Hochauflosende Photoemissionsmikroskopie

mittels Synchrotronstrahlung

G. Schonhense und C. M. Schneider

Die schon Anfang der dreiBiger Jahre von
Briiche entdeckte Emissions-Elektronen-
mikroskopie bei Anregung mit Licht und
Verwendung einer sog. Kathodenlinse er-
lebt durch die Verfiigbarkeit von Synchro-
tronstrahlung mit hoher Brillanz einen
gewaltigen Aufschwung. Withrend friihe-
re Anwendungen dieser Photoemissions-
mikroskope hauptsichlich auf der latera-
len Variation der lokalen Austrittsarbeit
beruhten, kommt bei Anregung mit
durchstimmbarer Réntgenstrahlung die
Moglichkeit der elementselektiven Abbil-
dung hinzu. Ist die Strahlung dariiber hin-
aus noch zirkular polarisiert, so 1Bt sich
der magnetische Zirkulardichroismus zur
Doménenmikroskopie ausnutzen. Durch
parallele Bilderfassung sind Experimente
in Echtzeit moglich: Die Auflosung liegt
um 25 nm bei der Schwellen-Photo-
emission und z. Zt. bei etwa 120 nm bei
Anregung mit Synchrotronstrahlung.

1. Einfiihrung

Ein Photoemissions-Elektronenmikroskop
(PEEM) [1] dient zur direkten raumlichen
Abbildung der Elektronenemissionsvertei-
lung einer mit Licht bestrahlten Oberfliche.
Wiihlt man eine Photonenenergie dicht ober-
halb der Photoschwelle, so entstehen durch
Austrittsarbeitsdifferenzen  kontrastreiche
Bilder, mit denen sich z. B. chemische Ober-
fléichenreaktionen in Echtzeit verfolgen las-
sen [2]. Geht man tiber zu Photonenenergien
im Réntgenbereich (X-PEEM), so kann man
auf einfache Weise die Emissionsverteilung
eines ausgewihlten Elements sichtbar ma-
chen [3-5].
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Abb. 1: Schema des Photoemissions-Elektro-
nenmikroskops FOCUS IS-PEEM. (Niheres
siehe Text)

CCD-Kamera

Die Standardmethode zur Element-Mikro-
analyse setzt die Rontgen- oder Auger-
Mikrosonde eines Rasterelektronenmikro-
skops ein. Aufgrund der sehr niedrigen Flu-
oreszenzausbeute und der rasternden Arbeits-
weise sind diese Detektoren vergleichsweise
langsam und erfordern daher sehr hohe
Primirstrome, die zur Strahlenschddigung
der Probe fiihren. Genau bei diesen Proble-
men setzt die neuartige Methode des spektro-
skopischen PEEM an. Das Gerdt arbeitet
nicht im Rasterverfahren mit hoher lokaler
Stromdichte, sondern im Modus der Parallel-
abbildung bei homogener Bildfeldbeleuch-
tung, vergleichbar mit einem Lichtmikro-
skop.

Abb. 1 zeigt schematisch den Aufbau unse-
res Gerites (FOCUS IS-PEEM). Die mit
UV- oder Rontgenlicht beleuchtete Probe

befindet sich dicht vor der Extraktorelektro-
de einer elektrostatischen Objektivlinse, ge-
folgt von zwei Projektiven zum Erreichen
der EndvergroBerung. Das Bild wird mittels
eines Leuchtschirms hinter einem Bild-
verstarker (Multichannelplate) sichtbar ge-
macht und kann mit einer CCD-Kamera be-
obachtet werden. Eine Iris als Bildblende in
der Zwischenbildebene und eine variable
Kontrastblende in der hinteren Objektiv-
brennebene dienen zur Optimierung von
Bildkontrast und Signalstérke. Ein Oktopol-
stigmator erlaubt sowohl die Korrektur des
Astigmatismus als auch eine laterale Ver-
schiebung des Gesichtsfeldes auf der Probe.
Das elektronenoptische Abbildungssystem
ermdglicht einen Zoom-Bereich von 0,7 mm
bis zu einigen pm Bilddurchmesser. Der in
den Mikroskopkopf integrierte Probenhalter
ist iiber Piezomotoren verfahrbar und garan-
tiert so hochste Vibrationsfreiheit. Die Expe-
rimente wurden bei BESSY (Berlin) und an
der ESRF (Grenoble) durchgefiihrt.

Der Vorteil dieser ,Hybridtechnik™ aus
Lichtanregung und Elektronenabbildung ist,
daB mit diesem Gerit alle bekannten, auf
Rontgenanregung  basierenden  Analyse-
techniken mit hoher Ortsauflosung méoglich
sind. Dazu gehoren die Rontgenabsorptions-
spektroskopie (XAS) oder ihre verfeinerten
Weiterentwicklungen  (XANES:  X-ray
Absorption Near Edge Structure bzw.
EXAFS: Extended X-ray Absorption Fine
Structure). Wird zusitzlich ein Elektronen-
energie-Analysator in die Mikroskopsiule
integriert, so ist auch abbildendes ESCA
(Electron Spectroscopy for Chemical Analy-
sis) moglich [6—9]. Bei Mikro-XAS wird
der interessierende Bildbereich von der
GroBenordung 1pum ausgewdhlt (z.B. elek-
tronisch iiber die Videokamera oder durch
SchlieBen der kontinuierlich variablen Iris-
blende). Dann wird die Energie der anregen-
den Strahlung im Bereich der interessieren-
den Absorptionskanten durchgefahren und
die Elektronenintensitét im Mikrospot regi-
striert.
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Abb. 2 illustriert am Beispiel einer Defekt-
struktur in einer Magnetitschicht die Metho-
de der elementspezifischen Abbildung. Man
regt dazu die Probe im Maximum einer
charakteristischen Rontgen-Absorptionslinie
an und zieht das Untergrundbild direkt vor
der Linie ab. Das linke Teilbild zeigt selektiv
nur die laterale Verteilung des Sauerstoffs
(helle Bereiche). Es entstand aus einem Bild
bei der Energie der Ols-Linie (hv=>532¢eV),
von dem ein Untergrundbild bei iv=530eV
pixelweise abgezogen wurde. Analog zeigt
das rechte Teilbild ein ,,Eisenbild* derselben
Defektstruktur, d. h. vom Bild auf der Fe2p-
Linie (hv=708eV) wurde das Untergrund-
bild bei hAv=700eV abgezogen. Man er-
kennt, daB die Defektstruktur kein Eisen,
dafiir aber ein stark erhohtes Sauerstoffsignal
aufweist. Letzteres stammt vom MgO-Sub-
strat, d. h. der Magnetitfilm hat sich an dieser
Stelle vom Substrat abgeldst. Dieser
Sachverhalt spiegelt sich auch in den Signal-
hohen von Fe und O in den Lokale-XAS-
Spektren wider. Darliber hinaus zeigt die
Sauerstoffkante eine ausgeprigte Feinstruk-
tur mit signifikanten Unterschieden zwi-
schen den Fe;O,- (untere Kurve) und MgO-
Modifikationen (obere Kurve). So lifit sich
zukiinftig das ,.elemental mapping* zum ,,or-
bital mapping* verfeinern [5].

Bei dieser Art der Spektromikroskopie wird
iiblicherweise die Sekundirelektronenver-

Abb. 2,0ben:  Defektstruktor in  einem
Magnetitfilm auf MgO. Die Bilder zeigen die
laterale Verteilung von Sauerstoff (links) und
Eisen (rechts). Helle (dunkle) Bereiche ent-
sprechen c¢inem starken (schwachen) Signal.
Links: Lokale-XAS-Analyse des sauerstoffrei-
chen bzw. eisenreichen Bereiches (obere Kurve,
Position a bzw. untere Kurve, Position b). Die
Probe wurde von H. Jungblut (Philips, Eindho-
ven) zur Verfiigung gestellt.

teilung (Energiebreite ca. 10 eV) zur Ab-
bildung genutzt. Die chromatische Aber-
ration des elektronenoptischen Linsensy-
stems verschlechtert dabei die Auflosung auf
120 nm, wihrend dasselbe Geriit in der
Schwellenemission (Energiebreite typ. 0.5
eV) <25 nm Grenzauflosung hat.

2. Zur Natur des magnetischen
Rontgenzirkulardichroismus

Ende der achtziger Jahre wurde erstmals am
Beispiel der Fe-K-Kanten gezeigt, da die
Absorption von zirkular polarisiertem Ront-
genlicht vom Magnetisierungszustand der
Probe abhzngt [10]. So beobachtet man bei
fester Lichthelizitét (links- oder rechtszirku-
lar polarisiert) eine charakteristische Ande-
rung der Absorptionsspektren, wenn der
Magnetisierungsvektor M von einer paralle-
len zu einer antiparallelen Orientierung be-
ziiglich der Lichteinfallsrichtung ¢ umge-
schaltet wird. Dieses Phinomen wird als
magnetischer Rontgenzirkulardichroismus
(MXCD) bezeichnet und bildet das hoch-
energetische Gegenstiick zum magneto-opti-
schen Kerr-Effekt. Wie dieser beruht der
MXCD auf dem Einfluf von Spin-Bahn-
Kopplung und Austauschwechselwirkung
auf die an der optischen Anregung beteilig-
ten elektronischen Zustinde. Die Ausnut-
zung des MXCD an den Absorptionskanten

fiihrt zu einem einzigartigen Werkzeug fiir
die elementselektive Untersuchung magneti-
scher Phénomene.

Analysiert man nun anstatt des Lichts die
Ausbeute der emittierten Elektronen, so be-
obachtet man ebenfalls ein MXCD-Signal
und erhdlt oberfldchenspezifische Aussagen
zum Magnetismus. Dieses Verfahren bietet
sich an, um mit Hilfe der Photoelektronen-
mikroskopie magnetische Doménen abzubil-
den [3]. Die charakteristische Asymmetrie
der Absorptionsspektren wird dabei in einem
zweistufigen ProzeR auf die emittierten Elek-
tronen iibertragen: Zunichst hinterldBt die
optische Anregung ein Rumpfloch, das je
nach Magnetisierungsrichtung mit einer
unterschiedlichen Wahrscheinlichkeit er-
zeugt wird. Das Rumpfloch zerfillt mit einer
endlichen Lebensdauer durch Fluoreszenz
oder durch einen Auger-ProzeB. Im letzteren
Fall wird der magnetische Dichroismus im
Absorptionskanal direkt auf die Auger-Elek-
tronenausbeute iibertragen. Fiir parallele und
antiparallele Konfigurationen von M und ¢
erhélt man damit unterschiedliche Intensith-
ten des Auger-Ubergangs. Dieser magneti-
sche Zirkulardichroismus in der photonen-
induzierten Auger-Elektronenemission 148t
sich zur energieselektiven Abbildung ma-
gnetischer Dominen ausnutzen [11].

Auf seinem Weg zur Probenoberfliche erlei-
det das hochenergetische Auger-Elektron in-
elastische StoBe und erzeugt auf diese Weise
eine Kaskade von niederenergetischen Se-
kundirelektronen, deren Intensitdt in guter
Niherung proportional zur Anzahl der ur-
spriinglich erzeugten Auger-Elektronen ist.
Damit wird das MXCD-Signal iiber den
Zwischenschritt der Auger-Elektronenemis-
sion an die niederenergetischen Sekundir-
elektronen weitergegeben. Diese Elektronen
tragen selbst keine Information mehr iiber
einen spezifischen elektronischen Zustand in
der Probe. Die Elementselektivitit wird je-
doch durch die Anregung an einer charakte-
ristischen Absorptionskante sichergestellt.

3. Hochauflosende Abbildung
magnetischer Mikrostrukturen

Nutzt man das MXCD-Signal in der Sekun-
direlektronenausbeute aus, so ldBt sich die
Dominenstruktur einer ferromagnetischen
Probe direkt sichtbar machen [3]. Die paral-
lele Bildentstehung in einem PEEM und die
Kombination aus hohem magnetischen Kon-
trast und hoher Intensitét der Sekundérelek-
tronen ermdglichen sehr kurze Bildaufnah-
mezeiten.

Abb. 3 zeigt ein erstes Beispiel. Dabei han-
delt es sich um regelmiBige Mikrostrukturen
aus Permalloy (Abb. 3a) und einer CoPt-
Vielfachschicht (Abb. 3b), die auf einer Si-
Oberfliche mit nativem Oxid hergestellt
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wurden. Die Periodenliinge betréigt in beiden
Fillen etwa 25 pm. Die Mikrostrukturen be-
stehen aus quadratischen Elementen und
sind durch Stege aus unbedecktem Silizium
voneinander getrennt. Im Falle der Permal-
loystruktur sieht man die Doménenstruktur
»im Licht" der Fe-L,;-Kanten. Das Bild
zeigt die Differenz aus zwei Einzelbildern,
die jeweils an der Fe-L,- und L,-Kante auf-
genommen wurden. Da das MXCD-Signal
beim Ubergang von der Ls- auf die L,-Kante
sein Vorzeichen wechselt, werden durch die-
ses Verfahren nichtmagnetische Kontraste
unterdriickt und eine effektive Verstirkung
der magnetischen Information erreicht.

Innerhalb der Permalloyquadrate herrscht
eine sehr regelmiiBige Doménenstruktur vor:
vier Dreiecke, von denen je eines in dunkler
und heller Farbe erscheint, wihrend die bei-
den anderen einen mittleren Grauton aufwei-
sen. Diese Kontrastverteilung 148t sich mit
der Winkelvariation des MXCD-Signals ver-
stehen. Der magnetische Kontrast ver-
schwindet ndmlich fiir eine orthogonale An-
ordnung von M und g. Der mittlere Grauton
kennzeichnet also Doménen mit Mg,

Abb. 3: Magnetische Domiinen in mikro-
strukturierten Proben mit 25pm Perioden-
linge. (a) Permalloyfilm mit regelmiiBigen
Domiinen. Die Pfeile geben die lokale Orientie-
rung der Magnetisierung an (Probe von A.
Wadas und R. Wiesendanger, Universitiit
Hamburg); (b) Co/Pt-Vielfachschicht (Probe
von M. Huth, Universitit Mainz). Die starke
magnetische Anisotropie sorgt fiir eine kom-
plexe Domiinenstruktur.

withrend helle und dunkle Schattierungen fiir
einen Magnetisierungsvektor M parallel
bzw. antiparallel zu ¢ stehen, Damit 146t sich
die gesamte Magnetisierungsverteilung in-
nerhalb der Quadrate rekonstruieren. Sie hat
die Form eines magnetischen Ringschlusses,
d. h. jedes Quadrat versucht sein magne-
tisches Streufeld nach auBen zu minimieren.
Diese Konfiguration entspricht dem einfach-
sten Fall einer Doménenbildung und ist of-
fensichtlich durch die verschwindende
magnetokristalline Anisotropie des Permal-
loy begiinstigt. Defekte auf der Oberfliche
konnen diesen Idealzustand jedoch emp-
findlich storen, wie am Beispiel des Quadrats
in der Bildmitte klar zu sehen ist. Ein interes-
santer Aspekt fiir zukiinftige Experimente ist
eine mogliche magnetische Kopplung zwi-
schen den Quadraten und ihr Einfluf auf die
Doménenstruktur.

Ein Material mit einer starken magnetokri-
stallinen Anisotropie, z. B. eine Co/Pt-Viel-
fachschicht, zeigt ein ginzlich anderes Ver-
halten (Abb. 3b). Die magnetische Informati-
on in diesem Bild wurde an der Co-L;-Kante
durch Wechsel der Lichthelizitit erhalten.
Die resultierende Doménenstruktur ist viel
komplexer als im vorhergehenden Fall und
variiert im Detail zwischen den einzelnen
Quadraten. Die federartige Aufficherung der
Strukturen deutet auf lokal wechselnde leich-
te Richtungen der Magnetisierung hin. Dies
ist mit dem polykristallinen Charakter der
Co/Pt-Schichten konsistent.

Die Ergebnisse an Co/Pt stellen auch gleich-
zeitig ein erstes Beispiel fiir die Untersu-
chung ,vergrabener Schichten dar. Die
oberste Schicht des Co/Pt-Lagenstapels be-
steht aus ca. 30 A Pt. Die Elementselektivitit
und Informationstiefe der Methode gestattet
es ohne weiteres, das magnetische Signal der
obersten Co-Schichten durch die Pt-Schicht
hindurch zu untersuchen. Dies wird noch
deutlicher an einem Co/Cr/Fe-Schichtsystem
demonstriert (Abb. 4). Zunichst wurde auf
einem Fe(100)-Einkristall ein Cr-Keil mit
einer Dickenvariation von 0— 10 Monolagen
aufgewachsen und dieser dann mit einem 5
ML dicken Co-Film abgedeckt, Das ganze
System wurde elementselektiv an den L;-
Kanten von Cr, Fe und Co abgebildet. Die
Domiinenstruktur im Fe-Substrat — zwei ent-
gegengesetzt magnetisierte Bereiche — ist
selbst in diesen Einzelbildern ohne magneti-
sche Kontrastverstirkung klar zu erkennen.
Da die Gesamtdicke der Deckschichten zum
rechten Bildrand hin zunimmt, schwécht sich
das Signal und damit der Kontrast in diese
Richtung hin ab. Trotzdem ist die magneti-
sche Struktur noch gut zu erkennen. Im Cr-
selektiven Bild sieht man den Einsatz (Linie)
und Verlauf des Cr-Keils. Eine Doménen-
struktur im Cr ist in diesem MaBstab (Bild-
feldlinge 500 um) auch bei einer magneti-
schen Kontrastverstirkung nicht aufzuldsen.
Dies liegt im Antiferromagnetismus der Cr-

Abb. 4: Untersuchungen zur magnetischen
Informationstiefe an einem Co/Cr/Fe(100)-
Sandwich (Probenquerschnitt oben). Die mit
,,C0%, ,,Cr und ,,Fe* gekennzeichneten Bilder
geben die Information an, die an der L, ;-
Kante des jeweiligen Elements erhalten wird.
Auch ohne magnetische Kontrastverstirkung
ist die Domiinenstruktur in den Co- und Fe-Bil-
dern klar zu erkennen. Die gestrichelte Linie
markiert den Beginn des Cr-Keils, dessen
Dicke nach rechts ansteigt. Aus technischen
Griinden sind Linien gleicher Cr-Schichtdicke
gegeniiber der Liingsachse des Fe-Kristalls

geneigt.

Schicht begriindet, durch den sich die
magnetischen Signale der einzelnen Lagen
wechselseitig kompensieren. Das Co-selekti-
ve Bild zeigt die Dominenstruktur in der Co-
Deckschicht, die interessanterweise eine
ferromagnetische Kopplung zum Substrat
iiber den gesamten Cr-Keil hinweg wider-
spiegelt. Dieses Beispiel demonstriert das
Potential der Photoemissionsmikroskopie
bei der Untersuchung geschichteter Systeme.

Die eingangs erwihnte Winkelvariation des
MXCD 148t sich auch benutzen, um selektiv
Domiinenwinde abzubilden. Diesem Experi-
ment liegt folgende Uberlegung zugrunde:
Eine Dominenwand bedeutet eine kon-
tinuierliche Drehung des Magnetisierungs-
vektors beim Ubergang von einer Doméne
zur anderen. Bei einer sog. Bloch-Wand, wie
sie im Volumen hiufig auftritt, dreht M um
eine Achse senkrecht zur Wandebene. Trifft
eine solche Wand nun senkrecht auf eine
Oberfliche, so wiirde man in jedem Fall eine
Magnetisierungskomponente senkrecht zur
Oberfliche erhalten. Dieser energetisch
ungiinstige Zustand wird vermieden, wenn
sich die Wand an der Oberfliche ,Néel-
artig” verhilt. Dabei dreht sich die Magneti-
sierung so, daB sie immer in der Oberfld-
chenebene liegt (Rotationsachse von M
senkrecht zur Oberfliche). Dieser Néel-Ab-
schiuB von Bloch-Winden an der Oberfliche
ist bereits aus rasterelektronenmikroskopi-
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schen Untersuchungen bekannt [12]. Er re-
sultiert in einer Magnetisierungskompo-
nente, die in der Oberfliche liegt und senk-
recht zur Doménenmagnetisierung selbst
steht. In einem vierzihligen System wie
Fe(100) hat das zur Folge, daB man bei
geschickter Wahl der Geometrie, nimlich
M|gq bzw. Mg, seclektiv entweder die
Doménen oder die Doménenwinde abbilden
kann.

Letzteres wird in Abb.5 demonstriert. Im
groBten Teil des Bildes tritt kein flichenhaf-
ter magnetischer Kontrast auf, da M orthogo-
nal zum einfallenden Licht steht. Dagegen
beobachtet man zwei ausgeprigte Zickzack-
Linien, die quer iiber das Bildfeld laufen und
deren Kontrast entlang jeder Linie von dun-
kel zu hell wechselt. Die Magnetisierungs-
richtung in den Dominen selbst ist durch die
Pfeile angedeutet. Diese Magnetisierungs-
verteilung ist eigentlich energetisch sehr
unglinstig und wird durch das Volumen sta-
bilisiert. Sie entsteht, wenn die Magnetisie-
rung im Volumen senkrecht zur Oberfldche
steht. Zur Verringerung der magneto-
statischen Energie bilden sich dann an der
Oberfliche AbschluBdominen, deren Ma-
gnetisierungsvektor in der Oberfliche liegt.
Die Dominenwiinde in Abb. 5 sind deshalb
auch keine einfachen 180°-Winde, sondern
sog. ,,V-Linien“, in der sich zwei aus dem
Volumen kommende 90°-Winde an der
Oberfliche treffen [13]. Thre Breite betriigt
ca. 500 nm. Der im zickzack-artigen Verlauf
auftretende Knickwinkel betrigt recht genau
106° und stimmt damit sehr gut mit dem fiir
V-Linien in Fe(100) bekannten Wert iiber-
ein. Der Kontrastwechsel innerhalb einer
Linie ist darauf zurlickzufiihren, dafl der
Néel-artige Abschlufl der Doméinenwand an
der Oberfliche fiir zwei entgegengesetzte
Drehrichtungen von M mdglich ist. Daher
kann es auch entlang einer Wand zu einem
Umklappen der Drehrichtung kommen
(Kreise). Die Detailuntersuchung solcher
Strukturen wird die niichste Herausforderung
fiir die magnetische Photoemissionsmikro-
skopie sein.

4. Perspektiven
Mit dem Wechsel von BESSY I zu BESSY If

in den nichsten Jahren ist eine erhebliche
Steigerung der Brillanz verbunden. Wihrend

Abb. 5: Domiinenwiinde an der Oberfliche
eines Fe(100)-Einkristalls. Die Pfeile geben die
lokale Magnetisierungsrichtung der Domiinen
an. Kreise markieren die Anderung des Dreh-
sinns der Magnetisierung in der Doménen-
wand, die sich auch in einer Kontrastumkehr
duBert.

Bilder wie Abb. 2 bisher eine Belichtungs-
zeit von ca. 1 Minute bendtigten, erwarten
wir bei BESSY 1II Bildsequenzen im
Sekundentakt, was neue Untersuchungs-
moglichkeiten dynamischer Abliufe im
chemischen (Reaktionsfronten) und mag-
netischen Bereich (Ummagnetisierungsvor-
ginge) erlauben wird. Mikrospot-Analysen
waren bisher bis hinab zu 500 500nm?>
moglich, prinzipiell sind auch hier deutliche
Steigerungen realisierbar.

Wesentliche Verbesserungen sind aber auch
auf Seiten des Mikroskops zu erwarten. Mit
den z. Zt. gebriuchlichen relativ einfachen
Geriiten erreicht man Auflésungen von etwa
25 nm [5, 9]. Durch den Einsatz von speziel-
len Elementen zur Korrektur der sphiirischen
und chromatischen Aberrationen kann dieser
Wert noch um etwa eine Gréenordnung ver-
bessert werden; theoretisch sind sogar Werte
kleiner 1 nm erreichbar [6]. In jlingster Zeit
haben wir erste ermutigende Resultate einer
chromatischen Korrektur mittels einer Flug-
zeit-Technik erzielt. Damit rticken nicht nur
detaillierte Untersuchungen von magneti-
schen Domédnenwandstrukturen in greifbare
Nihe. Es eroffnet sich vielmehr durch diese
Technik auch ein neuartiger Zugang zur Un-
tersuchung von Zeitabldufen im Nanosekun-
den-Bereich.
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