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\% Experimentelles Verfahren

V.1 Einﬁihrung’

Die Proben werden wie folgt prapariert:

1. Dieverwendeten Ni(111)-Einkristalle hatten einen Durchmesser von 10 mm und eine Dicke von etwa 1.5
mm. Die Kristalloberflachen wurden von der Herstellerseite in der gewlnschten Orientierung geschnitten
und poliert. Die weitere Préparation erfolgte in der UHV?*-Kammer ASPI C*.

2. Die Proben wurden durch Zyklen aus Ar-Atzen und Tempern gereinigt. Diese Methode wird in der
Oberflachenphysik standardmafdig angewendet.

3. Abhéangig vom geplanten Experiment wurde Pd epitaktisch auf die Ni(111)-Oberflache aufgebracht.
4. Aufbringen der radioaktiven Sonden, welche vom Massenseparator | SOLDE? bereitgestellt wurden.
6. Durch Tempern der Probe (kontrollierte Diffusion) oder durch zusétzliches Abscheiden von Pd auf der

Ni(111)-Oberfl&che wurden die verschiedenen Sondenplé&tze prapariert.

Zeichnung 26 zeigt die Aufsicht der ASPI C-Kammer.
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Zeichnung 26: ASPIC-UHV-Kammer (Aufsicht)
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ASPI C besteht zum einen aus einer Hauptkammer mit Préparationsteil. Alle Positionen sind fir die auf dem
Hauptmanipulator befindlichen Proben erreichbar. Der Hauptmanipulator verfigt mit x (#0.5mm), y
(#0.5mm), z (+1mm) Hub sowie Achsrotation um ¢ (#0.5°) Uber 4 Freiheitsgrade in der Bewegung. An der
Vorderseite der Hauptkammer befindet sich ein Glaszylinder, in den die Probe fir PAC-Messungen
eingebracht wird.

Zum anderen besitzt ASPIC eine Nebenkammer mit einem Strahlrohranschluld an den Online-
Massenseparator I1SOLDE. In die Strahlrohrschleuse kann eine Metalfolie (der Auffénger) fur die
Akkumulation der radioaktiven Isotope geklappt werden. Die Nebenkammer besitzt weiterhin einen
Transportmanipulator, auf welchem sich heizbare Mo-Folien fir den Transport der aufgefangenen
Radioaktivitét befinden. Der Transportmanipulator kann mit einer Genauigkeit von +0.5mm unter der
Probenoberflache positioniert werden. Der Abstand zwischen Transportblech und Probenoberflache betragt
bei der Aktivierung derselben durch Widerstandsheizen (Punkt zwei in Zeichnung 32 links) etwa 0.5 mm.
Die Motorsteuerung der Manipulatoren erfolgt per Computer.

Das UHV wird Uber ein Pumpsystem bestehend aus einer Turbomolekularpumpe (TMP), einer
lonengetterpumpe (1GP), einer Titansublimationspumpe (TSP) und einer Kryopumpe hergestellt. Die
Gesamte UHV-Kammer ASPIC wird vor dem Experiment fir etwa 48 h bei 200-250°C ausgeheizt, um an
den Innenwanden adsorbierten Verunreinigungen wie H,O, N, und CO abzupumpen. Die Filamente der
eingebauten Praparations- und Analysegeréte werden nach dem Ausheizen degast.

V.2 Priparation der Einkristalloberflichen

2.1 Ar-AtZenZ()

Eine vakuumtechnisch unbehandelte Probe weist eine starke Verschmutzung durch adsorbierte Gase wie
CO, O, und N, auf. Zunachst wurde diese Restkontamination durch Ar-Atzen beseitigt.

Die Probe befand sich hierzu in einem Abstand von etwa 50 mm vor der Ar-Kanone und war um etwa 30°
zur Strahlrichtung geneigt (Zeichnung 27). Die Energie der Ar* - lonen wurde, je nach V erschmutzungsgrad,
zwischen 0.6 und 0.9 kV eingestellt. Der Strom betrug etwa 8 puA. Wéahrend des Atzvorgangs steigt der
Basisdruck in der ASPI C-Kammer auf etwa 1x10° mbar.
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Zeichnung 27: Schematische Darstellung einer Ar-Sputtergun
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2.2 Tempe:rm27

Durch 30-60 minitiges Atzen konnte die Ni-Oberflache Probe, T__~2000K
weitestgehend von Verunreinigungen befreit werden.
Anschlief3endes Tempern der Probe im UHV auf 1000 K
bis 1300 K fir 30 bis 60 min heilte die durch das Atzen
aufgerauhte Oberflache wieder aus. Das Anlassen erfolgte
auf einer Elektronenstrahlheizung.

Zeichnung 28 zeigt eine schematische Darstellung der
Elektronenstrahlheizung: Ein Wolframdraht wird durch @
Anlegen einer Heizspannung zur Emission von Elektronen

angeregt. An den Heizdraht und das Edelstahlgehause wird

eine Hochspannung von bis zu -3 kV angelegt, um die L. \V/ K
Elektronen auf die geerdete Probe zu fokussieren. Die

Probentemperatur steigt mit der angelegten Hochspannung. Zeichnung 28:

Durch das Tempern der Probe kommt es zur Segregation Elektronenstrahlheizung

von Volumenverunreinigungen in die oberen Schichten.

Auf diese Weise wird die Ni-Oberflachenlage

typischerweise durch S, C, O, N, P kontaminiert.

W-Draht (2%Th),
0,125 mm

Edelstahlgehduse

Aus diessm Grunde muRte der Zyklus aus Atzen und Tempern solange wiederholt werden, bis die
Oberflache eine Restkontamination von unter 3% aufwies und die Terrassen eine Grof3e von Uber 40x40
Atomen erreicht hatten. Diese Parameter stellen sicher, dal3 die unmittelbare Umgebung der spéter
aufgebrachten Sondenatome nur minimal durch Defekte (Kontamination, Fehlstellen, Korngrenzen)
verfascht wird.

2.3 AES/LEED

Die Restkontamination der Ni-Oberflache wurde mit einem Auger-Elektronen-Spektrometer (AES)
kontrolliert [Hen94, Seite 283]. Hierzu wurde ein Elektronenstrahl mit einer Energie von 3 kV auf die
Oberflache der Probe gerichtet. Der mehrere 1/10 mm dicke Strahl fuhrt in den obersten 3-5 Atomlagen zur
Emission von Auger-Elektronen, die mit einem CMA?% detektiert werden. Die auf der Oberflache
befindlichen Elemente emittieren Augerelektronen mit elementspezifischen Energien, anhand derer sie
identifiziert werden kénnen. Die Intensitét der Kennlinien im Augerel ektronenspektrum gibt Aufschlul? Gber
ihre Konzentration.

Die strukturellen Eigenschaften der Oberflache wurden mittels LEED® kontrolliert [Hen94, Seite 124-178].
Ein auf die Einkristalloberflache gerichteter Elektronenstrahl von 50-500 eV wird am zweidimensionalen
Kristallgitter gebeugt und erzeugt auf einem Fluoreszenzschirm ein Beugungsbild. Die Lage und Breite der
Reflexe gibt Aufschluf Gber periodische Strukturen und die Rauhigkeit der Oberflache.
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In Zeichnung 29 sind das AES- und das LEED-Bild einer fir Ni typischen Oberflachenkontamination durch
C und S nach dem Tempern dargestellt. Die Aufnahme solcher Spektren wurde zwischen den Atz- und
Temperzyklen zur Kontrolle der Kontamination und der Rauhigkeit der Oberflache durchgefihrt.
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Zeichnung 29:

Links oben ist das LEED-Spektrum einer Ni(001)-Kristalloberflache mit Sund C
Kontamination dargestellt.

Links unten befindet sich das schematische LEED-Bild aller beobachteten Reflexe. Die
schwar z (klein) gezeichnetetn Reflexe konnten der C-Uberstruktur und die grau
gezeichneten Reflexe der S-Uberstruktur zugeordnet werden. Die Hauptreflexe sind
schwarz (grof3) gezeichnet.

Rechts unten befindet sich das Modell der kontaminierten Oberflache im Realraum. Oben
rechts ist das dazugehérige Auger-Spektrum dargestellt. Eine deutliche Augerlinie fir Sist
2u erkennen. Die Linie des C ist kaum sichtbar, da C im Vergleich mit Seine sehr geringe
Auger-Empfindlichkeit besitzt.
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2.4 MBE

Die Ultradiinnen Pd-Schichten werden mittels MBE® hergestellt. Zeichnung 30 (links) zeigt eine MBE-
Zelle in einer MEED*-Anordnung. Durch Elektronenstrahlheizen wird die Spitze eines Pd-Stabes zum
Schmelzen gebracht. Die abdampfenden Atome gelangen mit thermischer Geschwindigkeit durch eine Diise
auf die Probe. Der Prozel3 kann in situ beobachtet werden [Rei86]. Hierzu wird die Probe genau zwischen
Auger-Spektrometer und LEED positioniert (Zeichnung 30, links).
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Zeichnung 30: Experimentieranordnung fir MEED wahrend der MBE von Pd auf Pd(001).

Der Elektronenstrahl aus der AES-Kanone streift die Probenoberflache unter einem Winkel von 3-5° und
erzeugt auf dem LEED-Schirm einen spekul&ren Reflex. Die Intensitét des spekuldren Reflexes oszilliert bei
Lage-fur-Lage-Wachstum mit der Anzahl der aufgedampften Monolagen: Die Oberflache erreicht bei einer
Bedeckung von 0.5 Monolagen maximale Rauhigkeit und minimiert ihre Reflexivitét. Nach Abschlufd einer
Monolage ist die Rauhigkeit minimal und die Reflexivitdat maximal. Auf diese Weise kann die Zeit fir die
Vollendung einer Monolage (hier etwa 60 s) bestimmt werden (rechter Teil von Zeichnung 30). Zeichnung
31 zeigt links das LEED-Bild einer Ni(111)-Oberfl&che.
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Zeichnung 31: Links oben ist das originale und darunter das schematische L EED-Spektrum einer
unbedecktenen Ni(111)-Oberflache gezeigt. In der Mitte befindet sich das Auger-Spektrum nach
dem bedampfen mit 1 ML Pd. Rechts befindet sich das dazugehdrige originale und schematische
LEED-Spektrum.

30 Molecular Beam Epitaxy
31 Medium Energy Electron Diffraction
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Wird eine Monolage Pd auf Ni(111) aufgedampft, so ist im AES die entsprechende Linie zu erkennen. Im
LEED (rechts) sind die fur inkommensurable Uberstrukturen typische Satelliten der Hauptreflexe sichtbar.
Pd wéchst auf Ni(111) in (111)-Orientierung. Mit diesen Informationen kann die durch MEED beim
Wachstum von Pd auf Pd(001) gewonnene Zeit, die zur Vollendung einer Monolage bendtigt wird, auf die
Epitaxie von Pd auf Ni(111) umgerechnet werden.

V.3 Auﬂoring’en der radioaktiven Sonden und PAC-Messung

Auf die gereinigte Einkristalloberfléche werden die vom Massenseparator |SOLDE bereitgestellten
radioaktiven Sonden aufgebracht. Sie werden durch BeschulR eines auswechselbaren Targets mit einem
gepulsten Protonenstrahl von 1 GeV Energie erzeugt, wobei die Pulslange 2.4 us und der durchschnittliche

Strom 2.1 mA betragt [Kug92]. Die Massenaufl6sung des Separators betragt A m/m=1/2400 .
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Zeichnung 32: Schematische Darstellung der Ubertragung der Sonden auf die Probenoberflache
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Die Sondenisotope werden Uber eine Extraktionsspannung von 60 kV zunéchst beschleunigt, und danach
durch Strahlrohre zu den Experimentierpldtzen gefihrt. Die Strahloptik basiert auf elektrostatischen Linsen.
Da in den Strahirohren ein Basisdruck von 10® mbar herrscht, wurde eine funfstufige differentielle
Pumpstrecke von 3 m Lange vor der ASPIC-Kammer installiert, um den Druck p in der an das Strahlrohr
angeschlossenen ASPI C-V orkammer wahrend der Implantation bei p<5x10*° mbar zu halten.

Die radioaktiven Sonden werden zundchst in ein Fangerblech implantiert. Es wurde vorher durch
mehrmaliges Tempern auf etwa 1600 K gereinigt. In eéinem Zwei-Schritt-V erfahren werden die Sonden dann
auf die Oberflache gebracht (Zeichnung 32, links).

Die vorgestellte in-situ-Methode zum Aufbringen der radioaktiven Sonden am Massenseparator |SOLDE
fiuhrt meist zu einer geringeren Verunreinigung der Probenoberflache as géngige chemische
Abscheidungsverfahren. Die Restkontamination nach der Evaporation der Isotope liegt zwischen 1 und 3%
Kohlenstoff. Die Konzentration der radioaktiven Sonden auf dem Einkristall betragt etwa 1 pro 10000
Oberflachenatome. Die PAC-Messung selbst wird in einer 4-Detektor-Geometrie durchgefuhrt, wofir die
Probe in einen Glaszylinder an der Stirnseite der ASPI C-Hauptkammer gefahren wird (Zeichnung 33).
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Zeichnung 33: Schema der Probe auf dem Hauptmanipulator in Mef3position. Rechtsist beispiel sweise
die Lage des Ni(111)-Kristallsin der Detektorebene bei 45°-Standardgeometrie dargestellt.

Detektor 3

Ausblick

Am Ende der PAC-Messung erhdlt man das R(t)-Spektrum (Gleichung {17}, Seite 17). Dieses R(t)-Spektrum
enthélt die elektrischen Quadrupol- und magnetischen Dipol-Ubergangsfrequenzen, sowie weitere
Informationen, die auf Seite 19 besprochen wurden. Die Extraktion dieser Informationen wird zu Beginn des
folgenden Kapitels vorgestellt. Anschlief3end werden die gewonnenen Hyperfeinparameter zusammengefalit.



