5 Tunnelspektroskopie an
Lanthanid-Oberflachen

In diesem Kapitel wird die elektronische Struktur von Gd-, Ho- und Lu-Oberflichen mit
Hilfe von RTS untersucht. Am Beginn dieser Studie waren folgende Fragen offen:

e Wie verhilt sich die Austauschaufspaltung des Oberflichenzustands iiber die Serie der
dreiwertigen Lanthaniden?

e Welchen Einfluss besitzt die Schichtdicke auf die magnetische Austauschaufspaltung?
e Wie sieht die Linienform eines d-artigen Oberflichenzustands im Tunnelspektrum aus?

o Welche Lebensdauer besitzen die Zustinde und wie kann sie aus der Breite der Linien
bestimmt werden?

e Welche Auflésung besitzt das neue Tieftemperatur-RTM, wenn es als Spektrometer
verwendet wird?

Bevor die Ergebnisse dieser Studie vorgestellt und diskutiert werden, wird einfiihrend
ein Uberblick iiber die elektronischen und magnetischen Eigenschaften der untersuchten
Elemente gegeben, der die interessanten physikalischen Fragestellungen weiter motiviert.

5.1 Elektronische und magnetische Eigenschaften

Lanthanidmetalle zeichnen sich durch das sukzessive Auffiillen der 4f-Schale aus, deren
Besetzung im Grundzustand nach den Hundschen Regeln erfolgt. Die 4f-Elektronen
sind stark lokalisiert und tragen deshalb nicht zur chemischen Bindung bei [Jen 91].
Alle Lathanidmetalle mit teilweise gefiillter 4f-Schale bilden im Festkdrper magnetisch
geordnete Phasen. Gd in der Mitte der Reihe und die folgenden Elemente Tb, Dy, Ho,
Er und Tm besitzen jeweils eine ferromagnetische oder ferrimagnetische Phase. Ihre
Elektronenkonfiguration ist [Xe]4f*(5d6s)® mit n=7 fiir das hier untersuchte Gd und
n=10 fiir Ho. Im Gegensatz hierzu besitzt Lu mit n=14 eine abgeschlossene Schale und
ordnet nicht magnetisch. Alle aufgefiihrten Elemente kristallisieren in einer hexagonal
dichtgepackten (hcp) Struktur und wachsen auf W(110) mit einer (0001)-Oberfliche auf.

Die magnetische Ordung von Lanthanidmetallen wird durch die oszillierend vom Ab-
stand abhéngigen indirekten RKKY-Austausch hervorgerufen, so dass eine Kopplung

73



5 Tunnelspektroskopie an Lanthanid-Oberflichen

T=027+T,
— :
= ol | 10 O =3
R J‘é 1.0} m=2 /\\ m
ook vt LY ] A ]
A ‘3 i
1.0F *aglt_ 10 ] \\/(
gata T=0 10/T=0
00} i —
S < 1.0} O 1.0 /\/D
E S ,/\
> - . )
10 & 0.0 0.0
] 20} v 2 8 \/ \/\/f
' v 2 aad| O10[T=074, 10t T=0.7+T,

O 1.0 0

-
[=)

0.0 /\
\/

1B

N
> s
—

=Te 1ot = Te
4 3 2 1 0 2 -1 0 1 2
Energy (eV) Energy (eV)

Abbildung 5.1: Spinaufgel6ste Bandstrukturrechnung von Gd (links) und die tempera-
turabhénge Quasiteilchen-Zustandsdichte (rechts) aus [Nol 93]. Die Bénder m=2 und
m=3J zeigen ein unterschiedliches Verhalten. Wéhrend das s-artige Band m=2 ein Stoner-
artiges Verhalten mit verschwindender Nettomagnetisierung bei der kritischen Tempe-
ratur zeigt, bleibt die Aufspaltung beim flachen Band m=3 iiber den gesamten Tempe-
raturbereich nahezu konstant. Oberhalb von T ist es aber nicht mehr spinpolarisiert.

zwischen den stark lokalisierten 4f-Elektronen durch eine Polarisation der delokalisier-
ten Leitungselektronen realisiert wird [Rud 54]. Aufgrund der Abstandsabhingigkeit
der Wechselwirkung und der starken Anisotropie existieren verschiedene magnetische
Strukturen quer durch die Serie der Lanthaniden. Gd ordnet ferromagnetisch unterhalb
von etwa 293 K. Fiir diinne Gd-Filme auf W(110) wurde eine Abnahme von T¢=292,5 K
fiir einen 100 ML dicken Film auf T¢=120 K fiir einen 5 ML-Film gefunden, die sich mit
einem finite-size-Ansatz gut erkliren ldsst [Far 93]. Die magnetischen Eigenschaften von
Volumen und Oberfléiche scheinen sich zu unterscheiden. So wurde fiir die Gd-Oberfliche
ein um 58 K gegeniiber dem Volumenwert erhohtes T beobachtet [Wel 85]. Dieses ex-
perimentelle Ergebnis, welches nicht durch alle Messmethoden reproduziert wird, wird
nach wie vor kontrovers diskutiert.

Ho besitzt im Gegensatz zu Gd eine helikale antiferromagnetische Phase mit einer Néel-
Temperatur von 132 K. Unterhalb von 20 K bildet sich eine ferrimagnetische Phase
mit einer Nettomagnetisierung entlang der c-Achse aus [Jen 91]. Die Abhéngigkeit der
kritischen Temperatur von der Schichtdicke wurde an Ho-Filmen bisher noch nicht un-
tersucht. Ebensowenig ist bekannt, ob die Oberfléiche eine erhthte Ubergangstemperatur
besitzt oder nicht.

Die Kopplung zwischen den Leitungselektronen und den 4f-Elektronen und die Aus-
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Abbildung 5.2: rechts: Tunnelspektren von Gd/W(110) bei verschiedenen Tempera-
turen. links: Auftragung der Bindungsenergie des Oberflichenzustands von Gd(0001)
oberhalb und unterhalb der Fermikante gegeniiber der Probentemperatur fiir verschie-
dene Schichtdicken. Die Figuren sind aus [Bod 98| entnommen.

wirkung der magnetischen Ordnung auf die Bandstruktur sind derzeit aktuelle Frage-
stellungen in Theorie und Experiment [Kim 92, Nol 93, Wes 98]. Im Rahmen dieser
Arbeit wurde explizit die 4f-5d-Kopplung studiert, was im folgenden Abschnitt be-
schrieben ist. Bandstrukturrechnungen ergeben fiir Gd und Ho sehr &hnliche Resultate
[Dim 64, Bly 91]. Die (0001)-Oberfliche zeichnet sich durch die Existenz eines Tamm-
artigen Oberflichenzustands mit d,» Symmetrie aus, der theoretisch fiir Gd(0001) in der
Bandliicke von sp- und d-artigen Zustinden um T in der projizierten Bandstruktur von
Wu et al. vorhergesagt und von Li et al. mit winkelaufgeloster PE erstmals experimen-
tell beobachtet wurde [Wu 91, Li 91]. In der Folge wurde an allen weiteren dreiwertigen
Lanthaniden ein solcher Oberflichenzustand gefunden [Kai 95]. Der Zustand besitzt ei-
ne schwache Dispersion in der Ebene und eine verschwindende Dispersion senkrecht zur
Oberfliche, was auf eine starke Lokalisation des Zustands hindeutet.

Theoretisch wurde fiir die flachen lokalisierten d-artigen Binder an der Fermikante der
Gd-Bandstruktur eine temperaturunabhingige magnetische Aufspaltung vorhergesagt
[Nol 93]. Die temperaturunabhéngige Aufspaltung wird durch eine lokale Wechselwir-
kung zwischen den f- und d-Elektronen hervorgerufen, wobei die 4f-Momente eine Quan-
tisierungsachse fiir die am selben Atom lokalisierten d-Elektronen vorgeben. Ein solches
Verhalten bezeichnet man als spin-mizing-Verhalten (vergl. Abb.5.1). Ein experimen-
tell gut zugdnglicher Zustand, der dieses temperaturunabhingige Verhalten auch zeigen
sollte, ist der stark lokalisierte Oberflichenzustand von Gd(0001), der eine Majoritéts-
komponente unterhalb und eine Minoritdtskomponente oberhalb der Fermienergie be-
sitzt [Li 95, Don 98]. Im Rahmen einer kombinierten PE- und IPE-Messung konnte eine
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temperaturunabhéingige Aufspaltung des Oberflichenzustands nicht nachgewiesen wer-
den. Vielmehr zeigt der Zustand ein Stoner-artiges Verhalten mit einer abnehmenden
Aufspaltung bei zunehmender Temperatur [Wes 96]. Knapp oberhalb von T¢ bei 340 K
ist die Aufspaltung kleiner als 100 meV und damit nicht mehr auflésbar. Von Bode etal.
(vergl. Abb. 5.2) ist gezeigt worden, dass die Aufspaltung des Oberflichenzustands mit
der RTS sehr erfolgreich untersucht werden kann, da dieser Zustand das Tunnelspek-
trum dominiert. Eine temperaturabhingige Messung der Austauschaufspaltung zeigt
ein Stoner-artiges Verhalten unterhalb von T sowie im Gegensatz zur PE-IPE-Studie
eine endliche Aufspaltung von etwa 300 meV oberhalb der Curietemperatur [Bod 98].
Eine ebenfalls nicht verschwindene Aufspaltung konnte fiir einen sauerstoff-induzierten
Oberflichenzustand auf Gd [Sch 99b], der ebenfalls d-artigen Charkter besitzt, und am
d-artigen Oberflichenzustand von Tb nachgewiesen werden [Bod 99]. Im Gegensatz da-
zu existiert fiir das delokalisierte Valenzband eine temperaturabhéingige Austauschauf-
spaltung, die oberhalb von T¢ verschwindet (Stoner-artig), und im Fall von Gd, Tb, Dy
und Ho fiir das As-Band experimentell beobachtet wurde [Sch 99a]. Dieses Verhalten
ist von Nolting et al. theoretisch fiir eher delokalisierte Zustinde vorhergesagt worden.

Neben der Temperatur und dem Wellenvektor kann die Aufspaltung des Oberflichenzu-
stands aufgrund des finite-size-Effekts auch von der Schichtdicke abhingig sein, wenn
man annimmt, dass sich das System im Rahmen einer Molekularfeldtheorie beschrei-
ben 148t [Kit 93]. Mit Hilfe einer solchen Néherung li#t sich das Temperaturverhalten
der Austauschaufspaltung der oben beschriebenen lokalisierten Bander gut beschreiben
[Sch 99a]. In einem RTS-Experiment konnten allerdings keine Unterschiede in der Auf-
spaltung bis hinunter zu einer Schichtdicke von 4 ML beobachtet werden. Eine tempe-
raturabhingige Austauschaufspaltung des Zustands verschwindet erst bei 2 ML dicken
Inseln, deren Ausdehnung kleiner als 250 nm? ist [Bod 98]. Allerdings zeigen die dazuge-
horigen Daten eine deutliche Abnahme der Signalintensitéit, was die Interpretation der
Daten erschwert. Ein Ziel der vorliegenden Arbeit war es daher, mit besserer Auflésung
und bei verschiedenen Elementen die Austauschaufspaltung des Oberflichenzustands in
Abhingigkeit von der Schichtdicke erneut zu untersuchen.

5.2 Austauschaufspaltung des lokalisierten
Oberflachenzustands

Neben der temperaturabhidngigen Untersuchung der Austauschaufspaltung, ist es in-
teressant, die Kopplung zwischen Valenzelektronen und den lokalen 4f-Elektronen in
Abhingigkeit vom 4f-Moment zu studieren. Hierzu wurde im Rahmen dieser Arbeit
die Austauschaufspaltung des d-artigen Oberflichenzustands von Gd, Ho und Lu unter-
sucht. Fiir Lu erwartet man aufgrund der abgeschlossenen 4f-Schale keine Austauschauf-
spaltetung des Oberflichenzustands, weshalb Lu als nicht-magnetische Referenz dient.
Ein Vergleich der Austauschaufspaltung der verschiedenen Elemente ist aufgrund ihrer
dhnlichen Bandstruktur in der paramagnetischen Phase moglich [Ahu 94]. Da wie in
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Abbildung 5.3: Représentative Tunnelspektren von Gd, Ho und Lu/W(110) bei 10 K.
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5 Tunnelspektroskopie an Lanthanid-Oberflichen

Abschnitt 5.3 ndher erldutert wird, Zustidnde am [-Punkt die Maxima im Tunnelspek-
trum bestimmen, spielt eine eventuelle Abhéngigkeit der Aufspaltung vom Wellenvektor
fiir den Vergleich keine Rolle.

Abb. 5.3 zeigt reprisentative Tunnelspektren von Gd, Ho und Lu bei einer Probentem-
peratur von 10 K. Im Fall von Gd und Ho erkennt man als herausragende Maxima die
austauschaufgespaltenen Komponenten des Oberflichenzustands. Die beiden Zustéinde
liegen in einer Bandliicke der projizierten Bandstruktur, die in den Spektren als struk-
turloser Bereich zwischen den Peaks zu identifizieren ist. Das Spektrum von Lu hingegen
besitzt erwartungsgemif nur ein ausgeprigtes Maximum, welches dem nicht aufgespalte-
nen Oberflichenzustand zugeordnet werden kann. Wéhrend die gezeigten Spektren von
Gd und Lu auf 8-10 ML hohen Inseln gewonnen wurden, ist das Ho Spektrum auf einem
14 ML hohen geschlossenen Film aufgenommen worden. Insgesamt wurden mehrere
Tausend Spektren auf Proben im Schichtdickenbereich zwischen 1 ML und 14 ML aufge-
nommen. Fiir Gd wurde im Rahmen des Fehlers keine Variation von Bindungsenergie
und Aufspaltung in Abhéngigkeit von der Schichtdicke d>3 ML und der Morphologie
(Insel bzw. geschlossener Film) festgestellt'. Die Form und die Intensitit der Peaks
dndert sich im untersuchten Schichtdickenbereich nicht. Fiir Ho konnte ebenfalls keine
Verdnderung der Spektren fiir Bedeckungen von d>2 ML gefunden werden. Dies gilt
ebenso fiir Lu-Inseln mit d>2 ML.

Die Spannungen der Peaks im Gd-Spektrum von (-195+20) mV fiir den besetzten bzw.
(480+40) mV fiir den unbesetzten Teil des Zustands stimmen gut mit winkelaufgels-
sten PE- und IPE- bzw. den oben zitierten RTS-Daten iiberein [Wes 96, Bod 98]. Die
Peakpositionen von Ho (-96+16) mV bzw. (330£40) mV) und Lu (-14+4) mV lassen sich
im Gegensatz zu denen von Gd nicht mit PE-Messungen vergleichen, da diese Zustéin-
de in den PE-Spektren von der Fermikante abgeschnitten werden. IPE-Daten zu beiden
Elementen liegen nicht vor. Die Form der Spektren ist identisch mit denen von gut aufge-
16sten Th-Spektren bei 16 K [Bod 99]. Die Anwesenheit einer Sauerstoff-Kontamination
auf der Oberfliche -im RTM-Bild deutlich durch L&cher in der Oberfliche bei negati-
ven Probenspannungen erkennbar- unterdriickt den Oberflichenzusténd vollstindig, was
konsistent mit PE und RTS-Daten ist [Mei 98, Get 99].

Die Aufspaltung des Oberflichenzustands von Ho #ndert sich mit der Temperatur.
Abb.5.4 zeigt reprisentative Ho-Spektren bei zwei unterschiedlichen Temperaturen. Zwi-
schen 10K und 70K nimmt die Aufspaltung um etwa 45meV ab, wobei sich der besetzte
Anteil um 40 meV zu héheren Bindungsenergien hin verschiebt. Der Unterschied in den
Peakpositionen ist vermutlich ein reiner Temperatureffekt und wird nicht durch die un-
terschiedlichen magnetischen Phasen induziert. Bei 70 K befindet sich Ho noch in seiner
antiferomagnetischen Phase, die bis zu einer Schichtdicke von 14 ML nachgewiesen wurde
[Sch 00]. Die einzelnen Lagen ordnen jedoch ferromagnetisch, so dass die antiferroma-
gnetische Ordnung den Oberflichenzustand nicht beeinfluft. Auch fiir diese Messung
dient Lu als nicht-magnetische Referenz.

12 ML Gd/W(110) wurden im Rahmen dieser Arbeit nicht untersucht.
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Abbildung 5.4: Représentative Tunnelspektren von 14 ML Ho/W(110) und 5 ML
Lu/W(110) bei zwei verschiedenen Temperaturen (I=1nA, U=1 V). Die Spektren bei
hohen Temperaturen wurden wihrend des Abkiihlprozesses aufgenommen.

Diskussion

Die Daten werden im Folgenden unter zwei Gesichtspunkten diskutiert:
1. Die lineare Abhéngigkeit der Austauschaufspaltung vom 4f-Spin.
2. Die Unabhingigkeit der Austauschaufspaltung von der Schichtdicke.

In Abb. 5.5 ist die Aufspaltung des Oberflichenzustands als Funktion des 4f-Spins auf-
getragen. Obwohl die Tunnelspektren bei 10 K aufgenommen wurden und die Elemente
unterschiedliche Curietemperaturen besitzen, kann man davon ausgehen, dass sich die
Aufspaltung bei weiterer Reduzierung der Temperatur im Rahmen des Fehlers nicht
mehr dndert. Zusétzlich ist die Nullpunkt-Aufspaltung eines eher delokalisierten Ban-
des, des am I'-Punkt gemessen A,-Bandes, aufgetragen [Sch 99al.

Die Aufspaltung der Béander skaliert linear mit dem 4f-Spin. Im Heisenbergmodell 1a#t
sich dies als Folge eines kostanten effektiven Austauschintegrals interpretieren. Dies ist
erstaunlich, da sich aufgrund der bekannten Lanthanidenkontraktion der 5d-4f-Uberlapp
dndert. Trotzdem ist die Kopplung unabhingig vom 4f-Spin, was den lokalen Charak-
ter der Wechselwirkung betont. Die Stéirke der Kopplung ist nur vom Bandcharakter
abhingig. Das delokalisierte Ay-Band mit einem eher s-artigen Charakter besitzt ein
effektives Austauschintegral von J®—(27046) mV, wihrend fiir den stark lokalisierten
Oberflichenzustand J*#=(1934-4) mV ermittelt wurde. Den Unterschied in der Aus-
tauschkopplung kann man durch den unterschiedlichen Uberlapp der Wellenfunktionen
mit den 4f-Wellenfunktionen erkliren.
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Abbildung 5.5: Aufspaltung des lokalisierten Oberflichenzustands (Quadrate) bei 10 K
und Nullpunkt-Aufspaltung des delokalisierten Aj-Bandes (Dreiecke) am I'-Punkt in
Abhéngigkeit von dem 4f-Spin. Die RTS-Daten werden ergénzt durch die Ergebnisse
fiir die Austauschaufspaltung von Tb aus [Bod 99], wihrend die PE-Ergebnisse [Sch 99a]
entnommen wurden. In beiden Féllen nimmt die Aufspaltung linear mit dem 4f-Spin

ab. Aus der Auftragung ergibt sich fiir den Oberflichenzustand eine Steigung von
JeF—(1934+4) mV und fiir das Ay-Band ist J®¥=(270+6) mV

Obwohl der Oberflichenzustand vor der Oberfliche lokalisiert ist und die Oberfliche
eine geringere Koordinationszahl aufweist, ist der Unterschied in den gemessenen Stei-
gungen nicht sehr grof. Entscheidend fiir das magnetische Verhalten ist die “effektive”
Austauschkopplung J/W, wobei W die Bandbreite bezeichnet [Nol 93]. Die Bandbreite
W ist mit der RTS schwierig zu bestimmen. Eine Abschéitzung aus der Bandstruktur-
rechnung ergibt, dass der Oberflichenzustand eine etwa 10-fach hohere effektive Masse
als das Ay-Band besitzt. Dies macht deutlich, dass die effektive Kopplung zwischen den
lokalen 4f-Momenten und dem lokalisierten Oberflichenzustand ausreichend stark ist,
um das theoretisch vorhergesagte spin-mizing-Verhalten zu zeigen.

Im Folgenden wird die Unabhéngigkeit der Austauschaufspaltung von der Schichtdicke
diskutiert. Zuerst ist bemerkenswert, dass sich der Oberflichenzustand bei allen unter-
suchten Elementen bereits ab einer Schichtdicke von zwei Lagen ausbildet. Schlieflich ist
fiir die Ausbildung des Zustands eine fiir die Elemente charakteristische Bandstruktur
mit einer Bandliicke um T in der projizierten Bandstruktur notwendig. In der PE sieht
man Hinweise darauf, dass sich die Volumen-Bandstruktur bei Ho/W(110) zwischen der
4. und der 10. ML ausbildet [Sch 00]. Im Gegensatz dazu ist der Oberflichenzustand
von Ho bereits bei 2 ML hohen Inseln vollstindig ausgebildet. Die Bindungsenergien
verdndern sich nicht mit der Schichtdicke. Da die diinnen Filme nicht vollstindig rela-
xiert aufwachsen, bedeutet dies zudem, dass fiir die Ausbildung des Oberflichenzustands
nicht die exakten atomaren Abstdnde des Volumens notwendig sind.
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Abbildung 5.6: Reprisentatives Tunnelspektrum des besetzten Teils des Gd(0001)-
Oberflichenzustands, aufgenommen bei 10 K. Der Fit ist im Text diskutiert.

Eine von der Schichtdicke unabhéngige Austauschaufspaltung bedeutet zusitzlich, dass
die Austauschaufspaltung des Oberflichenzustands bei einer bestimmten Temperatur
unabhingig vom T der Filme sein muss. Wie oben beschrieben, nimmt das T¢ der
Filme mit reduzierter Schichtdicke stark ab [Far 93]. In diesem Zusammenhang stellt
sich die Frage, in welcher Form die Austauschaufspaltung mit der Curietemperatur ver-
bunden ist: Im extremen Fall von reinem spin-mizing-Verhalten wiirde man keine Ab-
hingigkeit erwarten. Auf ein solches Verhalten deuten spinaufgeléste IPE-Messungen,
die keine Spinpolarisation fiir die unbesetzte Komponente des Oberflichenzustands bei
Schichtdicken unterhalb von 8 ML nachweisen konnten [Don 98]. Die temperaturabhin-
gigen Messungen zeigen jedoch, dass die Aufspaltung des Oberflichenzustands keinem
reinen spin-mizing-Verhalten gehorcht, sondern dass die Aufspaltung einen deutlichen
Stoner-artigen Anteil besitzt. Erst knapp oberhalb der Curietemperatur, d.h. bei ver-
schwindender Magnetisierung, bleibt eine konstante Nettoaufspaltung iibrig. Offensicht-
lich beeinflutt die Temperatur die Austauschkopplung zwischen den 4f-Momenten und
dem lokalisierten Zustand in einer anderen Weise als eine reduzierte Schichtdicke, wo-
bei beide Einfliike die langreichweitige Ordnung im System unterdriicken. Vorstellbar
ist, dass sich durch den Temperaturanstieg eine méglicherweise vorhandene Nahordnung
dndert, welche fiir Gd oberhalb von T¢ an dicken Filmen nachgewiesen wurde [Tob 98].
Die Austauschaufspaltung des lokalisierten Zustands wiirde in diesem Fall mit der “Stér-
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Abbildung 5.7: Ausschnitt aus der projizierte Bandstruktur der Gd(0001)-Oberfléche
aus [Wu 91]. Die schwarzen Dreiecke zeigen die experimentell mit winkelaufgeloster PE
ermittelte Dispersion des Oberflichenzustands von einer sauberen Gd(0001)-Oberfléche
[Sch 99a]. Die grauen Balken in der Majoritits- und Minoritits-Bandstruktur markie-
ren die Lage und die Breite der Peaks der besetzten und unbesetzten Komponente des
Oberflichenzustands im Tunnelspektrum

ke” dieser Nahordnung skalieren. Unbekannt ist allerdings, iiber welchen Bereich sich
diese Nahordnung erstreckt und iiber welchen Bereich die Austauschaufspaltung sensitiv
ist. In diesem Zusammenhang ist es interessant, die Aufspaltung eines delokalisierten
Bandes bei geringen Schichtdicken zu untersuchen. Da der delokalisierte Zustand iiber
einen grokeren Volumenbereich mittelt, sollte seine Aufspaltung ein anderes Tempera-
turverhalten zeigen als die des Oberflichenzustands.

Zum jetzigen Zeitpunkt muf jedoch festgestellt werden, dass sich aus der Austauschauf-
spaltung des Zustands keine seridsen Aussagen zur magnetischen Ordung der Probe, sei
es eine Nah- oder Fernordnung, ableiten lassen.

5.3 Analyse der Linienform

Im vorherigen Abschnitt wurde davon ausgegangen, dass die Peakpositionen den jewei-
ligen Bindungsenergien am ['-Punkt entsprechen. Dies ist nicht selbstverstdndlich, da
RTS nicht einzelne Zustinde untersucht, sondern die lokale Zustandsdichte abbildet.
An der Fermikante zeichnet sich die Bandstruktur von Lanthanidmetallen durch eine
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Abbildung 5.8: Représentatives Tunnelspektrum des unbesetzten Teils des Gd(0001)-
Oberflichenzustands, aufgenommen bei 10 K.

hohe Zustandsdichte aufgrund von flachen d-Béindern aus, die sich am Zonenrand bei
vergleichbaren Energien befinden und deshalb ebenfalls zum Signal beitragen kénnen.
Aufgrund der mangelnden Winkelauflésung in den Spektren ist es deshalb notwendig,
das Signal genauer zu analysieren. Hierbei hilft der Vergleich mit Ergebnissen winke-
laufgeléster PE und IPE, sowie von Bandstrukturrechnungen. Das in dieser Hinsicht
am besten untersuchte System ist Gd/W(110), weshalb im Folgenden die Tunneldaten
mit diesen Ergebnissen verglichen werden. Die Linienform im Spektrum unterscheidet
sich nur wenig von der besetzten Komponente von Ho und nur geringfiigig fiir Lu, was
weiter unten diskutiert wird. Ebenso gleichen sich die Linienformen der unbesetzten
Komponenten von Gd und Ho.

Abb. 5.7 zeigt eine Bandstrukturrechnung der Gd(0001)-Oberfliche. Bei den Majo-
rititszustinden erkennt man um den I-Punkt den Oberflichenzustand, der sich von
einem d-artigen Volumenband abspaltet, welches die obere Begrenzung der Bandliicke
formt. Zuséitzlich eingezeichnet sind winkelaufgeloste PE-Daten, die die Dispersion des
Zustands gut wiedergeben. Die Bindungsenergie des Zustands bei T=0 K wurde mit
180 meV angegben [Wes 96]. Der Zustand dispergiert schwach von der Fermikante weg,
was auf eine hohe effektive Masse oder, in einem anderen Bild, auf eine starke Lokalisie-
rung hindeutet. In der Bandstruktur der Minorititszustdnde liegt der Oberflichenzu-
stand oberhalb der Fermienergie bei etwa 0,9eV. Der Zustand dispergiert mit der selben
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Abbildung 5.9: Représentatives Tunnelspektrum des Lu(0001)-Oberflichenzustands,
aufgenommen bei 10 K. Neben dem Hauptpeak erkennt man auf der rechten Seite zwei
zusitzliche Strukturen, deren Herkunft sich nicht eindeutig identifizieren lisst, die sich
aber jeweils gut mit einer Gaukkurve beschreiben lassen.

Stéarke in die gleiche Richtung wie die besetzte Komponente.

Mit RTS wurden d-artige Oberflichenzustéinde erstmals auf Fe(001) und Cr(001) un-
tersucht [Str 95]. Im Spektrum zeigen diese aufgrund der schwachen Dispersion scharfe
Linien, da, wie die Autoren erldutern, nur Beitrdge vom Zonenzentrum zum Signal bei-
tragen. Tunnelspektren auf Edelmetallen hingegen, die sich durch einen s-p-artigen
Oberflichenzustand auf den (111)-Oberflichen auszeichnen, besitzen dagegen eher eine
Stufenform, die der 2D-Zustandsdichte eines freien Elektronengases entspricht [Cro 93].

Das Tunnelspektrum von Gd/W(110) in Abb. 5.6 zeigt den besetzten Teil des Oberflé-
chenzustands in der Form eines scharfen Peaks bei einer Probenspannung von -195 mV.
Die Struktur ist typisch fiir zahlreiche Spektren, die an verschiedenen Proben mit un-
terschiedlichen Spitzen aufgenommen wurden. Dass der Peak nicht durch die Zustands-
dichte der Spitze hervorgerufen wird, wurde wihrend der Messung durch Spektroskopie
auf der ersten Lage Gd/W(110) iiberpriift, die diese scharfe Struktur nicht besitzt. Zu
positiven Probenspannungen hin zeichnet sich die Linie durch einen sehr steilen Abfall
aus, wobei das Signal nahezu auf Null abféllt. Zu negativen Probenspannungen hin ist
der Abfall schwécher und miindet dann in Abhéngigkeit von den Tunnelbedingungen in
einen erneuten Anstieg des Signals, der allerdings zwischen den einzelnen Spektren un-
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Abbildung 5.10: Tunnelspektrum der Majoritdtskomponente des Oberflichenzustands
von Ho(0001)/W(110), aufgenommen bei 10 K. Zusétzlich zur rechten Flanke wird mit
dem Fit die linke Flanke mit einer Schar von Lorentzlinien mit dquidistanten Abstinden
beschrieben.

terschiedlich strukturiert ist. Die Energielage wurde durch das Fitten einer Lorentzlinie
in die rechte Flanke des Peaks bestimmt. Zusétzlich wurde ein parabolischer Untergrund
angenommen. Die Breite der Linie ist etwa 40 meV (FWHM). Wihrend die rechte Flan-
ke sich gut durch eine Lorentzlinie beschreiben 14ft, weicht der Fit auf der linken Flanke
im unteren Bereich minimal ab, bevor das Signal wieder ansteigt.

Der Vergleich des Spektrums bei negativen Spannungen mit Bandstrukturrechnungen
und PE-Daten ergibt eine gute Ubereinstimmung in der Energieposition fiir die Ma-
joritdtskomponente des Oberflichenzustands. Der rechten Flanke schlieft sich die in
Abb. 5.7 gut zu erkennende Bandliicke an. In der Abbildung markiert ein Balken von I’
zu K die Peaklagen und Peakbreiten der im Tunnelspektrum beobachteten Strukturen.
Der Vergleich mit der durch PE bestimmten Dispersion des Zustands ergibt, dass Zu-
stinde aus etwa einem Viertel der Brillouinzone rund um I zum Peak beitragen kénnen.
In diesem Bereich dispergiert der Zustand fast gar nicht, so dass die ermittelte Peakpo-
sition gut mit den winkelaufgelésten PE-Daten iibereinstimmt. Dieses Ergebnis ist nicht
erstaunlich, da, wie in Kap.2 erldutert, Wellenfunktionen an der Oberfliche exponentiell
mit /x? + k) z abfallen, wobei z den Abstand von der Oberfliche, x eine Konstante und
k| den Wellenvektor parallel zur Oberfliche bezeichnen. Damit dominieren Zustéinde am
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[-Punkt das Signal und nur fiir den Fall, dass sich am I'-Punkt keine Zustdnde befinden,
kénnen Zustdnde vom Zonenrand merklich zum Signal beitragen. Die Abweichungen des
Lorentzfits auf der linken Flanke lassen sich auf die schwache Dispersion des Zustands
zuriickfithren. Zusétzliche Abweichungen von der reinen Lorentzform kénnen auf dieser
Seite auch durch Beitrige von Volumenbindern und Oberflichenresonanzen kommen,
die in der berechneten Bandstruktur zu erkennen sind.

Abb. 5.8 zeigt die unbesetzte Komponente des Oberflichenzustands von Gd als einen
weiteren scharfen Peak im Tunnelspektrum bei einer Probenspannung von 480 mV. In
diesem Fall zeigt die Struktur zu héheren Spannungen einen scharfen Anstieg, wihrend
sich dem Abfall auf der rechten Seite ein weiterer unstrukturtierter Anstieg anschliesst.
Der quadratische Untergrund miindet bei héheren Spannungen in ein stark verrauschtes
Signal. Die Breite der Linie ist 126 mV (FWHM). Der unbesetzten Zustand wurde mit
einer Lorentzlinie und einem quadratischen Untergrund angepasst. Trotz der dispergie-
renden Flanke palt der Fit gut in die Datenpunkte. Ein Grund hierfiir ist, dass die
Breite des Peaks hauptséichlich durch die Lebensdauer bestimmt wird und weniger stark
durch die Dispersion. Die Peakposition stimmt mit IPE-Daten gut iiberein [Wes 96|,
allerdings ergibt sich eine Abweichung zur berechneten Bandstruktur von etwa 0.4 eV.

Wie in Abb. 5.3 zu erkennen ist, werden die Linien mit kleiner werdender Bindungs-
energie schmaler, was als Zunahme der Lebensdauer interpretiert werden kann. Bei der
schmalsten Struktur, dem Spektrum von Lu, welches in Abb.5.9 gezeigt ist, erkennt man
zuséitzlich zwei weitere Strukturen, die im folgenden Absatz diskutiert werden. Wieder-
um ist die rechte Flanke mit einer Lorentzlinie mit einer Breite von etwa 9mV (FWHM)
angepasst. Gleichzeitig wird ein linearer Untergrund angenommen. Die linke Flanke des
Peaks wird bei diesem Vorgehen nur im oberen Teil der Spitze beschrieben. Beim Lu-
Spektrum scheint die Dispersion offenbar einen gréferen Anteil am Spektrum zu haben
als bei Gd. Dies ist ebenfalls beim Spektrum vom besetzten Teil des Oberflichenzu-
stands von Ho/W(110) zu erkennen (vergl. Abb.5.10). Die Struktur der rechten Flanke
148t sich analytisch nicht eindeutig beschreiben und wird zusétzlich stark vom Tunnel-
kontakt beeinflukt, so dass hier eine weitergehende Diskussion der Linienform schwierig
ist.

Die zwei Schultern auf der rechten Seite werden jeweils mit einer Gaulkkurve beschrieben.
Die Herkunft dieser Peaks ist nicht eindeutig geklirt. Sie sind reproduzierbar und haben
ihre Maxima bei etwa 10mV bzw. 47mV Probenspannung. In den Spektren von Gd und
Ho gibt es allerdings keine vergleichbaren Strukturen. Es gibt verschiedene Méglichkeiten
fiir die Ursache dieser Strukturen. Da mit RTS die Zustandsdichte gemessen wird,
kénnen die Strukturen von Beitriigen aus anderen Bereichen der Brillouinzone stammen.
Diese sind in den Spektren von Gd und Ho nicht zu sehen, da diese Peaks aufgrund der
kiirzeren Lebensdauer viel breiter sind. Fiir die Struktur bei 10 mV ist aber auch die
Anregung eines Phonons denkbar, welches durch ein tunnelndes Elektron erzeugt wird.
Schlieflich kann nicht ausgeschlossen werden, dass die Strukturen von Kontaminationen
auf der Oberfliche stammen.
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5.4 Bestimmung der Lebensdauer

Die Breite der Spektrallinie (2" FWHM ) eines Zustands ist iiber

h

T:f

mit der Lebensdauer 7 des Zustands verkniipft. Allerdings kann sich die gemessene Li-
nienbreite durch zahlreiche Effekte vergrofiern, die unabhiingig von der Lebensdauer des
Zustands sind. Hier ist in erster Linie die experimentelle Auflésung zu nennen. Des-
halb sind die Lebensdauern, die aus den Linienbreiten bestimmt werden, als eine untere
Grenze fiir die Lebensdauer zu betrachten. Die Auflésung wiederum 148t sich an schar-
fen Linien, deren Breite bekannt ist, sehr gut bestimmen und verbessern. Im Folgenden
wird die Lebensdauer der untersuchten Oberflichenzustinde aus den Spektren ermittelt
und anschliessend im Rahmen einer einfachen Theorie, der Fermi-Liquid-Theorie, dis-
kutiert [Lan 80, Kit 93]. Mit Hilfe dieser Theorie lassen sich die Wechselwirkungen der
Leitungselektronen untereinander beschreiben. Fiir Zustinde direkt an der Fermikante
sagt die Theorie bei T=0 K eine unendliche Lebensdauer voraus, da sich mit der Nihe
zur Fermikante der Phasenraum fiir einen Elektron-Elektron-Stof stark reduziert. Der
Oberflichenzustand von Lu liegt mit einer Bindungsenergie von 1meV direkt unterhalb
der Fermikante und er sollte nach der Fermi-Liquid-Theorie eine fast unendliche Lebens-
dauer bei tiefen Temperaturen besitzen. Die Linienbreite dieses Zustands sollte deshalb
dazu geeignet sein, die Auflésung des neuen Tieftemperatur-RTM zu iiberpriifen.

Die Bestimmung der Lebensdauer von Oberflichenzustinden mit dem RTM wurde erst-
mals von Li et al. an Ag(111) durchgefiihrt [Li 98b, Ber 99]. In ihrer Arbeit analysieren
die Autoren die Breite der Stufe in der differentiellen Leitfahigkeit bei etwa Eg =-70mV,
die als Bandkante des 2D-Oberflichenzustands interpretiert wird. Aus der geometrisch
definierten Breite A (vergl. Abb. 5.11) kann die Lebensdauer des Zustands iiber

hm
T=—=

A2
bestimmt werden. Die geometrisch definierte Breite A ist mit der Breite 2I" der Lor-
entzlinie, die den Zustand an der Bandkante (E—E) beschreibt, iber A—72T" verkniipft.
Der Faktor 7, der im Folgenden diskutiert wird, beriicksichtigt, dass aufgrund der end-
lichen Lebensdauer der Zustdnde auch energetisch hoher liegende Zustinde des 2D-
Oberflichenzustands zur Flanke in der Zustandsdichte beitragen. Die Form der Flanke
ergibt sich aus der Summe aller Lorentzlinien:

r T Ey—FE'

B =/°° dE="_
n(E") » B—E—EP+T® 5 — arctan ——

Aufgrund der kj-Abhéngigkeit des Tunnelstroms tragen jedoch die Zustinde oberhalb
des Bandminimums mit k;# 0 schwécher zum Tunnelstrom bei. Fiir ein schwach disper-
gierendes Oberflichenzustandsband wird daher statt einer Stufenfunktion ein relativ
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Abbildung 5.11: Bestimmung der Breite A der Stufe aus dem Tunnelspektrum von
Ag(111) aus [Li 98b].

scharfer Peak beobachtet und der Korrekturfaktor zwischen Flankenbreite und Lorentz-
breite, a, ist entsprechend reduziert (1< a < 7). Im Extremfall eines nicht disper-

gierenden flachen Bandes wird eine Lorentzlinie mit der Breite 2I' beobachtet (a=1).

In ihrer Arbeit bestimmen Li et al. den Faktor ¢ analytisch und fiir den Oberflichen-
zustand von Ag ist a = 1,4 [Li 98b]. Im Rahmen der folgenden Auswertung soll jedoch
versucht werden, diesen Faktor mit Hilfe eines Fits zu bestimmen. Das Verfahren wird im
Folgenden exemplarisch am Beispiel des Lu-Oberflichezustands erklirt. Die Peaks der
Majoritdatskomponenten von Gd und Ho werden auf die gleiche Weise ausgewertet. Die
linke Flanke des Peaks, die sich aus der Dispersion des Zustands ergibt, wird mit einer
Schar von Lorentzlinien angepasst, die zueinander dquidistante Abstinde und die selbe
Breite besitzen. Der Abstand der Lorentzlinien ist gerade unterhalb der experimentellen
Auflésung gewdhlt. Dieses Modell wird im Fitprogramm mit der experimentellen Auf-
16sung gefaltet, so dass die Schar von Lorentzlinien durch eine Einhiillende beschrieben
wird, die auf die Datenpunkte angepasst wird. Als Fitparameter gehen nur die Intensitét
der Einhiillenden, die Breite der Lorentzlinien und die Peakposition ein. Die Annahme,
dass die Breite der Lorentzlinien unabhingig von der Bindungsenergie ist, ist notwendig,
um die Anzahl der Fitparameter zu minimieren. Zusétzlich wird der Datensatz von Lu,
wie oben beschrieben, mit zwei Gaufkurven und einem linearen Untergrund angepasst.
Das Ergebnis dieser Prozedur ist fiir Ho in Abb. 5.10 und fiir Lu in Abb. 5.12 gezeigt.

Die experimentelle Auflésung wird, wie in Kap. 2 erldutert, durch die Modulationsspan-
nung und die thermische Verbreiterung der Spitze festgelegt. Bei 10 K 14t sich die
thermische Verbreiterung durch eine Faltung der Zustandsdichte mit Glg. 2.11 beriick-
sichtigen. Die Verbreiterung durch die Modulationsspannung wird hier vernachlissigt,
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Lu/W(110)

dl/dU Intensitat

100 50 O 50 100

Probenspannung (mV)

Abbildung 5.12: Tunnelspektrum von Lu/W(110) bei 10 K. Der Hauptpeak wird durch
eine Schar von Lorentzlinien beschrieben. Die Fitprozedur wird im Text genauer be-
schrieben.

da ihr Einfluss klein gegeniiber dem statistischen Fehler ist. Im Fall von Lu wurde ei-
ne Modulationsspannung von Upeq =0,7 mV (rms) angelegt und bei Gd und Ho war
Umoa =1,3 mV (rms).

Von allen aufgenommenen Spektren werden nur die jeweils Besten diskutiert, denn die
Breite der Spektren kann nach oben hin sehr stark variieren. Dies ist durch die hohe
lokale Auflésung der Tunnelspektroskopie bedingt. Ein Defekt auf atomarer Skala kann
das gesamte Spektrum beeinflussen. Ebenso ist die Qualitit der Spektren von der Spitze
abhiingig. Die Spektren werden auf verschiedene Weisen ausgewertet und in Tab.5.1 sind
die Ergebnisse dieser Auswertung aufgefiihrt. Neben dem oben beschriebenen Verfahren
werden die Breiten der Linien auch durch das Anpassen einer Lorentzlinie an die rechte
Flanke bestimmt. Dies ist analog zu der Bestimmung der geometrischen Breite A der
Flanke bei Li et al. [Li 98b]. Mit der Breite der Kurve kann der Faktor a berechnet
werden. Im Vergleich zu Ag ergibt sich aufgrund der geringeren Dispersion ein deutlich
kleinerer Wert. Auf der anderen Seite ist er immer noch grofer als der minimale Wert
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| | Eg (meV) | 2T (meV) | a | 7 (fs) |
Lu 1+4 9,3+£0,6 | 1,22+0.06 | 126+13
Ho (1) 96+16 18,4+0,9 | 1,15+0.08 | 3642
Gd (1) | 195£20 | 363 |1,10%£0,16 | 18%2
Ho (1) | -330£40 | 11630 - 61
Gd (1) | -480+£40 | 126+30 - FE1

Tabelle 5.1: Auswertung der Linienbreiten fiir Lu und die Majoritdtskomponenten (1)
bzw. Minoritdtskomponeneten (]) von Ho und Gd. In Abhéngigkeit von der Bindungs-
energie sind die vollen Halbwertsbreiten (FWHM) der Linien, der im Text diskutierte
Korrekturfaktor a und die berechneten Lebensdauern eingetragen.

VO Qpin = 1.

In der Tab. 5.1 sind ebenfalls die Breiten fiir die unbesetzten Komponenten des Ober-
flachenzustands eingetragen. Diese Daten werden wie im vorherigen Abschnitt erldutert
mit einer Lorentzlinie und einem quadratischen Untergrund beschrieben. Im Unterschied
zur besetzten Komponente besitzt dieser Peak keine scharfe Flanke. Auf der linken Sei-
te dispergiert der Zustand in Richtung zur Fermienergie hin. Auf der rechten Seite
erkennt man zuséitzliche Beitriige, die von den Volumenbéindern und Oberflichenreso-
nanzen stammen kénnen. Sowohl die Dispersion als auch die Beitréige anderer Zustinde
verbreitern die Linie in einer nicht bekannten Weise. Die Bestimmung der Lebensdauer
dieses Zustands ist deshalb mit einem sehr grofsen Fehler behaftet.

Wie oben erldutert, wurde im Rahmen dieser Arbeit der Einfluf der Schichtdicke auf
die Zustédnde untersucht. Fiir die Linienbreite konnte ebenfalls keine Abhéngigkeit von
der Dicke festgestellt werden.

Diskussion

In der folgenden Diskussion wird auf zwei Aspekte eingegangen:
1. Wie hingt die Lebensdauer von der Bindungsenergie ab?
2. Welche Faktoren bestimmen die Breite der schmalen Lu-Linie?

Zunichst soll jedoch begriindet werden, warum die Breite der Linien im Tunnelspektrum
mit der Lebensdauer der Zustinde identifiziert wird. Fiir diese Interpretation sprechen
verschiedene Argumente. Erstens erkennt man in den Spektren eine deutliche Abnahme
der Linienbreite fiir kleinere Bindungsenergien, was sich unmittelbar mit einer zuneh-
menden Lebensdauer erkldren laft. Zweitens lassen sich die Peaks sehr gut mit einer
Lorentzlinie bzw. einer Schar von Lorentzlinien beschreiben, wobei die Breite einer Lor-
entzlinie als untere Grenze fiir die Lebensdauer eines Zustands angesehen werden kann.
Zusédtzlich hat die Bestimmung von Lebensdauern mit dem RTM gegeniiber integrie-
renden Methoden wie der PE und der IPE den Vorteil, dass hier die Verbreiterung der
Linie durch Defekte und Kontaminationen weitgehend ausgeschlossen werden kann. Dies
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bedeutet eine signifikate Reduzierung der Effekte, die die gemessenen Linien verbreitern
konnen [Ter 83b]. Allerdings erfordert die Tatsache, dass das Tunnelspektrum die lokale
Zustandsdichte wiedergibt, eine sorgfiltige Analyse der Daten, die oben beschrieben ist.

Wie einleitend erwdhnt, wird die folgende Diskussion im Rahmen der Fermi-Liquid-
Theorie gefiihrt [Qui 62]. Dies ist die einzige derzeit allgemein akzeptierte Theorie, die
den Einfluf von Elektron-Elektron-Stéfen auf die Lebensdauer erkldrt. Allerdings ist
sie in erster Linie fiir das Modell der freien Elektronen entwickelt worden. Die inverse
Lebensdauer, die als Stofwahrscheinlichkeit betrachtet werden kann, nimmt quadratisch

mit der Energie zu:

1
; X (Eo - EF)za

wobei Ep die Fermienergie und Ey die Bindungsenergie des Zustands bezeichnen. Die
Energieerhaltung unter Beriicksichtigung des Pauli-Prinzips und die Impulserhaltung re-
duzieren die Wahrscheinlichkeit fiir einen Sto® um jeweils einen Faktor (Eq — EF). Fiir
Edelmetalle wurde diese quadratische Abhéngigkeit bestéitigt, beispielsweise mit dem
RTM an den Oberflichenzustéinden von Cu und Ag [Biir 99]. Eine relativ junge Metho-
de, um die Energieabhingigkeit der Lebensdauer zu bestimmen, ist die Zwei-Photonen
Photoemission (2 PPE), die angeregte Zustédnde zwischen der Fermikante und der Va-
kuumenergie in einem zeitaufgelésten Experiment untersucht. Die gemessene Relaxa-
tionszeit ist aber nicht mit der Lebensdauer eines einzigen Elektrons zu interpretieren,
sondern ist vielmehr als eine Verteilung von angeregten Elektronen zu deuten [Kno 00].
Mit dieser Methode konnte eine quadratische Abhéngigkeit der Relaxationszeit von der
Energie fiir Edelmetalle festgestellt werden. Messungen an Ubergangsmetallen ergeben
im Gegensatz dazu eine lineare Abhéngigkeit T o (Fo — Ep), fiir die es derzeit noch
keine Erkldrung gibt [Gol 98].

In Abb. 5.13 sind die aus den Spektren bestimmten Linienbreiten gegeniiber der Bin-
dungsenergie aufgetragen. Im Folgenden werden die Werte fiir die Lochzustinde mit-
einander verglichen. Dies hat zwei Griinde. Erstens kann die Lebensdauer dieser Zu-
stinde, wie oben erlidutert, im Gegensatz zu denen der angeregten Elektronen genauer
bestimmt werden und zweitens unterscheiden sich die Bandstrukturen fiir die Elemente
untereinander weniger stark als fiir die Minoritéts- und Majoritétszustinde. Uberhaupt
muss jeglicher Vergleich sehr kritisch durchgefiihrt werden, da die Bandstruktur einen
entscheidenen Einfluf auf die Lebensdauer besitzt [Ech 00]. Trotzdem lassen sich die
Lanthaniden im Unterschied zu 3d-Ubergangsmetallen, bei denen eine stark spinabhén-
gige Zustandsdichte an der Fermikante vorliegt, aufgrund ihrer chemischen Ahnlichkeit
gut miteinander vergleichen.

Trotz der wenigen Datenpunkte kann man aus der Auftragung erkennen, dass eine qua-
dratische Abhéingigkeit von der Energie nicht gegeben ist. Vielmehr kann auf eine lineare
Abhéngigkeit geschlossen werden, die durch eine Gerade in Abb. 5.13, die den Wert von
Gd mit dem Ursprung verbindet, angedeutet ist. Im T—0 Limit bei Vernachlissigung
der phononischen Verbreiterung ist die Extrapolation auf den Ursprung aufgrund des
verschwindenen Phasenraums gerechtfertigt. Der Wert fiir Gd wiederum wurde als Re-
fernzwert genommen, da dieser Wert experimentell sowohl mit dem RTM als auch in der
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Abbildung 5.13: Auftragung der gemessenen Linienbreiten der Majoritdtskomponenten
und Minoritdtskomponenten von Ho und Gd sowie von Lu als Funktion der Bindungs-
energie. Die eingezeichnete Gerade verbindet die Mojoritdtskomponente von Gd mit
dem Ursprung.

PE (42 meV FWHM) ermittelt worden ist. Der Unterschied in den ermittelten Breiten
kann sehr wahrscheinlich auf Defekte auf der Oberfliche zuriickgefiihrt werden. Der
Wert von Ho passt sehr gut auf die Gerade, wihrend der Wert von Lu hiervon abweicht.
Allerdings kann der Wert fiir Lu, wie weiter unten diskutiert wird, durch die experi-
mentelle Auflésung und die thermische Verbreiterung eine untere Grenze besitzen. Eine
lineare Abhéngigkeit bedeutet ein Abweichen vom Fermi-Liquid-Verhalten. Trotzdem
kann man diese Abhéngigkeit in der selben Theorie qualitativ verstehen, wenn man die
Impulserhaltung betrachtet, die einen Beitrag zum Ergebnis fiir das freie Elektron bei-
steuert. Die betrachteten Zustinde sind sehr stark lokalisiert. Dies bedeutet, dass ihr
Impuls aufgrund der Unschiirferelation nicht mehr scharf definiert ist. Somit sind die
Beschrinkungen im Phasenraum aufgrund der Impulserhaltung aufgeweicht und iibrig
bleibt nur der Beitrag durch die Energieerhaltung, welcher proportional zu (Ey — EF)
ist.

Wenn man die bestimmten Lebensdauern mit Werten von anderen Metallen vergleicht,
so fillt auf, dass in Bezug auf die kleine Bindungsenergie die Zustinde der Lantha-
niden sehr kurzlebig sind. An s-p-artigen Oberflichenzustéinde von den Edelmetallen
Ag(111) und Cu(111) wurden Linienbreiten (FWHM) von 6 meV (Eg = 70 meV) bzw.
24 meV (Eg = 400 meV) bei 5 K mit dem RTM gemessen [Kle 00]. Fiir einen d-artigen
Tammzustand auf Cu(100) mit einer Bindungsenergie von 1800 meV wurde mit der PE
eine Breite (FWHM) von 7 meV bei 10 K festgestellt. Trotz der hohen Bindungsener-
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gie des Zustands ist diese Linie immer noch schmaler als die der Lanthaniden. Werte
fiir Oberflichenzustinde anderer Metalle liegen nicht vor. Extrapoliert man die Wer-
te der 2 PPE fiir Ubergangsmetalle Fe, Co und Ni, die an Volumenzustinde gemessen
wurden, zu kleineren Bindungsenergien hin, so erhélt man fiir diese Zustinde zwar Rela-
xationszeiten, die vergleichbar mit den berechneten Lebensdauern der hier untersuchten
Oberflichenzustinde sind [Kno 00]. Allerdings wurden diese Daten bei Zimmertempera-
tur gemessen, so dass die Elektron-Phonon-Wechselwirkung einen zusétzlichen Beitrag
zur Relaxationszeit liefert, und einen weiteren Beitrag liefern Sekundérelektronen, der
gerade bei niedrigen Bindungsenergien nicht zu vernachléffigen ist.

Aus zwei Griinden erwartet man aber fiir die hier untersuchten Oberflichenzustédnde
der Lanthaniden sehr viel grofere Lebensdauern. Einmal sind die Zustdnde stark lo-
kalisiert, so dass der Uberlapp mit anderen Wellenfunktionen gering ist. Zum anderen
ragen sie weit ins Vakuum hinaus, was ebenfalls zu einem geringen Uberlapp mit ande-
ren Wellenfunktionen fiihren sollte. Beide Ursachen sollten zu einer Verringerung der
Stofwahrscheinlichkeit fithren [Zar 00, Ech 00], die allerdings nicht beobachtet wird. Die
relativ kurzen Lebensdauern kénnen derzeit nicht erklirt werden. Eine wichtige Rolle
konnte die sehr hohe d-artige Zustandsdichte an der Fermikante der Lanthaniden spie-
len [Tay 72|, was zu einer Verminderung der Lebensdauer aufgrund von zusétzlichen
Zerfallskanélen fiihren sollte. Andere Wechselwirkungen hingegen wie beispielsweise die
Elektron-Magnon-Wechselwirkung oder die Elektron-Phonon-Wechselwirkung, die wei-
ter unten abgeschitzt wird, kénnen aufgrund der niedrigen Temperatur keinen domi-
nierenden Einflufs besitzten. Bei 10 K ist das System in seiner magnetischen Sittigung,
so dass nahezu keine Magnonen mehr ausgetauscht werden. Die experimentelle Auflé-
sung limitiert auf jeden Fall die Linienbreite nicht wesentlich, wie es im Folgenden am
Lu-Spektrum diskutiert werden soll.

Mit einer Breite von (5,3+0,6) meV (FWHM) besitzt der Oberflichenzustand von Lu
im Vergleich zu anderen langlebigen Zustdnden, die bisher vermessen wurden und die
oben aufgefiihrt sind, eine dhnlich hohe Lebensdauer. Trotzdem stellt sich die Frage, ob
die berechnete Lebensdauer von 126 fs durch die Auflésung nach oben hin limitiert ist
oder ob sie durch andere Faktoren bestimmt wird. Wie oben erliutert wurde, wird die
experimentelle Auflésung mit etwa 2,7mV (FWHM) angenommen. Es ist aber bekannt,
dass vor allem RF-Rauschen auf der Probenspannung die Auflésung stark beeintrichti-
gen kann [Yaz 97]. Dieses Rauschen ist im Tunnelstrom nicht messbar. Obwohl alle in
die Kammer fiithrenden Leitungen mit Tiefpdssen versehen sind, kann ein Einfluss die-
ses RF-Rauschens nicht vollkommen ausgeschlossen werden. Nimmt man die gemessene
Linienbreite von etwa 9mV als experimentelle Auflésung an, so reduzieren sich die ange-
gebenen Linienbreiten von Ho und Gd auf etwa 15meV bzw. 35meV. Ob dies allerdings
gerechtfertigt ist, kann nur durch ein alternatives Experiment, welches die experimentelle
Auflésung bestimmt, beantwortet werden. Eine Mdoglichkeit dazu bietet die Bestimmung
der Bandliicke eines Supraleiters, die eine bekannte temperaturabhingige Breite besitzt.
Ein derartiges Experiment erfordert aber eine verbesserte thermische Ankopplung der
Probe.

Es gibt aber auch verschiedene Griinde, weshalb die Lebensdauer des Zustands nicht
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grober als die gemessene sein kann. Neben dem energieabhiingigen Term in der Fermi-
Liquid-Theorie beriicksichtigt ein weiterer temperaturabhingiger Term die Verbreite-
rung der Fermikante. Die inverse Lebensdauer des angeregten Zustands ist dann

1
— = a(Bo — Br) + b(ksT)?,
wobei ¢ und b von Ey und 7 unabhingigen Koeffizienten darstellen. Dies bedeutet,
dass aufgrund einer hohen Zustandsdichte an der Fermikante bei 10 K noch geniigend
Zerfallskanéle vorhanden sein kénnen, welche die Lebensdauer beschrinken.

Zusétzlich kann das Loch durch eine Elektron-Phonon-Anregung verschwinden. Oft
wird der Beitrag von Phononen zur Linienbreite im hier relevanten Temperaturbereich
vernachldfigt. Aber an der Fermikante liefern Streuprozesse mit Phononen selbst bei
T=0 aufgrund der Nullpunkt-Schwingung des Gitters einen nicht zu vernachléssigenden
Anteil zur Linienbreite [Mat 98]. Allerdings ist dieser Anteil nicht bekannt. Bisherige
Experimente beschrinken sich meist auf den Temperaturbreich T>50 K. Fiir den Be-
reich niedriger Bindungsenergien und tiefer Temperaturen existieren dagegen fast keine
Daten. Die mit Hilfe der PE durchgefiihrten Untersuchung der Gaufkverbreiterung des
Gd-Oberflichenzustands, der mit einer Lorentzlinie beschrieben wird, ergibt eine lineare
Verbreiterung mit der Temperatur fiir T>100K [Sch 95|. Auf 10K extrapoliert ergeben
diese Ergebnisse eine Gaufibreite des Zustands von etwa 1-3 meV, was einen bedeutenen
Anteil zur Linienbreite darstellen wiirde. Es ist deshalb lohnenswert, in einer kiinftigen
Studie die Temperaturabhingigkeit der Linienbreite des Lu-Oberflichenzustands, der
sich aufgrund seiner Energielage besonders eignet, zu untersuchen.

Als letzte Ursache fiir eine Linienverbreiterung kann die Streuung an Defekten angefiihrt
werden. Obwohl der Zustand stark lokalisiert ist und deshalb eine elastische Streuung an
Defekten eine geringere Rolle als bei delokalisierten Zustédnden spielen sollte, kénnen sich
Tunnelspektren, die in einem Abstand von nur wenigen A aufgenommen wurden, sehr
stark unterscheiden. Aufgrund der geringen Distanz kénnen Spitzenwechsel ausgeschlos-
sen werden. Ebensowenig lassen sich Defekte auf der Oberfliche erkennen. Allerdings
sind die Oberflichen oft eher rauh, wenn gleich der Oberflichenzustand sehr scharf ist.
Der Einflufs von Defekten auf d-artige Oberflichenzustinde ist aber noch nicht verstan-
den und deshalb ebenfalls ein interessantes Thema fiir eine kiinftige Studie.

Abschliefend 148t sich feststellen, dass die Bestimmung der Linienbreite mit RTS auf-
grund der hohen Auflésung interessante neue Aspekte zum Verstindnis von Lebensdau-
ern angeregeter Zustinde liefert. Uberraschend an den vorgestellten Ergebnissen ist u.a.
die relativ kurze Lebensdauer dieser Zustéinde, wobei die Griinde hierfiir nicht bekannt
sind. Ob die hohe Zustandsdichte an der Fermikante hierfiir verantwortlich ist, kann
nur durch Rechnungen und weitere Experimente verstanden werden. Als geeignetes Sy-
stem fiir eine vergleichende Studie k6nnen Tammzustinde auf bee (001)-Oberflichen
untersucht werden. Besonders interessant ist der Oberflichenzustand von Fe(001) mit
einer Bindungsenergie von etwa 170 meV. Fe besitzt -wie die Lanthaniden- eine hohe
Zustandsdichte an der Fermikante und der Zustand ist ebenfalls austauschaufgespal-
ten. Eine energieabhingige Bestimmung der Lebensdauer kann durchgefiihrt werden,
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Abbildung 5.14: Aus der Linienbreite berechnete Lebensdauern der besetzten Ober-
flachenzustinde von Lu, Ho und Gd in Abhingigkeit von der Bindungsenergie. Zu-
sitzlich sind die mit RTS gemessenen Lebensdauern vom Cu(111)- und Ag(111)-
Oberflichenzustand eingetragen [Kle 00]. Die Lebensdauern der Oberflichenzusténde

der Lanthaniden sind relativ zu ihrer kleinen Bindungsenergie sehr viel kiirzer, als die
aller anderen vermessenden Zustéinde.

indem der Zustand in Abhéngigkeit von der Schichtdicke untersucht wird. Aufgrund des
finite-size-Effektes sollte sich die Aufspaltung reduzieren und der Zustand energetisch in
Richtung zur Fermikante hin verschieben. Ein dhnliches Experiment war auch bei den
hier untersuchten Lanthaniden beabsichtigt, die allerdings, wie oben diskutiert, keinen
finite-size-Effekt in der Aufspaltung zeigen.
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