fiir die out-of-plane
Spitze ist bei einem Spannungswert von U = 50mV der Streifen mit geringer Korrugation der
CrOs-Kette zuzuordnen, wihrend die hellen Punkte vermutlich durch das Ir-Paar verursacht wer-
den. Eine magnetische Korrugation ist allerdings auch fiir diese Messung nicht zu identifizieren.
Damit ergeben sich fiir die magnetischen Messungen mit einer in-plane und einer out-of-plane
Spitze fir CrOo-Ketten keine Hinweise auf magnetische Nanostrukturen. Dies schliefit aber kei-
nesfalls grofflichige FM Doménen aus.

Zusammenfassend kann das Wachstum der CrOs-Ketten auf Ir(001) durch die Streifenstruktur

und die atomare Auflésung nachgewiesen werden. Im Vergleich zu den Systemen der bekannten
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4 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Ir(001)

TMO-Ketten ist eine genaue Identifizierung aufgrund der Sensitivitidt auf Spannungsdnderungen
schwierig. Eine Zuordnung der zwei Streifentypen zu den CrOs-Ketten und den Ir-Paaren ist
durch die Systematik von Defekten und der Analyse des topographischen Signals moglich. Die
Untersuchungen mittels SP-STM zeigen keinen magnetischen Kontrast fir beide, in-plane und
out-of-plane polarisierte Spitzen. Dadurch kénnen fiir die Datenspeicherung interessante ma-
gnetische Nanostrukturen fiir CrOs-Ketten nicht nachgewiesen werden, wobei eine grof3flachiger

Magnetismus nicht ausgeschlossen ist.
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5 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Pt(001)

Im vorangegangenen Kapitel konnten durch SP-STM Messungen zwei magnetische Nanostruk-
turen auf dem Ir(001) Substrat identifiziert werden. Wahrend die Kopplung entlang der Ketten
von FeOs und MnOy AFM ist, konnte auch eine langreichweitige Wechselwirkung zwischen den
Ketten gefunden werden. Die Ursache liegt in der indirekten RKKY-Wechselwirkung, die einer-
seits zu einer kollinearen und andererseits zu einer chiralen Kopplung zwischen den periodisch
angeordneten Ketten fiihrt.

Nach Kapitel 3 hangt die durch RKKY-Wechselwirkung vermittelte Kopplung zum einen vom
Abstand der Ketten und zum anderen vom Fermivektor krp des Substrats ab. Wéihrend eine
Anderung des magnetischen Zustands fiir zwei Fe-Atome oder fiir Fe-Cluster auf Pt(111) in
Abhéngigkeit vom Abstand gezeigt werden konnte [7, 8], lauft der Wachstumsprozess der TMO-
Ketten auf Ir(001) von selbst ab und fiihrt zu einer regelméBigen (3 x 1) Struktur. Eine Variation
der RKKY-Wechselwirkung iiber den Abstand von Ketten ist somit nicht mdglich.

Die zweite Moglichkeit zum Nachweis liegt in einer Anderung des Fermivektors durch die Wahl
eines anderen Substrats. Fiir die TMO-Ketten bietet sich hier Pt(001) an, auf dem das Wachs-
tum der CoOq-Ketten bereits nachgewiesen ist und zudem eine dhnliche DM—-Wechselwirkung
zu erwarten ist [14]. Sind auch bei den TMO-Ketten auf Pt(001) Spinspiralen und eine grof-
flachige Kopplung der Ketten zu beobachten, spricht dies fiir die RKKY-Wechselwirkung als
Ursache. Durch die Veranderung des Fermivektors werden dabei die Energiebeitrige der durch
die RKKY-Wechselwirkung vermittelten indirekten Austauschwechselwirkung und der indirek-
ten DM-Wechselwirkung beeinflusst (vgl. Kapitel 3), weshalb die magnetischen Strukturen auf
Pt(001) von denen auf Ir(001) abweichen konnen. Dabei ist es sehr wahrscheinlich, dass der
zuvor kollineare Zustand der FeOs-Ketten und die chirale Ordnung der MnOs-Ketten aufgrund
der Konkurrenz von symmetrischer Austauschwechselwirkung und DM-Wechselwirkung durch
den verdnderten Fermivektor beeinflusst werden. Dies soll im folgenden Kapitel in Analogie
zum Ir(001) Substrat durch SP-STM Messungen untersucht werden. Dazu wird zunéchst die
Oberflidche von Pt(001) betrachtet, bevor das Wachstum und die magnetischen Eigenschaften
der bekannten CoOz-Ketten und den auf Pt(001) noch nicht nachgewiesenen FeOy und MnOo-

Ketten analysiert wird.
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5 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Pt(001)

5.1 Aktueller Stand der Forschung

Neben der im Kapitel 4.2 diskutierten (5 x 1) Rekonstruktion der Ir(001) Oberfliche [86, 92]
rekonstruieren auch Au(001) und Pt(001) auf dhnliche Weise [105-110]. Zeigt Ir(001) noch zwei
Doménen, die sich in der Streifenorientierung unterscheiden, ist die Pt(001) Rekonstruktion
komplexer. Dies liegt einerseits an der grofien strukturellen Einheitszelle, die entweder eine
Moiré-artige ¢(26 x 118) oder eine inkommensurable ¢(26,6 x 118) Uberstruktur ist [110]. Ande-
rerseits konnen Doménen mit verdrehter Streifenorientierung vorliegen, die sich in Abhéngigkeit
der Temperatur aus einer kleinen Rotation der hexagonalen Oberflichenschicht beziiglich des
quadratischen Kristallgitters ergeben [110-113]. Einen weiteren Unterschied gegeniiber Ir(001)
stellt die Adsorption von Sauerstoff dar. Wahrend bei Ir(001) eine (2 x 1) Rekonstruktion von
Sauerstoff vorliegt, ist dies bei der Oberfliche von Pt(001) nicht der Fall [14, 114]. Die Pt(001)
Rekonstruktion bleibt unter Erhitzung in einer Sauerstoffatmosphére stabil.

Aus diesem Grund muss das 3d-Ubergangsmetall bei einer Préiparation der TMO-Ketten di-
rekt auf die hexagonale Oberflichenrekonstruktion des Pt(001) Substrats aufgedampft werden.
Damit fallt der erste Prozess der Umverteilung von Pt-Atomen weg. Entsprechend miissen unge-
fahr 50 % der Oberflachenatome wihrend des Wachstumsprozesses der TMO-Ketten umverteilt
werden, die durch die gleichzeitige Auflésung der Rekonstruktion und der Ausbildung der feh-
lenden Substratreihe nach dem Modell in Abb. 4.1 verdrangt werden [14]. In diesem Fall ist eine
hohe Mobilitdt der Pt-Atome durch hohe Wachstumstemperaturen gefordert, um grofflichig
flache Terrassen mit TMO-Ketten zu beobachten. Allerdings ist die Bindungsenergie des Sauer-
stoffs auf Pt(001) gegeniiber der Ir(001) Oberfliche geringer und die (3 x 1) Struktur deshalb
bei héheren Temperaturen instabil [14]. Im konkreten Fall von CoOz-Ketten ist die maximale
Heiztemperatur mit etwa 500 °C ungeféhr 200 °C geringer als auf Ir(001) und fiithrt zu kleinen
strukturellen Doménen sowie Inseln auf der Oberfléche [14].

Auch die magnetischen Eigenschaften der CoOs-Ketten auf Pt(001) grenzen sich vom Ir(001)
Substrat ab. Wahrend auf Ir(001) nach DFT-Rechnungen eine FM-Kopplung vorhergesagt wird,
ist diese auf Pt(001) AFM mit einer schwachen Wechselwirkung zwischen den Ketten [13, 14].
Fir die FeOo und die MnOs-Ketten liegen hingegen weder magnetische noch strukturelle Daten

vor, weshalb hier auch das Wachstum selbst nachgewiesen werden muss.

5.2 Die Pt(001)-Oberflache

Bevor das Wachstum nach Ref. [14] reproduziert wird, mochte ich zunéchst die Pt(001) Ober-
fliche vorstellen. Um eine moglichst hohe Oberflichenqualitit zu erreichen, wird der Kristall
unter mehreren Zyklen der Kathodenzerstdubung bei einer Energie von 1,5keV und einen Sput-

terstrom von 5 pm sowie Heizen auf T' = 900 °C gereinigt. Zur Reduzierung von Kohlenstoffver-
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Abbildung 5.1 (a) Messung der Pt(001) Oberfliche mit Doménengrenze. Die Streifen der Rekon-
struktion weisen einen Winkel o zueinander auf. Die ¢(26 x 118) Einheitszelle ist als gestrichelte Raute
dargestellt. Die dunklen Punkte sind Defekte unterhalb der Oberfliche. Die hellen Defekte liegen auf
den Streifen, wie in der Detailaufnahme (b) zu sehen ist. Das zugehorige Linienprofil zeigt den Abstand
der Streifen von 5apy. (c) Strukturmodell der Oberflachenrekonstruktion nach Ref. [110] mit dem roten
quadratischen Gitter des Pt(001) Kristalls und der blauen hexagonalen Oberflachenschicht. Bei A-Linien
liegen Oberflichenatome direkt auf (griiner Pfeil) darunter liegenden Atomen oder dazwischen (blauer
Pfeil). Oberflichenatome der D-Linien liegen hingegen in den Vertiefungen zwischen vier Atomen und
Briickenpositionen. (d) Hohenanalyse an Pt(001) Stufenkanten. Scanparameter: U = 1V, T = 300 pA.

unreinigungen werden identisch zu Ir(001) die ersten Heizprozesse unter Sauerstoffatmosphére
durchgefiihrt.

Das Ergebnis der Priaparation ist anhand der Ubersichtsaufnahme mit zwei Doménen und einer
Doménengrenze in Abb.5.1(a) zu sehen. In der unteren Doméne verlaufen die Streifen in [110]
Richtung, wihrend in der oberen Doméne eine deutliche Abweichung zu der [110] Orientierung
zu erkennen ist. Daraus resultiert ein Winkel @ ~ 84° zwischen den Streifen der beiden Do-
maéanen. Dariiber hinaus sind dunkle und helle Defekte auf der Probe zu sehen. Die dunklen
Defekte erinnern an die Ir(001) Oberfliche und werden in Analogie tiefer liegenden Kristallde-
fekten zugeordnet. Die hellen Defekte sind (30 — 50) pm hoch und befinden sich auf den Streifen
der Rekonstruktion. Wahrscheinlich handelt es sich dabei um Defekte in der hexagonalen Ober-
flachenschicht.

Der Abstand der beobachteten Streifen wird durch die hohere Auflésung und dem Linienprofil
in Abb.5.1(b) zu (1,37 £ 0, 15) nm bei einer Korrugation von (19 £ 2) pm bestimmt und ist in
beiden Doménen gleich. Bei einem Pt(001) Gittervektor von apy = 277 pm [114] entspricht die
Periode 5apy und ist typisch fiir die Rekonstruktionen der 5d (001) Metalloberflichen von Ir,
Au und Pt [105-107, 109, 110]. Ein Modell fiir die Pt(001) Rekonstruktion ist in Abb.5.1(c)
skizziert [110]. Wie bei der Ir (5 x 1) Rekonstruktion ist auch hier der Grund fiir die Streifen
ein Moiré zwischen dem kubischen Gitter des Substrats (rot) und der hexagonalen Oberfléchen-
schicht (blau). Durch die hohere Dichte der hexagonalen Schicht passen auf fiinf Atomreihen des
Substrats sechs Reihen der hexagonalen Schicht. Dies fithrt zu sich periodisch wiederholenden

Adsorptionsplitzen im Abstand von 5apy.
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5 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Pt(001)

In Reihe A liegen die Atome der obersten Schicht zunéchst auf Atomen des quadratischen Gitters
(A¢op-Position, griiner Pfeil). Entlang der Reihe A &ndert sich durch den geringeren Atomab-
stand der Adsorptionsplatz von rechts nach links zu einer Briickenposition (blauer Pfeil) und
danach wieder zu der Ay,-Position. Aus der Reduzierung des Atomabstands folgt fiir die Atome
der benachbarten Reihe B ebenfalls eine Verschiebung gegeniiber der darunter liegenden Atom-
reihe in senkrechter Richtung. Aufgrund der hexagonalen Anordnung der Atome ist zusétzlich
die Abfolge des Adsorptionsplatzes von rechts nach links verschieden. Im vorliegenden Fall sind
die Atome der Reihe B rechts in einer Briickenposition und verschieben nach links in eine na-
hezu Ayop-Positionen. Damit liegen an der Stelle von Aqp-Positionen (Briickenpositionen) der
Reihe A Briickenpositionen (Atop-Positionen) der Reihe B vor. Uber Reihe C verschiebt sich
der Absorptionsplatz weiter und die Atome der Reihe D befinden sich entweder in vertikalen
Briickenpositionen oder innerhalb der Liicke zwischen vier darunter liegenden Atomen.

Als Resultat der verschiedenen Adsorptionspldtze erhalt man die hellen Streifen an A,p-Po-
sitionen der Reihe A und B, an denen die Atome am weitesten aus der Oberflichenebenen
herausstehen. Im Gegensatz dazu sinken die Atome der Reihe D durch die Liicke tiefer ein und
es wird ein niedriger Kontrast in der Topographie beobachtet. Dies fiihrt zu der Beobachtung
der Streifenstruktur mit der Periode von 5apt. Durch die zusétzliche Verschiebung der Position
entlang der Streifen kommt es zu einer Modulation, die als helle und dunkle Teilstiicke regis-
triert werden. Die hellen Teilstiicke konnen entsprechend den griinen und blauen Pfeilen in den
Abbildungen 5.1(b) & (c¢) abwechselnd A,p-Positionen der Reihe A und B zugeordnet werden.
Somit fiihrt die Verdnderung des Adsorptionsplatzes innerhalb der Streifen zu einer Modulati-
onslinie senkrecht zu den Streifen und ist auch fiir die untere Doméne in Abb.5.1(a) zu sehen,
wobei durch eine genauere Strukturanalyse die durch ein gestricheltes Parallelogramm darge-
stellte (26 x 118) Einheitszelle folgt [110].

Die Situation &ndert sich unter einer Rotation der hexagonalen Oberflichenschicht beziiglich
des quadratischen Substratgitters. Neben der nicht orthogonalen Streifenorientierung der Do-
ménen in Abb.5.1(a) ist auch der Winkel § = 75° zwischen Streifen und Modulationslinien
ein deutlicher Hinweis auf eine vorliegende Rotation, die nach Ref.[111] fiir Heiztemperaturen
von T > 850°C zu beobachten sind. Da die verwendete Temperatur wiahrend der Préparation
bei T = 900°C lag und die Abweichung der Streifen vom orthogonalen Fall mit 6° im Bereich
von 8° aus Ref.[113] liegt, kann die obere Doméne einer verdrehten hexagonalen Deckschicht
zugeschrieben werden. Um die strukturelle Beschreibung der Pt(001) Oberfliache abzuschlielen,
wird als letzter Schritt in Abb.5.1(d) die Stufenhohe des Substrats ermittelt. Dazu dienen eine
Aufnahme iiber fiinf verschiedene Terrassen und die dazugehorige Auswertung der Hohendaten.
Dabei ist die asymmetrische Form der Peaks auf die Spitzengeometrie zuriickzufiithren und hat

keinen Einfluss auf die Bestimmung der Stufenhohe. Diese wird iiber den Abstand der Peaks
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zu (203 £ 15) pm bestimmt und ist in guter Ubereinstimmung mit dem theoretischen Wert von

196 pm [114].

5.3 Wachstum der TMO-Ketten auf Pt(001)

In diesen Abschnitt soll analog zu den TMO-Ketten auf Ir(001) zunéchst das Wachstum tiber-
priift werden. Nach der atomaren Aufldsung der Ketten mit einer W-Spitze folgen spinaufgelos-
te Messungen zur Bestimmung der magnetischen Struktur. Neben den in Ref. [14] diskutiertem
Wachstum von CoOs-Ketten, sollen auch FeOs und MnOs-Ketten untersucht werden. Aufgrund
der Stabilitat der Pt(001) Oberflache gegeniiber Oxidation [14, 114] besteht der Standardprozess
aus dem Aufdampfen einer drittel ML des 3d-Ubergangsmetalls auf die rekonstruierte Oberfliiche
mit folgendem Heizen von 3 min bei den jeweils angegebenen Temperaturen und einem Sauer-
stoffdruck von pox & 1 x 10~" mbar. Wie fiir das Wachstum der TMO-Ketten auf Ir(001) wird

die Heizleistung abschliefend unter Sauerstofffluss innerhalb von 1 min abgestellt.

5.3.1 CoO,x-Ketten

Wie im Abschnitt 5.1 beschrieben, ist das Wachstum von CoOz-Ketten auf Pt(001) nach Ref. [14]
nachgewiesen und folgt einer zur Ir(001) &hnlichen Praparation. Des Weiteren liegt mit der
AFM-Kopplung entlang der Ketten nach DFT-Rechnungen ein magnetisches Modell vor [13,
14], weshalb die Betrachtung hier mit CoOg-Ketten auf Pt(001) begonnen wird.

Da sich der erste Schritt des direkten Aufdampfens auf die rekonstruierte Pt(001) Oberflache
von der Priaparation der TMO-Ketten auf Ir(001) unterscheidet und zudem eine Bestimmung
der Verdampfungsrate durch die beobachtete Bedeckung moglich ist, wird zuerst das Wachstum
der Submonolage untersucht. In Abb.5.2 sind dazu die Messungen nach dem Aufdampfen der
Submonolagen sowie die Praparation der (3 x 1) Phase bei warmen (a) & (b) und kalten (c)—(f)
Substrattemperaturen gezeigt. Die Co/Pt(001) Oberfliche nach dem Wachstum auf das warme
Substrat (T' > TRaum) in Abb. 5.2(a) weist eine Bedeckung von 0,24 ML mit einer isotropen Ver-
teilung von kompakten, (163 + 15) pm hohen Inseln auf. Diese werden durch eine ausreichende
Mobilitéat der adsorbierten Co-Atome ermoglicht, wodurch nur wenige Co-Atomen zwischen den
Inseln auf der bekannten Pt(001) Rekonstruktion verbleiben. Bei genauerer Betrachtung der In-
seloberfliachen ist auch hier eine Streifenstruktur zu erkennen. Dabei verlaufen die hellen Streifen
in den Vertiefungen der Pt-Rekonstruktion. Wéahrend dies fiir eine geordnete innere Struktur der
Inseln spricht, kann auch die ldngliche Ausdehnung der Inseln durch eine bevorzugte Diffusion
der Co-Atome entlang der Pt-Rekonstruktion in die [110] Richtung erkldrt werden.

Nach dem Heizen der warm praparierten Co/Pt(001) Oberflichen auf 7' = 650 — 700 °C unter
Sauerstofffluss wird ausschlieflich eine Oberfliche wie in Abb.5.2(b) beobachtet. Im Wesentli-
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Abbildung 5.2 Wachstum von CoOq-Ketten auf Pt(001). (a) Topographie von Co/Pt(001) beim Auf-
dampfen auf die warme Pt(001) Oberflache. (b) Nach dem Heizen der Probe (a) in Sauerstoff wird keine
(3 x 1) Struktur beobachtet. (¢) Nach dem Aufdampfen auf das kalte Substrat sind die Co-Inseln un-
geordnet. (d) Heizen der Probe (c) in Sauerstoff fithrt zu (3 x 1) Doménen. (e) Hohere Auflésung mit
Linienprofil und (f) atomare Auflésung der CoOq-Ketten. Scanparameter: (a) — (d) U =1V, I = 300 pA;
() U=-100mV, I =1,5nA; (f) U =50mV, I = 5nA.

chen sind hier zwei Regionen voneinander zu unterscheiden. Bei der ersten Region handelt es
sich um die Pt(001) Rekonstruktion, die im Gegensatz zu Ir(001) auch nach dem Heizen im
Sauerstoff zu beobachten ist. Wihrend diese Beobachtung in Ubereinstimmung mit der Litera-
tur ist [14, 114], werden anstelle der (3 x 1) Struktur Regionen mit nicht rekonstruierter (nr)
Oberflache festgestellt. Zwar sind darauf teilweise Streifen mit schwacher Korrugation zu erken-
nen, mit einer Periode von (1,26 & 15) nm liegen diese aber im Bereich von 5apy = 1,39 nm der
Pt-Rekonstruktion. Da auch die Stufenhdhe mit (90 + 8) pm um mehr als die Hélfte unterhalb
der Pt-Stufenkante aus dem vorherigen Kapitel liegt, vermute ich hier eine Legierung von Co
und Pt. Die Ausbildung einer CoO-Schicht vergleichbar mit der Priparation bei Uberdosierung
von Co auf Ir(001) ist dabei unwahrscheinlich, da dies eine dichtere Co Bedeckung als die er-
mittelten 0,24 ML voraussetzt.

Bei den folgenden Préparationen der Submonolage Co auf Pt(001) wird das Substrat im STM
auf eine Temperatur von T = 5,5 K abgekiihlt, bevor es zuriick in die Préparationskammer

transferiert und mit Co bedampft wird. Die hierdurch resultierende Topographie von Co unter-
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scheidet sich dabei von dem Aufdampfen bei erhéhten Substrattemperaturen. Zum einen sind
die Inseln in Abb. 5.2(c) kleiner und zum anderen sind keine geordneten Streifen auf den Inseln
zu sehen. Fiir eine geringere Mobilitat wihrend des Wachstums spricht auch die Existenz von
Co-Clustern auf den lang gezogenen Inseln. Insgesamt erscheint die Oberfliche damit weniger
geordnet als die Co/Pt(001) Oberfliche nach dem Aufdampfen auf das warme Substrat aus
Abb.5.2(a).

Das Ergebnis der Oxidation der kalt praparierten Probe ist in Abb. 5.2(d) gezeigt. Im Vergleich
zur Oxidation der warm préparierten Co/Pt(001) Probe liegen Streifenstrukturen vor. Der be-
schriebene Unterschied bei der Priaparation der Co/Pt(001) Probe hat signifikante Auswirkungen
auf das Ergebnis der nachfolgenden Oxidation. Wahrend nach der Oxidation der warm prépa-
rierten Probe in Abb.5.2(b) nicht rekonstruierte Bereiche und die Pt(001) Oberfliache zu sehen
sind, wird bei der kalt praparierten Probe in Abb.5.2(d) eine zuséitzliche Streifenstruktur beob-
achtet. Die Pt-Rekonstruktion mit ihrer Periode von (1,3740, 15) nm teilt dabei die Stufenhéhe
von (199 £+ 10) pm zwischen der unteren und der oberen Terrasse mit Streifenstruktur im Ver-
héltnis 2 : 1. Damit erscheint die obere Terrasse (68 4= 7) pm hoher als die Pt-Rekonstruktion.
Dieses Verhéltnis fiir U = 1V &ndert sich in Abhédngigkeit der Tunnelspannung und wird auf die
unterschiedliche Leitfihigkeit der Oberflichen mit Streifenstruktur und Pt(001) Rekonstruktion
zuriickgefiithrt. Die Doménen der Streifenstruktur besitzen auf der unteren und oberen Ebenen
eine maximale Gréfie von bis zu (20 x 20) nm? und werden von hell erscheinenden Liniendefek-
ten getrennt. Nach Abb.5.2(e) ist die Periode der Streifen (830 & 20) pm und entspricht den fiir
CoOq-Ketten erwarteten 3apy = 833 pm. Zusétzlich bestétigen die fiir TMO-Ketten typischen
Defekte auf den Ketten und ein Atomabstand von (278 £ 15) pm aus Abb. 5.2(f) die (3 x 1)
Struktur von CoOs-Ketten.

Bei der Gegeniiberstellung des Wachstums der TMO-Ketten auf Ir(001) und Pt(001) ergeben
sich aus den Messungen zwei grundlegende Unterschiede. Dazu gehort das Verhalten des Pt(001)
Substrats, dessen Rekonstruktion auch nach dem Heizen im Sauerstoff zu beobachten ist. Der
wichtigere Punkt betrifft aber die Ausbildung der (3 x 1) Doménen. Wahrend auf Ir(001) flache
Terrassen mit ausgedehnten Doménen durch ausreichend hohe Temperaturen erreicht werden
konnen, ist dies auf Pt(001) nicht moglich. So zeichnet sich die in Abb. 5.2(d) gezeigte Topogra-
phie durch verschiedene Ebenen von Pt-Rekonstruktion und TMO-Ketten aus. Zwar gelingt es,
die (3 x 1) Struktur grofiflachig zu préaparieren, dennoch ist die Temperatur fiir die Ausbildung
grofler Doménen und flacher Terrassen mit TMO-Ketten nicht ausreichend. Da sich bei nied-
rigen Temperaturen (7' < 650°C) die Ketten nicht ausbilden und bei zu hohen Temperaturen
(T > 700°C) die TMO-Ketten durch Desorption von Sauerstoff zerstort werden, existiert nur
ein sehr kleines Temperaturfenster, in dem die Rekonstruktion stabil ist.

Nach der Diskussion des Wachstums von CoOs-Ketten und der Bestéatigung der Struktur nach
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Abbildung 5.3 Magnetische Messungen von CoOs-Ketten auf Pt(001). (a) Topographie und dI/dU-
Signal der DL Fe/W(110) vor und (b) nach der Messung mit einer out-of-plane Spitze auf den CoOsq-
Ketten in (c). (d) und (e) Messungen mit der verwendeten in-plane Spitze vor und nach der Messung
der Ketten in (f). Fir beide Polarisationsrichtungen liegen keine magnetischen Nanostrukturen vor.
Scanparameter: (a), (b) & (d), (e), U = 700mV, I = 500pA; (¢) U = 10mV, I = 3nA; (f) U = 10mV,
I =1nA.

Ref. [14] soll nun iiberprift werden, ob CoOs-Ketten wie mittels DFT-Rechnungen vorhergesagt
AFM koppeln. Dazu dienen die SP-STM Messungen in Abb. 5.3, wobei das Vorgehen analog zu
den magnetischen Untersuchungen der TMO-Ketten auf Ir(001) ist. Entsprechend dienen die
Topographien und die dI/dU-Karten der Vormessung in Abb. 5.3(a) und der Kontrollmessung
in (b) zur Charakterisierung der Cr/W-Spitze auf der Referenzprobe Fe/W(110). In beiden Mes-
sungen befinden sich Streifen der DL mit den bekannten Versetzungslinien an den Stufenkanten.
Wihrend in Abb. 5.3(a) auf den beiden Streifen der DL ein Kontrastwechsel an einer Doménen-
wand in der df/dU-Karte zu erkennen ist, alterniert der Kontrast in Abb. 5.3(b) zwischen den
einzelnen Streifen. Trotz des typischen out-of-plane Kontrasts in beiden Messungen lésst sich
aus dem in Abb.5.3(b) im Verhéltnis zu Abb.5.3(a) geringeren gemessenen df/dU-Signal fol-
gern, dass ein Spitzenwechsel stattgefunden hat. Allerdings zeigen beide Datensétze dennoch
einen ausgeprigten out-of-plane Kontrast, so dass eine out-of-plane Magnetisierung der Spitze
zwischen der Vor- und Kontrollmessung anzunehmen ist. Die direkt vor der Kontrollmessung auf-

genommene atomare Auflgsung der CoOz-Ketten in Abb. 5.3(c) zeigt keinen Hinweis auf einen
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magnetischen Kontrast. Somit kann fiir eine out-of-plane polarisierte Spitze kein AFM-Kontrast
der CoOs2-Ketten nachgewiesen werden.

Die Topographien und die dI/dU-Karten in den Abbildungen 5.3(d) & (e) sind mit einer Fe/W-
Spitze aufgenommen. Wéhrend auf der Oberfliache in beiden Messungen lange kleine Inseln der
dritten ML beobachtet werden, sind in den entsprechenden dI/dU-Karten helle und dunkle Li-
nien zu sehen. Damit ist der typische dreistufige Kontrast fiir die Vormessung in Abb. 5.3(e)
eindeutig einer in-plane Polarisierung zuzuordnen. Im Vergleich dazu ist der Kontrast der Kon-
trollmessung deutlich geringer, was erneut fiir eine Anderung der Polarisierung spricht. Aber
auch in diesem Fall verlaufen die dunklen und hellen Streifen entlang von Doméanenwinden,
was durch eine Messung bei U = 50 mV unter Ausnutzung des TMAR-Effekts bestdtigt wird
(nicht gezeigt). Zusétzlich kann iiber einen Fit der Doménenwinde nach Gleichung3.16 eine
in-plane Komponente bestétigt werden, wobei der Polarisationsvektor der Spitze ungefdahr 20°
gegen die Probenebene geneigt ist. Die mit dieser in-plane Spitze aufgenommene atomare Auf-
16sung in Abb. 5.3(f) zeigt eine typische atomare Korrugation dhnlich zu der nicht magnetischen
Messung aus Abb. 5.2(f). Da auch Ubersichtsaufnahmen iiber strukturelle Doménengrenzen bei
verschiedenen Spannungen keine Kontrastunterschiede in den d//dU-Karten liefern, gibt es kei-
nen Hinweis auf eine in-plane Polarisierung der Probe.

Zusammengefasst kann das strukturelle Wachstum der CoOg-Ketten auf Pt(001) nach Ref. [14]
bestétigt werden, wobei die Existenz der (3 x 1) Struktur von der Substrattemperatur wéhrend
des Aufbringens von Co abhéngt. Eine AFM-Ordnung, wie sie durch DFT-Rechnungen vorher-
gesagt wird [13, 14], kann mittels SP-STM fiir die CoO2-Ketten auf Pt(001) nicht festgestellt
werden. Auch magnetische Nanostrukturen sind, identisch zu CoOs-Ketten auf Ir(001), durch

die atomare Auflésung fiir beide Polarisationsrichtungen auszuschliefen.

5.3.2 FeOs-Ketten

Durch die Untersuchung von Co/Pt(001) ist bekannt, dass das Wachstum der Ubergangsme-
talle auf Pt(001) von der Substrattemperatur wiahrend des Aufdampfens abhéngen kann. Da
dieses Wachstum fiir Co/Pt(001) einen Einfluss auf die Existenz der (3 x 1) Struktur der TMO-
Ketten hat, werden auch fiir Eisen verschiedene Temperaturen getestet und die Ergebnisse der
Fe/Pt(001) Oberflache in Abb. 5.4 dargestellt.

Die Ubersichtsaufnahme in den Abb. 5.4(a) zeigt die Fe/Pt(001) Oberfliche nach dem Verdamp-
fen von Fe bei Raumtemperatur. Dabei bilden sich kleine kompakte Inseln, die isotrop verteilt
sind und deren grofere laterale Ausdehnung vorzugsweise in die [110] Richtung liegt. Die Inseln
sind (189 4 10) pm hoch und zeigen nur vereinzelt den Ansatz einer zweiten Fe Lage. Aus der
hoheren Auflésung der Aufnahme 5.4(b) erkennt man sowohl zwischen als auch auf den Inseln

Streifen mit einer Periode von 5ap;. Wéhrend zwischen den Inseln von der reguldren Rekon-
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Abbildung 5.4 Topographie von Fe/Pt(001) nach dem Verdampfen bei Raumtemperatur (a) & (b)
und nach dem Abkiihlen im STM und anschlieffenden Aufdampfen in der Praparationskammer (c) & (d).
Im Gegensatz zur Praparation bei Raumtemperatur mit kompakten Fe-Inseln ist das Fe aufgrund der
geringeren Mobilitdt bei kalten Temperaturen ungeordnet. Scanparameter: U = 1V, I = 300 pA.
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struktion von Pt(001) ausgegangen werden kann, sind die dazu parallel verlaufenden Streifen
auf den Inseln ein Indiz fiir eine Ordnung der Fe-Atome. Dabei fallen die Streifen der Inseln mit
den Télern der Pt(001) Oberfliche zusammen, was fiir eine Positionierung der Fe-Atome in den
Mulden der Rekonstruktion spricht. Ein weiterer Hinweis darauf ist auch die Ausdehnung der
Inseln in die [110] Richtung, die wie im Fall von Co auf eine bevorzugte Bewegung der adsor-
bierten Fe-Atome entlang der Rekonstruktionsstreifen zuriickgefiihrt werden kann. Damit ist das
Wachstum mit biatomaren Fe-Ketten auf der rekonstruierten Ir(001) Oberflache vergleichbar,
bei denen sich ebenfalls isolierte Ketten aus Fe-Doppelreihen zwischen den Streifen der Rekon-
struktion befinden [90, 115].

Zur Uberpriifung des Wachstums auf kalte Pt(001) Oberflichen wird der saubere Kristall im
STM auf eine Temperatur von T' &~ 5, 5 K abgekiihlt. Danach erfolgt ein schneller Transfer zuriick
in die Praparationskammer und das Aufdampfen des Eisens. Beim Vergleich der Topographien
aus den Abbildungen 5.4(c) & (d) mit dem zuvor diskutierten Wachstum bei Raumtemperatur
ist ein deutlicher Unterschied zu erkennen. So bilden sich bei dieser Praparation keine Inseln
und das Eisen ist wesentlich gleichméfiger auf der Oberfliche verteilt, wobei eine Korrugation
von (160 + 15) pm fiir eine einfache Bedeckung und eine Korrugation von (320 + 20) pm fiir
2ML in Abb.5.4(d) festzustellen ist. Trotz dieser ungeordneten Phase ist auch in diesem Fall
die Pt(001) Rekonstruktion zwischen den adsorbierten Fe-Atomen zu sehen und vervollstédndigt
die Analogie zur Co/Pt(001) Oberfliche. Nachdem bei den Co/Pt(001) Proben das Wachstum
der Submonolage einen Einfluss auf die Existenz der (3 x 1) Struktur hat und der Unterschied
der Submonolage bei Fe deutlicher ausfillt, wird im Folgenden die Oxidation der Fe/Pt(001)
Proben untersucht.

Dazu wird zunéchst die Oxidation bei Raumtemperatur gewachsener Fe/Pt(001) Proben unter
einen Sauerstoffdruck von poy ~ 1 x 10~" mbar bei verschiedenen Temperaturen analysiert. Die
Topographie in Abb. 5.5(a) nach der Oxidation bei T = 480°C zeigt in Ubereinstimmung zur
Oxidation der warm préaparierten Co/Pt(001) Probe keine (3 x 1) Phase. Vielmehr sind kleine,
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Abbildung 5.5 Ubersichtsaufnahmen nach dem Heizprozess des bei Raumtemperatur gewachsenen
Eisens unter Sauerstoffatmosphére bei (a) 480 °C, (b) 550°C, (c) 650 °C und (d) 700 °C. Scanparameter:
U=1V,I=300pA.

miteinander verbundene Inseln zu sehen, die im Gegensatz zu den Fe-Inseln auf Pt(001) keine
Vorzugsrichtung besitzen. Die strukturelle Veranderung der Inseln gegentiber Fe/Pt(001) ist zu-
sitzlich durch die Abwesenheit der Streifen sowie einer reduzierten Stufenhéhe von 60 — 90 pm
zu erkennen. Dies entspricht dem vom Co bekannten Szenario, wobei auch hier eine Legierungs-
bildung nicht ausgeschlossen werden kann [116, 117]. Dafiir sprechen auch die Rauigkeit der
Inseloberflichen und die Bildung von zusédtzlichen Clustern mit einer Hohe von bis zu 250 pm,
die moglicherweise aus iiberschiissigen Pt-Atomen gebildet werden. Fe-Atome werden als Ursa-
che hingegen ausgeschlossen, da die Inseln der bei Raumtemperatur préparierten Fe/Pt(001)
Probe keine Fe-Cluster auf den Inseln besitzen.

Waihrend auch eine Erhéhung der Temperatur auf 7' = 550 °C in Abb. 5.5(b) keine Hinweise auf
die gesuchte (3 x 1) Struktur von FeOs-Ketten gibt, steigt die durchschnittliche InselgréBe im
Vergleich zu T' = 480 °C an. Weitgehend unverédndert bleibt die Stufenhéhe mit 40 — 70 pm und
die Rauigkeit auf den Inseln. Zusétzlich bilden sich anstelle der Cluster bei dieser Temperatur
langliche Inseln, die eine Hohe beziiglich der Pt(001) Oberflache von etwa 200 pm aufweisen. Bei
einer Temperatur von 7' = 650 °C in Abb.5.5(c) setzt sich das beobachtet Muster fort. Anstatt
miteinander verbunden zu sein, existieren zunehmend einzelne kompakte Inseln mit einer Insel-
héhe von ungefiahr 70 pm. Auf diesen Inseln sind analog zu niedrigen Temperaturen héhere Inseln
zu sehen, die hier wie in Abb.5.5(a) fiir 7' = 480 °C eine Flache von 5% einnehmen. Mit einer
Hohe von (194 £+ 15) pm, bezogen auf das sichtbare Pt(001) Substrat, liegen diese im Bereich
der Pt-Stufenhohe und werden deshalb Pt-Inseln zugeordnet. Aus diesem Grund kann davon
ausgegangen werden, dass es sich auch bei den Clustern aus den Abbildungen 5.5(a) & (b) um
Pt handelt, das erst bei hoheren Temperaturen und damit ausreichender Mobilitdt kompaktere
Inseln bildet. Dabei liegt die Vermutung nahe, dass das Pt aus dem Bereich der niedrigen Inseln
unter Bildung einer Fe-Pt Phase verdringt wird.

Im Gegensatz zu niedrigen Temperaturen koénnen fiir 7" = 650 °C aber auch kleine Regionen
mit Streifenstruktur auf den Inseln beobachtet werden. Einer dieser Bereiche ist im rechten un-

teren Eck in hoherer Auflosung dargestellt. Die Periode dieser Streifen liegt mit (839 + 40) pm
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im Bereich der fiir TMO-Ketten zu erwartenden Distanz von 3apy, wohingegen eine schwa-
che Korrugation entlang der Streifen mit einer Periode von (555 4+ 25) pm einen Abstand von
2apt entspricht. Im Gegensatz dazu sind bei einer Temperatur von 7" = 700°C in Abb. 5.5(d)
keine Streifenstrukturen auf den jetzt groflen und voneinander getrennten Inseln zu erkennen.
Die Ursache kénnte eine geringe Stabilitdt dieser Struktur gegeniiber hohen Temperaturen sein,
wodurch die Beobachtung der Streifenstruktur &hnlich zu den CoOz-Ketten auf Pt(001) nur
innerhalb eines schmalen Temperaturbereichs um 7" = 650 °C moglich ist. Des Weiteren fallt
bei T'= 700°C das Fehlen der Pt-Inseln auf, was an der Rekombination der Pt-Atome an der
benachbarten Stufenkante des Substrats liegen kénnte.

Als Ergebnis fiir die Oxidation der bei Raumtemperatur gewachsenen Fe/Pt(001) Probe liegt fiir
den Temperaturbereich von T' = 480 — 700 °C keine geordnete und grofiflachige (3 x 1) Struktur
vor. Zwar sind bei T' = 650 °C kleine Doménen mit einer periodischen Anordnung von Streifen
mit einem Abstand von 3ap; zu sehen, diese sind aber nur in einen kleinen Temperaturbereich
stabil. Dariiber hinaus weist die gednderte Stufenhéhe im Vergleich zu Fe/Pt(001) sowie der Ma-
terialtransport von Pt auf eine Legierungsbildung hin, die auch fiir die entsprechende Oxidation
der warm préaparierten Submonolage Co/Pt(001) vermutet wird.

Um eine Legierungsbildung zu vermeiden, kann Fe auf die kalte Pt(001) Oberfliche aufgedampft
und im Anschluss oxidiert werden. Dazu wird analog zu vorher der Heizprozess fiir 3 min unter
einem Sauerstoffdruck von pox &~ 1 x 10~ 7 mbar bei verschiedenen Temperaturen durchgefiihrt.
Die Ergebnisse fiir eine Temperatur von 1" = 600 °C sind fiir eine nicht magnetische Spitze in
Abb. 5.6 gezeigt. Die Inseln nehmen im Ubersichtsscan aus Abb.5.6(a) eine Fliche von 60%
ein und koénnen auf die Pt-Atome zuriickgefiihrt werden, die wiahrend des Wachstumsprozesses
der TMO-Ketten aus der obersten Lage des Substrats verdrangt werden. Auch die Stufenkan-
ten besitzen mit der [110] und der [110] Richtung gegeniiber der oxidierten warm gewachsenen
Fe/Pt(001) Probe klare Vorzugsrichtungen. Die Stufenhdhe ldsst sich zu (199+15) pm bestimmen
und liegt im Bereich der Stufenhohe des Pt(001) Substrats. Auch die Rauigkeit der Inselober-
fldchen ist, abgesehen von einzelnen Liniendefekten, deutlich reduziert.

Im Vergleich zur Oxidation der bei Raumtemperatur aufgebrachten Submonolage Fe/Pt(001)
liegen somit wesentliche Unterschiede vor. Die Form der Inseln, deren Stufenkanten und die
reduzierte Rauigkeit zeigen Ubereinstimmungen mit der im vorherigen Abschnitt diskutierten
Oberflache der CoOo-Ketten. Dass tatséchlich eine geordnete Phase vorliegt, ist in Abb 5.6(b)
in einer hoher aufgelosten Aufnahme zu erkennen. Sowohl auf den Inseln als auch auf der un-
teren Terrasse liegen Doménen mit zwei verschiedenen Streifenorientierungen in die [110] und
[110] Richtung vor. Die innere Struktur der Streifen ist aus der Detailaufnahme in Abb. 5.6(c)
ersichtlich. Die Distanz zwischen zwei Streifen wird durch das Linienprofil in Abb.5.6(d) an

der Position der blauen Linie in (c) ermittelt. Mit (844 £ 40) pm bei einer Korrugation von
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Abbildung 5.6 Ubersichtsaufnahmen (a) und héher aufgeldste Messung (b) nach der Oxidation der bei
kalten Temperaturen gewachsenen Fe/Pt(001) Probe. Die Detailaufnahme (c) zeigt die innere Struktur
der Streifen. (d) Linienprofile senkrecht zu der Streifenstruktur (oben) an der Stelle der blauen Linie
in (b) und entlang der Streifen (unten) zwischen den Pfeilen in (c). Scanparameter: (a), (b), U =1V,
I =300pA; (c), U =100mV, I = 1nA.

(10,6 0, 6) pm liegt der Abstand im Bereich von 3ap;. Wahrend dieser Abstand und die zuvor
erfolgte Strukturanalyse somit durchaus fiir eine strukturelle (3 x 1) TMO-Phase sprechen, un-
terscheidet sich die Struktur entlang der Streifen von dieser. So erhélt man aus der Analyse der
Korrugation von (14,8 £ 0, 8) pm entlang der Streifen aus dem Linienprofil in Abb.5.6(d) eine
Periode von (543 & 25) pm. Das entspricht dem zweifachen Gittervektor der Pt(001) Oberfldche
und ist bisher nur fiir magnetische Messungen der TMO-Ketten beobachtet worden. Allerdings
wird auf den hier beobachteten Streifen eine nicht magnetische Spitze verwendet, wie auch Kon-
trollmessungen auf der DL Fe/W(110) bestatigen.

Bei néherer Betrachtung der Abb. 5.6(c) fallen dariiber hinaus Unregelméfigkeiten in der Struk-
tur auf. Entweder die hellen Punkte von benachbarten Reihen stehen in Opposition oder sie sind
um apy entlang der Streifen gegeneinander verschoben. Die Beziehung von benachbarten Strei-
fen bleibt dabei keineswegs konstant und kann durch Defekte gestort werden. Ein solcher Fall
ist im Bereich des Kreises in Abb.5.6(c) hervorgehoben. Im unteren Bereich stehen die hellen
Punkte auf den benachbarten Ketten in Opposition, wohingegen es im weiteren Verlauf durch
eine Storung in der rechten Kette zu einer verschobenen Konfiguration kommt. Die Tatsache,
dass sich in den betrachteten Streifen die Beziehung dreimal &ndert und dies ebenfalls im glei-
chen Bild noch bei anderen Streifen zu beobachten ist, zeigt die Unregelméfigkeit innerhalb der
Streifenstruktur.

Zusammenfassend lésst sich weder die (3 x 1) Phase von FeOs-Ketten auf Pt(001) bestatigen
noch eine regelméflige Struktur feststellen. Da auch die atomare Auflésung der Streifen trotz
mehreren Versuchen nicht méglich war, ist die innere Struktur der Streifen entweder rein struk-
tureller Natur oder durch eine Peierls-Instabilitdt hervorgerufen. Bei einer Peierls-Instabilitét
kommt es zu einem Metall-Isolator Ubergang innerhalb der Ketten bei niedrigen Temperatu-
ren, wodurch unterhalb einer Ubergangstemperatur innerhalb eindimensionaler Systeme eine

Periode von 2a beobachtet werden kann [118, 119]. Handelt es sich tatsédchlich um eine solche
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Peierls-Instabilitit, liegt die Ubergangstemperatur oberhalb von T = 5,5K und kénnte durch
Messungen bei variablen Temperaturen genauer bestimmt werden. Bei Erwarmung der Probe
wiirde es dabei zu einer Halbierung der Periodizitdt von 2ap; zu ap; der Kette kommen. Ei-
ne solche Bestimmung der Ubergangstemperatur ist mit dem verwendeten STM allerdings nicht
moglich. Aus diesem Grund kann die Struktur der Streifen nicht vollstdndig geklart werden, wes-
halb auf eine magnetische SP-STM Analyse aus Griinden der Vergleichbarkeit mit den anderen
TMO-Ketten verzichtet wird.

5.3.3 MnO,-Ketten

Aus den Untersuchungen zu den FeOq-Ketten auf Pt(001) wird deutlich, dass es sich beim Wachs-
tum der TMO-Ketten um ein komplexes System handelt. Zur Studie des Wachstums der MnO»-
Ketten wird deshalb analog zu vorher zunéchst die bei Raumtemperatur gewachsene Mn/Pt(001)
Probe analysiert. Das Ergebnis fiir eine Mn-Bedeckung von 0,55 ML in Abb.5.7(a) zeigt lange
Stréange mit einer Hohe von (195 4 20) pm in Richtung der sichtbaren Pt-Rekonstruktion. Dabei
sind diese Stringe auf der unteren Terrasse ausschlieflich in die [110] Richtung und auf der
oberen Terrasse in die [110] Richtung orientiert. Wahrend bei dieser Bedeckung die Terrassen
eine hohe Bedeckung aufweisen, sind die Strange bei 0,25 ML in Abb.5.7(b) vorzugsweise an
Stufenkanten oder Doménengrenzen zu beobachten. Da sich zusétzlich nur wenige Atome auf
der sichtbaren Pt(001) Flidchen befinden, kann von einer Diffusion der adsorbierten Mn-Atome
entlang der Mulden der Pt-Rekonstruktion ausgegangen werden. Stufenkanten und Doménen-
grenzen stellen in diesem Fall natiirliche Barrieren dar, wodurch sich Mn an diesen Stellen
sammelt.

Eine bevorzugte Diffusion entlang der Mulden der Pt-Rekonstruktion ist auch fiir Co und Fe
zu beobachten, wodurch sich auf den Proben kompakte Co- und Fe-Inseln fiir die Priaparation
bei Raumtemperatur bilden. Diese Inseln besitzen eine Streifenstruktur auf der Oberflaiche und
sind fur die Mn/Pt(001) Oberflache nicht zu beobachten. Vielmehr ist das Wachstum mit den
Oberflachen der kalt praparierten Co/Pt(001) und Fe/Pt(001) Proben vergleichbar, weshalb im
Folgenden die Oxidation der bei Raumtemperatur gewachsenen Mn/Pt(001) Oberfliche analy-
siert wird.

Die Ubersichtsaufnahme in Abb. 5.7(c) zeigt das Ergebnis der Oxidation bei einer Temperatur
von T = 650 °C. Im Allgemeinen ist diese mit der durch Inseln geformten labyrinthartigen Struk-
tur vergleichbar, die auch fiir die CoOz-Ketten in Ref. [14] beschrieben wird. Die obere Ebene
nimmt eine Fliche von 60% ein und stimmt mit der Oxidation der kalt gewachsenen Fe/Pt(001)
Probe iiberein, was erneut auf dem Materialtransport von Pt-Atomen wéihrend der Ausbildung
einer (3 x 1) Struktur hindeutet. Die Stufenkanten verlaufen dabei in die [110] und [110] Rich-

tung, wobei Letztere die ldngeren Stufenkanten aufweist und moéglicherweise auf die grofiflichig
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F50nm

Abbildung 5.7 Wachstum und Oxidation der Mn/Pt(001) Oberfliche. (a) Ubersichtsaufnahme
von 0,55 ML Mn/Pt(001) und (b) 0,25 ML Mn/Pt(001). Mn wichst entlang der Streifen der Pt-
Rekonstruktion und weist an Stufenkanten eine hohere Bedeckung auf. (c¢) Oxidierte Mn/Pt(001) Ober-
fliche mit moglicher (3 x 1) Streifenstruktur auf Inseln und Terrassen. (d) Hoher aufgeloste Aufnahme
mit kleinen Streifendoménen und Regionen der Pt(001) Oberflache. Scanparameter: U = 1V, I = 300 pA.

beobachtete Vorzugsrichtung von Stréngen auf der Mn/Pt(001) Probe zuriickzufithren ist.
Neben den Inseln mit einer Stufenhéhe von (200+420) pm weisen auch die unteren Terrassen eine
Streifenstruktur auf, die deutlicher in Abb.5.7(d) zu sehen ist. Die Periode von (827 + 40) pm
kann der dreifachen Gitterkonstante von Pt(001) zugeordnet werden. Mit einer Ausdehnung von
(10...20) nm sind die kleinen Doménen mit denen von CoOz-Ketten auf Pt vergleichbar und
auf die niedrige Temperatur wahrend der Oxidation zuriickzufiihren. Zusétzlich sind aufgrund
der Mn-Unterdosierung, analog zu den Préparationen von CoOs-Ketten, Flichen der rekonstru-
ierten Pt(001) Oberflache zu sehen. Der Hohenunterschied zwischen diesen Regionen und der
Inseloberfliche von (95 + 15) pm ist bei einer Tunnelspannung von U = 1V in etwa die Halfte
der Stufenhohe zwischen den Terrassen mit Streifenstruktur.

Die kleinen Doménengrofien fiir eine Oxidation der Mn/Pt(001) Probe bei T' = 650 °C erschwe-
ren die Analyse einer magnetischen Struktur fiir die MnOo-Ketten. Geht man von der chiralen
magnetischen (9 x 2) Einheitszelle auf Ir(001) aus, sind Doménengréen von mehr als 5nm
wiinschenswert. Da in diesem Fall die Doménengréien aus Abb. 5.7 im kritischen Bereich liegen,
muss eine alternative Praparation gewéhlt werden. Hier kommen als moglichen Stellschrauben
entweder eine hohere Heiztemperatur oder ein geringerer Sauerstoffdruck infrage. Eine hohere
Heiztemperatur fithrt zu einer héheren Mobilitdt der Mn-Atome und kénnte die Gréfle der Inseln
vergroBern. Auch fiir einen geringeren Sauerstoffdruck kann die Mobilitdt der Mn-Atome durch
fehlenden Sauerstoff hoher liegen. Dabei ist zu beachten, dass hohe Temperaturen und fehlender
Sauerstoff zur Bildung einer Legierung fithren kénnen.

In Abb. 5.8(a) ist die Ubersichtsaufnahme einer oxidierten Mn/Pt(001) Probe bei einem reduzier-
ten Sauerstoffdruck von poyx = 1 x 1078 mbar gezeigt. Diese Probe unterscheidet sich in mehreren
Punkten von der Oberflache in Abb5.7(c). Zum einen scheint die Mn-Bedeckung deutlich gerin-
ger zu sein und kénnte an einer unbeabsichtigte Schwankung der Aufdampfrate des Verdampfers

ohne Flussreglung liegen. Zum anderen existieren Bereiche, die weder eine Pt-Rekonstruktion
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Abbildung 5.8 Strukturelle Analyse der Streifenstruktur von MnOs-Ketten auf Pt(001). (a) Uber-
sichtsaufnahme der oxidierten Mn/Pt(001) Oberfliche bei einem reduzierten Sauerstoffdruck von pox =
1 x 10~® mbar. Neben der Pt(001) Rekonstruktion und den (3 x 1) Regionen sind nicht rekonstruierte
(nr) Bereiche sichtbar. (b) Hohe Auflésung der Streifen auf einer grofien Doméne. (c¢) Linienprofil an
der Position der blauen Linie in (b) mit der Periode der Streifen von 3apt. Scanparameter: U = 1V,
I =300pA.

noch eine Streifenstruktur besitzen (nr). Diese befinden sich an Substratstufenkanten und in di-
rekter Nachbarschaft zu den Streifen, was an die Oxidation der warm gewachsenen Fe/Pt(001)
Probe aus Abb.5.5(c) erinnert. Des Weiteren ist auch eine reduzierte Stufenhéhe dieser Regio-
nen von (125 =+ 12) pm zu beobachten, die mit den Beobachtungen fiir Co und Fe tibereinstimmt
und auf die Bildung einer Oberflachenlegierung hindeutet. Ein weiterer Hinweis fiir eine Legie-
rungsbildung der adsorbierten Mn-Atome mit der Pt-Oberfliche kénnten auch die ausschliellich
auf der nicht rekonstruierten Flache auftretenden Locher sein (Pfeil).

Die Regionen mit Streifenstruktur nehmen 18% der Ubersichtsaufnahme in Abb.5.8(a) ein.
Hierbei ist zu beachten, dass die in Abb.5.8(a) sichtbaren Streifen aus einem Moiré zwischen
der Auflésung der Messung und den tatsdchlichen Streifen resultieren. Diese tatséchlich exis-
tierenden Streifen besitzen eine gegeniiber der Ubersichtsaufnahme deutlich geringere Periode,
wie anhand der héheren Auflésung der in [110] Richtung verlaufenden Streifen in Abb. 5.8(b)
zu erkennen ist. Die Periode wird iiber das Linienprofil in Abb. 5.8(c¢) bestimmt und liegt mit
(866 & 45) pm bei einer Korrugation von (14,8 + 0, 8) pm im Bereich des Abstands von 3apy fiir
TMO-Ketten. Abgesehen von den typischen Defekten des Pt(001) Kristalls und wenigen punkt-
formigen Defekten auf den Ketten sind die Doménengréfien ausreichend grofl, um magnetische
Strukturen mit einer Periode von bis zu 20 nm zu identifizieren.

Am Fall der FeOq-Ketten auf Pt(001) war zu sehen, dass eine periodische Anordnung der Streifen
nicht gleichbedeutend mit einer strukturellen (3 x 1) Einheitszelle sein muss. Deshalb werden in
Abb.5.9(a) die mit einer nicht magnetischen W-Spitze atomar aufgelosten Ketten gezeigt. Mit
(281+£19) pm liegen die Atomabstande entlang der Ketten im Bereich des Pt(001) Gittervektors,
womit fiir MnOo-Ketten die bekannte (3 x 1) der TMO-Ketten bestatigt werden kann. Fir die
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Abbildung 5.9 Atomare Auflosung der MnOs-Ketten auf Pt(001) mit einer nicht magnetischen W-
Spitze (a) und mit einer magnetischen Cr/W-Spitze (b). Die strukturelle Einheitszelle der (3 x 1)
Struktur ist klar erkennbar. Die magnetische Einheitszelle stellt eine (15 x 2) Phase dar. (c¢) Korrugation
entlang der Ketten fiir die spingemittelte Messung (schwarz) und der magnetischen Messung (bunt).
Fir die W-Spitze ist die Korrugation nahezu konstant, wéhrend sich die Korrugation der Ketten fir
die Cr/W-Spitze deutlich unterscheidet. Scanparameter: (a), U = —5mV, I = 20nA; (b), U = 1V,
1 =300pA.

spingemittelte Messung liegt die Korrugation zwischen den schwarzen Pfeilen von fiinf benach-
barten Ketten nach Abb.5.9(c) im Bereich von (9,1 + 0,2) pm und bestatigt die strukturelle
Gleichheit der Ketten.

Nach der Bestdtigung der Struktur sollen die spinpolarisierten Messungen mit einer Cr/W-
Spitze in Abb. 5.9(b) diskutiert werden. Dazu werden analog zu den spingemittelten Messungen
Linienprofile entlang fiinf benachbarter Ketten zwischen den bunten Pfeilen mit entsprechenden
Farben in Abb.5.9(c) dargestellt. Analysiert man zunéchst die Periode der Korrugation, kann
durch den Vergleich mit den nichtmagnetischen Daten eine Verdopplung festgestellt werden. Die
damit verbundene AFM-Kopplung entlang der Ketten ist mit der Beobachtung von magneti-
schen Nanostrukturen fiir FeOg und MnOg-Ketten auf Ir(001) zu vergleichen.

Eine weitere Ahnlichkeit zu den MnOg-Ketten auf Ir(001) stellen die fiinf verschiedenen Kon-
trastniveaus von Ketten dar, die vor allem anhand der Linienprofile in Abb. 5.9(c) zu erkennen
sind. Die griine Kette hat dabei keine messbare Korrugation. Im Gegensatz dazu zeigen die
benachbarten Ketten mit den hellblauen und dunkelblauen Linienprofilen mit (3, 1...3,3) pm die
hochsten Korrugationen. Hinzu kommen die rote sowie die orange Kette mit mittlerer Korruga-
tion um die 2 pm.

Des Weiteren existieren in Ubereinstimmung mit den Ketten auf Ir(001) auch hier Phasenbe-
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Abbildung 5.10 (a) Modell der magnetischen (15 x 2) Einheitszelle. Die Kreise mit Punkten (Kreuzen)
stehen fiir die Spinrichtung aus der (in die) Probenebenen. Der Durchmesser korreliert mit dem Anteil
der out-of-plane Komponenten. (b) Zeigerdiagramm fiir eine Rotation der Spins von 72° zwischen den
Ketten. Der senkrechte schwarze Pfeil zeigt die Spinpolarisierung der Spitze an. Der Winkel © entspricht
dem Winkel der Spinpolarisierung zwischen Spitze und den Mn-Spin der Kette hchster Korrugation.

ziehungen zwischen den Ketten, die durch eine Verschiebung um ap; in den Linienprofilen zu
erkennen sind. Die griine Kette mit niedrigem Kontrast kann dabei als Ubergang von einer Phase
in die andere angesehen werden. So bilden die orange und hellblaue Kette das linke Kettenpaar
sowie die dunkelblaue und rote Kette das rechte Kettenpaar. Wahrend innerhalb der Kettenpaa-
re die Phase gleich ist, unterscheidet sich diese zwischen den Kettenpaaren und entspricht einer
Verschiebung um genau einen Gittervektor ap;. Somit ist die Situation fiir die MnOs-Ketten
auf Pt(001) vergleichbar mit der auf Ir(001), wobei es sich hier um eine magnetische (15 x 2)
FEinheitszelle handelt, die exemplarisch in der Topographie der spinpolarisierten Messung einge-
zeichnet ist.

Anhand der Vergleichbarkeit von MnOs-Ketten auf Pt(001) und Ir(001) wird auch hier eine
Spinspirale als Ursache fiir den magnetischen Kontrast vermutet. Nach den theoretischen Be-
rechnungen aus Kapitel 4.4.3 handelt es sich auf Ir(001) um eine zykloidale Spinspiral, die durch
die indirekt DM-Wechselwirkung in diesem System stabilisiert wird. Aufgrund der Spiegelebenen
senkrecht zu den MnOsq-Ketten in Verbindung mit den Regeln von Moriya resultiert eine Rota-
tionsachse parallel zu den Streifen, die in der Probenebenen liegt [56]. Das Modell einer solchen
Spinspirale ist in Abb.5.10(a) auf Basis der strukturellen (3 x 1) Struktur der TMO-Ketten
skizziert.

Betrachtet man den Spin der Mn-Atome entlang der Ketten, wird der AFM-Kopplung durch
den Wechsel der Spinorientierung in die Probe (Kreis mit Kreuz) und aus der Probe (Kreis
mit Punkt) Rechnung getragen. Die Grofle der Kreise stehen dabei in Relation zum Betrag der
out-of-plane Komponenten, der sich durch eine Rotation der Spins von 72° zwischen benachbar-
ten Ketten dndert. Ausgehend von einer maximal mdglichen out-of-plane Komponente auf der
dufersten linken Kette fiihrt eine Verdrehung um 72° in der benachbarten Kette aufgrund der
Gleichung 4.2 zu einem geringen magnetischen Korrugationssignal. Bei einer weiteren Drehung
um 72° ist die out-of-plane Komponente der Mn-Atome entgegengesetzt zur Spinpolarisation

der Spitze orientiert. Entsprechend sind die beiden folgenden Ketten mit mittlerer Korrugation
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——before
—after

Abbildung 5.11 Charakterisierung der out-of-plane Spitze auf der DL Fe/W(110) vor (a) und nach (b)
der Messung auf den MnOs-Ketten auf Pt(001). (c) Spektroskopie auf den hellen und dunklen Doménen
in (a) und (b). Die Spektren sind nahezu identisch und weisen auf eine stabile Spitzenpolarisierung hin.
(d) Kontrast auf den MnOs-Ketten bestétigt die out-of-plane Komponente der Mn-Spins. Scanparameter:
(a), (b), U =700mV, I =1nA; (d), U =100mV, I = 1nA.

gegeniiber den zwei Ketten davor phasenverschoben. Die aus der Winkelbeziehung zwischen den
Ketten folgende parallele und antiparallele Ausrichtung der Spinorientierungen folgt dabei den
experimentellen Beobachtungen.

Zum besseren Verstandnis dient das Zeigerdiagramm in Abb. 5.10(b), das die Kontrastverhélt-
nisse der experimentellen Messung aus Abb.5.9(b) widerspiegeln soll. Dabei wird von einer
Verkippung der Spinpolarisierung zwischen Spitze und Mn-Momenten der hellblauen Kette um
den Winkel © = (=15 + 5)° ausgegangen. Dies fithrt zum einen zu dem beobachteten niedrigen
Kontrast der griinen Kette und zum anderen zu jeweils zwei Ketten mit nahezu identischer Kor-
rugation. So besitzen in Ubereinstimmung mit der Messung die hellblauen und dunkelblauen
Ketten die hochste Korrugation, wohingegen die orangefarbenen und roten Ketten eine mittlere
Korrugation aufweisen. Der Unterschied zwischen den Ketten mit nahezu identischen Korruga-
tionen ist allerdings die Projektion der Spinkomponenten auf die Spitzenpolarisation. Identisch
zur Messung ist das Kettenpaar aus hellblauer und orangefarbener Kette phasenverschoben ge-
geniiber dem Kettenpaar von dunkelblauer und roter Kette. Dies lasst sich auch an den fiinf um
72° gegeneinander verschoben Kosinuskurven an der Stelle des grauen Balkens ablesen. Hier ist
der Beitrag zum Tunnelstrom fiir die rote und blaue Kette negativ, wohingegen dieser fiir griine,
hellblaue und orangefarbene Ketten positiv ist.

Um das Modell einer zykloidalen Spinspirale aus Abb.5.10(a) zu bestétigen, sind weitere Mes-
sung mit in-plane und out-of-plane polarisierten Spitzen notwendig. Als Referenzsystem der
out-of-plane Messungen mit einer Cr/W-Spitze dient ein weiteres Mal die DL Fe/W(110). Dazu
wird in bekannter Vorgehensweise die Spitzenpolarisation mit Hilfe der Topographie und der dif-
ferentiellen Leitfahigkeit d7/dU in einer Vormessung in Abb.5.11(a) und einer Kontrollmessung
in Abb.5.11(b) analysiert. In beiden Messungen kann der typische out-of-plane Kontrast mit
zwei Kontrastniveaus auf der Fe DL festgestellt werden. Der identische Kontrast in den d/dU-

Karten der Vor- und Kontrollmessung wird durch die Spektroskopie in Abb.5.11(c) bestétigt.
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Abbildung 5.12 Messungen an einer strukturellen Doménengrenze der MnOs-Ketten mit einer in-
plane Fe/W-Spitze. (a) Ubersichtaufnahme iiber die Domiinengrenze von Domiine A und B. (b) Detai-
laufnahme auf Doméne A mit Linienprofilen zwischen den farbigen Pfeilen. (¢) Hoch aufgeloste Messung
auf Doméne B. Die Korrugation entlang der Ketten ist hoher als in Doméne A. (d) Die Korrugationen
der beiden einzelnen Doménen folgen dem Verlauf eines Kosinus. Die Amplitude in Doméne A ist dabei
deutlich hoher als in Doméne B. Scanparameter: U = 100mV, I = 1 nA.
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Hierbei sind die blauen (roten) Kurven auf zwei Doménen mit entgegengesetzter Magnetisierung
vor (nach) der magnetischen Messung auf den MnOs-Ketten aus Abb. 5.11(d) aufgenommen. Die
Tatsache, dass die Spektren identischer magnetischer Doménen nahezu gleich sind, ldsst auch
in diesem Fall auf eine stabile Spitzenmagnetisierung wiahrend der Messungen auf MnOq-Ketten
schlieflen. Diese zeigen erneut einen magnetischen Kontrast, wie in Abb. 5.11(d) zu erkennen ist.
Deshalb ist im vorliegenden Fall von einer out-of-plane Komponente der Mn-Spins auszugehen,
die das skizzierte Modell einer zykloidalen Spinspirale stiitzt.

Die entsprechende Rotation der Spinspirale mit unterschiedlicher out-of-plane Komponente der
Spins impliziert automatisch die Variation der entsprechenden in-plane Komponenten, die im
Folgenden mit einer in-plane Fe/W-Spitze untersucht wird. Dazu dient erneut die Messung an
einer strukturellen Doménengrenze in Abb.5.12(a), wobei die Orientierung der Ketten in Do-
méne A und B zueinander orthogonal ist. Aus Griinden der Anisotropieenergie ist dabei von
einer Relation zwischen den Spinvektoren der Mn-Atome und der Kettenorientierung auszuge-
hen. Dies fiihrt bereits in der Ubersichtsaufnahme mit einer in-plane Spitze zu einem sichtbaren
Unterschied beider Doménen in der Korrugation entlang der Streifen, die in Doméne B im
Gegensatz zu Doméne A deutlich zu sehen ist. Eine weitere Bestitigung des vorliegenden Kon-
trastunterschieds liefern die Detailaufnahmen mit einer Auswertung der Korrugationen entlang
fiinf benachbarter Ketten in den Abbildungen 5.12(b) & (c¢). Hier ist aus den Linienprofilen eine
deutlich hohere Korrugation entlang der Ketten von Doméne B zu sehen, wahrend die Periode

von 2ap¢ in beiden Doménen die AFM-Kopplung bestétigt. Dariiber hinaus existieren, dhnlich
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zu den bereits diskutierten magnetischen Messungen, in beiden Doménen zwei Ketten mit hoher
(hellblau, dunkelbau) und zwei mit mittlerer (orange, rot) Korrugation, die auch die diskutierte
Phasenbeziehung aufweisen.

Um die Korrugationen quantitativ auszuwerten, werden die Linienprofile in den Abbildun-
gen5.12(b) & (¢) durch eine Sinusfunktion mit zusétzlichem parabolischen Untergrund gefittet
(schwarze, gepunktete Linien). Anschlieflend werden die so bestimmten Werte fiir die Korruga-
tion aus beiden Doménen in die Winkeldarstellung aus Abb.5.12(d) eingetragen. Hierzu wird
mit dem hochsten Kontrast der hellblauen Ketten bei 9 = 0° angefangen und unter Bertick-
sichtigung des Rotationswinkels von 72° zwischen benachbarten Ketten die Korrugationen der
orangen, roten, dunkelblauen und griinen Ketten aufgetragen. Das z-Signal der beiden Doménen
folgt dabei jeweils einen Kosinusverlauf (schwarze Kurven), der sich in der Amplitude unterschei-
det. Diese Beobachtung lasst sich mit Hilfe des skizzierten magnetischen Modells aus Abb.5.10
erkldren. Dazu kann man dieses Modell auf die in-plane Komponente iibertragen, wobei durch die
Projektion der Mn-Spinvektoren in die Probenebene Ketten mit hoher (geringer) out-of-plane
Komponente eine geringe (hohe) in-plane Komponente aufweisen. Dies fithrt fiir magnetische
Messungen mit einer in-plane Spitze zu unterschiedlichen Korrugation der Ketten innerhalb ei-
ner Doméne, wobei die in-plane Komponenten der Mn-Spinvektoren senkrecht zu den Ketten
liegen. Damit ist der Kosinusverlauf innerhalb der beiden Doménen durch die Projektion der
Spinvektoren in die Probenebene zu erkléren.

Die unterschiedliche Amplitude des Kosinusverlaufs ist hingegen auf die orthogonale Beziehung
zwischen den in-plane Komponenten der Spinvektoren und der strukturellen Kettenorientie-
rung zuriickzufithren. Wahrend sich der Azimutwinkel zwischen Spitzenpolarisation und in-plane
Spinkomponenten innerhalb einer Doméne nicht &ndert, ist die Korrugation in der 90° gedrehten
Doméne nach Gleichung4.2 fiir spinpolarisierte Messung entsprechend anders. Im Allgemeinen

kénnen die beobachteten Korrugationen zgp durch die Formel
zsp X Py - (Pgy - cosv) - cos ¢, (5.1)

beschrieben werden. Wéahrend es sich im Wesentlichen um die bekannte Formel fiir spinauf-
geloste Messungen handelt, ist der Term in Klammern als die Projektion der Polarisation des
Mn-Spinvektors Psy in die Oberflichenebene zu verstehen. Der Polarwinkel 9 befindet sich in
diesem Fall zwischen den Spinvektoren der Mn-Atome und der Oberflichenebenen. Die Verdre-
hung zwischen senkrecht zur Kette orientierter in-plane Komponente und Spitzenpolarisierung
P, wird durch den Azimutwinkel ¢ ausgedriickt. Genau dieser Winkel entscheidet iiber das Ver-
héltnis zwischen den Amplituden der Korrugation aus beiden Doménen. Im Fall von ¢ = 90°

wére die magnetische Korrugation auf einer Doméne nicht zu sehen, wohingegen die Maximale
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5 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Pt(001)

auf der Anderen zu registrieren wéire. Fiir ¢ = 45° wiire der Kontrast entsprechend auf beiden
Doménen gleich. Fiir das vorliegende Verhéltnis der héchsten Korrugationen erhdlt man aus der
ﬁiﬁm) = % einen Winkel ¢ = —60°. Das heif3t, dass die
Spitzenpolarisierung in Doméne A um 60° und in Doméne B um 30° von der in-plane Orientie-

numerischen Losung der Gleichung

rung der Mn-Spins abweicht.

Der Azimutwinkel ¢ erkldrt somit die unterschiedlichen Amplituden der Kosinuskurven. Bei
néherer Betrachtung der Kurven in Abb.5.12(d) kann festgestellt werden, dass das Maximum
der Kosinuskurven bei einem Polarwinkel von 9 = (16 & 5)° und nicht bei ¥ = 0° zu finden
ist. Somit liegt im Fall einer homogenen zykloidalen Spinspirale mit einer Rotation von 72°
zwischen den Ketten fiir keine der fiinf Ketten die Orientierung der Mn-Spins vollstdndig in
der Probenebenen. Aufgrund des Azimutwinkels von ¥ = (16 £ 5)° auf einer der Ketten und
einem Rotationswinkel von 72° zwischen den Ketten kann auch eine Orientierung der Mn-Spins
parallel zur Oberflichennormalen ausgeschlossen werden. Als Folge ist auch auf den Ketten mit
geringster Korrugation eine Modulation von zgp = 0,6 pm zu beobachten. Allerdings kann hier
auch ein Einfluss der magnetischen Anisotropie nicht ausgeschlossen werden, die sich fiir die
in-plane und die out-of-plane Richtung unterscheiden kann. Eine solche Konstellation kann, wie
im Kapitel 3.6 erwéhnt, zu einer leichten Verdrehung der Spins in die leichte Magnetisierungs-
richtung fithren. Diese inhomogene Spinspirale wiirde somit von der einheitlichen 72° Rotation
abweichen und koénnte die Beobachtung ebenfalls erklaren.

Aus der bisherigen Analyse der magnetischen Messungen mit in-plane und out-of-plane polari-
sierten Spitzen erhilt man in Ubereinstimmung mit der Theorie eine zykloidale Spinspirale, die
durch eine Rotation der Mn-Spins von 72° zwischen benachbarten Ketten eine (15 x 2) Einheits-
zelle bildet. Betrachtet man allerdings grofie Doménen, wie in Abb. 5.13(a), werden Differenzen
zu dem vorgeschlagenen Modell sichtbar. Diese werden anhand blauer Hilfslinien verdeutlicht,
die zwischen Ketten unterschiedlicher Phase verlaufen. Dabei ist bei fiinf Linien ein Sprung zu
erkennen, der durch die Anderung der Spinausrichtung entlang der Ketten mit schwacher Kor-
rugation zu erkléren ist. Tatséchlich ist die damit verbundene Abweichung von der kollinearen
AFM-Ordnung entlang der Ketten mit schwachem Kontrast durch die Anderung der Korruga-
tion deutlich zu erkennen. Um die die Abweichung « von einer AFM 180° Drehung zwischen
benachbarten Mn-Spins innerhalb einer Kette abzuschétzen, wird die mit dem schwarzen Pfeil
markierte Kette herangezogen. Entlang dieser Kette &ndert sich die Korrugation von niedrig
zu hoch. Angesichts der Tatsache, dass von minimaler zu maximaler Korrugation der Winkel
von 90° durchlaufen wird und die Kette im Aufnahmebereich aus ungefihr 96 Atomen besteht,
erhélt man « < 1° als Differenz zum kollinearen AFM-Zustand.

Eine weitere mit dem Modell nicht vereinbare Beobachtung ist die direkte Nachbarschaft von

Doménen mit jeweils drei Ketten gleicher Phase. Am Besten kann das anhand der Zeigerdia-
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Abbildung 5.13 (a) Laplace gefilterte Darstellung einer spinaufgelosten grofien Doméne. Die blauen
Linien in der Topographie verlaufen entlang von Phasengrenzen. Als Folge eines Rotationswinkels v von
weniger als 72° zwischen den Spins benachbarter Ketten existieren Doméanen mit drei Ketten in direkter
Nachbarschaft. (b) Zeigerdiagramm mit Verteilung der Spinrichtungen bei einem Rotationswinkel von
72° zwischen den Ketten. (c) Bei v < 72° kommt es zu einen Phasensprung. Dieser wird durch eine
Verkippung ¢ zwischen der Spinrichtung der orangefarbenen Kette der ersten Gruppe (Pfeil ohne Um-
randung) und der zweiten Gruppe (Pfeil mit Umrandung) hervorgerufen. (d) Durch die Verkippung ¢
kommt es nach einer bestimmten Anzahl von Gruppen zu Phasenspriingen. Der Winkel € liegt zwischen
blauer Spinrichtung der ersten Gruppe und der orthogonaler Stellung beziiglich der Spitzenpolarisierung
(schwarzer Pfeil) und dient als untere Schranke fiir die Bestimmung des Rotationswinkel in (a). Als obere
Schranke wird der Winkel ¢’ zwischen hellblauer Spinrichtung der fiinften Gruppe (Pfeil mit Umrandung)
und der orthogonalen Stellung beziiglich der Spitzenpolarisierung verwendet. Scanparameter: U = 1V,
I =300pA.

gramme aus den Abbildungen 5.13(b)—(d) erklart werden. Das Zeigerdiagramm in (b) mit einem
einheitlichen Rotationswinkel von 72° entspricht dem vorgeschlagenen Modell einer (15 x 2)
Phase. Wie oben beschrieben, entstehen Doménen mit jeweils zwei und drei Ketten gleicher
Phase. Im skizzierten Fall haben die orangefarbene, die hellblaue und die griine Kette eine par-
allele Spinausrichtung zur Spitzenpolarisierung (schwarzer Pfeil). Die Spins der blauen und roten
Kette sind entsprechend antiparallel ausgerichtet. Durch den Rotationswinkel von 72° bilden je-
weils fiinf Ketten dquivalente Gruppen, weshalb eine Nachbarschaft von zwei Doménen mit drei
Ketten gleicher Phase nicht erklirt werden kann.

Dies éndert sich beim Ubergang zu kleineren Rotationswinkeln + in Abb.5.13(c). Im Gegensatz
zu dem Zeigerdiagramm mit einem Rotationswinkel von 72° ist nach der Rotation iiber fiinf
Ketten der orangefarbene Pfeil nicht mehr deckungsgleich, sondern um den Winkel § gegeniiber
der Ausgangslage verkippt. Wahrend also die Spins der orangefarbenen, hellblauen und griinen
Kette der ersten Gruppe (Pfeile ohne Umrandung) eine parallele Spinausrichtung besitzen, ist

diese fur die blaue und rote Kette der ersten Gruppe antiparallel. Durch den Differenzwinkel

93



5 Ketten aus Ubergangsmetalloxiden auf Pt(001)

0 = (360° — 5y) kommt es zudem zum Phasensprung der orangefarbenen Kette der zweiten
Gruppe (Pfeil mit Umrandung) und somit zu zwei Doménen mit drei Ketten gleicher Phase.
Die Messung in Abb. 5.13(a) zeigt Phasenspriinge nach 23 Ketten im unteren und nach 13 Ketten
im oberen Bereich. Allgemein kommt es dabei nach (5n —2) Ketten zum Phasensprung, wobei n
die Anzahl der Gruppen beschreibt. Um daraus den Rotationswinkel abzuschétzen, soll zunéchst
das Zeigerdiagramm in Abb. 5.13(d) diskutiert werden. Gegeniiber (b) und (c) sind die Spins der
orangefarbenen Kette der ersten Gruppe orthogonal zur Spitzenpolarisierung. Mit dieser Aus-
gangslage muss die blaue Spinrichtung um den kleinsten notwendigen Winkel € = (3y — 180°)
verdreht werden, um den néchsten Phasensprung zu beobachten. Aufgrund des Differenzwinkels
verkippen die Spinrichtungen von Gruppe zu Gruppe um ¢ und der Phasensprung ist fiir € < nd
festzustellen. Im Zeigerdiagramm der Abb.5.13(d) ist dies nach vier Gruppen der Fall und es
gilt € < 49. Nach diesem Schema ist der nichste Phasensprung fiir die hellblaue Kette nach
einer maximalen Verdrehung um ¢’ = (7 — nd) zu beobachten. Mithilfe der oberen Schranke €
und der unteren Schranke ¢ wird die Anzahl n der Gruppen fiir den Bereich 60° < v < 72°
mit einer Schrittweite von 0, 1° berechnet. Daraus erhélt man einen Phasensprung fiir n = 5
im Winkelbereich v = (70, 3...70,7)° fir den unteren Teil der Messung und fiir n = 3 im Win-
kelbereich v = (68,6...70,0)° fiir den oberen Bereich der Messung. Zusammengefasst ist unter
der Voraussetzung eines einheitlichen Rotationswinkels die Messung im oberen und unteren Teil
nicht vereinbar, was auf lokal unterschiedliche Drehwinkel und einer inhomogenen Spinspirale
hinweist.

Als Ergebnis fiir die MnOy-Ketten auf Pt(001) lasst sich aus den spinpolarisierten Messun-
gen ahnlich den magnetischen Strukturen der FeOs und MnOs-Ketten auf Ir(001) eine AFM-
Kopplung entlang der Ketten feststellen, die geringfiigig vom kollinearen Zustand abweichen
kann. Senkrecht zu den Ketten liegt hingegen in Ubereinstimmung mit dem theoretischen Modell
aus Kapitel 4.4.3 eine zykloidale Spinspirale vor, deren Rotationswinkel sich lokal unterscheidet.
Aufgrund der Ahnlichkeit der Systeme von MnOy-Ketten auf Pt(001) und Ir(001) ist auch hier
von einer Konkurrenz der Energiebeitrdge von isotroper Austauschwechselwirkung und anisotro-
per DM-Wechselwirkung auszugehen. Wie fiir MnO, auf Ir(001) beschrieben, werden diese durch
die indirekte RKKY-Wechselwirkung mittels Leitungselektronen vermittelt. Wihrend die Ande-
rung der DM-Wechselwirkung beim Ubergang von Ir zu Pt mit den Ordnungszahlen von Z = 77
und Z = 78 als gering eingeordnet wird, kann der Einfluss auf die RKKY-Wechselwirkung
durch die Anderung des Fermivektors signifikant sein. Dies kann die deutlich kleinere Rotation
der Spins von 72° auf Pt(001) gegeniiber 120° auf Ir(001) bei einem gleichen Kettenabstand von

3apt erklédren.
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In diesem Kapitel sollen die in dieser Arbeit mittels STM untersuchten strukturellen und ma-
gnetischen Eigenschaften von TMO-Ketten auf den Substraten Ir(001) und Pt(001) zusammen-
gefasst werden. Wéhrend die strukturellen (3 x 1) Einheitszellen nach dem Modell von Ferstl et
al. [12, 13] fur CoOg2, FeOy und MnOs-Ketten auf Ir(001) bestétigt werden konnten, wurde das
System um die CrOz-Ketten erweitert. Im Unterschied zu den bekannten Ketten war in diesem
Fall die Identifikation der Ubergangsmetallketten schwierig, da neben dem strukturellen Beitrag
der Ketten zum Tunnelstrom ein vergleichbares elektronisches Signal der Ir-Doppelreihe vorlag.
Uber eine detaillierte Auswertung der spannungsabhingigen Messungen und den atomaren Auf-
nahmen konnten die CrOz-Ketten identifiziert und die (3 x 1) Struktur bestatigt werden.

Um die magnetischen Eigenschaften der Ketten zu analysieren, dienten im Anschluss an die
jeweiligen Strukturanalysen spinpolarisierte Messungen. Hierfiir wurden die W-Spitzen mit Fe
oder Cr beschichtet und anschlieBend die Polarisierung auf der DL Fe/W(110) bestimmt. Mit
Hilfe dieser charakterisierten Spitzen konnten sowohl die magnetischen Strukturen als auch die
leichten Magnetisierungsrichtungen der TMO-Ketten bestimmt werden. Im Fall von CoOs und
CrOz-Ketten auf Ir(001) bleiben die Messungen ohne Hinweise auf ein magnetisches Signal, wo-
hingegen FeOy und MnOs-Ketten magnetische Nanostrukturen aufweisen.

In beiden Fallen handelt es sich um eine AFM-Kopplung von benachbarten Atomen entlang der
Ketten, wohingegen sich die Kopplung zwischen den Ketten unterscheidet. FeOo-Ketten weisen
eine kollineare FM-Kopplung auf, die grofiflichig auftritt und damit ein stabiles magnetisches
System darstellt. Dabei sind die Fe-Spins parallel zur Oberflichennormalen orientiert, wie aus
der Analyse von in-plane und out-of-plane Messungen hervorgeht. Im Gegensatz dazu liegt auf
den MnOs-Ketten eine Spinspirale mit einem Rotationswinkel von 120° zwischen den Ketten
vor. Die magnetische (9 x 2) wird von den theoretischen Berechnungen bestétigt und erklart
mit dem Beitrag der DM-Wechselwirkung den experimentell beobachteten einheitlichen Dreh-
sinn der Spinspirale. Somit sind die MnOs-Ketten mit den bereits bekannten Systemen von
magnetischen Atomen und Clustern auf Pt(111) vergleichbar, bei denen es zur Verkippung der
Spins durch die indirekte DM-Wechselwirkung kommt [7, 8].

Um die indirekte DM-Wechselwirkung zwischen eindimensionalen Ketten zu verifizieren und wei-
tere magnetische Nanostrukturen zu finden, wurde zusétzlich das Wachstum der TMO-Ketten

auf einem Pt(001) Substrat untersucht. Neben den auf Pt(001) bereits bekannten CoOg-Ketten
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6 Zusammenfassung und Ausblick

[13, 14] konnte die (3 x 1) Struktur auch fiir MnOg-Ketten durch atomare Auflésung nachge-
wiesen werden, withrend fiir Fe die Struktur nicht eindeutig bestimmt werden konnte. In Uber-
einstimmung mit den CoOsz-Ketten auf Ir(001) konnten auch auf Pt(001) keine magnetischen
Nanostrukturen festgestellt werden, wohingegen die MnOs-Ketten auf Pt(001) eine zykloida-
le Spinspirale aufweisen. Aufgrund der Abhéngigkeit der indirekten DM-Wechselwirkung vom
Substrat ist die Periode der magnetischen Struktur durch einen geringeren Rotationswinkel von
72° zwischen benachbarten Ketten ldnger als fiir MnOs-Ketten auf Ir(001).

Damit handelt es sich bei den MnOq-Ketten auf Ir(001) und Pt(001) um eindimensionale Syste-
me, die durch indirekte DM-Wechselwirkung miteinander koppeln und zu einem chiralen Magne-
tismus fithren. Dabei kénnen diese Systeme als Erweiterung der Modelle fiir Atome und Cluster
auf Pt(111) verstanden werden, die mit ihren bistabilen Zustand Potential fiir zukiinftige Da-
tenspeicher haben [7, 8]. Ob diese Anwendung auch fiir TMO-Ketten realisierbar ist, miissen
weitere Untersuchungen zeigen. Ein erster Ansatz konnte hier beispielsweise die beobachtete
magnetische Domédnenwand innerhalb einer strukturellen Doméne sein, die durch Manipulation
zum Schalten zwischen zwei Zustinden einer magnetischen Doméne fithren kann und somit eine

erste Grundvoraussetzung fiir ein Speichersystem liefert.
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