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Kurzzusammenfassung
Auf dem langen Weg zur Etablierung spintronischer Bauelemente steht die Identifikation
geeigneter Materialien an erster Stelle. Die Methoden der Oberflächenphysik erlauben die ge-
zielte Herstellung und Charakterisierung nanoskaliger metallischer Strukturen auf wohlgeord-
neten halbleitenden Substraten. Starke Korrelationen zwischen atomarer und elektronischer
Struktur als auch mit dem orbitalen Charakter und dem Spin-Freiheitsgrad der beteiligten
Leitungselektronen des Metalls führen zu einer Vielzahl physikalisch interessanter Effekte.
In dieser Arbeit wurden niedrigdimensionale, atomar dünne Bleifilme auf flachen Si(111)-

und gestuften Si(557)-Substraten durch Selbstorganisation erzeugt und ihre Strukturen mit-
tels Elektronenbeugung und Rastertunnelmikroskopie untersucht. Die unter Einfluss starker
Spin-Bahn-Kopplung stehende elektronische Struktur in den Filmen wurde bei tiefen Tem-
peraturen mittels Leitfähigkeits- und Magnetotransportmessungen, sowie mit Spin- und win-
kelaufgelöster Photoelektronenspektroskopie evaluiert.
Im Fall der Si(557)-Oberfläche mit 1,31Monolagen Blei konnte mit diesen Methoden ein

neuer hoch korrelierter Quantenzustand der Materie – eine sogenannte Spin-Bahn-Dichtewelle
– in einem quasi-eindimensionalen System nachgewiesen und charakterisiert werden. Durch
Fermi-Nesting der elektronischen Bänder mit maximaler Spin-Aufspaltung öffnet sich un-
terhalb von 78K eine unidirektionale Energielücke, während die Bleidrähte in der zweiten
Dimension metallisch bleiben. Das einzigartige Zusammenspiel der atomaren Struktur dieses
Systems mit seinen elektronischen und Spin-Korrelationen wird durch die starke Spin-Bahn-
Kopplung der Bleiatome hervorgerufen. Äußere Störeinflüsse wie die Adsorption zusätzlicher
Bleiatome oder Magnetfelder schirmen das Coulomb-Potential ab und schwächen dadurch
die langreichweitigen elektronischen Korrelationen und die ausgeprägte antiferromagnetische
Spin-Textur der Zustände am Fermi-Niveau bis zum Zusammenbruch des Quantenzustands.
Die atomaren Strukturen von Si(111) mit etwa einer Monolage Blei sind typischerweise

zweidimensionaler Natur wie zum Beispiel bei der Striped Incommensurate-Phase. Details in
der lokalen Adsorptionsgeometrie können die Translations- und Rotationssymmetrie jedoch
brechen. So bilden die (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion und die „Devil’s Staircase“-Phase anisotro-
pe, langreichweitig geordnete, kettenartige Strukturen mit Elementen quasi-eindimensionalen
und -zweidimensionalen Charakters in der elektronischen Struktur. Fermi-Nesting der Spin-
polarisierten Oberflächenzustände der „Devil’s Staircase“-Phase deutet auf ähnliche Korrela-
tionseffekte wie im Pb/Si(557)-System hin, deren eindeutiger Nachweis jedoch noch aussteht.
Bei der Striped Incommensurate-Phase wird die elektronische Struktur aufgrund der gebro-
chenen Symmetrie und der damit einhergehenden kurzreichweitigen Ordnung von der loka-
len (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion dominiert. Die Spin-Bahn-Kopplung führt in diesem System
nicht nur zu einer starken nichtlinearen Rashba-Aufspaltung der Bänder, sondern auch zu
einem Zeeman-artigen Zustand mit zykloidal rotierender Spin-Textur. Transportmessungen
am Pb/Si(111)-System bestätigen nicht nur den starken Einfluss von Spin-Bahn-Streuung auf
die elektrische Leitfähigkeit, sondern zeigen auch, dass aktivierter Transport in diesen nied-
rigdimensionalen Metallfilmen eine große Rolle spielt. Zudem werden die oberflächennahen
Quantentrogzustände im Silizium-Valenzband durch die Blei-Adsorption modifiziert.
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Abstract

On the long track to the establishment of spintronic devices, the identification of suitable
materials is the first priority. Surface science methods allow the targeted fabrication and
characterization of nanoscale metallic structures on well-ordered semiconducting substrates.
Strong correlations between atomic and electronic structure as well as with the orbital cha-
racter and spin degree of freedom of the involved conduction electrons of the metal lead to a
variety of physically interesting effects.
In this work, low-dimensional atomically thin lead films on flat Si(111) and stepped Si(557)

substrates were grown by self-assembly and their structures were investigated by electron dif-
fraction and scanning tunneling microscopy. The electronic structure, influenced by strong
spin-orbit coupling, of the films was evaluated at low temperatures using conductivity and
magnetotransport measurements, as well as spin- and angle-resolved photoelectron spectros-
copy.
In the case of the Si(557) surface with 1,31monolayers of Pb these methods allowed us to

detect and characterize a new highly correlated quantum state of matter – a so-called spin-
orbit density wave – in a quasi-one-dimensional system. Fermi-nesting of the electronic bands
with maximum spin splitting opens a unidirectional energy gap below 78K, while the lead
wires remain metallic in the second dimension. The unique interplay of the atomic structure
of this system with its electronic and spin correlations is caused by the strong spin-orbit
coupling of the lead atoms. External perturbations such as the adsorption of additional lead
atoms or magnetic fields screen the Coulomb potential and thereby weaken the long-range
electronic correlations and the pronounced antiferromagnetic spin texture of the states at the
Fermi level until the collapse of the quantum state occurs.
The atomic structures of Si(111) around one monolayer Pb coverage are typically of two-

dimensional nature, such as in the Striped Incommensurate phase. However, details in the
local adsorption geometry can break the translational and rotational symmetry. Thus, the
(
√

7 ×
√

3) reconstruction and the ‘Devil’s Staircase” phase form anisotropic, long-range
ordered, chain-like structures with elements of quasi-one-dimensional and -two-dimensional
character in the electronic structure. Fermi-nesting of the spin-polarized surface states of
the ‘Devil’s Staircase” phase suggests similar correlation effects as in the Pb/Si(557) system,
but their unequivocal demonstration is still pending. In the striped incommensurate phase,
the electronic structure is dominated by the local (

√
3 ×
√

3) reconstruction due to broken
symmetry and the associated short-range order. In this system, the spin-orbit coupling leads
not only to a strong nonlinear Rashba splitting of the bands, but also to a Zeeman-like state
with cycloidally rotating spin texture. Transport measurements on the Pb/Si(111) system not
only confirm the strong influence of spin-orbit scattering on the electrical conductivity, but
also show that activated transport plays a major role in these low-dimensional metal films.
In addition, the surface near quantum well states in the silicon valence band are modified by
lead adsorption.
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Θ Fehlwinkel vizinaler Si-Oberflächen
ΘD Debye-Temperatur
Θi Bedeckung eines Materials auf einem anderen Material, z. B. Pb auf Si
θ Polarwinkel der Kugelkoordinaten
ϑ Winkel relativ zur Oberflächennormalen
ϑ, ϕ Azimuth- und Polarwinkel im ARPES-Experiment
κ, η Stärke der isotropen Abweichungen vom quasi-freien Elektronengas in 4.

bzw. 6. Ordnung in k
λ Kopplungsstärke der SOI
λ Kohärenzlänge im Magnetotransport
λ Wellenlänge
µ chemisches Potential
µ Ladungsträgerbeweglichkeit
µr relative Permeabilitätszähl eines Materials
ν Lichtfrequenz
ξ Kohärenzlänge
ρ quantenmechanische Wahrscheinlichkeitsdichte
ρ, ρ0 Ladungsdichte
% spezifischer Widerstand
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σ Vektor der Pauli-Matrizen σx, σy, σz
σ0 vierte Pauli-Matrix; 2× 2-Einheitsmatrix
σ elektrische Leitfähigkeit
σ Chern-Zahl
σ, π, δ Foreman-Parameter zur Beschreibung der effektiven Massen von Löchern

im Festkörper
τ Streuzeit
τ0 elastische Streuzeit
τi inelastische Streuzeit
τSO Spin-Bahn-Streuzeit
τs Spin-Lebensdauer, -Dephasierungszeit, -Relaxationszeit
ΦA Austrittsarbeit
ΦSB Höhe der Schottky-Barriere
φ Phase, z. B. einer Wellenfunktion
ϕ Azimutwinkel der Kugelkoordinaten; Winkel bzgl. der x-Richtung in Polar-

koordinaten
χ Warping-Parameter
Ψ, Φ (Spin-)Wellenfunktion
Ω Vektor zur Beschreibung des SODW-Zustands mit Komponenten Ωi und

Betrag Ω
ΩSODW zugehörige Frequenz zur Energielücke ∆SODW des SODW-Zustands
1n×n n× n-Einheitsmatrix
†, ∗ Symbol für komplexe Konjugation eines Vektors oder einer Matrix bzw.

eines Elementes davon
δ(x) Delta-Funktion
∈ Element aus einer Menge∫

Integralzeichen
∇ vektorieller, räumlicher Differentialoperator
⊗ Kronecker-Produkt zweier Matrizen oder Vektoren∑ Summenzeichen
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1. Einleitung

In vielen Quantensystemen tritt ein physikalischer Effekt zu Tage, dem Albert Einstein
einst eine „spukhafte Fernwirkung“ zusprach. In seinem, Boris Podolskys und Nathan
Rosens Gedankenexperiment wechselwirken zwei Teilchen eines Systems anfangs miteinan-
der, die sich im Anschluss daran voneinander entfernen. Bei der Messung z. B. des Impulses
von Teilchen 1 der beiden nunmehr räumlich getrennten Teilchen erhält man dann eine ex-
akte Vorhersage für die Messung des Impulses bei Teilchen 2. Umgekehrt lässt sich durch
anschließende Messung des zum Impuls komplementären Ortes des Teilchens 2 auch das Er-
gebnis einer Messung des Ortes von Teilchen 1 exakt vorhersagen. Dieser als EPR-Paradoxon
bekannt gewordene Effekt [1] widerspricht somit scheinbar der Heisenbergschen Unschärfe-
relation und zeigt beispielhaft, dass die Quantenmechanik gegen eine der Grundannahmen
der klassischen Physik verstößt, die Lokalität. Erst die Kopenhagener Deutung der Quan-
tenmechanik löste das Paradoxon mit dem Hinweis auf, dass die indirekte Bestimmung über
die Messung am zweiten Teilchen gar keine Messung der Eigenschaft des ersten Teilchens
darstellt.
Der für Einstein so spukhafte Effekt ist heute nicht mehr aus Wissenschaft und Technik

wegzudenken. Es handelt sich bei ihm um die sog. quantenmechanische Verschränkung. Bei-
spielsweise beruhen die Quantenkryptographie und Quantencomputer auf ihm. Ein weiteres
Beispiel sind verschränkte Photonen, die nicht nur durch parametrische Fluoreszenz in nicht-
linearen optischen Kristallen erzeugt werden können, sondern auch bei der Annihilation eines
Teilchens mit seinem Antiteilchen entstehen.
David Bohm undYakir Aharonov übertrugen das EPR-Experiment auf eine weitere Ei-

genschaft der Materie, den Eigendrehimpuls bzw. Spin von Teilchen [2]. Ein Beispiel, bei dem
der Spin von zwei Teilchen eines Systems miteinander verschränkt ist, ist die Supraleitung.
Nach der BCS1-Theorie kommt Supraleitung in einem Metall durch die Elektron-Phonon-
Kopplung (Wechselwirkung von Elektronen mit den Quasiteilchen der Gitterschwingungen)
zustande [3]. Hierbei besitzen die beiden beteiligten Elektronen einen umgekehrten Spin und
umgekehrten Impuls. Bei der unkonventionellen Supraleitung spielt zudem die Symmetrie der
Wellenfunktion der Elektronen (beteiligte Orbitale) eine wesentliche Rolle [4, 5].
Im Zusammenhang mit der quantenmechanischen Verschränkung von Elektronen mit ande-

ren Quasiteilchen oder Eigenschaften eines Systems spricht man häufig auch von korrelierten
Elektronen oder korrelierten Systemen. Die Korrelation zweier Eigenschaften ist dabei nicht
zufällig vorhanden, sondern aufgrund von Wechselwirkungen kausalen Ursprungs. Abb. 1.1
skizziert beispielhaft die Wechselwirkungen zwischen vier Subsystemen eines Festkörpers:
Dem Gitter, auf dem die Atome angeordnet sind, den Orbitalen der äußersten Elektronen-
schale, den Ladungen der Elektronen und Ionenrümpfe und ihren Spins.
Auf der Suche nach neuen Quantenzuständen und für mögliche Anwendungen in spintroni-

schen Bauelementen [6] spielen die Wechselwirkungen korrelierter Elektronen und Spins eine

1Bardeen-Cooper-Shrieffer
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Abbildung 1.1: Wechselwirkende Subsysteme: Als Eigenschaften eines Systems können die
Ladung(sdichte), Spin(dichte), das Gitter (Phononen) und die Elektrone-
norbitale der Atome untereinander isoliert sein oder miteinander wechsel-
wirken. Bei starker Wechselwirkung entstehen kausal zusammenhängende
Korrelationen der Subsysteme.

essentielle Rolle. Beispiele hierfür sind der SHE2 [7, 8], TIs3 [9], Quanten-Spin-Flüssigkeiten
[10–12], Spin-Spiralen [13, 14], magnetische Skyrmionen [15–17] und Majorana-Fermionen [18,
19]. In Systemen mit zusätzlich vorhandener starker Spin-Bahn-Wechselwirkung (SOI4) ließen
sich prinzipiell z. B. Spin-Filter in Form eines Datta-Das-Transistors realisieren [20–22]. Auch
Mott-Isolatoren mit starker Spin-Bahn-Kopplung (SOC5) sind verstärkt in den Fokus von For-
schungsaktivitäten im Bereich korrelierter elektronischer Zustände gerückt, da sie mit schwe-
ren Elementen in Übergangsmetalloxiden [23] und in Metall-Halbleiter-Heterostrukturen an
Oberflächen leicht zu realisieren sind und vielfältige Ladungs- und Spin-Zustände aufweisen
können [24–29].
Durch starke relativistische Effekte ist bei schweren Elementen wie Au, Tl, Pb oder Bi die

Kopplung zwischen Spin und Elektronenorbitalen besonders ausgeprägt. Die gebrochene In-
versionssymmetrie an Ober- und Grenzflächen führt zu einer Spin-Aufspaltung der elektroni-
schen Bänder im Bereich des Fermi-Niveaus. Es lassen sich grundsätzlich zwei Typen von Auf-
spaltungen unterscheiden: Rashba-artige Spin-Aufspaltungen [30, 31] verschieben die Spin-
polarisierten Bänder im K-Raum gegeneinander und Zeeman-artige Spin-Aufspaltungen füh-
ren zu energetischen Verschiebungen [31–33]. Im Fokus dieser Arbeit stehen die metallischen
Spin-polarisierten Zustände von atomar dünnen Pb-Strukturen auf Si-Halbleiteroberflächen,
in denen beide Typen in Abhängigkeit von adsorbierter Menge Pb und Orientierung des Sub-
strats realisiert sind [34–38]. Ein Ziel dieser Arbeit ist es, detaillierte Beschreibungen dieser

2 Spin-Hall-Effekt
3 Topologische Isolatoren
4 Spin-Orbit Interaction
5 Spin-Orbit Coupling
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Oberflächenzustände im Pb/Si(111)- und Pb/Si(557)-System anhand von Spin-aufgelösten
ARPES6-Messungen zu liefern, ebenso wie von Pb-induzierten oberflächennahen Quantentro-
gzuständen (QWS7). Die Messungen tragen so auch zum Verständnis der Supraleitung in den
quasi-zweidimensionalen Monolagenstrukturen von Pb/Si(111) bei [39–43].

In Abhängigkeit von der exakten Bedeckung im Bereich um ΘPb = 1ML8 und der Tem-
peratur formt sich im Pb/Si(111)-System eine Vielzahl an verschiedenen Phasen (Phasendia-
gramm s. [44]). Neben quasi-zweidimensionalen Strukturen wie den SIC9- und HIC10-Phasen
können auch quasi-eindimensionale Strukturen wie die (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion und die
DS11-Phase gebildet werden. Die STM12- und SPA-LEED13-Untersuchungen in dieser Arbeit
bilden daher die Ausgangsbasis für Aussagen über Korrelationen der atomaren mit der elek-
tronischen Struktur dieser Phasen. Wie die ARPES-Messungen zeigen werden, bewegt sich
die elektronische Struktur der Oberflächenzustände häufig an der Grenze von ein- und zweidi-
mensionaler Physik, was auch DFT14-Berechnungen der Bandstruktur belegen [45–48]. Wäh-
rend sich die SIC-Phase als 2DEG15 beschreiben lässt, tendiert die (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion
deutlicher in Richtung eines 1DEGs16 mit zusätzlichen zweidimensionalen Signaturen.
Vizinale Si-Oberflächen bieten die Möglichkeit, Strukturen und elektronische Eigenschaften

zweidimensionaler Adsorbatsysteme wie den in dieser Arbeit untersuchten Pb-Monolagen-
strukturen auf Si(111) durch Confinement auf eine Dimension einzuschränken. Als weiteres
Beispiel dieser Familie sei das Au/Si(hhk)-System genannt (s. z. B. [49–55]), das einen Schwer-
punkt der Forschung der FOR170017 bildet. Der sog. Fehlwinkel Θ bestimmt die Orientierung
des Si-Substrats und damit die Breite einzelner Terrassen zwischen den atomaren Stufen. Auf
diese Weise können bspw. die Anzahl und Kopplung benachbarter atomarer Drähte oder die
Zusammensetzung der Strukturelemente variiert [50] und damit auch die Dimensionalität
des Systems beeinflusst werden. In solch dimensional eingeschränkten Systemen können die
Eigenschaften zudem durch die Temperatur stark beeinflusst werden. Das Subsystem der
ungesättigten Dangling Bonds der Si-Dimere an der Stufenkante von Au/Si(553) weist z. B.
einen 2D-1D-Crossover auf, der durch die Anregung sog. Solitonen induziert wird [54]. Dies
sind 0D-Verschiebungen der Ladungen der Dangling Bonds entlang der Stufenkante, wodurch
die Ordnung der Ladungen senkrecht zu den Stufen schneller aufgehoben wird als entlang
der Stufen.
Im Pb/Si(557)-System mit 1,31ML Bedeckung tritt hingegen ein gegenteiliger dimensio-

naler Crossover auf: Durch Abkühlen unter die Phasenübergangstemperatur von TC = 78K
ändert sich die Orientierung von hoch-indizierten Facetten mit z. B. (17 17 25)- zur niedrig-
indizierten (223)-Orientierung [56]. Dies geht einher mit einem Metall-Isolator-Übergang in
der Richtung senkrecht zu den Stufen, während entlang der (

√
3 ×
√

3)-rekonstruierten Pb-
Drähte weiterhin metallisches Verhalten auftritt [57–59]. Im Rahmen dieser Arbeit wurden

6Angle-Resolved Photoelectron Spectroscopy
7Quantum Well State
8Monolage
9 Striped Incommensurate

10Hexagonal Incommensurate
11 „Devil’s Staircase“
12 Scanning Tunneling Microscope
13 Spot Profile Analysing - Low Energy Electron Diffraction
14Density Functional Theory
15 Zweidimensionales Elektronengas
16 Eindimensionale Elektronengase
17 Forschergruppe 1700
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mittels STM hoch aufgelöste Messungen zur atomaren Struktur und der mikroskopischen Ori-
entierung der Facetten durchgeführt bzw. mit SR-ARPES18 der Ursprung des Metall-Isolator-
Übergangs näher untersucht. Frühere Magnetotransportmessungen [60, 61] komplettieren den
Erklärungsansatz, dass ein neuartiger hoch korrelierter Quantenzustand, die sog. SODW19,
für die außergewöhnlichen elektronischen Eigenschaften des Systems verantwortlich ist [62,
63]. Die von Tanmoy Das entwickelte Theorie der SODW basiert auf dem Ansatz, dass in
einem System mit starker SOC die Gitterstruktur, die beteiligten Elektronenorbitale und die
Ladungs- und Spin-Ordnung in abgestimmter Art und Weise miteinander korrelieren und
dadurch eine Energielücke am Fermi-Niveau bilden [64, 65]. Dies gilt im Pb/Si(557)-System
für die (223)-orientierte Facettenstruktur, die in der Richtung senkrecht zu den Stufen Fermi-
Nesting zwischen Zuständen mit umgekehrter Spin-Helizität zeigt [35]. In dieser Arbeit und
der Publikation in Nature Communications [62, 63] wird der Nachweis der SODW durch Stö-
rung des Zustands mittels zusätzlicher Pb-Adsorption und das Anlegen externer Magnetfelder
geführt, die zu einer Verkleinerung der Energielücke, Spin-Depolarisation und -Dephasierung
bis hin zum Kollaps des Quantenzustands führen.
Die vorliegende Dissertation ist wie folgt strukturiert. Vorangestellt sind Verzeichnisse zum

Nachschlagen häufig verwendeter Abkürzungen und Symbole. Der Einleitung folgend wer-
den in Kap. 2 die theoretischen Grundlagen und Modellvorstellungen entwickelt, die zum
Verständnis der im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimente erforderlich sind. Im
darauf folgenden Kap. 3 werden die verwendeten experimentellen Methoden und Apparaturen
in Kürze vorgestellt. In Kap. 4 werden für diese Arbeit grundlegende Informationen der unter-
suchten atomaren Strukturen von Si(111) und Si(557) und der auf ihnen adsorbierten, ultra-
dünnen Pb-Filme dargestellt. Neben den unterschiedlichen Strukturmodellen werden physi-
kalische Eigenschaften dargestellt und Literaturverweise auf bereits durchgeführte Messungen
mit unterschiedlichen Methoden und theoretische Beschreibungen gegeben. In Kap. 5 werden
die Messergebnisse an Pb/Si(111) vorgestellt und diskutiert. Neben strukturellen Untersu-
chungen mit STM und SPA-LEED wurden ARPES-Messungen (teils auch Spin-aufgelöst)
zur Vermessung der elektronischen Struktur der besetzten Zustände der jeweiligen Oberflä-
che durchgeführt. Ergänzend dazu wurden einige DC20- und Magnetotransportmessungen
durchgeführt. Schließlich werden in Kap. 6 die Messergebnisse an Pb/Si(557) vorgestellt und
diskutiert. Auch hier wurden strukturelle Untersuchungen zum Phasenübergang des Systems
mit dem STM durchgeführt. Auf diesen Erkenntnissen basierend werden frühere SPA-LEED-
Ergebnisse diskutiert. Der zweite Schwerpunkt des Kapitels liegt auf dem Nachweis und der
Darstellung der Eigenschaften des neuartigen quantenmechanischen Zustands einer SODW
mittels Spin-aufgelöster ARPES-Messungen, die mit weiteren Methoden der Oberflächenphy-
sik kombiniert wurden. Abschließend werden in Kap. 7 die Ergebnisse dieser Dissertation kurz
zusammengefasst und ein Ausblick auf noch offene Fragestellungen und zukünftig mögliche
Forschungsansätze gegeben. Im Anhang befinden sich zudem eine theoretische Herleitung der
effektiven Massen des Silizium-Valenzbandes und eine tabellarische Zusammenfassung rele-
vanter Fit- und Modellparameter der Spin-aufgelösten ARPES-Messungen an Pb/Si(557).
Teile dieser Arbeit wurden bereits in wissenschaftlichen Publikationen veröffentlicht, die in

der Publikationsliste am Ende aufgeführt sind.

18 Spin-Resolved and Angle-Resolved Photoelectron Spectroscopy
19 Spin-Orbit Density Wave
20Direct Current
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2. Theoretische Grundlagen

Für das Verständnis der experimentellen Befunde dieser Arbeit bedarf es verschiedener theo-
retischer Überlegungen, die in diesem Kapitel in unterschiedlicher Tiefe behandelt werden.
Zuerst wird in Kap. 2.1 ein kurzer Überblick über grundlegende Symmetrien von Ober-

flächen im Real- und K-Raum gegeben, die in den untersuchten Systemen dieser Arbeit
auftreten.
Das folgende Kap. 2.2 beschäftigt sich mit der SOI im Allgemeinen und dem Rashba-

(Zeeman-)Effekt in niedrigdimensionalen Elektronengasen als Spezialfall im Speziellen. Neben
grundsätzlichen Überlegungen zum Rashba-Effekt wird dabei insbesondere auf Anisotropien
und Nichtlinearitäten eingegangen, die zu Abweichungen von der einfachen isotropen und
linearen ursprünglichen Beschreibung von Rashba und Bychkov führen [66, 67]. Ebenso
wird in diesem Kapitel als zusätzliche Quelle für Spin-polarisierte Oberflächenzustände der
Zeeman-Effekt identifiziert und in eine verallgemeinerte Theorie zusammen mit dem Rashba-
Effekt als Rashba-Zeeman-Effekt beschrieben. Außerdem wird der Einfluss mehrdomäniger
Oberflächen auf die Spin-Polarisation in SR-ARPES-Messungen diskutiert.
In Kap. 2.3 wird mittels eines phänomenologischen Modells anhand eines Beispiels das sog.

Warping als eine anisotrope Abweichung vom Verhalten eines (quasi-)freien Elektronengases
vorgestellt.
Das folgende Kap. 2.4 behandelt verschiedene Typen von Dichtewellen an Oberflächen, die

durch ihr gemeinsames Auftreten das quasi-eindimensionale Verhalten des Elektronengases
der Pb/Si(557)-Oberfläche mit ΘPb = 1,31ML bei Temperaturen unter TC = 78K erklären
(s. Kap. 6.2). Dabei wird auch auf den neuartigen Quantenzustand einer SODW eingegangen,
der in [62, 63] erstmals für ein quasi-eindimensionales System nachgewiesen werden konnte.
In Kap. 2.5 folgt anschließend ein kurzer Überblick über die theoretische Beschreibung

der Hybridisierung elektronischer Bänder, wie sie aufgrund von SOC und Rückfaltung an
Zonengrenzen häufig in den hier untersuchten Systemen vorkommt.
Kap. 2.6 u. Anh.D beschäftigen sich danach umfassend mit der Beschreibung des Verhaltens

der effektiven Masse von Löchern im Valenzband des Si-Bulks. Bereits die geringe SOI in Si
reicht aus, Anisotropien und energetische Aufspaltungen der elementaren lochartigen Bänder
hervorzurufen. Eine Erklärung hierfür lässt sich mittels der sog. k·p-Theorie herleiten.
Die so ermittelten lochartigen Dispersionen für den Si-Bulk dienen in Kap. 5.2.4 als Aus-

gangsbasis für die Erklärung von sog. QWSs, die durch die Pb-Adsorption auf einem hoch-
dotierten Si-Substrat in einem dreieckigen, oberflächennahen Potential existieren. Die theo-
retische Beschreibung eines solchen Dreieckspotentials wird in Kap. 2.7 gegeben.

2.1. Oberflächensymmetrie

Die Symmetrie kristalliner Oberflächen lässt sich mittels 32 verschiedener Punktgruppen in
230 Raumgruppen klassifizieren. An dieser Stelle soll keine vollständige Diskussion dieser
Punktgruppen erfolgen, sondern lediglich auf grundsätzliche Eigenschaften von im Rahmen
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Kapitel 2.1. Oberflächensymmetrie

Struktur Bedeckung Raum- Symmetrie
ML gruppe R K-Raum

hexagonal Γ M K
Si(111)-(7× 7) & Si(111)-(1× 1) - p3m1 C3v C3v C1h C3

β-Pb/Si(111)-(3× 3) 1/3 p3m1 C3v C3v C1h C3
Tl/Si(111)-(1× 1) 1 p3m1 C3v C3v C1h C3
Tl/Ge(111)-(1× 1) 1 p3m1 C3v C3v C1h C3

Bi/Ag(111)-(
√

3×
√

3) 1/3 p31m C3v C3v C1h C3v
Au/Ge(111)-(

√
3×
√

3) 1 p31m C3v C3v C1h C3v
Bi/Ge(111)-(

√
3×
√

3) 1 p31m C3v C3v C1h C3v
β-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3) 1/3 p31m C3v C3v C1h C3v
β-Au/Si(111)-(

√
3×
√

3) 1 p31m C3v C3v C1h C3v
β-Bi/Si(111)-(

√
3×
√

3) 1 p31m C3v C3v C1h C3v
β-Sb/Si(111)-(

√
3×
√

3) 1 p31m C3v C3v C1h C3v
β-Pb/Ge(111)-(

√
3×
√

3) 4/3 p31m C3v C3v C1h C3v
α-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3) 4/3 p31m C3v C3v C1h C3v

zentriert-rechteckig Γ X Y
Pb/Si(111)-(

√
7×
√

3) 1,2 c1m1 C1v C1v C1h C1
DS-Phase Pb/Si(111): n+m = 2p+ 1 1,2-1,31 c1m1 C1v C1v C1h C1

rechtwinklig Γ X, X′ M
DS-Phase Pb/Si(111): n+m = 2p 1,2-1,31 p1g1 C1 C1 C1 C1

schiefwinklig Γ
Pb/Si(111)-(

√
7×
√

3) 1 p1 C1 C1
SIC-Phase Pb/Si(111) > 1,28 p1 C1 C1

Si(557) - p1 C1 C1
(223)-Facette Pb/Si(557) 1,31 p1 C1 C1

Tabelle 2.1: Symmetrien einiger Systeme: Γ, M, K, X, X′ und Y beziehen sich hier auf
die jeweils vorliegende Rekonstruktion der Oberfläche. Benennung der Sym-
metriepunkte nach [68]. In Raumgruppe p3m1 liegen die Spiegelachsen ent-
lang der ΓM-Richtung, ebenfalls die Drehachse des M-Punkts. In Raumgruppe
p31m liegen die Spiegelachsen entlang der ΓK-Richtung, während die Dreh-
achse des M-Punkts die gleiche wie in Raumgruppe p3m1 ist. Die Spiegelachse
der Raumgruppe c1m1 und die Drehachse des X-Punkts liegt in ΓX-Richtung.
Die Gleitspiegelebenen der Raumgruppe p1g1 liegen entlang der ΓX- und der
MX′-Richtung. Die (223)-Facette von 1,31ML Pb/Si(557) hat zwar eine recht-
winklige Einheitszelle, jedoch keine Spiegel- oder Gleitspiegelebenen und gehört
daher zur Raumgruppe p1.

dieser Arbeit vorkommenden Symmetrien eingegangen werden. Weitere Details finden sich
bspw. in [68]. Für die Raum- und Punktgruppen gibt es verschiedene Symboliken. In dieser
Arbeit sind die Raumgruppen durch die Hermann-Mauguin-Symbolik und die Symmetri-
en durch Schönflies-Symbole dargestellt. Bei den Raumgruppen stehen dabei p und c für
eine primitive bzw. basiszentrierte Einheitszelle und m und g für vorhandene Spiegel- bzw.
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(a) p3m1: C3v-Symmetrie. (b) p31m: C3v-Symmetrie. (c) c1m1: C1v-Symmetrie.

(d) p1g1: C1-Symmetrie. (e) p1: C1-Symmetrie.

Abbildung 2.1: Symmetrien einiger Raumgruppen im Realraum: Die schwarzen Linien
kennzeichnen die Einheitszellen. Die roten gepunkteten Linien zeigen die
Spiegelebenen und die blauen gepunkteten Linien die Gleitspiegelebenen.
Die gezeigte Einheitszelle der Raumgruppe p1 in (e) stellt lediglich ein Bei-
spiel von vielen dar.

Gleitspiegelebenen. In der Schönflies-Symbolik bedeutet das C die Zugehörigkeit der jewei-
ligen Punktgruppe zu den Drehgruppen. Die Zahl in den Indizes gibt außerdem die Anzahl
an Drehachsen und die Buchstaben v und h vertikale bzw. horizontale Spiegelebenen an,
die zusätzlich zu den Drehachsen vorhanden sind. Die höchste in dieser Arbeit vorkommende
Symmetrie (C3v) steht damit für eine dreizählige Drehsymmetrie mit drei vertikalen Spiegele-
benen, während die niedrigste Symmetrie (C1) außer der Abbildung auf sich selbst (Drehung
um 360°) keine weiteren Symmetrieelemente (neben der Translation des Gitters) besitzt.

Um die Symmetrie einer Festkörperoberfläche zu bestimmen, müssen oft mehrere atomare
Lagen betrachtet werden. Insbesondere bei Adsorbatsystemen auf Si- oder Ge-Oberflächen
sind die Atome bis zur zweiten Substratlage zu berücksichtigen (auf gestuften Oberflächen
ggf. noch weitere). In Tab. 2.1 sind die in dieser Arbeit untersuchten und einige weitere solcher
Systeme nach ihrer Symmetrie geordnet aufgelistet.
Oberflächen mit einer hohen Symmetrie (hier hexagonal) sind dabei u. a. die Si(111)-(7×7)-

und die β-Pb/Si(111)-(
√

3×
√

3)-Rekonstruktion aus den Raumgruppen p3m1 bzw. p31m, die
im Realraum beide eine C3v-Symmetrie aufweisen, jedoch mit unterschiedlich angeordneten
Spiegel- und Gleitspiegelebenen (s. Abb. 2.1 (a) u. (b)). Im K-Raum wird der Unterschied
dieser zwei Raumgruppen ebenfalls durch die Orientierung der Spiegelebenen und dadurch
anhand der Symmetrie der K-Punkte sichtbar (s. Abb. 2.2 (a) u. (b)). In diesen Punkten weist
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(a) p3m1: C3v-Symmetrie. (b) p31m: C3v-Symmetrie. (c) c1m1: C1v-Symmetrie.

(d) p1g1: C1-Symmetrie. (e) p1: C1-Symmetrie.

(f) c1m1: Überlagerung der drei
Rotationsdomänen.

(g) p1g1: Überlagerung der drei
Rotationsdomänen.

(h) p1: Überlagerung der drei Ro-
tations- und drei Spiegeldo-
mänen.

Abbildung 2.2: Symmetrien einiger Raumgruppen imK-Raum: Die schwarzen Linien kenn-
zeichnen die reziproken Einheitszellen. Die roten gepunkteten Linien zei-
gen die Spiegelebenen. Kennzeichnung der Hochsymmetriepunkte nach [68].
Die gezeigte Einheitszelle der Raumgruppe p1 in (e) ist der in Abb. 2.1 (e)
gezeigten Einheitszelle im Realraum zugehörig und stellt damit lediglich
ein Beispiel von vielen dar. (f)-(h) zeigen die überlagerten 1. SBZs durch
Rotations- und Spiegeldomänen, wie sie in ARPES-Messungen auftreten.
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die p3m1-Raumgruppe gegenüber der p31m-Raumgruppe keinerlei Spiegelebenen auf und hat
daher lediglich C3- anstatt C3v-Symmetrie.
Neben den hexagonalen Oberflächen finden sich bei der Adsorption von Pb auf Si(111) und

Si(557) auch Phasen mit niedrigeren Symmetrien, die zentriert-rechtwinklige, rechtwinklige
oder schiefwinklige Einheitszellen aufweisen (s. Tab. 2.1). Die Symmetrien dieser Oberflächen
im Realraum sind in Abb. 2.1 (c)-(e) dargestellt und im K-Raum in Abb. 2.2 (c)-(e).
Im K-Raum werden die Einheitszellen auch als SBZ21 bezeichnet. Existieren durch die

hohe Symmetrie des Substrats wie auf der Si(111)-Oberfläche mehrere Rotations- und/oder
Spiegeldomänen in einem System, so überlagern sich die SBZs dieser Systeme im K-Raum
entsprechend ihrer Orientierung relativ zueinander um den sog. Γ-Punkt herum. Dabei kön-
nen für niedrigsymmetrische Oberflächengeometrien teils komplizierte Überlagerungen der
SBZs entstehen, wie in Abb. 2.2 (f)-(h) dargestellt ist. Die überlagerten SBZs der Rotations-
und Spiegeldomänen führen daher bspw. in ARPES- und LEED22-Messungen zu einer „vorge-
täuschten“ Drei- oder Sechszähligkeit der Oberfläche. Daher bedarf es bei der Interpretation
solcher Messungen oftmals zusätzlicher Überlegungen hinsichtlich der Rotations- und Spie-
geldomänen (s. Kap. 2.2.3 u. 5.2.1-5.2.3).

2.2. Spin-Bahn-Wechselwirkung

Die SOI beschreibt den Einfluss von Drehimpulsen auf die Energie mikroskopischer Teilchen.
Allgemein wird sie direkt aus der relativistischen Dirac-Gleichung hergeleitet [69]. In nicht-
relativistischer Näherung resultiert aus ihr der Spin-Bahn-Hamilton-Operator

HSO = − ~
4m2

ec
2 (∇V × p) · σ (2.1)

nach Pauli für das Elektron durch Reduktion des vierkomponentigen Dirac-Spinors auf zwei
Komponenten. Dabei ist

σ = (σx, σy, σz)T (2.2)

der Vektor der Pauli-Matrizen

σx =
(

0 1
1 0

)
, σy =

(
0 −i
i 0

)
, σz =

(
1 0
0 −1

)
, (2.3)

V das Potential des beschriebenen Systems und p der Impuls-Operator. Für Zentralpotentiale
V (r) = V (r) leichter Atome lässt sich der Hamilton-Operator zu

HSO = λn,`L · S (2.4 a)

mit

λn,` = − e

2m2
ec

2 ·
(1
r

dV
dr

)
(2.4 b)

21 Surface Brillouin Zone
22 Low Energy Electron Diffraction
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vereinfachen, wobei L und S der Bahn- bzw. der Spin-Drehimpuls des Elektrons sind und
λn,` die Kopplungsstärke angibt [69]. In diesem Fall der SOI spricht man daher auch von
LS-Kopplung. Das Zentralpotential V (r) ist mit dem Potential des jeweiligen Atomkerns

VNuc(r) = Ze2

4πε0r
(2.5)

identisch, mit der elektrischen Feldkonstanten ε0 und dem Abstand vom Kern r [70, 71].
Daraus resultieren der Potentialgradient

∇VNuc(r) = r
r

dVNuc(r)
dr = − Ze

2

4πε0

r
r3 (2.6)

und nach [71] der zugehörige Hamilton-Operator

HSO
Nuc = Ze2~

16πε0m2
ec

2r3 (r× ~k) · σ ∝ Z

r3 · L · S . (2.7)

In quantenmechanischer Rechnung muss anstatt von r−3 in Gl. (2.6) u. (2.7) der Erwar-
tungswert < 1/r3 > verwendet werden [72]. Damit erhält man die Abhängigkeiten bzgl. der
Hauptquantenzahl n und der Drehimpulsquantenzahl ` nach [73] für ` 6= 0 zu〈 1

r3

〉
=
∫
ρ(r)
r3 d3r = Z3

a3
B
· 1
n3`(`+ 1/2)(`+ 1) , (2.8)

wobei
ρ(r) = 〈Ψn,`,m(r)|Ψn,`,m(r)〉 = |Ψn,`,m(r)|2 (2.9)

die Wahrscheinlichkeitsdichte des Zustands |Ψn,`,m(r)〉 des H-Atoms darstellt und aB der
Bohr’sche Radius ist. Da demnach r ∝ Z−1 ist, skaliert die SOI insgesamt mit Z4 [71,
72]. Dies bedeutet für Elemente mit kleiner Ordnungszahl (z. B. C, Si) typischerweise eine
kleinere Stärke der SOC im Vergleich zu Elementen mit hoher Ordnungszahl wie z. B. Au, Tl,
Pb od. Bi, wie in Tab. 2.2 anhand der Spin-Bahn-Aufspaltung ∆SO zu sehen ist. Sie lässt sich
aus der Verschiebung zweier Energieniveaus mit gleicher Bahndrehimpulsquantenzahl ` aber
unterschiedlicher Gesamtdrehimpulsquantenzahl j aufgrund der vektoriellen Addition von L
und S berechnen:

J = L + S , (2.10 a)

〈L · S〉 = 1
2
〈
J2 − L2 − S2

〉
= ~2

2 [j(j + 1)− `(`+ 1)− s(s+ 1)] ,
(2.10 b)

∆Ej,`,s = λn,`
~2 〈L · S〉

= λn,`
~2 [j(j + 1)− `(`+ 1)− s(s+ 1)] ,

(2.10 c)

∆SO = ∆Ej1,`1,s1 −∆Ej2,`2,s2

= λn,`1
~2 〈L1 · S1〉 −

λn,`2
~2 〈L2 · S2〉

= λn,`1
2
[
j1(j1 + 1)− `1(`1 + 1)− s1(s1 + 1)

]
− λn,`2

2
[
j2(j2 + 1)− `2(`2 + 1)− s2(s2 + 1)

]
.

(2.10 d)
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Element Kernladungszahl Z Spin-Bahn-Aufspaltung ∆SO [eV]* aus/nach
C 6 0,006 [75, 76]
Si 14 0,044 [75, 76]
Ge 32 0,296 [75, 76]
α-Sn 50 0,8 [75, 76]
Sb 51 0,6 [77]
Pb 82 2,0† [75, 76]
Bi 83 1,25�–1,5 [78–80]

* Angegeben ist die Aufspaltung der p1/2- und p3/2-Orbitale am Γ-Punkt.
† Aufspaltung für neutrale Atome: 0,91 eV [78, 79, 81].
� Aufspaltung für neutrale Atome.

Tabelle 2.2: Spin-Bahn-Aufspaltung ausgewählter Elemente: Die Aufspaltung nimmt mit
der vierten Potenz in Z zu.

Insbesondere erhält man für j1 = J und j2 = J − 1 mit `1 = `2 = J ± 1/2 und s1 = s2 = 1/2
die Landé’sche Intervalregel

∆SO = ∆EJ,J±1/2,1/2 −∆EJ−1,J±1/2,1/2

=
λn,J±1/2

2

{[
J(J + 1)− (J ± 1/2)(J ± 1/2 + 1)− 1/2 (1/2 + 1)

]
−
[
(J − 1)J − (J ± 1/2)(J ± 1/2 + 1)− 1/2 (1/2 + 1)

]}
= λn,J±1/2 · J

(2.11)

für zwei benachbarte Energieniveaus [74]. So ergibt sich bspw. für die Spin-Bahn-Aufspaltung
der p3/2- und p1/2-Orbitale mit J = 3/2 und ` = 1

∆SO,p = ∆E3/2,1,1/2 −∆E1/2,1,1/2

= λn,1
2

{[3
2

(3
2 + 1

)
− 1 (1 + 1)− 1

2

(1
2 + 1

)]
−
[1

2

(1
2 + 1

)
− 1 (1 + 1)− 1

2

(1
2 + 1

)]}
= 3

2λn,1 .

(2.12)

Die Näherung der LS-Kopplung für die SOI in Atomen verliert mit zunehmender Kernla-
dungszahl Z jedoch an Gültigkeit. Aufgrund der Abschirmung S des Kerns durch die Elek-
tronen der inneren Orbitale lässt sich Gl. (2.5) zunächst noch durch eine effektive Kernla-
dungszahl Zeff = Z − S und eine reduzierte Hauptquantenzahl neff anstatt von Z und n
verwenden23, doch verändert sich für sehr schwere Atome wie Pb auch der Kopplungsmecha-
nismus der Spin- und Bahndrehimpulse.

23 Je nach Zweck verwendet man verschiedene Zeff, neff. Für das gesamte Pb-Atom erhält man z. B. mit
S = 70 Zeff = 12 und neff ≈ 4,2 [82, 83], während bei der Betrachtung einzelner Orbitale kleinere
Korrekturen dazu gemacht werden, z. B. Zeff = 12,39 für die 6p-Orbitale und Zeff = 14,1 für die 6s-
Orbitale von Pb.
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Bei der LS-Kopplung werden in Mehrelektronensystemen zunächst alle Bahn- und Spin-
Drehimpulse der einzelnen Elektronen aufaddiert und anschließend miteinander gekoppelt.
Dagegen spüren in schweren Atomen aufgrund der Z4-Abhängigkeit der Stärke der SOI und
der Abschirmung die Valenzelektronen relativ gesehen weniger voneinander, sodass zunächst
die Spin- und Bahndrehimpulse eines jeden Valenzelektrons zu einem Gesamtdrehimpuls Ji
gekoppelt werden und erst danach diese Gesamtdrehimpulse zu einem Gesamtdrehimpuls
J = ∑

Ji mit Quantisierung J des Atoms gekoppelt werden. Aufgrund dessen heißt dieser
Kopplungsmechanismus jj-Kopplung.
Die Verschiebung der Energieniveaus bei jj-Kopplung wird analog zur LS-Kopplung nach

Gl. (2.10) berechnet. So weist z. B. Pb mit seiner [Xe] 4f145d106s26p2-Elektronenkonfigura-
tion zwei ungepaarte 6p-Valenzelektronen mit Gesamtdrehimpulsen J1 und J2 und ihren
Quantisierungen j1 und j2 auf. Damit erhält man

J = J1 + J2 , (2.13 a)

〈J1 · J2〉 = 1
2
〈
J2 − J2

1 − J2
2

〉
= ~2

2 [J(J + 1)− j1(j1 + 1)− j2(j2 + 1)] , (2.13 b)

∆E(j1,j2)J = λn,`
~2 〈J1 · J2〉 = λn,`

2 [J(J + 1)− j1(j1 + 1)− j2(j2 + 1)] . (2.13 c)

Die Kopplungsstärke λn,` ist die gleiche wie in Gl. (2.4 b). Aufgrund der jj-Kopplung der
Elektronen ist eine Bezeichnung der Zustände mit den ursprünglichen Orbitalen s, p, d und f
nicht mehr korrekt. Stattdessen werden die Zustände mittels (j1,j2)J beschrieben. Der orbi-
tale Charakter der Zustände bleibt bei der Kopplung von Zuständen aus gleichen Orbitalen
erhalten, z. B. p1, p1 → p2. Bei einer Mischung von unterschiedlichen Orbitalen erhält man
jedoch eine Form der Hybridisierung, z. B. ähnlich wie die sp-Hybridisierung von C-Atomen,
s1, p1 → sp.
In der hier dargestellten Rechnung sind noch nicht die Wechselwirkungen der Elektronen

untereinander und relativistische Korrekturen einbezogen, wie sie in der Quantenmechanik
für die Erklärung der Spektren Wasserstoff-ähnlicher Atome verwendet werden (s. z. B. [69,
72, 73, 84]). Diese sollen an dieser Stelle auch nicht Gegenstand der weiteren Diskussion sein,
da die LS- und jj-Kopplungen lediglich den Ausgangspunkt zum Verständnis des Rashba-
Effekts in Festkörpern darstellen.

In den im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimenten mit Si-Substraten und Pb-
Adsorbaten waren die Valenzelektronen nahe des Fermi-Niveaus von besonderer Bedeutung
(s. Kap. 5-6). Die Elektronenkonfigurationen der genannten Elemente sind [Ne] 3s23p2 für
Si und [Xe] 4f145d106s26p2 für Pb. Demnach liegen die 3p- bzw. 6p-Orbitale der Elemente
dem Fermi-Niveau am nächsten. Ihre Spin-Bahn-Aufspaltung ∆SO lässt sich demnach in
erster Näherung durch Gl. (2.12) für Si bzw. mittels Gl. (2.13 c) für die schweren Pb-Atome
beschreiben.
Die SOI bewirkt nicht nur eine energetische Aufspaltung der Orbitale bzw. der aus ih-

nen abgeleiteten Energiebänder in Festkörpern, sondern auch eine Spin-Polarisation S dieser
Zustände. Da sich der Spin-Drehimpuls-Vektor S aus Gl. (2.4 a) als Orientierung des Spins
auffassen lässt, kann dieser sich in quantisierter Art und Weise zwischen paralleler und an-
tiparalleler Orientierung relativ zum Bahndrehimpuls L ausrichten24. Diese Ausrichtung re-

24 Lediglich für p-Orbitale gibt es ausschließlich parallele und antiparallel Ausrichtung. Eine parallele Aus-
richtung entspricht dem p3/2-Zustand und eine antiparallele Ausrichtung dem p1/2-Zustand. In höheren
Orbitalen sind weitere quantisierte Ausrichtungen möglich.
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sultiert in einer messbaren Spin-Polarisation S der jeweiligen Zustände.
In den folgenden Abschnitten zum Rashba- und Zeeman-Effekt (Kap. 2.2.1 u. 2.2.2) werden

die Auswirkungen externer und interner elektrischer und magnetischer Felder auf die elektro-
nischen Zustände und ihre Spin-Polarisation in Spin-Bahn-gekoppelten Systemen diskutiert.
Es wird dargestellt, dass derartige Felder die Dispersion und Spin-Polarisation der Bänder in
Festkörpern beeinflussen können. Einen Spezialfall stellt dabei die im Pb/Si(557)-System ex-
perimentell gefundene SODW dar (s. Kap. 6.2). Die theoretischen Grundlagen hierzu werden
in Kap. 2.4 beschrieben. Die genannten Effekte sind abhängig von der jeweiligen Symmetrie
des Systems.
Unabhängig von der Symmetrie sind die Auswirkungen der SOI im Bulk bzw. in Bulk-nahen

Strukturen von Si, die auf den Atomorbitalen und ihrer Hybridisierung beruhen. Sie werden
in einem gesonderten Kapitel mittels der k·p-Theorie diskutiert (s. Kap. 2.6 u. Kap.D im
Anhang). Eine vereinfachte mathematische Beschreibung der Hybridisierung elektronischer
Bänder findet sich in Kap. 2.5.
Diese Beispiele stellen nur einen Bruchteil möglicher Spezialfälle der SOI dar. Andere

ebenfalls symmetrieabhängige Beispiele sind der Dresselhaus-Effekt [85] und der intrinsische
SHE25 [7, 86–89]. Der intrinsische SHE kann dabei z. B. durch den Rashba-Effekt hervorge-
rufen werden [90].

2.2.1. Rashba-Effekt

Die theoretische Beschreibung des sog. Rashba-Effekts geht auf Bychkov und Rashba zu-
rück [66, 67]. Er ist eine effektive Wechselwirkung des Spin-Bahn-Hamilton-Operators HSO
aus Gl. (2.1) und wurde experimentell bereits in zahlreichen Systemen gefunden [22, 91, 92],
so z. B. in 2DEGs von Halbleiter-Heterostrukturen (z. B. [93]), an Metalloberflächen (z. B.
[80, 94–102]), in atomar-dünnen Metallfilmen auf isolierenden oder halbleitenden Substra-
ten (z. B. [77, 103–110]), im 2DEG des Oberflächenzustands von SrTiO3 [31], in QWSs (z. B.
[111–117]), in Metall-induzierten oberflächennahen Bulk-QWSs (innerhalb der Raumladungs-
zone der Schottky-Barriere; z. B. [104, 118–122]), als verborgener Zustand in topologischen
Isolatoren [123] und sogar in Bulk-Materialien (z. B. [124–126]). Gemeinsam ist allen Syste-
men die Einschränkung der beweglichen Ladungsträger auf zwei Dimensionen. In diesem Fall
bewirkt die SOI eine Spin-Aufspaltung der Zustände im K-Raum bei gleicher Energie.

Bewegen sich die Ladungsträger innerhalb eines solchen Mediums, interferieren die beiden
Spin-Eigenzustände durch Spin-Präzession [22, 127], sodass sich nach einer Länge L zwischen
ihnen eine Phasendifferenz von

∆φ = 2m∗αRL
~2 (2.14)

ergibt, wobei αR der sog. Rashba-Koeffizient und m∗ die effektive Masse ist [20–22]. Damit
lässt sich prinzipiell ein Spin-Filter realisieren, der sog. Datta-Das-Transistor [20, 21, 128,
129]. Während in Halbleiter-Heterostrukturen wie InGaAs/InAlAs für einen Spin-Flip, d. h.
für eine Rotation des Spins um ∆φ = π, Längen von typischerweise mehreren Hundert Na-
nometern benötigt werden, ist auf Si-Oberflächen mit schweren Elementen wie Bi lediglich
eine Länge im Bereich von 1 nm notwendig [108].

25Hierbei akkumulieren sich Spins aufgrund der SOI an den Rändern eines Systems, wenn ein elektrisches
Feld anliegt.
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In diesem Kapitel sollen die Grundlagen des Rashba-Effekts in vereinfachter Art undWeise be-
schrieben werden, sowie Implikationen bzgl. höherer Ordnungen und reduzierter Symmetrien
diskutiert werden. Alternativ lässt sich der Rashba-Effekt z. B. auch im Tight-Binding-Modell
[126, 130] oder im Rahmen der Gruppentheorie [75] beschreiben.
Zur Beschreibung eines Oberflächenzustands im K-Raum um einen Hochsymmetriepunkt

mit Wellenvektor Q, in dem aufgrund der TRS26 ein Spin-entarteter Zustand vorliegt, lässt
sich die Wellenfunktion |Ψ〉 in einen räumlichen Anteil |Ψk(r)〉 und in eine Spin-Wellenfunk-
tion (den sog. Spinor) |Φ(k)〉 als Produktzustand aufteilen:

∣∣ΨQ+k(r)
〉

= |Ψk(r)〉 ⊗ |Φ(k)〉 . (2.15)

In den Hochsymmetriepunkten gilt stets Q = −Q + G, wobei G ein reziproker Gittervektor
der Oberfläche ist [131]. Damit lässt sich

∣∣ΨQ+k(r)
〉
mit einem Gittervektor R des Realraums

als (periodische) Bloch-Funktion

∣∣ΨQ+k(r)
〉

=
∣∣∣eikrΨk(r)

〉
⊗ |Φ(k)〉 =

∣∣∣ei(kr−QR)Ψk(r + R)
〉
⊗ |Φ(k)〉 (2.16)

schreiben [131]. Der Hamilton-Operator HGes des Gesamtsystems inklusive SOI wirkt auf
die Gesamtwellenfunktion |Ψ〉. Durch die Separation in räumliche Wellenfunktion und Spin-
Wellenfunktion lassen sich jedoch auch HGes und andere Operatoren derart aufteilen, dass sie
entweder nur auf die räumliche Wellenfunktion, oder nur auf die Spin-Wellenfunktion wirken.
Der verallgemeinerte Hamilton-Operator des Rashba-Effekts

HR = α(k) · σ =

αxαy
αz

 (k) ·

σxσy
σz

 (2.17)

leitet sich direkt aus dem Hamilton-Operator HSO der SOI in Gl. (2.1) durch Beschränkung
der Bewegungsrichtungen der Ladungsträger auf zwei Dimensionen (o. B. d.A. (x,y)-Ebene,
kz = 0) und einem Potentialgradienten ∇V unter Anwendung der k·p-Störungstheorie her
[131, 132]. Der sog. Vektor des Rashba-Koeffizienten α(k) beinhaltet dabei sämtliche Infor-
mationen über den Potentialgradienten und die Symmetrie des Systems [131, 132] und hat
die Dimension einer Energie. In Störungstheorie erster Ordnung lässt sich α(k) als

α(k) =
〈

Ψ0
k

∣∣∣∣ ~
4m2

ec
2

[
∇V × (~k + p)

]∣∣∣∣Ψ0
k

〉
(2.18)

ausdrücken [131]. Die Wellenfunktion
∣∣Ψ0

k
〉
ist dabei der Eigenzustand des Systems ohne

Berücksichtigung der SOI. Führt man nun das Kreuzprodukt in Gl. (2.18) aus, so ergibt sich

26 Time Reversal Symmetry
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in Ortsdarstellung mit p = −i~∇ und ∇× (∇V ) = 0

α(k) =
〈

Ψ0
k

∣∣∣∣∣∣∣
~2

4m2
ec

2

 ∂zV ky
−∂zV kx

∂yV kx − ∂xV ky


∣∣∣∣∣∣∣Ψ0

k

〉

= ~2

4m2
ec

2

∫ ∂V

∂z ρ(r)

 ky
−kx

0

 d3r +
∫
∂V

∂y ρ(r)

 0
0
kx

 d3r +
∫
∂V

∂x ρ(r)

 0
0
−ky

 d3r


= ~2

4m2
ec

2


 ky
−kx

0

 ·∫ ∂V

∂z ρ(z) dz +

 0
0
kx

 ·∫ ∂V

∂y ρ(y) dy +

 0
0
−ky

 ·∫ ∂V

∂x ρ(x) dx


= ~2

4m2
ec

2


 ky
−kx

0

 · 〈∂V
∂z

〉
+

 0
0
kx

 · 〈∂V
∂y

〉
+

 0
0
−ky

 · 〈∂V
∂x

〉 .
(2.19)

Da die Wahrscheinlichkeitsdichte ρ(r) in den drei Integralen der zweiten Zeile in jeweils
zwei Dimensionen lediglich zu einem Faktor 1 führt, lässt sich der zweite Schritt in Gl. (2.19)
ausführen. Die einzelnen Integrale zeigen, dass der Vektor des Rashba-Koeffizienten den Er-
wartungswert des Potentialgradienten ∇V in die entsprechende Raumrichtung darstellt und
damit physikalische Bedeutung hat (letzter Schritt; [92]).
Anhand der ersten Zeile von Gl. (2.19) lässt sich zudem die Antisymmetrie des Vektors des

Rashba-Koeffizienten
α(−k) = −α(k) (2.20)

erkennen. Daher sind Terme höherer Ordnung in k stets ungerade [131].
In der Regel ist der Erwartungswert des Potentialgradienten 〈∂zV 〉 wesentlich größer als
〈∂x,yV 〉, da das Confinement der betrachteten Struktur in z-Richtung vorliegt (s. o.). Damit
vereinfacht sich Gl. (2.19) nach [92] zu

α(k) = ~2

4m2
ec

2 ·
〈
∂V

∂z

〉
·

 ky
−kx

0

 = αR ·

 ky
−kx

0

 . (2.21)

Die hier nicht mehr berücksichtigten in-plane-Erwartungswerte 〈∂x,yV 〉 können jedoch nicht
mehr vernachlässigt werden, sobald Anisotropien vorliegen [131, 133].
Im einfachsten Fall ist das Medium, in dem sich die Ladungsträger bewegen, jedoch isotrop

und weist somit eine hohe Symmetrie auf. Oftmals wird HR dann unter Verwendung von
Gl. (2.21) als

HR = α(k) · σ = αR(kxσy − kyσx) = αRk(cosϕ σy − sinϕ σx) (2.22)

dargestellt. Genau genommen gilt diese Darstellung jedoch nur für Systeme mit C3v- und C4v-
Symmetrie. Liegt eine niedrigere Symmetrie vor, so folgt aus den minimalen Repräsentationen
der Gruppentheorie und Gl. (2.19), dass α(k) auch anisotrope Terme bzw. Komponenten
aufweisen kann, die mit σz multipliziert werden [131]. Außerdem können störungstheoretisch
Terme höherer Ordnung in k hinzugezogen werden [131]. Global weisen die im Rahmen dieser
Arbeit untersuchten Systeme C3v-, C1v- oder C1-Symmetrie auf. Als lokale Symmetrie im
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kn C1 C1v, C1h C3v

n = 1 αxi1 kxσi, αxy1 kxσy, αI1(kxσy − kyσx)
αyi1 kyσi αyx1 kyσx,

αyz1 kyσz

n = 3 αxxxi3 k3
xσi, αxxxy3 k3

xσy, αI3

[
(k3

x + kxk
2
y)σy − (k2

xky + k3
y)σx

]
,

αxxyi3 k2
xkyσi, αxxyx3 k2

xkyσx, αA,13 (−k3
y + 3k2

xky)σz,
αxyyi3 kxk

2
yσi, αxxyz3 k2

xkyσz, αA,23 (k3
x − 3kxk2

y)σz
αyyyi3 k3

yσi αxyyy3 kxk
2
yσy,

αyyyx3 k3
yσx,

αyyyz3 k3
yσz

Tabelle 2.3: Mögliche Terme αi · σi des Rashba-Effekts bis zur dritten Ordnung in k für
C1-, C1v-, C1h- und C3v-Symmetrie: kx ist als die Richtung definiert, in der bei
C3v-Symmetrie die Linie ky = 0 der ΓK√3×

√
3-Richtung entspricht. Für Raum-

gruppe p31m ist αA,23 = 0, da eine der drei Spiegelebenen senkrecht zur ky-
Richtung liegt. Für Raumgruppe p3m1 ist αA,13 = 0, da eine der Spiegelebenen
senkrecht zur kx-Richtung liegt. Die Spiegelachse der C1v- und C1h-Symmetrie
ist in dieser Tabelle entlang der kx-Richtung orientiert (Vgl. Spiegelebenen in
Abb. 2.2). Bei der C1-Symmetrie sind bei allen aufgeführten Termen jeweils
alle drei Pauli-Matrizen σi möglich, insgesamt also sechs Terme für n = 1 und
zwölf Terme für n = 3.

K-Raum kommt zudem C1h-Symmetrie vor. Die möglichen Terme bis zur dritten Ordnung
in k der sich daraus ergebenden Hamilton-Operatoren sind in Tab. 2.3 aufgeführt. Dabei
treten bei niedrigen Symmetrien auch einige Terme auf, die in hochsymmetrischen Systemen
ausschließlich dem Dresselhaus-Effekt zugeordnet werden.
Formal lässt sich der Hamilton-Operator aus Gl. (2.17) auch durch ein intrinsisches, effek-

tives k-abhängiges Magnetfeld BSO als

HR = α(k) · σ = −BSO ·m = BSO · gµBσ (2.23)

mit dem Operator des magnetischen Moments m des Ladungsträgers und seinem gyroma-
gnetischen Verhältnis g, sowie dem Bohr’schen Magneton

µB = e~
2me

= 5,788 · 10−5 eV
T (2.24)

beschreiben [71, 89]. Der Vergleich mit Gl. (2.18) liefert

BSO = −v×E
2c2 = ~k×∇V

2mec2 , (2.25)

wobei v der Geschwindigkeitsoperator des Ladungsträgers und E = −∇V das elektrische
Feld ist, das durch das Potential V hervorgerufen wird [71].

Eine weitere alternative Darstellung ergibt sich als

HR = α(k) · σ = αRσ · (k×E) (2.26)
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mittels Nutzung des elektrischen Feldes E [21].
Für das Auftreten des Rashba-Effekts können verschiedene Quellen innerhalb eines Sys-

tems existieren, da der Potentialgradient ∇V aus mehreren Komponenten bestehen kann. In
Halbleiter-Heterostrukturen z. B. entstehen Potentialgradienten durch unterschiedliche Do-
tiergrade und -typen und am Interface unterschiedlicher Materialien. Feld-Effekt-Transistoren
induzieren durch ein externes elektrisches Feld EExt einen steuerbaren Potentialgradienten
im Kanal zwischen Source und Drain (z. B. im Datta-Das-Transistor). An der Oberfläche von
Metallen und (metallisierten) Halbleitern treten darüber hinaus weitere Effekte auf, auf die
nun detaillierter eingegangen werden soll.
Als Erstes ist an der Oberfläche im Vergleich zum Bulk die Inversionssymmetrie des

Kristalls gebrochen. Die Wellenfunktion der zugehörigen Oberflächenzustände spiegelt diese
Asymmetrie wider und bestimmt z. B. auf der Au(111)-Oberfläche einen Großteil der Spin-
Aufspaltung [134]. Essentiell für den Rashba-Effekt sind zudem Zustände, die einen gemisch-
ten orbitalen Charakter besitzen, z. B. durch sp- oder pd-Hybridisierung [130, 134].
Des Weiteren bildet sich im Bereich der Oberfläche von (metallisierten) Halbleitern ei-

ne Raumladunsgzone aus, die zu Fermi-Level-Pinning und einer Schottky-Barriere mit einer
Höhe bis ΦSB ≈ 1 eV an Pb/Si(111) führt [135–139]. Diese Schottky-Barriere kann näherungs-
weise mit einem Dreieckspotential beschrieben werden (d. h. mit einem linearen Potentialgra-
dienten, der sich zum Bulk hin jedoch weiter abschwächt; s. Kap. 2.7 u. 5.2.4, [140]), das je
nach Material und Dotierung innerhalb weniger bis zu mehreren hundert Nanometern abfällt
[141, 142]. An der Oberfläche von Metallen hingegen wird die Raumladungszone wegen der viel
höheren Ladungsträgerkonzentration schon innerhalb der ersten atomare Lage abgeschirmt
(Thomas-Fermi-Abschirmung [143]) und erzeugt eine im Vergleich zwei Größenordnungen
kleinere Potentialbarriere [144]. So wurde z. B. für die Au(111)-Oberfläche berechnet, dass
der Potentialgradient innerhalb eines Bohr’schen Radius aB abfällt [145].
Den dritten Faktor für den Rashba-Effekt stellt die atomare SOI dar. Sie wird dabei auf

die Bewegung der Elektronen im Potential des jeweiligen Atomkerns VNuc zurückgeführt (s.
Einleitung von Kap. 2.2, [70, 71]). Schwere Atome wie Au, Tl, Pb od. Bi zeigen größere
Spin-Bahn-Aufspaltungen ∆SO als leichte Elemente. In Störungstheorie erster Ordnung ist
αR ∝ ∆SO und damit die Spin-Aufspaltung beim Rashba-Effekt in Materialien mit schweren
Atomen sehr viel größer als in solchen mit leichten Atomen [89].
Da alle Terme des Hamilton-Operators in Gl. (2.17) eine Multiplikation mit einer der

Pauli-Matrizen aus Gl. (2.3) aufweisen, lassen sich die Berechnungen von Eigenenergien und
-zuständen mit Hilfe der zweikomponentigen Spinoren |Φ(k)〉 durchführen. Die Spin-unab-
hängigen Teile des Hamilton-Operators des GesamtsystemsHGes führen lediglich zu additiven
Zusatztermen E0 der Eigenenergien, beeinflussen jedoch nicht die Eigenfunktionen der Zu-
stände innerhalb der gewählten Basis, wie im Weiteren gezeigt wird. Unabhängig von der
Symmetrie des zweidimensionalen Systems lässt sich HGes wegen Gl. (2.17) als

HGes = H0 +HR = E0 · σ0 + α(k) · σ (2.27)

schreiben, wobei σ0 die sog. vierte Pauli-Matrix, d. h. die 2 × 2-Einheitsmatrix, des Spin-
unabhängigen Teils darstellt. Aufgrund der Dimension der verwendeten Pauli-Matrizen ist
ersichtlich, dass der Rashba-Effekt zwei Eigenzustände |Φ±(k)〉 aufweist.

Im Folgenden sollen nun die allgemeinen Eigenenergien E±(k), Eigenzustände |Φ±(k)〉
und die daraus resultierenden Spin-Polarisationsvektoren S±(k) des Rashba-Effekts ohne
Beschränkung auf gewisse Symmetrien berechnet werden.
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Die Berechnung der Eigenenergien E±(k) folgt durch Lösung des Eigenwertproblems

0 = det [HGes − E±(k) · σ0]

= det
(
E0 + αz − E±(k) αx − iαy

αx + iαy E0 − αz − E±(k)

)
= E2

±(k)− 2E0E±(k) + E2
0 − α2

x − α2
y − α2

z

(2.28)

zu
E±(k) = E0 ±

√
α2
x + α2

y + α2
z = E0 ± |α| , (2.29)

wobei
|α|2 = α2

x + α2
y + α2

z = |α(k)|2 (2.30)

das Betragsquadrat des vektoriellen Rashba-Koeffizienten aus Gl. (2.17) u. (2.18) mit Ko-
ordinaten (x,y,z) darstellt. Die Energie E+(k) des Eigenzustands

∣∣Φ+(k)
〉
liegt wegen der

Betragsbildung damit stets oberbalb der Energie E−(k) des Eigenzustands |Φ−(k)〉. Ledig-
lich in Punkten im K-Raum, in denen |α| = 0 gilt, sind beide Zustände degeneriert. Dies ist
u. a. der Fall für die sog. TRIMs27, d. h. für diejenigen Punkte im K-Raum, an denen die TRS
unter Einbeziehung der Symmetrie zu degenerierten Zuständen beider Spin-Orientierungen
führt [146]. Wie für β-Bi/Si(111)-(

√
3×
√

3) gezeigt werden konnte, tritt ein Rashba-artiger
Effekt jedoch auch bereits auf, wenn dies lediglich durch die Symmetrie vorgegeben ist, ohne
dass ein TRIM vorhanden ist [109, 145, 147].
Die Eigenzustände |Φ±(k)〉 berechnen sich dann mittels Lösung von

0 = [HGes − E±(k) · σ0] ·
∣∣Φ±(k)

〉
=
(
αz ∓ |α| αx − iαy
αx + iαy −αz ∓ |α|

)
·
∣∣Φ±(k)

〉
.

(2.31)

Die beiden gekoppelten Gleichungen für die Komponenten Φ±x (k) und Φ±y (k) von |Φ±(k)〉

0 = (αz ∓ |α|) · Φ±x (k) + (αx − iαy) · Φ±y (k) , (2.32 a)
0 = (αx + iαy) · Φ±x (k) + (−αz ∓ |α|) · Φ±y (k) (2.32 b)

zeigen, dass die Komponenten nicht linear unabhängig voneinander sind. Daher lässt sich
z. B. durch Wahl von Φ±y (k) = ±1 die x-Komponente Φ±x (k) mittels Gl. (2.32 a) bestimmen:

Φ±x (k) = αx − iαy
|α| ∓ αz

. (2.33)

Die Normierung auf 〈Φ±(k)|Φ±(k)〉 = 1 ergibt anschließend die Eigenzustände

∣∣Φ±(k)
〉

= −1√
2|α|(|α| ∓ αz)

·
(
±(αx − iαy)
|α| ∓ αz

)
. (2.34)

27 Time Reversal Invariant Momenta
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Abbildung 2.3: Vereinfachte Darstellung der Bandstruktur und Spin-Polarisation beim
Rashba-Effekt: Die mit S±(k) Spin-polarisierten Dispersionen E±(k) ei-
nes 2DEGs sind bei gleicher Energie E im K-Raum mit |∆k| = 4ER/αR
Spin-aufgespalten; nach [146].

Nun lässt sich der Spin-Polarisationsvektor S±(k) für die Eigenzustände |Φ±(k)〉 des Rash-
ba-Effekts als Erwartungswert des Vektors der Pauli-Matrizen σ aus Gl. (2.2) berechnen:

S±(k) = ~
2 〈σ〉

= ~
2
〈
Φ±(k)|σ|Φ±(k)

〉
= ~

2

[
−1√

2|α|(|α| ∓ αz)
·
(
±(αx + iαy)
|α| ∓ αz

)]
·

σxσy
σz

 · [ −1√
2|α|(|α| ∓ αz)

·
(
±(αx − iαy)
|α| ∓ αz

)]

= ~
4|α|(|α| ∓ αz)

(
±(αx + iαy)
|α| ∓ αz

)
·
((

0 1
1 0

)
,

(
0 −i
i 0

)
,

(
1 0
0 −1

))T

·
(
±(αx − iαy)
|α| ∓ αz

)

= ± ~
2|α| ·

αxαy
αz


= ± ~

2|α| ·α(k) .

(2.35)
Der Spin-Polarisationsvektor S±(k) zeigt demnach stets in dieselbe (+) bzw. entgegenge-

setzte (−) Richtung wie der Vektor des Rashba-Koeffizienten α(k). Die Zustände |Φ±(k)〉
sind demzufolge Spin-polarisierte Eigenzustände des Hamilton-Operators aus Gl. (2.27). Der
Rashba-Effekt beschreibt damit die Spin-Aufspaltung eines Oberflächenzustands imK-Raum.
Da der Vektor des Rashba-Koeffizienten nach Gl. (2.20) antisymmetrisch in k ist, ist auch der
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Spin-Polarisationsvektor S±(k) antisymmetrisch in k:

S±(−k) = −S±(k) . (2.36)

Bei den Messungen wird in Kap. 5.2 mit

S = |S| =
√
S2
x + S2

y + S2
z (2.37)

die Gesamt-Spin-Polarisation verwendet, wobei S, sowie die Si typischerweise in Prozent
angegeben werden. Dabei ist der Spin-Polarisationsvektor als

S =

SxSy
Sz

 = S ·

cos θ · cosϕ
cos θ · sinϕ

sin θ

 (2.38)

definiert, unter Verwendung der Winkel θ und ϕ, wobei θ als Polarwinkel von der (x,y)-
Ebene aus definiert wird, im Gegensatz zu den Kugelkoordinaten in Kap.D im Anhang, wo
θ vom „Nordpol“ aus definiert ist, und dem Winkel ϕ in der (x,y)-Ebene, festgelegt durch
x = S cosϕ und y = S sinϕ.
Abb. 2.3 zeigt eine vereinfachte Darstellung der Bandstruktur und Spin-Polarisation beim

Rashba-Effekt. Die mit S±(k) Spin-polarisierten Dispersionen E±(k) eines 2DEGs sind bei
gleicher Energie E im K-Raum mit |∆k| = 4ER/αR Spin-aufgespalten.

In den folgenden Abschnitten werden einzelne Beispiele des Rashba-Effekts für verschiedene
Symmetrien sowohl in erster als auch in dritter Ordnung in k diskutiert. Dabei stellt die
C3v-Symmetrie den isotropen Fall dar, der später in Kap. 5.2.1 auf die Messergebnisse der
SIC-Phase von Pb/Si(111) angewandt werden wird. Dagegen stellen die C1-, C1h- und C1v-
Symmetrie allgemeinere Fälle mit Anisotropien dar. Diese werden ebenfalls zur Beschreibung
der Messergebnisse der SIC-Phase von Pb/Si(111) herangezogen, aber auch bei der (

√
7×
√

3)-
Phase in Kap. 5.2.2 und der DS-Phase in Kap. 5.2.3.

Isotroper Rashba-Effekt erster Ordnung

Der einfachste Fall des Rashba-Effekts ist der in einem isotropen zweidimensionalen System,
wenn die Aufspaltung der Bänder nur linear von k abhängt. In diesem Fall eignen sich die
Polarkoordinaten

kx = k cosϕ , (2.39 a)
ky = k sinϕ (2.39 b)

mit

k ≥ 0, ϕ ∈ [0, 2π] (2.39 c)

zur Beschreibung. Bei C3v-Symmetrie entspricht die ΓK√3×
√

3-Richtung Wellenvektoren kx,
d. h. ϕ = 0. Entsprechend ist der Wellenvektor der ΓM√3×

√
3-Richtung ky mit ϕ = π/2.

Die Berechnung der Eigenenergien und -zustände ist in [132] im Rahmen der Gruppentheo-
rie für die C3v-Symmetrie dargestellt worden. Hier sollen lediglich die wichtigsten Erkennt-
nisse in einer vereinfachten Darstellung formuliert werden.
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Der Hamilton-Operator HR lässt sich, wie oben beschrieben, als

HR = α(k) · σ = αI1(kxσy − kyσx) = αI1k(cosϕσy − sinϕσx) (2.40)

schreiben. Der Vektor des Rashba-Koeffizienten lautet also nach Tab. 2.3

α(k) =

αxαy
αz

 = αI1k ·

− sinϕ
cosϕ

0

 . (2.41)

Nach Gl. (2.29) lassen sich die Eigenenergien E±(k) zu

E±(k) = E0 ± |α| = E0 ± |αI1|k (2.42)

berechnen. Daraus folgen nach Gl. (2.34) die normierten Eigenzustände zu

∣∣Φ±(k)
〉

= sgn(αI1)√
2
·
(
±(sinϕ+ i cosϕ)

−1

)
. (2.43)

Dem Vorzeichen von αI1 in Gl. (2.43) kommt dabei eine physikalische Bedeutung zu, wie im
Weiteren noch zu zeigen ist.
Bei den ARPES-Untersuchungen in Kap. 5.2 sind insbesondere die beiden Hochsymmetrie-

richtungen ΓK√3×
√

3 und ΓM√3×
√

3 von Bedeutung. In diesen Richtungen lauten die Eigen-
zustände

ΓK√3×
√

3-Richtung:
∣∣Φ±(ϕ = 0)

〉
= sgn(αI1)√

2
·
(
±i
−1

)
, (2.44 a)

ΓM√3×
√

3-Richtung:
∣∣Φ±(ϕ = π/2)

〉
= sgn(αI1)√

2
·
(
±1
−1

)
. (2.44 b)

Nun lässt sich der Spin-Polarisationsvektor S±(k) der beiden Eigenzustände |Φ±(k)〉 nach
Gl. (2.35) berechnen (s. a. [21, 71]):

S±(k) = ~
2 〈σ〉 = ~

2
〈
Φ±(k)|σ|Φ±(k)

〉
= ± ~

2|α| ·α(k) = ±~
2sgn(αI1) ·

− sinϕ
cosϕ

0

 . (2.45)

Der Spin-Polarisationsvektor ist demnach stets senkrecht zum Wellenvektor k, aber eben-
falls in der (x,y)-Ebene. Ist nun αI1 > 0, so rotiert der Spin-Polarisationsvektor S+(k)
des Eigenzustands

∣∣Φ+(k)
〉
stets gegen den Uhrzeigersinn um den Γ-Punkt und der Spin-

Polarisationsvektor S−(k) des Eigenzustands |Φ−(k)〉 stets mit dem Uhrzeigersinn. Dagegen
ist die Situation für αI1 < 0 genau umgekehrt und S+(k) rotiert stets im Uhrzeigersinn um
den Γ-Punkt, während S−(k) stets gegen den Uhrzeigersinn rotiert (s. Abb. 2.3 mit αR = αI1).
Da das Vorzeichen von αI1 wegen der Betragsbildung in Gl. (2.29) jedoch keinen Einfluss auf
die Eigenenergien E±(k) nimmt, kehren sich die Spin-Polarisationen beim Rashba-Effekt um,
wenn sich das Vorzeichen von αI1 ändert. Damit ist das Vorzeichen des Potentialgradienten
∇V aus Gl. (2.21) nicht nur entscheidend für das Vorzeichen von αI1, sondern auch für die
Spin-Polarisation. Ein Beispiel für die Umkehr des Vorzeichens des Rashba-Koeffizienten im
Experiment sind die QWSs von Pb auf Si(111) [111, 114]. Einen rein negativen Rashba-
Koeffizienten zeigt z. B. die Au(111)-Oberfläche [148].
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Anisotroper Rashba-Effekt erster Ordnung

Anisotropien des Rashba-Effekts werden durch Symmetriebrechungen hervorgerufen. In den
Experimenten in dieser Arbeit wurden C1-, C1h- und C1v-Symmetrien gefunden (s. Kap. 5.2).
Wie auch für die C3v-Symmetrie wurde die Berechnung der Eigenenergien und -zustände in
[132] im Rahmen der Gruppentheorie dargestellt. Wieder sollen hier lediglich die wichtigsten
Erkenntnisse in einer vereinfachten Darstellung formuliert werden. Der allgemeinste Fall des
Rashba-Effekts liegt bei C1-Symmetrie vor. Die möglichen Terme des Vektors des Rashba-
Koeffizienten α(k) sind in Tab. 2.3 aufgeführt.

Der Hamilton-Operator des Rashba-Effekts schreibt sich damit als

HR = α(k) · σ
= kx(αxx1 σx + αxy1 σy + αxz1 σz) + ky(αyx1 σx + αyy1 σy + αyz1 σz)
= k [cosϕ · (αxx1 σx + αxy1 σy + αxz1 σz) + sinϕ · (αyx1 σx + αyy1 σy + αyz1 σz)]
= k [(αxx1 cosϕ+ αyx1 sinϕ)σx + (αxy1 cosϕ+ αyy1 sinϕ)σy + (αxz1 cosϕ+ αyz1 sinϕ)σz]
= αxσx + αyσy + αzσz ,

(2.46)
wobei die Polarkoordinaten aus Gl. (2.39) verwendet werden. Damit ergeben sich die Eigen-
energien nach Gl. (2.29) zu

E±(k) = E0 ± |α|

= E0 ±
√
α2
x + α2

y + α2
z

= E0

± k ·
√

(αxx1 cosϕ+ αyx1 sinϕ)2 + (αxy1 cosϕ+ αyy1 sinϕ)2 + (αxz1 cosϕ+ αyz1 sinϕ)2

= E0 ± k · αA1 (ϕ)
(2.47)

αA1 (ϕ) und k sind damit beide positiv.
Die normierten Eigenzustände |Ψ±(k)〉 berechnen sich mittels Gl. (2.31) u. (2.34) zu

∣∣Φ±(k)
〉

= −1√
2N(ϕ)

·
(
± [(αxx1 cosϕ+ αyx1 sinϕ)− i(αxy1 cosϕ+ αyy1 sinϕ)]

αA1 (ϕ)∓ (αxz1 cosϕ+ αyz1 sinϕ)

)
(2.48 a)

mit

N(ϕ) = αA1 (ϕ)
[
αA1 (ϕ)∓ (αxz1 cosϕ+ αyz1 sinϕ)

]
. (2.48 b)

In kx-Richtung ergibt sich daraus

∣∣Φ±(ϕ = 0)
〉

= −1√
2N(ϕ = 0)

·
(

±(αxx1 − iαxy1 )√
(αxx1 )2 + (αxy1 )2 + (αxz1 )2 ∓ αxz1

)
(2.49 a)

mit

N(ϕ = 0) =
√

(αxx1 )2 + (αxy1 )2 + (αxz1 )2 ·
(√

(αxx1 )2 + (αxy1 )2 + (αxz1 )2 ∓ αxz1

)
, (2.49 b)
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sowie in ky-Richtung.

∣∣Φ±(ϕ = π/2)
〉

= −1√
2N(ϕ = π/2)

·
(

±(αyx1 − iαxy1 )√
(αyx1 )2 + (αyy1 )2 + (αyz1 )2 ∓ αyz1

)
(2.50 a)

mit

N(ϕ = π/2) =
√

(αyx1 )2 + (αyy1 )2 + (αyz1 )2 ·
(√

(αyx1 )2 + (αyy1 )2 + (αyz1 )2 ∓ αyz1

)
. (2.50 b)

Für den Spin-Polarisationsvektor lässt sich damit

S±(k) = ~
2 〈σ〉 = ~

2
〈
Φ±(k)|σ|Φ±(k)

〉
= ± ~

2|α| ·α(k)

= ± ~

2
√

(kxαxx1 + kyα
yx
1 )2 + (kxαxy1 + kyα

yy
1 )2 + (kxαxz1 + kyα

yz
1 )2
·

kxαxx1 + kyα
yx
1

kxα
xy
1 + kyα

yy
1

kxα
xz
1 + kyα

yz
1


(2.51)

als Ergebnis errechnen. In kx- bzw. ky-Richtung ist der Spin-Polarisationsvektor somit durch

S±(kx) = ± ~

2
√

(αxx1 )2 + (αxy1 )2 + (αxz1 )2
·

αxx1
αxy1
αxz1

 , (2.52 a)

S±(ky) = ± ~

2
√

(αyx1 )2 + (αyy1 )2 + (αyz1 )2
·

α
yx
1
αyy1
αyz1

 (2.52 b)

gegeben. Aus der mit SR-ARPES gemessenen Spin-Polarisation S(k) lässt sich daher auch
bei niedrigen Symmetrien auf einzelne Terme des Vektors des Rashba-Koeffizienten α(k)
schließen, solange lediglich eine Domäne im Messbereich der Probe vorliegt. Auch kann das
Vorzeichen der einzelnen Terme bestimmt werden. Auffällig ist, dass es in niedrigsymmetri-
schen Systemen beim linearen Rashba-Effekt auch Spin-Polarisation senkrecht zur Oberfläche
(Sz ∝ (kxαxz1 + kyα

yz
1 )) geben kann. Dieses Phänomen tritt in hochsymmetrischen Systemen

nicht auf (s. Abschnitt zum isotropen Rashba-Effekt ab S. 20). Der experimentelle Nachweis
dieses Effekts wird in Kap. 5.2 für das Pb/Si(111)-System getätigt und diskutiert.
Für die C1v- und C1h-Symmetrie mit der Spiegelebene in kx-Richtung fallen einige Terme

im Vergleich zur C1-Symmetrie der höheren Symmetrie zum Opfer. So ist nach Tab. 2.3 für
diese Symmetrien αxx1 = αxz1 = αyy1 = 0. Die obigen Gl. (2.46)-(2.52) müssen dementsprechend
angepasst werden.
Ein weiteres Beispiel für den anisotropen Rashba-Effekt sind die Oberflächenzustände vizi-

naler Au(111)-Oberflächen. Dabei schränkt eine höhere Stufendichte die Wellenfunktion in ein
1D-Potential ein und führt neben Umklapp-Zuständen auch zu einer modifizierten Rashba-
Aufspaltung [70, 149]. Auch 1ML Tl/Si(111)-(1× 1) mit C1h-Symmetrie am M-Punkt [150,
151] und 1ML Tl/Si(110)-(1 × 1) mit C1h-Symmetrie am Γ-Punkt [152] sind Beispiele für
den anisotropen Rashba-Effekt.
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Anisotroper Rashba-Effekt höherer Ordnung

Abweichungen von der linearen Abhängigkeit in k des Vektors des Rashba-Koeffizienten α(k)
treten z. B. auf, wenn sich die effektive Masse m∗ eines Bandes von elektronenartiger zu
lochartiger Krümmung ändert. Dies ist insbesondere für halb gefüllte, metallische Bänder am
Fermi-Niveau der Fall. Daher ist eine Kenntnis höherer Ordnungen von α(k) in k essentiell
zur Bestimmung der Spin-Polarisation metallischer Oberflächen wie z. B. Pb/Si(111) oder
auch anderer Strukturen, bei denen z. B. die Spin-aufgespaltenen Bänder mit weiteren Bän-
dern hybridisieren oder weitere Effekte auftreten. Zudem können auch hierbei Anisotropien
auftreten, die z. B. in stark sternförmigen oder hexagonalen Isoenergielinien resultieren. Expe-
rimentell gefundene Beispiele sind die Oberflächenzustände von 1ML Au/Ge(111)-(

√
3×
√

3)
[105, 153], sowie von Bi(111), Sb(111), Bi/Cu(111) und Bi/Ag(111) [131, 154] und auch die
Oberflächenzustände der dreidimensionalen Topologischen Isolatoren Bi2Se3 [92], Bi2Te3 [92,
155], Bi2Te2Se [123, 156], Cu0,05Bi2Se3 und (Bi1−δSnδ)2Te3 [154].
Wegen der Antisymmetrie von α(k) in k (s. Gl. (2.20)) ist die niedrigste nichtlineare Ord-

nung des Rashba-Effekts eine Funktion der Ordnung k3. Dies führt zu einer Abweichung vom
Modell des (quasi-)freien Elektronen- bzw. Lochgases. Je nach Symmetrie des Systems kön-
nen einzelne Terme von α(k) genau wie beim linearen Rashba-Effekt erlaubt oder verboten
sein (s. Tab. 2.3 für C1-, C1v-, C1h- und C3v-Symmetrie).
Die mathematische Beschreibung der Nichtlinearität und ihre Eigenschaften folgen direkt

aus der allgemeinen Beschreibung des Rashba-Effekts durch Gl. (2.27)-(2.36). Die einzelnen
Komponenten αi, i ∈ {x,y,z}, von α(k) werden durch Addition der jeweiligen Terme erster
und dritter Ordnung in k gebildet. Als allgemeinster Fall ergibt sich so z. B. unter Verwendung
der Polarkoordinaten aus Gl. (2.39)

αi =
(
αxi1 kx + αyi1 ky

)
+
(
αxxxi3 k3

x + αxxyi3 k2
xky + αxyyi3 kxk

2
y + αyyyi3 k3

y

)
= kx

(
αxi1 + αxxxi3 k2

x

)
+ αxxyi3 k2

xky + αxyyi3 kxk
2
y + ky

(
αyi1 + αyyyi3 k2

y

)
= k

[
cosϕ

(
αxi1 + k2 cos2 ϕ αxxxi3

)
+ sinϕ

(
αyi1 + k2 sin2 ϕ αyyyi3

)]
+ k3

[
αxxyi3 cos2 ϕ sinϕ+ αxyyi3 cosϕ sin2 ϕ

]
(2.53)

mit insgesamt 18 Einzelbeiträgen zu α(k) bei C1-Symmetrie. Die Gleichungen vereinfachen
sich für die kx- und ky-Richtung wesentlich zu

kx-Richtung: αi(kx) = αxi1 kx + αxxxi3 k3
x = kx

(
αxi1 + k2

xα
xxxi
3

)
, (2.54 a)

ky-Richtung: αi(ky) = αyi1 ky + αyyyi3 k3
y = ky

(
αyi1 + k2

yα
yyyi
3

)
. (2.54 b)

Unbestimmt bleiben in diesen beiden Richtungen lediglich αxxyi3 und αxyyi3 , da sie keine Bei-
träge liefern.
Auf eine explizite Darstellung von HR, E±(k), |Φ±(k)〉 und S(k) wird an dieser Stelle

aufgrund der Vielzahl der Terme verzichtet. Sie sind jedoch leicht nachzurechnen. Durch
Messung des Spin-Polarisationsvektors S(k) bei wenigstens zwei Energien lassen sich sämtli-
che Komponenten αi eines Zustands bestimmen.
Bei höheren Symmetrien entfallen wiederum einige der Terme der Komponenten von αi, wie

Tab. 2.3 zeigt. Für C1v- und C1h-Symmetrie verbleiben bis zur dritten Ordnung in k lediglich
neun von 18 Termen, während bei C3v-Symmetrie nur noch drei Terme übrig bleiben. Dabei
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entfällt je nach Lage der Spiegelebenen einer der Anisotropieterme, entweder αA,13 oder αA,23 ,
die jeweils zu einer Sz-Spin-Polarisation führen (s. u.). Liegt bspw. die Spiegelebene in ΓM-
Richtung, so sind αA,23 = 0 und αA,13 ≡ αA3 . Damit ergibt sich der Hamilton-Operator zu

HR = α(k) · σ

= αI1(kxσy − kyσx) + αI3

[
(k3

x + kxk
2
y)σy − (k2

xky + k3
y)σx

]
+ αA3 (−k3

y + 3kyk2
x)σz

= −
[
αI1ky + αI3(k2

xky + k3
y)
]
σx +

[
αI1kx + αI3(k3

x + kxk
2
y)
]
σy + αA3 (−k3

y + 3kyk2
x)σz

=
(
αI1 + αI3k

2
)
k · (− sinϕσx + cosϕσy) + αA3 k

3 sin(3ϕ)σz

=


−k sinϕ

(
αI1 + αI3k

2
)

k cosϕ
(
αI1 + αI3k

2
)

k3 sin(3ϕ) αA3

 · σ ,

(2.55)
womit sich die Energieeigenwerte zu

E±(k) = E0 ± |α|

= E0 ±
√
α2
x + α2

y + α2
z

= E0 ± k
√(

αI1 + αI3k
2)2 + (αA3 )2k4 sin2(3ϕ)

(2.56)

bestimmen lassen. Die Eigenzustände des Hamilton-Operators lauten

∣∣Φ±(k)
〉

= 1√
2N(ϕ)

·

 ±
(
αI1 + αI3k

2
)
ei(π/2−ϕ)

−
√(

αI1 + αI3k
2)2 + (αA3 )2k4 sin2(3ϕ)± αA3 k2 sin(3ϕ)

 , (2.57 a)

mit

N(ϕ) =
√(

αI1 + αI3k
2)2 + (αA3 )2k4 sin2(3ϕ)×(√(

αI1 + αI3k
2)2 + (αA3 )2k4 sin2(3ϕ)∓ αA3 k2 sin(3ϕ)

)
.

(2.57 b)

In den beiden Hauptsymmetrierichtungen der (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion ΓK√3×
√

3 (kx-Rich-
tung) und ΓM√3×

√
3 (ky-Richtung) vereinfachen sich die Gleichungen der Eigenzustände zu

ΓK√3×
√

3-Richtung:
∣∣Φ±(ϕ = 0)

〉
= 1√

2
·
(
±i
−1

)
, (2.58 a)

ΓM√3×
√

3-Richtung:
∣∣Φ±(ϕ = π/2)

〉
= 1√

2N
·

 ±
(
αI1 + αI3k

2
y

)
±αA3 k2

y −
√(

αI1 + αI3k
2
y

)2
+ (αA3 )2k4

y

 ,

(2.58 b)

mit

N =
√(

αI1 + αI3k
2
y

)2
+ (αA3 )2k4

y ·
(√(

αI1 + αI3k
2
y

)2
+ (αA3 )2k4

y ∓ αA3 k2
y

)
. (2.59)
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Der Spin-Polarisationsvektor S(k) lässt sich somit als

S±(k) = ~
2 〈σ〉 = ~

2
〈
Φ±(k)|σ|Φ±(k)

〉
= ± ~

2|α| ·α(k)

= ± ~

2
√(

αI1 + αI3k
2)2 +

(
αA3
)2
k4 sin2(3ϕ)

·


− sinϕ

(
αI1 + αI3k

2
)

cosϕ
(
αI1 + αI3k

2
)

sin(3ϕ) αA3 k2

 (2.60)

schreiben. Es ist leicht ersichtlich, dass neben den Sx- und Sy-Komponenten auch eine endliche
Sz-Komponente vorliegen kann, wenn αA3 6= 0 ist. In den beiden Hauptsymmetrierichtungen
ΓK√3×

√
3 und ΓM√3×

√
3 ergibt sich der Spin-Polarisationsvektor zu

ΓK√3×
√

3-Richtung: S±(kx > 0) = ±~
2 · sgn

(
αI1 + αI3k

2
x

)
·

0
1
0

 , (2.61 a)

ΓM√3×
√

3-Richtung: S±(ky > 0) = ∓ ~

2
√(

αI1 + αI3k
2
y

)2
+
(
αA3
)2
k4
y

·

αI1 + αI3k
2
y

0
αA3 k

2
y

 .

(2.61 b)

Wie leicht zu sehen ist, können damit wiederum negative Terme im Vektor des Rashba-
Koeffizienten α(k) zu einer umgekehrten Textur der Spin-Polarisation der Eigenzustände
|Φ±(k)〉 führen.

Abschätzung der Größenordnung des Rashba-Effekts

Im Experimentalteil dieser Arbeit wird der Rashba-Effekt in Monolagen-Filmen von Pb auf
Si(111) und Si(557) untersucht (s. Kap. 5 u. 6). Ohne an dieser Stelle bereits auf Details
eingehen zu wollen, sollen nun die Größenordnungen der gemessenen Effekte zur besseren
Einordnung der oben erwähnten Quellen des Rashba-Effekts dargelegt werden.
Die Pb/Si(111)- und Pb/Si(557)-Strukturen bilden 2DEGs bzw. Quasi-1DEGs an der me-

tallisierten Oberfläche von Silizium aus. Die Bindungen zwischen den Pb- und Si-Atomen sind
kovalent und zwischen den Pb-Atomen metallisch. Die Wellenfunktion ist daher an der Ober-
fläche lokalisiert und erzeugt sp-hybridisierte Zustände mit großen Anteilen der 6p-Orbitale
von Pb [45, 157, 158]. Am Fermi-Niveau beträgt die Spin-Aufspaltung des elektronenartigen,
metallischen Oberflächenzustands der SIC-Phase von Pb/Si(111) ∆k ≈ 0,04Å−1 bei einer
effektiven Masse von m∗ = 0,42− 0,77me (in parabolischer Näherung)).
In einer ersten Näherung können die Daten der SIC-Phase von Pb/Si(111) mit Gl. (2.22)

unter Verwendung anisotroper effektiver Massen beschrieben werden, sodass man

αR = ~2∆k
2m∗ (2.62)

als Rashba-Koeffizienten mit Werten von αR ≈ 0,79− 1,38 eVÅ erhält. Nach Gl. (2.21) kann
αR aber auch mittels des Erwartungswertes des Potentialgradientien als

αR = ~2

4m∗2c2 ·
〈
∂V

∂z

〉
(2.63)
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ausgedrückt werden. Damit erhält man 〈∂zV 〉 ≈ 6,53− 12,56 · 1014 eV⁄m.
Auf der anderen Seite ist der Erwartungswert der Elektronen im Zentralpotential eines

Atomkerns nach Gl. (2.6) mit 〈 1
r2

〉
= 2Z2

n3(2`+ 1)a2
B

(2.64)

und der Verwendung effektiver Werte für Z und n durch

〈|∇VNuc(r)|〉 =
〈
Zeffe

2

4πε0r2

〉
= Z3

effe
2

2πε0a2
Bn

3
eff(2`+ 1) (2.65)

bestimmt. Für Pb-Atome gilt diese Näherung nur grob aufgrund der hohen Kernladungszahl
Z = 82 und der Nichtberücksichtigung von relativistischen Effekten. Auch wird in der Zen-
tralpotentialnäherung von einem freien, neutralen Atom und nicht von einem (metallischen)
Festkörper ausgegangen. Dennoch kann hiermit eine Abschätzung der Größenordnung vorge-
nommen werden. So ist für Pb-Atome die Abschirmung S = 70 und damit Zeff = 12, sowie
neff ≈ 4,2 [82, 83]. Besser verwendet man jedoch den Ansatz, die 6s- und 6p-Elektronen ein-
zeln zu betrachten. Für das 6s-Orbital ist Zeff = 14,1 und für das 6p-Orbital gilt Zeff = 12,39.
Nach Einsetzen in Gl. (2.65) und Summation über die vier Elektronen der 6s- und 6p-Orbitale
erhält man einen Gesamtpotentialgradienten

〈
∇V 6s2+6p2

Nuc

〉
= 9,54 ·1013 eV⁄m. Dieser Wert liegt

erstaunlich nahe an dem Wert des Potentialgradienten, der für den Rashba-Effekt berechnet
wurde. Folglich kann als Quelle für den Rashba-Effekt in Pb/Si(111) und Pb/Si(557) die ato-
mare SOI der Pb-Atome angenommen werden, da alle weiteren Effekte zu deutlich kleineren
Potentialgradienten führen, wie im Folgenden gezeigt wird.
Als weiterer Effekt lassen sich gebundene, lochartige QWSs in den oberflächennahen Be-

reichen des Si-Bulk beobachten (s. Kap. 5.2.4). Sie werden durch die Pb-induzierte Schottky-
Barriere hervorgerufen. Der Potentialgradient in dieser Raumladungszone lässt sich durch
ein Dreieckspotential mit einer elektrischen Feldstärke von |E| ≈ 104 kV⁄cm beschreiben (Vgl.
Kap. 2.7). Dies entspricht einem Potentialgradientien von ∂zV ≈ 109 eV⁄m, der somit fünf Grö-
ßenordnungen kleiner ist als der Potentialgradient der Pb-Atomkerne. Mittels Gl. (2.62) u.
(2.63) erhält man die Spin-Aufspaltung ∆k und die sog. Rashba-Energie ER zu

∆k = 1
2m∗c2 ·

〈
∂V

∂z

〉
= 2m∗αR

~2 ,

ER = ~2∆k2

8m∗ = ~2

32m∗3c4 ·
〈
∂V

∂z

〉 2
= m∗ α2

R
2~2 = αR ∆k

4

(2.66)

Mit effektiven Lochmassen von |m∗| = 0,23 − 2,38me in der (x,y)-Ebene ergibt sich damit
∆k = 4,1− 42,5 · 10−8 Å−1, ER = 8,6 · 10−16 − 7,5 · 10−13 eV und ein Rashba-Parameter von
αR = 6,6 · 10−8 − 7 · 10−6 eVÅ. Der Rashba-Effekt in der Raumladungszone ist also äußerst
gering und konnte in den ARPES-Messungen in dieser Arbeit nicht aufgelöst werden, da
die instrumentelle Auflösung der COPHEE28-Endstation mit ∆E = ±12,5meV und ∆k± ≈
±0,012Å−1 mehrere Größenordnungen schlechter ist (s. Kap. 3.3).
Einen in der Theorie größeren Effekt verursachen die Si-Atomkerne, wie man in analoger

Rechnung zu den Pb-Atomkernen zeigen kann. Die Abschirmung eines Kerns von Si lässt
28 COmplete PHotoEmission Experiment
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sich nach [83, 159] mit neff = n = 3, Z3s
eff ≈ 9,1 und Z3p

eff ≈ 9,7 beschreiben. Der Gesamt-
potentialgradient

〈
∇V 3s2+3p2

Nuc

〉
= 1,1 · 1013 eV⁄m führt dann zu einem theoretischen Rashba-

Koeffizienten von αR = 41meVÅ, einer Spin-Aufspaltung von ∆k = 1,07 ·10−3 Å−1 und einer
Rashba-Energie von ER = 1,1 ·10−6 eV. Jedoch bilden die Si-Atome ein isotropes, dreidimen-
sionales Gitter im Festkörper (im Gegensatz zu der quasi-zweidimensionalen Struktur der
Pb-Atome auf Si(111) und Si(557)), sodass eigentlich nicht mehr von einem Rashba-Effekt
gesprochen werden kann. Auch ist der Effekt zu klein, als dass er in den ARPES-Messungen
hätte aufgelöst werden können.

2.2.2. Rashba-Zeeman-Effekt
Historisch gesehen betrachtet man beim Zeeman-Effekt Atome in einem externen Magnet-
feld. Jedoch lässt sich das Konzept auch auf Festkörper und mit internen oder effektiven
Pseudo-Magnetfeldern, z. B. B(k), übertragen. Im Folgenden soll daher keine Unterschei-
dung zwischen diesen Effekten gemacht werden und sie in ihrer Gesamtheit als Zeeman-Effekt
bezeichnet werden.

Der Zeeman-Effekt beschreibt die energetische Aufspaltung eines Spin-entarteten Zustands
in einem Magnetfeld durch Spin-Polarisation. Mathematisch lässt sich dieser Effekt mit dem
Hamilton-Operator

HZ = g∗

2 µBµrB · σ (2.67)

erfassen, wobei µr die relative Permeabilität des Materials und g∗ sein effektiver g-Faktor
sind29. Die Aufspaltung der Spin-polarisierten Zustände durch den Zeeman-Effekt beträgt

∆E = g∗µBµrB . (2.68)

Beispiele für Bandstrukturen von Oberflächenzuständen, die mittels des Zeeman-Effekts
beschrieben werden können und experimentell belegt sind, sind 1ML Tl/Si(111)-(1× 1) und
1ML Tl/Ge(111)-(1 × 1) [33, 110, 151, 160–165], sowie das 2DEG an der (001)-Oberfläche
von SrTiO3 [31, 92]. Bislang nur theoretisch vorhergesagt ist der Effekt für 1ML Pb/Si(111)-
(1×1) und 1ML Bi/Si(111)-(1×1) [166]. Auch im Bulk kann der Zeeman-Effekt auftreten [32].
Eine weitere experimentelle Realisierung des Rashba-Zeeman-Effekt könnte auch der Ober-
flächenzustand von 1ML Tl/Si(110)-(1 × 1) darstellen, der zudem aufgrund der Symmetrie
der Rekonstruktion im K-Raum lediglich C1h-Symmetrie aufweist [152]. Genauere Analysen
zur Bestätigung dieser Hypothese stehen noch aus.
Der Vergleich mit dem Hamilton-Operator des Rashba-Effekts in Gl. (2.17) zeigt eine große

Analogie. Die Rolle des Vektors des Rashba-Koeffizienten α(k) übernimmt beim Zeeman-
Effekt das Magnetfeld B. Außerdem werden sowohl α(k) als auch B mit dem Vektor der
Pauli-Matrizen σ multipliziert. D. h., dass beide Effekte an den Spin der Ladungsträger kop-
peln. Daher können Rashba- und Zeeman-Effekt nicht separat voneinander behandelt werden,
wenn beide innerhalb eines Systems auftreten. Im Folgenden soll deshalb kurz dargestellt
werden, welche physikalischen Konsequenzen sich aus diesem Rashba-Zeeman-Effekt ergeben.
Eine derart allgemeine Beschreibung ist aus der Literatur nicht bekannt. Lediglich Spezial-
fälle wie der isotrope Rashba-Effekt erster Ordnung zusammen mit einem externen in-plane

29Diamagnetismus für 0 ≤ µr < 1, Paramagnetismus für µr > 1, Ferromagnetismus für µr � 1. In Supra-
leitern 1. Art ist µr = 0. µr,Si = 0,99999974, µr,Pb ≈ 0,999. g∗ ist i. A. richtungsabhängig und misst das
Verhältnis des magnetischen Moments µ zum Gesamtdrehimpuls J [72, 75].
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Magnetfeld [18, 167] oder der Ansatz für 1ML Tl/Si(111)-(1×1) und 1ML Tl/Ge(111)-(1×1)
[160] behandeln beide Effekte zusammen. Für Quantendrähte wird in der Literatur darüber
hinaus der Rashba-Effekt mit und ohne Magnetfeld diskutiert, was im Fall mit Magnetfeld zu
einem anisotropen Rashba-Zeeman-Effekt führt, der sog. spiralen Luttinger-Flüssigkeit [168–
172].
Sämtliche Berechnungen lassen sich in der gleichen Form wie für den Rashba-Effekt darstel-

len. Der Hamilton-Operator des Rashba-Zeeman-Effekts schreibt sich symmetrieunabhängig
als

HRZ = HR +HZ = α(k) ·σ + g∗

2 µBµrB(k) ·σ =
[
α(k) + g∗

2 µBµrB(k)
]
·σ = γ(k) ·σ (2.69)

mit

γ(k) =

γxγy
γz

 =

αxαy
αz

+ g∗

2 µBµr ·

Bx
By
Bz

 (2.70)

und

|γ|2 = γ2
x + γ2

y + γ2
z . (2.71)

Damit ergeben sich die Eigenenergien E±(k) mittels Lösung der Eigenwertgleichung

0 = det [HGes − E±(k)σ0]

= det
(
E0 + γz − E±(k) γx − iγy

γx + iγy E0 − γz − E±(k)

)
= E2

±(k)− 2E0E±(k) + E2
0 − |γ|2

(2.72)

zu

E±(k) = E0 ± |γ| , (2.73)

wobei die Spin-unabhängigen Teile des Hamilton-Operators des Gesamtsystems HGes zu Ei-
genenergien E0 zusammengefasst werden.
Die Berechnung der Eigenzustände |Φ±(k)〉 durch

0 = [HGes − E±(k)σ0] ·
∣∣Φ±(k)

〉
=
(
γz ∓ |γ| γx − iγy
γx + iγy −γz ∓ |γ|

)
·
∣∣Φ±(k)

〉 (2.74)

inklusive Normierung auf 〈Φ±(k)|Φ±(k)〉 = 1 ergibt

∣∣Φ±(k)
〉

= −1√
2|γ|(|γ| ∓ γz)

·
(
±(γx − iγy)
|γ| ∓ γz

)
. (2.75)
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(a) Rashba-Effekt: |α| = 0,65, B = 0; Dispersionen E(kx,y) in (1,2), Isoenergielinien mit Spin-Polarisation
und E > 0 für α > 0 (3) und α < 0 (4).

(b) Zeeman-Effekt: α = 0, B = 0,1; Dispersionen E(kx,y) in (1,2) gültig für beliebige Richtung von B,
Isoenergielinien mit Spin-Polarisation und E > 0,15 für B = +Bey (3) und B = −Bey (4).

(c) Rashba-Zeeman-Effekt: Dispersionen mit α = 0,65, B = 0,1; Panels (1,2) B = ±Bez, Panels (3,4) B =
±Bey; durchgezogene Linie in (3) für B = +Bey, gestrichelte Linie für B = −Bey.

(d) Rashba-Zeeman-Effekt: Isoenergielinien der Dispersionen (3,4) in (c) mit Spin-Polarisation und |α| =
0,65, |B| = 0,1, E > 0,15 für B = Bey; Parameter von links nach rechts: (1) α,B > 0; (2) α > 0, B <
0, kα + B > 0; (3) α < 0, B > 0, kα + B < 0; (4) α,B < 0. Die Kreise sind nicht mehr in k = (0,0)
zentriert, sondern in ±kx-Richtung verschoben.

Abbildung 2.4: Dispersionen, Isoenergielinien und Spin-Polarisationen beim Rashba-Zee-
man-Effekt: Berechnung mit dimensionslosen Parametern nach Gl. (2.77).
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Damit ist der Spin-Polarisationsvektor S±(k) des Zustands |Φ±(k)〉 mit Energie E±(k)

S±(k) = ~
2 〈σ〉

= ~
2
〈
Φ±(k)|σ|Φ±(k)

〉
= ~

2 ·
[

−1√
2|γ|(|γ| ∓ γz)

·
(
±(γx + iγy)
|γ| ∓ γz

)]
·

σxσy
σz

 · [ −1√
2|γ|(|γ| ∓ γz)

·
(
±(γx − iγy)
|γ| ∓ γz

)]

= ~
4|γ|(|γ| ∓ γz)

·
(
±(γx + iγy)
|γ| ∓ γz

)
·
((

0 1
1 0

)
,

(
0 −i
i 0

)
,

(
1 0
0 −1

))T

·
(
±(γx − iγy)
|γ| ∓ γz

)

= ± ~
2|γ| ·

γxγy
γz


= ± ~

2|γ| · γ(k) .

(2.76)
Dies ist mathematisch die gleiche Lösungsform wie beim Rashba-Effekt in Gl. (2.35). Damit

ist auch die Analogie des Rashba- und Zeeman-Effekts gezeigt.
Eine Zusammenfassung der Dispersionen, Isoenergielinien (Fermi-Flächen) und Spin-Pola-

risationen von Rashba-, Zeeman- und Rashba-Zeeman-Effekt ist in Abb. 2.4 gezeigt. Für
die Darstellung wurde der Hamilton-Operator HGes = H0 + HRZ mit den dimensionslosen
Parametern α, kx,y und B verwendet (~ = µB = µr = 1,m∗ = 0,5, g∗ = 2) und für den
Rashba-Term isotropes Verhalten erster Ordnung angenommen:

HGes = k2
x + k2

y + α (−ky, kx, 0)T · σ + B · σ . (2.77)

Ähnlichkeiten zum Rashba-Zeeman-Effekt zeigen sich bei magnetischen Metalloberflächen
mit Rashba-Effekt. Die Zeeman-aufgespaltene Bandstruktur der Oberflächenzustände in der
Domäne einer Magnetisierungsrichtung ist dann mit ihrem energetischen Minimum von k = 0
zu endlichenWerten k0 verschoben. Das energetische Minimum der Bandstruktur der Domäne
mit umgekehrter Magnetisierungsrichtung ist entsprechend nach −k0 verschoben [21, 173,
174].

2.2.3. Einfluss von Rotations- und Spiegeldomänen, sowie inhomogenen
Domänenstrukturen auf die Spin-Polarisation in SR-ARPES-Messungen

Bislang wurde davon ausgegangen, dass lediglich Systeme mit einer einzigen, homogenen Do-
mäne auftreten. Rotations- und Spiegeldomänen, sowie inhomogene Domänenstrukturen wie
die der SIC-Phase von Pb/Si(111) beeinflussen jedoch die Messsignale in ARPES-Messungen,
wenn mehrere von ihnen innerhalb des Messbereichs auf der Probe vorkommen. Im Fall einer
inhomogenen Domänenstruktur erzeugt die Struktur selbst eine veränderte Spin-Polarisation
im Vergleich zur Spin-Polarisation einer homogenen Domäne. Es können im Extremfall so-
gar alle drei Effekte zusammen auftreten, so z. B. bei der SIC-Phase von Pb/Si(111) (s.
Kap. 5.2.1).
Im K-Raum überlagern sich die Photoelektronenintensitäten Ii der Domänen, da sich die

Einheitszellen um den Γ-Punkt herum überlagern (Vgl. Abb. 2.2 (f)-(h)). In den im Rahmen
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dieser Arbeit betrachteten Systemen ist dies bei den Raumgruppen c1m1, p1g1 und p1 der
Fall, was zu einer Quasi-Sechszähligkeit der jeweiligen mit ARPES gemessenen elektronischen
Struktur führt.

Rotationsdomänen

Die Bandstrukturen Ei(k) der Zustände unterschiedlicher Rotationsdomänen beeinflussen
sich nicht gegenseitig, abgesehen von Confinement-Effekten und an den Domänenwänden.
Somit kann die entsprechende Transformation Tij von Domäne i zu Domäne j (hier eine
Drehung D des Koordinatensystems) direkt auf k angewandt werden, womit für die Energie
eines Zustands

Ej(k) = Ei(Tij(k)) (2.78)

gilt. Entsprechend ist die Spin-Polarisation durch

Sj(k) = T−1
ij (Si(Tij(k))) (2.79)

gegeben. Überlagern sich nun die Photoelektronenintensitäten Ii mehrerer Domänen im
Punkt k aus Zuständen mit gleicher Energie E, lässt sich die Gesamt-Spin-Polarisation als
Funktion der Spin-Polarisationen der einzelnen Domänen in k berechnen. Hierbei ist zu be-
achten, dass k gegebenenfalls zuerst mittels eines reziproken Gittervektors Gi in die 1. SBZ
der Rekonstruktion zum Punkt

ki = k−Gi (2.80)

verschoben werden sollte, um die Spin-Polarisation korrekt zu berechnen. Der Grund hierfür
ist, dass im Modell des Rashba-Zeeman-Effekts keine höheren SBZs berücksichtigt sind und
damit der Wert von k aus einer höheren SBZ falsch interpretiert wird. Dies gilt natürlich nur
unter den Annahmen Si(k) = Si(ki) und Si(k) = Si(ki).

Die Spin-Polarisation Si(ki) einer einzelnen Domäne i mit Rashba-Zeeman-Effekt ist durch
Gl. (2.76) gegeben. Die Erweiterung auf n Domänen ergibt für die Messung der Spin-Polarisa-
tion in k die Gesamt-Spin-Polarisation SGes(k) durch Gewichtung mit den gemessenen Photo-
elektronenintensitäten Ii (z. B. mittels SPA-LEED), der Spin-Polarisation Si(k) des jeweiligen
Zustands in der Messung (maximal ergibt sich Si = 1 für alle Domänen und Zustände bei
vollständiger Spin-Polarisation) und mit Normierung:

SGes(k) = ~
2 ·

n∑
i=1

Ii · Si(k) · Si(k)∣∣∣∣∣ n∑j=1
Ij · Sj(k)

∣∣∣∣∣
= ~

2 ·

n∑
i=1

Ii · T−1
ni (Sn(Tni(ki))) · Sn(Tni(ki))∣∣∣∣∣ n∑j=1
Ij · T−1

nj (Sn(Tnj(kj)))
∣∣∣∣∣

. (2.81)

Das Koordinatensystem ist dabei so gewählt, dass Tnn(k) = k gilt. Ebenso gilt Tnn(kn) = kn.
In Systemen aus den Raumgruppen c1m1, p1g1 und p1 mit jeweils drei Rotationsdomänen

(plus jeweils einer Spiegeldomäne pro Rotationsdomäne in Raumgruppe p1; hier nicht mit
berechnet) sind die Transformationen Tij Drehungen D in der (kx,ky)-Ebene. Die Transfor-
mationen T31 und T32 entsprechen dabei den Drehungen um -240° bzw. -120° und T33 der
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Identität:

T31 = D(−240◦) =

cos(−240◦) − sin(−240◦) 0
sin(−240◦) cos(−240◦) 0

0 0 1

 =

 −1/2 −
√

3/2 0
+√3/2 −1/2 0

0 0 1

 , (2.82 a)

T32 = D(−120◦) =

cos(−120◦) − sin(−120◦) 0
sin(−120◦) cos(−120◦) 0

0 0 1

 =

 −1/2 +√3/2 0
−
√

3/2 −1/2 0
0 0 1

 , (2.82 b)

T33 = 13×3 . (2.82 c)

Die Rücktransformationen T−1
31 , T−1

32 und T−1
33 sind demnach Drehungen um +240° (= T32),

+120° (= T31) bzw. wiederum die Identität.
Damit resultiert für die einzelnen Spin-Polarisationsvektoren:

S1(k) = T−1
31 (S3(T31(k1))) =

 −1/2 +√3/2 0
−
√

3/2 −1/2 0
0 0 1

 · S3

−1/2k1,x −
√

3/2k1,y
+√3/2k1,x − 1/2k1,y

k1,z

 , (2.83 a)

S2(k) = T−1
32 (S3(T32(k2))) =

 −1/2 −
√

3/2 0
+√3/2 −1/2 0

0 0 1

 · S3

−1/2k2,x + √
3/2k2,y

−
√

3/2k2,x − 1/2k2,y
k2,z

 , (2.83 b)

S3(k) = T−1
33 (S3(T33(k3))) = S3(k3) . (2.83 c)

Die Transformationen T31, T32 und T33 wirken demnach auf die Koordinate von ki, wäh-
rend die Transformationen T−1

31 , T−1
32 und T−1

33 auf die Spin-Polarisationsvektoren Si(ki) an
den gedrehten Koordinaten wirken und damit Rücktransformationen in das ursprüngliche
Koordinatensystem darstellen.
Für die Gesamt-Spin-Polarisation aus Gl. (2.81) gilt somit bei drei Rotationsdomänen

SGes(k) = ~
2 ·

I1 · S1(k) · S1(k) + I2 · S2(k) · S2(k) + I3 · S3(k) · S3(k)
|I1 · S1(k) + I2 · S2(k) + I3 · S3(k)|

= ~
2 ·
[
I1 · T−1

31 (S3(T31(k1))) · S3(T31(k1)) + I2 · T−1
32 (S3(T32(k2))) · S2(T32(k2))

+ I3 · T−1
33 (S3(T33(k3))) · S3(T33(k3))

]
·
∣∣∣I1 · T−1

31 (S3(T31(k1))) + I2 · T−1
32 (S3(T32(k2))) + I3 · T−1

33 (S3(T33(k3)))
∣∣∣−1

.

(2.84)

In diese Relation lassen sich die transformierten Spin-Polarisationsvektoren aus Gl. (2.83)
einsetzen. Der Beitrag zur Gesamt-Spin-Polarisation der einzelnen Domänen lässt sich auf
diese Weise mathematisch auf die Spin-Polarisation einer einzelnen Domäne (hier Domäne 3)
an drei verschiedenen Punkten im K-Raum zurückführen.

Spiegeldomänen

In Systemen mit C1-Symmetrie können neben Rotations- auch Spiegeldomänen existieren
(s. Kap. 2.1). Den Spin-Polarisationsvektor SSD(k) einer solchen Spiegeldomäne erhält man
durch Spiegelung der Spin-Wellenfunktion |Φ±(k)〉 an der Spiegelachse (z. B. an k = (kx,0),
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sodass k = (kx,ky)↔ k′ = (kx,− ky)). Im Endeffekt erhält man beim Rashba-Zeeman-Effekt
SSD(k) zu

SSD(k) = ± ~
2|γSD|

· γSD(k) , (2.85)

wobei γSD(k) der gespiegelte Vektor von γ(k) ist:

γSD(k) = γSD(kx,ky) = γ(kx,− ky) . (2.86)

Inhomogene Domänenstrukturen

Einen dritten Spezialfall stellen inhomogene Domänenstrukturen dar. Als solche werden
Strukturen verstanden, die aus mehreren unterschiedlichen Einheitszellen zusammengesetzt
sind, wie z. B. die Superzellen der SIC-, DS- und HIC-Phasen von Pb/Si(111) (s. Kap. 4.2.3-
4.2.5).

Während sich in adiabatischer Näherung die Ortswellenfunktion |Ψk(r)〉 langsam über die
gesamte Domänenstruktur hinweg ändert, reagiert die Spin-Wellenfunktion |Φ±(k)〉 sensitiv
auf die lokale atomare Struktur. Folglich muss der Spin-Polarisationsvektor S±(k) ebenfalls
auf lokaler Ebene berechnet werden. Unterschiedliche Symmetrien der Einheitszellen inner-
halb einer Superzelle führen damit zu einer gebrochenen Symmetrie der Spin-Polarisation.

Besteht die Superzelle aus N Einheitszellen, so lässt sich die Spin-Wellenfunktion der Su-
perzelle als Gesamt-Spinor der Spin-Wellenfunktion der Einheitszellen als

∣∣Φ±(k)
〉

=


∣∣∣Φ±1 (k)

〉
...∣∣∣Φ±N (k)
〉
 (2.87)

schreiben. Den Spin-Polarisationsvektor erhält man dann mit dem (2N × 2N)-dimensionalen
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Tensor σ̂ = σ · 1N×N der Pauli-Matrizen σ durch

S±(k) = ~
2 〈σ̂〉

= ~
2 ·
〈Φ±(k)| σ̂ |Φ±(k)〉
〈Φ±(k)|Φ±(k)〉

= ~
2 ·


〈

Φ±1 (k)
∣∣∣

...〈
Φ±N (k)

∣∣∣

 ·


σ 0 . . . 0
0 σ . . . 0
... 0 . . . ...
0 . . . 0 σ

 ·

∣∣∣Φ±1 (k)

〉
...∣∣∣Φ±N (k)
〉



〈

Φ±1 (k)
∣∣∣

...〈
Φ±N (k)

∣∣∣

 ·

∣∣∣Φ±1 (k)

〉
...∣∣∣Φ±N (k)
〉


= ~
2 ·

N∑
i=1

〈
Φ±i (k)

∣∣∣σ ∣∣∣Φ±i (k)
〉

N∑
j=1

〈
Φ±j (k)

∣∣∣Φ±j (k)
〉

= 1
N
·
N∑
i=1

S±i (k) .

(2.88)

Der Spin-Polarisationsvektor einer Superzelle S±(k) ist damit gegeben als die mit der Anzahl
der Einheitszellen der Superzelle normierte Summe der Spin-Polarisationsvektoren S±i (k) der
einzelnen Einheitszellen innerhalb der Superzelle. Bspw. ist somit der Spin-Polarisationsvek-
tor der (3,1)-Struktur aus den DS-Phasen durch

S±(k) = ~
2 〈σ̂〉 = 1

4
[
3 · S±√7×

√
3(k) + S±√3×

√
3(k)

]
(2.89)

bestimmt, d. h., dass 3/4 des Gewichts auf die Spin-Polarisation einer (
√

7×
√

3)-Einheitszelle
und 1/4 des Gewichts auf die Spin-Polarisation einer (

√
3×
√

3)-Einheitszelle zurückzuführen
sind.

2.3. Warping
Ein weiterer Effekt, der zu Abweichungen vom Modell des (quasi-)freien Elektronen- o. Loch-
gases führt, ist das sog. Warping. In Abhängigkeit von der Symmetrie des Systems und der
Wechselwirkung der Bänder treten z. B. Terme in k4 oder k6 auf. Als Beispiel soll hier le-
diglich auf den Fall mit k6 eingegangen werden, der bspw. im Pb/Si(111)-System auftritt (s.
Kap. 5.2). Der vom Warping hervorgerufene Effekt ähnelt dem quasi-freien Elektronen- bzw.
Lochgas mit anisotroper effektiver Masse m∗. Der Unterschied zum Rashba- und Zeeman-
Effekt besteht darin, dass das Warping nicht zu einer Spin-Polarisation der Bänder führt, sie
also degeneriert vorliegen.
Der Spin-unabhängige Hamilton-Operator für hexagonales Warping bei C3v-Symmetrie

lässt sich mit Hilfe von k± = kx ± iky = k · e±iϕ als

HW(k) = −χ2
(
k6

+ + k6
−

)
· σ0 = −χk6 cos(6ϕ) · σ0 (2.90)
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Abbildung 2.5: Deformation der Isoenergielinien durch Warping: Die Isoenergielinien des
(quasi-)freien Elektronen- bzw. Lochgases (gestrichelte schwarze Linien; in-
klusive isotroper Rashba-Aufspaltung) werden durch das Warping hexago-
nal deformiert, hier mit χ > 0. |Φ±(k)〉 sind dabei die Spin-Eigenzustände
beim Rashba-Effekt.

schreiben. Die 6ϕ-Abhängigkeit sorgt für die Sechszähligkeit des Effekts in der (kx,ky)-Ebene.
D. h., dass das Warping in allen zu kx äquivalenten Richtungen die Energie des betreffenden
Bandes im Vergleich zum selben Band ohne Warping um einen Betrag

EW(ϕ) = χk6 cos(6ϕ) (2.91)

verändert (Erniedrigung für χ > 0 und Erhöhung für χ < 0). Demzufolge ist in allen zu ky
äquivalenten Richtungen die Energie genau umgekehrt beeinflusst, da der Kosinus-Term in
diesen Richtungen minimal wird. Dieses Verhalten resultiert in einer hexagonalen Deforma-
tion der Isoenergielinien des betrachteten Systems, wie auch in Abb. 2.5 dargestellt ist. Für
die SIC-Phase von Pb auf Si(111) findet sich χ > 0 (s. Kap. 5.2.1).
Das Warping kann auch zusammen mit Spin-polarisierenden Effekten wie dem Rashba-

oder Zeeman-Effekt in einem Band auftreten.
Als Beispiele finden sich in der Literatur u. a. die Oberflächenzustände und Bulk-nahen

QWSs von 1ML Au/Ge(111)-(
√

3 ×
√

3) [104, 105, 153] und von β-Pb/Ge(111)-(
√

3 ×
√

3)
[122]. Auch das 2DEG an der Oberfläche von Bi2Se3 zeigt ein hexagonales Warping [175].

2.4. Dichtewellen an Oberflächen
Beim Abkühlen erfahren die elektrischen Eigenschaften vieler Metalle dramatische Verände-
rungen durch Phasenübergänge. Magnetische Materialien wie Eisen oder Cobalt werden teils
weit oberhalb der RT30 ferromagnetisch. Andere Metalle wie Niob und Blei verlieren hingegen

30Raumtemperatur
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(a) Metallisches Fermi-1DEG mit halb gefülltem
Band, die Spins sind entartet.

(b) CDW: Die Gitterverzerrung führt zu einer
Ladungsmodulation. Am Fermi-Wellenvektor
öffnet sich dadurch eine Energielücke, die
Spins sind entartet.

(c) SDW: Die Spin-Dichte ist moduliert, die
Ladungsdichte hingegen nicht. Am Fermi-
Wellenvektor öffnet sich dadurch eine Energie-
lücke, die Spins sind entartet.

(d) SODW: Die Gitterverzerrung führt zu einer
Ladungsmodulation, auch die Spin-Dichte ist
moduliert. Am Fermi-Wellenvektor öffnet sich
dadurch eine Energielücke. Durch Rashba-
SOC gibt es zudem eine Spin-Aufspaltung.

Abbildung 2.6: Korrelationseffekte in eindimensionalen Bandstrukturen: Korrelationen
können beim Abkühlen eines Metalls zur Ausbildung neuer isolierender
Grundzustände führen. Details s. Text.

bei tiefen Temperaturen plötzlich jeglichen elektrischen Widerstand und werden supraleitend.
Beiden Effekten ist gemein, dass Ladung und Spin der Ladungsträger am Fermi-Niveau durch
Korrelationen miteinander verknüpft sind. Dadurch ist es dem jeweiligen Material möglich,
energetisch günstigere Phasen auszubilden als dies bei Beibehaltung des einfachen metalli-
schen Zustands der Fall wäre.

In niedrigdimensionalen Materialien wie bspw. dem Schichtkristall NbSe3 [176] oder Mo-
nolagen dicken Metalladsorbaten auf Halbleiteroberflächen wie In/Si(111)-(4 × 1) [177, 178]
oder β-Pb/Ge(111)-(

√
3×
√

3) [27, 179] kann die Energie des Systems beim Abkühlen jedoch
auch auf andere Art und Weise abgesenkt werden. Hier ist das relevante metallische Band
gerade halb gefüllt. Diese Situation ist in Abb. 2.6 (a) für ein eindimensionales Fermi-Gas
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dargestellt31. Der Fermi-Wellenvektor beträgt hier gerade kF = π/(2d), wobei d die Periodi-
zität der Atome entlang der eindimensionalen Kette ist. Die Ladungsträger sind gleichmäßig
im Raum verteilt (Ladungsdichte ρ = ρ0) und die Spins entartet. Eine solche Situation ist
unterhalb einer kritischen Temperatur TC instabil. Die sog. Peierls-Instabilität [180] führt
zu einem Energiegewinn des Systems durch Verzerrung des atomaren Gitters. Im Beispiel
in Abb. 2.6 (b) verdoppelt sich die Periodizität der Atome entlang der Kette. Dadurch er-
fährt die Ladungsdichte ρ eine periodische Modulation δρ(r) · cos2(2kF · r), aufgrund des-
sen von einer CDW32 gesprochen wird. Durch die neue Periodizität verschieben sich die
Zonengrenzen der Brillouin-Zone von Wellenvektoren ±π/d gerade zum Fermi-Wellenvektor
kF = ±π/(2d). Die rückgefalteten Bänder nahe des Fermi-Niveau haben eine niedrigere Ener-
gie als im metallischen Zustand, wodurch sich die CDW stabilisiert. Die Zustände bei ±kF
sind genestet, wodurch sich eine Energielücke 2∆ öffnet, ein Isolator entsteht. Damit sind im
CDW-Grundzustand Gitter und Ladung korreliert, die Spins bleiben entartet.
Auf ganz ähnliche Art und Weise kommt die sog. SDW33 zustande. Hier wird jedoch weder

das Gitter, noch die Ladungsdichte periodisch moduliert. Stattdessen erfährt die Spin-Dichte
der Zustände Spin up und Spin down die periodische Modulation (s. Abb. 2.6 (c)). Das Resul-
tat bezüglich der Bandstruktur ist jedoch exakt das gleiche wie bei der CDW. Fermi-Nesting
an den neuen Zonenrändern führt zur Ausbildung einer Energielücke 2∆ und zu einer Ener-
gieabsenkung des Systems, die Spins bleiben jedoch entartet. Beispielsysteme für SDWs sind
Chrom [181, 182] und die organischen Bechgaard-Salze [183].
Die bisherige Betrachtung hat Korrelationen zwischen den Spins und dem orbitalen Cha-

rakter der elektronischen Zustände am Fermi-Niveau noch nicht berücksichtigt. In Systemen
mit Spin-Bahn-Kopplung (SOC) können je nach Stärke der Kopplung solche Korrelationen
jedoch hervorgerufen werden (Theorie zur Spin-Bahn-Wechselwirkung s. Kap 2.2). Besonders
schwere Elemente wie Gold, Blei oder Bismut besitzen eine starke intrinsische SOI und damit
starke Korrelationen zwischen den beteiligten Spins, Ladungsträgern, Orbitalen und auch
dem Gitter. Eine besondere Situation stellt sich in Abb. 2.6 (d) dar. Hier hebt der Rashba-
Effekt (s. Kap. 2.2.1) die Spin-Entartung der elektronischen Bänder auf. Die Spin-Aufspaltung
ist maximal, wenn ∆k0 = kF = π/(2d) gilt. In diesem Fall sind sämtliche Zustände beider
Spin-Helizitäten am Fermi-Niveau genestet, was zur Entstehung der Energielücke 2∆ führt.
Zusätzlich treten eine CDW und eine SDW auf, die die Ladungs- und Spin-Dichte modulie-
ren. Diesen hoch korrelierten Zustand hat Tanmoy Das als Erster theoretisch beschrieben
[64, 65, 184–188]. Die sog. SODW wird für das Zustandekommen des Hidden Order-Zustands
in URu2Si2 verantwortlich gemacht (dreidimensionaler Zustand) [189, 190] und tritt ebenso
in BiAg2-Oberflächenlegierungen auf (zweidimensionaler Zustand) [65, 184]. In dieser Ar-
beit und der zugehörigen Publikation [62, 63] in Nature Communications wird eine quasi-
eindimensionale SODW für den Metall-Isolator-Übergang an der Oberfläche von Pb/Si(557)
in der Richtung senkrecht zu den atomaren Stufen des Substrats identifiziert und diskutiert
(s. Kap. 6.2). Die theoretische Beschreibung der SODW in einem solchen Quantendrahtsystem
wurde in [187] näher ausgeführt.
Die inhärente Spin-Aufspaltung der SOC vom Rashba-Typ führt, wie bereits gesagt, zu

Fermi-Flächen mit Nesting zwischen entgegengesetzten helikalen Zuständen. Dies ist der

31 Sämtliche folgenden eindimensionalen Betrachtungen lassen sich ebenso auf zwei- und dreidimensionale
Systeme übertragen.

32 Charge Density Wave
33 Spin Density Wave
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Spin-Bahn-Dichtewellen-Zustand (SODW), der nicht durch unabhängige lokale Ordnungspa-
rameter charakterisiert werden kann [62]. Diese neue emergente Phase der Materie entsteht
ohne Bruch der TRS oberhalb eines kritischen Wertes für das Coulomb-Potential U und ihr
Ordnungsparameter, d. h. die Energielücke ∆, wird bestimmt durch die Energieskalen sowohl
der SOC-Stärke λ als auch der Wechselwirkung U , was sich auch in der Proportionalität von
∆ und U widerspiegelt [65]. Außerdem schützt die endliche Energielücke ∆ die SODW vor
Spin-Dephasierung gegen externe Störeinflüsse wie Magnetfelder, thermische Anregung oder
Dotierung [62]. Für den Fall, dass die Wechselwirkungsenergie jedoch groß im Vergleich zum
SOC ist, kann das SODW auf Kosten einer SDW umkippen [185]. Experimentell lässt sich
eine SODW durch den Unterschied von Ladungs- und Spin-Ordnung, das Nesting von Spin-
polarisierten Zuständen und der damit einhergehenden Öffnung einer Energielücke am Fermi-
Niveau, sowie der Depolarisation der Spin-Ordnung als Funktion der Coulomb-Abschirmung
aufgrund der Dephasierung von Spin-Zuständen nachweisen (s. Kap. 6.2).
In vereinfachter Form34 kann der Hamilton-Operator zur Bildung des SODW-Zustands als

HSODW = HR + ~
2ΩSODW(k) · σz = Ω(k) · σ (2.92)

geschrieben werden. Im Vergleich zum Rashba-Effekt (Hamilton-Operator HR) kommt die
Komponente ΩSODW = 2∆/~ hinzu, die einen (schwach ausgeprägten) Spin in z-Richtung
erzeugt. Ω(k) lässt sich somit schreiben als

Ω(k) =

 αx
αy

αz + ky∆/
√
k2
x + k2

y

 , (2.93)

wobei die effektive Larmor-Frequenz

Ω(k) = 2
~

√
α2
x + α2

y + (αz + ∆ sinϕ)2 (2.94)

ist (Vgl. [191]). Der Term ky/
√
k2
x + k2

y = sinϕ ist hier für den Spezialfall von Pb/Si(557)
zu sehen, wo der SODW-Zustand nur in ky = k[112] auftritt (Nesting), in kx = k[110] jedoch
nicht.
Der zugehörige Spin-Polarisationsvektor S(k) lässt sich ebenfalls analog zum Rashba-Effekt

als
S±(k) = ~

2 〈σ〉 = ±~
2 ·

Ω(k)
|Ω(k)|

= ± ~

2
√
α2
x + α2

y + (αz + ∆ sinϕ)2
·

 αx
αy

αz + ∆ sinϕ

 (2.95)

schreiben.
In Gegenwart von Streuung kann die Spin-Dynamik durch die kinetische Gleichung

∂S(k)
∂t

+ S(k)×Ω(k) = 〈S(k)〉 − S(k)
η

+ S (2.96)

34Die exakte Formulierung findet sich bspw. in [63, 64, 185, 186], geht aber weit über das hier Benötigte
hinaus. Zu beachten ist, dass in der vereinfachten Form Spin-Anregungen auch ohne Translation mit dem
Nesting-Vektor möglich sind.
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beschrieben werden, wobei S(k) der Spin-Polarisationsvektor ist [191]. Da der SODW-Zustand
die TRS nicht bricht, verschwindet im Mittel die Spin-Polarisation (S = 0) [186]. η beschreibt
die sog. Impulsisotropierungszeit [191].
Im Fall starker oder mindestens moderater SOC (Ωτs/2 ∼ 1 bzw. ∼ 0,5) relaxieren die

Spins in einer gedämpften oszillatorischen Bewegung [192] mit der Spin-Relaxationszeit bzw.
-Dephasierungszeit oder -Lebensdauer τs. Diese lässt sich allgemein mittels

τ−1
s = τ−1/2 = (τ−1

0 + τ−1
i + τ−1

SO)/2 (2.97)

ausdrücken [192]. Dabei sind τ0 die elastische, τi die inelastische und τSO die Spin-Bahn-
Streuzeit. Andererseits können in einem anisotropen zweidimensionalen Spin-Bahn-gekoppel-
ten System die Spin-Relaxationszeiten (die sog. D’yakonov-Perel’-Relaxationszeiten) auch
durch

τ−1
s,x = 4η

~2

[
α2
y + (αz + ∆ sinϕ)2

]
, (2.98 a)

τ−1
s,y = 4η

~2

[
α2
x + (αz + ∆ sinϕ)2

]
(2.98 b)

beschrieben werden [191].

2.5. Hybridisierung von Bändern
Im Rahmen dieser Arbeit wurden bei ARPES-Messungen an Pb/Si(111) QWS gefunden,
die teilweise aufgrund von SOC miteinander hybridisieren (s. Kap. 5.2.4). Hier nun soll eine
theoretische Beschreibung der Hybridisierung von elektronischen Bändern gegeben werden,
um das Verhalten dieser Zustände besser verstehen zu können.
Kommen sich zwei ungestörte, dispergierende Bänder E1,2(k) in einem Punkt des K-Raums

energetisch nahe, so können sie sich durch eine Wechselwirkung W gegenseitig beeinflussen.
Dabei kann es im einfachsten Fall zu einer energetischen Verschiebung beider Bänder kommen.
Kreuzen sich die beiden ungestörten Bänder jedoch, so bewirkt die Wechselwirkung, dass diese
Kreuzung aufgehoben wird und beide Bänder miteinander hybridisieren (s. Abb. 2.7). Dieses
sogenannte Zwei-Zustands-System soll im Folgenden mathematisch beschrieben werden.
In Matrixform lassen sich die beiden ungestörten Bänder als Diagonalmatrix beschreiben:

H0 =
(
E1(k) 0

0 E2(k)

)
. (2.99)

H0 entspricht somit einem Hamilton-Operator, der den Wellenfunktionen Ψ1,2(k) die Ener-
gien E1(k) bzw. E2(k) zuordnet.
Allgemein lässt sich die Wechselwirkung, die auf beide Bänder wirkt, in Matrixform als

P =
(
W1 W
W ∗ W2

)
(2.100)

schreiben. Dabei sind die Elemente W und W ∗ der Nebendiagonalen für die Hybridisierung
verantwortlich und die ElementeW1 bzw.W2 auf der Hauptdiagonalen sorgen für eine energe-
tische Verschiebung der Bänder E1(k) bzw. E2(k). In physikalischen Systemen ist die Matrix
hermitesch, d. h. W ∗ ist komplex konjugiert zu W .
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Abbildung 2.7: Hybridisierung zweier Bänder: Die durchgezogenen Linien sind die hybri-
disierten Bänder und die gestrichelten Linien die ungestörten Dispersionen
von quasi-freien Elektronen bzw. Löchern. Der minimale energetische Ab-
stand der hybridisierten Bänder beträgt ∆E = 2W . Verwendete Parameter:
effektive Massen m∗1 = 1me, m∗2 = −3me, W1 = 0meV, W2 = 400meV,
W = 35meV.

In einer quantenmechanischen Beschreibung wirkt die Störung P wie ein Operator auf
die Wellenfunktionen Ψ1,2(k) der beiden Bänder. Dabei sind insbesondere die Symmetrie
und Quantenzahlen (z. B. Hauptquantenzahl n, Bahndrehimpulsquantenzahl `, magnetische
Quantenzahl m` und magnetische Spin-Quantenzahl ms) von Wellenfunktion und Störung
zu berücksichtigen. Wechselwirken beispielsweise zwei Wellenfunktionen miteinander, deren
Bahndrehimpulsquantenzahlen sich voneinander unterscheiden (` 6= `′), so muss der Ope-
rator derart sein, dass ein Bahndrehimpulsübertrag ermöglicht wird. Andernfalls sind beide
Wellenfunktionen orthogonal zueinander, sodass keine Wechselwirkung zwischen ihnen auf-
tritt: 〈

Ψ`′(k)
∣∣W`′,`

∣∣Ψ`(k)
〉

= E , (2.101 a)
〈Ψ`′(k) |W`,`|Ψ`(k)〉 = 0 . (2.101 b)

Beispiele für eine Hybridisierung zweier umgekehrt Spin-polarisierter Bänder inklusive
Spin-Flip sind für pz-Orbitale Silicen [193, 194], für px,y-Orbitale freistehende Bi(111)-Lagen
[194, 195], jeweils in einem Austauschfeld (Anomaler Quanten-Hall-Effekt), sowie die BiAg2-
und PbAg2-Oberflächenlegierungen auf Ag-Filmen (Linearkombination der px-, py- und spz-
Orbitale mit unterschiedlicher Spin-Orientierung) [98–102, 196] und die QWS einiger Mono-
lagen von Pb auf β-Bi/Si(111)-(

√
3×
√

3) [111].
Der Hamilton-Operator des gestörten Systems lässt sich durch

H = H0 + P =
(
E1(k) +W1 W

W ∗ E2(k) +W2

)
(2.102)

ausdrücken.
Durch Lösen der Eigenwertgleichung

det(H− E) = 0 (2.103)
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erhält man die neuen hybridisierten Bänder zu

E±(k) = 1
2 (E1(k) +W1 + E2(k) +W2)± 1

2

√
(E1(k) +W1 − E2(k)−W2)2 + 4|W |2

(2.104 a)

= 1
2 (α+ β)± 1

2

√
(α− β)2 + 4|W |2 , (2.104 b)

mit

α = E1(k) +W1 , (2.104 c)
β = E2(k) +W2 (2.104 d)

(Vgl. [99, 111]). Anhand dieser Gleichung lässt sich ablesen, dass die zuvor ungestörten Bänder
E1,2(k) sich aufgrund der Wechselwirkung W nun nicht mehr im Punkt k’ des reziproken
Raums kreuzen, sondern aufgrund der Hybridisierung eine vermiedene Kreuzung vorliegt,
wobei sich k’ durch

E1(k’) +W1 − E2(k’)−W2 = α− β = 0 (2.105)
berechnen lässt. Der minimale energetische Abstand der beiden hybridisierten Bänder beträgt
dabei ∆E = 2|W |.
Für die Erklärung der experimentellen Befunde reicht die Beschreibung des bis hier hin

beschriebenen Zwei-Zustands-Systems nicht aus. Aufgrund der Vielzahl von energetisch dicht
beieinander liegenden QWSs, kommt es häufig zu Überschneidungen von drei oder mehr
Bändern. Im Folgenden soll daher kurz die Erweiterung des Zwei-Zustands-Systems auf drei
sich schneidende Bänder erläutert werden.
Der Hamilton-Operator H0 lässt sich nun als

H0 =

E1(k) 0 0
0 E2(k) 0
0 0 E3(k)

 (2.106)

schreiben. Entsprechend lässt sich auch die Wechselwirkungsmatrix P zu

P =

W1 W U
W ∗ W2 V
U∗ V ∗ W3

 (2.107)

erweitern. Daraus resultiert der neue Hamilton-Operator H als

H = H0 + P =

E1(k) +W1 W U
W ∗ E2(k) +W2 V
U∗ V ∗ E3(k) +W3

 . (2.108)

Es lässt sich erkennen, dass W die Wechselwirkung zwischen den Bändern E1(k) und E2(k),
U die Wechselwirkung zwischen den Bändern E1(k) und E3(k) und V die Wechselwirkung
zwischen den Bändern E2(k) und E3(k) beschreibt. W1,2,3 sind wiederum energetische Ver-
schiebungen der einzelnen Bänder und γ = E3(k) +W3.

Da die Gesamtmatrix H wiederum hermitesch ist, lässt sich das Eigenwertproblem

det(H− E) = 0 (2.109)
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als Gleichung mit Polynom dritten Grades in E mittels der Cardanischen Formeln [197] lösen:

EHybrid
i =

√
−4p

3 · cos
[

1
3 arccos

(
q

2

√
−27
p3

)
− ci ·

2π
3

]
− a

3 , i ∈ {1,2,3} (2.110 a)

mit

ci =


+1
0
−1

, i ∈ {1,2,3} , (2.110 b)

a = −(α+ β + γ) , (2.110 c)
p = αβ + βγ + γα− (|U |2 + |V |2 + |W |2)− a2/3 , (2.110 d)
q = α|V |2 + β|U |2 + γ|W |2 − UV ∗W ∗ − U∗VW − (9p+ a3)/27 . (2.110 e)

Für den Fall, dass zwei der drei ursprünglichen Bänder nicht direkt miteinander wechselwir-
ken (o. B. d.A. seien dies E1(k) und E3(k), d. h. U = 0), vereinfachen sich die Koeffizienten
p und q der Cardanischen Formeln zu

p = αβ + βγ + γα− (|V |2 + |W |2)− a2/3 , (2.111 a)
q = α|V |2 + γ|W |2 − (9p+ a3)/27 . (2.111 b)

Im Experimentalteil dieser Arbeit wird gezeigt, dass in den erzeugten QWSs genau solch
eine Hybridisierung von drei (Sub-)Bändern stattfindet, wobei U = 0 und V = W =
∆SO/2 = 22meV die halbe Energie der Spin-Bahn-Aufspaltung des Valenzbandes ist (s.
Kap. 5.2.4).

2.6. Effektive Massen von Löchern im Silizium-Valenzband
Mit der sog. k·p-Theorie lässt sich störungstheoretisch erfassen, wie sich Löcher im Valenz-
band und Elektronen im Leitungsband im Volumen (Bulk) eines Festkörpers bewegen. Die
Theorie beruht auf der Feststellung, dass in einer Vielzahl von Materialien sich die Ladungs-
träger nicht völlig frei bewegen, sondern sich aufgrund periodischer Potentiale ihre Bewe-
gungsenergie E abhängig vom Impuls k verändert. In Systemen, in denen die Bewegung der
Ladungsträger nur leicht gestört wird, lässt sich mittels der Definition einer effektiven Masse

m∗ = ~2

me
·
[
d2E

dk2

]−1

(2.112 a)

bzw. tensoriell ( 1
m∗

)
ij

= me
~2 ·

∂2E

∂ki∂kj
(2.112 b)

die Physik im Rahmen quasi-freier Teilchen beschreiben35. Dies ist bspw. für die meisten
Halbleiter, darunter Silizium, der Fall.

35 Entgegen der sonst üblichen Konvention werden hier und im Folgenden die effektiven Massen als reine
Zahlenwerte, d. h. ohne die „Einheit“ me angegeben.
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Im Valenzband von Silizium und Germanium bewegen sich die Löcher nicht bloß in einem
Band, sondern in drei Bändern mit unterschiedlichen effektiven Massen. Die Bänder können
mit der Quantenzahl des Gesamtdrehimpulses j = |J| und seiner Quantisierung mj charak-
terisiert werden. Diese Eigenzustände identifiziert man als das HH36-Band (schweres Loch,
j = 3/2, mj = ±3/2), das LH37-Band (leichtes Loch, j = 3/2, mj = ±1/2) und das Spin-Orbit
SO38-Band (Split-off-Loch, j = 1/2, mj = ±1/2).
Eine ausführliche Herleitung der Energieeigenwertgleichung im Kane-Modell [198] und der

effektiven Massen ist in Kap.D im Anhang zu finden. Hier dagegen sollen lediglich die Disper-
sionen der Valenzbänder auf Basis der Herleitung diskutiert werden. Hierzu wurden einheitlich
die Luttinger-Parameter γi (i ∈ {1, 2, 3}), von Hensel (s. Tab.D.2) benutzt.
Da alle drei Bänder miteinander wechselwirken, lässt sich die Energieeigenwertgleichung

Gl. (D.44) der ansonsten parabolischen Bänder mithilfe der Gleichungen aus Kap. 2.5 lösen.
Dafür muss die Gleichung als Funktion von k2 betrachtet werden. Durch Lösen der Glei-
chung mittels der Cardanischen Formeln [197] lassen sich die drei Dispersionen k2

i (E) für die
Hauptrichtungen in Silizium exakt berechnen. Die Dispersionsrelationen lassen sich als

k2
HH(E) = 2me

~2 · EHH = k2

m∗HH

= 2me
~2 ·

[
Ξ(E) · cos

(1
3 arccos Ω(E)

)
− Σ(E)

]
,

(2.113 a)

k2
LH(E) = 2me

~2 · ELH = k2

m∗LH

= −2me
~2 ·

[
Ξ(E) · cos

(
π

3 + 1
3 arccos Ω(E)

)
+ Σ(E)

]
,

(2.113 b)

k2
SO(E) = 2me

~2 · (ESO + ∆SO) = k2

m∗SO

= −2me
~2 ·

[
Ξ(E) · cos

(
−π3 + 1

3 arccos Ω(E)
)

+ Σ(E)
] (2.113 c)

mit

Ξ(E) =
√
−4

3p(E) , (2.113 d)

Ω(E) = −q(E)
2

√
− 27
p3(E) , (2.113 e)

Σ(E) = B(E)
3A (2.113 f)

36Heavy Hole
37 Light Hole
38 Split-Off
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ausdrücken, wobei

p(E) = C(E)
A
− B(E)2

3A2 , (2.113 g)

q(E) = 2B(E)3

27A3 − B(E)C(E)
3A2 + D(E)

A
, (2.113 h)

∆(E) =
(
q(E)

2

)2
+
(
p(E)

3

)3
(2.113 i)

und

A = γ3
1 − 12γ1γ

2
2 + 16γ3
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)
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D(E) = E2 · (E + ∆SO) (2.113m)

sind.
In Abb. 2.8 sind der Vorfaktor Ξ, das Argument des Arkuskosinus Ω, sowie die Diskrimi-

nante ∆ und ihr Betrag dargestellt. Der Vorfaktor Ξ fällt zunächst bei kleinen Energien für
alle Richtungen bis zu einem globalen Minimum bei |E| ≈ ∆SO/3, anschließend steigt er ex-
ponentiell an. Für alle Richtungen ist bei E = 0 das Argument Ω = −1, steigt jedoch schon
bei kleinen Energien sehr schnell an. In den <100>-, <111>- und <112>-Richtungen werden
im Bereich |E| < 0,2 eV globale Maxima erreicht, anschließend fallen die Funktionen asym-
ptotisch gegen einen festen Wert. Für die <100>- und <111>-Richtungen ist dies ΩA = −1
und für die <112>-Richtungen ΩA ≈ 0,494. In den <110>-Richtungen wächst das Argument
ausschließlich und erreicht bereits bei |E| = ∆SO/2 nahezu den Grenzwert von ΩA = 1. Von
Bedeutung für das Lösungsverhalten von Polynomen dritter Ordnung ist die Diskriminante
∆. Lediglich bei E = 0 erhält man ∆ = 0, wodurch man analytische Lösungen für die Dis-
persionsrelationen Ei(k) ohne Zuhilfenahme von trigonometrischen Funktionen erhält. Für
|E| > 0 fällt die Diskriminante in allen Richtungen exponentiell. Dies lässt sich besonders gut
in Abb. 2.8 (d) am Betrag der Diskriminante ablesen. Lediglich im Bereich |E| < ∆SO gibt es
für die <111>-, <110>- und <112>-Richtungen lokale Abflachungen der Kurve.
Abb. 2.9 zeigt die aus Gl. (2.113) resultierenden Dispersionen für die Hauptrichtungen in

Silizium. Das HH-Band zeigt jeweils die flachste, anisotrope Dispersion, d. h. seine effekti-
ve Masse m∗ weist die jeweils größten Werte auf. Die effektive Masse ist in den <110>-
Richtungen jedoch aufgrund der Wechselwirkung mit dem SO-Band und der daraus resultie-
renden elektronenartigen Bandkrümmung nur in den Bereichen |E| � ∆SO und |E| � ∆SO
sinnvoll definiert (s. u.). In den <100>- und <111>-Richtungen ist das HH-Band für alle
Energien parabolisch, d. h. EHH ∝ k2, da es nicht mit den anderen Bändern wechselwirkt,
für die <112>-Richtungen ist es nahezu parabolisch. Aufgrund der SOC mit dem SO-Band
ist die Dispersion in den <110>-Richtungen im Bereich |E| � ∆SO im Vergleich besonders
flach. Die effektive Masse erreicht einen Wert von m∗HH = 3,5, und damit mehr als das Sechs-
fache des Wertes für |E| � ∆SO. Ein derartiges Verhalten weist kein anderes Band in den
betrachteten Richtungen auf.
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(a) Vorfaktor Ξ in logarithmischer Skalierung. (b) Argument Ω.

(c) Diskriminante ∆ in linearer Skalierung. (d) Betrag der Diskriminante in logarithmischer
Skalierung.

Abbildung 2.8: Parameter der Valenzbanddispersionen in den Si-Hauptrichtungen.

Die Dispersion des LH-Bandes beginnt wie die des HH-Bandes im Ursprung E(0) = 0. Da
seine effektive Masse für |E| � ∆SO kleiner ist als die des HH-Bandes, dispergiert es stärker,
auch ist es anisotrop. Bei k ≈ 0,05Å−1 kommt das LH-Band dem SO-Band energetisch in
den <100>-, <111>- und <112>-Richtungen am nächsten. Durch die SOC hybridisieren
LH- und SO-Band, sodass sie sich für |E| � ∆SO energetisch wieder voneinander entfernen.
Da in den <110>-Richtungen das LH- nur schwach mit dem SO-Band hybridisiert, behält
es nahezu seinen parabolischen Charakter und seine effektive Masse m∗LH verändert sich nur
geringfügig. Im Energiebereich |E| � ∆SO nähert sich die effektive Masse des LH-Bandes der
des HH-Bandes in den <100>- und <111>-Richtungen an, sodass das LH-Band eine hohe
Anisotropie aufweist.

Das SO-Band hat gegenüber dem LH- und HH-Band bei k = 0 einen energetischen Offset
von E0 = −∆SO = −44meV. Aufgrund seiner niedrigen effektiven Masse m∗SO dispergiert es
in allen betrachteten Richtungen für |E| � ∆SO zunächst sehr stark, parabolisch und zudem
isotrop (s. Tab.D.3). Wegen der SOC mit LH und HH wird seine Dispersion im Bereich
|E| � ∆SO jedoch stark anisotrop.

Abb. 2.10 zeigt die aus den Dispersionsrelationen Ei(k) der Valenzbänder mittels Gl. (2.112)



Kapitel 2. Theoretische Grundlagen
Kapitel 2.6. Effektive Massen von Löchern im Silizium-Valenzband - 47 -

(a) Dispersion für <100>-Richtungen. (b) Dispersion für <111>-Richtungen.

(c) Dispersion für <110>-Richtungen. (d) Dispersion für <112>-Richtungen.

Abbildung 2.9: Dispersionen der Valenzbänder in den Si-Hauptrichtungen.

berechneten effektiven Massen bzw. deren Beträge für die vier betrachteten Richtungen in
Silizium. Für das HH-Band in (a) zeigt sich, dass in den <100>- und <111>-Richtungen die
effektiven Masse m∗HH konstant ist. Dies bedeutet, dass die Wechselwirkung mit den anderen
beiden Valenzbändern in diesen Richtungen keinerlei Einfluss auf das HH-Band hat und dieses
somit parabolisch ist. Für die <100>-Richtungen ergibt sich ein Wert von m∗HH ≈ 0,277 und
in den <111>-Richtungen m∗HH ≈ 0,718. In den <112>-Richtungen bewirkt die SOC eine
Veränderung von m∗HH von etwa 0,569 bei k = 0 zu 0,924 im Bereich |E| � ∆SO. Dabei
erreicht die effektive Masse bei k ≈ 0,075Å−1 ein Maximum von etwa 1,22, bevor sie bei
größeren Werten von k wieder abfällt. Somit ist das HH-Band in den <112>-Richtungen
nahezu parabolisch, was auch sehr gut bei der Dispersion in Abb. 2.9 (c) sichtbar ist. In den
<110>-Richtungen dagegen bewirkt die SOC eine starke Hybridisierung mit dem SO-Band,
aufgrund derer es im Wechselwirkungsbereich statt einer lochartigen eine elektronenartige
Dispersion gibt. Das heißt, dass das Vorzeichen der effektiven Masse in diesem Bereich negativ
ist und es an den Übergängen in Folge der Definition der effektiven Masse in Gl. (2.112)
Polstellen bei k ≈ 0,037Å−1 und k ≈ 0,078Å−1 gibt. Deshalb wird zur besseren Sichtbarkeit
in Abb. 2.10 (a) lediglich der Betrag von m∗HH gezeigt. Die SOC bewirkt auch, dass das HH-
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(a) HH-Band. (b) LH-Band.

(c) SO-Band.

Abbildung 2.10: Effektive Massen bzw. ihre Beträge der Valenzbänder in den Si-Hauptrich-
tungen. Das HH-Band hat aufgrund der Hybridisierung mit dem SO-Band
in den <110>-Richtungen einen Zwischenbereich mit negativer effektiver
Masse, d. h. seine Bandkrümmung ist dort elektronenartig. Gleiches gilt
für das LH-Band in den <111>- und <112>-Richtungen. Die Kurven
wurden nach k = 0 linear zu den in Tab.D.3 angegebenen Werten extra-
poliert.

Band lediglich im Bereich |E| � ∆SO parabolisch ist. Bei k = 0 ist m∗HH ≈ 0,569 und für
k � 0,1Å−1

m∗HH ≈ 3,5. Im elektronenartigen Bereich erreicht |m∗HH| einen minimalen Wert
von 4,17.

Die effektiven Massen des LH-Bandes sind in Abb. 2.10 (b) gezeigt. Die SOC bewirkt, dass
sich in allen vier Richtungen die effektive Masse nicht konstant verhält. In den <100>- und
<110>-Richtungen ist der Verlauf ähnlich wie in den <112>-Richtungen des HH-Bandes. Für
die <100>-Richtungen ist bei k = 0 m∗LH ≈ 0,201, das Maximum bei k ≈ 0,075Å−1 hat einen
Wert von m∗LH ≈ 0,35 und für k � 0,1Å−1 erreicht m∗LH einen Wert von ungefähr 0,277, was
dem Wert des HH-Bandes für große Werte von k entspricht. In den <110>-Richtungen ist der
Wert von m∗LH bei k = 0 mit 0,147 etwas kleiner als in den <100>-Richtungen, dafür ist das
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(a) m∗−1. (b) m∗.

Abbildung 2.11: Inverse effektive Massen und effektive Massen in den Richtungen senkrecht
zur (111)-Ebene für |E| � ∆SO.

Maximum bei k ≈ 0,04Å−1 mit m∗LH ≈ 0,62 höher. Der Grenzwert für k � 0,1Å−1 ist der
gleiche wie für die <100>-Richtungen. Für die <111>- und <112>-Richtungen ist wiederum
der Betrag von m∗LH gezeigt. In beiden Richtungen resultiert aus der SOC wie in den <110>-
Richtungen des HH-Bandes ein Zwischenbereich elektronenartiger Dispersion mit m∗LH < 0.
Für die <111>-Richtungen liegen die Polstellen bei k ≈ 0,027Å−1 und k ≈ 0,054Å−1,
wohingegen sie für die <112>-Richtungen bei k ≈ 0,034Å−1 und k ≈ 0,044Å−1 liegen. Die
Beträge der effektiven Massen erreichen in diesem zwischen den Polstellen liegenden Bereich
minimale Werte von 0,566 bzw. 2,782 für die <111>- bzw. <112>-Richtungen. Bei k = 0
zeigen die Dispersionen effektive Massen von 0,139 für die <111>-Richtungen und 0,147
für die <112>-Richtungen (gleicher Wert in den <110>-Richtungen). Die Grenzwerte für
k � 0,1Å−1 sind für die <111>-Richtungen m∗LH ≈ 0,718 und für die <112>-Richtungen
m∗LH ≈ 0,4. Damit nimmt die effektive Masse des LH-Bandes in den <111>-Richtungen für
große Werte von k den gleichen Wert an, wie die effektive Masse des HH-Bandes.
Das Verhalten der effektiven Massen des SO-Bandes m∗SO ist in Abb. 2.10 (c) gezeigt. Im

Vergleich zu (a) und (b) ist die lineare Skalierung zu beachten. Bei k = 0 gilt für alle
vier Richtungen m∗SO ≈ 0,233, das Band ist hier demnach isotrop. Diese Isotropie ist für
k > 0 jedoch nicht mehr gegeben. Die Kurven fallen für k > 0 in allen Richtungen bis zu
globalen Minima. Anschließend steigen die effektiven Massen wieder bis zu ihren jeweiligen
Grenzwerten an. Das Minimum in den <100>-Richtungen findet sich bei k ≈ 0,075Å−1 mit
einem Wert von m∗SO ≈ 0,157, der Grenzwert für k � 0,1Å−1 beträgt m∗SO ≈ 0,177. Diese
Kurve unterscheidet sich im Vergleich deutlich zu den anderen Richtungen, die sehr ähnliche
Verläufe haben. Die Minima der <111>-, <110>- und <112>-Richtungen finden sich bei k ≈
0,036Å−1, k ≈ 0,041Å−1 bzw. k ≈ 0,039Å−1. Der Wert der effektiven Masse im Minimum
ist mit m∗SO ≈ 0,076 für die <111>-Richtungen am niedrigsten und mit m∗SO ≈ 0,088 für
die <110>-Richtungen am höchsten innerhalb dieses Trios. Die <112>-Richtungen haben im
Minimum eine effektive Masse vonm∗SO ≈ 0,083. Die Grenzwerte für k � 0,1Å−1 betragen für
die <111>-, <110>- und <112>-Richtungen m∗SO ≈ 0,099, m∗SO ≈ 0,112 bzw. m∗SO ≈ 0,108.
Insgesamt lässt sich für das SO-Band sagen, dass es aufgrund der vergleichsweise geringen
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(a) m∗−1 für |E| � ∆SO. (b) m∗−1 für |E| � ∆SO.

(c) m∗ für |E| � ∆SO. (d) m∗ für |E| � ∆SO.

Abbildung 2.12: Polardiagramme der inversen effektiven Massen und der effektiven Massen
in den Richtungen senkrecht zur (111)-Ebene. Die Winkelangaben in Grad
entsprechen dem Winkel α.

Variation seiner effektiven Masse in den vier gezeigten Richtungen die geringste Anisotropie
aufweist. Dies ist zum einen auf seinen energetischen Offset E0 und zum anderen auf seine
Quantenzahlen |j = 1/2,mj = ±1/2〉 (gültig für k = 0) zurückzuführen, da die anderen beiden
Bänder mit j = 3/2 nur über die SOC mit dem SO-Band wechselwirken können.
Zu guter Letzt sollen noch die Winkelabhängigkeiten der effektiven Massen der Valenzbän-

der in den Richtungen senkrecht zur (111)-Ebene nach Gl. (D.50) für |E| � ∆SO und nach
Gl. (D.52) für |E| � ∆SO diskutiert werden, die als Lösungen von Gl. (D.49) bzw. Gl. (D.51)
analytisch darstellbar sind. Die Richtungen mit dem Winkel α ergeben sich als Linearkombi-
nation nach Gl. (D.47).
Für den Bereich |E| � ∆SO geht aus Gl. (D.50) hervor, dass keinerlei Winkelabhängigkeit

für die drei Valenzbänder vorhanden ist, d. h. dass die Bänder isotrop sind. Die effektive
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Masse des HH-Bandes beträgt m∗HH ≈ 0,569, die des LH-Bandes m∗LH ≈ 0,147 und die des
SO-Bandes m∗SO ≈ 0,233 (s. Tab.D.3 u. Abb. 2.12 (a), (c)).
Im Bereich |E| � ∆SO ist die Symmetrie aufgrund der SOC jedoch gebrochen, es liegt

eine Anisotropie vor. Damit variieren die Werte der effektiven Massen abhängig vom Winkel
α. Dies ist anhand der Abbildungen 2.11 und 2.12 (b), (d) deutlich erkennbar. Durch die
Symmetrie des Silizium-Kristalls erigbt sich eine Sechszähligkeit der Kurvenverläufe, welche
besonders eindrucksvoll in den Polardiagrammen von Abb. 2.12 zum Vorschein kommt. Es
ergeben sich zudem aus Gl. (D.52) für α = n · 60° und für α = n · 60°+30° (n ∈ N0) die
Spezialfälle der <112>- bzw. der <110>-Richtungen. Anhand von Abb. 2.12 (b) zeigt sich,
dass die inversen effektiven Massen des HH- und des SO-Bandes für α = n · 60° maximal und
die des LH-Bandes minimal sind. Entsprechend umgekehrt sind die inversen effektiven Massen
des HH- und des SO-Bandes für α = n · 60°+30° minimal und die des LH-Bandes maximal.
Dass die Anisotropie des HH-Bandes im Vergleich besonders stark ist, zeigt Abb. 2.12 (d): Die
Kurve verläuft sternförmig mit abgerundeten Maxima bei α = n · 60°+30° mit Werten von
m∗HH ≈ 3,5 und spitzeren Minima bei α = n · 60° mit Werten von m∗HH ≈ 0,924. Die Kurve
des LH-Bandes ist ebenfalls sternförmig, jedoch um 30° gedreht, deren Maxima bzw. Minima
Werte von m∗LH ≈ 0,4 bzw. m∗LH ≈ 0,277 haben. Die Anisotropie des SO-Bandes ist in den
Richtungen senkrecht zur (111)-Ebene äußerst gering. In Abb. 2.12 (d) lässt sie sich kaum noch
ausmachen, da die effektive Masse für α = n · 60° mit m∗SO ≈ 0,112 und für α = n · 60°+30°
mit m∗SO ≈ 0,108 im Vergleich zu den HH- und LH-Bändern sehr gering ist. Die relative
Änderung der effektiven Masse von etwa 3,6 % ist jedoch im Polardiagramm der inversen
effektiven Masse (Abb. 2.12 (b)) gut sichtbar in Form eines Hexagons mit abgerundeten Ecken
und leicht nach innen gezogenen Seiten.

2.7. Dreieckspotential
An metallisierten Oberflächen von n-dotierten Halbleitern bildet sich durch den Kontakt von
Metall und Halbleiter eine Schottky-Barriere aus, wodurch sich die Oberflächenzustände ener-
getisch verschieben. Da das Fermi-Niveau am Metall-Halbleiter-Kontakt die gleiche Energie
besitzt wie im Volumen des Halbleiters, verbiegen sich die Bänder des Halbleiters in der
durch den Kontakt entstandenen oberflächennahen Raumladungszone (Verarmungszone für
Elektronen, Inversionsschicht für Löcher) nach oben. Diese Raumladungszone kann mehrere
Hundert Nanometer in den Halbleiter hinein reichen.
Das VBM39 bildet dabei in erster Näherung in der Raumladungszone nahe der Oberflä-

che für die Löcher einen dreieckigen Potentialtopf aus (s. Abb. 2.13). Mathematisch wird
das Dreieckspotential durch eine unendlich hohe Potentialstufe an der Oberfläche und einen
konstanten Potentialgradienten ∂zV = qE im Volumen approximiert, wobei E das elektrische
Feld in der Raumladungszone ist. Die eindimensionale Schrödinger-Gleichung

− ~2

2mz

d2Ψ(z)
dz2 + qE

εr
zΨ(z) = EnΨ(z) (2.114)

des Dreieckspotentials für Tiefen z > 0 unter der Oberfläche (mit eingeschlossenem Teilchen
der Masse mz und der relativen Permittivität εr) lässt sich mittels der Airy-Funktion

Ai(x) = 1
π

∫ ∞
0

cos
(
t3

3 + xt

)
dt (2.115)

39Valenzbandmaximum
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Abbildung 2.13: Schematische Darstellung der Schottky-Barriere des Kontaktes von Pb mit
n-Si: Durch den Metall-Halbleiter-Kontakt entsteht eine Verarmungszone
(für Elektronen) im Si-Bulk nahe der Oberfläche, wodurch ein elektrisches
Feld E entsteht. Der Ausgleich der Fermi-Niveaus der Oberflächenzustän-
de und im Volumen führt zu einer Bandverbiegung mit der Schottky-
Barriere ΦSB an der Oberfläche. Im Valenzband bilden sich innerhalb des
Dreieckpotentials QWSs aus. Die ersten drei Wellenfunktionen mit Eigen-
energien En sind ebenfalls schematisch dargestellt.

lösen [199, 200]. Die Eigenenergien En der Wellenfunktion

Ψ(z) = A ·Ai

( 2mzε
2
r

~2q2E2

)1/3

·
(
qE
εr
z − En

) (2.116)

mit der Normalisierungskonstanten A ergeben sich dabei zu

En =
(
~2q2E2

2mzε2
r

)1/3

· an + E0 , (2.117)

mit n ∈ N>0, wobei

an ≈
[3π

2 (n− 1/4)
]2/3

(2.118)

die n-te Nullstelle der Airy-Funktion ist [199, 200] und E0 ein Energieoffset.
Die Tiefe d des Dreieckspotentials lässt sich wie bei einer Schottky-Barriere mit der Do-

tierkonzentration ND des Substrats im Volumen und der Stärke der Bandverbiegung an der
Oberfläche Vs ≈ (EF − EVBM)/e durch

d =
√

2εrε0Vs
eND

(2.119)

ermitteln [200].
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3. Experimentelle Methoden und Apparaturen
In diesem Kapitel werden die für die experimentellen Untersuchungen dieser Arbeit verwen-
deten experimentellen Methoden und Apparaturen vorgestellt. STM- und optische LEED-
Messungen zur Strukturbestimmung wurden an einer UHV40-Kammer in Hannover durchge-
führt (s. Kap.3.1). Details zum Aufbau sind in [201–203] zu finden. Ergänzende Messungen zur
Leitfähigkeit und Magnetotransport, sowie strukturelle Untersuchungen mittels SPA-LEED
wurden an einer weiteren UHV-Kammer in Hannover durchgeführt (s. Kap. 3.2). Die Un-
tersuchungen der elektronischen Bandstruktur wurden schließlich am Synchrotron SLS41
des PSIs42 in der Schweiz durchgeführt. Die COPHEE-Endstation an der dortigen SIS43-
Beamline erlaubt die Charakterisierung der Oberflächenzustände mittels Spin-integrierter
und -aufgelöster ARPES-Messungen (s. Kap. 3.3).

3.1. Strukturanalyse mit STM und optischen LEED
Die zur Bestimmung der atomaren Oberflächenstruktur der untersuchten Proben eingesetzte
UHV-Kammer besteht im Kern aus zwei durch ein Plattenventil voneinander getrennten
Teilkammern. Der als Präparationskammer genutzte Teil mit Verdampfern, Sputter Gun,
XPS44-, UPS45- und Auger-System und optischen LEED (s. Abb. 3.1(a)) hat einen Basisdruck
von etwa p ≈ 2 · 10−10 mbar, bei dem die Proben auf einem Manipulator durch DC-Heizung
ausgegast und anschließend präpariert wurden. Nach Prüfung der langreichweitigen Ordnung
mittels LEED wurden die Proben in die UHV 700 -Hauptkammer transferiert (Basisdruck
p < 1 · 10−10 mbar). In dieser befindet sich neben weiteren Verdampfern ein STM der Firma
RHK Technology (s. Abb. 3.1(b)), das bei variablen Temperaturen (25-500K, Kühlung mit
LN2

46 oder LHe47, Heizen mit DC-Strom) betrieben werden kann [204]. Temperaturen über
300◦C wurden mit einem Impac IGA 140-Pyrometer gemessen. Weitere Details zum Aufbau
sind in [201] zu finden. Die Probengröße beträgt typischerweise 8 × 2mm2. Die Apparatur
wurde für Untersuchungen der Monolagenstrukturen von Pb/Si(111) und Pb/Si(557) genutzt
(s. Kap. 5.1 u. 6.1).

3.1.1. Beugung niederenergetischer Elektronen
Mit einem optischen LEED kann die langreichweitige Ordnung einer Oberfläche im UHV
untersucht werden. Dabei werden aus einem Filament ausgelöste niederenergetische Elektro-
nen mit Energien von E ≈ 20 − 500 eV an der Oberfläche gebeugt. Von den rückgebeugten

40Ultrahochvakuum
41 Swiss Light Source
42 Paul Scherrer Instituts
43 Surface and Interface Spectroscopy
44X-Ray Photoelectron Spectroscopy
45Ultraviolet Photoelectron Spectroscopy
46 Liquid Nitrogen
47 Liquid Helium
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Elektronen werden anschließend mittels feinmaschiger Gitter inelastisch gebeugte Elektronen
ausselektiert und lediglich die elastisch gebeugten Elektronen mit einer Hochspannung von
5 − 6 kV auf einen phosphoreszierenden Leuchtschirm beschleunigt. Die von den P-Atomen
emittierte elektromagnetische Strahlung wird schließlich mit einer Digitalkammera (Canon
EOS1000D) im abgedunkelten Raum fotografiert.

Bei der Beugung niederenergetischer Elektronen wird ausgenutzt, dass die de Broglie-Wel-
lenlänge der Elektronen

λel = h√
2meE

(3.1)

bei niedrigen Energien im Bereich von E = 20 − 300 eV mit wenigen Ångström im Bereich
der atomaren Strukturgrößen an Oberflächen liegt [205, 206]. Werden Elektronenstrahlen
an einer atomaren Stufe der Höhe d gebeugt, interferieren die beiden Strahlen konstruktiv
miteinander, wenn sie die Bragg-Beziehung

S · λel = 2d · cosϑ (3.2)

mit einer ganzzahligen Streuphase S erfüllen, wobei ϑ der Winkel relativ zur Oberflächennor-
malen ist [205, 206]. Für halbzahlige Werte von S interferieren die beiden Strahlen hingegen
destruktiv (s. Abb. 3.2 (a)).
Damit Beugungsreflexe der Elektronen auf dem Leuchtschirm detektiert werden können,

muss zudem die Laue-Bedingung
ki,‖ − kf,‖ = G (3.3)

erfüllt sein. Hierbei sind ki,‖ und kf,‖ die Anteile der Wellenvektoren der einfallenden bzw.
gebeugten Elektronen parallel zur Oberfläche mit Gesamtbetrag ki = 2π/λel und G ein
reziproker Gittervektor der Oberfläche. Ist Gl. (3.3) erfüllt, interferieren die Elektronen an
der Oberfläche konstruktiv mit der lateralen Gitterstruktur. Da senkrecht zur Oberfläche
keine periodische Struktur gegeben ist, entstehen die sog. Beugungsstangen (s. Abb. 3.2 (b)).

3.1.2. Rastertunnelmikroskopie
Die Rastertunnelmikroskopie (STM) basiert auf dem quantenmechanischen Tunneleffekt zwi-
schen zwei (halb)leitenden Materialien. Elektronen tunneln dabei zwischen einer metallischen
Spitze und der Oberfläche der zu untersuchenden Probe (s. Abb. 3.3). In der Spitze befindli-
che Elektronen können dabei nur in unbesetzte Zustände der Probe tunneln (positive Tunnel-
spannungen V ) bzw. umgekehrt Elektronen aus besetzten Zuständen der Probe in unbesetzte
Zustände der Spitze (negative Tunnelspannungen V ). Die theoretische Grundlage des Tun-
neleffekts beim STM stellten Bardeen [207], sowie Tersoff und Hamann [208, 209] auf.

Der Tunnelstrom I hängt dabei in erster Näherung linear von der Tunnelwahrscheinlichkeit
T (E,V ) für elastische Tunnelprozesse zwischen Zuständen |Ψµ〉 und |Ψν〉 mit Energien Eµ
bzw. Eν ab. Befinden sich Probe (Austrittsarbeit ΦP) und Spitze (Austrittsarbeit ΦS) in einer
Distanz z voneinander, kann ein Elektron mit der Energie E mit der Wahrscheinlichkeit

T (E,V ) = 4π2

h
|Mµν |2 · δ(Eµ − Eν) ≈ 16E(ΦA − E)

Φ2
A

· e−2κz (3.4)

durch die Barriere tunneln [210], wobei δ(x) die Delta-Funktion ist.Mµν ist das Tunnelmatri-
xelement zwischen den beteiligten Zuständen, ΦA = (ΦS + ΦP)/2 die mittlere Austrittsarbeit
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(a) LEED: In der Elektronenkanone werden Elek-
tronen aus einem Filament ausgelöst, mit 20-
500V beschleunigt und auf die Probe fokus-
siert. Rückgebeugte Elektronen werden durch
die Gitteroptik selektiert und treffen nach Be-
schleunigung mit einer Hochspannung von ty-
pischerweise 5 − 6 kV auf einen Phosphor-
schirm, wo sie die Atome zum leuchten anre-
gen; nach [211].

(b) RHK-STM: Mit einem Wobble Stick wer-
den die in einem Probenhalter montierten
Proben vom Manipulator auf die kühlbare
Proben-Stage transferiert. Anschließend kann
der Scankopf mit Piezoantrieb auf den Pro-
benhalter abgesenkt werden. Die metallische
Spitze befindet sich ebenfalls im Scankopf.
Elektrische Kontakte zum Heizen der Probe
und zur Messung der Temperatur befinden
sich rückseitig an der Stage; angepasst aus
[204].

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau von LEED und STM.

Abbildung 3.2: Elektronenbeugung an Oberflächen: (a) Der Gangunterschied zweier Elek-
tronenwellen nach der Beugung an einer atomaren Stufe beträgt S ·λel. (b)
Die Intensität der Beugungsstangen senkrecht zur Oberfläche (mit Bragg-
Punkten) variiert abhängig von der Streuphase S; aus [212].
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(a) Positive Tunnelspannung V : Tunneln in unbe-
setzte Zustände der Probe.

(b) Negative Tunnelspannung V : Tunneln aus be-
setzten Zustände der Probe.

Abbildung 3.3: Tunnelprozess im STM: Liegt eine externe Spannung V zwischen Probe
und STM-Spitze an, verschieben sich die Fermi-Niveaus um eV gegenein-
ander. Durch die Tunnelbarriere der Breite z fließt dann ein Tunnelstrom
I, abhängig von den lokalen Zustandsdichten ρP und ρS der Probe bzw.
der Spitze. ρS wird als konstant betrachtet.

und

κ =
√

2meΦA
~2 + eV

2 − E (3.5)

die inverse Abklinglänge. Der Tunnelstrom nimmt somit exponentiell mit zunehmender Di-
stanz zwischen Spitze und Probe ab.
Für kleine Tunnelspannungen V und Temperaturen T , kann der Tunnelstrom mit der

lokalen Zustandsdichte ρP der Probe schließlich durch

I(V ) ∝
∫ eV

0
ρP(E) · T (E,V ) dE (3.6)

ausgedrückt werden [210]. Dabei wird die lokale Zustandsdichte ρS der Spitze als konstant
angenommen (s. a. Abb. 3.3) und die Spitze durch ein einzelnes metallisches Atom approxi-
miert.

3.2. SPA-LEED-, Leitfähigkeits- und Magnetotransport-
Messungen

In Zusammenarbeit mit Philipp Kröger und Haiyue Liu wurden Messungen der Leit-
fähigkeit und des Magnetotransports an Monolagenstrukturen von Pb/Si(111) durchgeführt
(s. Kap. 5.3). In diesem Zuge entstanden auch SPA-LEED-Bilder der selben Strukturen (s.
Kap. 5.1). Die Messungen wurden an einer weiteren UHV-Kammer in Hannover durchgeführt.
Details zum Aufbau der Apparatur sind z. B. in [212, 213] zu finden.
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Entscheidend für die elektrische Charakterisierung der Probenoberflächen ist die modifi-
zierte Van-der-Pauw-Geometrie der 15× 15mm2 großen Proben [212, 213]. Dazu wurden mit
einem Laser insgesamt vier 5mm lange Schlitze von der Mitte der Kanten zur Mitte der
Probe hin geschnitten (die Proben wurden mit einem Resist geschützt). Dank der zusätzlich
aufgebrachten acht TiSi2-Kontakte kann die elektrischen Leitfähigkeit und die Hall-Spannung
der Probe besonders genau bestimmt werden. Der über die Probe geleitete elektrische Strom
kann mit Hilfe der zusätzlichen Kontakte geometrisch angepasst werden, um die Empfind-
lichkeit bezüglich der Anisotropie zu maximieren, so dass der Strom nur entweder in die eine
oder die andere Richtung fließt. Die Probe kann im UHV (Basisdruck p < 1 · 10−10 mbar)
bis etwa T = 10K mittels LHe gekühlt werden. Ein externer, supraleitender Elektromagnet
(Spectromag SM 400, Oxford) kann überdies in-situ ein magnetisches Feld B von bis zu 4T
in der Probe für Magnetotransportmessungen induzieren.

3.2.1. Reflexprofilanalyse mit hochauflösender niederenergetischer
Elektronenbeugung

LEED-Experimente mit hoher Auflösung im reziproken Raum (K-Raum) können zur Re-
flexprofilanalyse genutzt werden. Diese gibt mannigfaltige Auskünfte über die Morphologie
der untersuchten Oberfläche. Da die Verbreiterung der Beugungsreflexe durch den phospho-
reszierenden Schirm im optischen LEED in den meisten Fällen kaum quantitative Aussagen
zulässt, wurde in den 1980er Jahren von der Arbeitsgruppe Henzler die Methodik weiterent-
wickelt [214–216]. Das sog. SPA-LEED besitzt anstelle des phosphoreszierenden Schirms einen
ortsfesten Channeltron-Detektor, der 2ϑ = 2× 4− 7◦ von der Mittelachse angeordnet ist (s.
Abb. 3.4 (a)). Um dennoch den gesamten auf der (modifizierten) Ewald-Kugel (s. Abb. 3.4 (b))
liegenden Phasenraum detektieren zu können, werden die Elektronen im SPA-LEED durch
eine Oktupol-Ablenkeinheit elektrostatisch auf ihrer Flugbahn von der Elektronenkanone
zur Probe und von dort zum Channeltron-Detektor abgelenkt. An den vorderen und hinteren
Oktupol-Platten liegen für diesen Zweck paarweise gegensätzlich gepolte Spannungen ±V an.

(a) Aufbau des Instruments mit Elektronenkanone, Oktupol-
Ablenkeinheit und Channeltron-Detektor.

(b) Ewald-Konstruktion im SPA-
LEED.

Abbildung 3.4: Aufbau und Ewald-Konstruktion eines SPA-LEEDs: Da der Win-
kel 2ϑ zwischen ein- und ausfallendem Elektronenstrahl im SPA-
LEED konstant ist, ist die modifizierte Ewald-Kugel etwa doppelt so groß
wie die Ewald-Kugel im optischen LEED; aus [212].
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Durch sukzessive Variation der Ablenkspannungen lässt sich die Ewald-Kugel bei gegebener
Elektronenenergie E = 10− 500 eV abrastern. Mit einer elektrostatischen Linse in der Elek-
tronenkanone und der Fokuslinse kann der Elektronenstrahl auf der Probe und im Detektor
zudem fokussiert werden. Im Channeltron lösen die eindringenden Elektronen durch Kollisio-
nen mit den auf Hochspannung von 2-3 kV liegenden Innenwänden einen signalverstärkenden
Lawineneffekt aus, sodass auch wenige Elektronen detektiert werden können.
Eine umfassende Übersicht über die Beugungstheorie niederenergetischer Elektronen an

Oberflächen findet sich bspw. in [205, 206]. Im Rahmen dieser Arbeit beschränkte sich die Da-
tenanalyse hauptsächlich auf die mittleren Domänen- und Terrassengrößen Γ der auf Si(111)
gewachsenen Pb-Monolagenstrukturen. Diese Informationen lassen sich mittels einer H(S)-
Analyse der vollen Halbwertsbreite FWHM48 des (0,0)-Reflexes in Abhängigkeit der Streu-
phase S ermitteln [205, 217]. Bei einer geometrische Verteilung der Terrassenbreiten kann das
Profil des (0,0)-Reflexes mittels einer Summe aus Gauß- und Lorentz-Funktion beschrieben
werden. Die Halbwertsbreite H der Lorentz-Funktion oszilliert als Funktion der Streuphase
S in einem Zweilevelsystem nach [205, 206] mit

H(S) = 4
Γ · [1− cos(2πS)] . (3.7)

3.2.2. Elektrische Leitfähigkeit
Das klassische Modell der Theorie der elektrischen Leitfähigkeit wurde von Drude entwickelt
[218]. Unter der Annahme, dass die Leitungselektronen eines Metalls ein Gas aus Teilchen
bilden, die zwischen Stößen untereinander oder mit den positiv geladenen Ionenrümpfen
der Atome nicht wechselwirken, werden sie in Anwesenheit eines elektrischen Feldes E in
Feldrichtung beschleunigt und durch Stoßprozesse (Stoßzeit τ) abgebremst. Sie driften daher
mit der Geschwindigkeit

vD = − eτ
me
· E = −µE (3.8)

in Feldrichtung. Dabei ist
µ = eτ

me
(3.9)

die Beweglichkeit der Ladungsträger. Die Stromdichte j ergibt sich mit der Elektronenkon-
zentration n der freien Ladungsträger in Richtung des elektrischen Feldes damit zu

j = −envD = enµ · E = e2τn

me
· E . (3.10)

Damit folgt für die elektrische Leitfähigkeit

σ =
∣∣∣∣ jE
∣∣∣∣ = e2τn

me
. (3.11)

Da sich Elektronen in einem Festkörper jedoch nicht völlig frei sondern in (parabolisch
angenäherten) Bändern bewegen, muss die Masse in Gl. (3.11) durch die effektive Masse m∗
aus Gl. (2.112) ersetzt werden. Ferner muss die Relaxationszeit der Elektronen am Fermi-
Niveau betrachtet werden, sodass anstelle von Gl. (3.11)

σ ∼=
e2τ(EF)n

m∗
(3.12)

48 Full Width at Half Maximum
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gilt.
Die Temperaturabhängigkeit der elektrischen Leitfähigkeit von Metallen wird durch die

Streuung ihrer Elektronen bestimmt. Während die Streuung der Elektronen an Störstellen
τSt temperaturunabhängig ist, hängt die Streuung an Phononen, d. h. an den Quasiteilchen
der Gitterschwingungen, von der Temperatur ab. Oberhalb der Debye-Temperatur ΘD gilt
für die Streuzeit an Phononen τPh ∝ Θ2

D/T , während bei niedrigeren Temperaturen weniger
Phononen angeregt werden können und daher τPh ∝ (ΘD/T )5 gilt [213]. Der spezifische
Widerstand %(T ) ist der Kehrwert der elektrischen Leitfähigkeit σ und ergibt sich mittels der
Matthiessen’sche Regel, nach der das inverse der Gesamtstreuzeit der Elektronen die Summe
der inversen Einzelprozessstreuzeiten ist:

1
τ

= 1
τSt

+ 1
τPh

. (3.13)

Hinzu kommt auch noch die temperaturabhängige Elektron-Elektron-Streuung mit τee ∝ T 2

[219], die hauptsächlich in Übergangs- und Alkalimetallen zu relevanten Beiträgen führt.
In Systemen, in der der Spin der Elektronen ebenfalls eine Rolle spielt, kommt als weiterer

Beitrag die SOC hinzu. Die Matthiessen’sche Regel lässt sich dann nach der Art des jeweiligen
Streuprozesses auch als

1
τ

= 1
τ0

+ 1
τi

+ 1
τSO

(3.14)

schreiben, wobei τ0 die elastische, τi die inelastische und τSO die Spin-Bahn-Streuzeit sind.
Zusätzlich können auch lokalisierte Elektronen durch thermische Aktivierung zur elektri-

schen Leitfähigkeit beitragen (sog. Anderson-Lokalisierung [220]). Hierbei hüpfen die loka-
lisierten Elektronen von einem Lokalisierungszentrum zu einem anderen [221]. Nach Mott
und Davis [222] berechnet sich der Beitrag dieses Prozesses zur elektrischen Leitfähigkeit zu

σ(T ) = σA · exp
[
−
(
Ea
kBT

)1/(1+d)
]
, (3.15)

wobei Ea die Aktivierungsenergie und d die Dimensionalität des Systems sind.
Weitere Details zur elektrischen Leitfähigkeit finden sich bspw. in [212, 213, 221].

3.2.3. Magnetotransport
Bewegen sich Elektronen mit der Geschwindigkeit v in einem Magnetfeld B, wirkt auf sie die
Lorentz-Kraft

F = ev×B . (3.16)

Diese zwingt die Elektronen auf eine Kreisbahn mit der sog. Zyklotronfrequenz

ωc = eB

me
= µB

τ
, (3.17)

wobei µ = σ/(ne) die Beweglichkeit der Elektronen (mit Dichte n) und τ ihre Streuzeit
sind. Im Rahmen dieser klassischen Beschreibung ergibt sich die Änderung der elektrischen
Leitfähigkeit im Magnetfeld zu

∆σkl(B) = − σ(0)
1 + 1

µ2B2
. (3.18)
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Eine quantitative Beschreibung der Magnetoleitfähigkeit eines Quantensystems mit star-
ker SOI wurde von Hikami erarbeitet [223]. Die Änderung des Magnetoleitwerts ∆L(B) =
L(B)−L(0) in einem Magnetfeld B⊥ senkrecht zur Oberfläche inklusive der logarithmischen
Korrekturterme aus [224] ist gegeben durch

∆L(B) = −G0
2π ·

[
f
(
B0 +BSO

B

)
− 3

2f
(4/3BSO +Bi

B

)
+ 1

2f
(
Bi
B

)]
(3.19 a)

mit

f(Bν/B) = Ψ(1/2 +Bν/B)− ln(Bν/B) , (3.19 b)

wobei Ψ(x) die Digamma-Funktion und G0 = e2/(πh) das Leitfähigkeitsquantum sind. Die
Bν mit ν = 0, i, SO sind definiert als Bν = ~ · d/(4ev2

Fτ0τν). Damit können für eine gegebene
Fermi-Geschwindigkeit vF der Elektronen in einem d-dimensionalen System alle wesentlichen
Streuparameter τ0, τi und τSO bestimmt werden.
Unter der Annahme, dass die inelastische Streuzeit wesentlich kleiner ist als die elastischen

Streuzeiten τ0 und τSO, kann die Änderung der Leitfähigkeit im Magnetfeld zu

∆σ(B) = αG0 · f
( ~

4e2λ2B

)
(3.20)

vereinfacht werden, wobei λ die Kohärenzlänge ist [223]. Der Parameter α nimmt in Systemen
mit starker SOC den Wert -0,5 pro Spin-Kanal an (WAL49, niedrigere Leitfähigkeit durch
destruktive Quanteninterferenz am Ursprung bei der Spin-Bahn-Streuung der Elektronen).
In Systemen mit schwacher SOC nimmt α hingegen den Wert +1 pro Spin-Kanal an (WL50,
höhere Leitfähigkeit durch konstruktive Quanteninterferenz am Ursprung bei der Spin-Bahn-
Streuung der Elektronen). Für weitere Details s. Ref. [212, 213, 221].

3.3. Spin- und winkelaufgelöste Photoelektronenspektroskopie an
der COPHEE-Endstation der Swiss Light Source

Die elektronische Bandstruktur der Oberflächenzustände und von oberflächennahen QWSs
von Pb/Si(111) und Pb/Si(557) wurde am Synchrotron SLS untersucht. Die COPHEE-
Endstation der dortigen SIS-Beamline erlaubt sowohl Spin-integrierte als auch -aufgelöste
Messungen mittels ARPES. Die Endstation besteht aus einer UHV-Kammer (Basisdruck
p ≈ 1 · 10−10 mbar), die neben dem ARPES-Experiment (s. Abb. 3.5) auch mit einem op-
tischen LEED zur strukturellen Charakterisierung der Oberfläche der Proben (10 × 5mm2)
ausgestattet ist und verfügt zudem über einen Schleusenport für Verdampfer. Proben können
mit DC-Strom geheizt und mit LHe gekühlt werden. Die Probentemperatur wurde bei der
Präparation mit dem Impac-Pyrometer der STM-Kammer in Hannover gemessen.
Alle ARPES-Experimente in dieser Arbeit wurden mit p-polarisiertem, monochromati-

schen Licht mit einer Photonenenergie von hν = 24 eV durchgeführt. Die p-Polarisation des
Lichts bedeutet, dass in den Messungen die Schwingungsrichtung des einfallenden Lichts vom
Synchrotron stets parallel zur [110]-Richtung von Si(111) bzw. Si(557) gewählt wurde. Die

49Weak Antilocalization
50Weak Localization
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Abbildung 3.5: Schematische Darstellung des SR-ARPES-Spektrometers an der COPHEE-
Endstation: Aus der Probe durch Photonen der Energie hν ausgelöste Pho-
toelektronen durchlaufen eine Elektronenlinse und einen Halbkugelanaly-
sator, bevor sie in den Detektor eintreten. Die beiden Mott-Polarimeter
zur Spin-Analyse im Detektor stehen senkrecht zueinander; aus [212], nach
[225].

Situation ist damit äquivalent zur Anordnung in [226]. Dies ist für die Interpretation der
SR-ARPES-Messungen von Relevanz, wie bspw. in [226–228] gezeigt wird, da eine ande-
re Polarisationsrichtung des Lichts die messbare Spin-Polarisation beeinflusst, die auch von
der Symmetrie der Wellenfunktion des Zustands abhängt. Bei den Phasen von Pb/Si(111)
mit einer Spiegel- oder Gleitspiegelebene in kx-Richtung (alle hier untersuchten Phasen bis
auf die SIC-Phase) invertiert z. B. s-polarisiertes Licht die Sy-Polarisation im Vergleich zu
p-polarisiertem Licht auf diesen Spiegel- und Gleitspiegelebenen. Zudem verschwinden für
beide Lichtpolarisationen die Sx- und Sz-Komponente ebenda. Für andere Orientierungen
linear polarisierten Lichts gilt dieser Zusammenhang allgemein jedoch nicht [226–228], wäh-
rend bei zirkular polarisiertem Licht aufgrund der kohärenten Superposition von p- und s-
polarisiertem Licht über all diese Orientierungen während der Messdauer gemittelt wird,
sodass hier ebenfalls lediglich die Sy-Komponente in der Messung verbleibt (s. a. [229]).
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Photoelektronen mit der kinetischen Energie

Ekin = hν − EB − ΦA (3.21)

von Zuständen mit Bindungsenergie EB innerhalb der untersuchten Probe werden in Ab-
hängigkeit des Azimuthwinkels ϑ und des Polarwinkels ϕ aus der Probe ausgelöst und vom
Detektor mit der Austrittsarbeit ΦA detektiert. Der sechsachsige Manipulator hat eine Win-
kelgenauigkeit von 0,05◦ über einen großen Winkelbereich und ermöglicht Temperaturen bis
hinunter zu T = 10K. Der Impuls (Wellenvektor) k‖ der ausgelösten Elektronen parallel zur
Oberfläche beträgt ungefähr

k‖ =
(
kx
ky

)
=
√

2meEkin
~

·
(

+ sinϑ
− sinϕ

)
. (3.22)

Die zu detektierenden Elektronen passieren die Elektronenlinse und den Halbkugelanalysator
des Spektrometers. Im Spin-aufgelösten Modus beträgt die Energie- und Winkelauflösung
des Halbkugelanalysators 80meV bzw. 0,75◦, während ohne Spin-Auflösung 25meV und 0,3◦
erreicht werden.
Bei der verwendeten Photonenenergie von hν = 24 eV beträgt die Auflösung im K-Raum

damit schlechtestenfalls – d. h. am Γ-Punkt – 0,013Å−1 im Spin-integrierten Modus und
0,033Å−1 im Spin-aufgelösten Modus. Für typische Werte im Pb/Si(111)-System (kF ≈
0,4Å−1, E0 ≈ 700meV und m∗ ≈ 0,5me) lässt sich mittels Fehlerrechnung für den Rashba-
Effekt erster Ordnung die Größenordnung der Unsicherheit des Rashba-Parameters α1 bei den
Messungen in dieser Arbeit konservativ abschätzen. Mit den angebenen Werten erhält man
nach Gl. (2.42) für eine Spin-aufgelöste Messung α1 = 1,298 eVÅ−1 und ∆α1 = 0,227 eVÅ−1.
Die relative Unsicherheit des Rashba-Parameters beträgt somit ∆α1/α1 = 17,5%. Bei einer
Spin-integrierten Messung beträgt die relative Unsicherheit hingegen lediglich 5,8%. Beim
Rashba-Effekt höherer Ordnung liegt die relative Unsicherheit wenige Prozentpunkte höher.
Die gemessenen und berechneten Werte in dieser Arbeit werden trotz der Unsicherheiten auf
bis zu drei Nachkommastellen genau angegeben. Auf die jeweiligen Fehlerrechnungen wird
nach der Abschätzung der Unsicherheit an dieser Stelle verzichtet.

Die Spin-integrierten Daten wurden mit 2 eV Durchgangsenergie (2mm Schlitze) aufgenom-
men und die Spin-aufgelösten Messungen mit 3 eV Durchgangsenergie bei einer Spaltbreite
von 6mm. Trotz der höheren Transmissionen bei diesen Spektrometerbedingungen betrug
die Integrationszeit pro Datenpunkt immer noch etwa 180 s, d. h. die Gesamtzeit inklusive
der Rotationen der Probe für ein komplettes Mott-MDC51, wie z. B. in Abb. 6.11, lag im
Bereich von acht Stunden. Um ein gutes Signal-zu-Rausch-Verhältnis in angemessener Zeit
zu erhalten, wurde die Spin-Verteilung in den meisten Fällen 50meV unterhalb des Fermi-
Niveaus gemessen. Die Intensitäten und Spin-induzierte Streuasymmetrien wurden bei Spin-
aufgelösten MDCs mit orthogonalen Mott-Detektoren gemessen (gleichzeitige Detektion aller
drei räumlichen Komponenten des Spin-Erwartungswertes sowie der Impulsverteilungskur-
ven, die insgesamt vier unabhängige Datensätze bilden). Die Differenz (Asymmetrie)

Ai = NL,i −NR,i
NL,i +NR,i

(3.23)

51Momentum Distribution Curve
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der in zwei gegenüberliegende Detektoren elastisch gestreuten Spin-polarisierten Elektronen
(Anzahlen NL,i, NR,i) wird mit Hilfe der Sherman-Funktion S = 0,08 in die Spin-Polarisation
Si = Ai/S übertragen [146, 230]. Die Anordnung von insgesamt acht Detektoren erlaubt
schließlich den vollständigen Spin-Polarisationsvektor

S =

SxSy
Sz

 (3.24)

zu extrahieren.
Weitere Details zum Aufbau sind z. B. in [126, 225] beschrieben. Die Daten wurden wie in

Ref. [230] analysiert. Dazu wurden die MDCs mit Pseudo-Voigt-Funktionen und einem linea-
ren Hintergrund gefittet. Die endliche spektrale Auflösung und inkohärente Effekte wurden
bei der experimentellen Bestimmung der Spin-Polarisation nicht miteinbezogen, ansonsten
würde diese stets eine vollständige Spin-Polarisation von 100% anzeigen [231].
Neben Mott-MDCs und Spin-integrierten MDCs können im Experiment auch CEMs52 bei

konstanter kinetischer Energie der Elektronen bzw. BMs53 der Bandstruktur entlang einer
zuvor definierten Richtung im K-Raum aufgenommen werden.

52 Constant Energy Maps
53 Bandmaps
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4. Monolagenstrukturen von Pb auf Si(111)
und Si(557)

In diesem Kapitel werden die atomaren Strukturen von Si(111) und Si(557) und der auf
ihnen adsorbierten, ultradünnen Pb-Filme bis ΘPb = 1,333ML vorgestellt. Neben den unter-
schiedlichen Modellen werden physikalische Eigenschaften dargestellt und Literaturverweise
auf bereits durchgeführte Messungen mit unterschiedlichen Methoden und theoretische Be-
schreibungen gegeben.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden (SPA-)LEED- und STM-Messungen, sowie ARPES- und

makroskopische Leitfähigkeits- und Magnetotransport-Untersuchungen an diesen Strukturen
durchgeführt. Die Ergebnisse dieser Messungen werden in den Kapiteln 5 u. 6 dargestellt und
diskutiert.

4.1. Si(111)-(7× 7)-Substrat

Die (111)-Oberfläche von Si hat wegen der Diamantstruktur eine hexagonale Form. Sie bildet
nach erstmaligem Erhitzen über 500K eine (7 × 7)-Rekonstruktion aus [232]. Die (7 × 7)-
Einheitszelle besteht aus insgesamt 49 Atomen und hat eine Gitterkonstante von a(7×7) =
7a[110] = 2,688 nm. Die Gitterkonstanten des Bulks sind dabei in [112]-Richtung a[112] =
3,326Å und in [110]-Richtung a[110] = 2/

√
3 · 3,326Å = 3,84Å. Das sog. DAS54-Modell der

Oberfläche [233, 234] ist in Abb. 4.1 neben einem STM-Bild der unbesetzten Zustände und
einem SPA-LEED-Bild dargestellt. Die (7×7)-Rekonstruktion ist im SPA-LEED-Bild deutlich
erkennbar. Nach dem DAS-Modell erscheinen in dem gezeigten STM-Bild hauptsächlich die
zwölf Adatome an den T4-Positionen mit je einem Dangling Bond. 42 Atome bilden die zweite
Lage, bestehend aus den sechs Restatomen mit je einem Dangling Bond und 36 weiteren
Atomen an den T1- bzw. H3-Positionen. Die Lage mit dem Stapelfehler bilden 30 Atome in
T4-Positionen (teils unter den Adatomen gelegen) und 18 Atome, die sich zu neun Dimeren
am Rand der beiden Dreieckshälften verbinden. Erst in der vierten Lage befinden sich alle
Atome in Bulk-Positionen. Somit besteht die gesamte Rekonstruktion aus 102 Atomen. Auch
die Atome am Boden der Corner Holes haben je ein Dangling Bond, deren Gesamtzahl damit
19 beträgt und die alle mit dem STM aufgelöst werden können [144].
Die Si(111)-Oberfläche hat damit insgesamt C3v-Symmetrie und gehört zur Raumgruppe

p3m1 (s. Tab. 2.1). Ihre drei Spiegelebenen liegen in den drei zur [112]-Richtung äquivalenten
Richtungen, ebenso wie die sechs um je eine halbe Einheitszelle verschobenen Gleitspiegele-
benen (Vgl. Abb. 2.1 (a)).
Die (7 × 7)-Rekonstruktion bildet Oberflächenzustände aus, die energetisch innerhalb der

Si-Bandlücke von EG,Si = 1,12 eV liegen. Der Zustand der Dangling Bonds der Adatome
pinnt dabei mit EB = 0,35 eV an das Fermi-Niveau EF [235–238]. Dadurch liegt das chemische

54Dimer-Adatom-Stacking-fault
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(a) DAS-Modell; nach [233,
234].

(b) STM-Bild: Unbesetzte Zustände,
V = +1,0V, I = 38pA, T =
35K.

(c) SPA-LEED-Bild: E = 80 eV, T =
80K.

Abbildung 4.1: Si(111)-(7 × 7)-Oberfläche: Farbcodierung der Atome in (a): Adatome in
T4-Positionen blau, Dimeratome rot, Restatome gelb, sonstige Atome hell-
grau, 3. Lage der Rekonstruktion und des Si-Bulk graublau, 2. Lage Si-Bulk
grau. Das orangefarbene und das grüne Dreieck bilden die Hälften der Ein-
heitszelle mit bzw. ohne Stapelfehler. Die roten Kreise markieren die Corner
Holes.

Potential µ an der Oberfläche höher als im Volumen und es bildet sich eine Raumladungszone
aus, die in einer Schottky-Barriere resultiert [238, 239].
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Abbildung 4.2: Phasendiagramm der α-Pb/Si(111)-(
√

3 ×
√

3)-Phase: Die (
√

7 ×
√

3)-
und die (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion bilden im Bedeckungsbereich zwischen
1,20ML und 1,333ML die Grundstrukturen der α-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3)-
Phase. Sie werden in der DS-Phase zu linearen Strukturen kombiniert, wäh-
rend die (

√
7×
√

3)-Einheitszellen in den HIC- und SIC-Phasen Domänen-
wände bilden, sodass hexagonale bzw. gestreifte Strukturen entstehen, in
deren Innerem (

√
3×
√

3)-Einheitszellen lokalisiert sind. In der (1×1)-Phase
ist ein Teil der Pb-Atome nicht mehr an die restlichen Pb- und Si-Atome
gebunden und diffundiert über die Oberfläche; nach [44].

4.2. Monolagen-Strukturen von Pb/Si(111)

Im Bedeckungsbereich um 1ML Pb55 auf Si(111) existiert ein mannigfaltiges Spektrum an
verschiedenen Oberflächenstrukturen. Dabei unterscheidet man bei steigender Bedeckung die
γ-, β- und α-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3)-Phasen, sowie die (7× 7)- und (1× 1)-Phasen. Innerhalb
der unterschiedlichen Phasen kann die Oberfläche auch unterschiedliche Rekonstruktionen
aufweisen, wie z. B. die (

√
7×
√

3)- und (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion als Grundstrukturen der
α-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3)-Phase (s. Kap. 4.2.2-4.2.5). Die α-Pb/Si(111)-(
√

3×
√

3)-Phase teilt
sich außerdem noch in die „inkommensurablen“ HIC- und SIC-Phasen und die DS-Phase auf
(s. Kap. 4.2.3-4.2.5 u. Phasendiagramm in Abb. 4.2).
Bis ΘPb = 4/3ML ordnen sich die Pb-Atome innerhalb der ersten Lage an. Bei höheren

Bedeckungen hängt das Wachstumsverhalten von der Temperatur und QSEs56 ab [240–246],
wobei bei niedrigen Temperaturen QSE-moduliertes Stranski-Krastanov-Wachstum [247, 248]
(Inselwachstum) [242, 249–253] und bei höheren Temperaturen Frank-van-der-Merwe-Wachs-

55 1ML: NPb = NSi = 7,83 · 1014 Atome/cm2.
56Quantum Size Effects
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tum [254–256] (Lage für Lage) auftritt [253, 257, 258]. Die gut kontrollierbare Präparation
dieser Filme unter UHV-Bedingungen führte etwa seit der Jahrtausendwende zu einer Vielzahl
an Publikationen, die den QSE mit starker SOI untersuchten. Die Eigenschaften dünner Pb-
Filme unterscheiden sich demnach durch Ausbildung von QWS teils stark von denen von
Bulk-Pb [112–114, 221, 240, 242, 249, 251, 252, 258–328].
Außerdem zeigen Pb-Filme außergewöhnliche kinetische Eigenschaften: Pb-Atome diffun-

dieren bei Temperaturen um 200K mit fünfmal höherer Geschwindigkeit auf einer Si(111)-
Oberfläche als auf Pb-Kristallen. Dieses Verhalten steht in Verbindung mit dem QSE, der
zur Ausbildung von magischen Höhen der Pb-Inseln durch Selbstorganisation führt, und wird
Superdiffusion genannt [326–333]. Die Superdiffusion limitiert die zeitliche Stabilität atomar
dünner Pb-Filme im Experiment durch Zufluss von Pb von Kontakten und Probenhalter auf
wenige Stunden.
In [78] wird darüber hinaus die Idee einer künstlichen Graphen-ähnlichen Pb-Monolage

auf H-terminiertem Si(111) diskutiert. Dabei soll nach den DFT-Berechnungen der QSHE57

entstehen, der je nach Adsorbat (außer Pb werden auch Bandstrukturen von Bi, Ga, In
und Tl dargestellt) manipuliert werden kann. Die berechnete Bandstruktur für Pb/H:Si(111)
zeigt einen Spin-aufgespaltenen Zustand innerhalb der Si-Bandlücke, der am K-Punkt eine
Zeeman-artige (Vgl. Kap. 2.2.2) und am Γ- und M-Punkt jeweils Rashba-Aufspaltung zeigt
(Vgl. Kap. 2.2.1). Durch n-Dotierung soll dabei das Fermi-Niveau in die Energielücke ∆SO der
Spin-aufgespaltenen Bänder angehoben werden, um einen zweidimensionalen topologischen
Isolator zu erzeugen.
Die Monolagen-Strukturen von Pb/Si(111) werden seit Längerem schon als Substrat für

das Wachstum von Si- [334–341] und Ge-Filmen [341–348] genutzt, wobei im Submonola-
genbereich neben 2D-Inseln auch atomare Drähte aus Si [338], sowie rekonstruierte Silicen-
Nanodrähte gefunden wurden [349]. Seit Kurzem dient Pb/Si(111) auch als Substrat für das
Wachstum organischer Molekülfilme. Beispiele hierfür sind die Adsorption von C60- [350, 351]
und von PTCDA-Molekülen [352].

4.2.1. β- und γ-Pb/Si(111)-(
√

3×
√

3)-Phase

Bei Adsorption von ΘPb = 1/3ML= 0,333ML auf Si(111) lässt sich die sog. β-Pb/Si(111)-
(
√

3×
√

3)-Phase mit einer Pb-Dichte von NPb = 2,61·1014 Atome/cm2 erzeugen. Sie entsteht
irreversibel durch Erwärmen auf über 420 °C aus einer Oberflächenstruktur mit (7 × 7)-
Rekonstruktion [353, 354]. Die Pb-Atome sitzen auf den T4-Positionen der Si(111)-Oberfläche
(s. Abb. 4.3 (a)) [355, 356], wie auch DFT-Berechnungen bestätigen [46]. Die Gitterkonstante
der Rekonstruktion beträgt a√3×

√
3 = 6,652Å. STM-, (SPA-)LEED- und (zeitaufgelöste)

RHEED58-Analysen der β-Pb/Si(111)-(
√

3 ×
√

3)-Phase wurden in [245, 331, 337, 341, 352,
356–367] durchgeführt, wohingegen die elektronischen und chemischen Eigenschaften mittels
STS59 [368], UPS [135, 136, 361] und XPS [367, 369–371] vermessen wurden. Neben den UPS-
Messungen zeigen auch theoretische Berechnungen der Bandstruktur, dass die Oberfläche
metallisch ist und einen halb gefüllten Oberflächenzustand aufweist [372–375]60.

57Quanten-Spin-Hall-Effekt
58Reflection High Energy Electron Diffraction
59 Scanning Tunneling Spectroscopy
60 In [373–376] ist die β-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3)-Phase abweichend in Analogie zu Sn/Si(111) als α-Pb/Si(111)-
(
√

3×
√

3)-Phase bezeichnet worden.
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Abkühlen der β-Pb/Si(111)-(
√

3 ×
√

3)-Phase unter TC = 86 ± 2K führt zu einem struk-
turellen Phasenübergang mit einer (3× 3)-Rekonstruktion (s. Abb. 4.3 (b)) [377, 378]. Struk-
turelle Untersuchungen bei tiefen Temperaturen wurden sowohl mit dem STM als auch mit
SPA-LEED und RHEED durchgeführt [245, 356, 358, 361–363, 376, 379]. Je zwei von drei
Pb-Atomen der (3× 3)-Rekonstruktion rücken demnach beim Phasenübergang näher an die
Si-Oberfläche, was zudem zu einer Ladungsverschiebung führt [370]. Der Phasenübergang
ist jedoch reversibel und tritt z. B. auch für die 1/3ML-Bedeckungen von Pb/Ge(111) [179,
380–385] und Sn/Ge(111) [25, 26, 386–388] auf. Die metallische (3 × 3)-Rekonstruktion von
Sn/Ge(111) bildet eine CDW aus [25, 26, 388, 389]. Sie geht bei etwa 30K jedoch aufgrund
eines nochmaligen Phasenübergangs, bei dem wiederum eine (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion ent-
steht, in einen Mott-Isolator als Grundzustand über [390]. Pb/Ge(111) ist im Grundzustand
dagegen kein Mott-Isolator, die Ladungsverschiebung führt dennoch durch Bildung einer
CDW zu isolierendem Verhalten [27, 179]. Dieses Verhalten wurde bis vor Kurzem auch für
Pb/Si(111) angenommen [372, 374]. Neueste STS-Messungen bei sehr tiefen Temperaturen bis
T = 300mK und DFT-Berechnungen inklusive SOI deuten jedoch auf ein sog. korreliertes
Metall mit Ladungsordnung (CDW) durch in-plane-Rashba-Aufspaltung der Fermi-Fläche
hin [375, 376, 379].
Eine weitere DFT-Studie [392] deutet für die (3× 3)-Rekonstruktion von Pb/Si(111) eine

noch weit komplexere Situation bei Berücksichtigung der SOI an. Der Grundzustand weist im
Gegensatz zu [375, 376] eine antiferromagnetische Ordnung in Reihen auf, deren benachbarte
Spins in der Ebene senkrecht zur [112]-Richtung jeweils um 120° gegeneinander gedreht sind
(nicht mit kollinearem Antiferromagnetismus zu verwechseln; die magnetischen Einheitszel-
le hat somit eine Größe von (9 × 3)). Das Anlegen eines schwachen externen Magnetfelds
senkrecht zur Oberfläche der Pb/Si(111)-(3 × 3)-Rekonstruktion verändert die magnetische
Ordnung den Berechnungen zufolge zunächst zu einer Superposition dreier Spin-Spiralen auf-
grund der dreizähligen Rotationssymmetrie. Bei höheren Magnetfeldern entstehen außerdem
ein antiferromagnetisches Dreiecks-Skyrmionen-Gitter, eine Vortex-artige und eine parama-
gnetische Phase.
Die widersprüchlich erscheinenden Ergebnisse der DFT-Berechnungen in [392] bzw. [375,

376] lassen sich auf die Verwendung unterschiedlicher Funktionale und Berechnungsmetho-
den zurückführen. Die Übereinstimmung der STS-Messungen bei T = 300mK in einem zur
Oberfläche senkrechten Magnetfeld von B = 0,5T in [375, 376] mit den zugehörigen DFT-
Berechnungen deuten auf die Richtigkeit der dort verwendeten Methoden hin.
Für Sn/Si(111) wurde dagegen bislang kein struktureller Phasenübergang zu einer (3× 3)-

Rekonstruktion gefunden [354, 387, 393, 394]. Dennoch weist die Oberfläche ebenfalls einen
Metall-Isolator-Übergang bei TC ≈ 60K auf [374, 395, 396]. Oberhalb dieses Phasenüber-
gangs liegt ein Metall mit kollinearer antiferromagnetischer Ordnung vor [397], während
DFT-Berechnungen für die Tieftemperaturphase einen Mott-Isolator mit nicht-kollinearer
antiferromagnetischer Ordnung (Néel-Zustände mit 120°-Drehungen in der Ebene zwischen
benachbarten Spins) vorhersagen [374, 392, 395]. Die SR-ARPES-Messungen von Monika
Jäger zeigen jedoch, dass die Tieftemperaturphase eine kollineare, reihenweise, antiferroma-
gnetische Spin-Ordnung mit einer (2

√
3×
√

3)-Einheitszelle aufweist [29].
Erwärmen der β-Pb/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase auf 500-580 °C führt zu einer Desorption
von Pb-Atomen. Es bildet sich eine weitere (3 × 3)-Rekonstruktion aus [245, 362]. Heizen
auf über 580 °C resultiert in einer weiteren Desorption Pb von der Si(111)-Oberfläche, sodass
eine weitere (

√
3 ×
√

3)-Phase, die sogenannte Mosaik-Phase mit ΘPb = 1/6ML (NPb =



- 70 - Kapitel 4. Monolagenstrukturen von Pb auf Si(111) und Si(557)
Kapitel 4.2. Monolagen-Strukturen von Pb/Si(111)

(a) β-Pb/Si(111)-Phase mit (
√

3 ×
√

3)-Rekon-
struktion: Raumgruppe p31m. Die Pfeile zei-
gen auf wichtige Symmetriepunkte.

(b) β-Pb/Si(111)-Phase mit (3 × 3)-Rekonstruk-
tion: Raumgruppe p3m1.

(c) γ-Pb/Si(111)-Phase: Gezeigt ist die lokale
(2
√

3× 2
√

3)-Rekonstruktion der sog. Mosaik-
Phase. Raumgruppe p31m.

Abbildung 4.3: Strukturmodelle der β-Pb/Si(111)-Phase bei ΘPb = 1/3ML und der γ-
Pb/Si(111)-Phase bei ΘPb = 1/6ML: Die orangefarbenen gestrichelten Li-
nien zeigen die primitiven Einheitszellen und die blauen gestrichelten Li-
nien zeigen die hexagonalen Einheitszellen. Die schwarzen gepunkteten Li-
nien zeigen die Spiegelebenen und die roten gepunkteten Linien die Gleit-
spiegelebenen entlang der [112]-Richtung an. Weitere Spiegel- und Gleit-
spiegelebenen ergeben sich durch Rotation um 120° und 240°. Farbco-
dierung der Atome: Pb orange und grün, Si-Adatome blau, 1. Lage Si
graublau, 2. Lage Si grau. Die orangefarbenen und grünen Pb-Atome der
(3×3)-Rekonstruktion der β-Pb/Si(111)-Phase haben unterschiedliche Hö-
hen über dem Si-Substrat, weshalb keine (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion vor-
liegt; nach [372, 391].

1,31 · 1014 Atome/cm2), auch γ-Pb/Si(111)-(
√

3 ×
√

3)-Phase genannt, entsteht [245, 362].
Strukturelle LEED- und STM-Untersuchungen zeigen, dass neben den Pb-Atomen nun auch
Si-Adatome die T4-Postionen besetzen [352, 366, 398–402]. Diese Atome sind nicht beliebig
verteilt, sondern bilden alternierende Drähte, die das Mosaik bilden. Daher lässt sich diese
Struktur lokal auch als (2

√
3 × 2

√
3)-Rekonstruktion auffassen (s. Abb. 4.3 (c), [391, 403]).



Kapitel 4. Monolagenstrukturen von Pb auf Si(111) und Si(557)
Kapitel 4.2. Monolagen-Strukturen von Pb/Si(111) - 71 -

Daneben liegen aber auch weitere Mosaik-artige Strukturen vor, wie mit dem STM gezeigt
werden konnte [403]. Die Desorption wurde zudem mit Monte Carlo-Methoden simuliert,
um die Kinetik des Vorgangs und die Strukturbildung besser zu verstehen [404]. Außerdem
wurden für eine Analyse der chemischen Bindungen XPS-Messungen zum Vergleich mit der
β-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3)-Phase durchgeführt [369–371, 405]. Die UPS-Messungen in [135, 136]
und die STS-Messungen in [398] zeigen zudem, dass auch die γ-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3)-Phase
metallisch ist, was in früheren winkelaufgelösten UPS- und ARPES-Messungen jedoch nicht
belegt werden konnte [405, 406]. Die Mosaik-artige γ-Phase bei einer Bedeckung von 1/6ML
konnte darüber hinaus auch für Sn/Si(111) nachgewiesen werden [393].
In der Literatur [354, 360, 391, 401] werden zudem weitere Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3)-Phasen
mit 2/3 und 1ML Bedeckung diskutiert, auf die hier nicht weiter eingegangen werden soll. Auch
existierten weitere Pb-Rekonstruktionen im Bereich bis 1ML unterhalb von 420 °C, z. B. eine
(8× 8)-Anordnung der Pb-Atome innerhalb der Si(111)-(7× 7)-Einheitszelle mit etwa 1ML
Bedeckung [135, 137, 246, 401, 407–410] und eine Si0.28Pb0.72/Si(111)-Phase [411, 412]. Bis
ΘPb = 0,12ML Bedeckung ordnen sich die Pb-Atome innerhalb der (7 × 7)-Rekonstruktion
der Si(111)-Oberfläche an, ohne diese zu zerstören [399, 401].
Zudem konnten inkommensurable Pb-Strukturen um 1ML Bedeckung auf Si(111) beobach-

tet werden [334, 363, 400, 409, 413]. Ähnliche Strukturen konnten auch durch H-Adsorption
auf der (1× 1)-Phase mit ΘPb = 1ML erzeugt werden [364].

4.2.2. (
√

7×
√

3)-Rekonstruktionen
Im Phasendiagramm von Pb/Si(111) existieren zwei unterschiedliche (

√
7×
√

3)-Rekonstruk-
tionen mit verschiedenen Bedeckungen und Symmetrien. Zum einen existiert eine Rekon-
struktion mit niedriger Bedeckung von ΘPb = 1ML bei einer Dichte von NPb = 7,84 · 1014

Atome/cm2, die lediglich C1-Symmetrie aufweist [46, 339, 340] und im Experiment ab ca.
0,9ML Pb-Bedeckung vorkommt [372]. Zum anderen gibt es eine weitere Rekonstruktion
mit einer höheren Bedeckung von ΘPb = 1,20ML und einer Dichte von NPb = 9,4 · 1014

Atome/cm2, die die erste der beiden Grundstrukturen der historisch sog. α-Pb/Si(111)-
(
√

3×
√

3)-Phase bildet [353] und dabei C1v-Symmetrie hat.
In der Literatur gibt es unterschiedliche Schreibweisen für die Einheitszelle der beiden

(
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktionen. Neben der hier angewandten Schreibweise lässt sie sich auch
als c(5 ×

√
3)-Pb/Si(111) [411] und in Matrixdarstellung je nach Wahl des Koordinatensys-

tems als
( 3 2
−1 1

)
-Pb/Si(111) [414] oder

( 3 −2
−2 3

)
-Pb/Si(111) darstellen. Die Gittervektoren der

primitiven Einheitszelle

a1 = 6,652Å · e[112] , (4.1 a)
a2 = 9,6Å · e[110] + 3,326Å · e[112] (4.1 b)

sind in Abb. 4.4 (b) eingezeichnet, wobei e[110] und e[112] die Einheitsvektoren in [110]- bzw.
[112]-Richtung sind.

Die Gittermodelle in Abb. 4.4 zeigen sowohl die H3- als auch die T4-Konfiguration der
Rekonstruktion bei ΘPb = 1,20ML (nach [391, 414]), sowie das T1’-Modell für ΘPb = 1ML
(nach [46, 372]). Bei letzterem Modell liegen die fünf Pb-Atome pro Einheitszelle nahe den
T1-Positionen des Si-Gitters, jedoch nicht komplett über diesen. Auch zeigt der Vergleich
mit den beiden anderen Strukturmodellen, dass die Pb-Atome nicht symmetrisch angeordnet
sind und daher lediglich C1-Symmetrie vorliegt (s. a. Tab. 2.1). Dieser Symmetriebruch wurde
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(a) H3-Strukturmodell mit ΘPb = 1,20ML. (b) T4-Strukturmodell mit ΘPb = 1,20ML.

(c) T1’-Strukturmodell mit ΘPb = 1ML.

Abbildung 4.4: Strukturmodelle der (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion: Die orangefarbenen gestri-
chelten Linien zeigen die primitive (

√
7 ×
√

3)-Einheitszelle und die blau-
en gestrichelten Linien zeigen die zentrierte c(5 ×

√
3)-Einheitszelle. Die

schwarzen gepunkteten Linien zeigen die Spiegelebenen und die roten ge-
punkteten Linien die Gleitspiegelebenen entlang der [112]-Richtung an. Die
Modelle mit ΘPb = 1,20ML haben C1v-Symmetrie, während das Modell
mit ΘPb = 1ML lediglich C1-Symmetrie hat. Insgesamt drei Rotations-
domänen ergeben sich aufgrund der Symmetrie des der Si(111)-Oberfläche
durch Rotation um 120° und 240°. Farbcodierung der Atome: Pb orange
und magenta, 1. Lage Si graublau, 2. Lage Si grau; nach [46, 372, 391, 414].

anhand unterschiedlicher Häufigkeiten der Adsorptionsplätze einzelner Si-Atome auf der Re-
konstruktion mit ΘPb = 1ML mittels STM-Messungen erst kürzlich experimentell bestätigt
[339, 340], nachdem DFT-Berechnungen der Struktur dies bereits zuvor gezeigt hatten [46].
Weitere STM-Messungen an dieser Struktur finden sich in [341, 358, 411, 415–417] und zeigen
eine Koexistenz mit der β-Pb/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase für Gesamtbedeckungen unterhalb
von ΘPb = 1ML. Außerdem wird die Struktur auch in [328, 418] diskutiert. Die (

√
7×
√

3)-
Rekonstruktion mit ΘPb = 1ML wurde im Rahmen dieser Arbeit nicht weiter untersucht,
sondern lediglich die (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion mit ΘPb = 1,20ML. Im Folgenden ist mit
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der Bezeichnung „(
√

7×
√

3)-Rekonstruktion“ daher stets diejenige Phase mit ΘPb = 1,20ML
gemeint, sofern nicht explizit die Phase mit ΘPb = 1ML genannt ist.
Bei einer Pb-Bedeckung von 1,20ML liegen die sechs Pb-Atome der Einheitszelle symme-

trisch zu der Spiegelebene entlang der H3-T4-Achse (s. Abb. 4.4 (a) u. (b)). Zusätzlich existiert
eine um eine halbe Einheitszelle in [110]-Richtung verschobenen Gleitspiegelebene. Somit ge-
hört die (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion bei ΘPb = 1,20ML zur Raumgruppe c1m1 (Punktgruppe
m) und hat C1v-Symmetrie (Vgl. Tab. 2.1). Die in LEED-Messungen bei E = 80 eV fehlenden
Spots gehen möglicherweise auf die Gleitspiegelebene zurück [419].
Beim sog. H3-Modell sitzt eines der Pb-Atome genau in der Mitte der „Honigwabe“ der

ersten beiden Si-Lagen (H3-Position), wohingegen im sog. T4-Modell die Einheitszelle der Re-
konstruktion stattdessen so verschoben ist, dass dieses Atom statt in der Mitte der Honigwabe
nun über dem Si-Atom der zweiten Si-Lage liegt (jeweils orangefarbenes Atom in Abb. 4.4 (a)
u. (b)). Die exakten Positionen der Pb-Atome innerhalb der Einheitszelle wurden vielfach
diskutiert [158, 372, 391, 414, 418, 420]. DFT-Rechnungen zeigen z. B., dass die Energiediffe-
renz zwischen H3- und T4-Modell lediglich 3-10meV pro (1×1)-Einheitszelle beträgt [45, 46,
391]. Daher ist eine Koexistenz beider Konfigurationen bei endlichen Temperaturen möglich,
bislang wurde aber lediglich die H3-Konfiguration bestätigt. Die Vergleiche von simulierten
mit experimentellen STM-Bildern [158, 391, 410, 418] und XRD61-Messungen [414, 420] be-
stätigen das H3-Modell für ΘPb = 1,20ML. Die Bandstrukturberechnungen in [46] sind für
beide Konfigurationen beinahe identisch und spiegeln die Ergebnisse der ARPES-Messungen
aus [138] für die meisten Bänder gut wider.
Wegen der dreizähligen Symmetrie des Si-Substrats existieren zudem drei Rotationsdomä-

nen der (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion. Dies führt in ARPES-Messungen zu einer Quasi-(1× 1)-
Periodizität durch Überlagerung der Photoelektronenemissionsspektren im K-Raum (Vgl.
Abb. 2.2 (f)) [138, 142, 421, 422]. Auch in STS-Messungen lässt sich der Einfluss der (1× 1)-
Periodizität nachweisen [349, 368, 410, 423]. Dies wird auf die Existenz eines Potentials mit
der Si-Bulk-Periodizität zurückgeführt, da sowohl die (1× 1)-Phase, als auch die (

√
7×
√

3)-
und die SIC-Phase das gleiche Verhalten zeigen [45, 368, 423].
Im K-Raum werden die Hochsymmetriepunkte mit Γ, X und Y (bzw. Y′) bezeichnet (Vgl.

Tab. 2.1 u. Abb. 2.2 (c)). Der Γ- und die X-Punkte gehören zur Punktgruppe m und haben
damit C1v- bzw. C1h-Symmetrie. Die Y-Punkte haben lediglich C1-Symmetrie [68].
Strukturelle Untersuchungen der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion wurden sowohl mit (zeitauf-
gelöstem) RHEED [356, 365] und (SPA-)LEED [44, 331, 421, 422, 424–426], als auch mit
dem STM [39, 40, 349, 368, 410, 418, 423, 425–429] durchgeführt. Demnach transformiert
die (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion oberhalb von TC = 274 − 286,8K in eine (1 × 1)-Struktur
(s. Kap. 4.2.6; gilt auch für die Phase mit ΘPb = 1ML) [44, 421, 424]. Der Phasenübergang
ist reversibel und wird damit erklärt, dass die Pb-Atome aufgrund der höheren thermischen
Energie aus ihren Gleichgewichtslagen heraus diffundieren können und somit eine „geschmol-
zene“ Pb-Phase bilden [158, 421, 422].
Die Bandstruktur der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion wurde in [138, 142, 421, 422, 424] mit-
tels ARPES untersucht und zeigt einen metallischen Charakter. Durch die Überlagerung der
Rotationsdomänen erscheint die Fermi-Fläche eher zwei- als quasi-eindimensional [45]. Die in
[45, 46] berechneten Bandstrukturen stimmen gut mit den Messungen überein, vernachlässi-
gen jedoch die SOI – es werden keine Spin-aufgespaltenen Bänder dargestellt. Die chemischen
Bindungsverhältnisse der Pb- und Si-Atome wurden sowohl mit XPS und XRD experimentell

61X-Ray Diffraction
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untersucht [414, 430], als auch mittels DFT berechnet [45, 158, 372, 418, 431]. Demnach bin-
den fünf der sechs Pb-Atome der Einheitszelle kovalent zu den Si-Atomen des Substrats [414,
418], während das Pb-Atom auf der H3-(T4-)Position ausschließlich mit den drei nächstgele-
genen Pb-Atomen metallisch bindet [418]. Die weiteren Pb-Atome bilden zudem metallische
Bindungen untereinander aus [414, 418].
Außerdem wurde die auf die verschiedenen beteiligten Valenzorbitale projizierte Zustands-

dichte berechnet [45, 158, 372]. Demnach ist die Zustandsdichte der Pb6px- und Pb6py-
Orbitale am Fermi-Niveau deutlich größer als die Zustandsdichte der Pb6pz-, sowie der Si3p-
Orbitale. Die Höhe der Schottky-Barriere ist darüber hinaus mittels UPS und ARPES be-
stimmt worden und beträgt ΦSB ≈ 0,9− 0,99 eV [135, 136, 138].
Die (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion von Pb auf Si(111) wird bei 1,52K supraleitend [39, 40].
Dies ist im Vergleich mit der Übergangstemperatur des Pb-Bulks von TC,Bulk = 7,193K
ungefähr einen Faktor fünf niedriger. Dass diese 2D-Schicht überhaupt supraleitend wird,
liegt an der Hybridisierung der Wellenfunktionen von Pb- und Si-Atomen an der Oberfläche
[40, 45, 138, 142, 158]. Die Energielücke beträgt bei T = 0K nach BCS-Theorie extrapolierte
∆SC = 0,27meV. Die Supraleitungskohärenzlänge beträgt ξ ≈ 45 nm [40]. Weitere Details
zur Supraleitung sind in [39, 40, 428, 429, 432, 433] zu finden.

4.2.3. Striped Incommensurate-Phase

Die zweite der beiden Grundstrukturen der α-Pb/Si(111)-(
√

3×
√

3)-Phase [353] hat mit ei-
ner Bedeckung von ΘPb = 4/3ML = 1,333ML eine Dichte von NPb = 1,04 · 1015 Atome/cm2.
Sie zeigt im Gegensatz zur (

√
7 ×
√

3)-Struktur eine (
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion mit der
Gitterkonstanten a√3×

√
3 =

√
3a[112] = 6,652Å [359]. In der Literatur werden wie bei der

(
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion das H3- und das T4-Modell diskutiert. Eines der Pb-Atome be-
setzt dabei die H3- bzw. T4-Position. Die anderen drei Pb-Atome der Einheitszelle haben
relativ zu diesem Atom jeweils einen Abstand von 3,00Å und sitzen damit leicht verscho-
ben von der Bridge-Position zwischen T1- und T4-Position [157], sodass die Gesamtstruktur
der Pb-Atome Tetramere bildet (s. Abb. 4.5). Das mittlere Pb-Atom dieser Tetramere sitzt
zudem 0,11Å höher als die anderen Pb-Atome, die zu den nächstgelegenen Si-Atomen der
1. Lage eine kovalente Bindung mit 2,73Å Bindungslänge eingehen [157]. In neueren DFT-
Berechnungen [48, 434] ergeben sich für beide Konfigurationen ähnliche, aber leicht höhere
Bindungslängen als in [157]. Zudem befinden sich in dieser Berechnung alle Pb-Atome auf
gleicher Höhe über dem Si-Substrat. Insgesamt ergibt sich zusammen mit dem Si-Substrat
für beide Konfigurationen eine Dreizähligkeit, sodass die Struktur zur Raumgruppe p31m
und Punktgruppe 3m mit C3v-Symmetrie im Realraum gehört62. Daraus folgt für die Hoch-
symmetriepunkte im K-Raum C3v-Symmetrie am Γ- und K√3×

√
3-Punkt (Vgl. Tab. 2.1 u.

Abb. 2.2 (b); Punktgruppen 3m bzw. m [68, 132]), sowie C1h-Symmetrie am M√3×
√

3-Punkt
(Punktgruppe 3 [68, 132]). Darüber hinaus folgt bereits aus der Symmetrie, dass gegen-
überliegende K√3×

√
3-Punkte inäquivalent sind (Bezeichnung als K√3×

√
3 und K′√3×

√
3). Die

62 Bei der T4-Konfiguration ergibt die Berechnung in [48] eine minimale Verschiebung eines der Pb-Atome
und damit einen Symmetriebruch. In allen vorherigen Messungen und Berechnungen ist ein solches Ver-
halten nicht dokumentiert. Die Ergebnisse dieser Arbeit deuten ebenfalls nicht auf einen Symmetriebruch
hin.
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(a) H3-Strukturmodell. (b) T4-Strukturmodell.

Abbildung 4.5: Strukturmodelle der SIC-Phase bei ΘPb = 4/3ML: Der Abstand der Pb-
Atome eines Tetrameres beträgt lediglich 3,00Å im Vergleich zu 3,326Å
der Gitterkonstanten von Si in

[
112

]
-Richtung. Die orangefarbenen gestri-

chelten Linien zeigen die primitive (
√

3×
√

3)-Einheitszelle und die blauen
gestrichelten Linien zeigen die hexagonale Einheitszelle. Die schwarzen ge-
punkteten Linien zeigen die Spiegelebenen und die roten gepunkteten Lini-
en die Gleitspiegelebenen entlang der [112]-Richtung an. Weitere Spiegel-
und Gleitspiegelebenen ergeben sich durch Rotation um 120° und 240°.
Farbcodierung der Atome: Pb orange und grün, 1. Lage Si graublau, 2.
Lage Si grau; nach [157, 391].

Gittervektoren der primitiven Einheitszelle

a1 = −5,76Å · e[110] + 3,326Å · e[112] , (4.2 a)
a2 = +5,76Å · e[110] + 3,326Å · e[112] (4.2 b)

sind in Abb. 4.5 (b) eingezeichnet.
Aus DFT-Rechnungen geht hervor, dass die Energiedifferenz zwischen H3- und T4-Modell

lediglich 6-10meV pro (1 × 1)-Einheitszelle beträgt [46, 391]. In [48] ergibt sich für die H3-
Konfiguration eine um 4meV niedrigere Energie pro (1× 1)-Einheitszelle gegenüber der T4-
Konfiguration unter Berücksichtigung der SOI. Zusätzlich zeigen Raman-Spektroskopiemes-
sungen [437], dass bei endlichen Temperaturen (T = 50K) beide Konfigurationen vorlie-
gen. Diese Koexistenz führt dazu, dass sich zwei Domänen in Streifenform bilden mit je ca.
1,5−2,5 nm Breite in

[
110

]
-Richtung, in denen jeweils eine der beiden Formen ausgebildet ist

(s. Abb. 4.6 u. STM-Bilder in [39, 40, 42, 258, 280–282, 349, 366, 391, 426, 427, 429, 432, 435,
438–440]). Die in [391] simulierten STM-Bilder für das H3- und das T4-Modell stimmen zu-
dem sehr gut mit den Messungen überein. Die Domänenwände bestehen aus mäandrierenden
Quasi-(

√
7×
√

3)-Einheitszellen mit besetzten H3- und T4-Positionen, die in
[
110

]
-Richtung

gestaucht sind [44, 435]. In
[
112

]
-Richtung sind die Domänen im Mittel ca. 16 nm lang, wie

(SPA-)LEED- [44, 245, 400, 435, 436]63 und STM-Analysen [258, 391, 435, 438, 439] ergeben.
Aufgrund dieser Form der Domänenbildung wird die resultierende Phase auch als SIC-Phase

63 In [245, 436] ist eine Superzelle der SIC-Phase als (
√

31 ×
√

3)-Rekonstruktion bzw.
(

6 5
−1 1

)
-Pb/Si(111)

bezeichnet worden. Die Bedeckung ΘPb wurde jedoch fälschlicherweise mit Trimeren anstatt Tetrameren
berechnet und ist dort somit zu niedrig angenommen worden.
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Abbildung 4.6: Strukturmodell der SIC-Phase mit Domänenwänden: Die H3- und T4-
(
√

3×
√

3)-Domänen werden durch Quasi-(
√

7×
√

3)-Domänenwände von-
einander getrennt. Die Einheitszellen der beiden Domänenwände weisen je
fünf Pb-Atome auf. Der erste Gittervektor a1 = 6,652Å · e[112] der Quasi-
(
√

7×
√

3)-Einheitszellen (orangefarbene Parallelogramme) verändert sich
nicht, jedoch ist der zweite Gittervektor a2 = 7,68Å ·e[110]± 2,217Å ·e[112]
gegenüber der normalen (

√
7 ×
√

3)-Einheitszelle um eine halbe atomare
Einheit in [110]-Richtung (a[110]/2 = 1,92Å) und um ein Drittel der Git-
terkonstante in [112]-Richtung (a[112]/3 = 1,109Å) verkürzt. Die gezeigte
lokale Struktur hat eine (13 ×

√
3)-Superzelle mit ΘPb = 1,308ML (blau

gestricheltes Rechteck) aus der Raumgruppe p1 mit C1-Symmetrie und
stimmt sehr gut mit der lokalen Struktur in Abb. 6 aus [435] überein. Die
Größe der Superzelle stimmt nur zufällig mit der (13 ×

√
3)-Superzelle in

[245, 436] überein, die Strukturen unterscheiden sich jedoch. Die Farbco-
dierung der Atome folgt denen aus Abb. 4.4 u. 4.5.

bezeichnet64. Domänenbildung tritt auch deshalb auf, weil der Nächster-Nachbar-Abstand
von Pb im Bulk mit 3,50Å größer ist als die Gitterkonstante von Si in

[
112

]
-Richtung mit

3,326Å [435]. Der Abstand der Pb-Atome müsste demnach für eine homogene Oberfläche um
5,2% komprimiert werden, welches über große Distanzen energetisch ungünstiger ist als die
Bildung von Domänen. Die SIC-Phase tritt oberhalb von ΘPb = 1,28ML auf (s. Abb. 4.2,
[44]). Die Domänenbildung bricht zudem die C3v-Symmetrie der (

√
3 ×
√

3)-Einheitszellen,
sodass für die SIC-Phase global lediglich C1-Symmetrie vorliegt (Vgl. Tab. 2.1). Dabei haben
die Quasi-(

√
7×
√

3)-Einheitszellen lediglich C1v- oder C1-Symmetrie und können zudem in
gespiegelter Form vorliegen. Dies ist der Grund, weshalb neben den drei Rotationsdomänen
auch jeweils eine zugehörige Spiegeldomäne vorliegt, sodass die SIC-Phase aus insgesamt
sechs unterschiedlichen Domänen besteht.

Im Vergleich zu 4/3ML Pb auf Si(111) zeigt die gleiche Menge Pb auf Ge(111) keine Do-
mänenbildung, sondern eine homogene Oberfläche mit (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion, die sog.
β-Pb/Ge(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase. Dies liegt an der besseren Übereinstimmung der Ge- und
Pb-Gitterkonstanten, sodass die Pb-Atome lediglich um 1% gegeneinander komprimiert wer-

64 LEED-Bilder suggerieren eine inkommensurable Struktur, da die Spots nicht auf den (
√

3×
√

3)-Positionen
sind, sondern leicht verschoben. Dies liegt jedoch in einer regelmäßigen, kommensurablen Struktur der
Domänen begründet [441].
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den müssen, um die idealen Positionen der (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion zu erhalten [435, 442,
443]. SIC- und auch HIC-Phasen treten bei Pb/Ge(111) dennoch auf, jedoch im Vergleich zu
Pb/Si(111) bei Bedeckungen über ΘPb = 4/3ML [435, 439, 444, 445].

Auch die SIC-Phase zeigt Supraleitung [39–42, 266, 428, 429, 440, 446]. Die Übergang-
stemperatur liegt bei TC = 1,83K und ihre nach BCS-Theorie extrapolierte Energielücke
beträgt bei T = 0K ∆SC = 0,35meV65, welche damit beide etwas größer sind als die der
(
√

7×
√

3)-Rekonstruktion [39]. Für die SIC-Phase konnte mittels DFT-Berechnungen, Pho-
toelektronenemissionsmessungen und He-Atom-Streuexperimenten gezeigt werden, dass die
Elektron-Phonon-Kopplung in den 2D-Schichten gegenüber dem Pb-Bulk deutlich reduziert
ist und die Pb-Si-Bindungen die Gitterdynamik modifizieren, was in der deutlich niedrigeren
Übergangstemperatur resultiert [47, 157, 260, 429, 434, 447–450]. Das (zeitliche) Verhalten
der Phononen in der Pb-Atomlage wurde darüber hinaus in [47, 451] durch Anregung mit ul-
trakurzen Laserpulsen untersucht. Die Supraleitungskohärenzlänge beträgt mit ξ ≈ 50 nm66

nur wenig mehr als für die (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion [40]. Weitere Details zur Supraleitung
sind in [39, 40, 42, 43, 428, 429, 432, 440, 452] zu finden.
Wird die SIC-Phase auf einem Si-Substrat präpariert, auf dem zuvor 0,001ML Co bei RT

adsorbiert wurden (die Co-Atome diffundieren dabei in die erste Si-Lage und bilden Cluster),
entstehen eindimensionale, topologische, supraleitende Zustände an den Rändern der Co-
Cluster. Dies lässt sich mit der Wechselwirkung der (trivialen) supraleitenden Pb-Schicht mit
den ferromagnetischen Co-Clustern erklären. Entscheidend hierfür ist zum einen die Rashba-
Aufspaltung des metallischen S1/S1*-Oberflächenzustands der SIC-Phase (s. Kap. 5.2.1) und
zum anderen die Zeeman-Aufspaltung durch die Co-Cluster, welche die topologischen Rand-
zustände (dispergierende, chirale, eindimensionale Majorana-Zustände) hervorruft, da die
Zeeman-Aufspaltung oberhalb der Co-Cluster die triviale in eine chirale Supraleitung über-
führt [42, 433, 440]. Einzelne Co-Atome als magnetische Störstellen belassen das System
dagegen als trivialen Supraleiter und führen lediglich zu gebundenen Zuständen (Yu-Shiba-
Rusinov-Zustände) [433].
In der Literatur finden sich für die SIC-Phase zudem noch (zeitaufgelöste) RHEED- [47,

309, 356, 361, 365, 435, 451] und winkelaufgelöste UPS- bzw. Photoelektronenemissionsmes-
sungen am Fermi-Niveau [139, 361], sowie XPS-Messungen [367, 430, 431]. Die Höhe der
Schottky-Barriere wurde ebenfalls mit XPS zu ΦSB ≈ 0,9 eV vermessen [135, 136]. Auch
wurden bereits STS-Untersuchungen oberhalb der Übergangstemperatur zur Supraleitung
durchgeführt [42, 349, 368, 423, 427, 440]. SIC-Phasen treten außerdem nicht nur bei der
Adsorption von Pb auf Si(111) und Ge(111) auf, sondern auch bei der Adsorption von Ag
auf Si(111) [453].
Die DFT-Berechnungen in [48] geben über weitere Eigenschaften der idealen H3- und T4-

Strukturen mit 4/3ML Pb auf Si(111) Auskunft. So findet sich zwischen diesen beiden Kon-
figurationen ein um ca. 200meV pro (1× 1)-Einheitszelle höher gelegener Übergangszustand
mit durch die Pb-Atome gebildeten atomaren Ketten, der oberhalb von ca. 270K existieren
soll. Ein derartiger Zustand ermöglicht [48] zufolge auch den Übergang zur (1 × 1)-Phase
bei noch höheren Temperaturen (Vgl. Abb. 4.2). Des Weiteren finden sich in [48] Berech-
nungen der Bandstrukturen und Spin-Texturen der idealen H3- und T4-Konfigurationen bei
ΘPb = 4/3ML. Auch [47] beinhaltet eine Berechnung der Bandstruktur der T4-Konfiguration,
die bis auf Details sehr gut mit der Berechnung in [48] übereinstimmt. Weitere Einzelheiten

65 In [440] werden etwas kleinere Werte TC = 1,6K, ∆SC = 0,295meV angegeben.
66 In [429] ξ = 45nm, in [280, 282] ξ = 40,5± 1,7 nm.
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zur Bandstruktur werden in Kap. 5.2.1 im Rahmen der erfolgten Messungen diskutiert. In
EELS67-Messungen wurde die Elektronenkonzentration darüber hinaus zu n = 2,4 ·1014 cm−2

bestimmt [454].

4.2.4. „Devil’s Staircase“-Phase
Im Phasendiagramm von Pb auf Si(111) bildet die sog. „Devil’s Staircase“-Phase den Tieftem-
peraturbereich der α-Pb/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase zwischen der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion
bei ΘPb = 1,20ML und der SIC-Phase ab ΘPb = 1,28−1,333ML. Abhängig von der jeweiligen
Bedeckung transformieren die einzelnen Strukturen bei Erwärmung über 125−330K reversi-
bel in die (1× 1)-, die HIC- oder die SIC-Phase (s. Abb. 4.2). Eine besondere Eigenschaft der
DS-Phase ist ihr struktureller Aufbau: Ihre Einheitszelle setzt sich in [110]-Richtung als linea-
re Kombination aus n Einheitszellen der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion und m Einheitszellen der
(
√

3×
√

3)-Rekonstruktion zusammen. In [112]-Richtung setzt sich diese Anordnung über die
gesamte Größe einer Si(111)-Terrasse fort. Zwei Beispiele der mit (n,m) bezeichneten Struk-
turen der DS-Phase sind in Abb. 4.7 dargestellt. Es ist ersichtlich, dass die (n,m)-Strukturen
mit geradem n+m eine rechtwinklige Einheitszelle aus der Raumgruppe p1g1 mit zwei Gleit-
spiegelebenen in [112]-Richtung haben (C1-Symmetrie), während die (n,m)-Strukturen mit
ungeradem n+m eine zentriert-rechteckige Einheitszelle (sechseckige Form) aus der Raum-
gruppe c1m1 mit je einer Spiegel- und Gleitspiegelebene haben (C1v-Symmetrie, Punktgruppe
m).

Die Gittervektoren werden durch

a1 = 6,652Å · e[112] , (4.3 a)

a2 = 5n+ 3m
2 · 3,84Å · e[110] (4.3 b)

für gerade n+m und

a1 = 6,652Å · e[112] , (4.3 c)

a2 = 5n+ 3m
2 · 3,84Å · e[110] + 3,326Å · e[112] (4.3 d)

für ungerade n+m beschrieben.
Die einzelnen Strukturen der DS-Phase können sehr gut mittels STM oder SPA-LEED

unterschieden werden. In STM-Bildern gibt es einen starken Kontrast zwischen den (
√

7×
√

3)-
und (

√
3×
√

3)-Einheitszellen, sodass die Periodizität in [110]-Richtung p = (5n+3m) ·1,92Å
leicht auflösbar ist [44, 242, 417, 423, 425, 441, 455, 456]. Bei SPA-LEED-Analysen hängt der
Abstand zweier Spots einer Rotationsdomäne von (n,m) ab, sodass hierüber ebenfalls auf die
Bedeckung geschlossen werden kann [44, 242, 328, 425, 456].
Die Periodizität p bzw. die Größe der Einheitszelle sind nicht immer eindeutig. So haben die

(4,1)- und (1,6)-Struktur gleich große Einheitszellen (
√

133×
√

3) mit einer Periodizität von
p = 44,16Å, aber unterschiedliche Bedeckungen von 1,217ML bzw. 1,304ML. Die Bedeckung
einer (n,m)-Struktur lässt sich zu

ΘPb = 6n+ 4m
5n+ 3m ML (4.4)

67 Electron Energy Loss Spectrocopy
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(a) (3,1)-Struktur: (9×
√

3)-Einheitszelle. Raumgruppe p1g1. ΘPb ≈ 1,222ML.

(b) (1,6)-Struktur: (
√

133×
√

3)-Einheitszelle. Raumgruppe c1m1. ΘPb ≈ 1,304ML.

Abbildung 4.7: Strukturmodelle der (3,1)- und (1,6)-Struktur der DS-Phase in H3-
Konfiguration: Die blauen gestrichelten Linien zeigen die Einheitszellen.
Die schwarzen gepunkteten Linien zeigen die Spiegelebenen und die roten
gepunkteten Linien die Gleitspiegelebenen entlang der [112]-Richtung an.
Die Farbcodierung der Atome folgt denen aus Abb. 4.4 u. 4.5.

berechnen [328, 417, 425]. Dies bedeutet, dass z. B. zwischen den Strukturen (n + 1,m) und
(n,m) ein Bedeckungsinterval

∆ΘPb = 2m
(5n+ 3m)(5(n+ 1) + 3m) ML (4.5)

liegt, in dem entweder beide Strukturen nebeneinander koexistieren, die Bedeckung also in-
homogen verteilt ist, oder aber weitere Strukturen (n′,m′) existieren, die zwischen (n+ 1,m)
und (n,m) liegen. Diese Frage lässt sich mit der namensgebenden sog. „Devil’s Staircase“ be-
antworten: Der Unterschied des chemischen Potentials ∆µ zwischen zwei (n,m)-Strukturen
bildet abhängig von der Bedeckung einen stufenförmigen Verlauf, der die Stabilität einer
Struktur (n,m) anzeigt [455, 457]. Die Länge ∆µ jeder Stufe ist dabei proportional zur Größe
der Einheitszelle [242]. Auf defektfreien Terrassen bildet sich über große Distanzen jeweils nur
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eine spezifische Struktur (n,m) aus, wie STM- und SPA-LEED-Messungen zeigen [44, 242,
331, 417, 423, 425, 455–457]. Wichtig erscheint dabei eine auf Stress basierende, langreichwei-
tige, repulsive Wechselwirkung, die die Pb-Atome davon abhält, Bereiche unterschiedlicher
Bedeckung zu bilden [441, 457].
Darüber hinaus besitzt die DS-Phase eine weitere unerwartete Eigenschaft: Dampft man

kleine Mengen zusätzliches Pb bei tiefen Temperaturen (40− 120K) auf eine (n,m)-Struktur
auf, transformiert diese zur entsprechenden (n′,m′)-Struktur mit höherer Bedeckung. Das Er-
staunliche daran ist, dass dies während sehr kurzer Zeitintervalle (der Depositionszeit) und
über makroskopische Distanzen (Spot-Durchmesser im LEED) geschieht [425, 457]. Dieses
Verhalten wird daher als kollektive Kinetik bezeichnet und ist Gegenstand aktueller Unter-
suchungen zur Selbstorganisation atomarer Schichten [242, 328, 456–459]. Z. B. zeigen Ex-
perimente und DFT-Berechnungen zur Adsorption des C60-Fullerens auf der α-Pb/Si(111)-
(
√

3×
√

3)-Phase, dass lokale Defekte – hier durch die C60-Moleküle induziert – zu Umstruk-
turierungen der atomaren Pb-Struktur führen und so Bereiche von über 50× 50 nm2 von der
(
√

7×
√

3)-Rekonstruktion abhängig von der Menge der Moleküle z. B. in eine (2,1)-Struktur
oder HIC-Phase transformieren können [350, 351].
Die spezifischen elektronischen Eigenschaften der DS-Phase sind noch weitgehend un-

bekannt. Lediglich STS- und ARPES-Messungen wurden bislang publiziert. In den STS-
Messungen in [423] zeigt die DS-Phase ähnliche Signaturen wie die (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruk-
tion und die HIC- und SIC-Phasen. Die ARPES-Messungen in [138] der (2,6)-Struktur mit
1,286ML Pb und einer (14×

√
3)-Einheitszelle wurden auf einem Substrat mit 2° Fehlschnitt in

[112]-Richtung durchgeführt, sodass im gesamten Messbereich lediglich eine Domäne vorlag.
Aufgrund der hohen Bedeckung ist die Bandstruktur ähnlich der der SIC-Phase [47], jedoch
mit zusätzlichen Aufspaltungen entsprechend der Größe der Einheitszelle in [110]-Richtung.
Die Höhe der Schottky-Barriere wurde dabei zu ΦSB = 1,06 eV bestimmt. In Kombination mit
zuvor adsorbierten Co-Atomen finden sich in der DS-Phase ebenfalls wie in der SIC-Phase
null- und eindimensionale Majorana-Zustände [43, 452].
Die Eckpunkte der 1. SBZ der Strukturen der DS-Phase – und damit die Größe der 1. SBZ

– lassen sich abhänging von der jeweiligen Struktur durch

kx = ± 2π
4a[112]

, (4.6 a)

ky = ± 2π
a[110]

· 1
5n+ 3m (4.6 b)

für n+m gerade bzw.

kx = ± 2π
4a[112]

·

1−
(

2a[112]
(5n+ 3m)a[110]

)2
 , (4.7 a)

ky = ± 2π
a[110]

· 1
5n+ 3m (4.7 b)

und

kx = ± 2π
4a[112]

·

1 +
(

2a[112]
(5n+ 3m)a[110]

)2
 , (4.7 c)

ky = 0 (4.7 d)
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für n + m ungerade berechnen. Somit ergibt sich für gerade n + m eine rechteckige 1. SBZ
und für ungerade n + m eine sechseckige 1. SBZ (s. a. Abb. 2.2). Aus den Koordinaten der
Eckpunkte lassen sich als Spezialfälle auch die 1. SBZs der (

√
7×
√

3)- und der (
√

3×
√

3)-
Rekonstruktion mit (n,m) = (1,0) bzw. (n,m) = (0,1) ableiten. Für ungerades n + m
haben die Hochsymmetriepunkte unterschiedliche Symmetrien, nämlich C1v-Symmetrie am
Γ-Punkt, C1h-Symmetrie am X-Punkt (jeweils Punktgruppe m) und C1-Symmetrie am Y-
Punkt. Die Strukturen mit geradem n+m haben an allen ihren Hochsymmetrienpunkten (Γ,
X, X′, M) lediglich C1-Symmetrie (Vgl. Tab. 2.1).
Wegen der dreizähligen Symmetrie des Si-Substrats existieren zudem für alle (n,m)-Struk-

turen je drei Rotationsdomänen. Dies führt in ARPES-Messungen zu einer Quasi-Sechszählig-
keit der 1. SBZs durch Überlagerung der Photoelektronenemissionsspektren im K-Raum (Vgl.
Abb. 2.2 (f) u. (d)).

4.2.5. Hexagonal Incommensurate-Phasen

Die HIC-Phasen bilden im Phasendiagramm von Pb/Si(111) bei Raumtemperatur ab ΘPb =
1,22ML den Bereich zwischen der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion bei 1,2ML und der SIC-Phase
ab 1,28ML (s. Abb. 4.2) und gehören damit zur α-Pb/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase [353]. Sie
sind zwischen minimal 120K und maximal 370K stabil und transformieren bei Temperatur-
erniedrigung in Strukturen der DS-Phase bzw. bei Temperaturerhöhung in die (1×1)-Phase.
Genau wie die SIC-Phase sind auch die HIC-Phasen entgegen ihrer Benennung eigentlich
kommensurable Strukturen, die wegen ihrer Reflexe im LEED jedoch nicht als solche er-
kannt wurden [441]. Die Abweichung der Spot-Positionen resultiert aus der Anordnung der
(
√

7×
√

3)-Einheitszellen, die die Domänenwände der Superzellen bilden [441].
Strukturelle Untersuchungen wurden sowohl mit (SPA-)LEED [44, 242, 331, 430, 435, 456,

457] und RHEED [356, 361, 435] als auch mit dem STM [44, 242, 352, 366, 417, 435, 441,
456] durchgeführt. Es wurden drei Bereiche (HICA-C) mit leicht unterschiedlichen Struk-
turen identifiziert, die auf unterschiedliche Bedeckungen zurückzuführen sind (s. Abb. 4.2)
[44, 242, 456, 457]. Die Superzellen weisen eine hexagonale Form auf, die durch (

√
3 ×
√

3)-
Einheitszellen im Inneren und (

√
7×
√

3)-Zellen am Rand von zwei gegeneinander rotierten
Dreiecken gebildet wird [44, 242, 441]. Ihre Domänengröße variiert von 4,67 nm bei der HICA-
Phase bis zu 5,89 nm bei der HICC-Phase [44, 242, 456]. Die Domänenwände bestehen nicht
aus exakten (

√
7 ×
√

3)-Einheitszellen, da sowohl H3- als auch T4-Positionen besetzt sind,
ähnlich wie bei der SIC-Phase [44, 242, 441]. Dies führt bei den HIC-Phasen zu einer leichten
Verdrehung gegen die [112]-Richtung und damit zu einer rhombischen Einheitszelle [44, 242].
Die Gittervektoren können als

an,m = (1 + 1,5n) · 3,84Å · e[110] +m · 3,326Å · e[112] (4.8)

mit n+m = 2p ,p ∈ N0 beschrieben werden [44]. Die SPA-LEED-Bilder der zweiten (
√

31×√
3)-Phase in [245, 436] entsprechen einer der HIC-Phasen mit niedriger Bedeckung, wie

anhand der Aufspaltung der Reflexe zu sehen ist. Die dort angegebene Bedeckung basiert
jedoch auf dem Trimer-Modell für die (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion und nicht auf dem Tetramer-
Modell, sodass die angegebene Bedeckung im Vergleich zur wahren Bedeckung als zu niedrig
angenommen wurde.
Neben strukturellen Analysen wurden auch Untersuchungen der elektronischen Struktur

mittels winkelaufgelöstem UPS [361], STS [423] und XPS [135, 136, 430] durchgeführt. Die
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Oberfläche ist wie bei der (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion und der SIC-Phase metallisch und weist
neben einem im Vergleich zur SIC-Phase sehr ähnlichen UPS-Spektrum auch das (1 × 1)-
Potential der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion auf. Die Höhe der Schottky-Barriere konnte zu ΦSB ≈
0,9 eV bestimmt werden [135, 136].

4.2.6. (1× 1)-Phase
Die (1× 1)-Phase bildet den Abschluss der in dieser Arbeit beschriebenen Oberflächenrekon-
struktionen von Pb auf Si(111). Sie tritt in einem großen Bedeckungsbereich auf, beginnend
mit ΘPb ≈ 0,9ML und reicht bis über 1,5ML hinaus [356, 401]. Die (1 × 1)-Phase existiert
im Temperaturbereich oberhalb der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion, den DS-, HIC- und SIC-
Phasen (mit TC = 225 − 370K bis 1,30ML, s. Abb. 4.2) und wird bei hohen Temperaturen
durch Desorption der Pb-Atome zerstört, wodurch sich die β-(

√
3×
√

3)-Phase bei niedrigerer
Bedeckung ausbildet.
Strukturelle Untersuchungen wurden mit RHEED [356, 361, 435], LEED [334, 337, 359,

360, 400] und dem STM [341, 352, 357, 358, 364, 366, 411, 412, 415, 417, 427, 435] durch-
geführt. Sie zeigen, dass sich beim Phasenübergang die Flächenanteile bei Mischphasen auf
der Oberfläche nicht ändern [417], sodass die überschüssigen Pb-Atome auf der (1 × 1)-
Fläche verbleiben müssen. Dies gelingt nur, wenn ein Teil der Pb-Si-Bindungen aufgebrochen
wird und die nun „freien“ Pb-Atome als „Flüssigkeit“ auf der Oberfläche zwischen verschie-
denen Gleichgewichtslagen diffundieren [158, 412, 421, 435]. Daher wird auch von einem
„Ordnungs-Unordnungs“-Phasenübergang gesprochen [44, 435]. Die übrigen Pb-Atome be-
setzen dann laut STM-Messungen und DFT-Berechnungen die T1-Positionen der Einheits-
zelle [158, 391]. Neueste DFT-Berechnungen bestätigen die Annahme der T1-Positionen der
Pb-Atome durch Berechnung der Energien der verschiedenen Konfigurationen. Demnach liegt
die H3-Konfiguration 0,352 eV und die T4-Konfiguration 0,375 eV über der T1-Konfiguration
[460].
Die elektronischen Eigenschaften der (1× 1)-Phase wurden mittels UPS [361], XPS [461],

STS [423, 427] und ARPES [421, 422] vermessen. Wie für die (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion wur-
de auch für die (1× 1)-Phase die auf die verschiedenen beteiligten Valenzorbitale projizierte
Zustandsdichte in T1-Konfiguration berechnet [158]. Beide Zustandsdichten sind relativ ähn-
lich, wobei in der (1 × 1)-Phase die Modulationen weniger stark ausfallen und die Orbitale
einen größeren Energiebereich einnehmen.
DFT-Berechnungen der Bandstruktur und der Spin-Textur mit ΘPb = 1ML wurden in

[166, 460] durchgeführt. Die Ergebnisse von [166] zur T4-Konfiguration wurden von [460]
exakt reproduziert und durch die berechnete Bandstruktur der T1-Konfiguration und einer
freistehenden Pb-Monolage ergänzt. Der wesentliche Unterschied beider Konfigurationen be-
steht demnach in der stärkeren Spin-Bahn-Aufspaltung der T4-Konfiguration, die durch die
veränderten Bindungsverhältnisse der Pb-Atome hervorgerufen wird. In der T4-Konfiguration
ist der Anteil der Pb6pz-Orbitale an der Zustandsdichte nahe des Fermi-Niveaus aufgrund
der Bindung der Pb-Atome zu je drei Si-Atomen größer im Vergleich zur T1-Konfiguration,
die am Fermi-Niveau im Wesentlichen nur Zustandsdichte der Pb6px,y-Orbitale aufweist,
während die kovalenten Pb-Si-Bindungen (basierend auf den Pb6pz-Orbitalen) energetisch
abgesenkt und lokalisiert sind. Insgesamt ergibt sich damit ein vom Si-Substrat entkoppeltes
2DEG durch die Pb-Atome [460]. Beide Konfigurationen haben am M-Punkt zudem einen
TRIM, um den herum die Spin-Aufspaltung der Bänder mit dem Rashba-Effekt beschrieben
werden kann.
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Der Vergleich der DFT-Berechnungen mit den vermessenen Fermi-Flächen und der Band-
struktur bei ΘPb = 1,20ML aus [421, 422] erweist sich als nicht eindeutig. Die gemessenen
Daten passen sowohl zur Bandstruktur der T1- als auch der T4-Konfiguration, jeweils mit
unterschiedlichen Fermi-Niveaus. Die berechnete Fermi-Energie EF in T1-Konfiguration liegt
etwa 1,3 eV unter der gemessenen, während im Fall der T4-Konfiguration Verschiebungen
von EF von -0,5 eV und +0,2 eV zu möglichen Übereinstimmungen mit den Messungen füh-
ren. Detailliertere Messungen der Bandstruktur und Spin-Textur sollten Aufschluss über die
tatsächliche atomare Struktur geben.
Die in T4-Konfiguration berechnete Bandstruktur zeigt des Weiteren eine hohe Ähnlich-

keit mit den Bandstrukturen von 1ML Tl/Si(111)-(1× 1) und Tl/Ge(111)-(1× 1) [110, 163,
165], die ebenfalls eine T4-Konfiguration aufweisen, wobei der Spin-aufgespaltene, metallische
Oberflächenzustand von Pb/Si(111)-(1× 1) mit Minimum der Elektronen-artigen Dispersion
am K-Punkt den Zuständen S3 und S4 in [110] entspricht, die in den Tl-Systemen nur durch
Dotierung metallisch werden [33, 160, 164]. Im Pb/Si-System ist dieser Oberflächenzustand
demnach gegenüber den Tl-Systemen um etwa 1,5 eV in Richtung der besetzten Zustände ver-
schoben. Am K-Punkt hat dieser Zustand eine Zeeman-artige Spin-Aufspaltung von 820meV
mit Spin-Polarisation senkrecht zur Oberfläche (Vgl. Kap. 2.2.2, [166]; Spin-Aufspaltung am
K-Punkt in Tl/Si(111)-(1× 1) etwa 600− 720meV [110, 163] und in Tl/Ge(111)-(1× 1) et-
wa 570 − 700meV [110, 164]) und um den M-Punkt herum eine Rashba-Aufspaltung (Vgl.
Kap. 2.2.1).
Eine (1×1)-Phase existiert ebenso bei Pb/Ge(111). Die Übergangstemperatur ist abhängig

von der Bedeckung, beträgt mindestens jedoch TC = 170 °C. Es handelt sich dabei um einen
reversiblen Phasenübergang 1. Ordnung [462–464].
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(a) Indizierung vizinaler Si-Oberflächen ausge-
hend von Si(111) mit Fehlschnitt in [112]-
Richtung: der Fehlwinkel Θ ist exemplarisch
für die (557)- und (553)-Orientierung angege-
ben; nach [49].

(b) Modell der Si(557)-Oberfläche: Die Triple
Steps beinhalten neben Adatomreihen (R, A2,
A3) und einer Zickzack-Reihe (ZR) auch senk-
recht (D⊥) und parallel (D‖1, D

‖
3) zu den Stufen

ausgerichtete Dimere. Im oberen Bereich ist die
sich anschließende (111)-Terrasse mit (7 × 7)-
Rekonstruktion zu sehen; aus [465].

Abbildung 4.8: Indizierung vizinaler Si-Oberflächen und Modell der Si(557)-Oberfläche

4.3. Si(557)-Substrat

Auf der flachen, stufenlosen Si(111)-Oberfläche bilden sich nach Pb-Adsorption wie oben be-
schrieben im Wesentlichen Phasen aus, die quasi-zweidimensionale Eigenschaften aufweisen.
Lediglich die (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion und die DS-Phasen weisen quasi-eindimensionale
Merkmale auf. Strukturen mit quasi-eindimensionalen Eigenschaften lassen sich jedoch auch
auf gestuften Substraten erzeugen.
Ausgehend von einer Si(111)-Oberfläche stellt der Fehlwinkel Θ zur [112]-Richtung ein ge-

eignetes Maß zur Wahl der Vizinalität dar (s. Abb. 4.8 (a)). Je steiler dabei der Fehlwinkel ist,
desto höher ist die mittlere Stufendichte des Substrats. Bei negativen Winkeln Θ (Oberflä-
chenindizes (hhk) mit h > k) liegen (110)-artige Einzelstufen mit einzelnen Dangling Bonds
an der Stufenkante vor. Bei positiven Winkeln Θ (Oberflächenindizes (hhk) mit h < k) sind
die Stufen dagegen (100)-artig. Dadurch haben die Atome an der Stufenkante je zwei Dan-
gling Bonds. Eine solche Struktur mit Einzelstufen der Höhe d(111) = 3,135Å wird ab einer
bestimmten kritischen mittleren Stufendichte jedoch energetisch ungünstig. Stattdessen führt

(a) Single Steps-Modell. (b) Triple Steps-Modell.

Abbildung 4.9: Strukturmodelle der Si(557)-Stufenstruktur: Aufgrund von Step Bunching
und der Bildung der (7 × 7)-Rekonstruktion auf den (111)-Terrassen ist
lediglich die in (b) dargestelle Struktur stabil.
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(a) STM-Bild: Unbesetzte
Zustände, V = +1,5V,
I = 40pA. Das Recht-
eck kennzeichnet die
Einheitszelle.

(b) STM-Linescans entlang der Li-
nien in (a).

(c) SPA-LEED-Bild bei
E = 89,5 eV; zur Verfügung
gestellt von Ulrich Krieg.

Abbildung 4.10: STM- und SPA-LEED-Analyse der Si(557)-Struktur: Die atomare Struk-
tur lässt sich im STM-Bild und den zugehörigen Linescans deutlich erken-
nen. Die Korrugation senkrecht zu den Stufen ist dabei deutlich größer als
auf der (111)-Terrasse. Das Beugungsbild zeigt deutlich den Step Train
mit 16 Spots (blau umrandet) zwischen den (1× 1)-Reflexen (in rot), die
(1× 1)-Rekonstruktion, sowie die (×2)-Periodizität entlang der Stufen.

Step Bunching in Kombination mit Bildung größerer (7×7)-rekonstruierter Terrassen zu einer
Minimierung der Oberflächenenergie [466–468].
Auch die Oberfläche von Si(557) besteht nicht aus einer gleichmäßig gestuften Struktur mit

einer Periodizität von 5 2/3 a[112] = 1,885 nm in der (111)-Ebene, sondern aus Dreifachstufen
(Triple Steps), die durch (111)-(7 × 7)-Terrassen voneinander getrennt sind (s. Abb. 4.8 (b)
u. 4.10 (a)) [469–472]. Zum Vergleich sind die Strukturmodelle von Si(557) mit Single und
Triple Steps in Abb. 4.9 dargestellt. Die Stufenstruktur weist anstelle der (557)- eine (112)-
Orientierung auf. Dadurch ist die Orientierung der resultierenden vizinalen Oberfläche wei-
terhin makroskopisch in (557)-Richtung beibehalten und die Periodizität senkrecht zu den
Stufen beträgt in der (111)-Ebene 17 a[112] = 5,654 nm. Bezieht man zusätzlich die Stufen
mit ein, beträgt die Periodizität 5,732 nm (s. Abb. 4.10 (b)) [470].
Entlang der Stufen, also in

[
110

]
-Richtung, beträgt die Periodizität aufgrund der (7× 7)-

Rekonstruktion auf der (111)-Terrasse nur 7a[110] = 7 · 3,84Å = 2,69 nm (s. Abb. 4.10 (b)).
Daraus ergibt sich die Fläche der Einheitszelle zu 15,4 nm2.
Neben dem sog. Step Train aus 16 Spots entlang der

[
112

]
-Richtung zwischen den (1× 1)-

Spots, der die Periodizität senkrecht zu den Stufen widerspiegelt und der (7×7)-Rekonstruk-
tion der (111)-Terrassen, weist das SPA-LEED-Bild in Abb. 4.10 (c) auch eine (×2)-Periodizi-
tät auf. Diese entspringt mehreren Dimerstrukturen auf der (112)-Facette [465, 473].
Die Struktur der Si(557)-Oberfläche war bereits Gegenstand zahlreicher Untersuchungen.

Mittels (SPA)-LEED [56, 59, 203, 465, 473–482], STM [58, 59, 203, 465, 470, 476–478, 483–
492], Rasterkraftmikroskopie [493] und RAS68 [494] konnten die atomare Anordnung der
Atome an der Oberfläche und deren Morphology bestimmt werden. DFT-Berechnungen haben
diese Ergebnisse bestätigt und ergänzt [483, 487, 494]. Zudem wurden auch XPS- [477, 478,

68Reflectance Anisotropy Spectroscopy
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487], ARPES- [490, 491], EELS- [454, 495], Leitfähigkeits- [475] und STS-Messungen [203]
zur Bestimmung der elektronischen Struktur an der Si(557)-Oberfläche durchgeführt.
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4.4. Monolagen-Strukturen von Pb/Si(557)
Bereits um die Jahrtausendwende begannen Untersuchungen dünner Pb-Filme auf vizinalen
Si-Substraten. Exemplarisch sei in diesem Zusammenhang die LEEM69-Studie von Bau-
er und Jałochowski [496] genannt, die die Selbstorganisation von mesoskopischen Pb-
Nanodrähten auf verschiedenen Au-dekorierten vizinalen Si-Oberflächen beleuchtete. Hierbei
bildeten sich bei RT anisotrope – lang und schmal – Kristallite entlang der Stufen aus, die
nach und nach die gesamte Oberfläche bedeckten.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde auf eine vorherige Au-Dekoration im Submonolagenbe-

reich verzichtet und Pb oberhalb der RT auf Si(557) aufgedampft. Auf dieser Oberfläche
existieren ebenso wie auf der Si(111)-Oberfläche zahlreiche verschiedene Strukturen im Bede-
ckungsbereich um 1ML Pb70. Im Folgenden sollen einige dieser Strukturen näher beleuchtet
werden.
Das initiale Wachstum von Pb-Nanodrähten bis zu 1ML wurde bislang kaum untersucht.

Lediglich die STM-Messungen in [497] und SPA-LEED-Mesungen in [474] haben diese Bede-
ckungsbereich bislang betrachtet.

69 Low Energy Electron Microscopy
70Die Definition der Monolage auf der vizinalen Si(557)-Oberfläche entspricht derjenigen der Si(111)-

Oberfläche (s. o.).

(a) Linienprofile für ver-
schiedenen Bedeckungen
ΘPb entlang der [112]-
Richtung: E = 99,5 eV,
T = 4K.

(b) Aufspaltung der (
√

3 ×
√

3)-
Reflexe entlang der [110]-
Richtung für verschiedene
Bedeckungen ΘPb: E = 99,5 eV,
T = 4K.

(c) Phasendiagramm von
Pb/Si(557) im Bedeckungsbe-
reich ΘPb = 1,2− 1,4ML.

Abbildung 4.11: SPA-LEED-Profile und Phasendiagramm der Pb/Si(557)-Oberfläche: (a)
Die Orientierung der Facettenstruktur hängt von der Bedeckung ab. Die
(223)-Orientierung liegt erst ab etwa ΘPb = 1,30ML vor. Neben der Ori-
entierung der Facetten hat die Bedeckung auch einen Einfluss auf die
Aufspaltung der (

√
3 ×
√

3)-Reflexe in (b), die charakteristisch für die
verschiedenen Strukturen der DS-Phase ist. Das Phasendiagramm in (c)
fasst die gefundenen Strukturen zusammen. Bei niedrigen Bedeckungen
liegt die (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion auf der (111)-Terrasse vor, bei mitt-
leren Bedeckungen verschiedene Strukturen der DS-Phase und bei hohen
Bedeckungen die SIC-Phase; aus [476].
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Die sog. α× 2- und β × 2-Phasen lagen im Fokus der Studien von Yeom, Morikawa und
Kim. Hierbei handelt es sich um zur (223)-Orientierung umfacettierte Pb/Si(557)-Strukturen,
die keine (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion auf den (223)-Facetten aufweisen. Die α× 2-Phase ent-
steht durch Adsorption von ungefähr 2ML Pb bei Temperaturen von 100K bis RT und
anschließendem Erwärmen bei 600 − 660K [498]. Die β × 2-Phase wird genauso präpariert,
jedoch bei 720− 740K ausgeheilt und hat durch die erhöhte Desorptionsrate eine niedrigere
Bedeckung [498]. Um den Fehlwinkel zur (557)-Orientierung makroskopisch auszugleichen,
besitzen beide Phasen größere (111)-orientierte Terrassen mit der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion
[498]. Die Struktur beider Phasen wurde mittels STM [498–500] und LEED [498, 500, 501]
untersucht. Die elektronischen Eigenschaften wurden mit µ-Vierpunktmessungen [502], XPS
[501] und ARPES [499, 500, 502] evaluiert.
Dickere Pb-Filme ab 2ML Bedeckung auf Si(557) standen ebenfalls im Fokus mehrerer Stu-

dien. Morphologie und Facettierung wurden dabei mittels STM [503, 504] und SPA-LEED
[61, 212, 474, 475, 480, 505] untersucht. Der Einfluss der Facettierung auf Transporteigen-
schaften (Leitfähigkeit, Magnetoleitfähigkeit) wurde ebenfalls ermittelt [61, 212, 475, 480,
482, 505].
Im Interesse der Arbeitsgruppe Pfnür lagen bis dato nicht nur dickere Pb-Filme auf

Si(557), sondern insbesondere diejenigen Monolagenstrukturen, die auch auch von Pb/Si(111)
bekannt sind. Im Bedeckungsbereich ΘPb = 1,2− 1,65ML lassen sich sowohl die (

√
7×
√

3)-
Rekonstruktion bei 1,20ML [212, 454, 476, 506], als auch die SIC-Phase (ab etwa 1,4ML) [62,
63, 476, 507] im Pb/Si(557)-System erzeugen. Dazwischen befindet sich wie im Pb/Si(111)-
System die DS-Phase mit zahlreichen unterschiedlichen (n,m)-Strukturen [60, 475, 476, 507].
All diese Phasen bilden sich auf den (111)-Terrassen aus. Die Orientierung der Facetten va-
riiert zudem je nach Bedeckung. Zur makroskopischen Beibehaltung der (557)-Orientierung
wechseln sich die gestuften Facetten typischerweise auf einer Größenskala von mehreren 10 nm
mit größeren (111)-Terrassen ab, die einige Nanometer breit sind. Charakteristische Linien-
profile aus SPA-LEED-Messungen für die verschiedenen Phasen und ein einfaches Phasen-
diagramm sind in Abb. 4.11 abgebildet (aus [476]). Die Präparation dieser Phasen gelingt am
besten mit einem zweistufigen Aufdampfprozess [63]: Zunächst werden 3ML Pb bei 330◦C
aufgedampft, um die gewünschte Facettierung zu erhalten. Direkt im Anschluss wird die Tem-
peratur auf 300◦C verringert und weitere 2ML Pb aufgedampft, um die (1,5)-Struktur zu
erhalten (s. u.). Aufgrund der relativ hohen Temperaturen während des Aufdampfens desor-
biert überschüssiges Pb von der Oberfläche. Höhere Bedeckungen lassen sich schließlich durch
Aufdampfen kleinster Mengen Pb auf der kalten (1,5)-Struktur (T ≈ 80K) erzeugen [476].

4.4.1. „Devil’s Staircase“-Phase im Pb/Si(557)-System
Für ein tieferes Verständnis der SR-ARPES-Messungen in Kap. 6.2 dieser Arbeit an der (1,5)-
Struktur mit 1,31ML und mit zusätzlicher Bedeckung im Bereich bis insgesamt 1,53ML Pb
sollen im Weiteren einige Aspekte der DS-Phase auf Pb/Si(557) ausführlicher dargestellt
werden. Aufgrund der außergewöhnlichen elektronischen Effekte – wie in Kap. 6.2 gezeigt
wird besitzt die (1,5)-Struktur mit 1,31ML in der Richtung senkrecht zu den Stufen eine
quasi-eindimensionale SODW unterhalb von TC = 78K – wurden bis zum Beleg der Existenz
dieses neuartigen, hochgradig korrelierten Quantenzustands bereits zahlreiche Studien an
der DS-Phase durchgeführt. So sind bspw. ausführliche Reviews [481, 495, 508, 509] zur
geometrischen Struktur, der Leitfähigkeit, dem Magnetotransport und der elektronischen
Struktur erschienen.
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(a) SPA-LEED-Bild: E = 137 eV, T < TC. (b) STM-Bild: V = +0,5V, I = 1nA, T = 40K; ange-
passt aus [57].

Abbildung 4.12: SPA-LEED- und STM-Bild der Pb/Si(557)-Oberfläche bei ΘPb =
1,30ML: Die Oberfläche weist unterhalb von TC = 78K (223)-orientierte
Facetten mit einer Periodizität von d = 1,58 nm in

[
112

]
-Richtung auf.

Auf den Terrassen befinden sich die Pb-Atome in der (1,5)-Struktur
der DS-Phase, wodurch die (

√
3 ×
√

3)-Reflexe in (a) aufgespalten, bzw.
das Erscheinungsbild der Atomdrähte entlang der

[
110

]
-Richtung mit

s = 10 a[110] = 3,84 nm moduliert sind.

Strukturelle Untersuchungen wurden vor allem mit SPA-LEED [56, 60, 62, 212, 454, 475,
476, 482, 505–507, 510] bzw. LEED [35, 59, 63, 212, 410, 511] und mit dem STM [57–59,
62, 201, 410, 476, 492, 495, 512–514] durchgeführt. Ergänzend wurden auch Messungen mit
RHEED [515] und RAS [510, 516] durchgeführt.
In Abb. 4.12 sind ein SPA-LEED- und ein STM-Bild unterhalb des Phasenübergangs ge-

zeigt. Die Beugungsreflexe des Step Trains entlang der
[
112

]
-Richtung mit Abständen von

∆ky = 2π/d = 21,3%SBZ = 0,4Å−1 belegen, dass die Facetten eine (223)-Orientierung
besitzen (s. Abb. 4.11 (a)). Dies wird durch das STM-Bild bestätigt, das senkrecht zu den
Stufen eine Periodizität d = 1,58 nm aufweist. Ebenfalls entlang der

[
112

]
-Richtung sind

streifige (×2)-Reflexe zu sehen, die auf freiliegende Si-Dimere an der Stufenkante zurück-
zuführen sind, die von Stufenkante zu Stufenkante nur schwach korreliert sind [476]. Die
(
√

3 ×
√

3)-Reflexe sind in
[
110

]
-Richtung aufgespalten und erscheinen entlang der

[
112

]
-

Richtung länglich. Die Aufspaltung ∆kx = 2π/s = 10,5%SBZ ≈ 0,2Å−1 (s. Abb. 4.11 (b))
korreliert mit der Periodizität s = 10 a[110] = 3,84 nm entlang der

[
110

]
-Richtung im STM-

Bild [60, 476]. Sie ist die Signatur der (1,5)-Struktur der DS-Phase, die entlang der
[
110

]
-

Richtung diese Zehnfachperiodizität besitzt und aus einer Linearkombination der (
√

7×
√

3)-
und fünf (

√
3×
√

3)-Einheitszellen besteht. Das Strukturmodell in Abb. 4.13 verdeutlicht die
Erkenntnisse der SPA-LEED- und STM-Messungen.

Die elektronische Struktur der DS-Phase auf Pb/Si(557) wurde in [212] mittels XPS und
in [35, 62, 212, 495, 512, 515] mit ARPES bzw. SR-ARPES vermessen. Letztere Methode
erlaubt zudem Aussagen zur Spin-Struktur der Oberflächenzustände von Pb/Si(557) (Nähe-
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(a) Pb/Si(223)-Facette unterhalb von TC. (b) Mögliche Struktur der Pb/Si(17 17 25)-Facette ober-
halb von TC.

(c) Draufsicht auf eine Pb/Si(223)-Terrasse: Bei einer Bedeckung von ΘPb =
1,31ML liegt die (1,5)-Struktur der DS-Phase auf der Terrasse mit einer Peri-
odizität von s = 10 a[110] = 3,84 nm entlang des Atomdrahts vor. Dieses einfa-
che Modell kommt dem neuesten Strukturmodell basierend auf hochauflösenden
STM-Messungen bei T = 10K von Quentin [514] bereits recht nahe.

Abbildung 4.13: Strukturmodelle der Pb/Si(557)-Oberfläche mit (223)- und (17 17 25)-
Facette: Der Fehlwinkel Θ beträgt bei der (223)-Facette 11,42◦ und bei
der (17 17 25)-Facette 10,86◦. Eine der vier Einzelterrassen der (17 17 25)-
Facette zeigt eine lokale Orientierung von (557), während die anderen Ein-
zelterrassen eine lokale Orientierung von (223) aufweisen. In der Drauf-
sicht in (c) auf eine (223)-Terrasse ist die modulierte atomare Anord-
nung der Pb-Atome entlang des Atomdrahts zu sehen. Die Pb-Atome
der (

√
7 ×
√

3)-Einheitszellen sind in Magenta und die der (
√

3 ×
√

3)-
Einheitszellen in Grün und Orange markiert, 1. Lage Si graublau, 2. Lage
Si grau.

res hierzu s. Kap. 6.2). Die Bandstruktur im Bereich unbesetzter Zustände und die Dynamik
angeregter Elektronen durch ultrakurze Laserpulse wurde mittels Zweiphotonenphotoemissi-
on in [511] untersucht. Des Weiteren wurden lokale STS-Messungen [201, 492, 495, 513, 514]
durchgeführt, ebenso wie EELS-Messungen, die einen quasi-eindimensionalen Charakter der
gefundenen Plasmonen in den metallischen Pb-Drähten belegen [454, 495, 517].
Mit einem supraleitenden Elektromagneten (bis zu ±4Tesla magnetische Flussdichte) wur-

den außerdem Magnetotransportmessungen vorgenommen [61–63, 212, 482, 518]. Entlang
der Pb-Drähte bei 1,31ML Bedeckung wurde dabei im Rahmen der Hikami-Theorie [223]
schwache Lokalisierung festgestellt (Erhöhung der Leitfähigkeit durch destruktive Quanten-
interferenz am Ursprung bei der Spin-Bahn-Streuung der Elektronen), während senkrecht
zu den Stufen schwache Antilokalisierung vorliegt (Verringerung der Leitfähigkeit durch
konstruktive Quanteninterferenz am Ursprung bei der Spin-Bahn-Streuung der Elektronen)
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(a) Änderung des Leitwerts parallel und senkrecht zu
den Stufen für ΘPb = 1,31ML im Magnetfeld bei
T = 50K.

(b) Spin-Bahn-Streuzeiten τSO parallel und
senkrecht zu den Stufen für verschiedene
Pb-Bedeckungen bei T = 40− 50K.

Abbildung 4.14: Magnetotransport an der Pb/Si(557)-Oberfläche: (a) Für 1,31ML Bede-
ckung zeigt der Magnetoleitwert entlang der Pb-Drähte schwache Lokali-
sierung (weak localization, WL) und senkrecht zu den Pb-Drähten schwa-
che Antilokalisierung (weak anti-localization, WAL). (b) Lediglich in der
(1,5)-Struktur bei 1,31ML Bedeckung ist die Spin-Bahn-Streuung entlang
der Pb-Drähte stark unterdrückt, bereits für leicht höhere oder niedrigere
Bedeckungen gleicht sie sich dem nahezu konstanten Wert in der Richtung
senkrecht zu den Stufen an; aus [61].

(s. Abb. 4.14 (a)). Damit einher geht eine um etwa 2,5 Größenordnungen längere Spin-Bahn-
Streuzeit entlang der Pb-Drähte im Vergleich zur Richtung senkrecht zu diesen. Diese Ani-
sotropie verschwindet bei Veränderung der Bedeckung um ungefähr 0,1ML nahezu komplett
(s. Abb. 4.14 (b)) und es wurde ausschließlich schwache Lokalisierung festgestellt [61, 212,
482].
In (makroskopischen) Transportmessungen [57–59, 61, 212, 475, 482, 506, 513, 518] wur-

de ohne angelegtes Magnetfeld die Leitfähigkeit der Pb-Filme analysiert. Bei Temperaturen
unterhalb des Phasenübergangs bei TC = 78K wurde quasi-eindimensionales Verhalten re-
gistriert: isolierend in der Richtung senkrecht zu den Stufen, aber metallisch entlang der
Pb-Drähte (s. Abb. 4.15 (a)) [57–59, 212, 506]. Oberhalb des Phasenübergangs wird die mit
der SODW assoziierten Energielücke ∆ in der Richtung senkrecht zu den Stufen geschlossen
(Details s. Kap. 6.2), wodurch auch diese Richtung leitfähig wird. Die Leitfähigkeit entlang der
Pb-Drähte nimmt in etwa um einen Faktor zwei ab, diese bleiben jedoch ebenfalls leitfähig,
es liegt ein anisotropes 2D-Verhalten vor. Oberhalb der Phasenübergangstemperatur han-
delt es sich bei der (1,5)-Struktur bei 1,31ML Bedeckung daher um einen stark anisotropen
Metallfilm (s. Abb. 4.15 (a)).

Nicht nur die Leitfähigkeit ändert sich am Phasenübergang, sondern auch die Stufenstruk-
tur erfährt eine Änderung – sie refacettiert von der (223)-Orientierung bei tiefen Tempera-
turen u.A. zu einer (17 17 25)-Orientierung bei höheren Temperaturen (weitere Details s.
Kap. 6.1.2 u. 6.1.3) [56]. Damit einher geht auch eine lokale Erhöhung der Bedeckung auf den
Terrassen (s. Kap. 6.1.3).
Wird bei tiefen Temperaturen unterhalb des Phasenübergangs eine kleine Menge zusätz-

liches Pb (bis etwa δΘPb = 0,1ML) auf die (1,5)-Struktur aufgedampft, ordnen sich die
Pb-Atome auf spezielle Art und Weise an: Anstelle ungeordnet auf der Oberfläche zu adsor-
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(a) Leitfähigkeit parallel und senkrecht zu den Stufen für
ΘPb = 1,30ML.

(b) Leitfähigkeit senkrecht zu den Stufen
für verschiedene Pb-Bedeckungen.

Abbildung 4.15: Temperaturabhängigkeit der Leitfähigkeit der Pb/Si(557)-Oberfläche: (a)
Oberhalb des Phasenübergangs bei TC = 78K zeigt die Leitfähigkeit ani-
sotropes 2D-Verhalten. Unterhalb des Phasenübergangs zeigen die Atom-
drähte entlang der Stufen metallisches Verhalten, während senkrecht zu
den Stufen isolierendes Verhalten vorliegt. (b) Mit zunehmender Bede-
ckung verringert sich die Aktivierungsenergie bzw. die Energielücke in
der Richtung senkrecht zu den Stufen; angepasst aus [509].

bieren, bilden sich an den Stufenkanten weitere atomare Pb-Drähte entlang der Stufen [60, 62,
201, 410, 507, 514]. Dabei werden die Pb-Atome nicht gleichmäßig auf jede Terrasse verteilt,
sondern bilden zunächst auf jeder k-ten Terrasse einen zusätzlichen Draht an der Stufenkan-
te, was sich im Beugungsbild durch k zusätzliche Beugungsreflexe zwischen den Reflexen der
(223)-Facetten äußert [60, 62, 507] (auch sichtbar im STM [201, 410, 514]). Mit zunehmender
Bedeckung werden mehr und mehr solcher Drähte gebildet, bis jede Stufenkante durch einen
zusätzlichen Draht dekoriert ist (δΘPb = 0,2ML). Zudem ändert sich durch die Adsorption
zusätzlicher Pb-Atome die Aufspaltung der (

√
3 ×
√

3)-Reflexe [476, 507]. Demnach nimmt
auch die Bedeckung auf den Terrassen zu, sodass sich weitere Strukturen der DS-Phase wie
die (1,6)- und (1,7)-Struktur ausbilden – bei noch höheren zusätzlichen Bedeckungen über
δΘPb = 0,1ML hinaus sogar die SIC-Phase [476].

Das sprunghafte Verhalten in der Leitfähigkeit beim Phasenübergang bei TC = 78K wird
durch die veränderte Bedeckung ausgeschmiert [212, 475, 506]. Gleichzeitig bilden sich durch
die zusätzlichen atomaren Pb-Drähte an den Stufenkanten quasi-eindimensionale Zustände
(lokalisiert senkrecht zu den Stufen, delokalisiert entlang den Drähten) innerhalb der Ener-
gielücke ∆ der SODW. Ihre Größe senkrecht zu den Stufen nimmt dadurch exponentiell ab
(s. Abb. 4.15 (b)) [62, 212, 475, 506]. Außerdem wurden die Auswirkungen auf den Magneto-
transport in [61, 63, 212, 482] untersucht (s. a. Diskussion oben zu Abb. 4.14(b)): Die schwache
Lokalisierung entlang der Pb-Drähte wird aufgehoben und wechselt zu schwacher Antilokali-
sierung, während die Spin-Bahn-Streuzeit τSO entlang der Drähte exponentiell abnimmt [61,
62, 212, 482]. Im Rahmen dieser Arbeit und der Publikation in Nature Communications[62,
63] wurden zudem SR-ARPES-Messungen bei verschiedenen Zusatzbedeckungen durchge-
führt. Die Ergebnisse werden in Kap. 6.2 diskutiert.
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4.4.2. Pb-Nanodrähte auf anderen Si-Oberflächen
Quasi-eindimensionale Pb-Nanostrukturen wurden auch auf einer Reihe anderer Si-Substrate
erzeugt. Hier ist insbesondere die Arbeitsgruppe von Jałochowski zu nennen, die zahlreiche
Experimente dieser Art durchgeführt hat. Pb wurde dabei nicht nur auf der nackten Si-
Oberfläche adsorbiert, sondern ebenso auf zuvor mit Submonolagenmengen Au dekorierten
Substraten.
Ohne Au-Dekoration wurden bereits Studien zu Pb/Si(113) [38, 519], Pb/Si(335) [520, 521],

Pb/Si(755) [496], Pb/Si(533) [496, 522], Pb/Si(553) [523–525], Pb auf 4◦ in [110]-Richtung
fehlgeneigtem Si(100) [496], Pb/Si(110) [36, 496, 526] und Pb/Si(100) [37] veröffentlicht. Da
die Terrassenbreite des Substrats und die Pb-Nanodrähte von Pb/Si(553) sehr ähnlich zu den
Strukturen von Pb/Si(557) sind und auch ähnliche Studien (RHEED, STM, SR-ARPES)
durchgeführt wurden, spielt diese Oberfläche später beim Vergleich mit den SR-ARPES-
Messungen in dieser Arbeit noch ein Rolle (s. Kap. 6.2).
Mit Au-Dekoration beschränken sich die Studien bislang auf Si(335) [520, 527–530], Si(533)

[531] und Si(553) [532–536] als Substrat.
Refacettierung der Pb/Si(223)-Nanostrukturen auf der Si(557)-Oberfläche hin zu größeren

Facettenbereichen unterschiedlicher Orientierung unter Beibehaltung der makroskopischen
(557)-Orientierung kann durch vielfaches Heizen der Probe erzeugt werden [212, 506]. Sol-
che Strukturen spielten im Rahmen dieser Arbeit jedoch keine Rolle. Da die reine Si(223)-
Oberfläche keine stabile Facette (223)-Facette bildet, sondern ebenfalls refacettiert, konnten
bislang keine erfolgreichen Experimente zum Wachstum von Pb/Si(223) auf der Si(223)-
Oberfläche durchgeführt werden [507].
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5. Messungen an Pb/Si(111)
In diesem Kapitel werden die experimentellen Befunde von atomar dünnen Pb-Filmen auf
Si(111) vorgestellt und diskutiert, deren Strukturen bereits in Kap. 4.2 vorgestellt wurden.
Nach einer Analyse von SPA-LEED- und STM-Bildern in Kap. 5.1 zur Strukturbestimmung
werden die Ergebnisse von ARPES-Messungen und ihre Interpretation dargestellt und dis-
kutiert (s. Kap. 5.2). Die ARPES-Messungen an Pb/Si(111) wurden wie die Messungen an
Pb/Si(557) (s. Kap. 6.2) an der COPHEE-Endstation der SIS-Beamline der SLS des PSIs
durchgeführt. Neben Spin-integrierten Messungen zur Analyse der jeweiligen Bandstruktur
wurde auch Spin-aufgelöst gemessen, um den Einfluss der SOI im Bereich der Fermi-Energie
auf die Bänder bestimmen zu können (s. Kap. 5.2). Komplementär zu den ARPES-Messungen
stehen die in Zusammenarbeit mit Philipp Kröger und Haiyue Liu erzielten Ergebnisse
von Leitfähigkeits- und Magnetotransport-Messungen (s. Kap. 5.3).

5.1. SPA-LEED- und STM-Messungen
Zur strukturellen Charakterisierung der untersuchten Proben wurden (SPA-)LEED- und
STM-Messungen durchgeführt. Exemplarisch werden im Folgenden die Ergebnisse von einer
Mischphase aus β- und γ-Pb/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase, von der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion
und der SIC-Phase, von zwei verschiedenen Strukturen der DS-Phase, sowie von der (1× 1)-
Phase dargestellt.

5.1.1. β- und γ-Pb/Si(111)-(
√

3×
√

3)-Phase
Bei der Adsorption von ΘPb = 1/3ML auf Si(111) entsteht bei RT die sog. β-Pb/Si(111)-
(
√

3 ×
√

3)-Phase (s. Kap. 4.2.1). Durch thermische Desorption kann die Bedeckung auf
ΘPb = 1/6ML (γ-Pb/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase) verringert werden. Abb. 5.1 zeigt die STM-
und SPA-LEED-Analysen zweier unterschiedlicher Proben, bei denen auf diese Art und Wei-
se ähnliche β/γ-Pb/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Mischphasen präpariert wurden. Die mittels STM
untersuchte Probe wurde während der Adsorption von 1/3ML Pb auf 330 °C erhitzt und an-
schließend auf RT abgekühlt während die mittels SPA-LEED untersuchte Probe mit 1,25ML
Pb bedampft, danach für 1min auf 460 °C erhitzt und anschließend mit LN2 auf T = 110K
abgekühlt wurde.
Die Analyse der Bilder und der Vergleich mit der Literatur zeigt, dass die Bedeckung

der erzeugten Phasen jeweils zwischen 1/6ML und 1/3ML beträgt. Zum einen zeigen beide
Proben keine zusätzliche (7× 7)-Rekonstruktion (typisch für ΘPb ≤ 1/6ML; [245, 362]), zum
anderen ist sowohl im SPA-LEED in Abb. 5.1 (a)-(c), als auch in der Fourier-Tranformierten
des STM-Bildes der besetzten Zustände in Abb. 5.1 (e) ein diffuser (3 × 3)-Untergrund mit
wenig Intensität sichtbar.

(3× 3)-Rekonstruktionen entstehen aus der β-Pb/Si(111)-(
√

3×
√

3)-Phase durch Erwär-
men über T = 500 °C oder durch Abkühlen unter T = 86K (s. Kap. 4.2.1). Deshalb sollte
eigentlich keine (3 × 3)-Rekonstruktion in den Messungen sichtbar sein. Jedoch zeigt die
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(a) SPA-LEED-Bild:
E = 115 eV, T = 110K.

(b) SPA-LEED-Linescan:
[110]-Richtung.

(c) SPA-LEED-Linescan:
[112]-Richtung.

(d) STM-Bild: Besetzte Zustände,
V = −1,0V, I = 810 pA, T =
RT.

(e) Fourier- Transformierte
des STM-Bildes in (d).

(f) STM-Bild: Unbesetzte Zustän-
de, V = +1,0V, I = 840 pA,
T = RT.

(g) Fourier- Transformierte
des STM-Bildes in (f).

Abbildung 5.1: SPA-LEED- und STM-Analyse der β/γ-Pb/Si(111)-(
√

3×
√

3)-Mischphase:
Das SPA-LEED-Bild und die -Linescans zeigen eine ausgeprägte (

√
3×
√

3)-
Rekonstruktion und einen diffusen (3 × 3)-Untergrund. Die von Monika
Jäger an einer Stelle aufgenommenen STM-Bilder zeigen ebenfalls die
(
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion. Der unterschiedliche Kontrast entsteht durch
Pb-Atome (golden), Si-Adatome (braun bzw. dunkel) und Leerstellen in-
nerhalb der 1. Lage (nur dunkel). Die Fourier-Transformierten der STM-
Bilder zeigen für die besetzten Zustände einen zusätzlichen diffusen (3×3)-
Untergrund, der in den unbesetzten Zuständen nicht zu sehen ist.
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genauere Analyse des STM-Bildes der besetzten Zuständen bei V = −1,0V, dass um die
dunklen Stellen ein Ring aus sehr hellen Atomen vorliegt (s. Abb. 5.1 (d), [378]). Diese Rin-
ge entsprechen für punktförmige dunkle Stellen gerade einer hexagonalen Einheitszelle der
(3×3)-Rekonstruktion. Da diese Stellen über die Oberfläche unregelmäßig – d. h. unkorreliert
– verteilt sind, ergeben sich im SPA-LEED und in der Fourier-Transformierten und daraus
keine scharfen Reflexe wie die der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion, sondern lediglich ein breiter,
diffuser Untergrund, wie Abb. 5.1 (a)-(c) u. (e) belegen.
In den unbesetzten Zuständen (s. Abb. 5.1 (f) u. (g)) ist keine solche (3× 3)-Rekonstrukti-

on aufzufinden (ebenfalls nicht bei V = ±0,5V; nicht gezeigt). Was zunächst wie ein Wider-
spruch aussieht, bedeutet jedoch, dass die elektronische Struktur der Atome um die einzelnen
dunklen Stellen sich von den anderen Atomen unterscheidet, da das Höhenprofil der unbe-
setzten Zuständen unbeeinflusst ist. Für die γ-Pb/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase konnte mittels
STS belegt werden, dass Pb-Atome mit unterschiedlicher Anzahl an Pb-Atomen in benach-
barten Einheitszellen unterschiedliche Zustandsdichten aufweisen [403]. Dies heißt für den
hier vorliegenden Fall, dass sich an den dunklen Stellen im STM-Bild der besetzten Zustände
entweder ein Si-Adatom oder eine Leerstelle befinden muss (und ansonsten Pb-Atome). Ein
Blick auf das STM-Bild der unbesetzten Zustände liefert Klarheit: Nach [378, 398] lässt sich
bei positiven Tunnelspannungen V zwischen Leerstellen (dunkler Kontrast) und Si-Adatomen
(bräunliche Färbung) anhand des Höhenprofils unterscheiden, was bei negativen Tunnelspan-
nungen nicht möglich ist.
Somit können die lokalen Anteile an Pb-Atomen, Si-Adatomen und Leerstellen in der

1. Lage für den untersuchten Bereich zu 83,16% Pb-Atome, 16,25% Si-Adatome und 0,59%
Leerstellen bestimmt werden. Dies entspricht in absoluten Werten im untersuchten Bild-
ausschnitt von 36,49 × 29,31 nm2 bei einem Flächeninhalt A = 76,642Å2 der (

√
3 ×
√

3)-
Einheitszellen 1160 Pb-Atomen, 227 Si-Adatomen, sowie 8 Leerstellen. Die lokale Bedeckung
lässt sich somit zu ΘPb = 0,277ML bestimmen, da 100% Pb-Atome der β-Pb/Si(111)-
(
√

3 ×
√

3)-Phase und je 50% Pb-Atome und Si-Adatome der γ-Pb/Si(111)-(
√

3 ×
√

3)-
Phase entsprechen. Dies erklärt auch die relativ geringe lokale Dichte dunkler Streifen in
Abb. 5.1 (d), die charakteristisch für die γ-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3)-Phase sind.
Hinsichtlich des Phasenübergangs der β-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3)-Phase zur Tieftemperatur-
(3 × 3)-Phase lassen sich aus den hier diskutierten Beobachtungen einige Fragestellungen
ableiten. Bereits bekannt ist, dass Korngrenzen unterschiedlicher Phasen die Übergangstem-
peratur herabsetzen können [377] und die resultierende (3× 3)-CDW durch Ladungstransfer
zwischen den einzelnen Pb-Atomen entsteht [369, 370, 372, 374]. Unbekannt ist hingegen, ob
auch die Si-Adatome einen Einfluss auf den Phasenübergang nehmen. Da sie die Zustandsdich-
ten benachbarter Pb-Atome beeinflussen und zu (3×3)-Ringen führen, ist dies ein erstes An-
zeichen, dass die Übergangstemperatur für Bereiche mit hohen Si-Adatom-Konzentrationen
durch diesen Ladungstransfer womöglich sogar höher liegt. Auch ist die genaue elektronische
Struktur dieser atomaren Struktur noch unklar. STM/STS- und XPS-Messungen können hier
mehr Klarheit bringen.

5.1.2. (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion und Striped Incommensurate-Phase
Die Grundstrukturen der α-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3)-Phase sind die (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion
bei ΘPb = 1,20ML (s. Kap. 4.2.2) und die (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion bei ΘPb = 1,333ML.
Die (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion bildet jedoch keinen homogenen Film auf der Oberfläche,
sondern streifenförmige Domänen, SIC-Phase genannt (s. Kap. 4.2.3).
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SPA-LEED-Messungen

Die Phasen wurden durch Adsorption der entsprechenden Menge Pb bei Probentemperaturen
von T = 80K und anschließendem Erhitzen auf 330 °C für 1min erzeugt. In Abb. 5.2 sind
SPA-LEED-Bilder und -Linescans dieser Strukturen bei T = 80K dargestellt. Die (

√
7×
√

3)-
Rekonstruktion hat auf Si(111) dabei drei Rotationsdomänen, die anhand der Orientierung
der Spots relativ zu den Si-Spots unterschieden werden können. Bei E = 80 eV ist die Inten-
sität von insgesamt sechs Spots innerhalb der 1. SBZ von Si stark unterdrückt, was mögli-
cherweise auf die Gleitspiegelebene der Struktur zurückzuführen ist (s. Abb. 4.4) [419]. Der
Linescan entlang der [011]-Richtung in Abb. 5.2 (b) zeigt, dass die LEED-Spots einer der Ro-
tationsdomänen der Rekonstruktion jeweils 1⁄5 des Abstands der Si-Spots zueinander haben.
Die mittlere Terrassenbreite des Films konnte durch eine H(S)-Analyse der Halbwertsbreite
des (0,0)-Spots (s. Kap. 3.2.1) nach [205, 206] zu Γ(

√
7×
√

3) ≈ 180 nm bestimmt werden. Da
die Spots der Rekonstruktion die gleiche Halbwertsbreite aufweisen, bedeutet dies, dass die
Rotationsdomänen die gesamte Breite einer Terrasse einnehmen. In der Richtung entlang der
Stufen, die die Terrassen voneinander trennen, ist die Ausdehnung der Domänen noch wesent-
lich größer, da die Spots noch schmaler sind. Eine genaue Breite kann nicht angegeben werden,
da die Spotgröße durch die instrumentelle Auflösung des SPA-LEEDs begrenzt ist. Die dis-
kutierten Ergebnisse stimmen gut mit den früheren (SPA-)LEED- und STM-Untersuchungen
überein [39, 40, 44, 331, 349, 368, 410, 418, 421–425, 427–429].
Die Analyse der SPA-LEED-Messungen an der SIC-Phase in Abb. 5.2 (c) u. (d) zeigt, dass

die LEED-Spots der Rekonstruktion nicht genau auf den (
√

3×
√

3)-Positionen lokalisiert sind,
sondern dass die Spots aufgespalten sind und leicht neben den (

√
3×
√

3)-Positionen liegen.
Die exakte Position eines Spots auf einer Linie zwischen zwei übernächsten Si-Spots (z. B.
(-1,1)Si und (0,-1)Si wie in Abb. 5.2 (d)) weist auf die Größe der kommensurablen Einheitszelle
und ihre Bedeckung hin, während seine Halbwertsbreite die durchschnittliche Domänengröße
angibt [245, 436]. Die indirekt geschnittenen LEED-Spots stammen von den jeweils ande-
ren beiden Rotationsdomänen71. Für das hier gezeigte SPA-LEED-Bild lässt sich aus den
Spot-Positionen eine (10×

√
3)-Einheitszelle mit ΘPb = 1,30ML ableiten, welche damit drei

Si-Einheitszellen kürzer ist als die in Abb. 4.6 gezeigte (13×
√

3)-Domänenstruktur. Außerdem
ergibt sich mit der Halbwertsbreite von 5,4%SBZ eine mittlere Domänengröße von 9,27 nm in
[211]-Richtung (etwa 28 Einheitszellen Länge). In [011]-Richtung ist die Halbwertsbreite eines
Spots der gleichen Domäne 3%SBZ groß, was einer mittleren Domänengröße von 16,63 nm
bzw. etwa 4,33 (10 ×

√
3)-Einheitszellen entspricht. D. h., dass im Mittel nach 8,66 Strei-

fen der lokalen (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion (beide Konfigurationen zusammengenommen) die
Orientierung der Domäne wechselt. Die Streifen sind somit im Vergleich zur mittleren Terras-
senbreite des Films von ΓSIC ≈ 90 nm sehr viel schmaler, sodass mehrere Domänen auf einer
einzelnen Terrasse vorliegen. Diese Ergebnisse sind in guter Übereinstimmung mit früheren
SPA-LEED- und STM-Messungen [39, 40, 44, 245, 258, 391, 400, 427, 429, 432, 435, 436,
438, 439].
Im Mittel wird erwartet, dass jede der drei Rotationsdomänen einen Flächenanteil von je

1⁄3 hat. Lokal können sich jedoch Unterschiede ergeben, die Auswirkungen auf die ARPES-
Messungen der Spin-Polarisation S haben können (s. Kap. 2.2.3 u. 5.2.1). Aus der integralen
Intensität der LEED-Spots einer Domäne lässt sich durch Vergleich mit den anderen Domä-
nen ihr jeweiliger Flächenanteil im Bereich des Elektronenstrahls auf der Probe bestimmen

71Die Spots einer Rotationsdomäne überlagern sich mit denen ihrer Spiegeldomäne jeweils exakt und können
daher nicht unterschieden werden.
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(a) SPA-LEED-Bild der (
√

7×
√

3)-Rekon-
struktion: Die Farben rot, grün und gelb
kennzeichnen die drei Rotationsdomä-
nen, wobei die Kreise die LEED-Spots
der Rekonstruktion und die gestrichel-
ten Kästen die reziproke Einheitszelle
markieren. Das Dreieck markiert den
Bereich, innerhalb dessen die LEED-
Spots der DS-Phase aufzufinden sind.

(b) SPA-LEED-Linescan der (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion:
Der Abstand zweier LEED-Spots einer Rotationsdo-
mäne beträgt entlang der [011]-Richtung jeweils 1⁄5

des Abstands der Si-Spots.

(c) SPA-LEED-Bild der SIC-Phase: Die
LEED-Spots der Rekonstruktion lie-
gen nicht genau auf den (

√
3 ×

√
3)-

Positionen, sondern sind aufgrund der
Domänenbildung aufgespalten, wie auch
der vergrößerte Ausschnitt im Inset
zeigt.

(d) SPA-LEED-Linescan der SIC-Phase: Entlang der
[011]-Richtung werden lediglich zwei der aufgespal-
tenen (

√
3×
√

3)-Spots direkt geschnitten. Sie gehö-
ren zur gleichen Rotationsdomäne und ihre Position
und Halbwertsbreite geben Auskunft über die Grö-
ße der Einheitszelle bzw. über die durchschnittliche
Domänengröße.

Abbildung 5.2: SPA-LEED-Analyse der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion und der SIC-Phase:
E = 80 eV, T = 80K.
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(Strahldurchmesser ∼ 0,5mm [205, 206]), der dann bei der Auswertung der Spin-aufgelösten
MDCs berücksichtigt werden kann. Die Domänenverteilung der SIC-Phase im SPA-LEED-
Bild in Abb. 5.2 (c) beträgt z. B. 37,4%, 32,6% und 30,0%.

Die diskutierten SPA-LEED-Messungen an der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion und der SIC-
Phase wurden auf nacheinander präparierten Phasen auf der selben Si-Probe durchgeführt.
Daher bedeutet die doppelte mittlere Terrassenbreite der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion, dass bei
dieser Phase die einzelnen Terrassen im Vergleich zur SIC-Phase durch Stufen mit doppel-
ter Stufenhöhe voneinander getrennt sind. Unter der Annahme von Einfachstufen der Höhe
d(111) = 3,136Å des Bilage-zu-Bilage-Abstands von Si(111) für die SIC-Phase bedeutet dies
für die (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion Stufenhöhen von d(
√

7×
√

3) = 2d(111) = 6,272Å. Dieses
Ergebnis überrascht, da bislang nicht in der Literatur darüber berichtet wurde.

STM-Messungen

Komplementär wurden auch STM-Messungen an beiden Phasen auf unterschiedlichen Si-
Proben durchgeführt. Exemplarisch sind atomar aufgelöste STM-Bilder und -Linescans in
Abb. 5.3 dargestellt.
Die (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion wurde durch Aufdampfen von 1,73ML Pb bei T = 330 °C,
gefolgt von 1,30ML bei T = 300 °C erzeugt. Da bei diesen hohen Temperaturen gleichzei-
tig Pb von der Probe desorbiert, stellte sich am Ende eine Gleichgewichtsbedeckung von
ΘPb = 1,15ML ein. Das STM-Bild in Abb. 5.3 (a) zeigt einen Teil der Oberfläche, der aus-
schließlich die (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion zeigt. Daneben lagen noch Bereiche mit der (8×8)-
Rekonstruktion von Pb auf Si(111) vor (Vgl. Kap. 4.2.1, [135, 137, 246, 401, 407–410]).
Im betrachteten Ausschnitt liegen insgesamt drei Domänen der Rekonstruktion vor: Die

beiden Domänen im linken und rechten, unteren Teil des Bildes haben die gleiche Ausrichtung
und sind durch eine defektreiche Domänenwand voneinander getrennt, die eine Breite von
(5/2 + 3/2) a[110] = 15,36Å hat. Die Breite der Domänenwand ist damit kein Vielfaches der
Periodizität der Rekonstruktion. Wahrscheinlich kommt die Bildung der Domänen durch die
schwarz und weiß kontrastierten Defekte im Pb-Film zustande, sodass die sog. kollektive
Diffusion bzw. Superdiffusion [326–332] keine homogene Domäne bilden kann. Die dritte
Domäne der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion im STM-Bild ist ggü. den anderen beiden Domänen
um 120° gedreht und damit eine weitere Vertreterin der insgesamt drei Rotationsdomänen.
Die atomare Struktur der mit LHe auf T = 35K gekühlten Oberfläche lässt sich im Inset

in Abb. 5.3 (a) durch Überlagerung mit dem Gittermodell aus Abb. 4.4 und den Linescans in
Abb. 5.3 (b) noch besser analysieren. In [110]-Richtung wechseln sich helle und dunkle Kon-
traste (sehr hohe und sehr tiefe Stellen) mit einer Periodizität von 5/2 a[110] = 9,6Å ab. Da
die primitive Einheitszelle der Rekonstruktion schiefwinklig ist, ist zusätzlich in jedem zwei-
ten Minimum im Linescan (rote Linie) etwa an der Stelle der T1-Position des Si-Gitters eine
leichte Erhebung zu erkennen, die einem der Gleitspiegelebene nächstgelegenen Pb-Atome zu-
geordnet werden kann. Die Spiegel- und Gleitspiegelebene liegen parallel zur [112]-Richtung
und sind in [110]-Richtung um je eine halbe Einheitszelle der Rekonstruktion gegeneinander
verschoben, wobei die Spiegelebenen im hellen und die Gleitspiegelebenen im dunklen Kon-
trast des STM-Bildes lokalisiert sind, was in guter Übereinstimmung mit den gemessenen
und simulierten STM-Bildern in der Literatur ist [39, 40, 158, 349, 368, 391, 410, 418, 423,
425, 427–429].

Auf der Oberfläche variiert die Korrugation in [110]-Richtung deutlich stärker als in [112]-
Richtung, wodurch mit dem STM bei V = +2,0V eine streifenförmige Struktur gemessen
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(a) STM-Bild der (
√

7×
√

3)-Rekonstrukti-
on: Zwischen den Domänen sind defekt-
reiche Domänenwände sichtbar, V =
+2,0V, I = 100 pA, T = 35K. Inset:
Vergrößerter Ausschnitt (2×2 nm2) mit
Modell der Einheitszelle aus Abb. 4.4.
Die Pfeile kennzeichnen die Positionen
der Linescans in (b) relativ zur Einheits-
zelle.

(b) STM-Linescans der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion: Die
zur besseren Sichtbarkeit gegeneinander verschobe-
nen Höhenprofile verlaufen entlang der Pfeile in (a).
Die gemessenen Periodizitäten und Positionen stim-
men sehr gut mit dem Modell überein. Weitere De-
tails s. Text.

(c) STM-Bild der SIC-Phase: Neben den
streifenförmigen Domänen sind zwei
größere Defekte sichtbar, V = +0,1V,
I = 600 pA, T = RT. Insets: Vergrö-
ßerte Bereiche (2 × 2 nm2) mit Model-
len der Einheitszellen in H3- und T4-
Konfiguration.

(d) STM-Linescans der SIC-Phase entlang der Pfeile in
(c): Die farblich hinterlegten Abschnitte markieren
Bereiche mit T4-Konfiguration und großer Korruga-
tion, die anderen Bereiche haben H3-Konfiguration
mit kleinerer Korrugation und haben eine Substruk-
tur. Die gemessenen Periodizitäten stimmen sehr gut
mit dem Modell überein. Zur besseren Sichtbarkeit
sind die Höhenprofile gegeneinander verschoben. „|“,
„+“ und „×“ markieren Hochsymmetriepunkte in-
nerhalb der Einheitszellen. Die farbigen senkrechten
Linien markieren die Schnittpunkte der Profile.

Abbildung 5.3: STM-Analyse der (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion und der SIC-Phase.



- 102 - Kapitel 5. Messungen an Pb/Si(111)
Kapitel 5.1. SPA-LEED- und STM-Messungen

wird. In [110]-Richtung erreichen die Maxima in H3-Positionen bis zu 30 pm Höhe relativ zum
tiefsten Punkt, bzw. in Bridge-Position etwa 25 pm. Die Minima liegen in den Schnittpunkten
mit den Gleitspiegelebenen relativ bei 0 pm bzw. rund 12 pm, wenn das Pb-Atom nahe der
T1-Position geschnitten wird.
In [112]-Richtung werden drei Linescans gezeigt: Die blaue und die orangefarbene Linie

verlaufen in zwei benachbarten Spiegelebenen, während die grüne Linie durch das Pb-Atom
nahe der T1-Position schneidet. Alle drei Linescans haben im Wesentlichen eine Periodizität
von
√

3a[112] = 5,761Å, wobei die beiden Profile in den Spiegelebenen um eine halbe Ein-
heitszelle (2,88Å) gegeneinander verschoben sind (aufgrund der schwiefwinkligen primitiven
Einheitszelle) und eine leichte Substruktur zeigen. Die Maxima des in grün gezeichneten Pro-
fils durch die Pb-Atome nahe den T1-Positionen sind um 1,92Å bzw. 3,841Å zu den Maxima
des in blau gezeichneten Profils verschoben. Damit sind die Maxima der in den Spiegelebenen
verlaufenden Profile genau an den H3-Positionen zu finden, während die Pb-Atome in den
Bridge-Positionen dazwischen lokalisiert sind und für die Substruktur verantwortlich zeich-
nen. Die Korrugation der blauen und orangefarbenen Linie beträgt etwa 5 − 8 pm, während
die grüne Linie eine Korrugation von bis zu 12 pm aufweist.
Abb. 5.3 (c) u. (d) zeigt das STM-Bild und daraus extrahierte Linescans einer mit der SIC-

Phase präparierten Probe bei T = RT. Bei dieser Probe wurden 1,6ML Pb bei T = 315 °C
aufgedampft, wodurch wegen der gleichzeitigen Thermodesorption eine finale Bedeckung von
ΘPb ≈ 1,32ML erzielt wurde. Die namensgebenden Streifen der SIC-Phase sind im darge-
stellten Bereich nicht sonderlich ausgeprägt, da zwei größere Defekte (dunkle Stellen mit ca.
2 nm Durchmesser in Abb. 5.3 (c)) Einfluss auf die lokale Struktur nehmen und die Übergän-
ge zwischen den Domänen eher fließend sind, als dass die Quasi-(

√
7 ×
√

3)-Domänenwände
aufgelöst werden können.
Dafür lassen sich dank der atomaren Auflösung des STM-Bildes und der vergrößerten

Insets die lokale (
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion auflösen und beide Konfigurationen (H3 u. T4)
identifizieren. Bei der H3-Konfiguration ist das zentrale Pb-Atom der Tetramere in der Mitte
der dreieckigen Struktur lokalisiert, deren Spitze nach unten zeigt, während bei der T4-
Konfiguration dieses Atom bei den gewählten Tunnelparametern von V = +0,1V und I =
600 pA quasi nicht sichtbar ist und so eine umgekehrte Dreiecksform erscheint.
Der Vergleich mit den Modellen beider Konfigurationen in Abb. 4.5 belegt, dass die sichtba-

re integrierte Ladungsdichte nicht genau bei den äußeren Pb-Atomen der Tetramere, sondern
leicht daneben in Richtung des zentralen Pb-Atoms verschoben ist. Für die β-Pb/Ge(111)-
(
√

3 ×
√

3)-Phase konnte durch DFT-Berechnungen gezeigt werden, dass diese Erscheinung
auf die Lokalisierung der kovalenten Pb-Ge-Bindung dieser äußeren Pb-Atome zurückzufüh-
ren ist, wobei die Ge-Atome der obersten Lage genau an den entsprechenden Stellen liegen,
während die metallischen Pb-Pb-Bindungen durch ihren delokalisierten Charakter kaum zum
Kontrast in STM-Bildern beitragen [537]. Übertragen auf die SIC-Phase von Pb/Si(111) er-
gibt sich damit ein konsistentes Bild, das die Beobachtungen erklärt.
Die Linescans entlang der Linien in Abb. 5.3 (c) sind in Abb. 5.3 (d) dargestellt. Bereiche

mit lokaler T4-Konfiguration sind farblich hinterlegt, im Gegensatz zu den Bereichen mit
lokaler H3-Konfiguration. Die beiden Strukturen lassen sich anhand der unterschiedlichen
Korrugation identifizieren, wobei die H3-Konfiguration in [112]-Richtung bei Schnitt durch
das zentrale Pb-Atom des Tetramers im Vergleich zur T4-Konfiguration neben einer gerin-
geren Korrugation (5 pm zu 10− 15 pm) auch eine Substruktur mit halber Periodizität zeigt
(rote und blaue Linie). Die Maxima der Höhenprofile der T4-Konfiguration sind an den T1-



Kapitel 5. Messungen an Pb/Si(111)
Kapitel 5.1. SPA-LEED- und STM-Messungen - 103 -

Positionen lokalisiert – wie auch das orangefarbene Profil zeigt – in Übereinstimmung mit
der Lage der kovalenten Pb-Si-Bindung. In H3-Konfiguration werden das untere und das zen-
trale Atom der Tetramere von der roten und blauen Linie direkt geschnitten und erscheinen
daher als zwei Maxima im Höhenprofil. Die gemessene Periodizität von

√
3a[112] = 5,761Å

entspricht gerade der Gitterkonstanten der (
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion. Das orangefarbene
Höhenprofil zeigt den Schnitt durch Stellen der hohen integrierten Ladungsdichte an den T1-
Positionen. Da es zudem lediglich einen Bereich mit T4-Konfiguration schneidet, ist nur eine
Periodizität von

√
3a[112] = 5,761Å sichtbar.

In [110]-Richtung hat das Höhenprofil in Abb. 5.3 (d) (grüne Linie) der T4-Konfiguration
eine homogenere Korrugation (10−15 pm) als das der H3-Konfiguration (5−17 pm), die zwei
große und ein kleineres Maximum innerhalb der Periodizität der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion
von 11,522Å zeigt, während es bei der T4-Konfiguration ähnlich große Maxima sind. Zu-
dem sind die Minima der H3-Konfiguration ebenfalls unterschiedlich, während diese bei der
T4-Konfiguration ähnlicher erscheinen. Das gezeigte Profil schneidet dabei genau durch die
zentralen Pb-Atome der Tetramere der H3-Konfiguration (also durch die H3-Positionen),
während es in der T4-Konfiguration abwechselnd durch die unterschiedlichen T1-Positionen
schneidet.
STM-Bilder der SIC-Phase mit V = −0,1V zeigen keine großen qualitativen Unterschiede

zu dem gezeigten Bild mit V = +0,1V. Die Ergebnisse der hier analysierten Messung stimmen
mit den STM-Messungen in der Literatur [39, 40, 258, 349, 391, 427, 429, 432, 435, 438, 439]
sehr gut überein.

5.1.3. „Devil’s Staircase“-Phase

Zur Identifikation der zu untersuchenden (n,m)-Struktur lassen sich z. B. SPA-LEED- oder
STM-Messungen durchführen [44, 242, 328, 331, 417, 423, 425, 441, 455, 456]. Hier sollen
exemplarisch lediglich die SPA-LEED-Messungen an zwei unterschiedlichen (n,m)-Strukturen
dargestellt und diskutiert werden.
In Abb. 5.4 sind SPA-LEED-Bilder und Linescans der (4,1)- und der (1,4)-Struktur bei T =

80K dargestellt. Die (4,1)-Struktur hat nach Gl. (4.4) eine Bedeckung von ΘPb ≈ 1,217ML,
während die (1,4)-Struktur eine Bedeckung von ΘPb ≈ 1,294ML hat. Bei TC ≈ 230K trans-
formiert die (1,4)-Struktur damit in die SIC-Phase, während die (4,1)-Struktur ebenfalls bei
TC ≈ 230K in die (1× 1)-Phase transformiert (s. Abb. 4.2). Aus der Analyse der Bilder lässt
sich schließen, dass ausschließlich jeweils diese Strukturen im Bereich des Elektronenstrahls
auf der Probe existieren, also homogene Phasen vorliegen. Dies lässt sich mittels Vermessung
der Positionen der Peaks in den Linescans in Abb. 5.4 (b) u. (d) bestimmen, die charakte-
ristisch für jede (n,m)-Struktur sind [44, 242, 328, 425, 456]. Besonders intensiv sind die
LEED-Spots der DS-Phase dabei stets innerhalb der Dreiecke, die in Abb. 5.4 (a) u. (c) für
einen der sechs Sektoren eingezeichnet sind.

Die LEED-Spots entlang der [011]-Richtung zwischen dem (-1,1)Si-Spot bei 0%SBZ und
dem (0,-1)Si-Spot bei 173%SBZ liegen nach [242, 456] bei [q/(5n+ 3m)] · 173%SBZ72, mit
q ∈ N0. Die Positionen der Peaks beider gezeigter Linescans stimmen hervorragend mit den
so berechneten Positionen (blaue gestrichelte Linien) überein. An den Positionen der LEED-

72 Eigentlich ist 0%SBZ bei (0,0)Si und 173%SBZ jeder Punkt auf dem entsprechenden Umkreis mit einem
Radius von 173%SBZ. Hier geht es jedoch lediglich um die entsprechende Länge im K-Raum und die
Richtung.
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(a) SPA-LEED-Bild der (4,1)-Struktur mit
vergrößertem Ausschnitt im Inset.

(b) SPA-LEED-Linescan der (4,1)-Struktur.

(c) SPA-LEED-Bild der (1,4)-Struktur. (d) SPA-LEED-Linescan der (1,4)-Struktur.

Abbildung 5.4: SPA-LEED-Analyse von Strukturen der DS-Phasen : E = 80 eV, T = 80K.
Bei den Linescans liegt der (-1,1)Si-Spot bei 0%SBZ und der (0,-1)Si-Spot
bei 173%SBZ. Weitere Details s. Text.

Spots der (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion bzw. der (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion (q/5 ·173%SBZ bzw.
q/3 ·173%SBZ) ist im Vergleich zu den Spots der jeweiligen (n,m)-Struktur weniger Intensität
messbar, jedoch in einer charakteristischen Höhe entsprechend dem Flächenanteil der lokalen
Rekonstruktion innerhalb der entsprechenden (n,m)-Struktur.

Für beide Strukturen gilt n+m = 2p+ 1, mit p ∈ N0. Damit gehören sie nach Tab. 2.1 zur
Raumgruppe c1m1 mit zentriert-rechteckiger Einheitszelle und C1v-Symmetrie im Realraum.
Im K-Raum hat der Γ-Punkt ebenfalls C1v-Symmetrie. Es existieren jedoch aufgrund der
Symmetrie des Si-Substrats jeweils drei Rotationsdomänen, die in einer quasi-sechszähligen
Erscheinung des LEED-Bildes resultieren, wie auch Abb. 2.2 (f) zeigt. Ein Ungleichgewicht
der Flächenanteile der Rotationsdomänen beeinflusst die gemessene Spin-Polarisation S bei
ARPES-Messungen genau wie bei der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion oder der SIC-Phase (s.
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Kap. 5.1.2), wenngleich die Symmetrie der DS-Phase genau wie die der (
√

7×
√

3)-Rekonstruk-
tion im Gegensatz zur SIC-Phase nicht gebrochen ist. Aufgrund der Zugehörigkeit zur Raum-
gruppe c1m1 haben beide Strukturen je eine Spiegel- und eine Gleitspiegelebene (Vgl. Abb.
2.1 (c) u. 4.7 (b)). Genau wie bei der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion sind bei E = 80 eV die In-
tensitäten von insgesamt sechs Spots innerhalb der 1. SBZ von Si stark unterdrückt (Vgl.
Kap. 5.1.2), was möglicherweise auf die Gleitspiegelebene der Strukturen zurückzuführen ist
(s. Abb. 4.4) [419].

5.1.4. (1× 1)-Phase
Eine Probe mit ΘPb = 1,20ML wurde nach der Überprüfung der Qualität des Pb-Films
mittels SPA-LEED ((

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion bei T = 80K) auf T = 330K erwärmt.
Dabei überschritt die Probe die Temperatur des Phasenübergangs zur (1 × 1)-Phase von
TC = 274−285,46K [44, 421]. Ein Bild der anschließenden SPA-LEED-Messung ist in Abb. 5.5
dargestellt. Es sind ausschließlich die (1 × 1)-Reflexe zu erkennen, obwohl kein Pb von der
Oberfläche desorbiert ist, wie weitere SPA-LEED-Messungen im Anschluss nach Abkühlen
unter TC belegen. Dieses Verhalten lässt sich am Besten mit einem teilweise „geschmolzenen“
Pb-Film erklären, bei dem einige Pb-Si-Bindungen der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion aufbrechen
und sich die Pb-Atome zwischen verschiedenen Gleichgewichtslagen bewegen können (Vgl.
Kap. 4.2.6, [158, 412, 421, 435]).

Abbildung 5.5: SPA-LEED-Bild der (1 × 1)-Phase: E = 80 eV, T = 330K. Es sind aus-
schließlich die (1× 1)-Spots sichtbar.
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5.2. ARPES-Messungen

Die ARPES- bzw. SR-ARPES-Messungen in dieser Arbeit wurden an der COPHEE-End-
station der SIS-Beamline an der SLS unter Hilfe von Jan Hugo Dil, Gabriel Landolt,
Stefan Muff und Mauro Fanciulli durchgeführt. Über die Methodik der SR-ARPES-
Messungen ist bereits in Kap. 3.3 berichtet worden. An dieser Stelle sollen nun Messungen an
Oberflächenzuständen von Pb/Si(111) und Pb-induzierte Si-Bulk-QWS interpretiert werden.

5.2.1. Striped Incommensurate-Phase

Wie bei den STM- und SPA-LEED-Messungen gezeigt wurde (s. Kap. 5.1.2), ist die Symme-
trie der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion von Pb auf Si(111) bei einer Bedeckung von ΘPb ≈ 4/3ML
durch Domänenbildung mit H3- und T4-Konfiguration gebrochen, was zur Ausbildung der
sog. SIC-Phase führt. Daher entstehen insgesamt sechs unterschiedlich orientierte Domänen
auf der Oberfläche mit C1-Symmetrie (drei Rotationsdomänen plus jeweils eine Spiegeldo-
mäne je Rotationsdomäne; Vgl. Kap. 2.1). Dies ergibt bei der Überlagerung der SBZs im
K-Raum um den Γ-Punkt eine Quasi-Sechszähligkeit der Fermi-Fläche. Aufgrund der Größe
der Superzellen der SIC-Phase sind die einzelnen SBZs sehr klein. Im Vergleich damit ist
die SBZ der lokalen (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion groß. In der Photoelektronenemission sieht
man aufgrund der großen Anzahl von (

√
3×
√

3)-Einheitszellen innerhalb der Superzelle vor
allem die Bandstruktur der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion, die jedoch durch die Domänenbildung
moduliert und für H3- bzw. T4-Konfiguration unterschiedlich ist.
In der folgenden Analyse ist es daher sinnvoll, die Messdaten soweit wie möglich im Rahmen

der C3v-Symmetrie der idealen (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion zu beschreiben. Abweichungen in
den Ergebnissen, die nicht mit dieser Symmetrie beschrieben werden können, deuten somit
eindeutig auf die gebrochene Symmetrie durch die Domänenbildung hin. Wie gezeigt wird,
sind endliche Sx- und Sz-Komponenten der Spin-Polarisation S bei ky = 0Å−1 messbar, was
der C3v-Symmetrie widerspricht und nur mit der C1-Symmetrie der Domänenstruktur (oder
der Domänenwände) erklärt werden kann.
In den Experimenten wurden zur Bestimmung der Banddispersionen und Spin-Polarisa-

tionen neben BMs auch CEMs, sowie Spin-integrierte und Spin-aufgelöste MDCs aufgenom-
men. Im Folgenden werden die Ergebnisse dieser Experimente dargestellt, diskutiert und mit
den theoretischen Modellen von Sakong [47] und Ren [48] verglichen. Auch lassen sich Ver-
gleiche zu den vorherigen ARPES-Messungen von Zhang anstellen [39]. Zudem lässt sich aus
den Banddispersionen eine Ladungsträgerkonzentration für die SIC-Phase errechnen. Wichti-
ge Details der Bandstruktur werden abschließend mit effektiven Wechselwirkungen basierend
auf dem Rashba-(Zeeman-)Effekt (s. Kap. 2.2.1) und Warping (s. Kap. 2.3) beschrieben und
diskutiert.
Die wesentlichen Ergebnisse dieses Kapitels wurden kürzlich auch in [34] publiziert.

Beschreibung der mittels DFT berechneten Bandstrukturen

Eine erste Berechnung der Bandstruktur wurde für die ideale (
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion in
T4-Konfiguration mit ΘPb = 4/3ML von Sakong durchgeführt und in [47] publiziert. Neuere
Berechnungen zur idealen (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion von Ren beinhalten neben der T4-
Konfiguration auch die H3-Konfiguration [48]. Die Übereinstimmung der beiden Bandstruk-
turen mit T4-Konfiguration ist qualitativ sehr gut und weicht lediglich in Details voneinander
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Abbildung 5.6: Berechnete Bandstruktur der (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion bei ΘPb = 4/3ML
in T4-Konfiguration: Beiträge der Pb-Atome sind durch rote Punkte darge-
stellt, graue Linien zeigen die Volumenbänder von Si nahe der Oberfläche.
Innerhalb der Si-Bandlücke finden sich drei Pb-induzierte Bänder S1 (S1*),
S2 und S3. Die Größe der Pseudo-Bandlücke zwischen S1/S1* und S2 be-
trägt ∆ = 275meV. Weitere Details s. Text; angepasst, aus [47].

ab. Außerdem zeigen die Berechnungen in [48] die Spin-Polarisation S am Fermi-Niveau, so-
wie die „künstlichen“ Bandstrukturen für den Fall verschwindender SOI. Eine weitere DFT-
Berechnung der Bandstruktur für die T4-Rekonstruktion beinhaltet zwar die SOI, vernach-
lässigt jedoch die Spin-Aufspaltung der Bänder [448]. Diese Berechnung kann daher für die
Interpretation der SR-ARPES-Experimente nur bedingt verwendet werden. Die berechnete
Bandstruktur der H3-Konfiguration in [434, 449] stimmt dagegen quantitativ sehr gut mit
der Berechnung von Ren in [48] überein.
Im Vergleich mit der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion ist aufgrund der C3v-Symmetrie und der
ausgedehnteren Größe der SBZ die Bandstruktur der SIC-Phase bei alleiniger Betrachtung
der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion einfacher zu beschreiben. Die Beiträge der drei Rotationsdo-
mänen überlagern sich in den ARPES-Messungen aufgrund der Symmetrie exakt, sodass für
die ideale Struktur nicht zwischen unterschiedlichen Rotations- und Spiegeldomänen unter-
schieden werden muss. Abb. 5.6 zeigt die mittels DFT inklusive SOI berechnete Bandstruktur
der Phase für die ideale (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion in T4-Konfiguration von Sakong [47],
während Abb. 5.7 die Bandstrukturberechnungen beider Konfigurationen von Ren [48] zeigt.
Innerhalb der projizierten Si-Bandlücke finden sich drei dispergierende Pb-induzierte Bän-

der, im Folgenden als S1 (abschnittsweise S1*), S2 und S3 bezeichnet. S2 ist identifizierbar
mit dem mittleren Band der Tight-Binding-Berechnungen in [126, 130], wobei die dortigen
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(a) Bandstruktur in H3-Konfiguration. (b) Bandstruktur in T4-Konfiguration.

Abbildung 5.7: Berechnete Bandstrukturen der (
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion bei ΘPb =
4/3ML: Die Größe der Kreise der Oberflächenzustände entspricht dem Bei-
trag der projizierten Pb6p-Orbitale: Pb6px rot, Pb6py grün, Pb6pz blau. Die
grauen Linien zeigen die Volumenbänder von Si nahe der Oberfläche. Inner-
halb der Si-Bandlücke finden sich drei Pb-induzierte Bänder S1 (S1*), S2
und S3. Die SOI ist berücksichtigt und führt zu einer Spin-Aufspaltung der
Bänder und einer Pseudo-Bandlücke ∆ zwischen K√3×

√
3- und M-Punkt.

Die Kästen unten zeigen die jeweilige Bandstruktur, basierend auf den ge-
strichelten Kästchen k1 , k2 um die K√3×

√
3- bzw. M√3×

√
3-Punkte. Die

Konturplots der Insets stellen die Ladungsdichteverteilung des niedrigsten
unbesetzten Oberflächenzustands am K√3×

√
3-Punkt dar. Weitere Details

s. Text; angepasst, aus [48].
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Rechnungen lediglich den allgemeinen Fall für p-Orbitale auf einer sechszähligen Oberfläche
darstellen. Das obere Band in [126, 130] lässt sich in der Bandstruktur der idealen (

√
3×
√

3)-
Rekonstruktion von Pb/Si(111) als Kombination von S3 mit S1* identifizieren, während das
untere Band am Γ-Punkt innerhalb des Si-Valenzbands liegt (hier als S1) und innerhalb
der projizierten Si-Bandlücke bei Bindungsenergien um 0,8 eV fast dispersionslos entlang der
Hauptsymmetrierichtungen ist. In [126] wurde darüber hinaus bereits festgestellt, dass die
Bänder eine signifikante Spin-Polarisation S zeigen, die vom jeweiligen Punkt im K-Raum
abhängt und in alle drei Raumrichtungen zeigen kann.

Ausgehend vom Γ-Punkt dispergiert ein Pb-induziertes, unbesetztes Band (S3 in Abb. 5.6
u. 5.7) zunächst lochartig in Richtung K√3×

√
3. Durch Wechselwirkung mit einem Band

unterhalb des Fermi-Niveaus kehrt es seine Dispersion jedoch wieder um, sodass es die Fermi-
Energie nicht schneidet. Zwischen K√3×

√
3- und M-Punkt, sowie in ΓM-Richtung dispergiert

das Band nur schwach, wobei die Dispersion für die T4-Konfiguration noch flacher ist als für
die H3-Konfiguration (s. Abb. 5.7). Nahe des M-Punktes ist die SOI-bedingte Aufspaltung des
Bandes mit ca. 200meV in beiden Konfigurationen am größten, wobei die H3-Konfiguration
auch zwischen K√3×

√
3- und M-Punkt eine ähnlich große Aufspaltung zeigt (s. Abb. 5.7 (a)).

Ansonsten zeigt sich in den Berechnungen keine größere Spin-Aufspaltung des Bandes.

Ein weiteres Pb-induziertes Band (S2 in Abb. 5.6 u. 5.7) befindet sich in der Berech-
nung komplett unterhalb des Fermi-Niveaus. Seine Bandbreite von etwa 500meV in T4-
Konfiguration bzw. 600meV in H3-Konfiguration ist im Vergleich zu den anderen Bändern
sehr gering, dafür weist es eine sehr starke Spin-Aufspaltung von 136meV (T4) bis zu 300meV
(H3) am K√3×

√
3-Punkt auf. Diese Aufspaltung am K√3×

√
3-Punkt kann zudem nicht mit

herkömmlicher Rashba-Aufspaltung beschrieben werden, da die Verschiebung lediglich in
der Energie und nicht im Impulsraum auftritt. Stattdessen kann die Dispersion durch den
(Rashba-)Zeeman-Effekt beschrieben werden (Vgl. Kap. 2.2.2). Da der K√3×

√
3-Punkt kein

TRIM der (
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion ist, ist dieses Verhalten quantenmechanisch erlaubt.
Das Band tritt ungefähr auf halber Distanz von Γ nach K√3×

√
3 aus der Volumenbandstruk-

tur elektronenartig hervor, wechselwirkt mit dem S3-Band, wodurch es im Wechselwirkungs-
bereich lochartig wird, bevor es um den K√3×

√
3-Punkt herum wieder elektronenartig ver-

läuft. Etwa auf 3⁄4 der Strecke von Γ zum M-Punkt erscheint das Band nahezu dispersionslos
aus der Volumenbandstruktur. Um den M-Punkt herum ist es aufgrund der TRS Rashba-
aufgespalten (s. a. Kästen k2 in Abb. 5.7). Der Rashba-Koeffizient der T4-Konfiguration ist
an dieser Stelle mit |αR,T4| = 0,093 eVÅ mehr als fünfmal kleiner als der Rashba-Koeffizient
der H3-Konfiguration (|αR,H3| = 0,495 eVÅ) [48]. Zwischen M- und K√3×

√
3-Punkt wechsel-

wirkt das Band mit dem dritten Band S1/S1*, sodass die von beiden Eckpunkten zunächst
elektronenartig verlaufende Dispersion am Wechselwirkungspunkt zu einer lochartigen Di-
spersion umgekehrt ist und sich eine Pseudo-Bandlücke der Größe ∆ öffnet, welche für die
H3-Konfiguration mit 385meV größer ist als für die T4-Konfiguration (∆ = 275meV in beiden
Studien). Zum M-Punkt hin kreuzen sich außerdem die beiden Spin-polarisierten Teilbänder
von S2 (s. Abb. 5.7).

Das dritte Pb-induzierte Band (S1/S1* in Abb. 5.6 u. 5.7) weist mit ca. 1,4 eV die größ-
te Bandbreite auf. Vom Γ-Punkt bei ca. 700meV Bindungsenergie beginnend dispergiert
es mit Rashba-Aufspaltung sowohl in Richtung M- als auch K√3×

√
3-Punkt sehr stark, so-

dass es das Fermi-Niveau jeweils bei ca. 2⁄3 der Distanz schneidet und somit das einzige
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metallische Band darstellt73. Am Fermi-Niveau beträgt die Rashba-Aufspaltung in der Be-
rechnung von Sakong in ΓM-Richtung ∆kR,T4 = 0,016Å−1 und in ΓK√3×

√
3-Richtung

∆kR,T4 = 0,043Å−1. Die Berechnungen von Ren ergeben ähnliche Werte für beide Kon-
figurationen. Oberhalb des Fermi-Niveaus wird das Band in beiden Richtungen lochartig mit
Maxima um die M- bzw. K√3×

√
3-Punkte. Die mit k1 gekennzeichneten Kästen in Abb. 5.7

zeigen, dass am K√3×
√

3-Punkt für S1* der Rashba- (H3) bzw. der Rashba-Zeeman-Effekt
(T4) vorliegt, mit |αR,H3| = 2,775 eVÅ und |αR,T4| = 0,523 eVÅ [48]. Die Berechnung von
Sakong ergibt für die T4-Konfiguration zudem eine Rashba-Energie von ER,T4 = 9meV und
somit nach Gl. (2.66) ∆kR,T4 = 0,069Å−1 am K√3×

√
3-Punkt, was einen um 60% größeren

Wert darstellt als am Fermi-Niveau. In ΓM-Richtung wechselwirkt außerdem einer der bei-
den Spin-Zustände mit dem zuerst beschriebenen unbesetzten S3-Band. Zwischen M- und
K√3×

√
3-Punkt nähert sich die Dispersion des Bandes wieder der Fermi-Energie an, ohne sie

jedoch zu schneiden. Um das so entstehende Minimum herum ist das Band wiederum elektro-
nenartig und aufgrund der Wechselwirkung mit dem nur schwach dispergierenden S2-Band
mit ca. 100meV Spin-aufgespalten. Die Dispersion um das Minimum herum kann am Bes-
ten mit dem Rashba-Zeeman-Effekt beschrieben werden, wobei zum M-Punkt hin wie beim
S2-Band ebenfalls eine Kreuzung der beiden Spin-polarisierten Teilbänder von S1* vorliegt.
Die Farbcodierung der Bänder in Abb. 5.7 entspricht der Projektion auf die drei Pb6p-

Orbitale, wobei die Breite den Anteil des jeweiligen Orbitals angibt [48]. Demnach besteht
das S1/S1*-Band im Wesentlichen aus dem Pb6px- und dem Pb6py-Orbital und lediglich
um den Γ- und den K√3×

√
3-Punkt aus dem Pb6pz-Orbital. Am Fermi-Niveau dominiert der

Anteil der Pb6px,y-Orbitale, sodass die (
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion grundsätzlich ein 2DEG
darstellt, ähnlich wie die (1 × 1)-Phase (Vgl. Kap. 4.2.6 u. [460]). Das S2-Band entspricht
innerhalb der projizierten Si-Bandlücke großteils dem Pb6px-Orbital mit kleineren Antei-
len der beiden anderen Pb6p-Orbitale. Beim S3-Band hängt der orbitale Charakter dagegen
stark vom jeweiligen Abschnitt der Bandstruktur ab: Um den Γ- und den M√3×

√
3-Punkt

dominiert das Pb6pz-Orbital, wohingegen am K√3×
√

3-Punkt das Pb6py-Orbital den Haupt-
anteil ausmacht. Zwischen den Hauptsymmetriepunkten liegen zudem Abschnitte mit hohen
Pb6px-Anteilen vor.

Zudem sind die ersten fünf bzw. vier lochartigen HH- und LH-Bänder in Abb. 5.6 u. 5.7
eingezeichnet (die SO-Bänder sind nicht dargestellt). Sie repräsentieren die Pb-induzierten
QWS im Si-Bulk (s. Kap. 5.2.4).

Betrachtung der Spin-Polarisationen und -Texturen am Fermi-Niveau

Die Spin-Polarisationen und -Texturen am Fermi-Niveau beider Konfigurationen der (
√

3 ×√
3)-Rekonstruktion der Berechnungen von Ren aus [48] sind in Abb. 5.8 dargestellt. Die bei-

den nahezu hexagonalen FSMs74 unterscheiden sich lediglich marginal durch unterschiedlich
starkesWarping in ΓK√3×

√
3-Richtung, was auch bereits aus den berechneten Bandstrukturen

in Abb. 5.7 hervorgeht. Lediglich das Spin-aufgespaltene S1/S1*-Band schneidet das Fermi-
Niveau. Die weitere Analyse zeigt, dass eine phänomenologische Beschreibung durch den
anisotropen Rashba-Effekt 3.Ordnung in k nach Kap. 2.2.1 inklusive Warping (s. Kap. 2.3)
die berechneten Daten reproduziert. Die FSMs haben zudem eine große Ähnlichkeit mit der

73Das Fermi-Niveau kann im Experiment verschoben sein, sodass weitere metallische Bänder möglich sind.
74 Fermi Surface Maps
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(a) Berechnete FSM der H3-Konfiguration. (b) Berechnete FSM der T4-Konfiguration.

(c) Berechnete Spin-Polarisationen des äu-
ßeren Bandes.

(d) Berechnete Spin-Polarisationen des inne-
ren Bandes.

Abbildung 5.8: Berechnete FSM und ihre Spin-Textur der (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion: Le-
diglich das S1-Band schneidet in der Berechnung die durch Warping annä-
hernd hexagonale Fermi-Fläche. Das äußere Band hat dabei in Richtung der
K√3×

√
3- und K′√3×

√
3-Punkte kleine Ausbuchtungen. Die Spin-Polarisation

S ist in H3-Konfiguration höher als in T4-Konfiguration, |Sz| jedoch niedri-
ger. Das äußere Band hat eine etwas größe Spin-Polarisation als das innere
Band. Zudem gilt sgn(S−) = −sgn(S+), d. h., dass das Vorzeichen des Spin-
Polarisationsvektors in jeder Komponente von S von äußerem und innerem
Band umgekehrt zueinander ist. Spin-Polarisationsvektoren S in (a) u. (b):
Die Pfeile zeigen die Richtung von S in der (kx,ky)-Ebene an. Ihre Län-
ge korreliert mit S, ist jedoch nicht maßstabsgetreu dargestellt. Schwarze
Pfeile Sz < 0, blaue Pfeile Sz = 0, gelbe Pfeile Sz > 0; angepasst, aus [48].

von β-Pb/Ge(111)-(
√

3×
√

3) [538].
Zunächst zeigt sich durch Vergleich der angegebenen Orientierungen von S(k) anhand der

farbigen Pfeile in Abb. 5.8 (a) u. (b), dass die Spin-Textur beider Konfigurationen gleich ist.
Zudem ist das Vorzeichen des Spin-Polarisationsvektors des äußeren Bandes sgn(S−(k)) in
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Spin- Richtung Konfiguration Spin- Richtung Konfiguration
Polarisation H3 T4 Polarisation H3 T4

+ % % − % %
S+
x ky +44 +6 S−x ky -43 -15
S+
y kx -18 -18 S−y kx +38 +22
S+
z ky +39 +52 S−z ky -42 -54
S+ kx 18 18 S− kx 38 22
S+ ky 59 52 S− ky 60 56

Tabelle 5.1: Berechnete Spin-Polarisationen der FSMs der (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion: Werte
ermittelt aus Abb. 5.8 (c) u. (d). Die Spin-Polarisationen S±x,z in ky- und S±y in
kx-Richtung verschwinden aus Symmetriegründen. Die Richtungsangaben und
Spin-Polarisationen sind explizit für k = (kx > 0, 0) bzw. k = (0, ky > 0)
angegeben.

eine gegebene Richtung stets umgekehrt zu dem des inneren Bandes sgn(S+(k)). Dies ent-
spricht der allgemeinen Spin-Textur des Rashba-(Zeeman-)Effekts, wobei das äußere Band
dem Zustand |Φ−(k)〉 und das innere Band dem Zustand

∣∣Φ+(k)
〉
in Gl. (2.57) mit der zuge-

hörigen Spin-Polarisation

S± = |S±| =
√

(S±x )2 + (S±y )2 + (S±z )2 (5.1)

entspricht.
Die Bandstrukturberechnungen zeigen, dass S1/S1* am Fermi-Niveau in etwa halb besetzt

ist. Dies hat zur Folge, dass eine alleinige Beschreibung mittels H0, HW und αI1 im Rahmen
eines Rashba-aufgespaltenen, quasi-freien Elektronengases mit Warping nicht ausreichend ist.
Die Dispersion des Bandes ist bei EF nahezu linear, da das Band oberhalb des Fermi-Niveaus
lochartig wird, wodurch in erster Näherung die nichtlinearen Rashba-Koeffizienten αI3 und
αA,13 berücksichtigt werden müssen. Anhand der Richtung der Pfeile und der jeweiligen Band-
struktur lassen sich die Vorzeichen der Rashba-Koeffizienten αI1, αI3 und αA,13 ≡ αA3 6= 0 nach
Tab. 2.3 mittels Gl. (2.61) bestimmen. Eine quantitative Analyse der Rashba-Koeffizienten
ist mit der Theorie aus Kap. 2.2.1 jedoch nicht möglich, da diese im gesamten K-Raum für
beide Spin-polarisierten Teilbänder stets eine Spin-Polarisation von S = 100% liefert, im
Gegensatz zu den berechneten Werten (S± = 18− 60%) von Ren in [48] (s. Tab. 5.1).
Der Vergleich von Gl. (2.61) mit den Werten der Spin-Polarisation in Tab. 5.1 liefert die

folgenden Relationen für die Vorzeichen der Rashba-Koeffizienten, wobei kF,x und kF,y die
Fermi-Wellenvektoren in kx- bzw. ky-Richtung sind:

kx-Richtung: S+
y < 0, S−y > 0 ⇒ sgn(αI1 + αI3k

2
F,x) < 0 , (5.2 a)

ky-Richtung: S+
x > 0, S−x < 0 ⇒ sgn(αI1 + αI3k

2
F,y) < 0 , (5.2 b)

ky-Richtung: S+
z > 0, S−z < 0, sin(3ϕ = 3π/2) = −1 ⇒ αA3 < 0 . (5.2 c)

In der Erwartung kleiner Absolutwerte für αI3k2
F,i im Vergleich zu αI1 folgt αI1 < 0. Das Vorzei-

chen von αI3 bleibt unter dieser Annahme jedoch unbestimmt. Damit hat der Rashba-Effekt
der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion in erster Ordnung in k einen negativen Rashba-Koeffizienten
αI1.
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Dieses Resultat stimmt mit der theoretischen Beschreibung aus Kap. 2.2.1 überein, wie
auch der Vergleich der Spin-Polarisationsvektoren S±(k) von Abb. 5.8 (a) u. (b) mit Abb. 2.4
(a) belegt. Dies bedeutet zudem, dass nach Gl. (2.21) der Erwartungswert des Potentialgradi-
enten senkrecht zur Oberfläche 〈∂zV 〉 bereits in der obersten Atomlage negativ ist, Abschir-
mungseffekte durch positive Bildladungen an der Oberfläche einer Schottky-Barriere also im
Vergleich zur atomaren SOI der Pb-Atome (mit Potentialgradient ∇VNuc aus Gl. (2.65)) ver-
nachlässigbar sind. Da die atomare SOI auch über den (reinen) Beitrag der Schottky-Barriere
zum Potentialgradienten dominiert (s. Kap. 2.2.1), lässt sich schlussfolgern, dass die Ladungs-
dichteverteilung des niedrigsten unbesetzten Zustands nicht am Pb-Atomkern maximal ist,
sondern in Richtung des Si-Substrats verschoben ist. Dies ist genau die Situation, wie sie
auch aus den Konturplots in Abb. 5.7 hervorgeht.
Ein negativer Rashba-Koeffizient wurde bereits für die QWSs von Pb auf Si(111) gemessen

[111, 114], nicht jedoch für Pb-Filme im Schichtdickenbereich um ΘPb = 1ML. Weitere
Beispiele für negative Rashba-Koeffizienten sind die Au(111)-Oberfläche [148] und nach DFT-
Berechnungen der Spin-Texturen die metallischen Oberflächenzustände von β-Pb/Ge(111)-
(
√

3×
√

3) [538], sowie der Koadsorptionssysteme von 0,15± 0,05ML Tl, In, Na und Cs auf
Au/Si(111)-(

√
3×
√

3) mit ΘAu = 1ML [539, 540].
Abseits der ΓK√3×

√
3-Richtung ergeben die Berechnungen von Ren in [48] endliche Werte

der Sz-Komponente der Spin-Polarisation. Damit drehen sich die Spin-Polarisationsvektoren
S±(k) zum Teil out-of-plane, was mit αA3 < 0 nach Gl. (2.60) erklärt werden kann.

Wesentliche Unterschiede beider Konfigurationen zeigen sich lediglich in den Absolutwer-
ten S±(k) der Spin-Polarisation und ihren Komponenten. So ist die S+

x -Komponente der H3-
Konfiguration in ky-Richtung mehr als sieben Mal größer als die der T4-Konfiguration. Dahin-
gegen ist die Sz-Komponente der T4-Konfiguration in der gleichen Richtung größer als die der
H3-Konfiguration. Dies bedeutet, dass der die Sz-Spin-Polarisation in ky-Richtung erzeugende
in-plane-Anteil des Potentialgradienten 〈∂xV 〉 aus Gl. (2.19) in der T4-Konfiguration größer
ist als in der H3-Konfiguration und beide positiv sind (wegen αA3 < 0) [48] (Vgl. Kap. 2.2.1).
Dies passt auch zu den unterschiedlichen Ladungsdichteverteilungen, die in Abb. 5.7 gezeigt
sind. Demnach ist die gezeigte Ladungsdichte der H3-Konfiguration im Maximum zwar ins-
gesamt höher als in der T4-Konfiguration und zudem stärker am Pb-Atom lokalisiert, der
Einfluss weiterer lokalisierter Ladungsträger durch die Pb-Si-Bindungen und die Ausdehnung
der Ladungsdichte in x-Richtung kompensieren den Effekt jedoch, sodass 〈∂xVT4〉 > 〈∂xVH3〉
ist. Zudem entfällt der Beitrag von 〈∂yV 〉 aus Gl. (2.19) zum Rashba-Effekt aufgrund der
Symmetrie beider Konfigurationen, d. h. 〈∂yV 〉 = 0.

Berechnung der Ladungsträgerkonzentration

Da ausschließlich das S1/S1*-Band das Fermi-Niveau in den Berechnungen schneidet (s.
Abb. 5.6-5.8), lässt sich die zur Leitfähigkeit beitragende Ladungsträgerkonzentration in erster
Näherung im Rahmen des Modells quasi-freier Elektronen unter Einbeziehung des Rashba-
Effekts berechnen. Für isotrope zweidimensionale Elektronengase beträgt die Elektronenkon-
zentration bei kreisförmiger Fermi-Fläche

n◦ = 2
(2π)2 · πk

2
F = k2

F
2π . (5.3)

Die Fermi-Fläche der SIC-Phase ist durch Warping jedoch annähernd hexagonal (Vgl. Abb.
5.8 (a) u. (b) für die (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion; die kleinen Ausbuchtungen des äußeren
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Bandes in ΓK√3×
√

3-Richtung werden im Folgenden vernachlässigt), sodass das Verhältnis
der Flächen von Hexagon und Kreis berücksichtigt werden muss:

nHex = n◦
AHex
A◦

= k2
F

2π ·
3
2
√

3k2
F,x

πk2
F

=
3
√

3k2
F,x

(2π)2 , (5.4)

wobei kF,x der Fermi-Wellenvektor in Richtung der Ecken des Hexagons ist (hier ΓM- bzw.
ΓK√3×

√
3-Richtung). Wegen der Rashba-Aufspaltung des S1-Bandes werden die mittleren

Fermi-Wellenvektoren kF,i = (kF,i,↑ + kF,i,↓)/2, mit i ∈ {x,y} und der Spin-Polarisation ↑,↓75

zur Berechnung verwendet. Aus Abb. 5.6 ergeben sich kF,x = 0,72 · 2π/3a[112] = 0,453Å−1 und
kF,y = 0,732 · 2π/√12a[112] = 0,399Å−1 mit den Rashba-Aufspaltungen ∆kR,x = 0,043Å−1 und
∆kR,y = 0,016Å−1, in guter Übereinstimmung mit den Berechnungen von Ren in [48] (s. a.
Abb. 5.8 (a) u. (b)). Somit lässt sich eine theoretische Elektronenkonzentration der SIC-Phase
(unter ausschließlicher Betrachtung der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion und Vernachlässigung der
Domänenwände) von nTheo = 2,70 · 1014 cm−2 errechnen. Verglichen mit der Flächendichte
der Pb-Atome der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion von NPb = 1,04 · 1015 cm−2 ergibt sich ein
Verhältnis von 26%. Dies bedeutet, dass die meisten Valenzelektronen der vier Pb-Atome
pro (

√
3×
√

3)-Einheitszelle für die lokalisierten Bindungen der Atome benötigt werden und
damit komplett besetzte Bänder innerhalb der Bandstruktur bilden. Somit tragen sie nicht
zur Leitfähigkeit der Struktur bei.

ARPES-Messungen in ΓK-Richtung

Beginnend mit der ΓK-Richtung sind in Abb. 5.9 ausgehend vom Γ-Punkt ein Spin-integrier-
ter MDC bei T = 75K und eine BM bei T = 95K gezeigt. Anhand der BM lässt sich erkennen,
dass um den Γ-Punkt herum lediglich die Valenzbänder des Si-Bulks zur Photoelektronene-
mission beitragen. Das VBM liegt am Γ-Punkt bei EVBM = 165meV Bindungsenergie. Damit
ist die Höhe der Schottky-Barriere mittels

ΦSB = EG,Si − EVBM −∆Φ (5.5)

bestimmbar [541]. Die Erniedrigung der Schottky-Barriere durch Bildladungseffekte an der
Oberfläche

∆Φ =
√
e2∂zV

4πε0εr
(5.6)

hängt nach [541] vom Potentialgradienten ∂zV der Raumladungszone ab und ist bei dem hier
verwendeten niedrig dotierten Si-Substrat lediglich etwa 0,1 eV groß. Die Größe der Bandlücke
von Si ist temperaturabhängig und wird durch

EG,Si(T ) = EG,Si(0)− 4,73 · 10−4 eV⁄K · T 2

T + ΘD,Si
(5.7)

mit der Debye-Temperatur ΘD,Si ≈ 645K und der Größe der Bandlücke am Temperaturnull-
punkt EG,Si(0) = 1,170 eV beschrieben [140, 542]. Dies ergibt in der Messung eine Bandlücke

75Die Pfeile ↑ und ↓ geben jeweils die Orientierung der Spin-Polarisation bezogen auf eine bestimmte k-
Richtung und Spin-Komponente Si, i ∈ {x,y,z}, an. Beispiel 1: Für Wellenvektoren kx mit ky = 0 bedeutet
Sy > 0 ↑ und Sy < 0 ↓. Beispiel 2: Für Wellenvektoren ky mit kx = 0 bedeutet Sx < 0 ↑ und Sx > 0 ↓.
Bezogen auf die Sz-Komponente der Spin-Polarisation bedeutet Sz > 0 immer ↑ und Sz < 0 immer ↓.
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(a) Spin-integrierter MDC in ΓK-Richtung:
EB = 95meV, T = 75K.

(b) BM in ΓK-Richtung: T = 95K (logarithmi-
sche Farbskala).

(c) Modell des Rashba-aufgespaltenen quasi-frei-
en Elektronengases basierend auf der berech-
neten Bandstruktur (s. Abb. 5.6 u. 5.7) über
der zweiten Ableitung der gemessenen Inten-
sität I nach der Energie E, d2I/dE2 (linea-
re Farbskala), der BM aus (b). Das VBM
ist durch die gepunktete schwarze Linie mar-
kiert. Weitere Details s. Text.

Abbildung 5.9: Spin-integrierter MDC und BM der SIC-Phase in ΓK-Richtung.

von EG,Si(95K) = 1,164 eV und damit ΦSB(95K) = 0,899 eV. XPS-Messungen ergaben im
Vergleich dazu eine Schottky-Barriere von ΦSB ≈ 0,9 eV bei RT [135, 136].

Als einzig deutlich sichtbarer Oberflächenzustand zeigt sich das S1 genannte Band bei ho-
hen ky-Werten oberhalb von 0,6Å−1 mit einer Rashba-Aufspaltung von ∆kR,y = 0,038Å−1.
Die gemessene Rashba-Aufspaltung ist mehr als doppelt so groß wie für diese Richtung theo-
retisch berechnet. Da dieser ky-Abschnitt bereits in der 2. SBZ der SIC-Phase liegt, handelt
es sich hier um ein Umklappband der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion. Der zugehörige Symmetrie-
punkt M√3×

√
3 ist durch die gepunkteten roten Linien in Abb. 5.9 gekennzeichnet. Der Grund

für die unterdrückte Photoeelektronenemission innerhalb der 1. SBZ liegt in den Übergangs-
matrixelementen der beteiligten Pb6p-Orbitale [543].

Das S1-Band lässt sich jedoch auch innerhalb der 1. SBZ nahe der Fermi-Energie ausma-
chen, indem die zweite Ableitung der gemessenen Photoelektronenintensität I der BM aus
Abb. 5.9 (b) nach der Energie E analysiert wird (s. Abb. 5.9 (c)). Die orange gefärbten Berei-
che weisen auf den möglichen Verlauf von elektronischen Zuständen hin, da in diesen d2I/dE2

negativ ist. Eine Überlagerung des am M√3×
√

3-Punkt gespiegelten Verlaufs des S1-Bandes
zeigt zwischen dem Fermi-Niveau und etwa 100meV Bindungsenergie eine gute Überein-
stimmung. Dies belegt auch der Spin-integrierte MDC in Abb. 5.9 (a) bei EB = 95meV. Die
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Pseudo-Voigt-Peaks des Fits bei 0,35Å−1 und 0,41Å−1 in der 1. SBZ passen gut zu den Peaks
bei 0,70Å−1 und 0,74Å−1 in der 2. SBZ. Die leichten Verschiebungen der gefitteten Peaks
des Spin-aufgespaltenen S1-Bandes innerhalb der ersten 1. SBZ zu den erwarteten Positionen
lässt sich mit der niedrigen Intensität infolge des Übergangsmatrixelementeffekts erklären,
weswegen die Peaks im Fit tendenziell zu höheren ky-Werten verschoben sind. Bezogen auf
die 1. SBZ lassen sich die Spin-abhängigen Fermi-Wellenvektoren kF,y,↑ und kF,y,↓ anhand
von Abb. 5.9 (c) zu kF,y,↑ = 0,41Å−1 und kF,y,↓ = 0,372Å−1 bestimmen. Daraus ergibt sich
der mittlere Fermi-Wellenvektor zu kF,y = 0,391Å−1, in guter Übereinstimmung mit den
obigen Berechnungen. Aufgrund der Spin-Aufspaltung des S1-Bandes existieren zwei Fermi-
Wellenlängen λF,y,↓ = 2π/kF,y,↓ = 16,89Å ≈ 4,4a[110], λF,y,↑ = 2π/kF,y,↑ = 15,32Å ≈ 4a[110].
Damit passen sie in etwa zur Streifenbreite der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion im Strukturmodell
der SIC-Phase (Vgl. Abb. 4.6). Für eine (12×

√
3)-Superzelle mit ΘPb ≈ 1,306ML ergibt sich

etwa eine Streifenbreite der (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion von 4a[110] = 15,36Å.
Innerhalb des dargestellten (E,ky)-Bereichs der BM findet sich außer dem S1-Band lediglich

noch ein kleiner, nur schwach dispergierender Teil des S2-Bandes bei EB ≈ 700meV zwischen
dem VBM bei ky ≈ 0,6Å−1 und dem S1-Band bei ky ≈ 0,85Å−1 (s. Abb. 5.9 (b) u. (c)). Die
effektive Masse m∗y des S1-Bandes in ky-Richtung lässt sich in parabolischer Näherung für
ein quasi-freies Elektronengas zu 0,42me abschätzen. Dieser Wert gilt jedoch nur in einem
Bereich zwischen Fermi-Niveau und EB ≈ 500meV, da das Band bei noch höheren Bindungs-
energien mit den Zuständen des Si-Bulks wechselwirkt und zudem Warping-Effekte zu einer
veränderten Krümmung beitragen (s. Diskussionsteil ab S. 132 am Ende des Kapitels). Die
Energieaufspaltung am Fermi-Niveau zwischen den aufgespaltenen Bändern von S1 beträgt
175meV.

ARPES-Messungen parallel zur KMK-Richtung

In Ergänzung zur ΓK-Richtung wurden parallel zur KMK-Richtung bei kx = 0,90Å−1 (nahe
des M-Punktes) ebenfalls ein Spin-integrierter MDC und eine BM gemessen (s. Abb. 5.10). Da
sowohl die M- und M√3×

√
3-Punkte, als auch die K- und Γ√3×

√
3-Punkte jeweils äquivalent

zueinander sind, stellt die KMK-Richtung der 1. SBZ der Si(111)-(1 × 1)-Struktur für die
(
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion die
(
ΓMΓ

)
√

3×
√

3
-Richtung der 2. SBZ der Rekonstruktion dar.

Damit lässt sich die gleiche Oberflächenbandstruktur wie in ΓK-Richtung erwarten.
Aufgrund des an den K-Punkten energetisch tieferliegenden Si-Bulks fehlt die Hybridisie-

rung der Oberflächenbänder mit den Bulk-Zuständen, sodass die gemessene Bandstruktur
der KMK-Richtung der Bandstruktur der ΓK-Richtung in der 2. SBZ der Rekonstruktion
stark ähnlich ist (Vgl. Abb. 5.9). Das deutlich sichtbare S1-Band ist mit ∆kR,y = 0,036Å−1

wiederum Spin-aufgespalten (Abweichung zur ΓK-Richtung -5,3%). Für die Fermi-Wellen-
vektoren ergeben sich aus der Anpassung der Bandstruktur an die Daten kF,y,↑ = 0,409Å−1

und kF,y,↓ = 0,373Å−1 in sehr guter Übereinstimmung mit der ΓK-Richtung und den Berech-
nungen. Die effektive Masse des S1-Bandes im Bereich der Fermi-Energie beträgt im Modell
eines quasi-freien Elektronengases ebenfalls m∗y = 0,42me.
Bei höheren Bindungsenergien als 550meV findet sich im Bereich zwischen 0Å−1 und etwa
±0,3Å−1 ein Teil des S2-Bandes, das ebenfalls Spin-aufgespalten ist. Bei ky = 0Å−1, d. h. im
M√3×

√
3-Punkt, treffen sich die beiden Spin-polarisierten Teilbänder, sodass die TRS nicht
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(a) Spin-integrierter MDC in KMK-Richtung
(kx = 0,90Å−1): EB = 95meV, T = 75K.

(b) BM in KMK-Richtung (kx = 0,90Å−1):
T = 90K. Links: gemessene Intensität I (lo-
garithmische Farbskala). Rechts: Modell des
Rashba-aufgespaltenen quasi-freien Elektro-
nengases für das S1-Band, sowie auf der be-
rechneten Bandstruktur aus Abb. 5.6 u. 5.7
beruhende Dispersion des S2-Bandes über der
zweiten Ableitung der gemessenen Intensität I
nach der Energie E, d2I/dE2 (lineare Farbs-
kala). Weitere Details s. Text.

Abbildung 5.10: Spin-integrierter MDC und BM der SIC-Phase in KMK-Richtung.

verletzt ist. Über die jeweilige Spin-Polarisation der beiden Teile des S2-Bandes lässt sich auf
Grundlage der vorhandenen Daten keine Aussage treffen.

ARPES-Messungen in ΓM-Richtung

Die Ergebnisse der Spin-integrierten Messungen der ΓM-Richtung sind in Abb. 5.11 zusam-
men mit Ergebnissen der Spin-aufgelösten MDCs aus Abb. 5.12 und einem Ausschnitt des
CEMs aus Abb. 5.13 (a) dargestellt. Da M- und M√3×

√
3-Punkt (schwarze gepunktete Linien

in Abb. 5.11) in kx-Richtung äquivalent sind, liegt bei kx = 0,630Å−1 der erste K√3×
√

3-
Punkt (rote gepunktete Linien in Abb. 5.11) in dieser Richtung. Das VBM des Si-Bulks ist
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(a) Spin-integrierter MDC in ΓM-Richtung:
EB = 95meV, T = 75K.

(b) BM in ΓM-Richtung: T = 95K (logarithmi-
sche Farbskala).

(c) Modell basierend auf den Fitdaten der Spin-
aufgelösten MDCs (s. Abb. 5.12) und der be-
rechneten Bandstruktur (s. Abb. 5.6 u. 5.7)
über der zweiten Ableitung der gemessenen
Intensität I nach der Energie E, d2I/dE2

(lineare Farbskala), der BM aus (b): Der
Verlauf des S1-Bandes basiert auf dem Mo-
dell des Rashba-aufgespaltenen quasi-freien
Elektronengases. Beim S2-Band entsprechen
die durchgezogenen Linien der Dispersion der
T4-Konfiguration und die gestrichelten Lini-
en der H3-Konfiguration, jeweils direkt aus
Abb. 5.7 übertragen. Das VBM ist durch die
gepunktete schwarze Linie markiert. Weitere
Details s. Text.

Abbildung 5.11: Spin-integrierter MDC und BM der SIC-Phase in ΓM-Richtung.

bei niedrigen kx-Werten um den Γ-Punkt herum deutlich in Abb. 5.11 (b) u. (c) sichtbar. Bei
kx ≈ 0,3Å−1 erscheint das S1-Band aus dem Si-Bulk und dispergiert elektronenartig in Rich-
tung K√3×

√
3-Punkt. Das Fermi-Niveau schneidet das S1-Band bei kF,x,↑ = 0,432Å−1 und

kF,x,↓ = 0,392Å−1, d. h. mit einer Rashba-Aufspaltung von ∆kR,x = 0,04Å−1. Der mittlere
Fermi-Wellenvektor ist somit kF,x = 0,412Å−1. Die effektive Masse nahe der Fermi-Energie
beträgt im Modell des quasi-freien Elektronengases (parabolische Näherung) m∗x = 0,77me
und die Energieaufspaltung zwischen den beiden Bändern liegt am Fermi-Niveau bei 150meV.
Wie in der ΓK-Richtung existieren aufgrund der Spin-Aufspaltung des S1-Bandes auch hier

zwei Fermi-Wellenlängen λF,x,↓ = 2π/kF,x,↓ = 16,03Å ≈ 4,8a[112], λF,x,↑ = 2π/kF,x,↑ = 14,54Å ≈
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4,4a[112]. Damit sind die Fermi-Wellenlängen wesentlich kürzer als die Domänengröße der
Streifen der SIC-Phase in [112]-Richtung von im Mittel ca. 16 nm (s. Kap. 4.2.3 u. 5.1.2).
Zwischen K√3×

√
3- und M-Punkt ist an der Fermi-Energie ein weiterer Punkt erhöhter

Photoelektronenemission zu finden. Im Vergleich mit den berechneten Bandstrukturen aus
Abb. 5.6 u. 5.7 bedeutet dies, dass das S1-Band (hier zur Unterscheidung als S1* bezeichnet)
an dieser Stelle im Experiment das Fermi-Niveau nicht nur berührt, sondern sogar schneidet
und eine kleine elektronenartige Tasche bildet. Die in Abb. 5.11 (c) eingezeichnete Dispersion
an dieser Stelle beschreibt lediglich den ungefähren Verlauf des Bandes, da die Auflösung der
Messung keine bessere Differenzierung erlaubt. Aus den berechneten Bandstrukturen geht
hervor, dass die Bänder sich in diesem Bereich nicht wie beim Rashba-Effekt kreuzen, son-
dern energetisch übereinander liegen wie beim Zeeman-Effekt. Zudem sind ihre Extrema im
K-Raum gegeneinander verschoben (Rashba-Zeeman-Effekt, s. Kap. 2.2.2). Die zugehörigen
Fermi-Wellenvektoren werden anhand der eingezeichneten Dispersionen zu kF,x,↑ = 0,03Å−1

und kF,x,↓ = 0,05Å−1 abgeschätzt. Die Bindungsenergie liegt bei maximal 50meV.
Des Weiteren sind sowohl in der BM, als auch im Spin-integrierten MDC in Abb. 5.11 (a)

um kx ≈ 0,5Å−1 endliche Intensitäten des S1*-Zustands zu finden. Dies lässt sich mit der
dreizähligen Symmetrie des K√3×

√
3-Punkts erklären, wenn die Isoenergielinien eine stark

elliptische Gestalt aufweisen. Der S1*-Zustand ist also zwischen K√3×
√

3- und M-Punkt stark
in ky-Richtung gestreckt. Die Kontur der daraus folgenden Fermi-Fläche des S1*-Zustands
ist in Abb. 5.13 (b) dargestellt.
Das S2-Band verläuft qualitativ wie in Abb. 5.6 u. 5.7 für die H3- und T4-Konfiguration be-

rechnet (s. a. [47, 48]). In Abb. 5.11 (c) sind die von Ren in [48] berechneten S2-Bänder beider
Konfigurationen eingezeichnet. Beide Konfigurationen zeigen eine gute Übereinstimmung mit
der Messung. Aufgrund der Überlagerung beider Konfigurationen in den Photoelektronene-
missionsmessungen und der hierfür zu niedrigen Auflösung der Messung lässt sich nur schwer
auf den genauen Verlauf des S2-Bands schließen. Aus den berechneten Bandstrukturen erge-
ben sich jedoch folgende Parameter und Verläufe des S2-Bands: Am Maximum des Bandes
zwischen Γ- und K√3×

√
3-Punkt beträgt die Aufspaltung ca. 80meV für die T4-Konfiguration

und ca. 135meV für die H3-Konfiguration, während die Aufspaltung am K√3×
√

3-Punkt ca.
105meV (T4) bzw. ca. 225meV (H3) beträgt. In der Berechnung von Sakong zur T4-
Konfiguration beträgt die Zeeman-Aufspaltung am K√3×

√
3-Punkt zum Vergleich 160meV

[47]. Zwischen K√3×
√

3- und M-Punkt nimmt die Aufspaltung stetig ab, die Differenz zwi-
schen den lokalen Maxima beider Teilbänder beträgt rund 60meV (T4) bzw. 75meV (H3). Als
Besonderheit schneiden sich die Spin-polarisierten Bänder in beiden Konfigurationen nicht
nur am Rashba-aufgespaltenen M-Punkt, sondern auch bereits bei kx ≈ 0,81Å−1. Die Bin-
dungsenergie am M-Punkt beträgt jeweils ca. 500meV. Außerdem ist die Rashba-Aufspaltung
in der H3-Konfiguration deutlich größer als in der T4-Konfiguration [48].

Spin-aufgelöste ARPES-Messungen

Bis hierhin wurden lediglich die Spin-integrierten Messungen betrachtet. An der COPHEE-
Endstation der SLS konnten jedoch auch Spin-aufgelöste MDCs der SIC-Phase aufgenommen
werden. Die gemessenen Spin-integrierten Intensitäten und die Komponenten Si des Spin-
Polarisationsvektors S zweier dieser MDCs sind in Abb. 5.12 zusammen mit den Ergebnissen
der jeweiligen Fits an die Daten dargestellt. Eine Auswahl relevanter Peak-Parameter der
Fits finden sich in Tab. 5.2 u. 5.3. Die volle Halbwertsbreite der einzelnen Peaks FWHM und
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Band, Position FWHM Kohärenz- Spin-Polari- Sx Sy Sz
Peak kx länge ξ sationsgrad S

Å−1 Å−1 Å % % % %
S1, a 0,350 0,170 11,750 99,9 -41,1 -49,0 -76,8
S1, b 0,389 0,183 10,910 78,8 +37,0 +44,3 +53,6

S1*/S2, c 0,501 0,138 14,513 44,4 -18,3 -14,8 -37,6
S1*/S2, d 0,737 0,165 12,095 46,6 +25,2 -23,3 +31,5
S1*/S2, e 0,774 0,134 14,964 96,4 -62,7 +47,2 -56,0

Tabelle 5.2: Peakparameter des Spin-aufgelösten MDCs der SIC-Phase in kx-Richtung.

Band, Position FWHM Kohärenz- Spin-Polari- Sx Sy Sz
Peak ky länge ξ sationsgrad S

Å−1 Å−1 Å % % % %
S1, a -0,343 0,215 9,305 26,0 +6,1 +25,3 +0,9
S1, b -0,225 0,270 7,407 49,1 -27,8 -15,4 +37,4

S1*/S2, c -0,148 0,285 7,026 99,9 -39,1 +9,8 -91,4
S1*/S2, d 0,159 0,259 7,766 56,1 +14,0 +12,7 +52,8

S1, e 0,246 0,275 7,261 22,9 +15,6 -6,5 -15,5
S1, f 0,361 0,233 8,591 27,6 -14,6 +16,8 -16,3

Tabelle 5.3: Peakparameter des Spin-aufgelösten MDCs der SIC-Phase in ky-Richtung bei
kx = 0,631Å−1 durch den K√3×

√
3-Punkt.

die Kohärenzlänge ξ hängen dabei über die Beziehung

ξ ≈ 2
FWHM (5.8)

zusammen. Die Spektren wurden bei einer Bindungsenergie von jeweils 143meV mit einer
Energieauflösung von ∆E = ±45meV und einer Winkelauflösung von ±0,75° (entspricht
∆k± ≈ ±0,03Å−1) aufgenommen (s. a. magenta hinterlegter Bereich in Abb. 5.11 (c)).

Betrachtet man die in Tab. 5.2 u. 5.3 aufgeführten Kohärenzlängen der Peaks, so ist festzu-
stellen, dass ξ mit 7−15Å etwa im Bereich der Breite einzelner Streifen der beiden (

√
3×
√

3)-
Rekonstruktionen der SIC-Phase liegt (s. Kap. 4.2.3 u. SPA-LEED-Messungen in Kap. 5.1.2).
Benachbarte Streifen in unterschiedlicher Konfiguration überlagern sich in der gemessenen
Spin-Polarisation daher inkohärent.
Wie anhand von Abb. 5.11 (c) zu sehen ist, schneidet das Spin-aufgelöste Spektrum in ΓM-

Richtung lediglich das S1-Band bei kx = 0,35Å−1 und kx = 0,389Å−1 (Peaks a und b).
Die zusätzlich durch die Pfeile im mittleren Teil der Abbildung dargestellte Projektion der
Spin-Polarisation S der gefitteten Peaks auf die (x,y)-Ebene zeigt für das S1-Band, dass das
näher am Γ-Punkt gelegene Teilband in −y-Richtung (Sy,a = −49,0 %, ↓) und das näher
zum K√3×

√
3-Punkt gelegene Teilband in +y-Richtung (Sy,b = +44,3 %, ↑) Spin-polarisiert

sind, in Übereinstimmung mit den Berechnungen von Ren (Details s. Kap. 5.2.1 u. [48]).
Der Fit ergibt Spin-Polarisationsgrade S von 99,9% bzw. 78,8% (s. Tab. 5.2). Auf Basis
dieses Ergebnisses lässt sich die Orientierung des Spins für das gesamte S1-Band ableiten
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(a) Intensitätsverlauf und gefittete Peaks in ΓM-
Richtung.

(b) Intensitätsverlauf und gefittete Peaks in ky-
Richtung bei kx = 0,631Å−1.

(c) Gemessene und gefittete Komponenten des
Spin-Polarisationsvektors S in ΓM-Richtung.
Die gefärbten Flächen geben die Unsicherhei-
ten des Fits an.

(d) Gemessene und gefittete Komponenten des
Spin-Polarisationsvektors S in ky-Richtung
bei kx = 0,631Å−1. Die gefärbten Flächen ge-
ben die Unsicherheiten des Fits an.

Abbildung 5.12: Spin-aufgelöste MDCs der SIC-Phase: Der K√3×
√

3-Punkt ist durch die
gepunkteten roten Linien markiert. Die gestrichelten grauen Linien mar-
kieren die Positionen der gefitteten Peaks; EB = 143meV, T = 75K.
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(auch für den als S1* bezeichneten Teil), so denn aufgrund der SOI keine Spin-Rotationen,
oder Ähnliches wie z. B. in [98–101, 196] für die BiAg2- und PbAg2-Oberflächenlegierungen
berichtet, auftreten. Die hier gezeigten Daten weisen zumindest auf kein Verhalten dieser
Art hin, sodass um den Γ-Punkt herum beim S1-Band von einem konventionellen Rashba-
aufgespaltenen Band ausgegangen werden kann.
Für das S1*-Band bedeutet dies zwischen K√3×

√
3- und M-Punkt, dass das „innere“ Band

in +y-Richtung (Sy,e = +47,2 %, ↑) und das „äußere“ Band in −y-Richtung (Sy,d = −23,3 %,
↓) Spin-polarisiert sein sollten. Dies kann anhand der Peaks d und e im Spin-polarisierten
MDC bei kx = 0,737Å−1 und kx = 0,774Å−1 bestätigt werden.

Aus Abb. 5.11 (c) geht aufgrund der grünlichen Färbung der Darstellung hervor (grün für
d2I/dE2 > 0), dass für Wellenvektoren oberhalb von etwa 0,4Å−1 keinerlei Zustände im
detektierten Energiebereich liegen sollten. Da die energetische Breite des S1*-Bandes hier
jedoch vergleichsweise groß zu sein scheint, was sich in der hohen gemessenen Intensität
der MDCs zeigt, lassen sich die beiden vorhergesagten Spin-Polarisationen der Teilbänder
in diesem Bereich dennoch experimentell bestätigen, zumal das tieferliegende S2-Band einen
noch größeren energetischen Abstand vom Vermessungsbereich des Spin-aufgelösten MDCs
hat.
Für den in den MDCs gemessenen Peak c bei kx = 0,501Å−1 mit Spin-Polarisation in −y-

Richtung (Sy,c = −18,3 %, ↓) lässt sich auf ähnliche Art und Weise argumentieren. Hier liegen
jedoch sowohl S1*- als auch S2-Band nahe am bzw. im Vermessungsbereich. Die gemessene
Spin-Polarisation lässt sich dennoch eindeutig dem S2-Band zuordnen, da die Symmetrie des
S1*-Bandes um den K√3×

√
3-Punkt an dieser Stelle zu einer gegenseitigen Auslöschung der

Spin-Polarisation in ΓM-Richtung führt. Das näher zum Fermi-Niveau gelegene Teilband von
S2 ist somit mit S = 44,4 % Spin-down und das tiefer gelegene Teilband Spin-up polarisiert
(blau bzw. rot in Abb. 5.11 (c)).
Zur weiteren Verifizierung der Spin-Textur der S1- (S1*-) und S2-Bänder wurde ein zwei-

ter Spin-aufgelöster MDC in ky-Richtung bei kx = 0,631Å−1 durch den K√3×
√

3-Punkt bei
EB = 143meV aufgenommen (s. Abb. 5.12 (d) u. (b); Fitparameter der Peaks in Tab. 5.3).
Der Spin-Polarisationsvektor S ist dabei symmetrisch in Sy und antisymmetrisch in Sx und
Sz, vereinbar mit der räumlichen Symmetrie und der TRS der C3v-Symmetrie der (

√
3×
√

3)-
Rekonstruktion. Die Peaks a, b und e, f lassen sich jeweils dem S1-Band in der 2. SBZ
der Rekonstruktion zuordnen (s. Abb. 5.11 (c)). Die jeweilige Projektion von S auf die in-
plane-Spin-Komponenten Sx und Sy ergibt, dass der Spin der Peaks a und b (bzw. e und
f) ungefähr in entgegengesetzte Richtungen zeigt und zur Kontur und Spin-Orientierung der
Fermi-Fläche in Abb. 5.8 u. 5.13 (b) passt. Die Abweichungen ergeben sich durch den Schnitt
des MDCs abseits der Hauptsymmetrierichtungen. Der gemessene Spin-Polarisationsgrad S
beträgt jeweils etwa 25% (mit Ausnahme von Peak b mit gemessenem S = 49,1%). Die
Peaks c und d bei ky = −0,148Å−1 bzw. ky = +0,159Å−1 liegen nahe am K√3×

√
3-Punkt.

Durch Vergleich mit der berechneten Bandstruktur (s. Abb. 5.6 u. 5.7, [47, 48]) und unter Be-
achtung der Ergebnisse des Spin-aufgelösten MDCs in ΓM-Richtung und der C3v-Symmetrie
des K√3×

√
3-Punktes der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion folgt, dass die Hauptbeiträge der Peaks
durch den S1*-Zustand hervorgerufen werden76.

Daraus folgt, dass der S1*-Zustand eine stark elliptische Fermi-Fläche mit großer Halb-

76Der S2-Zustand liegt energetisch weiter von der Bindungsenergie des Spektrums entfernt als der S1*-
Zustand.
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achse in ky-Richtung besitzt (s. Abb. 5.13 (b), in Übereinstimmung mit den berechneten Iso-
energielinien der SIC-Phase77). Die in ky-Richtung gemessenen Peaks gehören dabei jedoch
nicht zu derselben elektronenartigen Tasche, die in ΓM-Richtung vermessen wurde, sondern
aus Gründen der dreizähligen Symmetrie zu jeweils einer weiteren elliptisch geformten, elek-
tronenartigen Tasche von S1*. Aus den gemessenen in-plane-Spin-Komponenten Sx und Sy
lässt sich daher folgern, dass diese elektronenartigen Taschen von S1* Isoenergielinien auf-
weisen, deren Spin-Orientierung zum größten Teil entlang dieser Linien ausgerichtet ist, d. h.
mittels anisotropem Rashba-Zeeman-Effekt beschrieben werden können (s. Kap. 2.2.2). Die
Spin-Textur entspricht daher derjenigen, die in Abb. 5.13 (b) für S1* gezeigt ist.
Die bisherige Betrachtung konzentrierte sich lediglich auf die Projektion der Spin-Polari-

sation auf die (kx,ky)-Ebene und im Fall der ΓM-Richtung sogar ausschließlich auf die Sy-
Komponente. Aus den Spin-aufgelösten MDCs geht jedoch hervor, dass die Spin-Polarisation
Sz senkrecht zur Oberfläche nicht vernachlässigbar ist, genau wie die Sx-Komponente in ΓM-
Richtung (s. Abb. 5.12 u. Tab. 5.2 u. 5.3). Wegen der Komplexität der Bandstruktur und der
sich daraus ergebenden Spin-polarisierten MDCs ist die folgende Betrachtung auf das vom
Γ-Punkt ausgehende S1-Band für die ΓM-Richtung und das S2-Band um den K√3×

√
3-Punkt

herum beschränkt. Die sich daraus ergebenden Resultate sind jedoch auch auf alle weiteren
Bänder im Messbereich konsistent übertragbar. Die Diskussion der Messergebnisse und ihre
physikalische Interpretation erfolgt im letzten Abschnitt dieses Kapitels ab S. 127.
In ΓM-Richtung ergeben sich für das S1-Band aus dem Fit für die Peaks a und b Sz,a =
−76,8 % (↓) bzw. Sz,b = +53,6 % (↑). Die Spin-Polarisationen der Sx-Komponenten dieser
Peaks betragen zudem Sx,a = −41,1 % (↓) bzw. Sx,b = +37,0 % (↑). Somit ist Sa (nahe-
zu) antiparallel zu Sb ausgerichtet, was bei einem Spin-aufgespaltenem Band grundsätzlich
auch erwartet wird. Überraschend an diesen Fitergebnissen sind die hohen Werte der Spin-
Polarisationen, die auch nicht durch Messunsicherheiten revidierbar sind.

Aus dem Spin-aufgelösten MDC in ky-Richtung bei kx = 0,631Å−1 durch den K√3×
√

3-
Punkt gehen auch die Sz-Komponenten der Spin-Polarisation des S1-Bandes in den 2. SBZs
der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion hervor (s. Abb. 5.12 (d) u. (b); Fitparameter der Peaks in
Tab. 5.3). Die gemessenen Spin-Polarisationen zeigen mit Sz,a = +0,9 % („↓“), Sz,b = +37,4 %
(↑), Sz,e = −15,5 % (↓)und Sz,f = −16,3 % („↑“) ebenfalls die erwartete Antisymmetrie
bezüglich der Spiegelebene entlang der ΓM-Richtung, jedoch entsprechen die Vorzeichen von
Sz,a und Sz,f nicht den Erwartungen von Spin-aufgespaltenen Paaren mit den Peaks b und
e. Dieser Fehler im Fit mag dem geringen absoluten Messsignal von weniger als 10% in
der Spin-aufgelösten Messung der Sz-Komponente geschuldet sein. Die gemessenen Spin-
Polarisationen der Peaks b und e passen jedoch zur Interpretation und Modellierung der
übrigen Messergebnisse (s. Diskussionsteil dieses Kapitels ab S. 132).
Bezüglich der Spin-Textur von S2 um den K√3×

√
3-Punkt herum lassen sich aus den gemes-

senen Daten des MDCs in ky-Richtung und dem zugehörigen Fit weitere Details bestimmen.
Die in Abb. 5.11 (c) u. 5.13 (b) eingezeichnete in-plane-Spin-Textur kann hierdurch bestätigt
werden, auch wenn die gemessenen Intensitäten des S2-Bandes im Vergleich zum S1-Band bei
höheren ky-Werten sehr niedrig sind. Da der K√3×

√
3-Punkt kein TRIM ist, kann zusätzlich

auch die Sz-Komponente der Spin-Polarisation endliche Werte annehmen. Wie die Messdaten
zeigen, erreicht der Spin-Polarisationsvektor S für das „innere“ S2-Band bis zu -91,4% abso-
lute Spin-Polarisation in Sz-Richtung (Peak c, Sz,d = +52,8 %). Relativ zum K√3×

√
3-Punkt

besteht für die Sz-Komponente Antisymmetrie in ky-Richtung, sodass das „obere“ S2-Band
77 Private Korrespondenz mit Peter Kratzer
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bei ky = 0,159Å−1 Spin-up und bei ky = −0,148Å−1 Spin-down polarisiert ist, während das
„untere“ S2-Band die umgekehrte Spin-Polarisation zeigt.

ARPES-Messung der Fermi-Fläche

Abb. 5.13 zeigt neben einer bei 178meV Bindungsenergie gemessenen CEM auch ein aus den
ARPES-Messdaten angefertigtes Modell der Isoenergielinien und der Spin-Textur, das die
CEM beschreibt. Die gemessene CEM bestätigt nochmals alle zuvor vorgestellten ARPES-
Messungen. Sie zeigt eine quasi-hexagonale Struktur hoher Intensität in den 2. SBZs der (

√
3×√

3)-Rekonstruktion, die dem S1-Band zuzuordnen ist. Innerhalb der 1. SBZ der (
√

3×
√

3)-
Rekonstruktion ist die Intensität aufgrund des Matrixelementeffekts erniedrigt (s. vorherige
Abschnitte ab S. 114). Um die K√3×

√
3-Punkte herum zeigt sich eine nahezu kreisförmige

Struktur, die mit dem S2-Zustand assoziiert wird.

Diskussion

Ladungsträgerkonzentration
Mit den gemessenen Daten der Fermi-Wellenvektoren lässt sich die Elektronenkonzentration
nExp der SIC-Phase berechnen. Lediglich der S1- und S1*-Zustand schneidet das Fermi-
Niveau. Für den hexagonalen Teil der Fermi-Fläche von S1 um den Γ-Punkt ergibt sich
mit dem mittleren Fermi-Wellenvektor in kx-Richtung kF,x = 0,453Å−1 mittels Gl. (5.4)

(a) CEM: EB = 178meV, T = 75K (logarithmische
Farbskala).

(b) Modell basierend auf den Fitdaten der
Spin-aufgelösten MDCs (s. Abb. 5.12)
und den berechneten FSMs in Abb. 5.8:
Die gezeigten Isoenergielinien stellen die
einzelnen Zustände mit ihren in-plane-
Spin-Polarisationen bei unterschiedlich
gewählten Bindungsenergien dar, um die
prinzipielle Kontur der Bänder hervorzu-
heben.

Abbildung 5.13: Gemessene CEM und ihr Modell mit Spin-Aufspaltung der SIC-Phase.
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nS1,Hex = 2,234 ·1014 cm−2. Die einzelnen Abschnitte des S1*-Zustands sind ellipsenförmig (s.
Abb. 5.13 (b)). Die Fermi-Wellenvektoren in ΓM-Richtung werden anhand der BM in Abb. 5.9
zu kF,x,↑ ≈ 0,03Å−1 und kF,x,↓ ≈ 0,05Å−1 abgeschätzt. Für die ky-Richtung ergibt sich als
Abschätzung kF,y,↑ ≈ 0,10Å−1 und kF,y,↓ ≈ 0,15Å−1. Somit erhält man für die insgesamt
sechs Abschnitte von S1* pro (

√
3×
√

3)-Einheitszelle eine Elektronenkonzentration von

nS1* = 6 · π (kF,x,↑kF,y,↑ + kF,x,↓kF,y,↓)
(2π)2 ≈ 5,01 · 1013 cm−2 . (5.9)

Die gesamte Elektronenkonzentration der SIC-Phase beträgt somit nExp = nS1,Hex + nS1* =
2,736 ·1014 cm−2. Dies bedeutet im Vergleich mit der aus der theoretischen Bandstruktur von
Sakong berechneten Elektronenkonzentration von nTheo = 2,70 · 1014 cm−2 eine sehr gute
Übereinstimmung (s. Abschnitt zur Berechnung ab S. 113), der Unterschied beträgt lediglich
1,3%. Auch die Abweichung zur in [454] mittels EELS bestimmten Elektronenkonzentration
von nEELS = 2,4 · 1014 cm−2 beträgt lediglich 14%.

ΓK- und KMK-Richtung
Aus den Messdaten und dem in Abb. 5.9 (c) eingezeichneten Bandverlauf erhält man nach
Gl. (2.66) durch parabolische Extrapolation für die ΓK-Richtung eine (theoretische) Rashba-
Energie von ER,y = 13,1meV des S1-Bands am Γ-Punkt (ohne Hybridisierung mit dem
Si-Bulk und dadurch veränderter effektiver Masse m∗y berechnet). In Verbindung mit dem
gemessenen Wert der Rashba-Aufspaltung nahe des Fermi-Niveaus von ∆kR,y = 0,038Å−1

ergibt sich so der Rashba-Koeffizient zu |αR,y| = 4ER,y/∆kR,y = 1,38 eVÅ. Im Vergleich zu
β-Bi/Si(111)-(

√
3 ×
√

3) ist dies zwar nur 60% des Wertes von αR,y [109], jedoch auch das
3,45-fache des Rashba-Koeffizienten von 1ML Tl/Si(111)-(1 × 1) [161] und sogar das 5,75-
fache des Rashba-Koeffizienten von β-Pb/Ge(111)-(

√
3 ×
√

3) [544]. Auch die QWS einiger
ML Pb auf der SIC-Phase zeigen abhängig von der Dotierung des Substrats 12 − 34 mal
kleinere Rashba-Koeffizienten [112–114].
Bei Bindungsenergien bis etwa 500meV ist die Übereinstimmung der gemessenen Disper-

sion des S1-Bandes mit den berechneten Bandstrukturen von Ren und Sakong sehr gut
(s. Abb. 5.14 (a)). Dagegen weicht der Bandverlauf über 500meV von den Berechnungen ab.
Dies ist anhand eines Vergleichs der 1. SBZ mit der 2. SBZ der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion
erklärbar. Innerhalb der 2. SBZ liegt das VBM der besetzten Bänder des Si-Bulks bei höhe-
ren Bindungsenergien als in der 1. SBZ. Damit sind in der 2. SBZ die Oberflächenzustände
nicht mit dem Si-Bulk hybridisiert, sodass die Bänder zum Ursprung in den Γ√3×

√
3-Punkten

(K-Punkten) hin im Vergleich höhere Bindungsenergien aufweisen als berechnet.
Die gleiche Argumentation gilt analog für die KMK-Richtung als Ganzes. Der gesamte in

Abb. 5.14 (b) gezeigte Bandverlauf der Oberflächenzustände S1 und S2 liegt weit oberhalb des
VBMs des Si-Bulks. Dies resultiert abweichend zur ΓK-Richtung in einem steileren Anstieg
des Zustands S1 direkt von den K-Punkten her, sodass die Fermi-Energie vom M-Punkt aus
gesehen bei höheren Fermi-Wellenvektoren geschnitten wird als im Modell erwartet.

ΓM-Richtung (ohne Berücksichtigung der Spin-polarisierten Messungen)
Die Interpretation des Photoelektronenspektrums in ΓM-Richtung unterscheidet sich von
der Interpretation in [39] durch Zhang, bei der der obere Teil des S2-Bandes zusammen
mit der elektronenartigen Tasche des S1*-Bandes zwischen K√3×

√
3- und M-Punkt und dem
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(a) ΓK-Richtung. (b) KMK-Richtung.

(c) ΓM-Richtung.

Abbildung 5.14: Vergleich von gemessener und berechneter Bandstruktur der SIC-Phase:
Die berechneten Bandstrukturen von Ren aus [48] für die H3- und T4-
Konfiguration der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion (rote bzw. blau-gestrichelte
Linien) stimmen qualitativ gut mit der an die gemessenen Daten ange-
passten Dispersion des Modells des Rashba-aufgespaltenen quasi-freien
Elektronengases (grün und gelb in (a) u. (b)) überein. Die Abweichun-
gen bei hohen Bindungsenergien und in KMK-Richtung sind u. a. auf die
fehlende Hybridisierung der Oberflächenbänder mit dem Si-Bulk in der
2. SBZ der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion im Vergleich zur Berechnung in-
nerhalb der 1. SBZ zurückzuführen. In (c) sind lediglich die berechneten
Bandstrukturen dargestellt. Die Konturplots zeigen die zweite Ableitung
der gemessenen Intensität I nach der Energie E, d2I/dE2 (lineare Farbs-
kala), sowie auf der linken Seite in (b) die Intensität selbst (logarithmische
Farbskala). Die Farbpalette ist zur besseren Darstellung der Bänder an-
gepasst.
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Durchstoßpunkt des S1-Bands mit dem Fermi-Niveau eine große elektronenartige Tasche
bildet. Dank der höheren Auflösung der hier gezeigten Photoelektronenemissionsdaten und
den theoretischen Modellen von Sakong und Ren [47, 48] kann das Modell von Zhang
jedoch widerlegt werden.
Der gemessene Bandverlauf von S1 stimmt sehr gut mit den berechneten Bandstruktu-

ren von Sakong und Ren überein (Vgl. Abb. 5.11 (c) u. 5.14 (c)). Die gemessene Rashba-
Aufspaltung des S1-Bands um den Γ-Punkt ist dabei mit ∆kR,x = 0,04Å−1 am Fermi-Niveau
etwa 7% kleiner als der aus der Bandstruktur von Sakong berechnete Wert und der mittlere
Fermi-Wellenvektor kF,x = 0,412Å−1 ist ebenso um etwa 9% kleiner. Beides lässt sich mit
dem sog. Warping erklären, bei dem die Kontur der Isoenergielinien gegenüber den kreisför-
migen Flächen des Modells des freien Elektronengases durch anisotrope k6-Terme verzerrt
sind (s. a. Abb. 5.8 u. 5.13 u. Kap. 2.3). Aus der Energieaufspaltung am Fermi-Niveau er-
gibt sich eine (theoretische) Rashba-Energie von ER,x = 7,9meV am Γ-Punkt (unter Ver-
nachlässigung der Hybridisierung mit dem Si-Bulk und durch parabolische Extrapolation des
Bandverlaufs), was zudem 12,2% niedriger als der von Sakong berechnete Wert am K√3×

√
3-

Punkt ist. Mit den gemessenen Werten von ∆kR,x und ER,x erhält man nach Gl. (2.66) einen
Rashba-Koeffizienten von |αR,x| = 4ER,x/∆kR,x = 0,79 eVÅ. Dies ist etwa 1,7 mal kleiner als
in ΓK-Richtung.

Die Überlagerung der Messdaten mit den von Ren berechneten Dispersionen beider Kon-
figurationen der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion für das S2-Band zeigt für die ΓM-Richtung eben-
falls eine sehr gute Übereinstimmung (s. Abb. 5.14 (c)). Da sich die Photoelektronenspektren
beider Konfigurationen überlagern und die Auflösung der Messung keine nähere Differenzie-
rung zulässt, kann aus den vorhandenen Daten nicht auf Einzelheiten wie z. B. die Größe der
Rashba-Aufspaltung am M-Punkt oder die Zeeman-Aufspaltung am K√3×

√
3-Punkt geschlos-

sen werden.

Spin-aufgelöste ARPES-Messungen
Die nun folgende Diskussion zeigt die Komplexität von Photoelektronenemissionsmessun-
gen zur Bestimmung der Spin-Polarisation der Oberflächenbänder der SIC-Phase auf. Dabei
spielen verschiedene Aspekte eine Rolle. Auf den ersten Blick lassen die Messergebnisse eine
Interpretation im Rahmen der idealen (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion mit C3v-Symmetrie möglich
erscheinen. Auf den zweiten Blick jedoch treten Widersprüche zu diesem Modell hervor, die
nur noch durch Symmetriebrechung und die Existenz von Rotations- und Spiegeldomänen
erklärbar sind.
Die SR-ARPES-Messungen in ΓM-Richtung ergeben für die Sy-Komponenten des S1-Bands

S+
y = −49 % und S−y = +44,3 % (s. Tab. 5.2). Im Vergleich dazu sind die berechneten Spin-

Polarisationen von Ren mit S+
y,H3,T4 = −18 %, S−y,H3 = +38 %, bzw. S−y,T4 = +22 % deut-

lich niedriger (Vgl. Tab. 5.1), haben aber das gleiche Vorzeichen. Demnach ist das negati-
ve Vorzeichen des dem S1-Band zugehörigen Rashba-Koeffizienten αR durch die Messung
bestätigt (Vgl. Gl. (5.2)). Insgesamt sind unter Verwendung der Rashba-Energien ER,i die
Rashba-Koeffizienten in parabolischer Näherung für das quasi-freie Elektronengas somit durch
αR,x = −0,79 eVÅ und αR,y = −1,38 eVÅ gegeben, da sich die Bänder zwischen ΓM- und ΓK-
Richtung nicht schneiden. Weitere Beispiele für negative Rashba-Koeffizienten metallischer
Oberflächenzustände auf Halbleitern sind die bereits oben genannten Koadsorptionssysteme
von 0,15± 0,05ML Tl, In, Na und Cs auf Au/Si(111)-(

√
3×
√

3) mit ΘAu = 1ML [539, 540]
und von β-Pb/Ge(111)-(

√
3×
√

3) [538], sowie die Au(111)-Oberfläche [148] und die QWSs ei-
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niger ML Pb auf Si(111) [111, 114]. Ein negativer Rashba-Koeffizient ist auch mit dem Modell
der idealen (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion vereinbar. Die im Vergleich zur DFT-Berechnung von
Ren sehr hohen gemessenen Absolutwerte der Spin-Polarisation werden jedoch womöglich be-
reits durch die im Experiment vorhandenen Quasi-(

√
7×
√

3)-Domänenwände der SIC-Phase
hervorgerufen.
Den stärkeren experimentellen Beleg für die Symmetriebrechung der Spin-Textur und

Bandstruktur zeigen jedoch die endlichen Spin-Polarisationen, die die Sx- und die Sz-Kompo-
nenten des S1-Bands aufweisen (s. Tab. 5.2). Wie dem Theorieteil zum Rashba-Effekt in
Kap. 2.2.1 zu entnehmen ist, ließe sich eine vorhandene Sz-Komponente der Spin-Polarisation
auch mit einem Rashba-Effekt 3. Ordnung bei C3v-Symmetrie erklären, da die Symmetriebe-
dingungen der Rekonstruktion dies nicht ausschließen. Jedoch liegt für die lokale (

√
3×
√

3)-
Rekonstruktion die Spiegelebene genau entlang der ΓM-Richtung. Aufgrund dieser Spiegele-
bene erfordert das Einhalten der TRS aber ein Verschwinden sowohl der Sx-, als auch der
Sz-Komponenten in ky = 0Å−1 (S ⊥ nSpiegelebene). Damit liegt hier für beide Komponenten
ein messbarer Widerspruch zur angenommenen C3v-Symmetrie vor.
Dies bedeutet, dass endliche gemessene Spin-Polarisationen der Sx- und Sz-Komponenten

entlang der ΓM-Richtung durch einen Bruch der C3v-Symmetrie hervorgerufen sein müs-
sen. Wie bereits mehrfach erwähnt, besteht die SIC-Phase aus einer (inhomogenen) Domä-
nenstruktur mit C1-Symmetrie und hat lediglich lokal Bereiche mit C3v-Symmetrie (beide
Konfigurationen der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion). Die Quasi-(
√

7 ×
√

3)-Einheitszellen der
Domänenwände haben zudem maximal C1v-Symmetrie. Genau an dieser Stelle ist also in
den SR-ARPES-Messungen der Unterschied zwischen einer reinen (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion
(auch unabhängig von der vorliegenden Konfiguration) und einer Domänenstruktur messbar,
da nach Tab. 2.3 beim Rashba-Effekt mit C1-Symmetrie sowohl in 1., als auch in 3. Ordnung in
k sämtliche Spin-Orientierungen in jeder Raumrichtung erlaubt sind, und bei C1v-Symmetrie
zumindest die Hälfte dieser Terme.
Die SIC-Phase besitzt aufgrund der C3v-Symmetrie des Si(111)-Substrats insgesamt drei

Rotationsdomänen und zu jeder dieser Rotationsdomänen eine Spiegeldomäne, bei der die
asymmetrischen Quasi-(

√
7×
√

3)-Einheitszellen der Domänenwände gespiegelt sind. Der Ein-
fluss der Rotations- und Spiegeldomänen, sowie der inhomogenen Domänenstruktur auf die
Spin-Polarisation im K-Raum ist bereits in Kap. 2.2.3 beschrieben worden. Daraus geht her-
vor, dass die Messung einer endlichen Spin-Polarisation von Sx,z entlang der ΓM-Richtung
eine ungleiche Verteilung der Rotations- und Spiegeldomänen in dem Bereich der Probe, der
bei der ARPES-Messung erfasst wird, voraussetzt. Dass dies durchaus vorkommen kann, zeigt
die Analyse des SPA-LEED-Bildes aus Abb. 5.2 in Kap. 5.1.2.
Unter Berücksichtigung der inhomogenen Domänenstruktur und der Rotations- und Spie-

geldomänen, sowie ihrer ungleichen Verteilung lässt sich eine exakte Analyse der gemessenen
Spin-Polarisationen auf Basis der vorhandenen Daten nicht durchführen. Selbst für das um
den Γ-Punkt lediglich Rashba-aufgespaltene S1-Band lassen sich aufgrund der vielen Frei-
heitsgrade, auch unter Berücksichtigung der von Ren berechneten Spin-Polarisationen der
reinen H3- und T4-Konfigurationen der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion, weder quantitative, noch
qualitative Aussagen bspw. über die auftretenden Rashba-Koeffizienten αji treffen. Auch helfen
die Bandstrukturberechnungen und Messungen zur (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion als Näherung
für die Domänenwände nicht wesentlich weiter. Aus den vorgestellten Modellen in Kap. 2.2.3
lässt sich lediglich schließen, dass sich die Spin-Polarisation S aus den gewichteten Rashba-
Koeffizienten αji der Einheitszellen innerhalb der Superzelle und der Verteilung der Rotations-
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(a) In-plane- Spin-Polarisation
des S2-Bands um den
K√3×

√
3-Punkt (Modell).

(b) Out-of-plane- Spin-Polarisa-
tion des S2-Bands um den
K√3×

√
3-Punkt (Modell).

(c) Erzeugendes effektives Mag-
netfeld B(k’).

Abbildung 5.15: Zeeman-Effekt des S2-Bands um den K√3×
√

3-Punkt: Das aus den Mess-
daten bestimmte und mittels Symmetrieüberlegungen konstruierte Modell
der Spin-Polarisation des Zeeman-aufgespaltenen S2-Bands zeigt um den
K√3×

√
3-Punkt eine komplexe Spin-Textur, die durch ein um den K√3×

√
3-

Punkt rotierendes effektives Magnetfeld B(k’) erzeugt wird.

und Spiegeldomänen zusammensetzt. Das dominante Merkmal der Spin-Polarisation der SIC-
Phase ist daher das Signal der idealen (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion, das damit auch das Vorzei-
chen von αji bestimmt. Die gemessenen Abweichungen von dieser idealisierten Struktur sind
daher auf die Domänenbildung und die Reduzierung der Symmetrie zurückzuführen.
Ein weiteres Detail der ARPES-Messungen lässt sich im Rahmen der vereinfachten C3v-

Symmetrie für das Gesamtsystem betrachten. Um den K√3×
√

3-Punkt herum zeigt das S2-
Band eine Zeeman-Aufspaltung mit einer speziellen Spin-Textur (s. Abb. 5.11 (c) u. 5.13 (b)).
Die Analyse der Daten zeigt, dass entlang der ΓM-Richtung das „untere“ Teilband von S2

eine Spin-Polarisation Sy > 0 (↑) und das „obere“ Teilband eine Spin-Polarisation Sy < 0 (↓)
haben. Dieses Resultat gilt in beiden Teilabschnitten, sowohl vom Γ- zum K√3×

√
3-Punkt, als

auch zwischen K√3×
√

3- und M-Punkt. Darüber hinaus zeigen die SR-ARPES-Messungen in
ky-Richtung durch den K√3×

√
3-Punkt ergänzend dazu, dass die Spin-polarisierten Teilbänder

von S2 in dieser Richtung sehr starke Sz-Komponenten aufweisen (s. Tab. 5.3). Hierbei ist der
K√3×

√
3-Punkt antisymmetrisch bzgl. der Spin-Polarisation der Sx- und der Sz-Komponenten,

sodass für ky > 0 das „obere“ Teilband Sz > 0 (↑) und das „untere“ Teilband Sz < 0 (↓)
zeigen, sowie für ky < 0 das „obere“ Teilband Sz < 0 (↓) und das „untere“ Teilband Sz > 0
(↑). Da der K√3×

√
3-Punkt C3v-Symmetrie aufweist, setzt sich diese Spin-Textur bei Rotation

um 120° bzw. 240° entsprechend fort (s. Abb. 5.15 (a) u. (b)) und zeigt somit eine abrupte
Spin-Rotation um den K√3×

√
3-Punkt.

Dieses Phänomen lässt sich mittels einer effektiven Wechselwirkung für das S2-Band um
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den K√3×
√

3-Punkt mittels des Hamilton-Operators

Heff(k’) = H0 +HZ =
(

~2k’2

2m∗(k’) + E0

)
· σ0 + g∗

2 µBµrB(k’) · σ (5.10)

des quasi-freien Elektronengases inklusive des Rashba-Zeeman-Effekts aus Gl. (2.69) mit ver-
schwindendem Rashba-Term HR = 0 physikalisch beschreiben, wobei k’ = k − K√3×

√
3 =

(k′x,k′y) der Wellenvektor mit Ursprung im K√3×
√

3-Punkt ist (in Polarkoordinaten: k′x =
k′ cosϕ′, k′y = k′ sinϕ′). Um die gemessene Spin-Textur der Spin-Polarisation S±S2(k’) zu er-
halten, bedarf es nach Gl. (2.76) eines effektiven MagnetfeldsBS2(k’) mit |BS2(k’)| = B(k′) ≥
0 derart, dass

S±S2(k’) = ±~
2
BS2(k’)
|BS2(k’)|

(5.11)

erfüllt ist. Aus den Messergebnissen folgen für verschiedene Winkel ϕ′ daher die Relationen:

ϕ′ = 0, 2π/3, 4π/3 : BS2 = B(k′) · (+ sinϕ′,− cosϕ′, 0)T (5.12 a)
ϕ′ = π/3, π, 5π/3 : BS2 = B(k′) · (− sinϕ′,+ cosϕ′, 0)T (5.12 b)
ϕ′ = π/6, 5π/6, 3π/2 : BS2 = B(k′) · (0, 0,−1)T (5.12 c)
ϕ′ = π/2, 7π/6, 11π/6 : BS2 = B(k′) · (0, 0,+1)T . (5.12 d)

In eine mathematisch stetige Form überführt lässt sich BS2(k’) unter Verwendung der
Einheitsvektoren

ek’ =

cosϕ′
sinϕ′

0

 , (5.13 a)

eϕ′ =

− sinϕ′
+ cosϕ′

0

 , (5.13 b)

ez =

0
0
1

 (5.13 c)

der Zylinderkoordinaten mittels

BS2(k’) = B(k′) ·

+ cos(3ϕ′) sinϕ′
− cos(3ϕ′) cosϕ′
− sin(3ϕ′)

 = −B(k′)
[
cos(3ϕ′)eϕ′ + sin(3ϕ′)ez

]
(5.14)

ausdrücken.
Das effektive Magnetfeld BS2(k’) oszilliert demnach entlang eϕ′ zykloidal mit dreizähliger

Symmetrie um den K√3×
√

3-Punkt, d. h. die Rotationsachse von BS2(k’) ist stets parallel zu
k’, sodass BS2(k’) in der Ebene, die die Einheitsvektoren eϕ′ und ez aufspannen, rotiert. So-
mit oszillieren die beiden Spin-Polarisationen S±S2(k’) der Teilbänder von S2 ebenso zykloidal
wie ihr erzeugendes effektives Magnetfeld, jedoch in jeweils entgegengesetzte Richtungen mit

S±S2(k’) = ∓~
2
[
cos(3ϕ′)eϕ′ + sin(3ϕ′)ez

]
. (5.15)
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(a) S+(k’) bei EB ≈ 300meV. (b) S−(k’) bei EB ≈ 400meV.

Abbildung 5.16: Berechnete Spin-Textur des S2-Bandes um den K√3×
√

3-Punkt der (
√

3×√
3)-Rekonstruktion der SIC-Phase: Die Vektoren zeigen die Richtung

der in-plane-Spin-Polarisation und mit ihrer Länge ihren Betrag an. Die
Länge der Vektoren bei k′y = 0 entspricht S±z = 0. Rot bzw. blau hin-
terlegte Bereiche kennzeichnen die out-of-plane-Spin-Polarisation (S±z -
Komponente, lineare Farbskala). Die Berechnungen sind mit S± = 100 %
durchgeführt. Die Kreisform der in weiß eingezeichneten Isoenergielini-
en bei EB ≈ 300meV bzw. EB ≈ 400meV ist eine auf der CEM aus
Abb. 5.13 (a) und den DFT-Berechnungen der Bandstruktur beruhende
Schätzung.

Dieses Verhalten ist in Abb. 5.16 für beide Teilbänder von S2 mit S± = 100 % um einen der
K√3×

√
3-Punkte dargestellt.

Der Zeeman-Effekt schwächt sich mit zunehmendem Abstand vom K√3×
√

3-Punkt ab (s.
Abb. 5.14 (c)). Das genaue Skalierungsverhalten ist aufgrund der komplexen Dispersion des
S2-Bands nicht bestimmbar, denkbar wären aber bspw. B(k′) ∝ k′−1 analog zur Abschwä-
chung sich frei im Raum ausbreitender elektromagnetischer Felder oder eine exponentielle
Abschwächung mit B(k′) ∝ exp(−k′/k0) und k0 > 0.
Ein Verhalten wie das des S2-Bands um den K√3×

√
3-Punkt wurde bislang nicht in der

Literatur berichtet. Auch gibt es Beispiele von Oberflächenzuständen, die ebenfalls einen
Zeeman-Effekt zeigen, jedoch einfachere Spin-Texturen aufweisen. Hierzu zählt z. B. der Zu-
stand an den K-Punkten von 1ML Tl/Si(111)-(1×1), der aufgrund seiner energetischen Lage
mittels Dotierung mit zusätzlichem Tl leitend wird [33, 151, 160, 545]. Aufgrund der großen
Zeeman-Aufspaltung von ∆E = 600meV schneidet dabei jedoch zunächst lediglich das „un-
tere“ Teilband das Fermi-Niveau, sodass die Elektronen in diesem Teilband an EF (je nach
K-Punkt) Sz = ±100% zeigen (sog. Valley-Spin-Polarisation mit unterdrückter elastischer
Rückstreuung aufgrund der Inäquivalenz der K-Punkte) [33, 151, 160, 162, 163, 545]. Die
Spin-Polarisation in z-Richtung wird dabei durch die C3-Symmetrie der K-Punkte der Ober-
fläche ermöglicht und liegt auch direkt im K-Punkt vor, was aufgrund der TRS für die ideale
(
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion der SIC-Phase von Pb/Si(111) nicht möglich ist (Vgl. Tab. 2.1).
Die K√3×

√
3-Punkte der SIC-Phase von Pb/Si(111) sind ebenfalls inäquivalent. Daher gilt
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für ihre Spin-Polarisationsvektoren S(−k’) = −S(k’), womit elastische Rückstreuung ohne
Spin-Flip ebenfalls wie bei 1ML Tl/Si(111)-(1× 1) unterdrückt ist. Dies, zusammen mit der
besonderen Spin-Textur um den K√3×

√
3-Punkt, eröffnet möglicherweise neue Anwendungen

in der Spintronik.
Eine abrupte Spin-Rotation der Sx- und Sy-Komponenten um seine K-Punkte zeigt auch

ein energetisch tieferliegender Rashba-Zeeman-aufgespaltener Zustand von Tl/Si(111)-(1×1)
[147, 151, 161, 163]. Rotationen der Spin-Polarisation in Sz-Richtung, wie hier für Pb/Si(111)
nachgewiesen, sind dabei jedoch bislang weder theoretisch vorhergesagt, noch experimen-
tell belegt. Dagegen zeigt der unbesetzte Oberflächenzustand bei E − EF ≈ 1 eV von 1ML
Tl/Si(111)-(1×1) ebenfalls eine Rotation der Spin-Polarisation mit endlicher Sz-Komponente
um seine M-Punkte [147, 150, 151, 163, 546]. Hierbei entsteht jedoch im Gegensatz zur hier
betrachteten 4/3ML Pb/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Struktur keine rein zykloidale Spin-Spirale ent-
lang der Isoenergielinien im K-Raum, sondern eine Linearkombination aus zykloidaler und
helikaler Spin-Spirale im K-Raum, die auf dem anisotropen Rashba-Effekt 1.Ordnung mit
Warping basiert (Vgl. Kap. 2.2.1 u. 2.3 mit [150, 151, 547]).
1ML Tl/Ge(111)-(1×1) besitzt die gleichen Oberflächenzustände wie 1ML Tl/Si(111)-(1×

1), jedoch aufgrund der im Vergleich größeren SOI der Ge-Atome gegenüber den Si-Atomen
mit leicht unterschiedlichen Dispersionen und stellt damit eine weitere Vergleichsmöglichkeit
für das S2-Band dar [110, 121, 164, 548, 549].
Interessanterweise tritt ein ähnlicher Zustand wie das S2-Band bei β-Bi/Si(111)-(

√
3 ×√

3) nicht auf, obwohl dieses System wie die ideale 4/3ML Pb/Si(111)-(
√

3 ×
√

3)-Struktur
ebenfalls zur Raumgruppe p31m gehört (Vgl. Tab. 2.1). Stattdessen tritt ein rein auf der C3v-
Symmetrie des K√3×

√
3-Punkts beruhender Rashba-Effekt auf [109, 147], der jedoch den DFT-

Berechnungen von Ren und Sakong [47, 48] zufolge auch für das S1-Band von Pb/Si(111)-
(
√

3×
√

3) im Bereich der unbesetzten Zustände auftritt (Vgl. Abb. 5.6 u. 5.7).
Folglich stellt sich die Frage, warum die effektive Wechselwirkung lediglich für das S2-

Band am K√3×
√

3-Punkt einen Zeeman-Effekt hervorruft und umgekehrt für das S1-Band
einen Rashba-Effekt. Eine mögliche Antwort könnte der Blick auf die Projektion der Oberflä-
chenzustände auf die unterschiedlichen Pb6p-Orbitale liefern (s. Abb. 5.7). Während das S1-
Band am K√3×

√
3-Punkt ausschließlich mit dem Pb6pz-Orbital in Verbindung gebracht wird,

ist das S2-Band durch die Hybridisierung von Pb6px- und Pb6pz-Orbital beschreibbar. Die
daraus folgenden Konsequenzen müssten in einer neuerlichen relativistisch-quantenmechani-
schen Rechnung mit dem Hamilton-Operator des Gesamtsystems ermittelt werden, um die
Unterschiede bewerten zu können.

Warping, Nesting und Rashba-Effekt – Einfluss auf die Bandstruktur und
Spin-Polarisation des S1-Bandes, elastische Rückstreuung und Supraleitung
Die Oberflächenbänder der SIC-Phase unterliegen starken Wechselwirkungen, sowohl unter-
einander, als auch mit den Si-Bulk-Zuständen am Interface. Hierdurch weicht ihr Verhalten
teils deutlich von dem eines quasi-freien Elektronen- oder Lochgases ab.
Wie bereits in den Abschnitten zur Ladungsträgerkonzentration der SIC-Phase beschrie-

ben wurde, hat das S1-Band an der Fermi-Energie eine hexagonale Form (s. a. Abb. 5.8 u.
5.13). Diese Form lässt sich mit einer Warping genannten effektiven Wechselwirkung erklä-
ren (s. Kap. 2.3). Sie bewirkt, dass eine Spin-unabhängige Anisotropie der Dispersion des
S1-Bandes mit E ∝ k6 auftritt, welche auch zu den unterschiedlichen mittleren Fermi-
Wellenvektoren kF,x = 0,412Å−1 und kF,y = 0,391Å−1 führt. Anisotropien in niedrigerer
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Ordnung als k6, welche nicht auf den Rashba-Effekt zurückzuführen sind, entfallen auf-
grund der weitgehenden C3v-Symmetrie der SIC-Phase, hervorgerufen durch die (

√
3×
√

3)-
Rekonstruktion der Oberfläche. Des Weiteren kommen durch die Hybridisierung mit dem
Si-Bulk auch Spin-unabhängige, isotrope Abweichungen vom Modell des quasi-freien Elek-
tronengases mit E ∝ k4 und E ∝ k6 in Betracht.

Die Dispersionsrelation für das S1-Band um den Γ-Punkt, ohne Berücksichtigung der ver-
miedenen Kreuzungen durch die Hybridisierung mit dem Si-Bulk, wird inklusive des aniso-
tropen Rashba-Effekts 3.Ordnung in k aus Gl. (2.56) somit allgemein durch

E±(k) = E0 + ~2k2

2m∗0
+ κk4 + (η − χ cos(6ϕ))k6 ± |α(k)|

= E0 + ~2k2

2m∗0
+ κk4 + (η − χ cos(6ϕ)) k6 ± k

√(
αI1 + αI3k

2)2 + (αA3 )2k4 sin2(3ϕ)

(5.16)
beschrieben. Dabei ist E0 die Energie und m∗0 die effektive Masse am Γ-Punkt. κ und η sind
die Spin-unabhängigen, isotropen Abweichungen vom quasi-freien Elektronengas, während
die Stärke des Warpings durch χ aus Gl. (2.91) festgelegt ist. Der Rashba-Effekt führt zur
Spin-abhängigen Energieaufspaltung mit den isotropen Rashba-Koeffizienten αI1 und αI3 und
dem Anisotropieterm αA3 (s. Kap. 2.2.1).

Um alle Parameter möglichst genau zu bestimmen, werden die aus den Messungen ermit-
telten mittleren Fermi-Wellenvektoren kF,x und kF,y, sowie die Rashba-Aufspaltungen am
Fermi-Niveau (∆kR,x = 0,04Å−1, ∆kR,y = 0,038Å−1) zur Berechnung der Dispersionsrelati-
on nach Gl. (5.16) genutzt. Ergänzend dazu wird die von Ren in [48] berechnete Dispersion
des S1-Bandes in H3-Konfiguration berücksichtigt, um den Verlauf der Dispersionsrelation
um den Γ-Punkt besser nachbilden zu können.
Zunächst wird zur Vereinfachung der Berechnung der Rashba-Effekt vernachlässigt, d. h.,

dass nur die Spin-unabhängigen Teile von Gl. (5.16) berücksichtigt werden. Damit können
die Spin-unabhängigen Parameter zu E0 = −663meV, m∗0 = 3me, κ = −8,267 eVÅ4,
η = 60,008 eVÅ6 und χ = 17,184 eVÅ6 bestimmt werden. Das Anisotropieverhältnis in 6.
Ordnung in k beträgt damit (η+χ)/(η−χ) = 1,803 und führt damit zu der starken Ausprä-
gung des Warpings am Fermi-Niveau78.
Mit den Spin-aufgespaltenen Fermi-Wellenvektoren k+

F,x = kF,x,↓ = 0,392Å−1, k−F,x =
kF,x,↑ = 0,432Å−1, k+

F,y = kF,y,↓ = 0,372Å−1 und k−F,y = kF,y,↑ = 0,41Å−1 als Randbe-
dingung für Gl. (5.16) lassen sich im Anschluss durch das Hinzufügen des Rashba-Effekts
zur Dispersionsrelation und unter Berücksichtigung der gemessenen und berechneten Spin-
Polarisationen die Rashba-Koeffizienten αI1, αI3 und αA3 bestimmen. Als Ergebnisse der Be-
rechnungen und Messungen der Spin-Polarisation sind dabei αI1 < 0, sgn(αI1 + αI3k

2
F,x) < 0,

sgn(αI1+αI3k2
F,y) < 0 und αA3 < 0 als weitere Randbedingungen nach Gl. (5.2) zu beachten. Die

Berechnung der Dispersionsrelationen E+(kx), E−(kx), E+(ky) und E−(ky) ergibt schließlich
αI1 = −170meVÅ, αI3 = −835meVÅ3 und αA3 = −1,209 eVÅ3 als Rashba-Koeffizienten. Das
Vorzeichen von αI3 lässt sich anschaulich auch damit begründen, dass die beiden Dispersionsre-
lationen der Spin-polarisierten Teilbänder im betrachteten Energiebereich mit zunehmendem
Wellenvektor k einen stetig größer werdenden Energieabstand ∆E aufweisen. Dies ist nur

78 Im Vergleich hierzu hat ein isotropes Elektronengas mit einer kreisförmigen Fermi-Fläche wegen χ = 0
ein Anisotropieverhältnis von 1.
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Abbildung 5.17: Berechnete Dispersion des S1-Bandes der SIC-Phase: Berechnung der Di-
spersionen E±(k) mit Rashba-Effekt mittels Gl. (5.16) mit den im Text
angegebenen Werten. E+(k) rot, E−(k) blau. Zusätzlich sind die Isoener-
gielinien am Fermi-Niveau eingezeichnet.

möglich, wenn αI3 das gleiche Vorzeichen hat wie αI1.
Berechnet man mit den Spin-aufgespaltenen Fermi-Wellenvektoren k±F,i die jeweiligen Rash-

ba-Koeffizienten α±R,F,i = −α(k±F,i)/k
±
F,i, so zeigt sich eine deutliche Abweichung zu den Wer-

ten der beiden in parabolischer Näherung mittels Gl. (2.66) berechneten Rashba-Koeffizienten
am Fermi-Niveau αR,x = −0,79 eVÅ, αR,y = −1,38 eVÅ. Die hier ermittelten Werte betra-
gen dabei α+

R,F,x = −0,298 eVÅ, α−R,F,x = −0,326 eVÅ, α+
R,F,y = −0,331 eVÅ und α−R,F,y =

−0,371 eVÅ. Dieses Resultat belegt die deutliche Abweichung von einem isotropen, quasi-
freien Elektronengas und stellt die Definition und Verwendung des sonst üblichen Rashba-
Koeffizienten αR nach Gl. (2.62) in Frage.

Die mit den berechneten Parametern erhaltenen Dispersionsrelationen E±(k) des S1-Bandes
sind in Abb. 5.17 als dreidimensionale Flächen gezeigt. Ihre Projektionen in ΓK- und ΓM-
Richtung, sowie die Isoenergielinien bei einer Bindungsenergie von EB = 178meV sind außer-
dem in Überlagerung mit den gemessenen BMs aus Abb. 5.9 u. 5.11, bzw. der CEM aus
Abb. 5.13 in Abb. 5.18 dargestellt und durch die nach Gl. (2.112) berechneten effektiven
Massen m∗(k) ergänzt. Die berechneten Kurven zeigen dabei eine hervorragende Überein-
stimmung mit den Messdaten und den berechneten Dispersionen von Ren (Vgl. Abb. 5.7 u.
5.14). Die kleinen Abweichungen zu den Messdaten der CEM in Abb. 5.18 (c) in der 2. SBZ
der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion sind möglicherweise auf die dort fehlende Hybridisierung des
S1-Bandes mit dem Si-Bulk zurückzuführen, dessen VBM an den K-Punkten, d. h. an den
Γ√3×

√
3-Punkten der 2. SBZ, energetisch deutlich tiefer liegt als am Γ-Punkt in der 1. SBZ,

aber auch auf die Wechselwirkung mit dem S2-Band.
Im Modell des quasi-freien Elektronengases ist die effektive Masse m∗(k) aufgrund der

parabolischen Dispersion konstant und isotrop. Die Dispersionen E±(k) des S1-Bandes nach
Gl. (5.16) weichen jedoch deutlich von einer parabolischen Dispersion ab und sind anisotrop.
Damit ist nach Gl. (2.112) die effektive Masse nicht mehr konstant und ebenfalls anisotrop, wie
Abb. 5.18 (d) zeigt. Am Γ-Punkt bei k = 0 ergibt sich m∗(0) = m∗0 = 3me. Die Anisotropie
vonm∗(k) prägt sich für zunehmende Werte von k zunehmend aus, während die Abhängigkeit
bzgl. der beiden Teilbänder E±(k) abnimmt. Die aus E±(k) berechneten effektiven Massen
m∗,±x,y (k) gleichen sich vielmehr den effektiven Massen m∗x,y(k) an, die den Rashba-Effekt
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nicht berücksichtigen und mittels E(k) = [E+(k) + E−(k)] /2 berechnet werden. Insgesamt
zeigt sich, dass alle verschiedenen effektiven Massen mit zunehmendem Wellenvektor k stark
abnehmen und am Fermi-Niveau Werte von m∗F,x = 0,135me, m∗,+F,x = 0,152me, m∗,−F,x =
0,12me, m∗F,y = 0,106me, m∗,+F,y = 0,119me und m∗,−F,y = 0,094me annehmen. Dies entspricht
in etwa dem Zusammenhang

2
m∗F,i

≈ 1
m∗,+F,i

+ 1
m∗,−F,i

(5.17)

für i ∈ {x,y}. Dabei sind m∗F,x und m∗F,y die effektiven Massen am Fermi-Niveau für α(k) =
0. Damit weichen die über Gl. (5.16) ermittelten effektiven Massen deutlich von denen der
parabolischen Näherung am Fermi-Niveau ab, bei der sichm∗F,x = 0,77me undm∗F,y = 0,42me
ergeben (s. Abschnitte zur ΓK-, KMK- und ΓM-Richtung ab S. 114). Aufgrund der sehr
niedrigen effektiven Massen am Fermi-Niveau kann die SIC-Phase als quasi-relativistisches
2DEG betrachtet werden.
Ein anderer Ansatz zur Bestimmung der effektiven Masse wurde in [142] für die (

√
7×
√

3)-
Rekonstruktion von Pb auf Si(111) gewählt. Die mittels k·p-Theorie für zwei verschiedene
metallische Oberflächenzustände aus ARPES-Messungen bestimmten effektiven Massen am
Fermi-Niveau von nur 0,0074me und 0,036me werden dabei auf die Linearisierung der Band-
struktur aufgrund einer Wechselwirkung der beiden besetzten Zustände mit unbesetzten Zu-
ständen erklärt. Auf die SIC-Phase lässt sich dieser Ansatz aufgrund ihrer Bandstruktur
jedoch nicht übertragen.
Da sowohl die effektive Masse m∗ als auch der Fermi-Wellenvektor kF des metallischen S1-

Bandes anisotrop und Spin-abhängig sind, ist auch die Fermi-Geschwindigkeit vF anisotrop
und Spin-abhängig. Sie ist durch

v±F,i =
~k±F,i
m∗,±F,i

(5.18)

mit i ∈ {x,y} gegeben. Somit ergeben sich Werte der Fermi-Geschwindigkeit von v+
F,x =

2,986 · 106 m⁄s, v−F,x = 4,168 · 106 m⁄s, v+
F,y = 3,619 · 106 m⁄s und v−F,y = 5,049 · 106 m⁄s, die damit

einen Unterschied von 69% zwischen dem kleinsten und dem größten Wert aufweisen. Der
Mittelwert über alle Richtungen und Spin-Polarisationen beträgt vF = 3,956 · 106 m⁄s.
In der Literatur wurde die Fermi-Geschwindigkeit der SIC-Phase bislang stets als isotrop

und Spin-unabhängig betrachtet. Aus den ARPES-Messungen an der SIC-ähnlichen (2,6)-
Struktur mit ΘPb = 1,286ML aus der DS-Phase [138] wurde eine Fermi-Geschwindigkeit von
vF = 1,313 ·106 m⁄s abgeleitet [432], die einen Faktor 3 kleiner ist als der hier ermittelte gemit-
telte Wert vF. Aus der Anisotropie und Spin-Abhängigkeit ergeben sich auch Abweichungen
bei von der Fermi-Geschwindigkeit abgeleiteten Größen, wie z. B. der Diffusionskonstanten D
und der Mobilität µe der Elektronen, der Leitfähigkeit σ bzw. dem spezifischen Widerstand
% = σ−1, den Supraleitungs-Kohärenzlängen ξ0 und ξGL(0) und der kritischen Magnetfeld-
stärke Bc2(0) für Supraleitung bei T = 0. Die Anisotropie und Spin-Abhängigkeit der Fermi-
Geschwindigkeit hat demnach starken Einfluss auf die Transporteigenschaften der SIC-Phase.
Bisherige Ergebnisse von Transportmessungen und im Bereich der Supraleitung müssen so-
mit kontrolliert und gegebenenfalls korrigiert werden. Zukünftige Transportmessungen sollten
dieses Ergebnis ebenfalls berücksichtigen.
Die nahezu hexagonale Form der Fermi-Fläche kann nicht nur phänomenologisch mit War-

ping beschrieben, sondern physikalisch auch mit einem effektiven Nesting begründet werden.
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(a) BM: ΓK-Richtung. (b) BM: ΓM-Richtung.

(c) CEM: EB = 178meV. (d) Berechnete effektive Massen m∗(k).

Abbildung 5.18: Vergleich von gemessener und berechneter Dispersion des S1-Bandes der
SIC-Phase: Die roten und blauen Linien entsprechen den berechneten Di-
spersionen E+(k) und E−(k) aus Gl. (5.16) mit den im Text angegebenen
Parametern für die BMs der ΓK- und ΓM-Richtung in (a) u. (b), sowie
den Isoenergielinien bei einer Bindungsenergie von EB = 178meV für die
CEM in (c). Zusätzlich sind in der CEM die bananenförmigen Isoenergie-
linien des S2-Bandes eingezeichnet (schwarz). Die Konturplots zeigen die
gemessene Intensität I mit angepassten Farbpaletten zur besseren Dar-
stellung (logarithmische Farbskala). In (d) sind die für die verschiedenen
Richtungen und Teilbänder nach Gl. (2.112) berechneten effektiven Mas-
sen m∗(k) dargestellt, wobei m∗x,y(k) unter Vernachlässigung der Rashba-
Aufspaltung die effektiven Massen bei Spin-Entartung sind. Die Daten-
punkte markieren die Werte am Fermi-Niveau.
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(a) Beispiel für Nesting-Vektoren von Spin-entar-
teten Bändern und von Oberflächenzuständen
topologischer Isolatoren.

(b) Nesting-Vektoren des Spin-aufgespaltenen S1-
Bandes der SIC-Phase. Gezeigt sind nur die
Nesting-Vektoren für eine der drei äquivalen-
ten Raumrichtungen.

Abbildung 5.19: Vergleich der Nesting-Vektoren von Spin-entarteten Bändern und Ober-
flächenzuständen topologischer Isolatoren mit dem Spin-aufgespaltenen
S1-Band der SIC-Phase: Warping bzw. Nesting führt zu hexagonaler De-
formation der Isoenergielinien am Fermi-Niveau von Systemen mit drei-
oder sechszähliger Symmetrie. Im Vergleich zu (a) treten in (b) aufgrund
der Spin-Aufspaltung mehrere Nesting-Vektoren Qi

y auf.

Über einen Bereich δkx ≈ 0,3Å−1 sind die Isoenergielinien beider Teilbänder |Φ±〉 des S1-
Bandes am Fermi-Niveau nahezu parallel zur kx-Richtung. Aufgrund der Spin-Aufspaltung
des S1-Bandes ergeben sich im Vergleich zu Spin-entarteten Bändern und Oberflächenzustän-
den von TIs (z. B. Bi2Se3(111) [550], Bi2Te3(111) [155]) anstatt jeweils nur eines Nesting-
Vektors drei verschiedene Nesting-Vektoren innerhalb der 1. SBZ der (

√
3×
√

3)-Rekonstruk-
tion in jeder der drei äquivalenten Raumrichtungen der C3v-Symmetrie (s. Abb. 5.19).
Der Nesting-Vektor Q0

y = 2kF,yey verbindet das innere Teilband
∣∣Φ+〉 mit dem äußeren

Teilband |Φ−〉 von S1 (asymmetrisch zum Γ-Punkt) unter Beibehaltung der Orientierung des
Spins. Dahingegen verbinden die beiden Nesting-Vektoren Q±y = 2k±F,yey jeweils das gleiche
Teilband bei gleichbleibendem Betrag von k±F,y (symmetrisch zum Γ-Punkt), jedoch unter
Umkehrung der Spin-Polarisation S.
Die drei Nesting-Vektoren innerhalb der 1. SBZ der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion der SIC-
Phase sind mit |Q0

y| = 2kF,y = 0,782Å−1, |Q+
y | = 2k+

F,y = 0,744Å−1 und |Q−y | = 2k−F,y =
0,82Å−1 inkommensurabel mit dem reziproken Gitter der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion, der
Domänenstruktur und dem Si-Substrat. Nesting kann jedoch auch zwischen den Bändern
benachbarter SBZs auftreten. Die Beträge dieser Nesting-Vektoren werden durch Subtrakti-
on der oben ermittelten Qi

y vom reziproken Gittervektor G = 1,091Å−1 · e[110] zu |Q
∗,0
y | =

|G−Q0
y| = 0,309Å−1, |Q∗,+y | = |G−Q+

y | = 0,347Å−1 und |Q∗,−y | = |G−Q−y | = 0,271Å−1
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bestimmt. Daraus ergeben sich Periodizitäten, die allesamt in der Größenordnung der Strei-
fenbreite der SIC-Phase liegen (s. Kap. 4.2.3), jedoch ebenfalls inkommensurabel mit diesem
Gitter sind (keine Vielfache der Gitterkonstanten a[110] = 3,84Å von Si).
Ein möglicher Metall-Isolator-Übergang durch Bildung einer CDW (mit Wellenvektor Q0

y),
SDW (mit Wellenvektoren Q±y ) oder SODW ist mit diesen Nesting-Vektoren daher nicht
möglich. Im Gegensatz dazu sind bei Pb/Si(557) die Q-Vektoren kommensurabel mit dem
reziproken Gitter in der [112]-Richtung und ein Metall-Isolator-Übergang findet bei TC = 78K
in dieser Richtung durch Bildung einer SODW statt (s. Kap. 4.4 u. 6).
In TI-Systemen ist der genestete Oberflächenzustand durch die Topologie geschützt. War-

ping führt in den oben genannten Systemen daher zwar zu der hexagonalen Deformation
der Isoenergielinien, jedoch nicht zu einem Metall-Isolator-Übergang mit Ausbildung eines
isolierenden SDW- oder SODW-Grundzustands. Es stellt sich daher lediglich ein effektives
Nesting ein. Das S1-Band der SIC-Phase ist topologisch nicht geschützt, dennoch lässt sich
auch hier von einem effektiven Nesting sprechen, da das Band eine genestete, aber metallische
Fermi-Fläche besitzt.
Hinsichtlich des elektronischen Transports ergeben sich aus diesen Feststellungen folgende

Erwartungen für die genesteten Richtungen: Da die Nesting-Vektoren nicht mit einem rezi-
proken Gittervektor G zusammenfallen, findet keine elastische Rückstreuung an Phononen
in den zur [110]-Richtung äquivalenten Richtungen statt. Während in topologisch trivialen,
Spin-entarteten Zuständen elastische Rückstreuung an magnetischen und nichtmagnetischen
(atomaren) Defekten stattfindet und in TI-Systemen ausschließlich an magnetischen Defekten
durch Spin-Flip, ist die Situation für das Spin-aufgespaltene S1-Band der SIC-Phase aufgrund
der sechs vorhandenen Nesting-Vektoren Qi

y und Q∗,iy pro äquivalenter [110]-Richtung kom-
plizierter. Elastische Rückstreuung ist hier auf zweierlei Art und Weise möglich. Erstens an
magnetischen Defekten durch Spin-Flip mit den Streuvektoren Q±y innerhalb der 1. SBZ der
(
√

3×
√

3)-Rekonstruktion: ∣∣∣k+
F,yey, ↓

〉
↔
∣∣∣−k+

F,yey, ↑
〉
, (5.19 a)∣∣∣k−F,yey, ↑〉↔ ∣∣∣−k−F,yey, ↓〉 , (5.19 b)

wobei ein Impulsübertrag von ∆k = 2k±F,y an den Defekt nötig ist, bzw. mit den Streuvektoren
Q∗,±y und G = 1,091Å−1 ·e[110] von der 1. SBZ in die 2. SBZ der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion:∣∣∣k+
F,yey, ↓

〉
↔
∣∣∣G− k+

F,yey, ↑
〉
, (5.20 a)∣∣∣k−F,yey, ↑〉↔ ∣∣∣G− k−F,yey, ↓〉 , (5.20 b)

mit einem Impulsübertrag von ∆k = 2k±F,y − |G| an den Defekt. Zweitens findet elastische
Rückstreuung an nichtmagnetischen Defekten mit den StreuvektorenQ0

y bzw.Q∗,0y statt. Die-
ses erfordert jedoch einen zusätzlichen Impulsübertrag von der Größe der Rashba-Aufspaltung
±∆kR,y an den Defekt:∣∣∣k+

F,yey, ↓
〉
↔
∣∣∣−k−F,yey, ↓〉 =

∣∣∣−(k+
F,y + ∆kR,y)ey, ↓

〉
, (5.21 a)∣∣∣k−F,yey, ↑〉↔ ∣∣∣−k+

F,yey, ↑
〉

=
∣∣∣−(k−F,y −∆kR,y)ey, ↑

〉
, (5.21 b)
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sowie ∣∣∣k+
F,yey, ↓

〉
↔
∣∣∣G− k−F,yey, ↓〉 =

∣∣∣G− (k+
F,y + ∆kR,y)ey, ↓

〉
, (5.21 c)∣∣∣k−F,yey, ↑〉↔ ∣∣∣G− k+

F,yey, ↑
〉

=
∣∣∣G− (k−F,y −∆kR,y)ey, ↑

〉
. (5.21 d)

Bei allen Streuprozessen handelt es sich tatsächlich um Rückstreuung, da die Gruppenge-
schwindigkeit

vg,y(kF,y) = 1
~
∂E(kF,y)
∂ky

(5.22)

jeweils im Zustand auf der linken Seite positiv und im Zustand auf der rechten Seite negativ
ist.
Magnetische Defekte auf der Oberfläche der SIC-Phase kommen im Idealfall nicht vor,

da diese lediglich aus Pb- und Si-Atomen besteht. Somit sind elastische Rückstreuungen
an Defekten mit Spin-Flip stark reduziert. Im Experiment sollte daher lediglich elastische
Rückstreuung ohne Spin-Flip mit den Streuvektoren Q±y und Q∗,±y auftreten. Abseits der
genesteten Richtungen gelten ähnliche Bedingungen für die elastische Rückstreuung an De-
fekten, da die Rashba-Aufspaltung des S1-Bandes in allen Richtungen vorhanden ist. Verall-
gemeinert gelten Gl. (5.19) u. (5.21 a, b) damit für alle Fermi-Wellenvektoren k±F für magneti-
sche Defekte (Rückstreuung mit Spin-Flip) bzw. für nichtmagnetische Defekte (Rückstreuung
ohne Spin-Flip), auch die Gruppengeschwindigkeit aus Gl. (5.22) lässt sich dahingehend zu
vg(kF) verallgemeinern.

Zusätzlich kommen Spin-Bahn-Streuung (mit Spin-Flip) und Elektron-Elektron-Streuung
sowie Streuprozesse höherer Ordnung (mit entsprechend geringerer Streurate) vor. Darüber
hinaus sind diverse inelastische Streuprozesse möglich. Thermische Anregung aus dem energe-
tisch tieferliegenden Spin-polarisierten S1-Teilband |Φ−〉 in das energetisch höhere Teilband∣∣Φ+〉 ist aufgrund des großen Energieabstandes beider Teilbänder im Bereich des Fermi-
Niveaus äußerst unwahrscheinlich. Mit diesem Prozess verknüpfte elastische und inelastische
Streuprozesse können daher ausgeschlossen werden.

Die Spin-Aufspaltung des S1-Bandes am Fermi-Niveau hat auch Konsequenzen für die bei
TC = 1,83K einsetzende Supraleitung. Brun schließt aufgrund seiner STS-Messungen an der
supraleitenden Phase in [432], dass sowohl die (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion als auch die SIC-
Phase keine reinen BCS-Supraleiter mit s-Wellenfunktion sein können. Stattdessen schlägt er
einen gemischten Singulett-Triplett-Zustand vor, der neben der s-Wellenfunktion auch Anteile
der p-Wellenfunktion aufweist. Dieses Phänomen wurde bereits zuvor theoretisch für 2DEGs
beschrieben und auf die Rashba-Aufspaltung der metallischen Zustände zurückgeführt [5,
551].
Die hier nachgewiesene Spin-Aufspaltung des metallischen S1-Bandes könnte genau die-

sen Sachverhalt bestätigen. Ein Nachweis für diesen unkonventionellen Typ von Supraleitung
stellen die SR-ARPES-Messungen jedoch noch nicht dar, da sie weit oberhalb der Sprungtem-
peratur TC durchgeführt wurden. Erst entsprechende Messungen unterhalb von TC könnten
die Idee des gemischten Singulett-Triplett-Zustands belegen.
Die Wellenfunktion dieses Zustandes lässt sich mittels Paarwellenfunktionen

|k1,S1〉 |k2,S2〉 (5.23)

der durch Phononen zu Cooper-Paaren gekoppelten Einteilchenwellenfunktionen |k1,2,S1,2〉
der zwei Elektronen mit Wellenvektoren k1 und k2 = −k1, jeweils mit Betrag kF, sowie Spins
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S1,2 ∈ {↑ , ↓} aus den Zuständen des S1-Bandes an der Fermi-Energie bestimmen. Die s- und
p-Paarwellenfunktionen∣∣∣s(k±F )

〉
= 1√

2

{∣∣∣k±F , ↑〉 ∣∣∣−k±F , ↓〉− ∣∣∣k±F , ↓〉 ∣∣∣−k±F , ↑〉} , (5.24 a)∣∣∣p1(k±F )
〉

= 1√
2

{∣∣∣k±F , ↑〉 ∣∣∣−k±F , ↓〉+
∣∣∣k±F , ↓〉 ∣∣∣−k±F , ↑〉} , (5.24 b)∣∣∣p2(k±F )

〉
=
∣∣∣k±F , ↑〉 ∣∣∣−k±F , ↑〉 , (5.24 c)∣∣∣p3(k±F )

〉
=
∣∣∣k±F , ↓〉 ∣∣∣−k±F , ↓〉 (5.24 d)

bilden eine Orthonormalbasis. Dabei ist der Spin-Anteil der s-Paarwellenfunktion antisym-
metrisch mit S = S1 + S2 = 0 und s = 0, was einer Singulett-Paarung entspricht, wäh-
rend die Spin-Anteile der p-Paarwellenfunktionen symmetrisch sind (Triplett-Paarung mit
S = S1 +S2 = 1 und s ∈ {−1, 0, + 1}) [552]. Aufgrund der Inversionssymmetriebrechung der
Oberfläche und des Rashba-Effekts sind lediglich

∣∣∣k+
F , ↓

〉 ∣∣∣−k+
F , ↑

〉
und

∣∣∣k−F , ↑〉 ∣∣∣−k−F , ↓〉 mög-
liche Paarwellenfunktionen der SIC-Phase [553]. Diese lassen sich als Linearkombinationen

∣∣∣k+
F , ↓

〉 ∣∣∣−k+
F , ↑

〉
= 1√

2

{∣∣∣p1(k+
F )
〉

+
∣∣∣s(k+

F )
〉}

, (5.25 a)∣∣∣k−F , ↑〉 ∣∣∣−k−F , ↓〉 = 1√
2

{∣∣∣p1(k−F )
〉
−
∣∣∣s(k−F )

〉}
(5.25 b)

der s- und p-Paarwellenfunktionen ausdrücken, was die Annahme gemischter Singulett-Tri-
plett-Zustände von Brun stützt.

∣∣∣p2(k±F )
〉

und
∣∣∣p3(k±F )

〉
treten aufgrund ihrer parallelen

Spin-Ausrichtungen (s = ±1) der sich im K-Raum gegenüberliegenden Elektronen nicht auf,
da solche nicht mit dem Rashba-Effekt vereinbar sind.
In der supraleitenden Phase finden nach wie vor Streuprozesse der Elektronen statt. Zustän-

de innerhalb der Energielücke ∆SC belegen für die (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion das Vorhanden-
sein dieser Streuprozesse und eines gemischten Singulett-Triplett-Zustands, da ein Supraleiter
mit reiner s-Wellenfunktion keine Streuprozesse aufgrund nichtmagnetischer Defekte erlaubt
[40, 432]. Gleiches sollte analog für die SIC-Phase gelten, jedoch finden sich mittels STS-
Messungen keine Zustände innerhalb der Energielücke [40, 432]. Die Streuung an nichtma-
gnetischen Defekten gelingt nach Gl. (5.21) aufgrund der Rashba-Aufspaltung nur durch Inter-
subbandstreuung zwischen den beiden Spin-polarisierten Teilbändern von S1 (|Φ±〉 ↔ |Φ∓〉).
Möglicherweise ist dieser Streuprozess bei der SIC-Phase aufgrund der Domänenbildung un-
terdrückt.
Im Vergleich zur aus der STS-Messung extrapolierten Energielücke der Supraleitung bei

T = 0K, ∆SC = 0,36meV [39], ist die SOC der SIC-Phase wesentlich stärker, da das Produkt
aus Rashba-Koeffizient am Fermi-Niveau und Fermi-Wellenvektor mindestens |α+

R,F,x|k
+
F,x =

| − 0,298 eVÅ| · 0,392Å−1 = 117meV beträgt. Nach [551] ist das kritische Magnetfeld für
Supraleitung bei T = 0K parallel zur Oberfläche in diesem Fall durch

Bc2,‖(0) = µrµ0Hc2,‖(0) =

√
2∆SCαR,FkF

µB
(5.26)

gegeben. Man erhält mit dieser Rechnung Bc2,‖(0) = 158,4T, was mehr als tausendfach größer
ist als das kritische Magnetfeld senkrecht zur Oberfläche, Bc2,⊥(0) = 0,11− 0,145T [39, 41].
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Eine experimentelle Überprüfung von Bc2,‖(0) ist daher äußerst schwierig. Unordnung der
Atome im Gitter, wie z. B. die Domänenbildung der SIC-Phase im Vergleich zu einer perfekten
(
√

3×
√

3)-Rekonstruktion oder atomare Defekte, verringert den Maximalwert von Bc2,‖(0),
auch einhergehend mit kleineren Streuzeiten τ der Elektronen (sog. schmutziger Supraleiter)
[432].
Abschließend zu Diskutieren ist die aus der Berechnung der Dispersion des S1-Bandes

ermittelbare Spin-Polarisation. Für die Rechnung wurde implizit eine C3v-Symmetrie der
Oberfläche angenommen (s. o.). Die Spin-Polarisationsvektoren S±(k) einer solchen Oberflä-
che sind allgemein in Gl. (2.60) und für die Hauptrichtungen in Gl. (2.61) bereits berechnet
worden. Da in den SR-ARPES-Messungen reduzierte Spin-Polarisationsgrade S± < 100 %
auftreten (Vgl. Tab. 5.2 u. 5.3), müssen diese für den Vergleich mit der Theorie zusätzlich be-
rücksichtigt werden. Zudem werden die mit der Berechnung ermittelten Spin-Polarisationen
mit den Werten von Ren aus [48] (zusammengefasst in Tab. 5.1) verglichen.
In ΓM-Richtung sind nach Gl. (2.61), wegen der vorhandenen Spiegelebene, lediglich Spin-

Polarisationsvektoren mit einer Sy-Komponente zu erwarten. Die SR-ARPES-Messung in
Abb. 5.12 (c) u. (a) u. Tab. 5.2 hat jedoch gezeigt, dass der Symmetriebruch durch die Domä-
nenbildung bei der SIC-Phase zu endlichen Sx- und Sz-Komponenten führt. Der Vergleich der
in C3v-Symmetrie berechneten Spin-Polarisationsvektoren mit den Messdaten ist daher ledig-
lich in erster Näherung richtig und muss dementsprechend im Kontext einer hypothetischen
idealen (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion betrachtet werden. Nach Ren sind die Spin-Polarisationen
des S1-Bandes in ΓM-Richtung S+

y,H3 = S+
y,T4 = −18 %, S−y,H3 = +38 % und S−y,T4 = +22 % (s.

Tab. 5.1, [48]). Die Messwerte sind im Vergleich dazu mit Sy,a = −49 % und Sy,b = +44,3 %
deutlich höher. Die Abweichungen sind auf den Symmetriebruch zurückzuführen.
Die Spin-aufgelösten Messungen der ky-Richtung in Abb. 5.12 (d) u. (b) u. Tab. 5.3 zeigen

Peaks des S1-Bandes in der 2. SBZ der (
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion. Die Koordinaten rela-
tiv zu den jeweiligen Γ√3×

√
3-Punkten sind durch k′′ und ϕ′′ gegeben. Damit erhält man

nach Gl. (2.60) und unter Berücksichtigung der gemessenen Spin-Polarisationsgrade S die
in Tab. 5.4 angegebenen Werte. Die einzelnen Komponenten der Spin-Polarisationsvektoren
stimmen demnach sehr gut mit den berechneten Werten überein. Lediglich die gemessenen
Sz-Komponenten der Peaks a und f weisen im Vergleich zur Berechnung ein umgekehrtes Vor-
zeichen auf, was möglicherweise durch das niedrige absolute Messsignal und damit verbundene
Ungenauigkeiten in der Rechnung bedingt ist (s. Abschnitt zu den SR-ARPES-Messungen
ab S. 119). Die selben Peaks liegen jeweils ungefähr in ΓK-Richtungen (ϕ′′ = ±150◦) und
entsprechen dem

∣∣Φ+〉-Zustand. Nach Ren sind die Komponenten der Spin-Polarisation die-
ses Teilbandes in ΓK-Richtung (ky-Richtung mit ky > 0, d. h. ϕ′′ = +90◦) S+

x,H3 = +44 %,
S+
x,T4 = +6 %, S+

z,H3 = +39 % und S+
z,T4 = +52 % (s. Tab. 5.1, [48]). Wegen der zur Berech-

nung verschiedenen Winkel ϕ′′ ergeben sich aus der Messung umgerechnet Sx,a = +25,0 %
und Sx,f = +21,8 %, was in etwa dem Mittelwert S+

x = +25 % von S+
x,H3 und S

+
x,T4 entspricht.

Dies passt zur Domänenstruktur der SIC-Phase, die beide Konfigurationen mit gleichen Flä-
chenanteilen beinhaltet. Die von der Messung auf die Koordinaten von Ren umgerechne-
te Sz-Komponente von Peak a hat ein umgekehrtes Vorzeichen, sodass Sz,a = −0,9 % ist.
Sz,f = −16,3 % hingegen bleibt unverändert (Vgl. Abb. 5.20). Wie zu sehen ist und bereits
erwähnt wurde, stimmen die Vorzeichen der gemessenen Sz-Komponenten nicht zur Theorie.
Außerdem sind beide Beträge deutlich kleiner als der Mittelwert S+

z = +45,5 % der Berech-
nung von Ren. Die mit den berechneten Rashba-Parametern erhaltenen Spin-Polarisationen
sind analog zu dieser Betrachtung Sx,a = +22,5 %, Sx,f = +23,9 %, Sz,a = +13,1 % und
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Band, Position Spin-Polarisation Spin-Polarisation
Peak Messung Berechnung

Wellen- Winkel S Sx Sy Sz Sx Sy Sz
vektor k′′ ϕ′′

Å−1 ◦ % % % % % % %
S1, a 0,373 147,2 26,0 +6,1 +25,3 +0,9 +12,2 +18,9 -13,1
S1, b 0,448 134,4 49,1 -27,8 -15,4 +37,4 -31,5 -30,8 +21,7
S1, e 0,434 -136,3 22,9 +15,6 -6,5 -15,5 +14,0 -14,7 -10,6
S1, f 0,364 -149,5 27,6 -14,6 +16,8 -16,3 -12,2 +20,6 +13,7

Tabelle 5.4: Vergleich der gemessenen und berechneten Spin-Polarisation des S1-Bandes der
SIC-Phase in ky-Richtung: Die Koordinaten k′′ und ϕ′′ sind relativ zu den jewei-
ligen Γ√3×

√
3-Punkten der 2. SBZs der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion angegeben.
Die berechnete Spin-Polarisation durch Gl. (2.60) folgt aus den berechneten
Werten der Rasbha-Parameter unter Berücksichtigung der endlichen gemesse-
nen Spin-Polarisationsgrade S.

(a) S+(k) mit Isoenergielinien von E+(k) am
Fermi-Niveau.

(b) S−(k) mit Isoenergielinien von E−(k) am
Fermi-Niveau.

Abbildung 5.20: Berechnete Spin-Textur des S1-Bandes in der 1. SBZ der (
√

3 ×
√

3)-
Rekonstruktion der SIC-Phase: Die Vektoren zeigen die Richtung der in-
plane-Spin-Polarisation und mit ihrer Länge ihren Betrag an. Die Länge
der Vektoren bei ky = 0 entspricht S±z = 0. Rot bzw. blau hinterlegte Be-
reiche kennzeichnen die out-of-plane-Spin-Polarisation (S±z -Komponente,
lineare Farbskala). Die Berechnungen sind mit S± = 100 % durchgeführt
worden. Die Isoenergielinien des S1-Bandes am Fermi-Niveau sind durch
die rote Linie in (a) und die blaue Linie in (b) dargestellt. Sie stellen auf-
grund der oberhalb von EF lochartigen Dispersion gleichzeitig den äußeren
Rand für die Gültigkeit der gezeigten Spin-Textur dar.
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Sz,f = −13,7 %. Die Sx-Komponenten passen wiederum sehr gut zum Mittelwert S+
x bezüg-

lich der Berechnung von Ren, wohingegen für die Sz-Komponenten zumindest das Vorzeichen
stimmt.
Die mittels Gl. (2.60) berechnete Spin-Textur und -Polarisation des S1-Bandes in der 1. SBZ

der (
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion der SIC-Phase ist mit den berechneten Rashba-Parametern
und S± = 100 % in Abb. 5.20 für beide Teilbänder zusammen mit den Isoenergielinien am
Fermi-Niveau dargestellt. Die Darstellung zeigt nochmals eindrücklich, dass eine vollständige
in-plane-Spin-Polarisation im C3v-Modell lediglich in den ΓM-Richtungen vorliegt.

Vergleich mit der (1× 1)-Phase
Die SIC-Phase geht bei hohen Temperaturen durch einen reversiblen Phasenübergang Ord-
nung in die (1× 1)-Phase über (Vgl. Abb. 4.2, [44, 356, 401]). Die Bandstruktur der (1× 1)-
Phase wurde für ΘPb = 1ML mittels DFT berechnet [166, 460] und für ΘPb = 1,20ML mit
ARPES vermessen [421, 422] (Weitere Details s. Kap. 4.2.6). Berechnungen und Messungen
für ΘPb = 4/3ML fehlen bislang.
An dieser Stelle soll der Versuch einer rein graphischen Konstruktion der Bandstruktur

der (1 × 1)-Phase bei ΘPb = 4/3ML dargestellt und diskutiert werden. Dies ist u. a. deshalb
sinnvoll, um die komplexe Bandstruktur der SIC-Phase besser zu verstehen und um eine
Vorhersage für etwaige ARPES-Messungen zu erhalten. Nachteilig ist hingegen, dass eine rein
graphische Konstruktion keine Details der Dispersionen der Bänder und kein Strukturmodell
liefern kann. Zur Vereinfachung wird zudem auf die Spin-Aufspaltung der Bänder verzichtet.
Nach [460] bedeutet diese Vereinfachung bei ΘPb = 1ML eine Nichtberücksichtigung des Si-
Substrats in der Berechnung der Bandstruktur, sodass lediglich eine freistehende Monolage
betrachtet wird.
Die graphische Konstruktion ist in Abb. 5.21 dargestellt und in ihren Teilabbildungen in

einzelne Schritte zerlegt. Ausgangspunkte für die Betrachtung sind zum einen die Bandstruk-
tur der (1× 1)-Phase bei ΘPb = 1ML als freistehende Monolage (s. Abb. 5.21 (a), [325, 460])
und zum anderen die Bandstruktur der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion bei ΘPb = 4/3ML in T4-
Konfiguration nach Sakong (s. Abb. 5.6, [47]) unter Vernachlässigung der Spin-Aufspaltung
der Oberflächenbänder (schwarze Linien in Abb. 5.21 (d)). Bei der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion
ist neben den bereits diskutierten Pb-induzierten Oberflächenbändern S1/ S1*, S2 und S3 ein
weiteres Band S4 aus dem unbesetzten Teil der Bandstruktur eingezeichnet (s. a. Abb. 5.6;
dort nicht näher bezeichnet). Wie sich zeigt, ist dieses Band notwendig, um die Konstruktion
konsistent mit den vorhandenen Messungen und Berechnungen zu gestalten. Bei der (1× 1)-
Phase in Abb. 5.21 (a) sind die drei berechneten Bänder der freistehenden Monolage aus [325,
460] sowohl mit (schwarze Linien) als auch ohne SOC (farbige Linien) gezeigt. Im Fall mit
SOC sind die Bänder vollständig hybridisiert, sodass keinerlei Kreuzungspunkte mehr vor-
liegen. Die Bandstruktur ohne SOC entspricht nach [126] der erwarteten Bandstruktur im
Tight-Binding-Modell für die drei beteiligten 6p-Orbitale (6px, 6py, 6pz).
Der erste Schritt der Konstruktion ist die Anpassung der Bandstruktur der (1× 1)-Phase

mit ΘPb = 1ML auf ΘPb = 4/3ML (s. Abb. 5.21 (b)). Ohne Berücksichtigung der SOC werden
die Dispersionen der drei 6p-Orbitale aus (a) direkt übernommen und ein zusätzliches 6pz-
Orbital mit einer größeren Bandbreite hinzugefügt (Skalierung der Energie im Vergleich zum
anderen 6pz-Orbital; orangefarbene Linie). Dieser Schritt lässt sich mit der erhöhten Pb-
Bedeckung begründen und auf das zusätzliche Pb-Atom pro (

√
3 ×
√

3)-Einheitszelle in der
Tieftemperaturphase zurückführen. Mit Berücksichtigung der SOC ergeben sich aus diesen
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(a) Bandstruktur der (1 × 1)-Phase bei ΘPb =
1ML: DFT-Modell mit drei Bändern für ei-
ne freistehende ML. Die schwarzen Linien
sind mit Berücksichtigung der SOC, wäh-
rend die farbigen Linien ohne Berücksichti-
gung der SOC den orbitalen Charakter (nach
[126]) zeigen. Ohne Substrat liegt keine Spin-
Aufspaltung der Bänder vor; nach [460].

(b) Bandstruktur der (1 × 1)-Phase bei ΘPb =
4/3ML: Erweitertes Modell mit vier Bän-
dern mit und ohne Berücksichtigung der SOC
(schwarze bzw. farbige Linien). Im Vergleich
zu (a) kommt ein weiteres Band (orange) mit
pz-Charakter hinzu, das eine höhere Band-
breite aufweist als das erste Band mit pz-
Charakter (blau).

(c) Bandstruktur der (
√

3 ×
√

3)-Phase bei
ΘPb = 4/3ML ohne Berücksichtigung der
SOC (durchgezogene Linien) im Vergleich zur
Bandstruktur der (1 × 1)-Phase aus (b) (ge-
punktete Linien): Die Rückfaltung an den neu-
en SBZ-Rändern erzeugt an den M√3×

√
3-

Punkten Energielücken zwischen den Bändern.
An den (neuen) Γ-Punkten verschiebt sich die
Energie der oberen beiden Bänder auf die Mit-
telwerte der Energien von Γ- und K-Punkt der
Ursprungsbänder.

(d) Bandstruktur der (
√

3×
√

3)-Phase bei ΘPb =
4/3ML mit Berücksichtigung der SOC (farbige
Linien) im Vergleich zur berechneten Band-
struktur der (

√
3 ×
√

3)-Struktur bei ΘPb =
4/3ML in T4-Konfiguration von Sakong [47]
ohne Berücksichtigung der Spin-Aufspaltung
(schwarze Linien; S1–S4): Die Bandstruktu-
ren zeigen eine hervorragende Übereinstim-
mung zueinander. Die Abweichungen ergeben
sich demnach aus den atomaren Details und
der Hinzunahme des Si(111)-Substrats in der
DFT-Berechnung von Sakong.

Abbildung 5.21: Graphische Entwicklung der Bandstruktur der SIC-Phase aus der (1×1)-
Phase: Eine systematische Konstruktion der Pb-induzierten Oberflächen-
bänder unter Vernachlässigung der Spin-Aufspaltung durch das Si(111)-
Substrat zeigt die Verbindung der SIC-Phase mit der (1× 1)-Phase. Wei-
tere Details s. Text.

vier Orbitalen wie in (a) die vollständig hybridisierten Bänder (schwarze Linien).
Der zweite Schritt der Konstruktion ist die Einführung der (

√
3×
√

3)-Periodizität und der
damit verbundenen Rückklappprozesse und Bandlückenöffnungen an den neuen Rändern der
SBZ. Die gepunkteten Linien in Abb. 5.21 (c) zeigen nochmals den Verlauf der Bänder aus
(b) ohne SOC. Durch die neue Periodizität der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion wird der ehemalige
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K-Punkt nun zum Γ-Punkt. Der neue K√3×
√

3-Punkt liegt auf 2⁄3 der Strecke zwischen Γ- und
ehemaligem M-Punkt (jetzt M√3×

√
3-Punkt). Zwischen den beiden Γ-Punkten liegt mittig ein

weiterer M√3×
√

3-Punkt. Die Banddispersionen (ohne Berücksichtigung der SOC) passen sich
nun folgendermaßen an diese neue Periodizität an: An den M√3×

√
3-Punkten hybridisieren

jeweils zwei Bänder miteinander (grün und orange gepunktete Linien zu grüner und orange-
farbener Linie, sowie rot und blau gepunktete Linien zu roter und blauer Linie) und öffnen
dadurch Energielücken. Die Energien der so hybridisierten Bänder an den Γ-Punkten erhält
man aus der Mittelung der Energien der Bänder der (1× 1)-Phase an Γ- und K-Punkt. Vom
Γ-Punkt zum K√3×

√
3-Punkt ergeben sich lediglich kleine Anpassungen der Bandstruktur.

Der dritte und letzte Schritt ist die erneute Hinzunahme der SOC zu den in Abb. 5.21 (c)
erhaltenen hybridisierten Bändern mit (

√
3×
√

3)-Periodizität. Das Ergebnis ist in Abb. 5.21
(d) durch die farbigen Linien dargestellt. Die SOC hybridisiert die Bänder erneut, sodass
jegliche Kreuzung vermieden wird (Vgl. Kap. 2.5). Die Stärke der SOC (Größe der Energie-
lücken) ist lokal an die Stärke der SOC in (b) angepasst. Der Vergleich mit der mittels DFT
berechneten Bandstruktur von Sakong (schwarze Linien in (d)) zeigt nun eine mehr als
eindeutige Übereinstimmung der grundlegenden Dispersionsverläufe der Oberflächenbänder
S1/S1*, S2, S3 und S4 der SIC-Phase. Die lediglich kleinen Unterschiede zwischen dieser gra-
phischen Konstruktion und der DFT-Berechnung stecken demnach in der fehlenden Kenntnis
der genauen Stärke der SOC in der graphischen Konstruktion, sowie in der Berücksichtigung
des Si-Substrats in der DFT-Berechnung im Vergleich zur (1× 1)-Phase mit ΘPb = 1ML in
(a).
Hiermit ist durch graphische Entwicklung gezeigt, dass die Bandstrukturen der (1 × 1)-

und der SIC-Phase ineinander überführbar sind. Zudem wird für ΘPb = 4/3ML ein viertes
Oberflächenband in der Hochtemperatur-(1× 1)-Phase vorhergesagt, das grundlegend einen
6pz-Charakter aufweist.

Vergleich der SIC-Phase mit β-Pb/Ge(111)-(
√

3×
√

3)
Eng mit der SIC-Phase verwandt ist die β-Pb/Ge(111)-(

√
3×
√

3)-Phase mit ΘPb = 4/3ML.
Die Dichte der Pb-Atome ist mit NPb = 9,58 · 1014 Atome/cm2 ca. 8,6% geringer als auf
Si(111), da die Gitterkonstante des Ge(111)-Substrats ca. 4,2% größer ist als die von Si(111).
Daher ist die Gitterfehlanpassung von Pb auf Ge(111) mit lediglich 1% deutlich geringer
als auf Si(111) (ca. 5%), sodass kaum mechanischer Stress auftritt (Vgl. Kap. 4.2.3, [435,
442, 445]). Daher und aufgrund der C3v-Symmetrie der (

√
3 ×
√

3)-Struktur (s. Tab. 2.1)
bildet sie eine homogene Phase, die lediglich durch Substratstufen und Domänenwände an
Korngrenzen79 unterbrochen wird.
Da die atomare Struktur der β-Pb/Ge(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase somit der idealen Struktur
der SIC-Phase von Pb/Si(111) mit ΘPb = 4/3ML ohne Domänenwänden gleicht und keine lo-
kalen Symmetriebrüche vorliegen, ist grundsätzlich eine ähnliche elektronische Bandstruktur
zu erwarten. Die geringere Pb-Konzentration (bzw. die größere Gitterkonstante) auf Ge(111)
sollte in diesem Szenario zu einer leicht schwächeren SOI führen. Diese Erwartungen werden
durch ARPES-Messungen [537, 544, 554, 555] und DFT-Berechnungen [48, 537, 538, 556]
gestützt. Die Oberflächenbänder S1-S3 finden sich dabei aufgrund der veränderten Details
der atomaren Geometrien und Bindungen und der schwächeren SOI mit leicht veränder-
ten Dispersionen wieder, entsprechen aber qualitativ den hier gemessenen Dispersionen der

79Hier ist der Versatz der Einheitszellen 1⁄3 des Gittervektors.
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SIC-Phase von Pb/Si(111). Die Oberflächenbänder zeigen ebenso Spin-Aufspaltungen, de-
ren Größe vergleichbar ist mit denen der SIC-Phase von Pb/Si(111) (∆k = 0,04Å−1 bei
EF in [544]), auch ist die Spin-Textur der in-plane-Komponenten des S1-Bandes gleich,
sodass die Rashba-Koeffizienten αR,i ebenfalls negativ sind (Vgl. [537, 538, 544, 555]; das
Vorzeichen der Rashba-Koeffizienten wurde in der Literatur nicht diskutiert und lediglich
der Betrag angegeben). Die in der Literatur berechneten Werte der Rashba-Koeffizienten
(|αR| = 0,24 eVÅ für EB > 0,2 eV in [544], |αR| = 0,35 eVÅ an EF in [121]) und effektiven
Massen (m∗F,S1 = 0,028me in [544]) sind aufgrund der nicht berücksichtigten Abweichun-
gen vom Modell des quasi-freien Elektronengases, wie sie hier betrachtet wurden, jedoch
nur schwer vergleichbar. Die Fermi-Fläche zeigt wie auch auf Si(111) ein stark ausgeprägtes
hexagonales Warping [538, 544]. Das einzige metallische Band der β-Pb/Ge(111)-(

√
3×
√

3)-
Phase ist wie bei Pb/Si(111) das S1-Band. Auch zeigt das S2-Band eine Zeeman-Aufspaltung
∆EZ vergleichbarer Größe um die K√3×

√
3-Punkte [48, 537, 538, 554, 556]80. Der orbitale

Charakter der Oberflächenbänder und die projizierte Ladungsträgerdichte sind ebenfalls sehr
ähnlich zu Pb/Si(111) (Vgl. [48, 537, 556] für Pb/Ge(111) mit [48] für Pb/Si(111)). Die An-
nahme von Morikawa, dass die β-Pb/Ge(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase lediglich eine Bedeckung
von ΘPb = 1ML habe [557], lässt sich aufgrund der vielen anderen Untersuchungen an dieser
Phase nicht bestätigen. Vielmehr ist anzunehmen, dass Morikawa tatsächlich Messungen
an einer Pb/Ge(111)-(

√
3×
√

3)-Phase mit den angenommenen ΘPb = 1ML gemacht hat, da
die in [557] gemessene Bandstruktur von den anderen Bandstrukturen stark abweicht.

Vergleich mit weiteren verwandten Systemen
Auch andere Adsorbate als Pb zeigen auf Si(111) und Ge(111) interessante, durch (effektive)
Wechselwirkungen hervorgerufene Effekte, wie Spin-polarisierte Oberflächenbänder, Warping
und Nesting. Aufgrund der Vielzahl der in den letzten Jahren analysierten Systeme soll an
dieser Stelle lediglich auf eine kleine Auswahl eingegangen werden, die starke Ähnlichkeiten
zu den Effekten der SIC-Phase zeigen. Die Oberflächenzustände von Tl/Si(111)-(1× 1) und
Tl/Ge(111)-(1× 1) wurden dabei bereits im Vergleich zum S2-Band um den K√3×

√
3-Punkt

diskutiert (s. Diskussion zu den SR-ARPES-Messungen ab S. 127).
Wie die idealen (

√
3×
√

3)-Rekonstruktionen von Pb/Si(111) und Pb/Ge(111) mit ΘPb =
4/3ML gehören auch die Rekonstruktionen von Au/Ge(111)-(

√
3 ×
√

3) und β-Bi/Si(111)-
(
√

3×
√

3) mit je 1ML Bedeckung zu den Systemen der Raumgruppe p31mmit C3v-Symmetrie
im Realraum und an den Γ- und K√3×

√
3-Punkten imK-Raum. Auch β-Au/Si(111)-(

√
3×
√

3)
und Bi/Ge(111)-(

√
3×
√

3) gehören zur selben Raumgruppe.
Für die Au/Ge(111)-(

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion wurde in ARPES-Messungen wie bei der
SIC-Phase von Pb/Si(111) ein ähnlich stark ausgeprägtes hexagonales Warping der Fermi-
Fläche des metallischen Oberflächenzustandes gefunden [104, 105]. Spin-aufgelöste Messun-
gen und DFT-Berechnungen haben zudem gezeigt, dass dieses Band mit ∆kR = 0,025Å−1

ebenso eine Rashba-Aufspaltung in ΓK-Richtung mit starker out-of-plane-Spin-Polarisation
aufweist (|Sz| = 94 %; Messung SIC-Phase Pb/Si(111) |Sz| ≈ 9 %, s. Tab. 5.4), es in ΓM-
Richtung jedoch keine Spin-Aufspaltung hat [104, 105, 153]. Die Modellierung der effektiven
Wechselwirkung dieses Bandes wurde daher mit einem gegenüber Gl. (5.16) modifizierten
Hamilton-Operator durchgeführt, liefert für die k6-Terme und den linearen Rashba-Effekt
nahe des Fermi-Niveaus aber ähnliche Werte wie für die SIC-Phase von Pb/Si(111) [105, 153,

80 In [554] sind die Hochsymmetriepunkte teilweise falsch bezeichnet worden.
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558].
Die β-Au/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion mit ΘAu = 1ML besitzt wie die SIC-Phase
von Pb/Si(111) ebenfalls Domänengrenzen, die jedoch mäandrieren und ungeordnet sind
[559, 560]. In ARPES-Messungen ist das metallische Band daher nur schlecht aufzulösen
und die Elektronenfüllung zudem sehr gering [561]. Erst die Adsorption kleiner Mengen an-
derer Metallatome wie Tl, In, Na oder Cs ordnet die Oberflächenstruktur zu einer perfek-
ten (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion [539, 540, 561, 562]. Der nun in ARPES-Messungen deutlich
sichtbare metallische Oberflächenzustand zeigt abhängig vom adsorbierten Element und der
Zusatzbedeckung unterschiedlich große Rashba-Aufspaltungen (in ΓK-Richtung mit starker
out-of-plane-Spin-Polarisation) und ein ebenfalls stark ausgeprägtes Warping [539, 540].
An der Oberfläche der Bi/Ge(111)-(

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion mit ΘBi = 1ML wurden
ebenfalls bereits SR-ARPES-Messungen durchgeführt. Dabei wurde am M√3×

√
3-Punkt eine

lochartige Rashba-Aufspaltung eines Oberflächenresonanzbandes mit einem Rashba-Parame-
ter αR = 1,8 eVÅ gefunden [563].

Zahlreichere Erkenntnisse gibt es über die β-Bi/Si(111)-(
√

3×
√

3)-Rekonstruktion. Wie für
Bi/Ge(111) existiert am M√3×

√
3-Punkt eine lochartige Rashba-Aufspaltung eines Bandes mit

einem Rashba-Parameter αR = 1,4− 2,3 eVÅ, jedoch handelt es sich hier um einen Oberflä-
chenzustand [108, 109, 564]. Eine Modellierung dieses Zustands erklärt die Dispersion dieses
Bandes darüber hinaus mit einem zusätzlichen Anisotropieterm αA3 = 4,8 eVÅ3 des Rashba-
Effekts in 3. Ordnung in k, was zu einer partiellen out-of-plane-Spin-Polarisation führen
sollte (Vgl. Kap. 2.2.1) [564]. Die Rashba-Aufspaltung des selben Bandes am K√3×

√
3-Punkt

wurde bereits 1987 anhand Spin-integrierter ARPES-Messungen und Symmetrieüberlegun-
gen vorhergesagt [565] und ab 2009 mittels SR-ARPES [109] und DFT-Berechnungen [109,
145, 147] bestätigt. Zudem wurden bereits DFT-Berechnungen und erste ARPES-Messungen
durchgeführt, wie Zusatzbedeckungen von Alkaliatomen die SOI dieses Systems beeinflussen
[540, 566, 567]. Dabei entsteht ein zusätzlicher metallischer, Spin-aufgespaltener Oberflä-
chenzustand, der ebenso ein sehr starkes Warping zeigt [540, 567]. Im Fall der Adsorption
von 1/3ML Na durchstößt lediglich eines der beiden Teilbänder das Fermi-Niveau nahe des
K√3×

√
3-Punktes [540, 567], sodass sich dieses System möglicherweise (nach Verifizierung der

Spin-Polarisation) für künftige Anwendungen in der Spintronik eignen könnte.
Da Bi und Sb isoelektronisch sind (6p3- bzw. 5p3-Valenzelektronen), ähneln sich auch die

atomare und elektronische Struktur von β-Bi/Si(111)-(
√

3×
√

3) und β-Sb/Si(111)-(
√

3×
√

3)
(ΘSb = 1ML). Die atomare SOI von Sb ist jedoch wesentlich geringer als die von Bi (Vgl.
Tab. 2.2), sodass die Spin-Aufspaltungen der Bänder kleiner ausfallen (αR = 0,66 eVÅ am
M√3×

√
3-Punkt) [77].

Auch auf Tl/Si(111)-(1× 1) wurde bereits ein weiteres Element adsorbiert, um die Band-
struktur zu beeinflussen. (Tl,Pb)/Si(111)-(

√
3 ×
√

3) mit ΘPb = 1/3ML hat im Vergleich zu
den bisher betrachteten Systemen zwei jeweils Spin-aufgespaltene, metallische Oberflächen-
bänder mit starkem hexagonalen Warping [540, 567, 568]. Das Warping ist für beide Bänder
jedoch entgegengesetzt (inneres Band mit χ > 0 wie bei der SIC-Phase von Pb/Si(111) und
äußeres Band mit χ < 0). Die Spin-Aufspaltungen und die Spin-Textur am Fermi-Niveau sind
für beide Bänder ebenfalls unterschiedlich [540, 567, 568]. Darüber hinaus wird das System
bei TC = 2,25− 3,1K supraleitend [568, 569].
Im System (Tl,Sn)/Si(111)-(

√
3×
√

3) mit Adsorption von 1ML Sn auf 1ML Tl/Si(111)-
(1×1) entsteht dagegen lediglich ein metallischer Oberflächenzustand mit schwachemWarping
und einer Rashba-Aufspaltung um ∆kR = 0,037Å−1, die nur minimal anisotrop ist [103].
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Dafür zeigt das Band eine starke out-of-plane-Spin-Polarisation von bis zu |Sz| ≈ 45 % in
ΓK-Richtung.

5.2.2. (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion

Die (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion gehört wie die SIC-Phase zur sog. α-Phase von Pb/Si(111) und
hat eine Bedeckung von ΘPb = 1,20ML (s. Kap. 4.2.2). Sie hat aufgrund der C3v-Rotations-
symmetrie der Si(111)-Oberfläche insgesamt drei Rotationsdomänen, die jeweils um 120°
zueinander gedreht sind. Jede der drei Domänen hat C1v-Symmetrie (Vgl. Tab. 2.1) mit einer
Spiegelebene entlang der ΓM-Richtung des Si-Substrats bzw. entlang der ΓY-Richtung der
Rekonstruktion. Im Folgenden wird die Oberflächenstruktur verkürzt auch als Triple Do-
main-Struktur bezeichnet. In der Photoelektronenemission überlagern sich die Intensitäten
Ii der einzelnen Rotationsdomänen zu einer Gesamtintensität I (s. a. Abb. 2.2 (c) u. (f)).
Ungleiche Flächenanteile der Rotationsdomänen innerhalb des Messbereichs resultieren in
asymmetrischen Intensitäten, was die Interpretation der Messdaten erschwert, auch werden
dadurch die gemessenen Spin-Polarisationen beeinflusst (Vgl. Kap. 2.2.3). Die Imbalance der
Verteilung der Rotationsdomänen im Messbereich der Probe wirkt sich auf die SR-ARPES-
Messungen ähnlich aus wie dies bei der SIC-Phase der Fall ist (Vgl. Kap. 5.2.1). Überlagern
sich zwei Bänder unterschiedlicher Rotationsdomänen in einem Punkt im K-Raum, so über-
lagern sich auch ihre Spin-Polarisationen in der Messung. Den DFT-Berechnungen zufolge
lassen sich derartige Effekte für die S1’−S4’-Bänder entlang aller untersuchten Richtungen
erwarten (s. folgende Abschnitte). Ebenfalls erschwerend für die Interpretation der Messun-
gen ist die Superdiffusion der Pb-Atome auf dem Si-Substrat (s. Kap. 4.2), aufgrund der
sich innerhalb weniger Stunden selbst bei tiefen Temperaturen die Bedeckung der Oberfläche
sukzessive erhöht und damit ein Phasenübergang zur DS-Phase stattfindet. Kontrollen der
Oberflächenstruktur mit LEED haben während der Messungen an der SLS gezeigt, dass bei
T = 80K lediglich 4−8 Stunden für die ARPES-Messungen an der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion
zur Verfügung standen.

DFT-Berechnungen und ARPES-Messung der Fermi-Fläche

Abb. 5.22 zeigt die mittels DFT berechneten FSMs der Single Domain- und der Triple Do-
main-Struktur der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion aus [45] neben einer mit ARPES gemessenen
CEM an der Fermi-Energie EF bei T = 83K. Die Messung stimmt gut mit der Berechnung als
auch mit früheren Messungen [138, 142, 421] überein, wobei in der Berechnung die SOC nicht
berücksichtigt wurde, sodass die Spin-Aufspaltung der Bänder die Komplexität der Fermi-
Fläche noch weiter vergrößert. Wegen der Überlagerung der Rotationsdomänen zeigt sich in
der Messung eine Quasi-(1 × 1)-Periodizität. Lediglich das quasi-eindimensionale S1-Band
(S1’ für die anderen beiden Rotationsdomänen) schneidet in der Messung das Fermi-Niveau.
Die elektronenartigen Taschen nahe des Γ-Punktes liegen in der Messung knapp oberhalb
des Fermi-Niveaus und sind daher nicht erkennbar. In der 1. SBZ der Rekonstruktion ist die
Intensität I der Messung aufgrund des Matrixelementeffekts wie bei der SIC-Phase erniedrigt
[543]. Die Spin-Aufspaltung des S1/S1’-Bandes am Fermi-Niveau ist aufgrund der geringen
gewählten Auflösung der Messung in Abb. 5.22 (a) nicht erkennbar.
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(a) Berechnete FSM der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion inklu-
sive der Überlagerung der Triple Domain-Struktur in
ARPES-Messungen (linke Seite; orangefarbene Linien,
ohne Berücksichtigung der SOC; aus [45]) und gemessene
CEM bei EB = EF = 0 eV, T = 83K mit Überlage-
rung der SBZs (rechte Seite, logarithmische Farbskala).
Schwarze Linien Si(111)-(1 × 1), graue bzw. rote, blaue
und grüne Linien (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion, sowie eini-
ge Hochsymmetriepunkte (Mit D und D′ sind die Schnitt-
punkte der Ränder der 1. SBZs der beiden Rotationsdo-
mänen in grün und blau mit der ΓK- bzw. ΓM-Richtung
bezeichnet, D′′ kennzeichnet die weiteren Schnittpunk-
te der Ränder der 1. SBZs in ΓM-Richtung. In der CEM
sind D′ und D′′ für die Triple Domain-Struktur äqui-
valent, für die Single Domain-Struktur jedoch nicht.).
Das Experiment zeigt eine hohe Übereinstimmung mit
der Berechnung. Lediglich das S1-Band (Orientierung s.
(b), S1’ für die weiteren Rotationsdomänen) schneidet
EF. In der 1. SBZ der Rekonstruktion ist die Intensität
I der Messung aufgrund des Matrixelementeffekts wie
bei der SIC-Phase erniedrigt [543]. Die Überlagerung der
Triple Domain-Struktur resultiert in einer Quasi-(1× 1)-
Periodizität in der Messung.

(b) Berechnete FSM der (
√

7 ×
√

3)-
Rekonstruktion für eine einzel-
ne Rotationsdomäne (Single Do-
main-Struktur) ohne Berücksichti-
gung der SOC. Die Fermi-Fläche
zeigt die typische Linienform eines
Quasi-1DEGs. Die Kreise und El-
lipsen stammen von elektronenarti-
gen Taschen, die das Fermi-Niveau
in den Messungen nicht durchsto-
ßen. Die gelben und blauen Lini-
en zeigen die Richtungen der DFT-
Berechnungen der Bandstruktur in
Abb. 5.23 aus [45, 46] (Berechnung
entlang der gestrichelten blauen Li-
nie [ΓK-Richtung] fehlt). Zudem
sind wichtige Hochsymmetriepunk-
te markiert; angepasst, aus [45].

Abbildung 5.22: Berechnete FSMs und gemessene CEM der (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion.

DFT-Berechnungen der Bandstruktur

In Abb. 5.23 sind DFT-Berechnungen aus [45, 46] der Bandstruktur der Single Domain-
Struktur der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion ohne Berücksichtigung der SOC dargestellt81. Vier
Bänder (S1−S4 bzw. S1’−S4’; Bezeichnung je nach Orientierung bzgl. der Spiegelebene

81 Eine weitere DFT-Berechnung findet sich für einen kleinen Ausschnitt der KMK-Richtung in [142].
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der Single Domain-Struktur) befinden sich im Energiebereich der hier gezeigten ARPES-
Messungen und sind farblich gekennzeichnet, wobei lediglich das S1/S1’-Band metallisch ist.
Für die ky-Richtung (weitere ΓK-Richtung) liegt keine eigene Berechnung vor, wobei es für
die wie in Abb. 5.22 (b) orientierte Single Domain-Struktur in dieser Richtung keinerlei me-
tallische Zustände gibt (s. Abb. 5.22 (b)), was den Charakter als Quasi-1DEG bestätigt. Die
in Abb. 5.24 (c) eingezeichneten Dispersionen für diese Richtung (durchgezogene Linien) be-
ruhen auf dem für die Rekonstruktion äquivalenten XΓ√7×

√
3-Abschnitt aus Abb. 5.23 (a).

Die Bandbreiten der vier Bänder sind den Berechnungen zufolge lediglich bis zu 1,12 eV
groß, wobei das S4/S4’-Band mit nur 270meV die kleinste und das S1/S1’-Band die größte
Bandbreite aufweist. Dies ist vergleichbar mit den Bandbreiten der Zustände der SIC-Phase
im selben Energiebereich, die bis zu 1,4 eV betragen (s. Kap. 5.2.1).
Aus den DFT-Berechnungen in [45, 46] lassen sich auch die mittleren Fermi-Wellenvekto-

ren kF des S1/S1’-Bandes für die unterschiedlichen Richtungen (bei der Fermi-Energie des
Experiments) bestimmen. In ΓM-Richtung sind nach Abb. 5.23 (a) zwei Werte für das S1-
Band ermittelbar. Im Bereich ΓY ist kS1,1F,x = 0,293Å−1 (1. SBZ der Rekonstruktion) und
im Bereich YX (entlang des Randes der 2. SBZ der Rekonstruktion) kS1,2F,x = 0,629Å−1 [45].
Aus den Schnitten für die beiden weiteren Rotationsdomänen mit der ΓM-Richtung lässt
sich außerdem für die S1’-Bänder kS1’F,x = 0,495Å−1 ermitteln (s. Abb. 5.23 (b) u. (d)) [45,
46]. Im Vergleich dazu wurden auch Fermi-Wellenvektoren aus ARPES-Messungen von Choi
bestimmt [138]. Diese sind mit kS1,1F,x = 0,360Å−1, kS1’F,x = 0,510Å−1 und k

S1,2
F,x = 0,684Å−1

leicht verschieden von den berechneten Werten, was zum einen an einem anderen Fermi-
Niveau bei der Messung, zum anderen auch auf das abweichende Modell der Bandstruktur82
von Choi zurückzuführen ist. Aus den ARPES-Messungen in [39] ergeben sich ähnliche Werte
wie in den DFT-Berechnungen.
In KMK-Richtung geht aus den DFT-Berechnungen und ARPES-Messungen lediglich ein

Fermi-Wellenvektor für die S1’-Bänder hervor. Dieser befindet sich vom M-Punkt aus gesehen
nach [45, 46] bei kS1’F,y = 0,219Å−1. Die ARPES-Messungen in [138, 142] kommen im Vergleich
dazu auf einen ähnlichen Wert von k

S1’
F,y = 0,210Å−1 bzw. kS1’F,y = 0,215Å−1. Im M-Punkt

berühren zudem die S2’-Bänder EF (s. Abb. 5.23 (b)-(d)). Das in [142, 421, 422, 424] mit
„R“ bezeichnete Band (hier LH/HH-Band) berührt die Fermi-Energie im Γ√7×

√
3-Punkt bei

ky = 0,327Å−1 dagegen nicht, da es an das Si-VBM gekoppelt ist und sein Maximum daher
bei EB = 100meV liegt (s. Abschnitt zur KMK-Richtung ab S. 156).
Da in der ΓK-Richtung das S1-Band das Fermi-Niveau nicht schneidet, stammen die

Fermi-Wellenvektoren dieser Richtung ausschließlich von den S1’-Bändern der beiden an-
deren Rotationsdomänen. Aus Abb. 5.23 (c) ergeben sich nach [46] kS1’,1F,y = 0,271Å−1 und
k
S1’,2
F,y = 0,772Å−1. Die ARPES-Messungen von Choi in [138] kommen dagegen auf Werte

von kS1’,3F,y = 0,562Å−1 und kS1’,2F,y = 0,701Å−1, wobei der niedrigere Wert nicht mit dem vom
Γ-Punkt aus dispergierenden Band identisch ist, sondern zu einem weiteren Band gehören
soll. Diese deutlichen Abweichungen hängen wiederum mit der vereinfachten Modellierung
von Choi zusammen, die hier von den DFT-Berechnungen stark verschieden ist. Die zwei
experimentellen Fermi-Wellenvektoren lassen sich mit dem Knick der S1’-Bänder in der Dis-
persion im KD′-Abschnitt in Verbindung bringen.

Die Energien eines jeden Bandes sind unabhängig von der Orientierung der Rotationsdo-
82DFT-Berechnungen lagen zum Zeitpunkt der Publikation noch nicht vor.
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(a) ΓM- und MK-Richtung entlang der blauen Li-
nie in Abb. 5.22 (b); angepasst, aus [45].

(b) ΓM- und MK-Richtung entlang der gelben Li-
nie in Abb. 5.22 (b); angepasst, aus [45].

(c) ΓK- und KMK-Richtung entlang der gelben
Linie in Abb. 5.22 (b); angepasst, aus [46].

(d) ΓM-Richtung entlang der gelben Linie in
Abb. 5.22 (b); angepasst, aus [46].

Abbildung 5.23: Berechnete Single Domain-Bandstruktur der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion
ohne Berücksichtigung der SOC: Die für die ARPES-Messungen relevan-
ten Bänder sind mit farbigen Linien gekennzeichnet (S1−S4 in (a) bzw.
S1’−S4’ in (b)-(d), je nach Orientierung bzgl. der Spiegelebene der Single
Domain-Struktur). Lediglich das S1/S1’-Band ist metallisch. Das Fermi-
Niveau der hier gezeigten ARPES-Messungen ist durch die gestrichel-
ten schwarzen Linien gekennzeichnet und liegt teilweise tiefer als in den
Berechnungen. Die projizierten Zustände des Si-Bulks sind grau hinter-
legt. Die gelb bzw. blau gestrichelten Ränder dienen der Orientierung in
Abb. 5.22 (b).

mänen in den Γ- und Γ√7×
√

3-Punkten als auch in den K-Punkten gleich. Für die M-Punkte
gilt dieser Zusammenhang dagegen nicht.

ARPES-Messungen der Bandstruktur

Das VBM am Γ-Punkt liegt in etwa bei EB = 100meV, wie die BMs in ΓK- und ΓM-
Richtung zeigen (s. Abb. 5.24 (b) u. 5.26 (b)). Nach Gl. (5.5)-(5.7) ist die Schottky-Barriere
damit ΦSB(86K) = 965meV hoch, was gut zu früheren Ergebnissen von UPS- und ARPES-
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Messungen passt [135, 136, 138, 142, 421].

ARPES-Messungen in ΓK-Richtung
In Abb. 5.24 (a) u. (b) sind die Spin-integrierten ARPES-Messungen der ΓK-Richtung dar-
gestellt. Der MDC wurde dabei genau am Fermi-Niveau aufgenommen und zeigt lediglich
zwei Peaks (a und b; Werte der Fermi-Wellenvektoren s. Tab. 5.5) im Bereich der 2. SBZ der
Rekonstruktion. Die entsprechenden Peaks innerhalb der 1. SBZ der Rekonstruktion sind auf-
grund des Matrixelementeffekts nicht auflösbar [543]. Der Vergleich mit der DFT-Berechnung
für diese Richtung (s. Abb. 5.23 (c)) zeigt, dass es sich um das S1’-Band handelt, welches eine
(mögliche) Spin-Aufspaltung zeigt. Die aus dem Fit an die Daten berechnete Kohärenzlänge
dieses Zustands ist mit ξ = 21,1Å etwas größer als in [421]. Darüber hinaus zeigt die BM,
dass dieses Band wie erwartet in Richtung des K-Punktes dispergiert. Die anderen Bänder in
diesem Bereich sind aufgrund der geringen experimentellen Auflösung allein anhand der BM
nicht einzeln auflösbar. Die BM ähnelt denen früherer ARPES-Messungen in [138, 142, 421].
Abb. 5.24 (c) zeigt die selbe BM aus Abb. 5.24 (b), jedoch mit der Überlagerung der DFT-

Berechnung der Dispersionen von Hsu aus [46] (s. Abb. 5.23 (c); lediglich die Bänder im
Bereich der Fermi-Energie sind eingezeichnet) und der Rashba-Aufspaltung des MDCs aus
Abb. 5.24 (a). Die Bänder liegen sämtlich im Bereich erhöhter Intensität I (nur im Bereich
ΓX ist die Intensität aufgrund des Matrixelementeffekts verringert [543]). Lediglich für das
S1’-Band sind Spin-Aufspaltungen eingezeichnet, wobei in der Zeichnung lediglich ein Rashba-
Effekt 1.Ordnung in k angenommen wurde. Weitere etwaige Spin-Aufspaltungen der anderen
Bänder sind aus den verfügbaren Daten nicht bestimmbar. Die Spin-Aufspaltung des S1’-
Bandes im Bereich kleiner ky-Werte ist mit dem gleichen Wert der Aufspaltung der Peaks a
und b der Spin-aufgelösten Messung angenommen worden.

ARPES-Messungen in ΓM-Richtung
Die Spin-integrierten ARPES-Messungen zur ΓM-Richtung sind in Abb. 5.25 (a) u. (b) darge-
stellt. Der MDC in (a) wurde wie bei der ΓK-Richtung am Fermi-Niveau aufgenommen und
zeigt mehrere Peaks, die durch Vergleich mit den DFT-Berechnungen in Abb. 5.23 (a), (b) u.
(d) unterschiedlichen Bändern zugeordnet werden können. Die Peaks a und b stammen vom
S1-Band in der 1. SBZ der Rekonstruktion, während die Peaks d und e zwar ebenfalls zum
S1-Band gehören, jedoch auf dem Rand der 2. SBZ der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion liegen. Die

Richtung Band
Å−1 S1 S1’ S2’

ΓM kF,x 0,314 0,370 0,699 0,748 0,354 0,503 0,844
ΓK kF,y 0,707 0,741
‖ KMK kF,y 0,238 0,327 0,045

Tabelle 5.5: Fermi-Wellenvektoren der Spin-integrierten MDCs der (
√

7 ×
√

3)-
Rekonstruktion: Daten aus den Fits an die MDCs in Abb. 5.24 (a) u.
5.25 (a), sowie Abb. 5.26 (a). Die zwei weiteren Fermi-Wellenvektoren in
ΓK-Richtung bei kleineren ky sind im MDC in Abb. 5.24 (a) aufgrund des
Matrixelementeffekts innerhalb der 1. SBZ der Rekonstruktion nicht messbar.
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(a) Spin-integrierter MDC: EB = EF = 0meV,
T = 83K.

(b) BM: T = 86K (log. Farbskala).

(c) BM aus (b) mit überlagertem Modell der
Bandstruktur: Die dünnen gepunkteten Lini-
en in (c) entsprechen den Dispersionen der
Bänder in Abb. 5.23 ohne Berücksichtigung
der SOC, ebenso wie die sonstigen Linien der
Bänder bei höheren Bindungsenergien (Spin-
Aufspaltung nicht bestimmt). Die Rashba-
Aufspaltung des S1’-Bandes entspricht der
Aufspaltung der Peakpositionen des MDCs in
(a).

Abbildung 5.24: Spin-integrierter MDC und BM der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion in ΓK-
Richtung: Der Farbverlauf und die gestrichelten Linien der einzelnen
Peaks in (a) dienen der Zuordnung nach der Orientierung der Bänder bzgl.
der Symmetrieachsen der Single Domain-Struktur, ebenso wie die durch-
gezogenen bzw. gestrichelten Linien in (c). Der Messbereich des MDCs
ist in (c) blau hinterlegt. Das VBM ist in (b) u. (c) durch die gepunkte-
ten schwarzen Linien markiert. Die Hochsymmetriepunkte sind durch die
weiteren gepunkteten Linien markiert.

Peaks c und c’ stammen von den Schnitten der S1’-Bänder der anderen beiden Rotationsdo-
mänen durch die kx-Achse. Außerdem berührt das S2’-Band das Fermi-Niveau in Peak f. Die
zugehörigen Fermi-Wellenvektoren aller Peaks sind in Tab. 5.5 aufgeführt. Insgesamt zeigt der
MDC einen ähnlichen Intensitätsverlauf wie in [138], wobei jedoch das Fermi-Niveau leicht
verschoben ist, sodass die Peakpositionen und -intensitäten leicht verschieden sind. Die BM
in Abb. 5.25 (b) zeigt oberhalb des Si-VBM im Abschnitt MD′ Bereiche erhöhter Intensität
nahe des Fermi-Niveaus und stimmt gut mit den Messungen in [39, 138] überein.
Basierend auf den DFT-Berechnungen in Abb. 5.23 (a), (b) u. (d) aus [45, 46] und dem

Fit des Spin-aufgelösten MDCs in Abb. 5.25 (d) u. (e) u. Tab. 5.6 ist in Abb. 5.25 (c) das
Modell der Bandstruktur der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion für die ΓM-Richtung über die BM
aus Abb. 5.25 (b) gelegt. Der Spin-aufgelöste MDC zeigt die Spin-Aufspaltung des S1-, S1’-
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(a) Spin-integrierter MDC: EB = EF =
0meV, T = 83K. Fit der Peaks in Ana-
logie zum Spin-aufgelösten MDC in (d).

(b) BM: T = 86K (log. Farbskala).

(c) BM aus (b) mit überlagertem Modell
der Bandstruktur.

(d) Spin-aufgelöster MDC: Intensitätsverlauf
und gefittete Peaks. EB = 70meV, T = 75K.

(e) Gemessene und gefittete Komponenten des
Spin-Polarisationsvektors S: EB = 70meV,
T = 75K. Die gefärbten Flächen geben die
Unsicherheiten des Fits an.

Abbildung 5.25: Spin-integrierte und -aufgelöste MDCs, BM, überlagertes Modell der
Bandstruktur und Spin-Polarisation der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion in ΓM-
Richtung: Die Spin-aufgespaltenen Bänder in (c) wurden in den magenta
hinterlegten Bereichen vermessen (s. (d) u. (e)), die Orientierung der Spins
ist darüber gezeigt (schwarze und rote/blaue Pfeile; Werte in Tab. 5.6).
Die weitere Gestaltung ist wie in Abb. 5.24.
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Band, Position FWHM Kohärenz- Spin-Polari- Sx Sy Sz
Peak kx länge ξ sationsgrad S

Å−1 Å−1 Å % % % %
S1, a 0,279* 0,140 14,319 11,3 ±0 -11,3 ±0

S1/S1’, b/c’ 0,341 0,139 14,375 100 ±0 +100 ±0
S1’, c 0,478 0,316 6,333 0,7 ±0 -0,7 ±0
S1’, c” 0,597 0,136 14,735 24,9 ±0 +24,9 ±0
S1, d 0,704 0,134 14,958 37,9 ±0 -37,9 ±0
S1, e 0,756 0,133 15,083 37,9 ±0 +37,9 ±0
S2’, f 0,804 0,131 15,210 63,3 ±0 -56,8 -28,0
S2’, g 0,873 0,130 15,414 63,3 ±0 +56,8 +28,0

* Peakposition außerhalb des Messbereichs, fixiert zur Stabilisierung des Fits.

Tabelle 5.6: Peakparameter des Spin-aufgelösten MDCs der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion
in ΓM-Richtung: Oberflächensymmetrie beachtender Fit. MDC und Spin-
Polarisation s. Abb. 5.25 (d) u. (e).

und S2’-Bandes bei einer Bindungsenergie von EB = 70meV. Die Aufspaltungen sind in
Abb. 5.25 (c) durch den Rashba-Effekt in 1.Ordnung in k, sowie die Spin-Orientierungen des
Fits durch Pfeile über der BM dargestellt. Etwaige Spin-Aufspaltungen der anderen dar-
gestellten Bänder konnten nicht mit der Messung ermittelt werden und sind daher nicht
dargestellt, sondern lediglich die Dispersionen der DFT-Berechnungen. Aus dem die Oberflä-
chensymmetrie beachtenden Fit an die Daten des Spin-aufgelösten MDC geht hervor, dass die
Spin-Polarisationsvektoren S der Peaks a und b, d und e, sowie f und g paarweise antiparallel
zueinander sind.
Für das S1-Band (und ebenso für die Bänder S2−S4) liegt in der kx-Richtung die Spie-

gelebene der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion (Vgl. Abb. 2.2 (c) u. 5.22 (b)). Deshalb sollten die
gemessenen Spin-Polarisationsvektoren S der Peaks dieses Bandes in Abb. 5.25 (d) u. (e) u.
Tab. 5.6 ausschließlich endliche Sy-Komponenten aufweisen, während Sx,z verschwinden. Der
dies berücksichtigende Fit erfüllt diese Bedingung für die Peaks a, b, d und e im Rahmen
der Messgenauigkeit sehr gut. Das S1-Band erfüllt somit die erwartete C1v-Symmetrie der
(
√

7×
√

3)-Rekonstruktion. Wie der Fit der Spin-Polarisation zeigt, haben die Peaks a und d
negative Sy-Komponenten und die Peaks b und e positive Sy-Komponenten. Dies deutet auf
einen negativen Rashba-Koeffizienten hin. Der Spin-Polarisationsgrad von Peak a ist im Fit
mit lediglich Sa = 11,3 % deutlich geringer als von Peak b mit Sb = 100 %, was auf die verfäl-
schende Position des Peaks a leicht außerhalb des Messbereichs des Spin-aufgelösten MDCs
zurückzuführen ist. Die Spin-Polarisationsgrade der Peaks d und e sind mit Sd,e = 37,9 %
ebenfalls relativ hoch.
Für das S1’- und das S2’-Band stellt die kx-Richtung dagegen keine Spiegelebene der

(
√

7×
√

3)-Rekonstruktion dar. Somit sind für diese Bänder innerhalb ihrer Rotationsdomä-
ne alle Orientierungen für die Spin-Polarisationsvektoren S entlang der kx-Richtung möglich.
Der Fit an die Daten der SR-ARPES-Messung zeigt nun, dass der Spin-Polarisationsgrad des
S2’-Bandes (Peak f bei kx = 0,804Å−1 und Peak g bei kx = 0,873Å−1 in Abb. 5.25 (d) u.
Tab. 5.6) mit Sf,g = 63,3 % höher als beim S1-Band ist und die Spin-Polarisationsvektoren
S dennoch keine endliche Sx-Komponente aufweisen. Die kx-Richtung stellt für die beiden
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Rotationsdomänen, die diese Bänder bilden, jedoch eine Symmetrieachse in ihrer Überlage-
rung in den ARPES-Messungen dar (Vgl. Kap. 2.2.3). Daher bedeutet das Messergebnis der
Spin-Polarisationsvektoren, dass in etwa gleiche Flächenanteile der beiden Rotationsdomänen
im Messbereich auf der Probe vorliegen.
Nach dem Spin-aufgelösten MDC bleiben für das S1’-Band auf den ersten Blick nur noch

der sehr breite Peak c und Peak c” übrig. Die Analyse der CEM zeigt bei nahezu paralle-
lem Verlauf der Spin-aufgespaltenen quasi-eindimensionalen S1/S1’-Bänder jedoch, dass das
S1’-Band von Peak b bis Peak c nahezu parallel zur kx-Richtung verläuft und ein weiterer
Schnittpunkt nahe der Position von Peak b des S1-Bandes zu finden ist und sich beide somit
überlagern. Der Fit zeigt, dass Peak c einen Spin-Polarisationsgrad von nur Sc = 0,7 % hat
(s. Tab. 5.6). Dies ist auf die Überlagerung der Intensitäten und Spin-Polarisationen der S1’-
Bänder im Messbereich des Spin-aufgelösten MDC zurückzuführen, da auch die Teilbänder
mit der umgekehrten Spin-Polarisation über einen größeren Bereich im K-Raum sehr nahe
an der kx-Achse verlaufen und damit mitgemessen wurden (Die Auflösung in ky-Richtung
beträgt in der Messung ∆k± ≈ ±0,03Å−1; s. Kap. 3.3). Der parallele Verlauf des S1’-Bandes
zur kx-Achse in diesem Bereich erklärt auch die große Halbwertsbreite von Peak c mit ei-
ner FWHM von 0,316Å−1. Der Schnittpunkt c” des S1’-Bandes mit der kx-Achse mit dem
im Vergleich zu den Peaks c und c’ umgekehrten Spin-Polarisationsvektor findet sich bei
kx = 0,597Å−1.

Die Spin-Aufspaltungen entlang der ΓM-Richtung betragen nach dieser Analyse bei EB =
70meV für das S1-Band ∆kS1,1R,x = 0,062Å−1 in der 1. SBZ der Rekonstruktion bzw. ∆kS1,2R,x =
0,052Å−1 in der 2. SBZ der Rekonstruktion, für das S2’-Band ∆kS2’R,x = 0,069Å−1 und für
das S1’-Band (Peak c zu Peak c”) ∆kS1’R,x = 0,119Å−1 (Vgl. Tab. 5.6). Legt man den Rashba-
Effekt für die Aufspaltungen des S1/S1’-Bandes zugrunde, so lässt sich mit diesen Messdaten
nach Tab. 2.3 der Rashba-Koeffizient αxy1 (und in höherer Ordnung auch αxxxy3 und αxyyy3 ) aus
∆kS1,1R,x für dieses Band bestimmen. In den weiteren Spin-Aufspaltungen sind die verschiede-
nen Rashba-Koeffizienten der C1v-Symmetrie kombiniert (s. Diskussionsteil zum S1/S1’-Band
ab S. 160). Beim S2’-Band liegt der Spin-Aufspaltung dagegen eine kompliziertere Struktur
zugrunde (s. Diskussionsteil zum S2/S2’-Band ab S. 165).

ARPES-Messungen parallel zur KMK-Richtung
Auf den ersten Blick erscheinen die Spin-integrierten ARPES-Messungen parallel zur KMK-
Richtung bei kx = 0,904Å−1 in Abb. 5.26 (a) u. (b) ähnlich simpel wie die der ΓK-Richtung.
Im Bereich der Fermi-Energie ist lediglich ein zur kx-Achse symmetrisches, dispergierendes,
metallisches Band sichtbar, das S1’-Band. Erst durch die Überlagerung mit den Bandstruktu-
ren der DFT-Berechnungen (s. Abb. 5.23 (a)-(c); aus [45, 46] und in [142]) wird die ganze Kom-
plexität deutlich (s. Abb. 5.26 (c)). Während die BM in Abb. 5.26 (b) bis auf das verschobene
Fermi-Niveau der Messung in [138] sehr ähnlich ist, sind in [142, 422] an den Γ√7×

√
3-Punkten

weitere wenig intensive, das Fermi-Niveau fast berührende Bänder zu finden („R“-Bänder in
[142, 422]), die hier jedoch nicht auffindbar sind. Entweder liegt dies an der um 0,041Å−1 zur
KMK-Richtung verschoben Messung bei einer Auflösung von ∆k± ≈ ±0,03Å−1 (s. Kap. 3.3)
in Verbindung mit einer sehr steilen Dispersion, oder diese Bänder waren in ihrer Intensität zu
schwach und/oder nicht auflösbar, oder aufgrund des Matrixelementeffekts aus [543] in Ver-
bindung mit der verwendeten p-Polarisation des auf die Probe einfallenden Lichts waren die
Bänder nicht messbar. Bei diesem hier nicht aufgelösten Band handelt es sich um die Replika-
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(a) Spin-integrierter MDC: EB = EF =
0meV, T = 83K. Fit der Peaks in Ana-
logie zum Spin-aufgelösten MDC in (d).

(b) BM: T = 83K (log. Farbskala).

(c) BM mit überlagertem Modell der Band-
struktur: T = 83K. Die dünnen schwar-
zen Linien zeigen den Verlauf von LH
und HH. Die dicken gepunkteten bzw.
gestrichelten roten Linien zeigen die Di-
spersionen der beiden Rotationsdomänen
der S1’-Bänder.

(d) Spin-aufgelöster MDC: Intensitätsverlauf und
gefittete Peaks. EB = 70meV, T = 77K.

(e) Gemessene und gefittete Komponenten des
Spin-Polarisationsvektors S: EB = 70meV,
T = 77K. Die gefärbten Flächen geben die
Unsicherheiten des Fits an.

Abbildung 5.26: Spin-integrierte und -aufgelöste MDCs, BM, überlagertes Modell der
Bandstruktur und Spin-Polarisation der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion paral-
lel zur KMK-Richtung (kx = 0,904Å−1): Die gestrichelten grauen Linien
in (d) u. (e) markieren die Positionen der gefitteten Peaks (s. a. Tab. 5.7).
Die weitere Gestaltung ist wie in Abb. 5.24.
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Band, Position FWHM Kohärenz- Spin-Polari- Sx Sy Sz
Peak ky länge ξ sationsgrad S

Å−1 Å−1 Å % % % %
S3’, a -0,484 0,137 14,643 0,0 – – –
S3’, b +0,484 0,137 14,643 0,0 – – –
S2’, c -0,092 0,140 14,313 43,8 +31,9 -19,7 +22,6
S2’, d -0,038 0,140 14,303 43,8 -31,9 +19,7 -22,6
S2’, e +0,038 0,140 14,303 43,8 +31,9 +19,7 +22,6
S2’, f +0,092 0,140 14,313 43,8 -31,9 -19,7 -22,6
S1’, g -0,327 0,138 14,454 60,9 +50,7 +8,9 -32,5
S1’, h -0,252 0,139 14,391 60,9 +33,1 -39,4 +32,5
S1’, i +0,185 0,139 14,349 60,9 +33,1 +39,4 +32,5
S1’, j +0,289 0,139 14,420 60,9 +50,7 -8,9 -32,5
S1’, k -0,289 0,139 14,420 60,9 -50,7 -8,9 +32,5
S1’, l -0,185 0,139 14,349 60,9 -33,1 +39,4 -32,5
S1’, m +0,252 0,139 14,391 60,9 -33,1 -39,4 -32,5
S1’, n +0,327 0,138 14,454 60,9 -50,7 +8,9 +32,5

Tabelle 5.7: Peakparameter des Spin-aufgelösten MDCs der (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion par-
allel zur KMK-Richtung (kx = 0,904Å−1): Symmetrisierter Fit. MDC und
Spin-Polarisation s. Abb. 5.26 (d) u. (e).

strukturen des Si-VBM mit LH und HH an den Γ√7×
√

3-Punkten der Rekonstruktion (schwar-
ze Linien in Abb. 5.26 (c)). Neben diesen Bändern existiert nach den DFT-Berechnungen im
Bereich der Fermi-Energie zudem das lochartige, semimetallische S2’-Band83, das im MDC
in Abb. 5.26 (a) nur durch zwei wenig intensive, breite Peaks bei ky = ±0,045Å−1 sichtbar
wird. Dieses Band ist in den BMs und MDCs in [138, 142, 422] besser aufgelöst als in den
Messungen hier, zumal diese Spektren genau entlang der KMK-Richtung gemessen wurden.
Das S2’-Band scheint in der Messung in [138] aufgrund des verschobenen Fermi-Niveaus zu-
dem selbiges zu durchstoßen, wie die Peaks des MDCs zeigen. Dagegen deuten die Messungen
von Kim in einer Detailanalyse auf ein Maximum des S2’-Bandes bei EB = 19meV hin [142,
424].
Die Fermi-Wellenvektoren der S1’-Bänder aus dem Fit an den MDC in Abb. 5.26 (a) sind

in Tab. 5.5 aufgeführt. Es sind bei positiven und negativen ky-Werten jeweils lediglich zwei
Peaks sichtbar. Die Aufspaltung dieser Peaks beträgt ∆kS1’F,y = 0,089Å−1.

Der Spin-aufgelöste MDC in Abb. 5.26 (d) u. (e) u. Tab. 5.7 bei EB = 70meV zeigt eben-
falls die Peaks der S1’-Bänder, des S2’- und des S3’-Bandes. Die Spin-Polarisationsvektoren
S der Peaks des Fits an die Daten sind zudem über der BM in Abb. 5.26 (c) dargestellt.
Der Vergleich des Spin-integrierten mit dem Spin-aufgelösten MDC zeigt, dass sich die In-
tensitätsprofile der S1’-Bänder am Fermi-Niveau und 70meV darunter deutlich voneinander
unterscheiden, wie auch ein Blick auf die BM in Abb. 5.26 (b) bereits andeutet. Außerdem
ist die Intensität nahe des X- bzw. M-Punktes beim Spin-aufgelösten MDC höher (Bereich
des S2’-Bandes). Der Fit der Daten gelingt sowohl für die S1’-Bänder als auch das S2’-

83Das entsprechende Minimum des semimetallischen Valenzbandes befindet sich an den Γ√7×
√

3-Punkten
(s. Abb. 5.23).
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Band am besten mit insgesamt jeweils vier Peaks im Gegensatz zu zwei Peaks an EF. Im
Bereich der S1’-Bänder lässt sich dies auf die Überlagerung der beiden Rotationsdomänen
zurückführen. Beim S2’-Band passt der Effekt – zusammen mit den gemessenen und ge-
fitteten Spin-Polarisationen der Peaks c-f mit Spin-Polarisationsgraden S = 32,5 % – zum
Rashba-Effekt abseits der Hauptsymmetrierichtungen. Die Orientierung der Spins der Peaks
des S2’-Bandes zeigt dabei nicht genau entlang der Symmetrieachse in Sx-Richtung, sondern
hat ähnlich große Anteile der Sy-Komponente. Dies lässt sich mit dem Abstand von 0,041Å−1

in kx-Richtung der Messung zur exakten KMK-Richtung erklären.
Der Fit im Bereich des S2’-Bandes ist dennoch nicht absolut eindeutig. Es können mehrere

verschiedene Spin-Polarisationsvektoren Si zu jedem Peak (bei variierender Peakposition)
gefittet werden. Im Einklang mit dem Rashba-Effekt, den vorliegenden Messdaten und der
hochauflösenden FSM von Choi in [138], die ein sog. Fünferkreuz84 für das S2’-Band zeigt,
steht jedoch einzig das in Abb. 5.31 gezeigte Modell mit der entsprechenden Spin-Textur,
die zur Spin-Polarisation des Fits in Abb. 5.26 (d) u. (e) u. Tab. 5.7 passt. Dabei dispergiert
der kreuzförmige Innenteil der Isoenergielinien bei EF mit zunehmender Bindungsenergie zu
einem Oktagon (ggf. bei noch höherer Bindungsenergie zu einer Ellipse). Die äußere Raute
rundet sich ebenfalls mit zunehmendem EB ab.
Das S3’-Band zeigt hingegen keine messbare Spin-Aufspaltung.
Die Spin-Polarisation des symmetrisierten Fits unterscheidet sich im Bereich der S1’-

Bänder leicht vom Messwert (s. positiver ky-Bereich der Sx,y-Komponenten in Abb. 5.26 (e)).
Der genaue Hintergrund hierfür lässt sich leider nicht aufklären. Der Spin-Polarisationsgrad
der Bänder ist mit S = 60,9 % deutlich höher als der des S2’-Bandes. Auch ergibt der
Fit an die Daten keine vollständige Ausrichtung der Spin-Polarisierung in x-Richtung für
diese Peaks (s. Tab. 5.7), wie dies in exakter KMK-Richtung bei gleichen Flächenanteilen
beider beteiligter Rotationsdomänen zu erwarten wäre. Stattdessen liegt zwischen den Spin-
Polarisationsvektoren der beiden Rotationsdomänen ein in-plane-Winkel von jeweils 60° bzgl.
dem gleichen Teilband E+(k) bzw. E−(k) vor, was an der Orientierung der Domänen relativ
zueinander liegt. Die relativ großen Sy,z-Komponenten sind somit auf den kleinen Versatz
der Messung zur KMK-Richtung und die beiden beteiligten Rotationsdomänen rückführbar.
Die Spin-Polarisationsvektoren der Peaks der jeweils gleichen Rotationsdomäne im positiven
bzw. negativen ky-Bereich sind außerdem jeweils paarweise antiparallel zueinander.

Diskussion

Die Ergebnisse der ARPES-Messungen stimmen wie gezeigt größtenteils mit den früheren Ex-
perimenten überein [39, 138, 142, 421, 422, 424]. Im Folgenden werden einige wichtige Details
dieser Ergebnisse diskutiert, wobei der Fokus auf dem S1/S1’- und dem S2/S2’-Band liegt.
Lediglich das S1/S1’-Band ist metallisch und zeigt dabei eine quasi-eindimensionale Fermi-
Fläche. DFT-Berechnungen der Zustandsdichte zeigen, dass dieses Band am Fermi-Niveau
daher Pb6px,y-Charakter hat [158]. Das S2/S2’-Band ist den Messungen und Berechnungen
zufolge dagegen semimetallisch und berührt das Fermi-Niveau nur an seinen Maxima nahe
den M-Punkten in Form eines Fünferkreuzes (s. Abschnitt zum S2/S2’-Band ab S. 165 u.
[138]). Die Ermittlung der Rashba-Koeffizienten beider Bänder wird durch mehrere Punkte
erschwert. Zum einen liegen die Rashba-Koeffizienten bei einer gegebenen Spin-Aufspaltung
eines Bandes mehrheitlich in Kombination mehrerer unterschiedlicher Koeffizienten nach

84Überlagerung eines Andreaskreuzes mit einer Raute
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Tab. 2.3 vor, zum anderen überlagern sich aufgrund der C1v-Rotationssymmetrie die Inten-
sitäten und damit die Bandstrukturen und Spin-Polarisationen der drei Rotationsdomänen
(Vgl. Kap. 2.2.3). Außerdem ist die Theorie über den Rashba-Effekt für 2DEGs und nicht für
Quasi-1DEGs konzipiert worden. Die Reduzierung der Dimensionalität zusammen mit dem
Rashba- und Warping-Effekt führt somit zu einer recht großen Parameteranzahl.

S1/S1’-Band
Die gemessenen Spin-Aufspaltungen des S1/S1’-Bandes lassen sich zusammen mit den DFT-
Berechnungen der Bandstruktur aus [45, 46] zu einer CEM für das S1/S1’-Band zusammen-
fassen, die die SOI beinhaltet (s. Abb. 5.27 (a)). Dabei sind alle Messwerte der SR-ARPES-
Messungen des S1/S1’-Bandes berücksichtigt. Die Überlagerung dieses Modells mit der be-
rechneten FSM aus [45] ist konsistent (s. linker Teil in Abb. 5.27 (b)). Lediglich an den Rän-
dern der 1. SBZs der drei Rotationsdomänen der Rekonstruktion und zwischen den K- und
M-Punkten sind Abweichungen erkennbar. Diese Abweichungen sind letztlich auf die im Ver-
gleich zur Berechnung verschobenen Peaks d und e des S1-Bandes in ΓM-Richtung zurück-
zuführen (s. Abb. 5.25 (c)). Die Übereinstimmung mit der hier gemessenen FSM ist ebenfalls
sehr gut (s. rechter Teil in Abb. 5.27 (b)). Die Isoenergielinien sind demnach für jede der drei
Rotationsdomänen Spin-aufgespaltene, quasi-eindimensionale Linien mit Wellungen parallel
zur jeweiligen ΓX-Richtung und mit unterschiedlich großen Spin-Aufspaltungen innerhalb der
SBZ. Physikalisch sind die Wellungen auf die Kopplung benachbarter atomaren Pb-Ketten
zurückzuführen und damit ein Warping-Effekt (Vgl. Abb. 5.3 (a) u. s. Kap. 2.3). Das Modell
beinhaltet auch die Spiegelsymmetrien der ΓM- und XY′-Richtung (Vgl. Abb. 2.2 (c)). So gilt
bspw. für das S1-Band in ky-Richtung an diesen Spiegelebenen S±(ky) ‖ ey mit S±x,z = 0 und
S±y 6= 0.

Aus den Fermi-Wellenvektoren der Spin-integrierten MDCs in Tab. 5.5 lassen sich die
Rashba-Aufspaltungen des S1/S1’-Bandes an einigen Punkten im K-Raum am Fermi-Niveau
bestimmen. Nur das S1-Band wird von den Messungen entlang einer kristallographischen
Hauptrichtung geschnitten (in kx-Richtung), die anderen Schnitte sind jeweils unter einem
schrägen Winkel zu den Fermi-Wellenvektoren relativ zu den jeweiligen Γ√7×

√
3-Punkten

der Rekonstruktion (S1’-Bänder). Für den Abschnitt ΓY hat das S1-Band eine Rashba-
Aufspaltung ∆kS1,1R,F,x = 0,056Å−1 und im Bereich YM, welcher äquivalent ist zu XY′,
∆kS1,2R,F,x = 0,049Å−1, welche etwas kleiner ist. Aus den Werten für die S1’-Bänder ergeben
sich je nach Orientierung größere bzw. kleinere Rashba-Aufspaltungen. Für die ΓM-Richtung
ergibt sich aufgrund der Wellung der Fermi-Fläche des Quasi-1DEGs eine sehr große Aufspal-
tung von ∆kS1’R,F,x = 0,149Å−1. Dagegen ist die Aufspaltung in ΓK-Richtung in der 2. SBZ
der Rekonstruktion mit ∆kS1’R,F,y = 0,034Å−1 wesentlich geringer. Parallel zur KMK-Richtung
ergibt sich bei kx = 0,904Å−1 außerdem ∆kS1’R,F,y = 0,089Å−1.

Zusammen mit den gemessenen Spin-Aufspaltungen bei EB = 70meV der SR-ARPES-
Messungen und den Ergebnissen der DFT-Berechnungen zur Bandstruktur aus [45, 46] kann
damit ein Modell für die Dispersion des S1/S1’-Bandes aufgestellt werden, das den Rashba-
Effekt und Korrekturen zum Modell des idealen 1DEGs beinhaltet. Als Ansatz kann hierzu
die Dispersionsrelation des S1-Bandes der SIC-Phase aus Gl. (5.16) verwendet werden, wo-
bei noch einzelne Parameter aufgrund der verschiedenen Oberflächensymmetrien und der
Dimensionalitäten beider Systeme modifiziert werden müssen.
Das Confinement quantisiert die Energie des Elektronengases in einer weiteren Richtung
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(a) Die Spin-polarisierten Teilbänder von
S1 (S1’) sind in rot und blau (grün
und gelb) dargestellt. Die Aufspaltun-
gen in den Hauptsymmetrierichtungen ent-
sprechen genau denen der SR-ARPES-
Messungen. Unter der Annahme gleicher
Intensitäten Ii ≡ 1/3IGes der Rotations-
domänen der Rekonstruktion ergibt sich
die gezeigte Ausrichtung der Spins (Pfei-
le) der S1/S1’-Bänder. Die gestrichelten
Linien zeigen die Ränder der SBZs der
drei Rotationsdomänen der Rekonstrukti-
on und das schwarze Hexagon den Rand
der Si(111)-(1× 1)-SBZ.

(b) Überlagerung des Modells aus (a) mit dem Modell
der berechneten FSM von Jung und Kang aus
[45] (links) und der gemessenen FSM als Graustu-
fenbild aus Abb. 5.22 (a) (rechts, logarithmische
Farbskala). Insbesondere im Bereich der 2. SBZ
der Rekonstruktion zeigt sich eine gute Überein-
stimmung des Spin-aufgespaltenen Modells mit
der Messung. Die schneeflockenartige Struktur in
der DFT-Berechnung am Rand der 1. SBZ der Re-
konstruktion tritt nicht auf, da das S1-Band in
der Messung im YX-Abschnitt im Vergleich zum
Modell verschoben ist.

Abbildung 5.27: Modell der Rashba-aufgespaltenen CEM der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion
für die S1/S1’-Bänder bei EB = 70meV.

(für das S1-Band in der ky-Richtung), sodass in dieser Richtung keine Dispersion auftre-
ten sollte. Die DFT-Berechnung der KMK-Richtung in Abb. 5.23 (a) zeigt jedoch, dass das
S1-Band in dieser Richtung dennoch eine schwache Dispersion aufweist. Daher sollten die
isotropen Parameter aus Gl. (5.16) zur Beschreibung des S1/S1’-Bandes der (

√
7 ×
√

3)-
Rekonstruktion grundsätzlich durch zusätzliche anisotrope Terme ergänzt werden.
Aus den DFT-Berechnungen in Abb. 5.23 ergibt sich für die Energie des S1-Bandes am

Γ-Punkt E(Γ) = −257meV und am X-Punkt E(X) = −566meV (jeweils bereits bezogen
auf EF in der Messung; die X-Punkte der 1. SBZ befinden sich bei ky,0 = ±0,327Å−1).
Nach Abb. 5.23 (a) lässt sich die Dispersion V (ky) entlang ΓX sehr gut mittels einer Kosinus-
Funktion mit einer Potentialdifferenz von V0 = 154,5meV beschrieben.

Mittels der Schnittpunkte des S1-Bandes mit der ΓM-Richtung des Spin-aufgelösten MDCs
aus Abb. 5.25 (d) u. (e) u. Tab. 5.6 und des Spin-integrierten MDCs am Fermi-Niveau aus
Abb. 5.25 u. Tab. 5.5 lassen sich weitere Bandparameter unter Beachtung der C1v-Symmetrie
bestimmen. Ebenso sind die Peakpositionen und Spin-Polarisationsvektoren der S1’-Bänder



- 162 - Kapitel 5. Messungen an Pb/Si(111)
Kapitel 5.2. ARPES-Messungen

(a) Dispersion E(k) ohne Rashba-Effekt. (b) Dispersionen E±(k) mit Rashba-Effekt:
E+(k) rot, E−(k) blau.

Abbildung 5.28: Berechnete Dispersionen des S1-Bandes in der 1. SBZ der (
√

7 ×
√

3)-
Rekonstruktion: Berechnung der Dispersionen mittels Gl. (5.28) u. (5.27)
mit den im Text angegebenen Werten. Zusätzlich sind die Isoenergielinien
am Fermi-Niveau eingezeichnet.

des Spin-aufgelösten MDCs parallel zur KMK-Richtung aus Abb. 5.26 (d) u. (e) u. Tab. 5.7
zu berücksichtigen.
In kx-Richtung lässt sich das S1-Band als quasi-freies Elektronengas mit Korrekturen hö-

herer Ordnung in kx betrachten. Da die Schnittpunkte des S1-Bandes mit den Spiegelebenen
in den Bereichen ΓY und XY′ nicht bei den gleichen kx-Werten sind (Vgl. MDCs in ΓM-
Richtung in Abb. 5.25 u. Tab. 5.5 u. 5.6), wird neben einem isotropen Term κIk

4
x auch ein

Anisotropieterm gleicher Ordnung in kx zur korrekten Beschreibung der Dispersion benö-
tigt (Warping-Effekt). Aus dieser Anisotropie lässt sich auch die Wellung der Fermi-Fläche
ableiten. Das Warping der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion unterscheidet sich in den ARPES-
Messungen dieser Arbeit teils deutlich von den DFT-Berechnungen von Jung und Kang
in [45] (s. Abb. 5.22 u. 5.27). Da innerhalb der 1. SBZ mehrere Wellungen auftreten, reicht
es nicht aus die ky-Abhängigkeit des Anisotropieterms mit einer einfachen Kosinus-Funktion
analog zur ΓX-Richtung zu modellieren. Es wird zusätzlich ein weiterer Kosinus-Term mit
der dreifachen Frequenz benötigt.
Neben diesen Spin-unabhängigen Termen treten auch Spin-abhängige Terme in der Be-

schreibung der Dispersion des S1-Bandes auf, die sich auf den Rashba-Effekt zurückführen
lassen. Neben Einschränkungen, die sich direkt auf die C1v-Symmetrie beziehen (s. Tab. 2.3),
reduziert die Spiegelebene entlang der XY′-Richtung die Anzahl möglicher Terme weiter. Um
die gemessenen Spin-Aufspaltungen und -Polarisationen korrekt zu reproduzieren, reichen in
der y- und z-Komponente von α(k) Terme bis zur 3.Ordnung in k aus, jedoch nicht in der
x-Komponente. Aufgrund des Warping-Effekts und den damit einhergehenden vier weiteren
Linien parallel zur kx-Richtung bei endlichen ky-Werten innerhalb der 1. SBZ der Rekonstruk-
tion, in denen S±(k) ‖ ey mit S±x = 0 gilt, muss die x-Komponente des Rashba-Effekts durch
zwei weitere Terme bis zur 7.Ordnung in ky erweitert werden. Die minimale Beschreibung
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des Rashba-Effekts des S1-Bandes der (
√

7×
√

3)-Rekonstruktion lässt sich damit als

α(k) =

α
yx
1 ky + αyyyx3 k3

y + αyyyyyx5 k5
y + αyyyyyyyx7 k7

y
αxy1 kx + αxxxy3 k3

x + αxyyy3 kxk
2
y

αyz1 ky + αyyyz3 k3
y

 (5.27)

ausdrücken.
Zusammengefasst ergibt sich die mit den Messdaten berechnete Dispersionsrelation E±(k)

des S1-Bandes der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion als Quasi-1DEG mit Warping- und Rashba-
Effekt in C1v-Symmetrie zu

E±(k) = E0 + V (ky) + ~2k2
x

2m∗0,x
+ κ(k)k4

x ± |α(k)|

= E0 + V0 cos
(
πky
ky,0

)
+ ~2k2

x
2m∗0,x

+
[
κI −

κA
2

(
cos

(
πky
ky,0

)
+ cos

(
3πky
ky,0

))]
k4
x

± |α(k)| ,

(5.28)

mit den Parametern E0 = −411,5meV, V0 = 154,5meV, m∗0,x = 4,834me, κI = 109,5 eVÅ4,
κA = 97,452 eVÅ4, αyx1 = −2,89meVÅ, αyyyx3 = 353meVÅ3, αyyyyyx5 = −8,764 eVÅ5,
αyyyyyyyx7 = 53,438 eVÅ7, αxy1 = −170meVÅ, αxxxy3 = −243meVÅ3, αxyyy3 = −8,401 eVÅ3,
αyz1 = −341meVÅ und αyyyz3 = 3,18 eVÅ3. Die mit diesen Parametern berechnete Disper-
sion ohne und mit Rashba-Effekt ist in Abb. 5.28 dreidimensional dargestellt. Hieraus sind
die Anisotropien und die Dimensionalität des S1-Bandes klar ersichtlich. Die Projektion der
berechneten Dispersionsrelationen beider Teilbänder ist in Abb. 5.29 (a) auf die BM der ΓM-
Richtung gelegt und zeigt eine sehr gute Übereinstimmung der Berechnung mit den Messdaten
und der (simpleren) DFT-Berechnung samt Rashba-Effekt 1.Ordnung in k aus Abb. 5.25 (c).
Das Anisotropieverhältnis 4. Ordnung in k ist durch (κI +κA(ky))/(κI−κA(ky)) gegeben85

und ist entlang ΓY minimal mit einem Wert von 0,06 und entlang XY′ maximal mit einem
Wert von 17,18. Dies bestätigt die starke Kopplung der benachbarten atomaren Pb-Ketten
anhand des ausgeprägten Warping-Effekts.
In Abb. 5.29 (b) sind die nach Gl. (2.112) berechneten effektiven Massen m∗,±x der Dispersi-

onsrelationen der beiden Teilbänder von S1 aus Gl. (5.28) für die ΓY- und die XY′-Richtung
dargestellt. Ähnlich wie bei der SIC-Phase sind die effektiven Massen wie erwartet aniso-
trop und abhängig von der Spin-Polarisation (Vgl. Abb. 5.18 (d)). Letzteres ist jedoch nahezu
zu vernachlässigen. Am Γ-Punkt beträgt die effektive Masse mit m∗x(0) = m∗x,0 = 4,83me
etwa das 1,6-fache wie bei der SIC-Phase (s. o.). Zum Fermi-Niveau hin nehmen die effekti-
ven Massen der Teilbänder sowohl entlang ΓY als auch entlang XY′ deutlich ab, wobei sich
Werte von m∗,+x = 0,47me und m∗,−x = 0,37me für die ΓY-Richtung und m∗,+x = 0,08me,
m∗,−x = 0,05me für die XY

′-Richtung am Fermi-Niveau ergeben. Aufgrund der sehr niedrigen
effektiven Massen am Fermi-Niveau in XY′-Richtung kann die (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion als
quasi-relativistisches 1DEG betrachtet werden.
Die mittels Gl. (5.18) aus den effektiven Massen und Fermi-Wellenvektoren abgeleiteten

Fermi-Geschwindigkeiten unterscheiden sich wiederum sehr deutlich für diese beiden Rich-
tungen. In ΓY-Richtung ergeben sich Werte von v+

F,x = 7,77 · 105 m⁄s und v−F,x = 1,17 · 106 m⁄s,
85Definition analog zum Anisotropieverhältnis 6.Ordnung in k in Kap. 5.2.1. Ein isotropes Elektronengas

mit einer geraden Fermi-Fläche hat ein Anisotropieverhältnis von 1.
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(a) BM in ΓM-Richtung mit berechneten Dispersio-
nen E+(kx) und E−(kx) aus Gl. (5.28).

(b) Berechnete effektive Massen m∗(kx) in ΓY-
und XY′-Richtung. Die Datenpunkte mar-
kieren die Werte am Fermi-Niveau.

Abbildung 5.29: Vergleich von gemessener und berechneter Dispersion des S1-Bandes der
(
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion: Die roten und blauen bzw. orange- und cy-
anfarbenen Linien entsprechen den berechneten Dispersionen E+(kx) und
E−(kx) aus Gl. (5.28) mit den im Text angegebenen Parametern für die
BM der ΓM-Richtung in (a). In (b) sind die für die beiden Richtungen
und Teilbänder nach Gl. (2.112) berechneten effektiven Massen m∗(kx)
dargestellt.

während in XY′-Richtung Werte von v+
F,x = 2,93 · 106 m⁄s und v−F,x = 5,65 · 106 m⁄s abgeleitet

werden können.

In [138] wurde die (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion im Vergleich dazu als Quasi-2DEG mit ei-
ner isotropen Fermi-Geschwindigkeit von vF = 1,36 · 106 m⁄s und einer effektiven Masse von
m∗0 = 1,16me bei einem Fermi-Wellenvektor von kF = 1,36Å−1 angenommen. Dieses Modell
widerspricht damit sämtlichen Ergebnissen in dieser Arbeit.

Abb. 5.30 zeigt die Spin-Polarisation beider Spin-polarisierten Teilbänder von S1 (unter
der Annahme vollständiger Spin-Polarisation) und deren Isoenergielinien am Fermi-Niveau.
Demnach ist das S1-Band hauptsächlich in Sy-Richtung Spin-polarisiert. Lediglich nahe der
ΓX-Richtung dreht sich die Spin-Polarisation symmetriebedingt nahezu vollständig in out-of-
plane-Richtung und mit im Vergleich dazu sehr kleiner, aber endlicher Sx-Komponente. Die
Sx-Komponente spielt insgesamt trotz (oder gerade wegen) der Berücksichtigung von Termen
bis zur 7.Ordnung in ky nur eine untergeordnete Rolle.

Die Isoenergielinie am Fermi-Niveau des Spin-unabhängigen Teils von Gl. (5.28) lässt sich
als Polynom vierten Grades in kF,x als Funktion von kF,y darstellen. Mit diesem Polynom ist
der mittlere Fermi-Wellenvektor (bzgl. des Spins) durch Mittelung entlang ky innerhalb der
1. SBZ der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion zu kF,x = 0,247Å−1 bestimmbar. Damit lässt sich die
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(a) S+(k) mit Isoenergielinien von E+(k) bei
EB = 70meV.

(b) S−(k) mit Isoenergielinien von E−(k) bei
EB = 70meV.

Abbildung 5.30: Berechnete Spin-Textur des S1-Bandes in der 1. SBZ der (
√

7 ×
√

3)-
Rekonstruktion: Die Vektoren zeigen die Richtung der in-plane-Spin-
Polarisation und mit ihrer Länge ihren Betrag an. Die Länge der Vek-
toren bei ky = 0 entspricht S±z = 0. Rot bzw. blau hinterlegte Bereiche
kennzeichnen die out-of-plane-Spin-Polarisation (S±z -Komponente, lineare
Farbskala). Die Berechnungen sind mit S± = 100 % nach Gl. (5.27) durch-
geführt worden. Die Isoenergielinien des S1-Bandes am Fermi-Niveau sind
durch die rote Linie in (a) und die blaue Linie in (b) dargestellt.

Elektronenkonzentration des Quasi-1DEGs mittels

n1D = 2kF,x
π

(5.29)

zu n1D = 1,57 · 107 cm−1 berechnen. Im Vergleich dazu wäre die Elektronenkonzentration
nach [138] als Quasi-2DEG mit n2D = 2,94 ·1015 cm−2 sogar etwa zehnmal so hoch wie in der
SIC-Phase, mit dem hier ermittelten Wert für kF,x mit n2D = 9,71 · 1013 cm−2 jedoch sogar
2,8-fach so klein.
BMs in KMK-Richtung der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion wurden bereits in [138, 142, 422,
424] vermessen86. Ergänzend zum Abschnitt ab S. 156 sei hier nur erwähnt, dass die in [142,
424] bestimmten Bandparameter auf einer parabolischen Näherung beruhen. Die Ergebnisse
und die Modellierung der Messungen in dieser Arbeit zeigen jedoch ein komplexeres Verhalten
auf, sodass die Parametrisierung der S1’-Bänder als quasi-freies Elektronengas fallen gelassen
werden muss. Die effektive Masse m∗S1’ am Fermi-Niveau entspricht dabei in etwa dem Wert
in XY′-Richtung (Vgl. Abb. 5.27 u. 5.29 (b)).

S2/S2’-Band
Das S2’-Band berührt das Fermi-Niveau lediglich am und in der Nähe der M-Punkte. Nach
[138] bildet die FSM des S2’-Bandes eine kreuz- und rautenförmige Struktur - ein sog. Fün-
ferkreuz. Die ARPES-Messungen in dieser Arbeit passen zu solch einem Fünferkreuz, jedoch
mit anderen Fermi-Wellenvektoren (s. Tab.5.5). In Kombination mit den Spin-aufgelösten
MDCs in Abb. 5.25 (d) u. (e) u. 5.26 (d) u. (e), sowie Tab. 5.6 u. 5.7 zeigt sich, dass das S2’-
Band Spin-polarisiert ist und das Andreaskreuz des Fünferkreuzes am Fermi-Niveau (und nur
dort) Spin-entartet ist. Es ergeben sich Rashba-Aufspaltungen von ∆kS2’R,F,x = 0,101Å−1 für

86 In [142, 422, 424] sind die S1’-Bänder mit „S2“ und das S2’-Band mit „S1“ bezeichnet.
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(a) CEM bei EB = 70meV und
FSM: Bei EB = 70meV sind
die Isoenergielinien (durchge-
zogene rote und blaue Li-
nien; mit Spin-Textur der
SR-ARPES-Messungen) durch
den Rashba-Effekt voneinan-
der getrennt und bilden Okta-
gone, die zu höheren Bindungs-
energien in Ellipsen überge-
hen. Bei EF bilden die bei-
den Teilbänder ein sog. Fün-
ferkreuz (rote und blaue ge-
strichelte Linien; äußere Rau-
te Spin-polarisiert, inneres An-
dreaskreuz durch Überlage-
rung Spin-entartet). Die oran-
gefarbenen gestrichelten Lini-
en markieren die Positionen
der BMs in (b)-(e).

(b) BM entlang Linie i1 in (a):
Nur das äußere Teilband
schneidet EB = 70meV. Die
Dispersionen sind bis auf den
flachen Innenteil annähernd
parabolisch und ähneln dem
Zeeman-Effekt.

(c) BM entlang Linie i2 in (a):
Das äußere Teilband berührt
EF in zwei Punkten, während
das innere Teilband über
einen kurzen Abschnitt EB =
70meV erreicht. Die Disper-
sion entspricht in etwa dem
Rashba-Zeeman-Effekt.

(d) BM entlang Linie i3 in (a):
Beide Teilbänder überlappen
ähnlich wie beim Rashba-
Effekt, jedoch mit je zwei
Berührungen von EF (Maxi-
ma). Die Dispersion des in-
neren Teilbandes ist nach au-
ßen hin sehr steil.

(e) BM entlang Linie i4 in (a)
durch den M-Punkt: Durch
die Entartung beider Teil-
bänder im M-Punkt an EF
ist die TRS im M-Punkt er-
halten. Die Dispersion beider
Teilbänder ist ähnlich dem
Rashba-Effekt, wobei das äu-
ßere Teilband EF jedoch drei-
fach berührt (Maxima).

Abbildung 5.31: Modelle der FSM und CEM bei EB = 70meV und BMs des S2’-Ban-
des um den M-Punkt: Das S2’-Band ist um den M-Punkt herum Spin-
polarisiert, am M-Punkt selbst jedoch nicht (TRIM). Je größer die Entfer-
nung vomM-Punkt, desto kleiner erscheint die Spin-Aufspaltung aufgrund
des Rashba-Effekts entlang der BMs in (b)-(e). Die Pfeile in den Käs-
ten oberhalb der BMs zeigen die Spin-Orientierungen für EB = 70meV.
Die SR-ARPES-Messung in Abb. 5.26 (d) u. (e) u. Tab. 5.7 entspricht Li-
nie k3 in (a) bzw. (d). Die Koordinaten (k′x,ky) sind relativ zum M-Punkt
definiert. Das Modell gilt analog mit veränderten Fermi-Wellenvektoren
auch für die kx-Richtung.
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die ΓM-Richtung und parallel zur KMK-Richtung bei kx = 0,904Å−1 ∆kS2’R,F,y = 0,046Å−1.
Extrapoliert auf die KMK-Richtung ergibt sich daraus ∆kS2’R,F,y = 0,062Å−1.
Modelle der FSM und CEM bei EB = 70meV sind zusammen mit Modellen der Dispersio-

nen und der gemessenen Spin-Textur in Abb. 5.31 dargestellt. Die Dispersionen in ky-Richtung
bei verschiedenen Werten von kx nahe des M-Punktes zeigen dabei lokal verschiedene Aus-
prägungen des Rashba-Zeeman-Effekts. Für die KMK-Richtung ist in Abb. 5.31 (e) jedoch ein
drittes Maximum der Dispersion des S2’-Bandes direkt am M-Punkt zu finden, das sich nicht
mehr mit dem Rashba-Zeeman-Effekt alleine beschreiben lässt. Dies liegt in der Fünferkreuz-
förmigen FSM und der Semimetallizität des S2’-Bandes begründet. Das äußere Teilband
berührt das Fermi-Niveau demnach in drei Punkten entlang der KMK-Richtung, während
das innere Teilband dies nur im M-Punkt tut. Die gemessene Spin-Textur erfüllt zudem die
C1h-Symmetrie des M-Punktes bezogen auf die Si(111)-Oberfläche. Da bisher keine DFT-
Berechnung mit SOI für die (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion vorliegt, gibt es darüber hinaus keine
Bestätigung für das Fünferkreuz und die modellierte Dispersion des S2’-Bandes.
In [424] wird für das S2’-Band in KMK-Richtung eine effektive Lochmasse von nur m∗y =

0,036me als Ergebnis eines Fits mittels k·p-Theorie angegeben. Aufgrund der nicht berück-
sichtigten Struktur des Fünferkreuzes kann diese Rechnung folglich lediglich für das innere
Teilband gelten (rote Kurve in Abb. 5.31 (e)). Für das äußere Teilband werden keine Anga-
ben gemacht. Wegen der komplexen Bandstruktur ist die experimentelle Ermittlung einer
effektiven Masse für beide Teilbänder anhand der in dieser Arbeit vorliegenden Daten nicht
durchführbar. Dies liegt auch an dem teilweisen Wechsel des äußeren Teilbandes von loch- zu
elektronen- und wiederum zu lochartiger Dispersion aufgrund des rautenförmigen Maximums
an EF.

5.2.3. „Devil’s Staircase“-Phase

Von besonderem Interesse im Bereich der α-Pb/Si(111)-(
√

3×
√

3)-Phase ist die sog. DS-Phase
zwischen ΘPb = 1,20ML und ΘPb = 1,33ML und bei tiefen Temperaturen. Strukturell bildet
sie den Grundzustand in diesem Bereich der Bedeckung (Vgl. Abb. 4.2). Die atomare Struktur
dieser Phase ist durch die lineare Kombination von n Einheitszellen der (

√
7 ×
√

3)- und m
Einheitszellen der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion mit ΘPb = 1,20ML bzw. ΘPb = 1,333ML ge-
kennzeichnet (s. Abb. 4.7). Einige grundlegende physikalische Eigenschaften dieser Phase sind
in Kap. 4.2.4 zusammengefasst. Charakteristisch ist vor allem die langreichweitige Ordnung
der DS-Phase [242, 328, 456, 457]. Die Kombination aus Einheitszellen der (

√
7×
√

3)- und der
(
√

3×
√

3)-Rekonstruktion erlaubt eine nahezu kontinuierliche Einstellung der elektronischen
Eigenschaften zwischen der quasi-eindimensionalen (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion (1DEG) und
der quasi-zweidimensionalen SIC-Phase (2DEG) durch Variation der Bedeckung. Auch lässt
sich so die Kopplung benachbarter atomarer „Drähte“ präzise untersuchen.
In diesem Kapitel werden Spin-integrierte und Spin-aufgelöste ARPES-Messungen bei T =

20K vorgestellt und diskutiert. Diese Messungen wurden an der (1,6)-Struktur mit ΘPb ≈
1,304ML durchgeführt. In [138] wurden von Choi bereits Spin-integrierte ARPES-Messungen
an der (2,6)-Struktur (ΘPb ≈ 1,286ML) durchgeführt. Die ähnlichen Bedeckungen der (2,6)-
und der (1,6)-Struktur lassen ähnliche, vergleichbare Bandstrukturen erwarten. Es wurde
jedoch von Choi im Vergleich zu den Messungen in dieser Arbeit ein um 2° in [112]-Richtung
fehlgeneigtes Si-Substrat verwendet, sodass anstatt der üblichen Triple Domain-Struktur eine
Single Domain-Struktur vorlag, was die Interpretation der ARPES-Messungen vereinfacht.
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(a) LEED-Bild. (b) Linescan entlang der orangefarbenen, gestrichelten
Linie in (a). Die gestrichelten roten Linien markie-
ren die Positionen der LEED-Spots der (

√
7 ×
√

3)-
und der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion und die gestri-
chelten blauen Linien markieren die Positionen der
(1,6)-Struktur.

Abbildung 5.32: LEED-Bild der (1,6)-Struktur der DS-Phase: Anhand der charakteristi-
schen Peakpositionen lässt sich aus dem Intensitätsprofil in (b) nach [456]
auf die (1,6)-Struktur der DS-Phase schließen; E = 94 eV, T = 20K.

Unmittelbar vor den ARPES-Messungen wurde die exakte Struktur mittels LEED be-
stimmt (s. Abb. 5.32). Das Intensitätsprofil ist für die verschiedenen (n,m)-Strukturen nach
[456] unterscheidbar (s. a. Kap. 5.1.3). Der gemessene Intensitätsverlauf passt sehr gut zu den
Peakpositionen der (1,6)-Struktur. In Abb. 4.7 (b) ist das Strukturmodell der (1,6)-Struktur
dargestellt.

Das bei den ARPES-Messungen verwendete Si-Substrat hatte im Vergleich zur (
√

7×
√

3)-
Rekonstruktion und zur SIC-Phase eine höhere n-Dotierung. Daher ist hier der Potenti-
algradient der Raumladungszone mit ∂zV ≈ 109 eV⁄m deutlich stärker (s. Kap. 5.2.4). Dies
führt nach Gl. (5.6) zu ∆Φ = 351meV. Außerdem entstehen in der Verarmungszone nahe
der Oberfläche durch die Bandverbiegung Pb-induzierte QWSs, welche aufgrund der hohen
n-Dotierung in den BMs als quantisierte, dispergierende Zustände im Si-Valenzband sicht-
bar werden (s. Abb. 5.35 (a) u. (c)). Weitere Details hierzu werden in Kap. 5.2.4 diskutiert.
Das VBM am Γ-Punkt liegt zudem bei EB = 205meV (s. Abb. 5.35 (c)). Nach Gl. (5.5)-(5.7)
ergibt sich damit eine Höhe der Schottky-Barriere von lediglich ΦSB(20K) = 614meV, was
im Vergleich zur (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion und zur SIC-Phase deutlich niedriger ist als er-
wartet. Bei den Messungen an der (2,6)-Struktur von Choi ergab sich dagegen die Höhe der
Schottky-Barriere zu ΦSB = 1,06 eV [138].

Mit einer Bedeckung von ΘPb ≈ 1,304ML gehört die (1,6)-Struktur zu den Strukturen
der DS-Phase, die bei Erhöhung der Temperatur einen strukturellen Phasenübergang zur
SIC-Phase vollziehen (Vgl. Abb. 4.2; TC = 124K). Wegen des großen Anteils der (

√
3×
√

3)-
Rekonstruktion in der Einheitszelle (78,3% der Fläche) lässt sich daher erwarten, dass die
Bandstruktur der (1,6)-Struktur große Ähnlichkeiten mit der Bandstruktur der SIC-Phase
aufweist. Im Gegensatz zur SIC-Phase weist die DS-Phase jedoch eine viel größere langreich-
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weitige Ordnung über die gesamte Si(111)-Terrasse auf, ohne dass andere Rotationsdomänen
wie bei der SIC-Phase auftreten [328]. Dies spiegelt sich auch in der Schärfe der Beugungsre-
flexe im LEED-Bild in Abb. 5.32 (a) und dem daraus entnommenen Linescan in Abb. 5.32 (b)
wider.

ARPES-Messungen der Bandstruktur

Die Spin-integrierten ARPES-Messungen der Single Domain-(2,6)-Struktur von Choi in [138]
zeigen, dass die FSM der DS-Phase mit Bedeckungen von ΘPb & 1,26ML starke Ähnlichkeit
mit der FSM der SIC-Phase aufweist (s. Abb. 5.33). Aufgrund des großen Flächenanteils mit
(
√

3×
√

3)-Rekonstruktion dominiert ihr Beitrag in der Photoelektronenemission. Die SBZ der
(2,6)-Struktur moduliert diese Intensität, wodurch an der Fermi-Energie eine „Aufspaltung“
der gewarpten, hexagonalen Fermi-Fläche auftritt. Die genauere Analyse dieser Aufspaltung
zeigt, dass sie exakt der Länge des reziproken Gittervektors g mit g = 2∆kF,y = 0,117Å−1

der (2,6)-Struktur entspricht. Zudem sind die zusätzlichen Isoenergielinien in kx-Richtung
über ∆kx ≈ 0,4Å−1 weit parallel zu den Isoenergielinien der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion, d. h.
es handelt sich bei ihnen um genestete Replikabänder der Bandstruktur. Da in der Messung
ausschließlich eine Single Domain-Struktur vorlag, sind die Replikabänder lediglich entlang
der ky-Richtung zu sehen.

Analog zur (2,6)-Struktur finden sich in den ARPES-Messungen an der (1,6)-Struktur
ebenfalls genestete Replikabänder der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion im Abstand des reziproken
Gittervektors g (mit g = 2∆kF = 0,143Å−1) der (1,6)-Struktur (s. CEMs bei EB = 191meV
in Abb. 5.34 (a)-(c) insbesondere im Bereich um die M-Punkte). Aufgrund der Triple Domain-
Struktur der Probe finden sich die Replikabänder hier jedoch für alle drei Rotationsdomänen.
Die in Abb. 5.34 (d) u. (e) gezeigten Modelle der FSM der Single und Triple Domain-

Struktur beinhalten neben dem Nesting der Replikabänder mit dem reziproken Gittervek-
tor g bereits die zusätzliche Spin-Aufspaltung der Bänder (s. u.). Zudem ist in diesem Mo-
dell der Matrixelementeffekt nicht berücksichtigt, sodass alle Replikabänder der (

√
3×
√

3)-
Rekonstruktion unabhängig von ihrer Intensität in der Messung dargestellt sind.
In Abb. 5.35 sind BMs der (1,6)-Struktur zusammen mit der modellierten Bandstruktur

dargestellt. Das VBM am Γ-Punkt befindet sich bei EB = 177meV (gemessen entlang der
ΓK-Richtung, s. Abb. 5.35 (c)). In ΓM-Richtung ist es dort aufgrund des Matrixelementeffekts
jedoch nicht sichtbar (s. Abb. 5.35 (a)). Innerhalb des Valenzbandes finden sich für höhere

Abbildung 5.33: Messung und Modell der FSM der (2,6)-Struktur von Choi: Details s.
Text; angepasst aus [138].
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(a) CEM der (1,6)-Struktur bei
EB = 191meV, T = 20K; lo-
garithmische Farbskala.

(b) CEM aus (a) überlagert mit
dem Modell der Single Do-
main-Struktur aus (d) (S2-
Bänder) und dem S1*-Band
der SIC-Phase (hier mit S3
bezeichnet).

(c) CEM aus (a) überlagert mit
dem Modell der Triple Do-
main-Struktur aus (e).

(d) FSM-Modell der Single Domain-Struktur. (e) FSM-Modell der Triple Domain-Struktur.

Abbildung 5.34: Spin-integrierte CEM und ihr Modell mit Spin-Aufspaltung der (1,6)-
Struktur der DS-Phase: Dünne schwarze Linien Si(111)-(1 × 1), dünne
rote, blaue und grüne Linien (1,6)-Struktur, sowie einige Hochsymmetrie-
punkte. Die dicken durchgezogenen und gestrichelten roten, blauen und
grünen Linien zeigen die Spin-aufgespaltenen Isoenergielinien der drei Ro-
tationsdomänen (S2/S2’-Bänder). Dicke schwarze Linien in (c) u. (e) zei-
gen die Überlagerung dieser Isoenergielinien an (S1/S1’-Bänder). Mehr
Details s. Text.
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(a) BM in ΓM-Richtung. (b) BM parallel zur KMK-
Richtung bei kx = 0,99Å−1.

(c) BM in ΓK-Richtung.

(d) BM in ΓM-Richtung mit
überlagertem Modell der
Bandstruktur.

(e) BM parallel zur KMK-
Richtung bei kx = 0,99Å−1

mit überlagertem Modell der
Bandstruktur.

(f) BM in ΓK-Richtung mit über-
lagertem Modell der Band-
struktur.

Abbildung 5.35: BMs und Modell der Bandstruktur der (1,6)-Struktur der DS-Phase: Di-
cke rote und blaue Linien (sowie schwarze Linien für das S1*-Band) an-
gepasstes Modell der Spin-aufgespaltenen Bandstruktur der SIC-Phase,
dünne gelbe und grüne gestrichelte Linien Spin-aufgespaltene Replikab-
änder einer einzelnen Rotationsdomäne (S2-Band in Abb. 5.34 (b)). Ro-
te und schwarze gepunktete Linien Ränder der SBZs bzw. Hochsymme-
triepunkte. Die CEM in Abb. 5.34 (a) wurde im Bereich der gelben Li-
nie aufgenommen. Die Spin-Aufspaltung der Bänder wurde mittels Spin-
aufgelöster MDCs in den magenta hinterlegten Bereichen (in (a), (b) und
(c)) vermessen (s. Abb. 5.36 u. 5.37); T = 20K, logarithmische Farbskala.

Bindungsenergien Pb-induzierte QWSs. Diese werden in Kap. 5.2.4 näher beleuchtet.
Alle drei in Abb. 5.35 gezeigten BMs zeigen, dass die hohen gemessenen Intensitäten tat-

sächlich auf die Bandstruktur der (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion der SIC-Phase zurückzuführen
sind. Die Bänder sind lediglich leicht modifiziert im Vergleich zur SIC-Phase (Vgl. blaue und
rote Linien mit Abb. 5.14). Im Unterschied zur SIC-Phase ist die gemessene relative Intensität
in den Bereichen zwischen diesen mit der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion assoziierten Bändern je-
doch höher. Durch Vergleich mit der Intensität über dem Fermi-Niveau lässt sich ausschließen,
dass es sich lediglich um Rauschen handelt. Stattdessen lässt sich die gemessene Intensität auf
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(a) Intensitätsverlauf und gefittete Peaks.

(b) Gemessene und gefittete Komponenten des Spin-Polarisations-
vektors S: Die gefärbten Flächen geben die Unsicherheiten des Fits
an.

Abbildung 5.36: Spin-aufgelöste MDCs der (1,6)-Struktur der DS-Phase in KMK-
Richtung: Die Hochsymmetriepunkte sind durch die gepunkteten Linien
markiert. Die gestrichelten grauen Linien markieren die Positionen der
gefitteten Peaks (s. a. Tab. 5.8). Die Benennung der Bänder (S1’, S2, S2’)
ist konsistent mit den Benennungen in den Abbildungen zur CEM und
den BMs; EB = 50meV, T = 20K.



Kapitel 5. Messungen an Pb/Si(111)
Kapitel 5.2. ARPES-Messungen - 173 -

(a) Intensitätsverlauf und gefittete Peaks in ΓK-
Richtung.

(b) Intensitätsverlauf und gefittete Peaks in ΓM-
Richtung.

(c) Gemessene und gefittete Komponenten des
Spin-Polarisationsvektors S in ΓK-Richtung:
Die gefärbten Flächen geben die Unsicherhei-
ten des Fits an.

(d) Gemessene und gefittete Komponenten des
Spin-Polarisationsvektors S in ΓM-Richtung:
Die gefärbten Flächen geben die Unsicherhei-
ten des Fits an.

Abbildung 5.37: Spin-aufgelöste MDCs der (1,6)-Struktur der DS-Phase in ΓK- und ΓM-
Richtung: Die Hochsymmetriepunkte sind durch die gepunkteten Linien
markiert. Die gestrichelten grauen Linien markieren die Positionen der ge-
fitteten Peaks (s. a. Tab. 5.9 u. 5.10). Die Benennung der Bänder (S1/S1*,
S1’, S2, S2’) ist konsistent mit den Benennungen in den Abbildungen zur
CEM und den BMs; EB = 50meV, T = 20K.
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Band, Position FWHM Kohärenz- Spin-Polari- Sx Sy Sz
Peak ky länge ξ sationsgrad S

Å−1 Å−1 Å % % % %
S1’, a -0,217 0,141 14,147 93,5 ±0 ±0 +93,5
S1’, b -0,180 0,142 14,127 68,3 ±0 ±0 -68,3
S1’, c +0,180 0,142 14,127 68,3 ±0 ±0 +68,3
S1’, d +0,217 0,141 14,147 93,5 ±0 ±0 -93,5
S2’, e -0,427 0,140 14,337 51,4 +37,0 +29,2 -20,5
S2’, f -0,285 0,141 14,194 100 -77,1 -58,7 -24,7
S2’, g +0,285 0,141 14,194 100 +76,0 +60,1 +24,7
S2’, h +0,427 0,140 14,337 51,4 -37,5 -28,6 +20,5
S2, i -0,391 0,140 14,296 87,2 +64,9 ±0 -58,2
S2, j -0,320 0,141 14,224 87,2 -64,9 ±0 +58,2
S2, k -0,249 0,141 14,168 87,2 +64,9 ±0 -58,2
S2, l -0,178 0,142 14,126 87,2 -64,9 ±0 +58,2
S2, m -0,107 0,142 14,098 87,2 +64,9 ±0 -58,2
S2, n -0,036 0,142 14,084 87,2 -64,9 ±0 +58,2
S2, o +0,036 0,142 14,084 87,2 +64,9 ±0 -58,2
S2, p +0,107 0,142 14,098 87,2 -64,9 ±0 +58,2
S2, q +0,178 0,142 14,126 87,2 +64,9 ±0 -58,2
S2, r +0,249 0,141 14,168 87,2 -64,9 ±0 +58,2
S2, s +0,320 0,141 14,224 87,2 +64,9 ±0 -58,2
S2, t +0,391 0,140 14,296 87,2 -64,9 ±0 +58,2

Tabelle 5.8: Peakparameter des Spin-aufgelösten MDCs der (1,6)-Struktur der DS-Phase
parallel zur KMK-Richtung (kx = 0,99Å−1): Symmetrisierter Fit der Peakpo-
sitionen. MDC und Spin-Polarisation s. Abb. 5.36.

die Replikabänder der drei Rotationsdomänen der (1,6)-Struktur zurückführen, die aufgrund
des kleinen reziproken Gittervektors der langen Periodizität der Einheitszelle im Realraum
senkrecht zu den atomaren Drähten gehäuft auftreten. Allein entlang der ΓK-Richtung finden
sich z. B. zehn Replikas zwischen den das Fermi-Niveau schneidenden Bändern.
Mittels Spin-aufgelöster MDCs wurde im Anschluss an die Messung der BMs versucht,

die Spin-Struktur der (1,6)-Struktur näher zu bestimmen. Die gemessenen MDCs und die
gemessenen und gefitteten Komponenten des Spin-Polarisationsvektors S entlang der drei
kristallographischen Hauptrichtungen sind in Abb. 5.36 u. 5.37 dargestellt. Die Farbcodie-
rung der Peaks entspricht derjenigen der Bänder in den obigen Abbildungen zur CEM und
den BMs. Die zugehörigen Peakparameter der Fits finden sich in Tab. 5.8-5.10. Aufgrund
der Vielzahl der Replikabänder, die zumeist nur eine relativ geringe Intensität aufwiesen,
wurde die Anzahl freier Fitparameter durch Ausnutzen von Symmetrien und Kenntnis der
erwarteten Peakpositionen (aufgrund der vorhandenen (1,6)-Struktur bekannt) auf ein Min-
destmaß reduziert. Zudem wurde für die Fits vereinfachend angenommen, dass die Peaks von
Spin-aufgespaltenen Bändern entlang der gleichen kristallographischen Richtung den gleichen
Spin-Polarisationsvektor S mit dem gleichen Spin-Polarisationsgrad S aufweisen. Aufgrund
dieser Vereinfachungen konnte die Zahl der Freiheitsgrade in den Fits soweit reduziert werden,
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Band, Position FWHM Kohärenz- Spin-Polari- Sx Sy Sz
Peak ky länge ξ sationsgrad S

Å−1 Å−1 Å % % % %
S1’, a +0,328 0,137 14,651 45,7 ±0 ±0 +45,7
S1’, b +0,366 0,136 14,717 47,7 ±0 ±0 -47,7
S1’, c +0,660 0,141 14,202 47,7 ±0 ±0 +47,7
S1’, d +0,693 0,140 14,236 45,7 ±0 ±0 -45,7
S2’, e +0,285 0,141 14,169 13,6 -10,5 -8,0 -3,4
S2’, f +0,711 0,136 14,756 13,6 -10,5 -8,0 -3,4
S2’, g +0,854 0,132 15,104 13,6 +10,5 +8,0 +3,4
S2’, h +1,000 0,129 15,554 13,6 -10,5 -8,0 -3,4
S2, i +0,249 0,141 14,146 42,7 +31,8 ±0 +28,5
S2, j +0,320 0,141 14,196 42,7 -31,8 ±0 -28,5
S2, k +0,391 0,140 14,260 42,7 +31,8 ±0 +28,5
S2, l +0,462 0,139 14,340 42,7 -31,8 ±0 -28,5
S2, m +0,534 0,139 14,437 42,7 +31,8 ±0 +28,5
S2, n +0,605 0,137 14,550 42,7 -31,8 ±0 -28,5
S2, o +0,676 0,136 14,683 42,7 +31,8 ±0 +28,5
S2, p +0,747 0,135 14,835 42,7 -31,8 ±0 -28,5
S2, q +0,818 0,133 15,009 42,7 +31,8 ±0 +28,5
S2, r +0,889 0,132 15,207 42,7 -31,8 ±0 -28,5
S2, s +0,960 0,130 15,431 42,7 +31,8 ±0 +28,5
S2, t +1,032 0,128 15,685 42,7 -31,8 ±0 -28,5

Tabelle 5.9: Peakparameter des Spin-aufgelösten MDCs der (1,6)-Struktur der DS-Phase
in ΓK-Richtung: Symmetrisierter Fit der Peakpositionen. MDC und Spin-
Polarisation s. Abb. 5.37 (a) u. (c).

dass zum Einen keine beliebigen Spektren mehr erzeugt und zum Anderen die Messdaten gut
reproduziert werden konnten.

Entlang der ΓM-Richtung beträgt die Rashba-Aufspaltung des metallischen S1-Bandes bei
einer Bindungsenergie EB = 50meV demnach ∆kR,x = 0,052Å−1, entlang der ΓK-Richtung
∆kR,y = 0,033Å−1 und parallel zur KMK-Richtung bei kx = 0,99Å−1 ∆kR,y = 0,037Å−1.
Der Spin-Polarisationsgrad S des S1- bzw. S1’-Bandes beträgt je nach Peak zwischen 45,7%
und 93,5%.
Die mit S2 bzw. S2’ bezeichneten Replikabänder haben entlang der ΓM-Richtung einen

Spin-Polarisationsvektor mit nicht verschwindenden Sx- und Sz-Komponenten. Dies belegt
wie bei der SIC-Phase und der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion ungleiche Flächenanteile der drei
Rotationsdomänen im Messbereich der Probe. Parallel zur KMK-Richtung bei kx = 0,99Å−1

finden sich zwischen den S1’-Bändern zwei Pärchen des S2-Bandes ohne Überlagerung meh-
rerer Rotationsdomänen (Peaks m-p). Aus diesen lässt sich der Spin-Polarisationsvektor bei
einem Spin-Polarisationsgrad S = 87,2 % zu S± = ±S · (0,74, 0, 0,67) bestimmen. Die end-
liche Sz-Komponente ist dabei wegen der C1v-Symmetrie der (1,6)-Struktur erlaubt. Analog
dazu findet sich für die Spin-Polarisation des S2-Bandes entlang der ΓK-Richtung ein Spin-
Polarisationsgrad S = 42,7 % bei gleicher Spin-Orientierung wie parallel zur KMK-Richtung.
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Band, Position FWHM Kohärenz- Spin-Polari- Sx Sy Sz
Peak ky länge ξ sationsgrad S

Å−1 Å−1 Å % % % %
S2’, a +0,204 0,141 14,140 37,6 +29,0 +22,1 +9,3
S2’, b +0,287 0,141 14,196 37,6 -29,0 -22,1 -9,3
S2’, c +0,369 0,140 14,272 37,6 +29,0 +22,1 +9,3
S1, d +0,422 0,140 14,331 61,8 ±0 -61,8 ±0
S1, e +0,474 0,139 14,399 61,8 ±0 +61,8 ±0
S1*, f +0,523 0,138 14,471 61,8 ±0 -61,8 ±0
S1*, g +0,547 0,138 14,508 61,8 ±0 +61,8 ±0
S1*, h +0,573 0,137 14,553 61,8 ±0 -61,8 ±0
S1*, i +0,602 0,137 14,604 61,8 ±0 +61,8 ±0
S1*, j +0,760 0,134 14,942 61,8 ±0 -61,8 ±0
S1*, k +0,785 0,133 15,001 61,8 ±0 +61,8 ±0
S1*, l +1,108 0,124 16,125 61,8 ±0 -61,8 ±0
S1*, m +1,131 0,123 16,233 61,8 ±0 +61,8 ±0
S2, n +0,945 0,279 7,165 0,0 ±0 ±0 ±0

Tabelle 5.10: Peakparameter des Spin-aufgelösten MDCs der (1,6)-Struktur der DS-Phase
parallel zur ΓM-Richtung: MDC und Spin-Polarisation s. Abb. 5.37 (b) u. (d).

Die maximal gemessene Spin-Polarisation der Komponenten entlang der Spin-aufgelösten
MDCs ist mit ca. 20% im Vergleich zu den Spin-Polarisationen der einzelnen Peaks deutlich
reduziert. Dies liegt in dem endlichen Überlapp benachbarter Peaks der Replikabänder mit
invertierten Spin-Polarisationsvektoren S±, wodurch sich die einzelnen Beiträge größtenteils
gegenseitig auslöschen.
Nebeneinander liegende Peaks des S2-Bandes zeigen umgekehrte Spin-Polarisationsvekto-

ren und haben daher eine umgekehrte Helizität. Der Abstand in ky-Richtung (senkrecht zu
den atomaren Drähten) der einzelnen S2-Bänder beträgt gerade den halben reziproken Git-
tervektor ∆kR,y = g/2 ≈ 0,072Å−1. Der Abstand der Bänder mit gleicher Helizität ist daher
2∆kR,y = g. Diese beiden Faktoren zusammen ergeben gerade die maximalen (und regelmä-
ßigen) Abstände zwischen den Spin-polarisierten und zudem genesteten Replikabändern. Die
in Abb. 5.35 (e) u. (f) eingezeichneten Bandstrukturen spiegeln diese Situation gerade wider.

Vergleich mit der SODW von Pb/Si(557)

Ob sich genau wie bei Pb/Si(557) mit einer Bedeckung von ΘPb = 1,31ML (s. Kap. 6.2)
aufgrund dieser Eigenschaften bei tiefen Temperaturen eine SODW entlang der ky-Richtung
ausbildet, lässt sich anhand der vorhandenen Messdaten jedoch leider nicht verifizieren. Die
niedrige Intensität und die hohe Dichte der Replikabänder der (1,6)-Struktur, sowie die Triple
Domain-Struktur in der Photoemissionsmessung lassen konkrete Aussagen zu dieser Vermu-
tung nicht zu. Wie Choi mit seinen Messungen in [138] zeigen konnte, lässt sich die DS-Phase
auf leicht vizinalen Si-Substraten jedoch auch als Single Domain-Struktur wachsen. Mit einer
solchen Probe ließen sich womöglich deutlichere Aussagen mit ARPES- und Leitfähigkeits-
messungen treffen. Besagte Leitfähigkeitsmessungen sollten bei Vorhandensein einer SODW
entlang der atomaren Drähte metallisches Verhalten und senkrecht zu den Drähten isolieren-
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des Verhalten der DS-Phase zeigen. Auch ist denkbar, dass nicht allein die (1,6)-Struktur,
sondern die gesamte DS-Phase eine SODW mit bedeckungsabhängiger unidirektionaler Ener-
gielücke ∆SODW ausbildet. Die Ausbildung einer SODW könnte zudem der Schlüssel zur Er-
klärung der langreichweitigen Ordnung der DS-Phase [328] im Vergleich zur SIC-Phase sein,
da die DS-Phase durch die Bildung der Energielücke einen Energiegewinn erzielen könnte.

5.2.4. Pb-induzierte Quantum Well States
In diesem Abschnitt werden die Pb-induzierten QWSs im oberflächennahen Bulk von n-
dotierten Si(111) diskutiert, die bei den ARPES-Messungen an der DS-Phase gefunden wur-
den (s. Kap. 5.2.3). Bei dem verwendeten Si-Substrat handelte es sich im Vergleich zu den
Präparationen der SIC-Phase und der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion um hoch dotiertes Si (spe-
zifischer Widerstand ρ ≈ 0,01 Ω cm, Dotierkonzentration ND ≈ 5 · 1018 cm−3). Durch den
Metall-Halbleiter-Kontakt bildet sich eine Schottky-Barriere am Interface und eine Raumla-
dungszone im Halbleiter nahe der Oberfläche aus. Die damit einhergehende Bandverbiegung
erzeugt einen dreieckigen Potentialtopf für die Löcher im Si-Bulk im Bereich der obersten Si-
Lagen (die Tiefe d ist abhängig von der Dotierkonzentration und reicht bis zu einigen Nano-
meter Tiefe bei hoch dotierten Substraten [141, 570]; nach Gl. (2.119) ergibt sich d ≈ 7,3 nm;
Theorie s. Kap. 2.7). In niedrig dotierten Substraten ließen sich die im Folgenden diskutierten
QWSs in den Messungen nicht auflösen, da die energetischen Abstände der Eigenzustände
nach Gl. (2.117) von der Stärke des elektrischen Feldes E = ∂zV/q in der Raumladungszone
abhängen, welche in hoch dotiertem Si größer ist als in niedrig dotiertem Si. Die Analyse der
Messdaten ergab dabei einen Potentialgradienten der Raumladungszone von ∂zV ≈ 109 eV⁄m
(∂zV ist in dem verwendeten niedriger dotiertem Si mindestens eine Größenordnung kleiner).
Durch den großen Wert von ∂zV liegen die energetischen Abstände der Eigenzustände am
Γ-Punkt bei über 100meV, wodurch sie in den Messungen gut auflösbar waren.

In der Literatur wurden bereits einige verwandte Systeme der DS-Phase von Pb/Si(111) be-
züglich dieser Art von QWSs untersucht. Für das Ge(111)-Substrat finden sich bspw. ARPES-
Messungen und DFT-Berechnungen für Au/Ge(111)-(

√
3×
√

3) [104, 153], Bi/Ge(111)-(
√

3×√
3) [119–121], Tl/Ge(111)-(1 × 1) [120, 121], Br/Ge(111)-(1 × 1) [120, 121, 571] und β-

Pb/Ge(111)-(
√

3 ×
√

3) [118, 121, 122, 554, 572]. So konnte mittels SR-ARPES-Messungen
auch bereits nachgewiesen werden, dass diese QWSs eine Rashba-Aufspaltung zeigen [104,
118–122, 153, 571]. Auch für 1ML Pb/Si(001)-(2 × 1) wurden bereits ähnliche ARPES-
Untersuchungen bereits durchgeführt [573]. Metalladsorbatsysteme auf Si(111) wurden hin-
sichtlich der QWS dagegen noch nicht so ausführlich untersucht. Hier finden sich ARPES-
Messungen zu In/Si(111)-(

√
7 ×

√
3) [139, 141, 574] und Ga/Si(111)-(6,3 × 6,3) sowie

(Pb,Ga)/Si(111)-(3
√

3 × 3
√

3) [570]. Im Pb-System auf Si(111) wurden bzgl. der QWSs be-
reits ARPES-Messungen an der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion [142, 424] und an der SIC-Phase
[139, 575] durchgeführt.
Im Si-Bulk hat das Valenzband drei lochartige Bänder mit ihrem energetischen Maximum

am Γ-Punkt, das HH-, das LH- und das SO-Band. Letzteres ist gegenüber dem HH- und
LH-Band durch die SOI um ∆SO = 44meV zu höheren Bindungsenergien verschoben (s.
Tab. 2.2 u. Kap.D.3). Die effektiven Massen dieser drei Bänder betragen im Volumen am
Γ-Punkt in der (kx,ky)-Ebene m∗HH = 0,569me, m∗LH = 0,147me und m∗SO = 0,233me (s.
Tab.D.3). Innerhalb des Dreieckspotentials nahe der Oberfläche verändern sich die effektiven
Massen jedoch aufgrund des veränderten Potentials und durch den Einfluss metallischer Ad-
sorbate auf der Halbleiteroberfläche (s. z. B. [120]), wie in Abb. 5.38 (a) zu sehen ist. Daher
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(a) BM in ΓM-Richtung mit
Überlagerung der Si-Bulk-
QWSs: Die Dispersionen der
lochartigen Si-Bulk-Bänder
(bzw. effektiven Massen
m∗) passen nur bedingt zur
gemessenen Intensität. Es
sind mehrere Subbänder
sichtbar.

(b) BM in ΓM-Richtung mit
Überlagerung der Dispersi-
on der QWSs: Das HH-Band
im Dreieckspotential erhält
durch die Pb-Adsorption ei-
ne deutlich größere effektive
Masse. Zudem hybridisieren
das LH- und SO-Band mit-
einander (SiLH/SO).

(c) BM in ΓK-Richtung mit
Überlagerung der Dispersion
der QWSs: Neben dem
hybridisierten SiLH/SO-
Band hybridisieren auch
verschiedene HH-Bänder
miteinander.

(d) EDCs am Γ-Punkt in ΓM- und ΓK-Richtung. (e) Subbandenergien der QWSs am Γ-Punkt nach
Abzug des Energieoffsets E0 (s. Text).

Abbildung 5.38: Pb-induzierte QWSs der (1,6)-Struktur der DS-Phase: In hoch dotiertem
Si(111) bilden sich nach Adsorption von etwa einer Monolage Pb Loch-
artige QWSs nahe der Oberfläche aus; T = 20K, BMs in logarithmischer
Farbskala.

verändern sich auch die wie üblich verwendeten Parameter A, B und C aus Gl. (D.36) zur
Beschreibung der Dispersion der lochartigen Bänder im Bulk. Selbiges gilt somit auch für die
Luttinger-Parameter aus Gl. (D.37) und die Foreman-Parameter aus Gl. (D.38). Da die QWSs
im Dreieckspotential eingeschlossen sind, bildet jeder dieser Zustände ein in [111]-Richtung
lokalisiertes 2DEG [118, 120] mit mehreren Subbändern, die in der (kx,ky)-Ebene dispergieren
[575].
Bei der (1,6)-Struktur der DS-Phase von Pb/Si(111) zeigen die ARPES-Messungen in

Abb. 5.38 (b) u. (c), dass mehrere Hybridisierungseffekte auf die lochartigen Bänder einwir-



Kapitel 5. Messungen an Pb/Si(111)
Kapitel 5.2. ARPES-Messungen - 179 -

ken. Da lediglich Spin-integrierte ARPES-Messungen durchgeführt wurden, ist jedoch keine
Aussage möglich, ob ähnlich wie in Bi/Ag(111)-(

√
3×
√

3) die Hybridisierung der QWS von
der Spin-Polarisation abhängt [102].

Das oberste Band (VBM, mit PbHH (1×1) durch schwarze, gestrichelte Linien gekennzeich-
net) ist periodisch mit der (1 × 1)-Periodizität des Si-Substrats und hat bei parabolischer
Näherung (∝ k2) effektive Massen im Bereich höherer k-Werte von m∗x = 1,28me in kx-
Richtung und m∗y = 2,38me in ky-Richtung. Die ersten fünf Subbänder sind klar erkennbar.
In der Nähe des Γ-Punktes weicht die Dispersion in ky-Richtung stark von der erwarteten
Parabelform ab (s. Abb. 5.38 (c)). Das Band hybridisiert stattdessen mit dem obersten Si-
Bulk-HH-Band (m∗HH,y = 0,52me, cyanfarbene gestrichelte Linien). Bei genauerer Analyse
hybridisiert auch das zweite PbHH (1×1)-Subband mit dem obersten Si-Bulk-HH-Band. Diese
hybridisierten Bänder sind in Abb. 5.38 (c) mit „HH Hybrid“ bezeichnet und durch grüne Li-
nien gekennzeichnet. Die gleiche Form der Hybridisierung tritt auch für das dritte und vierte
PbHH (1× 1)-Subband mit dem zweiten Si-Bulk-HH-Subband auf (gelbe Linien). Für höhere
Subbänder ist eine solche Hybridisierung ebenfalls möglich, konnte jedoch nicht mehr klar
aus den Messdaten bestimmt werden. Die gleiche Form der Hybridisierung der HH-Bänder
konnte bereits für die In/Si(111)-(

√
7×
√

3)-Rekonstruktion nachgewiesen werden [574].

In der Nähe des Γ-Punktes spielt für das oberste PbHH (1×1)-Subband zudem der Matrix-
elementeffekt [543] eine Rolle. Das spektrale Gewicht des Bandes verschwindet vollständig,
sodass am Γ-Punkt keine Intensität mehr vorhanden ist. Dies täuscht insbesondere in der
ΓM-Richtung vor, dass es die Hybridisierung gar nicht gäbe. Dass sie dennoch auch in ΓM-
Richtung vorhanden ist, zeigt nicht zuletzt die effektive Masse des Bandes in dieser Richtung,
die sich auch als m∗x = 3(1/m∗y + 1/m∗HH)−1 = 1,28me ausdrücken lässt. Dies ähnelt dem
Ausdruck für die effektive Masse des zweiten QWSs (s. u.).

Die Hybridisierungen der jeweils zwei PbHH (1 × 1)-Subbänder mit je einem Si-Bulk-HH-
Subband zu (mindestens) zwei Tripeln lassen sich mittels der in Kap. 2.6 u. Kap.D im An-
hang vorgestellten k·p-Theorie genauer betrachten. Die originären Subbänder ohne Hybridi-
sierung lassen sich dabei wie in Kap. 2.5 auffassen. Erst durch Wechselwirkung der Bänder
untereinander entstehen hybridisierte Bänder, welche sich nicht mehr direkt kreuzen. Aus
den Dispersionen der hybridisierten Bänder lassen sich die Terme der Wechselwirkungsma-
trix P aus Gl. (2.107) rekonstruieren. Während sich die Diagonalterme W1,2,3 (energetische
Verschiebungen der Bänder relativ zueinander) bei beiden Tripeln unterscheiden, gilt für die
Wechselwirkungsterme aller Bänder U = V = W = ∆SO/2 = 22meV.

Vom bereits erwähnten zweiten QWS sind vier bzw. fünf Subbänder klar sichtbar. Diese
sind in Abb. 5.38 (b) mit rot gestrichelten Linien, bzw. in Abb. 5.38 (b) mit violetten Li-
nien dargestellt. Die einzelnen Subbänder hybridisieren nicht mit den anderen QWS und
dispergieren daher im gesamten Messbereich parabolisch. Dennoch handelt es sich um einen
hybridisierten QWS, bestehend aus dem LH- und dem SO-Band des Si-Bulks. Seine effektive
Masse beträgt in ΓM-Richtung m∗LH/SO,x = (1/m∗LH + 1/m∗SO)−1 = 0,103me und in ΓK-
Richtung m∗LH/SO,y = 3(1/m∗LH + 2/m∗SO)−1 = 0,23me. Letztere Formel für eine effektive
Masse in Si(111) wurde bereits in [576, 577] gefunden, jedoch handelt es sich dort um eine
effektive Masse der [111]-Richtung, während die effektive Masse hier für die Dispersion in der
(kx,ky)-Ebene gilt.

Die Energien Ei(k = 0) der einzelnen Subbänder der HH- und LH/SO-QWSs am Γ-Punkt
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können zudem aus den Intensitätsmaxima der EDCs87 beider Hauptrichtungen bestimmt
werden (s. Abb. 5.38 (d)). Aus den gemessenen Energien können mittels Gl. (2.117) das elek-
trische Feld E und die effektiven Massen m∗z der QWSs in kz-Richtung bestimmt werden (s.
Abb. 5.38 (e)). Demnach beträgt das elektrische Feld E ≈ 104 kV/cm. Die Energieoffsets sind
mit E0,HH = 83,4meV und E0,LH/SO = 77,5meV Verschiebungen zu höheren Bindungsener-
gien. Die in [575] angegebenen Werte zur SIC-Phase bewegen sich in der gleichen Größenord-
nung. Die effektive Masse mHH,z = 0,23me der HH-QWSs ist isotrop in der (kx,ky)-Ebene,
während die effektive Masse der LH/SO-Subbänder anisotrop ist und mLH/SO,z = 0,157me
in der ΓM-Richtung, sowie mLH/SO,z = 0,128me in der ΓK-Richtung beträgt. Die unter-
schiedlichen Werte für mLH/SO,z sind auf die leicht unterschiedlichen Subbandenergien Ei am
Γ-Punkt in den beiden Richtungen zurückzuführen. Dies sollte jedoch wie bei den HH-QWSs
nicht der Fall sein. Eine logische Erklärung für dieses Phänomen konnte leider nicht gefun-
den werden. Die hier ermittelte effektive Masse mHH,z ist verglichen mit der SIC-Phase einen
Faktor 1,4–3 kleiner, während die effektive Masse mLH/SO,z je nach Analyse ähnlich groß bzw.
einen Faktor 2–3 kleiner ist [139, 575]. Für die (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion sind trotz der in
[142] publizierten ARPES-Messungen samt Diskussion der QWSs leider keine Werte für die
effektiven Massen und Eigenenergien der HH- und LH/SO-Bänder zum Vergleich vorhanden.

87 Energy Distribution Curves
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5.3. Leitfähigkeits- und Magnetotransport-Messungen
Komplementär zu den ARPES-Messungen stehen die in Zusammenarbeit mit Philipp Krö-
ger undHaiyue Liu erzielten Ergebnisse von Leitfähigkeits- und Magnetotransport-Messun-
gen, die in diesem Kapitel vorgestellt werden.

5.3.1. Temperaturabhängigkeit der elektrischen Leitfähigkeit
Die elektrische Leitfähigkeit ultradünner Pb-Schichten auf Si(111) war bereits Gegenstand
mehrerer Untersuchungen, u.A. in [221, 240, 277, 299, 300]. Der Fokus dieser Studien lag je-
doch nicht auf den in dieser Arbeit untersuchten Pb-Monolagenstrukturen der α-Pb/Si(111)-
(
√

3 ×
√

3)-Phase, sondern bei mehreren Monolagen dicken Filmen. In [41] wurde hinge-
gen die Leitfähigkeit der SIC-Phase im Bereich des Phasenübergangs zur Supraleitung bei
TC ≈ 1,1− 1,8K untersucht.

Hier wurde die elektrische Leitfähigkeit σ(T ) der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion mit ΘPb =
1,20ML und der SIC-Phase mit ΘPb ≈ 1,30ML oberhalb des Phasenübergangs zur Supra-
leitung untersucht (s. Abb. 5.39 (a)). Elektronische Korrelationen und Supraleitungsfluktua-
tionen spielen im untersuchten Bereich keine große Rolle mehr (Vgl. [221]). Die elektrische
Leitfähigkeit kann daher mit den Gleichungen aus Kap. 3.2.2 beschrieben werden. Die Fits
an die experimentellen Daten der beiden Strukturen wurden in Analogie zu Bi-Filmen auf
Si(111) in [212] mit der Relation

σ(T ) = 1
%0 + %ee(T ) + %ePh(T ) + σA · exp

[
−
(
Ea
kBT

)1/(1+d)
]

(5.30)

durchgeführt. Dabei beschreibt %0 den spezifischen Widerstand der temperaturunabhängi-
gen elastischen Streuung an Störstellen und die Spin-Bahn Streuung, während die Elektron-
Elektron-Streuung (%ee ∝ T 2), die Elektron-Phonon-Streuung (%ePh ∝ T 5), sowie die Ander-
son-Lokalisierung nach Gl. (3.15) temperaturabhängig sind. Ea ist die zugehörige Aktivie-
rungsenergie und d = 2 die Dimensionalität des Systems88. Der Beitrag der Elektron-Phonon-
Streuung mit %ePh ∝ T kann in diesem Fall ignoriert werden, da die Temperatur im Experi-
ment unterhalb der Debye-Temperatur von Pb (ΘD,Pb = 88K im Bulk) gehalten wurde.
Die beiden Fits stimmen sehr gut mit den experimentellen Daten überein. Die zugehö-

rigen Fitparameter sind in Tab. 5.11 zusammengefasst. Der Beitrag der Elektron-Elektron-
Wechselwirkung ist demnach wie erwartet gering, da Pb weder ein Alkali- noch ein Über-
gangsmetall ist. Im höheren Temperaturbereich spielt insbesondere der Beitrag des aktivier-
ten Transports eine wesentliche Rolle. Die Aktivierungsenergien Ea liegen mit 2,5-3,5meV in

88 Bei der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion ergibt sich d = 2 durch Transport der Elektronen durch alle drei
Rotationsdomänen.

Struktur %0 %ee/T
2 %ePh/T

5 σA Ea
kΩ Ω/K2 mΩ/K5 µS meV

(
√

7×
√

3) 196,5 0 2,92 17 3,53
SIC 58,2 11,8 1,05 51 2,51

Tabelle 5.11: Fitparameter zur elektrischen Leitfähigkeit von Pb-Monolagenstrukturen auf
Si(111): Die Parameter wurden mit Gl. (5.30) bestimmt.
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(a) Temperaturabhängigkeit der
elektrischen Leitfähigkeit.

(b) Relative Änderung der elektri-
schen Leitfähigkeit der (

√
7 ×√

3)-Rekonstruktion im Ma-
gnetfeld bei T = 77K.

(c) Relative Änderung der
elektrischen Leitfähigkeit der
SIC-Phase im Magnetfeld bei
T = 77K.

Abbildung 5.39: Elektrische Leitfähigkeit und Magnetotransport an Monolagenstrukturen
von Pb/Si(111).

einem ähnlichen Bereich wie für Pb/Si(557) in der Richtung senkrecht zu den Stufen (Vgl.
[212, 506, 509]). Alternative Fits an die experimentellen Daten mit der in [221] dargestellten
Temperaturabhängigkeit der inelastischen Streuung (schwache Lokalisierung und Coulomb-
Wechselwirkung) führt zu deutlich stärkeren Abweichungen und wird hier daher nicht gezeigt.

5.3.2. Magnetotransport

Die Ergebnisse der Magnetotransportmessungen an der (
√

7 ×
√

3)-Rekonstruktion und der
SIC-Phase bei T = 77K mit B = 0 − 4T sind in Abb. 5.39 (b) u. (c) dargestellt89. Aus den
Hikami-Fits nach Gl. (3.19) bzw. Gl. (3.20) ergeben sich die in den Abbildungen angegebenen
Streuzeiten τ0, τi und τSO, sowie die Kohärenzlänge λ und der Parameter α, der ein Maß
für die Stärke der SOC ist. Da α für beiden Strukturen negativ ist, liegt in beiden Fällen
schwache Antilokalisierung vor (WAL). Die Spin-Bahn-Streuzeiten τSO von 6 fs bzw. 9,6 fs
belegen, dass die SOC in den untersuchten Strukturen stark ist (Vgl. [212]). Das Verhältnis
aus Kohärenzlänge und mittlerer Terrassenbreite (s. Kap. 5.1.2) beträgt für beide Strukturen
λ/Γ = 0,25. Die klassische Reduktion der Magnetoleitfähigkeit nach Gl. (3.18) ist in beiden
Fällen bei B = 4T etwa 4000 mal kleiner als die Änderung nach Hikami [223], die Quanten-
effekte dominieren somit die Transporteigenschaften.
Die mittleren Streuzeiten τ ergeben sich aus den einzelnen Streuzeiten nach der Matt-

hiessen’schen Regel aus Gl. (3.14) zu τ(
√

7×
√

3) = 3,0 fs bzw. τSIC = 1,7 fs. Mit der jeweili-
gen Fermi-Geschwindigkeit ergeben sich daraus die mittleren freien Weglängen ` = vFτ zu
`(
√

7×
√

3) = 12,8 nm bzw. `SIC = 6,8 nm. Letzterer Wert entspricht etwa 73% der mittleren
Domänengröße in

[
211

]
-Richtung bzw. 41% in

[
011

]
-Richtung (s.Kap. 5.1.2). Die Beweg-

lichkeiten µ der Ladungsträger ergeben sich mittels Gl. (3.9) ebenfalls aus den mittleren
Streuzeiten zu µ(

√
7×
√

3) = 12,7 cm2⁄V s= 1,27 · 10−3 1⁄T und µSIC = 25,7 cm2⁄V s= 2,57 · 10−3 1⁄T.
Die Ergebnisse sind kaum mit denen der Pb-Filme auf Si(111) in [221, 299] oder [294] ver-

89Verwendete Parameter aus den ARPES-Messungen: m∗ = 0,414me, vF = 4,29 · 106 m⁄s (ΓY-Richtung der
(
√

7×
√

3)-Rekonstruktion), m∗ = 0,118me, vF = 3,955 · 106 m⁄s (SIC-Phase).
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gleichbar, da die dortigen Messungen bei T = 6,8K bzw. bei größeren Schichtdicken durchge-
führt wurden. Mit den in [61, 212, 482] gemessenen Werten für die Pb/Si(557)-Oberfläche mit
ΘPb = 1,31ML (s. a. Kap. 6.2.2) lassen sich die hiesigen Ergebnisse aufgrund der ähnlicheren
Messtemperaturen jedoch besser vergleichen. Die elastischen Streuzeiten τ0 liegen innerhalb
eines Faktors 2 um den Wert τ0,y = 6 fs der Richtung senkrecht zu den Stufen (τ0,xy = 20 fs
in der Richtung entlang der Pb-Drähte) der Pb/Si(557)-Oberfläche. Die hier gemessenen in-
elastischen Streuzeiten sind nur knapp kleiner als der zu τi = 20 fs bestimmte Wert des quasi-
eindimensionalen Systems. Einzig die Spin-Bahn-Streuzeiten τSO sind etwa einen Faktor 8-14
kürzer als τSO,y = 81 fs der Richtung senkrecht zu den Stufen (τSO,x = 7,6 ps in der Rich-
tung entlang der Pb-Drähte) der Pb/Si(557)-Oberfläche. Die Spin-Bahn-Streuung ist damit
in beiden untersuchten Strukturen von Pb/Si(111) sogar wesentlich stärker als in Pb/Si(557),
obwohl die Rashba-Aufspaltung ∆k und der größere der beiden Rashba-Parameter αR,[112] in
Pb/Si(557) deutlich größer sind (s. Kap. 6.2.4).
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6. Messungen an Pb/Si(557)

In diesem Kapitel werden die experimentellen Befunde an atomaren Pb-Quantendrähten bei
ΘPb = 1,31ML auf Si(557) vorgestellt und diskutiert. Die Proben wurden dabei nach der in
Kap. 4.4.1 beschriebenen Prozedur präpariert.

Ein knapper Überblick von bereits bekannten Strukturen ist in Kap. 4.4 dargestellt wor-
den. Nach einer kurzen Darstellung der lokalen atomaren Struktur bei tiefen Temperaturen
aus STM-Messungen in Kap. 6.1 folgen in Kap. 6.1.2 u. 6.1.3 lokale und mesoskopische Struk-
turanalysen zum Phasenübergang der Oberfläche bei TC = 78K, die mit dem STM bzw.
SPA-LEED durchgeführt wurden und die Refacettierung der Oberfläche im Fokus haben.
Die ARPES-Messungen an Pb/Si(557) in Kap. 6.2 wurden wie die Messungen an

Pb/Si(111) (s. Kap. 5.2) an der COPHEE-Endstation der SIS-Beamline der SLS des PSIs
durchgeführt. Aufbauend auf den Studien von Christoph Tegenkamp und Daniel Lü-
kermann [35, 512] wurden neben hoch aufgelösten Spin-integrierten Messungen zur Analyse
der jeweiligen Impulsverteilung der Bandstruktur auch Spin-aufgelöste Messungen durchge-
führt, um den Einfluss der SOI im Bereich der Fermi-Energie näher zu bestimmen. Die Ergeb-
nisse der ARPES-Analyse werden durch SPA-LEED- und Magnetotransportmessungen von
Marcin Czubanowski [60] bzw. Daniel Lükermann [61] komplementiert. Die Analysen
bei verschiedenen Zusatzbedeckungen δΘPb belegen die Existenz eines neuen verschränkten
quantenmechanischen Zustands, der sog. SODW, die unterhalb von TC eine eindimensionale
Energielücke 2∆ senkrecht zu den Stufen des Substrats öffnet und damit das stark anisotrope
Verhalten aus Leitfähigkeitsmessungen [57–59, 212, 506] erklärt.

Abschließend werden die Ergebnisse mit anderen Pb/Si-Quantendrahtsystem verglichen (s.
Kap. 6.3).

6.1. STM-Messungen

Die hier gezeigten STM-Messungen wurden in Zusammenarbeit mitMonika Quentin, geb.
Jäger, im Rahmen ihrer Masterarbeit [410] durchgeführt. Neuere Messungen beschäftigen
sich noch detaillierter mit der atomaren Struktur der Pb/Si(557)-Oberfläche und ihren elek-
tronischen Eigenschaften, die mittels STS untersucht wurden [201, 514]. Die Aussagen in [201,
514] ergänzen damit die hier dargestellten Ergebnisse.

6.1.1. Struktur bei tiefen Temperaturen

Aus früheren SPA-LEED- und STM-Messungen ist die Struktur der Pb/Si(557)-Oberfläche
mit 1,31ML Bedeckung bereits gut bekannt (s. Abb. 4.12). Allerdings konnte die Struktur
noch nicht atomar aufgelöst werden. Mit diesem Ziel wurden Messungen unterhalb der Pha-
senübergangstemperatur von TC = 78K durchgeführt.
In Abb. 6.1 ist das Resultat dieser Bestrebungen mit dem RHK-STM zu sehen. Der aus-

gewählte Bereich in Abb. 6.1 (a) zeigt die lokale Struktur von vier nebeneinander liegenden
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(a) STM-Bild: V = +1,0V, I = 100 pA, T = 35K.

(b) Linescan entlang der [110]-Rich-
tung. Die (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion
ist mit einer Periodizität s =
10 a[110] = 3,84 nm moduliert.

(c) FFT von Bereichen
auf der Terrasse
(blau) bzw. an der
Stufenkante (rot).

Abbildung 6.1: STM-Bild der Pb/Si(557)-Oberfläche bei ΘPb = 1,31ML: Die Oberfläche
weist (223)-orientierte Facetten mit einer Periodizität von d = 1,58 nm auf.
Auf den (111)-Terrassen befinden sich die Pb-Atome in der (1,5)-Struktur
der DS-Phase mit einem hohen Anteil der (

√
3 ×

√
3)-Rekonstruktion.

Entlang der Pb-Drähte (in
[
110

]
-Richtung) ist die Korrugation mit s =

10 a[110] = 3,84 nm moduliert. Die FFT von Bereichen an der Stufenkante
(rot schattierter Bereich in (a)) weist anders als die FFT in der Terras-
senmitte (blau schattierter Bereich) zusätzlich eine (×2)-Periodizität bei
k = 2π/(2 · 0,384 nm) = 8,18 nm−1 auf. Der intensive Peak bei 10,5 nm−1

stammt von der (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion.

(223)-orientierten Einzelstufen. Die Periodizität in
[
112

]
-Richtung beträgt d = 1,58 nm, was

4 2/3 a[112] in der (111)-Ebene plus einer atomaren Stufe mit Höhe d(111) = 3,135Å entspricht.

Auf den (111)-Terrassen der (223)-Facetten befinden sich die meisten Pb-Atom in (
√

3 ×√
3)-Positionen. Die Korrugation weist jedoch entlang der Drähte (in

[
110

]
-Richtung) ei-

ne Modulation mit der Periodizität s = 10 a[110] = 3,84 nm auf, was sich im STM-Bild
durch eine wellenförmige, hellere und dunklere Erscheinung bemerkbar macht. Im Linescan
in Abb. 6.1 (b) ist dies ebenfalls deutlich zu sehen. Dies ist auf die lokale (1,5)-Struktur der DS-
Phase mit 1,30ML Bedeckung zurückzuführen (s.Kap 4.2.4 u. 4.4.1), bei der (

√
7×
√

3)-artige
Domänenwände die (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion periodisch unterbrechen. Das Wellenmuster



Kapitel 6. Messungen an Pb/Si(557)
Kapitel 6.1. STM-Messungen - 187 -

kommt nun dadurch zustande, dass sich die Domänenwände entlang der
[
110

]
-Richtung auf

den einzelnen Terrassen an der Stufenkante bzw. in der Mitte der Terrasse nicht an der
selben Stelle befinden. Die Pb-Drähte auf der Si(553)-Oberfläche zeigen ebenfalls eine peri-
odisch modulierte (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion auf den (111)-Terrassen, die jedoch lediglich
s = 7 a[110] = 26,9 nm lang ist [524].
Als drittes Strukturelement der Pb/Si(557)-Oberfläche ist in SPA-LEED-Bildern eine (×2)-

Periodizität entlang der Pb-Drähte zu sehen [56, 60, 62, 212, 454, 475, 476, 482, 505–507,
510]. Diese Periodizität stammt von dimerisierten Si-Atomen an der Stufenkante, wie sich im
STM am besten via FFT90 erkennen lässt (s. Abb. 6.1 (c)). Im Vergleich des blau bzw. rot
schraffierten Bereichs in Abb. 6.1 (a) tritt an der Stufenkante ein zusätzlicher Peak bei k =
2π/(0,768 nm) = 8,18 nm−1, was genau der (×2)-Periodizität entspricht. Auch die überlagerte
Zehnfachperiodizität entlang der Pb-Drähte zeigt sich in den Fourier-Spektren bei 1−2 nm−1.
Da die makroskopische (557)-Orientierung der Oberfläche auch nach der Pb-Adsorption be-

stehen bleibt, muss die lokale (223)-Orientierung der Facetten durch größere (111)-Terrassen
von mehreren Nanometern Breite ausgeglichen werden. Diese Inhomogenität wurde auch be-
reits in SPA-LEED-Messungen beobachtet [56, 475]. Die detaillierten STM-Messungen von
Monika Quentin bei Temperaturen von wenigen Kelvin über dem Temperaturnullpunkt
in [201, 514] hatten u.A. diese Terrassen im Blick. Es zeigt sich, dass die lokale Bedeckung
auf diesen Terrassen von ihrer Breite abhängig ist und demnach entweder eine der DS- oder
die SIC-Phase der Pb-Atome gebildet wird. Damit einher gehen auch unterschiedlich lange
Modulationen der Korrugation entlang der

[
110

]
-Richtung, da diese durch die lokale atomare

Struktur bestimmt sind.

6.1.2. Strukturänderung beim Phasenübergang

Die Orientierung der Facetten ändert sich beim Phasenübergang, wie SPA-LEED-Messungen
von Marcin Czubanowski zeigen [56, 475]. Aus den Messdaten leiten die Autoren oberhalb
von TC eine (17 17 25)-Orientierung mit Θ = 10,855° relativ zur (111)-Oberfläche ab. Dies
bedeutet eine Abflachung gegenüber der (223)-Orientierung der Facetten unterhalb von TC
(Θ = 11,422° relativ zu (111)), sodass auf vier (223)-Einzelstufen eine zusätzliche atomare
Einheit in [112]-Richtung kommt. Im Stufenmodell heißt das für die Zusammensetzung der
gesamten Facette, dass drei Einzelstufen mit einer (223)-Orientierung und eine Einzelstufe
mit einer (557)-Orientierung die (17 17 25)-Facette bilden. Da die Oberfläche aufgrund des Si-
Substrats aber insgesamt eine (557)-Orientierung aufweist, müssen daher die ausgleichenden,
größeren (111)-Terrassen oberhalb von TC im Schnitt entsprechend kleiner sein als unterhalb
von TC. Wie der Prozess der Umfacettierung genau abläuft ist unklar, jedoch handelt es
sich um einen kollektiven Prozess, der die Atome an der Oberfläche auf makroskopischen
Distanzen neu anordnet.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde mit dem STM versucht, die umfacettierte Struktur lokal

aufzulösen (s. Abb. 6.2 u. 6.3) und damit die Ergebnisse der SPA-LEED-Messungen vonMar-
cin Czubanowski [56, 475] zu ergänzen, die – methodisch bedingt – lediglich eine Mittelung
der Orientierung über die gesamte Oberfläche im Messbereich darstellen und mögliche Inho-
mogenitäten der Oberflächenorientierung durch geringere Intensitäten nur ungenau abbilden.
Da jedoch aus den STM-Messergebnissen mehrerer Proben bei Temperaturen T < TC hervor-
geht, dass nach durchschnittlich fünf bis sechs (223)-Einzelstufen eine größere (111)-Terrasse

90 Fast Fourier Transform
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in [112]-Richtung auftritt (in diesem Fall mit ebenfalls fünf bis sechs atomaren Einheiten) um
den Fehlwinkel zur (557)-Orientierung (Θ = 9,446°) auszugleichen, ist es kaum möglich, die
Umfacettierung direkt aufzulösen. Dies liegt auch daran, dass die größeren (111)-Terrassen
teils in unterschiedlichen Breiten vorliegen (durch Bundeling und Step Bunching der Substrat-
fläche). Außerdem weisen die Wafer, aus denen die Proben geschnitten wurden, Fehlwinkel
zur (557)-Orientierung von typischerweise ±0,2− 0,5° auf. Damit variiert die Oberfläche des
Wafers etwa zwischen (7 7 10)-Orientierung mit Θ = 10,025° und (8 8 11)-Orientierung mit
Θ = 8,93° relativ zur (111)-Ebene um die (557)-Orientierung, wobei der Unterschied ∓1
atomare Einheiten auf drei (557)-Einzelstufen in [112]-Richtung beträgt. Die Verkleinerung
bzw. Vergrößerung der (111)-Terrassen beträgt nach sechs (223)-Einzelstufen damit durch-
schnittlich zwei atomare Einheiten bei einem Fehlwinkel von ±0,5°. Einzelne, mittig in die
Facetten eingebaute (557)-Einzelstufen können dennoch anhand der leicht größeren Terrasse
und des damit veränderten Kontrasts in den STM-Bildern erkannt werden (s. Abb. 6.2 (a)-(c)
u. 6.3 (a)-(e)). Auch treten lokal größere (223)-Facetten mit bis zu elf Einzelstufen auf.
Mittels Linescans über die Stufenstruktur über ca. 100 nm an beliebig ausgewählten Stellen

der STM-Bilder bei Temperaturen oberhalb und unterhalb von TC lassen sich die Details
besser analysieren (s. Abb. 6.2 (d) u. 6.3 (f)). Dazu wurden zunächst die Ableitungen dz/dL
der Höhenprofile z(L) berechnet (s. Abb. 6.2 (e) u. 6.3 (g)). Die größeren (111)-Terrassen sind
anhand der längeren Abschnitte mit negativer Steigung, d. h. d2z/dL2 < 0, zu erkennen und
die Facetten anhand der periodischen Strukturen.
Zur Ermittlung der auftretenden Periodizitäten wurden die Ableitungen dz/dL anschließend

Fourier-transformiert (ohne Berücksichtigung des Faktors 2π) und – separiert in T > TC und
T < TC – gemittelt. Die gemittelten Fourier-Transformierten sind in Abb. 6.4 dargestellt. Die
Höhe einzelner Peaks korrespondiert mit dem Auftreten einer Struktur der entsprechenden
Länge L. Der Peak bei L =

√
(4 2/3 a[112])2 + d2

(111) = 15,835Å entspricht einer einzelnen
(223)-Einfachstufe und ist sowohl oberhalb als auch unterhalb des Phasenübergangs deutlich
ausgeprägt, wobei der Peak für T < TC deutlich breiter ist als für T > TC, was durch die
lokale Struktur der Pb-Atome auf der Terrasse der Einfachstufe erklärbar ist (s. Kap. 6.1.1
und Vgl. Pb/Si(553) [524]). Bei L =

√
(5 2/3 a[112])2 + d2

(111) = 19,106Å ist in beiden Tem-
peraturbereichen kein signifikanter Beitrag der (557)-Periodizität zu sehen. Daraus lässt sich
schließen, dass (557)-Einzelstufen nur selten auftreten.

Bei inversen Längen L−1 < 1/4 nm−1 befinden sich die Signale der größeren Facettenstruk-
turen, die aus mindestens zwei Stufen zusammengesetzt sind. Für T < TC finden sich Peaks
von Facetten der Größe und Orientierung 2× (223), 3× (223), (7 7 10), 4× (223), 5× (223),
7× (223) und 8× (223). Die Situation ändert sich für T > TC derart, dass Peaks von Facetten
der Größe und Orientierung 2× (557), (7 7 10), 4× (223), (17 17 25), 6× (223) und (42 42 62)
auftreten.
Der stark ausgeprägte Peak der (7 7 10)-Orientierung lässt sich mit einer Facettenstruk-

tur ähnlich der von Ag/Si(557) mit ΘAg = 1,2ML erklären [578, 579]. Hierbei bildet sich
eine Dreifachstufe mit einer Orientierung zwischen (112) und (113) zusammen mit einer ent-
sprechend vergrößerten (111)-Terrasse zur Beibehaltung der (7 7 10)-Orientierung mit einer
Gesamtlänge von 16a[112] in [112]-Richtung (s. hellblaue Markierungen in den STM-Bildern
und Linescans in Abb. 6.2 u. 6.3). Die weiteren Peaks weisen für T < TC sämtlich eine (223)-
Orientierung bei unterschiedlichen Facettenbreiten mit bis zu acht Einzelstufen auf, wie auch
in den STM-Bildern in Abb. 6.2 (a)-(c) zu sehen ist.
Bei T > TC hingegen verringert sich die gemessene Intensität der großen (223)-Facetten.
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(a) V = +0,5V, I = 110 pA, T =
60K.

(b) V = +0,5V, I = 115 pA, T =
50K.

(c) V = +1,0V, I = 100 pA, T =
50K.

(d) Linescans entlang der Pfeile in (a)-(c): Fa-
cettenstrukturen sind anhand gezackter, ho-
rizontaler Abschnitte erkennbar, während
größere (111)-Terrassen negative Steigungen
dz/dL aufweisen.

(e) Ableitungen dz/dL der Linescans aus (d):
Die periodischen Abschnitte entsprechen den
Facettenstrukturen und die größeren (111)-
Terrassen sind durch längere Bereiche mit
dz/dL < 0 erkennbar.

Abbildung 6.2: STM-Analyse der Oberflächenorientierung bei T < TC: Anhand des Kon-
trasts identifizierte (557)-Einfachstufen sind durch die orangefarbenen, ge-
punkteten Kästen in den STM-Bildern in (a)-(c) markiert und treten zufäl-
lig verteilt auf. Strukturen mit einer (7 7 10)-Orientierung sind mit hellblau
gepunkteten Kästen markiert. Die Linescans wurden beliebig ausgewählt.
Die Markierungen an den Linescans in (d) geben die Positionen der Struk-
turen wider.

Stattdessen erscheint ein Peak genau bei der Länge L =
√

(48 2/3 a[112])2 + (10 d(111))2 der
(42 42 62)-Facette (s. grün gestrichelte Kästen in (b)-(d) und grün hinterlegte Bereiche der
Linescans in (f) von Abb. 6.3). Diese besteht aus acht (223)-orientierten Einzelstufen und
zwei (557)-orientierten Einzelstufen, die zusammen nicht derart angeordnet sind, dass eine
(2× 1)-Überstruktur in Form von zwei (21 21 31)-Facetten entsteht91 und hat einen Winkel
von Θ = 10,964° relativ zur (111)-Ebene. Betrachtet man die aufgenommenen STM-Bilder

91Die (21 21 31)-Facette bestünde in diesem Fall aus einer Abfolge von zwei (223)-Einzelstufen unten, einer
(557)-Einzelstufe in der Mitte und wiederum zwei (223)-Einzelstufen oben.
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in Abb. 6.3 (a)-(e), so sticht die (42 42 62)-Facette nicht sonderlich hervor. Daher lässt sich
annehmen, dass die (557)-Einzelstufen vermehrt am oberen bzw. unteren Ende der Facette
lokalisiert sind, sodass der lokale Kontrast in den STM-Bildern nur kaum verändert ist, da
sie so an die ausgleichenden (111)-Terrassen angrenzen. Der Peak bei L = 38,213Å korreliert
mit einer Abfolge von zwei (557)-Einzelstufen, was diese Vermutung nährt.

Ein weiterer Peak bei L =
√

(19 2/3 a[112])2 + (4 d(111))2 = 66,603Å korreliert mit einer
(17 17 25)-Facette bestehend aus einer (557)-orientierten und drei (223)-orientierten Einzel-
stufen, welche bereits in den SPA-LEED-Messungen von Marcin Czubanowski [56, 475]
beobachtet wurde (s. rot gestrichelte Kästen in (b)-(e) und rot hinterlegte Bereiche der Li-
nescans in (f) von Abb. 6.3). Weitere ausgeprägte Peaks für T > TC weisen auf 4× (223)- und
6 × (223)-Strukturen hin. Diese Strukturen sind deutlich in den STM-Bildern sichtbar und
können durch Bundeling und Step Bunching der Substratfläche erklärt werden.

Zusammenfassend weist die Analyse der STM-Bilder somit auf eine Umfacettierung von
(223)-Orientierung bei T < TC zu (42 42 62)-Orientierung größerer Facetten und (17 17 25)-
Orientierung kleinerer Facetten bei T > TC hin (s. a. Abb. 6.5), sodass die grundlegenden
Ergebnisse der SPA-LEED-Untersuchungen aus [56, 475] durch lokale Messungen bestätigt
werden können.

(a) V = +0,5V, I = 100 pA, T =
90K.

(b) V = +1,0V, I = 100 pA, T =
100K.

(c) V = +1,0V, I = 110 pA, T =
100K.

(d) V = +0,5V, I = 105 pA, T =
100K.

(e) V = +1,0V, I = 125 pA, T =
300K.
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(f) Linescans entlang der Pfeile in (a)-(e): Facet-
tenstrukturen sind anhand gezackter, horizon-
taler Abschnitte erkennbar, während größe-
re (111)-Terrassen negative Steigungen dz/dL
aufweisen.

(g) Ableitungen dz/dL der Linescans aus (f):
Die periodischen Abschnitte entsprechen den
Facettenstrukturen und die größeren (111)-
Terrassen sind durch längere Bereiche mit
dz/dL < 0 erkennbar.

Abbildung 6.3: STM-Analyse der Oberflächenorientierung bei T > TC (Fortsetzung): An-
hand des Kontrasts identifizierte (557)-Einfachstufen sind durch die oran-
gefarbenen, gepunkteten Kästen in den STM-Bildern in (a)-(e) markiert
und treten zufällig verteilt auf. Strukturen mit einer (7 7 10)-Orientierung
sind mit hellblau gepunkteten Kästen markiert. Die rot und grün gestrichel-
ten Kästen kennzeichnen größere Facetten mit (17 17 25)- bzw. (42 42 62)-
Orientierung. Die Linescans wurden beliebig ausgewählt. Die Markierungen
an den Linescans in (f) geben die Positionen der Strukturen wider.

6.1.3. Neuinterpretation der SPA-LEED-Messungen zum Phasenübergang

Refacettierung beim Phasenübergang

Im Rahmen der im vorherigen Abschnitt dargestellten STM-Analyse zur Umfacettierung
beim Phasenübergang der Pb/Si(557)-Oberfläche mit ΘPb = 1,31ML wurde bereits auf die
SPA-LEED-Messungen von Marcin Czubanowski [56, 475] hingewiesen, die auch die Mo-
tivation für diese Messungen darstellten. Die Messdaten stellen hierbei jeweils eine Mittlung
über sämtliche (möglicherweise inhomogene) Strukturen im Messbereich der Probe dar, wäh-
rend mit dem STM die lokale Stuktur atomar aufgelöst werden konnte. Bei der eingehenden
Lektüre von [56, 475] und im Vergleich mit den im Rahmen dieser Arbeit gemachten Ergeb-
nissen lassen die Messdaten in [56, 475] neben der dort ermittelten (17 17 25)-Orientierung
bei T > TC ebenso auf eine (42 42 62)-Orientierung schließen, wenn man die Ergebnisse der
Abb. 3, 5 u. 6 in [56] neu bewertet, wie im Folgenden dargelegt wird. Hierzu wurden die
Abb. 3 u. 5 aus [56] graphisch überarbeitet (s. Abb. 6.6).
Der Abstand der Hauptpeaks ∆ky entlang des Step Trains beträgt bei T = 75K 21,3%SBZ

und bei T = 80K 20,4%SBZ (s. Abb. 3 u. 6 in [56] u. Abb. 6.6 (a)). Unterhalb von TC ent-
spricht der Abstand ∆ky damit der Periodizität einer (223)-Oberfläche mit 4 2/3 atomaren
Einheiten in [112]-Richtung. Oberhalb von TC ist der Abstand der Hauptpeaks geringer und
die Aufspaltung des Hauptpeaks bei etwa 105% SBZ in Abb. 3 zum Nebenpeak beträgt in
etwa 2,0 − 2,1%SBZ, was einem Zehntel der Distanz der Hauptpeaks entspricht. Die ge-
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Abbildung 6.4: Mittelwerte der FFTs der Ableitungen dz/dL der Linescans über die Stu-
fenstruktur von 1,31ML Pb/Si(557): Deutlich ausgeprägt ist insbesondere
der Peak der (223)-Einzelstufe. Darüber hinaus treten bei T < TC haupt-
sächlich größere Facetten mit (223)-Orientierung auf. Die Umfacettierung
bei T = TC ist durch das Auftreten von Peaks im Bereich T > TC ge-
kennzeichnet, die von der (223)-Orientierung abweichen, wie (17 17 25) und
(42 42 62). Die Spektren wurden nicht normiert.

messene Intensität passt auch zu einer Periodizität mit weiteren Nebenpeaks im Abstand
von 2,04%SBZ, auch wenn diese teils nur sehr geringe Intensitäten aufweisen. Dies lässt
sich mit einer Faltung des Signals der Facettenstruktur mit dem Signal einer reinen (223)-
Stufenstruktur erklären. Aus der Aufspaltung von 2,04%SBZ lässt sich eine Periodizität von
48 2/3 atomaren Einheiten in [112]-Richtung ableiten. Der Vergleich mit dem Stufenmodell
zeigt, dass dies genau einer (42 42 62)-Facette entspricht, was ein erster Hinweis für eine
weitere Interpretation der Messdaten ist. Bei der (17 17 25)-Facette beträgt die Aufspaltung
dagegen 5,08%SBZ, was ∆ky/4 entspricht und somit ebenfalls eine Erklärung für die Ver-
änderung von ∆ky am Phasenübergang liefert. Die gemessene Aufspaltung des Peaks um
105%SBZ passt jedoch nicht perfekt zu einer (17 17 25)-Facette und weist daher auf eine
inhomogen gestufte Oberfläche hin.

Der zweite Punkt ergibt sich durch Analyse der Messdaten aus Abb. 5 in [56], hier darge-
stellt in Abb. 6.6 (b). Es wurden die Peakpositionen des (2,0)Si-Reflexes und eines Facetten-
peaks in Abhängigkeit von k‖,[112] und k⊥,[111] am (662)-Bragg-Punkt vermessen und darge-
stellt. Aus der Analyse der Steigung

tan(Θ) =
∆k‖,[112]
∆k⊥,[111]

(6.1)
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(a) Unten: (557)-Oberfläche mit Einzelstufen. Mitte: Pb/Si(557)-Oberfläche bei
T < TC mit kleinen (223)-Facetten und (111)-Terrassen. Oben: Pb/Si(557)-
Oberfläche bei T > TC mit zwei möglichen (17 17 25)-Facetten und verklei-
nerten (111)-Terrassen.

(b) Unten: Pb/Si(557)-Oberfläche bei T < TC mit großen (223)-Facetten und (111)-Terrassen.
Oben: Pb/Si(557)-Oberfläche bei T > TC mit einer möglichen (42 42 62)-Facette und verklei-
nerter (111)-Terrasse.

Abbildung 6.5: Schematische Darstellung der Stufenstrukturen der Pb/Si(557)-Oberfläche:
Durch die Bedeckung mit ca. 1,30ML Pb (grüne und orangefarbene Ato-
me in unterschiedlicher Koordination) entstehen unterschiedliche Facetten-
strukturen auf der Si(557)-Oberfläche in Abhängigkeit von der Tempera-
tur T . Da die (557)-Orientierung insgesamt erhalten bleibt, gleichen (111)-
Terrassen (gelb) den Fehlwinkel der Facetten aus. Die Einzelstufen haben
(223)- bzw. (557)-Orientierung (blau bzw. rot) und damit unterschiedliche
Breiten.

durch Fit mit einer Ausgleichsgerade lässt sich der Winkel Θ der Facette zur [111]-Richtung
bestimmen. In [56] ergibt sich für T � TC ein Winkel Θ = 11,4± 0,3°, was genau der (223)-
Orientierung entspricht. Bei T = 80K, also T > TC, wird der sich ergebende Winkel mit Θ =
10,5±0,3° angegeben, was relativ nahe an den Θ = 10,855° der (17 17 25)-Facette liegt. Damit
kommen die Autoren in Summe zu dem Schluss, dass eine Umfacettierung zur (17 17 25)-
Orientierung bei T > TC vorliegt. Bei genauer Betrachtung von Abb. 6.6 (b) fällt jedoch auf,
dass die Datenpunkte, die dieser Schlussfolgerung zugrunde liegen, teilweise recht deutlich
von der Ausgleichsgerade entfernt liegen. Ohne Weiteres lässt sich eine neue Ausgleichsgerade
an die Datenpunkte anpassen, die einen steileren Winkel zur [111]-Richtung aufweist und mit
dem Winkel der (42 42 62)-Facette übereinstimmt (Θ = 10,964°).
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(a) Linescan entlang des Step Trains um den (1,0)Si-
Reflex bei E = 96 eV: Unterhalb von TC ergibt
sich bei T = 75K ein Abstand der Facettenrefle-
xe von 21,3%SBZ, was einer (223)-Orientierung
entspricht. Oberhalb von TC bei T = 80K sind
diese Reflexe verschoben und aufgespalten. Die
orangefarbenen und blauen, gestrichelten Lini-
en entsprechen den erwarteten Aufspaltungen der
(17 17 25)- bzw. der (42 42 62)-Facette.

(b) (k‖, k⊥)-Plot um den (2,0)Si-Reflex am
(662)-Bragg-Punkt: Unterhalb von TC er-
gibt sich für T = 4K aus der Analy-
se der Position des Facettenreflexes relativ
zum (2,0)Si-Reflex eine (223)-Orientierung
(blau), während sich oberhalb von TC bei
T = 80K (rote Datenpunkte) die Orien-
tierung nicht eindeutig festlegen lässt, je-
doch deutlich von (223) abweist. Die ro-
te und die grüne Ausgleichsgerade entspre-
chen der (17 17 25)- bzw. der (42 42 62)-
Orientierung.

Abbildung 6.6: SPA-LEED-Analyse der Oberflächenorientierung; angepasst, aus [56].

Somit erscheint es möglich, dass die in dieser Arbeit festgestellte (42 42 62)-Orientierung
größerer Facetten der Pb/Si(557)-Oberfläche mit ΘPb = 1,31ML bei T > TC bereits von
Marcin Czubanowski in [56, 475] gemessen wurde, diese jedoch aufgrund eines mögli-
cherweise größeren Anteils an (17 17 25)-Orientierung auf den verwendeten Proben weniger
deutlich aus der Datenanalyse hervorgegangen ist. Dies erscheint umso mehr möglich, da
die (17 17 25)-Orientierung ebenfalls in der obigen STM-Analyse auftritt. Außerdem können
sich bei unterschiedlichen Proben aufgrund der oben aufgeführten Einflüsse auf die Ober-
flächenorientierung lokal und global unterschiedliche Facettenstrukturen oberhalb von TC
stabilisieren. Festzuhalten bleibt der Nachweis lokaler und globaler (17 17 25)- und (42 42 62)-
Facettenstrukturen mittels der durchgeführten STM- und SPA-LEED-Messungen und damit
die Korrelation der Ergebnisse beider Messmethoden.

Bedeckungsänderung der (111)-Terrassen beim Phasenübergang

Abb. 7 in [56] zeigt die Abhängigkeit der doppelten Aufspaltung ∆kx eines (
√

3×
√

3)-Reflexes
im SPA-LEED in Abhängigkeit von der Temperatur T . Unterhalb von TC beträgt ∆kx kon-
stant 10,2%SBZ und oberhalb von TC konstant 9,8%SBZ. Der (

√
3 ×
√

3)-Reflex und sei-
ne Aufspaltung stammt von den (n,m)-Strukturen der DS-Phase auf den größeren (111)-
Terrassen der mit Pb bedeckten Si(557)-Oberfläche. Die Größe der Aufspaltung lässt sich
mit der Bedeckung ΘPb dieser Terrassen korrelieren (Vgl. Kap. 4.2.4 u. [456]). Ein ∆kx von
10%SBZ entspricht z. B. der (1,5)-Struktur mit ΘPb = 1,300ML. Da die gemessenen Auf-
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spaltungen ∆kx leicht größer bzw. kleiner sind als die Reflexaufspaltung der (1,5)-Struktur,
liegen jeweils Mischstrukturen vor.
Im Fall von T < TC bedeutet die größere Aufspaltung eine Mischung mit der (1,4)-Struktur,

sodass sich rechnerisch eine Gesamtbedeckung der (111)-Terrassen von ΘPb = 1,299ML er-
gibt. Der Flächenanteil der (1,4)-Struktur beträgt dabei 11,3% und der Anteil der (1,5)-
Struktur 88,7%. Die auf 9,8%SBZ verringerte Reflexaufspaltung für T > TC lässt sich da-
gegen durch eine Mischung der (1,5)-Struktur mit der (1,6)-Struktur erklären, sodass sich
in diesem Fall eine rechnerische Gesamtbedeckung der (111)-Terrassen von ΘPb = 1,301ML
ergibt. Die (1,5)-Struktur behält dabei ihren Flächenanteil von 88,7% und die (1,6)-Struktur
hat entsprechend einen Anteil von 11,3%. Dies bedeutet, dass sich beim Phasenübergang bei
Temperaturerhöhung neben der Verringerung der Terrassenbreite durch die Umfacettierung
auch die Bedeckung der (111)-Terrassen um etwa 0,1% erhöht. Daraus lässt sich folgern,
dass die Bedeckung der Facettenstrukturen beim Phasenübergang einer Verringerung bei Er-
höhung der Temperatur unterliegt, die Pb-Atomdichte auf den (557)-Einzelstufen demnach
geringer ist als auf den (223)-Einzelstufen.

6.2. Nachweis und Eigenschaften einer eindimensionalen SODW

6.2.1. Einleitung und vorangegangene Ergebnisse aus ARPES-Messungen

Das folgende Kapitel beschäftigt sich mit dem Nachweis und den Eigenschaften einer eindi-
mensionalen sog. SODW im Pb/Si(557)-System. Die neuesten Erkenntnisse hierzu wurden in
Nature Communications [62, 63] veröffentlicht. In diesem Text werden die dortigen Ergebnis-
se aufgegriffen, zusammengefasst und um weitere Ergebnisse vorangegangener Studien und
weitere Messungen ergänzt.
Ensembles aus Quantendrähten mit SOC bieten eine einzigartige Möglichkeit, gleichzeitig

deren Kopplungsstärke und ihre abgeschirmten Coulomb-Wechselwirkungen zu kontrollieren
(Vgl. Abb. 1.1), wodurch neue exotische Phasen der Materie erforscht werden können. In die-
sem Kapitel steht die Untersuchung einer exotischen SDW (sog. SODW) in Pb-Atomdrähten
auf Si(557)-Oberflächen im Fokus des Interesses. Die atomare Struktur dieser Drähte wur-
de bereits zuvor (s. Kap. 6.1) beleuchtet. Hier wurden hingegen SR-ARPES-Messungen zur
Bestimmung der Spin-Textur und (Magneto-)Transportmessungen kombiniert, um bei ver-
schiedenen Zusatzbedeckungen δΘPb die Störeinflüsse auf den SODW-Zustand zu evaluieren.
Die Spin-Polarisation S, die Kohärenzlänge ξ, die Spin-Dephasierungsrate τSO und die mit
dem Zustand assozierte Quasiteilchen-Energielücke ∆ nehmen gleichzeitig mit der Coulomb-
Abschirmung ab, während δΘPb zunimmt. Damit wird ein neuer Mechanismus zur Erzeugung
und Manipulation eines Spin-Bahn-Verschränkungseffekts durch elektronische Wechselwir-
kung belegt. Trotz eindeutiger Beweise für spontane Spin-Rotationssymmetriebrechung und
die Modulation der Spin-Impulsverteilung als Funktion von δΘPb verschwindet die durch-
schnittliche Spin-Polarisation über die SBZ, was darauf hinweist, dass die TRS intakt ist, wie
auch theoretisch vorhergesagt wurde [65].
Liegt eine starke SOC im System vor, kann die daraus resultierende Rashba-Aufspaltung

zu Fermi-Flächen mit Nesting zwischen entgegengesetzten helikalen Zuständen führen. Dies
ist der sog. SODW-Zustand, der nicht durch unabhängige lokale Ordnungsparameter charak-
terisiert werden kann [64, 65]. Diese neue Phase der Materie entsteht ohne Bruch der TRS
oberhalb eines kritischen Wertes für das Coulomb-Potential U und ihr Ordnungsparameter,
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Abbildung 6.7: Vorangegangene ARPES- und SR-ARPES-Messungen an Pb/Si(557) mit
1,31ML Bedeckung: (a) CEM (EB = 100meV) und (b) BM bei hν =
160 eV, T = 40K; angepasst aus [512]. In der CEM in (a) zeigen die Re-
plikabänder der SBZs der (223)-Oberfläche (schwarz gestricheltes Recht-
eck) Fermi-Nesting entlang der [112]-Richtung mit g = 0,4Å−1 über ei-
ne Breite von 4π/s = 0,318Å−1 in [110]-Richtung. Zudem sind die Γ-
Punkte der (1 × 1)-Periodizität von Si und die zugehörige 1. SBZ durch
lilafarbene Punkte bzw. durch das gestrichelte Hexagon gekennzeichnet.
Die BM bei k[110] = 0,24Å−1 entlang der [112]-Richtung verdeutlicht das
Fermi-Nesting der Bänder (2kF = g im einfachsten Fall). (c) Mögliche
Spin-Abfolgen der Sx-Komponente entlang der [112]-Richtung mit und oh-
ne Fermi-Nesting; aus [35]. (d) Spin-aufgelöster MDC entlang der [112]-
Richtung bei hν = 24 eV, EB = 100meV und T = 60K und (e) zugehörige
Komponenten des Spin-Polarisationsvektors S: Die Daten belegen eine dy-
namische antiferromagnetische Kopplung der Spins auf benachbarten Ter-
rassen durch den Rashba-Effekt mit ∆k0 = 0,2Å−1, wobei die Spins (Spin-
Polarisationsgrad bis zu S = 40 %) entlang der Drähte (in [110]-Richtung)
ausgerichtet sind; aus [35].

d. h. die Energielücke ∆, wird durch die Energieskalen sowohl der SOC-Stärke λ (s. Gl. (2.4))
als auch der Wechselwirkung U bestimmt [65]. Außerdem schützt eine endliche Lücke ∆
die SODW vor Spin-Dephasierung gegen externe Störeinflüsse wie Magnetfelder, thermische
Anregung und Dotierung durch zusätzliche Atome (s. u.). Für den Fall, dass die Wechselwir-
kungsenergie groß im Vergleich zur SOC ist, kann die SODW auf Kosten einer SDW jedoch
umkippen (weitere Details zur Theorie s.Kap. 2.4).

Experimentell lässt sich eine SODW durch Unterschieden in der Ladungs- und Spin-
Ordnung, das Nesting von Spin-polarisierten Zuständen und der damit einhergehenden Öff-
nung einer Energielücke, sowie der Depolarisation der Spin-Ordnung als Funktion der Cou-
lomb-Abschirmung aufgrund der Dephasierung von Spin-Zuständen nachweisen. Beobach-
tungen all dieser Signaturen in den experimentellen Daten werden nachfolgend gezeigt und
diskutiert.
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Probenpräparation und Ergebnisse früherer ARPES-Messungen

Die Präparation der Proben der hier vorgestellten Experimente wurde wie in Kap. 4.4.1 be-
schrieben durchgeführt. Alle im Folgenden gezeigten Daten wurden unterhalb der Phasen-
übergangstemperatur TC = 78K der Pb/Si(557)-Oberfläche mit 1,31ML Bedeckung auf-
genommen, die als Ausgangsbasis für weitere Experimente mit zusätzlich adsorbierten Pb-
Atomen diente. Die ARPES-Messungen wurden mit Ausnahme der in [512] publizierten Daten
mit p-polarisiertem Licht bei hν = 24 eV und p ≈ 1 ·10−10 mbar an der COPHEE-Endstation
der SIS-Beamline an der SLS aufgenommen (Details s. Kap. 3.3).
Ausgangspunkt der in Nature Communications [62, 63] veröffentlichten Ergebnisse sind die

SPA-LEED-Messungen in Kap. 4.4.1 und die STM-Messungen in Kap. 6.1.1 zu den strukturel-
len Eigenschaften, sowie die Spin-integrierten bzw. -aufgelösten ARPES-Studien von Chri-
stoph Tegenkamp und Daniel Lükermann [35, 512] an der Pb/Si(557)-Oberfläche mit
1,31ML Bedeckung. Die wichtigsten Erkenntnisse dieser ARPES-Messungen sind in Abb. 6.7
abgebildet. Die Spin-integrierten Messungen (CEM und BM bei hν = 160 eV, T = 40K)
aus [512] zeigen deutlich, dass die Oberflächenbänder entlang der

[
112

]
-Richtung am Fermi-

Niveau durch den reziproken Gittervektor g = 2π/d · e[112] der (223)-Facettenstruktur senk-
recht zu den Stufen mit g = 0,4Å−1 genestet sind. Das bedeutet, dass die elektronischen
Korrelationen dieser Bänder zum Einen periodisch mit dem reziproken Gittervektor der ato-
maren Struktur senkrecht zu den Stufen auftreten und zum Anderen zur Bildung einer ein-
dimensionalen Bandlücke unterhalb von TC = 78K führen [57–59, 212, 506].

Die strukturellen Veränderungen bei diesem Phasenübergang (s. Kap. 6.1.3) lassen sich per
se noch mit der Ausbildung einer CDW erklären, die auch zu einer Energielücke am Fermi-
Niveau führt. Jedoch deuten bereits hier Details in MDCs darauf hin, dass eine zusätzliche
elektronische Struktur darin verborgen liegt. Um diesen Punkt näher zu beleuchten wurden
SR-ARPES-Messungen bei T = 60K durchgeführt. Der Spin-aufgelöste MDC in Abb. 6.7 (d)
und die zugehörige Spin-Polarisation in Abb. 6.7 (e) entlang der

[
112

]
-Richtung (senkrecht

zu den Stufen) bei EB = 100meV machen die versteckte Struktur sichtbar: Um den halben
reziproken Gittervektor g/2 = ∆k0 verschoben finden sich im MDC weitere Peaks, welche im
Vergleich die umgekehrte Spin-Orientierung (sog. Helizität) in der Sx-Komponente besitzen
[35]. Die Sy- und Sz-Komponenten sind hingegen vernachlässigbar klein. Die Spin-Aufspaltung
∆k0 = 0,2Å−1 am Fermi-Niveau wird durch den Rashba-Effekt (s. Kap.2.2.1) hervorgerufen
(mit dem Rashba-Parameter αR = −1,9 eVÅ [35]).
Diese Erkenntnisse und die Ergebnisse zur SIC-Phase von Pb/Si(111) (s. Kap. 5.2.1) zu-

sammengenommen sind in die im Rahmen dieser Arbeit entstandenen neuen Darstellungen in
Abb. 6.8 eingeflossen, um die Fermi-Fläche und die Bandstruktur gesamtheitlich zu erklären.
Im Vergleich zur Publikation in Nature Communications [62] ist das Modell der Fermi-Fläche
daher in Details nochmals überarbeitet worden (s. u.). Den Ergebnissen nach liegt nicht nur
eine durch die Struktur hervorgerufene CDW unterhalb von TC entlang der

[
112

]
-Richtung

vor, sondern auch eine dynamische antiferromagnetische Kopplung benachbarter Terrassen,
die auch als linear polarisierte SDW [35] oder zykloidale Spin-Spirale beschreibbar ist (sche-
matische Darstellung s. Abb. 6.10 (e)).
Die unterschiedlichen Periodizitäten von Spin und Ladung sind eine notwendige Vorausset-

zung für eine nicht-triviale Kopplung zwischen beiden Größen [62]. Im Kontext der SODW-
Theorie sind damit alle Grundvoraussetzungen zur Bildung einer SODW erfüllt (s. o.). Im
Folgenden geht es daher darum zu zeigen, dass dieser Zustand auch gegen Störungen wie äu-
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(a) CEM (EB = 100meV, T = 60K) aus [35] und
überlagertes neues Modell der Fermi-Fläche: Die
Fermi-Fläche wird durch quasi-zweidimensionale
Replikate der Fermi-Flächen der (223)-Facette
und der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion gebildet (s. In-
sets). Die Renormierung der Fermi-Fläche führt
zu einem Hotspot-Wellenvektor ∆k0 = g/2 zwi-
schen Bändern umgekehrter Helizität entlang der
[112]-Richtung. Die Richtung entlang der Pb-
Drähte wird im Zusammenhang mit Abb. 6.15 u.
Abb. 6.16 (a) u. (c) diskutiert.

(b) Schematische Darstellung der Bandstruk-
tur entlang der [112]-Richtung: Die beiden
Farben bezeichnen die Spin-Orientierung
der Teilbänder. Der Abstand zwischen Bän-
dern gleicher Spin-Helizität beträgt g =
2π/d. Die Größe der durch Fermi-Nesting
getriebenen Energielücke ∆ = 20meV wur-
de in ARPES- und Transportmessungen
[56, 57, 512] bestimmt.

(c) BM entlang der [112]-Richtung (T = 60K): Das
Modell aus (b) stimmt gut mit der gemessenen In-
tensität überein und bricht knapp unterhalb des
Fermi-Niveaus aufgrund der Bandlücke ∆ ein. Die
Spin-Aufspaltung der Bänder wurde mittels Spin-
aufgelöster MDCs im magenta hinterlegten Be-
reich vermessen (s. Abb. 6.10 (c), 6.11 u. 6.12; an-
gepasst aus [35].

(d) MDC entlang der [112]-Richtung (EB =
100meV, T = 60K): Die Spin-Signatur
der Teilbänder wurde aus Spin-aufgelösten
Messungen abgeleitet [35]. Die Abfolge
der Bänder mit umgekehrter Helizität ist
äquidistant. Der graue Streifen in (b) sym-
bolisiert den Messbereich des MDCs.

Abbildung 6.8: Spin-integrierte ARPES-Messungen an der (1,5)-Struktur der Pb/Si(557)-
Oberfläche mit ΘPb = 1,31ML: Die starke SOC sorgt für eine konstruktive
Interferenz von Fermi-Flächen mit der gleichen Helizität im K-Raum ent-
lang der

[
112

]
-Richtung senkrecht zu den Stufen. Dadurch öffnet sich in

dieser Richtung eine Energielücke ∆ = 20meV.
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(a) ΘPb = 1,31ML, E = 30 eV,
T ≈ 165K.

(b) δΘPb = 0,04ML, E = 82 eV,
T = 90K.

(c) δΘPb = 0,06ML, E = 74 eV,
T = 35K.

(d) δΘPb = 0,08ML, E = 66 eV,
T = 30K.

(e) δΘPb = 0,10ML, E = 33 eV,
T = 80K.

(f) δΘPb = 0,22ML, E = 33 eV,
T = 40K.

Abbildung 6.9: Optische LEED-Bilder der Pb/Si(557)-Oberfläche bei ΘPb = 1,31ML und
mit Zusatzbedeckung δΘPb: Die Pfeile zeigen charakteristische Merkmale
– Reflexaufspaltung der (223)-Facetten (blau), (×2)-Periodizität an den
Stufenkanten (gelb), (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion auf den (111)-Terrassen
(grün). Die roten Pfeile bei δΘPb = 0,1ML markieren die Verdoppelung
des Periodizität durch Dekoration der übernächsten Stufenkanten.

ßere Magnetfelder oder Dotierung durch zusätzliche Pb-Atome zunächst robust ist und erst
durch stärkere Veränderungen am System zusammenbricht.

6.2.2. Störung des SODW-Zustands durch zusätzliche Pb-Adsorption und
Magnetfelder

Beeinflussung der Ladungsordnung durch zusätzliche Pb-Adsorption

Die Adsorption kleinster Mengen zusätzlicher Pb-Atome δΘPb auf der Pb/Si(557)-Oberfläche
mit 1,31ML bei T = 80± 10K führt nicht wie in anderen Atomdrahtsystem wie Ag/Si(557)
[579, 580] oder Au/Si(111)-(5 × 2) [581] zu ungeordneten Strukturen, deren Elektronen das
System lediglich dotieren, sondern es entstehen langreichweitig geordnete zusätzliche Pb-
Atomdrähte an der Stufenkante der (111)-Terrassen (s. Kap. 4.4.1) [60, 62, 410, 507, 514]. Dies
lässt besonders gut in Beugungungsexperimenten wie LEED und SPA-LEED beobachten.
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In Abb. 6.9 sind optische LEED-Bilder für verschiedene Zusatzbedeckungen bis 0,22ML
dargestellt92. Alle wesentlichen Strukturelemente der Pb/Si(557)-Oberfläche finden sich in
ihnen wieder. Neben dem Step Train der (223)-Facetten in

[
112

]
-Richtung sind dies auch die

(×2)-Periodizität von Si-Dimeren an den Stufenkanten und die (
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion
auf den (111)-Terrassen, deren Reflexaufspaltung aufgrund der limitierten Auflösung des In-
struments nur undeutlich zu erkennen ist. Bei δΘPb = 0,1ML sind zudem deutlich die zusätz-
lichen Reflexe der Periodenverdopplung entlang des Step Trains sichtbar (s. Abb. 6.9(e)). Bei
größeren Zusatzbedeckungen über 0,2ML verschwinden hingegen die (

√
3×
√

3)- und (×2)-
Reflexe (s. Abb. 6.9(f)), da nun sämtliche Stufenkanten dekoriert sind und sich überschüssige
Pb-Atome ungeordnet auf der Oberfläche verteilen.
Wesentlich besser als in den optischen LEED-Bildern lassen sich die jeweiligen Details

jedoch in den in Abb. 6.10 (a,b) abgebildeten SPA-LEED-Daten erkennen. Hier zeigen die
(
√

3 ×
√

3)-Reflexe die in LEED kaum auflösbare Aufspaltung, die auf die Bildung eines
regelmäßigen Netzwerks von Domänenwänden entlang der Drähte (

[
110

]
-Richtung) hinweist.

Die Aufspaltung von etwa 10%SBZ stimmt gut mit der überlagerten Korrugationsmodulation
überein, die im STM-Linescan in Abb. 6.1 (b) gezeigt ist.
In den Linienprofilen in Abb. 6.10 (a) entlang des Step Trains treten für verschiedene Zu-

satzbedeckungen zwischen den (223)-Reflexen zusätzliche Peaks auf (markiert mit grünen
Pfeilen). Diese Peaks in der Richtung senkrecht zu den Stufen reflektieren die periodischen
Abstände n · d (n ∈ N, (n×) in Abb. 6.10 (a), sog. Superperiodizität) der zusätzlichen Pb-
Atomdrähte an den Stufenkanten, die mit zunehmendem δΘPb abnehmen [60, 476]. Die
mit diesen zusätzlichen Pb-Atomdrähten assoziierten elektronischen Zustände sind in

[
112

]
-

Richtung innerhalb der Bandlücke EG = 2∆ lokalisiert (s. Abb. 6.10 (d)) und stehen damit
stellvertretend für die vorherrschende Ladungsordnung des Systems.
Ob das SODW-Konzept tatsächlich zutrifft, kann durch die Betrachtung von Anregungen

des Grundzustands mit der kritischen Pb-Konzentration von ΘPb = 1,31ML geprüft werden.
Der Ordnungsparameter ∆ des SODW-Zustands lässt sich bspw. durch zusätzlich adsorbierte
Pb-Atome oder externe Magnetfelder beeinflussen.

Beeinflussung der Energielücke durch zusätzliche Pb-Adsorption

Aus DC-Transportmessungen senkrecht zu den Stufen lässt sich die Größe der Energie-
lücke ∆ als Funktion der Zusatzbedeckung δΘPb bestimmen (s. Abb. 4.15 (b)) [509]. Wie
in Abb. 6.10 (f) zu sehen ist, nimmt die Energielücke exponentiell ab mit

∆ (δΘPb) = ∆(0) · e−q δΘPb , (6.2)

wobei ∆(0) = 20meV die Energielücke der Pb/Si(557)-Oberfläche ohne Zusatzbedeckung und
q = 26,3ML−1 der Abschirmungsparameter sind. Der Abschirmungsparameter ist dabei auf
das abgeschirmte Coulomb-Potential

U (δΘPb) = U(0) · e−q δΘPb , (6.3)

mit der gleichen exponentiellen Abhängigkeit zurückzuführen, da U ∝ ∆ gilt [65]. Dieses Re-
sultat ist im Einklang mit der Überlegung, dass die zusätzlichen Pb-Atomdrähte Subbänder
innerhalb der Bandlücke bilden (s. schematische Darstellung in Abb. 6.10 (d)), die die Lücke

92Den im Folgenden gezeigten ARPES-Messungen ging jeweils eine LEED-Messung voraus. Diese Daten
sind hier abgebildet.
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Abbildung 6.10: Entwicklung der Drahtstruktur mit Zusatzbedeckung δΘPb: (a)
SPA-LEED-Beugungsprofile entlang der

[
112

]
-Richtung für verschiede-

ne δΘPb. Die Bildung langreichweitig geordneter Ketten an der Stu-
fenkante ist durch Pfeile markiert. (b) SPA-LEED-Bilder mit δΘPb =
0ML und 0,1ML. Die Verdoppelung der Periodizät entlang der

[
112

]
-

Richtung ist bei δΘPb = 0,1ML deutlich sichtbar (rote Pfeile); an-
gepasst aus [60]. Optische LEED-Bilder sind in Abb. 6.9 gezeigt. (c)
Sequenz der Spin-integrierten MDCs aufgenommen entlang der

[
112

]
-

Richtung bei EB = 50meV für verschiedene Zusatzbedeckungen. Die roten
und blauen Symbole bezeichnen die Spin-Textur und wurden aus Spin-
aufgelösten Messungen abgeleitet (s. Abb. 6.11). (d) Schematische Dar-
stellung des Auftretens neuer In Gap-Zustände, exemplarisch mit einer
(2×)-Periodizität gezeigt. (e) Realraum-Skizze von antiferromagnetisch
gekoppelten Spin-Spiralen (in y-Richtung), die sich entlang der Drähte
(in x-Richtung) ausbreiten. Die zehnfache Periodizität entlang der Pb-
Drähte ist der Einfachheit halber nicht dargestellt. (f) Die Energielücke
∆ nimmt mit zunehmendem δΘPb – abgeleitet aus einer früheren Trans-
portmessung [506] – exponteniell ab. Die aus den Transportexperimenten
bestimmten Fehlerbalken liegen bei etwa 10%. Der Fit (rote Linie) folgt
∆ = 20meV · exp(−26,3ML−1 · δΘPb).

als Funktion von δΘPb allmählich auffüllen. Folglich reduziert die Verringerung der Energie-
lücke auch die effektive Kopplung zwischen Spins auf verschiedenen Terrassen. Mit anderen
Worten erhöht die Dekoration der Stufenkanten die abgeschirmte Coulomb-Wechselwirkung,
die über die Spin-Bahn-Wechselwirkung an die Spin-Ordnung koppelt. Dies ist genau das
SODW-Szenario [62].
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Komplementäre Messungen mit STS bestätigen die Größe der Energielücke ∆ [201, 514].

Beeinflussung der Spin-Ordnung durch zusätzliche Pb-Adsorption

Neben dem Verhalten der Ladungsordnung mit zunehmender Zusatzbedeckung ist auch die
Spin-Ordnung (und mit ihr die Spin-Bahn-Ordnung) von elementarem Interesse bezüglich der
Robustheit des SODW-Zustands. Hierzu wurden SR-ARPES-Messungen bei EB = 50meV
unternommen, die die Spin-Polarisation bei verschiedenen δΘPb beleuchten. Die aus dieser
Analyse abgeleitete Spin-Textur wird durch die farbkodierten Peaks und Kreise der MDCs
in Abb. 6.8 (d) bzw. Abb. 6.10 (c) dargestellt93. Die Ladungs- und Spin-Ordnung senkrecht zu
den Stufen zeigt die Periodizität der Facettenstruktur in der Spektroskopie durch Umklapp-
Streuung. Aus der MDC-Peakstruktur des perfekten Drahtensembles (s. a. Abb. 6.8 (d)) lässt
sich ein Modulationsvektor von g = 0,4Å−1 ableiten, in Übereinstimmung mit der Reflexauf-
spaltung entlang der

[
112

]
-Richtung, die im SPA-LEED sichtbar ist. Allerdings zeigt das

MDC-Signal wie bereits erwähnt eine zusätzliche Substruktur, die um ∆k0 = 0,2Å−1 verscho-
ben ist und die entgegengesetzte Spin-Helizität aufweist [35]. Die Maxima der Sx-Komponente
der Spin-Polarisation sind in Abb. 6.10 (c) durch rot und blau gefärbte Kreise markiert. Die
Abstände der Maxima sind offensichtlich bis mindestens δΘPb = 0,1ML äquidistant, im Ge-
gensatz zur Reflexaufspaltung in der Elektronenbeugung (s. Abb. 6.10 (a,b)). Die äquidistan-
ten Abstände sind ein spektroskopisches Merkmal für eine SODW in ihrem Grundzustand
[65]. In der schematische Darstellung der SODW im Realraum R in Abb. 6.10 (e) ist die
Äquidistanz von ∆k0 durch die antiferromagnetische Kopplung auf benachbarten Terrassen
ausgedrückt, welche sich direkt aus der FFT der Sx-Komponente der Spin-Polarisation ergibt
(nicht gezeigt).

Die Kopplung zwischen Ladungs- und Spin-Ordnung wird durch die eindimensionalen In
Gap-Zustände vermittelt und wird mit zunehmendem δΘPb schwächer. Bei einer Zusatzbede-
ckung von 0,22ML kollabiert auch die ursprüngliche SODW-Phase, was sich in der vernach-
lässigbaren Spin-Polarisation niederschlägt (Spin-Depolarisation, s. u.). Da die Spin-Textur
entlang der Fermi-Nesting-Richtung nur unterhalb von δΘPb = 0,22ML und unterhalb von
TC = 78K auftritt, deutet dies stark darauf hin, dass es sich um einen Wechselwirkungseffekt
handelt und nicht um einen Einzelteilchen-SOC-Effekt [62]. Daraus lässt sich schließen, dass
die Periodizität der Spin-Ordnung bis zu 0,1ML < δΘPb < 0,22ML ausschließlich durch
die Periodizität g der (223)-Facetten bestimmt wird. Diese facetteninduzierte Spin-Ordnung
wird mit maximaler Spin-Polarisation S ≈ 40 % bei der kritischen Bedeckung ΘPb = 1,31ML
erreicht und wird daher als der SODW-Grundzustand interpretiert.

Spin-Depolarisation durch zusätzliche Pb-Adsorption

Neben Veränderungen der Spin- und Ladungsordnung stellt die Spin-Polarisation S der Ober-
flächenbänder einen weiteren durch zusätzliche Pb-Adsorption beeinflussbaren Parameter dar,
da die Spin-Dephasierungszeit τSO proportional zur Größe der elektronischen Lücke ∆ ist [65].
Abb. 6.12 zeigt die gemessenen und gefitteten Spin-Polarisationskurven entlang der

[
112

]
-

Richtung, die ausschließlich in der Sx-Komponente eine ausgeprägte Spin-Polarisation entlang
der Drähte (

[
110

]
-Richtung) zeigen. Bis zu δΘPb = 0,1ML zeigen die Sx-Polarisationskurven

93Aufgrund der besseren Auflösung wurden in Abb. 6.10 (c) Spin-integrierte MDCs anstelle der Spin-
aufgelösten MDCs verwendet.
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(a) ΘPb = 1,31ML. (b) δΘPb = 0,04ML. (c) δΘPb = 0,06ML.

(d) δΘPb = 0,08ML. (e) δΘPb = 0,10ML. (f) δΘPb = 0,22ML.

Abbildung 6.11: Spin-aufgelöste MDCs der Pb/Si(557)-Oberfläche bei ΘPb = 1,31ML
und mit Zusatzbedeckung δΘPb: Die MDCs wurden durch den Γ-Punkt
entlang der [112]-Richtung aufgenommen (T = 60K). Die gelben Lini-
en sind die Summen aus den unten dargestellten, gefitteten Peaks (rote
und blaue Linien entsprechend der Spin-Textur dieser Peaks, die aus der
Sx-Komponente in Abb. 6.12 (a) abgeleitet wurde) an die experimentellen
Daten (Punkte). Wichtige Fit-Parameter finden sich in Tab. E.1-E.6 im
Anhang.

ein harmonisches, aber gedämpftes oszillatorisches Verhalten. Die Periode von g = 0,4Å−1

sowie die die nahezu symmetrischen Amplituden führen zu einer verschwindenden mittleren
Spin-Polarisation innerhalb der 1. SBZ S = 0, was auf Einhaltung der TRS hinweist. Diese
Beobachtung schließt die Möglichkeit einer SDW aus und begünstigt das SODW-Szenario
[65].
Um die Spin-Depolarisation zu quantifizieren, wurden die Peak-to-Peak-Werte SP2P der

stärksten Oszillationen für alle drei Spin-Komponenten aufgetragen (s. Abb. 6.13 (a)). Die
Sx-Komponente fällt exponentiell mit zunehmender Zusatzbedeckung und kann gut durch

Sx (δΘPb) = Sx(0) · e−q δΘPb + SRest,x (6.4)

mit Sx(0) = 56 % und q = 27,8ML−1 beschrieben werden. Der so bestimmte Abschirmungs-
parameter q weicht nur um 5,7% von dem über DC-Transportmessungen bestimmten Wert
ab (s. o.).
Wie in Abb. 6.12 u. 6.13 (a) gezeigt ist, sind die Sy- und Sz-Komponenten deutlich schwä-

cher ausgeprägt als die Sx-Komponente. In einem idealen Rashba-System sollten diese Kom-
ponenten sogar gänzlich verschwinden, während durch Zusatzbedeckungen diese Regel auf-
gehoben wird und ein Hinweis für Spin-Spiralen sein könnte [64].
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Nachdem die Energielücke ∆ bei höheren Zusatzbedeckungen δΘPb verschwunden ist,
kommt es zu einer schnellen Dephasierung der Spin-polarisierten Photolöcher innerhalb des
SODW-Zustands, was in nahezu unpolarisierten Oberflächenbändern resultiert.
Zudem verringert sich die Kohärenzlänge ξ = 2/FWHM der einzelnen Peaks in den MDCs

exponentiell mit steigender Zusatzbedeckung, wobei FWHM die volle Halbwertsbreite der
Peaks im K-Raum ist. Dies ist in Abb. 6.13 (b) für zwei MDC-Peaks dargestellt.

Spin-Dephasierung durch externe Magnetfelder

Das Spin-Dephasierungsverhalten lässt sich aus der Magnetoleitfähigkeit ableiten, die haupt-
sächlich durch die elektronischen Zustände an EF bestimmt ist [61]. Exemplarisch sind die
Magnetotransportkurven für ΘPb = 1,31ML und 1,5ML im Inset von Abb. 6.13 (c) für die
Richtung entlang der Drähte (x,

[
110

]
-Richtung) dargestellt. Eine quantitative Beschreibung

der SOI im Zusammenhang mit dem Magnetowiderstand wurde von Hikami erarbeitet [223].
Die entsprechenden Fits sind ebenfalls im Inset dargestellt. Die Änderung der Magnetoleit-
fähigkeit ∆L(B) = L(B) − L(0) ist in Gl. (3.19) beschrieben. Unter Kenntnis der Fermi-
Geschwindigkeit vF der Elektronen in einem n-dimensionalen System können alle wesentli-

(a) Gemessene und gefittete
Spin-Polarisation Sx.

(b) Gemessene und gefittete
Spin-Polarisation Sy.

(c) Gemessene und gefittete
Spin-Polarisation Sz.

Abbildung 6.12: Komponenten des Spin-Polarisationsvektors senkrecht zu den Stufen der
Pb/Si(557)-Oberfläche bei ΘPb = 1,31ML und mit Zusatzbedeckung
δΘPb: Die Spektren entlang der [112]-Richtung bei EB = 50meV, T ≈
25K (zugehörige Mott-MDCs s. Abb. 6.11) sind zur besseren Sichtbarkeit
verschoben dargestellt. Die Sy- und Sz-Komponenten der MDCs sind na-
hezu Null, so dass nur Sx, d. h. die Spin-Komponente entlang der Drähte
(in

[
110

]
-Richtung) relevant ist. Wichtige Fit-Parameter finden sich in

Tab. E.1-E.6 im Anhang.
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(a) Dämpfung der Peak-to-Peak
Spin-Polarisation SP2P: Die
Fehlerbalken sind aus Fits an
die Daten abgeleitet. Die rote
Linie ist aus der Theorie ab-
geleitet, die gestrichelten Li-
nien dienen der besseren Ori-
entierung.

(b) Dämpfung der Kohärenzlän-
ge ξ = 2/FWHM (nach
Entfaltung der Spektrome-
terfunktion) der beiden in-
tensivsten Peaks der Mott-
MDCs: Die Datenpunkte bei
δΘPb = 0ML wurden aus
Spektren bei T = 60K be-
rechnet.

(c) Dämpfung der Spin-Bahn-
Streuzeiten τSO, abgeleitet
aus Magnetotransportmes-
sungen [61]. Inset: Leitfähig-
keitsänderung im Magnetfeld
senkrecht zur Oberfläche und
entlang der Drähte für zwei
Bedeckungen.

Abbildung 6.13: Spin-Polarisation, Spin-Kohärenzlänge und Spin-Bahn-Streuzeiten der
Pb/Si(557)-Oberfläche bei ΘPb = 1,31ML und mit Zusatzbedeckung
δΘPb: (a) Die Peak-to-Peak-Maximalwerte aller drei Spin-Komponenten
nehmen exponentiell mit der Zusatzbedeckung ab. Auch die Kohärenzlän-
ge in (b) der einzelnen Peaks in den MDCs fällt exponentiell ab, stabilisiert
sich jedoch bei endlichen Werten. Die Spin-Bahn-Streuzeiten τSO,x entlang
der Drähte in (c) klingen ebenfalls exponentiell mit zunehmendem δΘPb
ab. Die gestrichelte Linie ist ein Fit der SODW-Theorie nach Gl. (2.98)
in Kombination mit Gl. (2.97). In der Richtung senkrecht zu den Stufen
ist τSO,y nur etwa 1% so groß wie τSO,x. Inset: Magnetotransport gemes-
sen entlang der Drähte für 1,31ML (aufgenommen bei T = 40K) bzw.
1,5ML (T = 50K); aus [61]. Die durchgezogenen Linien sind eine Anpas-
sung an die experimentellen Daten gemäß der Hikami-Theorie [223]. Die
unterschiedlichen Vorzeichen in der Änderung von ∆L spiegeln direkt den
Unterschied von τSO beide Fälle wider (τ0 und τi sind nahezu konstant).

chen Streuparameter τ0 (elastisch), τi (inelastisch) und τSO (Spin-Bahn) bestimmt werden.
Für weitere Details zu den Experimenten und den Fits s. Ref. [61, 212, 482].
Die Änderung des Leitwertes als Funktion des Magnetfeldes ist in beiden dargestellten

Fällen grundlegend unterschiedlich. Die Abnahme des Leitwerts mit zunehmendem Magnet-
feld im Fall von ΘPb = 1,5ML ist ein deutlicher Hinweis auf eine starke SOC (WAL). Im
Gegensatz dazu zeigt sich für ΘPb = 1,31ML, wo die Stufenkanten nicht mit zusätzlichen
Pb-Atomen dekoriert sind, das gegenteilige Verhalten (WL). Die detaillierte Analyse der Ma-
gnetotransportdaten ergab für den letzteren Fall τSO,x = 7,6 ps. Bei ΘPb = 1,5ML beträgt
die Spin-Bahn-Streuzeit entlang der Pb-Drähte nur noch etwa 21 fs, also mehr als zweieinhalb
Größenordnungen weniger. Die elastischen Streuzeiten entlang der Drähte unterscheiden sich
hingegen nur um einen Faktor drei (τ0,x, 1,31ML = 20 fs, τ0,x, 1,50ML = 7,5 fs), während die in-
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elastische Streuzeit τi = 20 fs beträgt. In der Richtung senkrecht zu den Stufen betragen die
elastischen Streuzeiten τ0,y, 1,31ML = 6 fs und τ0,y, 1,50ML = 3 fs. Der Fehler der berechneten
Streuzeiten beträgt typischerweise etwa 10-30%. Weitere Details finden sich in Ref. [61, 212].
Im Zusammenhang mit der oben diskutierten Spin-Depolarisation ist die Spin-Bahn-Streu-

zeit τSO von besonderem Interesse. Sie bestimmt die Zeitskala von Streuprozessen, bei denen
der Spin des Ladungsträgers geflippt wird und beschreibt daher die Spin-Dephasierung des
Systems. Sie zeigt eine enge Korrelation mit dem Spin-Depolarisations- und Dekohärenz-
verhalten, die in den SR-ARPES-Messungen zu sehen sind. Der exponentielle Fit an die
Messdaten mit

τSO (δΘPb) = τSO(0) · e−q δΘPb + τSO,Rest (6.5)

liefert τSO,x(0) = 7,8 ps und qx = 54,4ML−1 entlang der Drähte und τSO,y(0) = 59 fs und
qy = 51,1ML−1 senkrecht zu den Stufen, sowie τSO,Rest ≈ 22 fs. Dies bedeutet eine starke
Unterdrückung der Spin-Bahn-Streuung im Spin-polarisierten Transport entlang der Drähte
für den ungestörten SODW-Zustand. Der Abschirmungsparameter q ist hier etwa doppelt so
groß wie bei der Energielücke, der Spin-Depolarisation und dem Dekohärenzverhalten.

Es ist darauf hinzuweisen, dass das gefundene Abschirmungsverhalten der Transport- und
ARPES-Messungen per se nicht selbstverständlich ist, da die beiden Methoden Elektro-
nen bei unterschiedlichen Energien untersuchen. Dennoch ist es bemerkenswert, dass Spin-
Polarisation und Spin-Bahn-Streuzeiten dem gleichen Trend folgen, was wiederum die enge
Verschränkung beider Größen demonstriert und ein Kennzeichen einer starken elektronischen
Korrelation ist [62]. Wie in der Diskussion unten gezeigt wird, lassen sich beide Größen kon-
sistent mit dem SODW-Formalismus erklären.

6.2.3. Ankopplung des SODW-Zustands an die zweite Dimension

Die Physik der Pb/Si(557)-Oberfläche mit 1,31ML Bedeckung bei Temperaturen unterhalb
des Phasenübergangs bei TC = 78K und in der Richtung senkrecht zu den Stufen wird, wie in
den oberen Abschnitten beschrieben, durch den SODW-Zustand dominiert. Die Transport-
messungen entlang dieser Richtung zeigen isolierendes Verhalten (s. Abb. 4.15). Gleichzeitig
zeigen die selben Messungen entlang der Pb-Drähte jedoch metallisches Verhalten [57–59, 212,
506]. Um diesen fundamentalen Unterschied zu erklären, bedarf es eines genaueren Blickes
auf die Fermi-Fläche.

Wie oben bereits ausgeführt wurde, sind die Spin-polarisierten Bänder entlang der
[
112

]
-

Richtung am Fermi-Niveau genestet, was das isolierende Verhalten unterhalb von TC erklärt.
Oberhalb von 78K ist die Nesting-Bedingung 2kF,[112] = n · g (n ∈ N) durch den struktu-
rellen Phasenübergang (s.Kap. 6.1.2 u. 6.1.3) zerstört, sodass aktivierter Transport über die
Stufenkanten hinweg ermöglicht wird.
Entlang der

[
110

]
-Richtung gibt es jedoch keinen Nesting-Vektor, sodass ausschließlich me-

tallisches Verhalten entlang der Pb-Drähte feststellbar ist. Dies ist mit den schmalen Streifen
der DS-Phase auf den (111)-Terrassen erklärbar, die diese Drähte bilden (s. Kap. 6.1.1 u.
Abb. 4.13 (c)) und die über die Stufen hinweg elektrisch nicht miteinander verbunden sind.
Die Fermi-Fläche der DS-Phase im Pb/Si(111)-System wurde in dieser Arbeit in Kap. 5.2.3
untersucht. Für hohe Anteile der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion – wie hier im Fall von Pb/Si(557)
mit der (1,5)-Struktur – zeigt die Fermi-Fläche der DS-Phase hauptsächlich die Signatur
der SIC-Phase (s. Abb. 5.33 u. 5.34 (d)) und zusätzliche Replikabänder, die die Periodizi-
tät entlang der

[
110

]
-Richtung reflektieren. Um die mit der DS-Phase verbundenen Teil der
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Abbildung 6.14: Schematische Darstellung der Fermi-Fläche von 1,31ML Pb/Si(557):
Die grünen und gelben Punkte sind die Γ-Punkte der SBZs der
(223)-Oberfläche bzw. der (

√
3 ×

√
3)-Rekonstruktion auf den (111)-

Terrassen, von denen jeweils Rashba-aufgespaltene, Spin-polarisierte
(Replika-)Bänder ausgehen. Die farbigen Linien beschreiben die Isoener-
gielinien und deren Spin-Orientierung (Inset rechts) am Fermi-Niveau. Die
gestrichelten schwarzen und roten Linien zeigen die 1. SBZs von Si(111)
und der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion, das Rechteck die 1. SBZ der (223)-
Facette. Die Fermi-Flächen der beiden Strukturelemente sind in den run-
den Insets links abgebildet.

Fermi-Fläche von Pb/Si(557) zu erklären, reicht der leicht vereinfachende Blick auf die durch
den Warping-Effekt hexagonal geformte, Spin-aufgespaltene Fermi-Fläche des S1-Bandes der
SIC-Phase aus (s. Kap. 5.18 (c)). Diese ist in Abb. 6.14 um die sechs Γ√3×

√
3-Punkte herum

eingezeichnet. Zusätzlich eingezeichnet sind einige dieser Isoenergielinien, die um Vielfache
des reziproken Gittervektors g entlang der

[
112

]
-Richtung verschoben sind. In der Überlage-

rung mit der CEM in Abb. 6.8 (a) zeigt sich eine exzellente Übereinstimmung dieses Teils der
Fermi-Fläche mit den Messdaten.
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(a) Gemessene und gefittete Komponenten des
Spin-Polarisationsvektors S: EB = 100meV,
T = 60K.

(b) Modell der Fermi-Fläche in der (223)-SBZ
(oben) und Intensitätsverlauf und gefittete
Peaks des Spin-aufgelösten MDCs (unten).

Abbildung 6.15: Spin-Polarisation der Pb/Si(557)-Oberfläche in [110]-Richtung bei k[112] =
−0,80Å−1 = −2g mit ΘPb = 1,31ML: (a) Komponenten des Spin-
Polarisationsvektors S (EB = 50meV). Die Sz-Komponente des Zu-
stands am Γ-Punkt trägt nicht zum Spin-Polarisationsvektor bei. (b)
Fermi-Fläche der 1. SBZ der (223)-Oberfläche mit Replikabändern aus
benachbarten Γ-Punkten (oben). Die Beschriftungen a-e beziehen sich
auf die markierten Positionen in (a) und im MDC unten. Der Abstand
2π/s = 0,158Å−1 des Peaks a zum Γ-Punkt korreliert mit der Zehn-
fachfachperiodizität s entlang der

[
110

]
-Richtung. Die Peaks des Spin-

aufgelösten MDCs (unten) passen perfekt zu den Replikabändern benach-
barter SBZs (graue Linien oben). Die Spin-Polarisation des Peaks am
Γ-Punkt zeigt ausschließlich in Sx-Richtung (senkrecht zu den Stufen).
Wichtige Fit-Parameter finden sich in Tab. E.7 im Anhang; angepasst aus
[62, 63].

Spin-aufgelöste MDCs entlang der
[
110

]
-Richtung bei k[112] = −2g = −0,8Å−1 durch den

Γ(223)-Punkt in Abb. 6.15 [62, 63] und bei k[112] = −0,30Å−1 in Abb. 6.16 (a) u. (c) zeigen
neben dem genesteten SODW-Zustand um k[112] = −2g als nächste Peaks (a, b) die der
(
√

3 ×
√

3)-Rekonstruktion zugehörigen Teilbänder. Da die beiden Teilbänder umgekehrte
Spin-Polarisationen besitzen und lediglich ∆kR,[110] = 0,072Å−1 bzw. ∆kR,[110] = 0,041Å−1

auseinander liegen94, ist die gemessene Spin-Polarisation netto beinahe Null. Entscheidender
ist jedoch die Peakposition k−F,[110] = 2π/s = 0,158Å−1 der Peaks a. Die zugehörige Periodi-
zität s = 3,977 nm entspricht bis auf eine Abweichung von lediglich 3,6% der Periodizität von

94 Im Vergleich dazu beträgt die Spin-Aufspaltung der SIC-Phase ∆kR,[110] = 0,038Å−1.
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3,84 nm entlang der
[
110

]
-Richtung der (1,5)-Struktur, die sich auch als Modulation des STM-

Signals entlang der Pb-Drähte bzw. als Aufspaltung der (
√

3 ×
√

3)-Reflexe im SPA-LEED
[60, 476] manifestiert. Die Füllung des der (

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion zugeordneten Bandes
reflektiert somit die Superperiodizität der atomaren Struktur (Vgl. [512]).
Neben der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion ist als weiteres Element der in Abb. 6.14 konstruierten
Fermi-Fläche ein zusätzlicher Spin-aufgespaltener Zustand um den Γ-Punkt eingezeichnet, der
der (223)-Stufenstruktur zuzuordnen ist. Entlang der

[
112

]
-Richtung sind die um Vielfache

des reziproken Gittervektors g verschobenen Replikabänder dieses Zustands ebenfalls einge-
zeichnet. Die Spin-Aufspaltung der Teilbänder beträgt jeweils ∆k0 = g/2 = 0,2Å−1 zuein-
ander, wodurch diese genestet sind. Diese Bänder bilden daher den SODW-Zustand. Verglei-
chende Überlegungen mit dem Zustand der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion bzgl. des Bandverlaufs
in der BM in Abb. 6.8 (c) lassen den Schluss zu, dass für die Fermi-Wellenvektoren beider Heli-
zitäten des Zustands entlang der

[
112

]
-Richtung die Relation 2kF = 2g als Nesting-Bedingung

erfüllt ist (s. Abb. 6.8 (b)). Die Peaks c-e in den beiden Spin-aufgelösten MDCs entlang der[
110

]
-Richtung in Abb. 6.15 bzw. Abb. 6.16 (a) u. (c) passen aufgrund ihrer Positionen im K-

Raum nicht zu den Replikabändern der (
√

3×
√

3)-Rekonstruktion. Folglich liegt der Verdacht
nahe, dass diese Peaks die zweidimensionale Fortsetzung des SODW-Zustands zu deformierten
Fermi-Kreisen bilden. Die in Abb. 6.14 im Inset unten links eingezeichnete Form (direkt aus
den Peakpositionen der MDCs bestimmt) der Isoenergielinien des Zustands erklärt tatsächlich
die periodisch in

[
112

]
-Richtung auftretenden Intensitäten um k[110] ≈ 0,38− 0,56Å−1 in der

CEM in Abb. 6.8 (a). Die Spin-Aufspaltung in
[
110

]
-Richtung beträgt bei k[112] = −0,8Å−1

(MDC in Abb. 6.15) ∆kR,[110] = 0,086Å−1 bzw. bei k[112] = −0,3Å−1 (MDC in Abb. 6.16 (a)
u. (c)) ∆kR,[110] = 0,126Å−1, was etwa einen Faktor 2 geringer ist als entlang der

[
112

]
-Rich-

tung. Der mittlere Fermi-Wellenvektor kF,[110] in
[
110

]
-Richtung bei k[112] = −0,8Å−1 ist

zudem 0,427Å−1 groß.
Bei einer Zusatzbedeckung von δΘPb = 0,08ML wurde ebenfalls ein Spin-aufgelöster MDC

entlang der
[
110

]
-Richtung bei k[112] = −2g = −0,8Å−1 durch den Γ(223)-Punkt aufgenom-

men (s. Abb. 6.16 (b) u. (d)), um etwaige Veränderungen entlang der Pb-Drähte zu evalu-
ieren. Die Peakpositionen ändern sich im Vergleich zum in Abb. 6.15 dargestellten MDC
entlang der gleichen Koordinaten bei ΘPb = 1,31ML nur marginal (Vgl. Tab. E.7 u. E.9). Die
leicht vergrößerte Rashba-Aufspaltung von ∆kR,[110] = 0,08Å−1 des Bandes der (

√
3×
√

3)-
Rekonstruktion ist noch die auffälligste Veränderung. Auf die Periodizität der DS-Phase ent-
lang der Pb-Drähte auf den (111)-Terrassen hat dies jedoch keinen Einfluss, da sich die
Relation k+

F,[110] = 2π/s = 0,158Å−1 der Peaks ±a nicht verändert hat. Auch bei den Spin-
Polarisationen ist keine große Veränderung feststellbar.

6.2.4. Diskussion der Ergebnisse

Aus den Daten der SR-ARPES- und Magnetotransportmessungen lässt sich mit einigen wei-
teren Überlegungen auf die Streumechanismen der Elektronen innerhalb der Pb/Si(557)-
Struktur und Details der Spin-polarisierten Bandstruktur, sowie des SODW-Zustands nach
Kap. 2.4 schließen. Hierzu gilt es, das mit der (223)-Facette assoziierte Band näher zu be-
trachten. Aus der EELS-Messung in [454] folgt in der Näherung eines quasi-freien eindi-
mensionalen Elektronengases entlang der Pb-Drähte n1D/m∗[110] = 0,9Å−1

/me. Gleichzei-
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(a) Intensitätsverlauf und gefittete Peaks bei
k[112] = −0,30Å−1 (entspricht k[112] =
0,1Å−1 in der 1. (223)-SBZ.

(b) Intensitätsverlauf und gefittete Peaks bei
k[112] = −0,80Å−1 = −2g mit δΘPb =
0,08ML.

(c) Gemessene und gefittete Komponenten des
Spin-Polarisationsvektors S bei k[112] =
−0,30Å−1 (entspricht k[112] = 0,1Å−1 in
der 1. (223)-SBZ: Die gefärbten Flächen ge-
ben die Unsicherheiten des Fits an.

(d) Gemessene und gefittete Komponenten des
Spin-Polarisationsvektors S bei k[112] =
−0,80Å−1 = −2g mit δΘPb = 0,08ML: Die
gefärbten Flächen geben die Unsicherheiten
des Fits an.

Abbildung 6.16: Spin-aufgelöste MDCs von 1,31ML Pb/Si(557) und mit Zusatzbedeckung
in k[110]-Richtung: Spin-polarisierte Peaks (Farbe entsprechend der Spin-
Orientierung in der xy-Ebene und ein linearer Untergrund (schwarze Li-
nie) beschreiben sehr gut den Verlauf der Intensität der Spin-aufgelösten
MDCs (Messdaten: Punkte, Fit: gelbe Linie) entlang der Pb-Drähte.
Wichtige Fit-Parameter finden sich in Tab. E.7 u. E.9 im Anhang.
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tig gilt n1D = 2k2
F,[110]/π. Unter der Annahme, dass die Elektronendichte auch auf das

(223)-Band übertragbar ist, ergibt sich für die effektiven Massen m∗[110] = 0,302me und
m∗[112] = m∗[110] · (kF,[112]/kF,[110]) = 0,265me. Die Fermi-Energie beträgt damit EF = 2,3 eV.
Aus den Spin-Aufspaltungen ∆k0 = 0,2Å−1 und ∆kR,[110] = 0,126Å−1 lassen sich mittels
Gl. (2.62) damit auch die Rashba-Koeffizienten am Fermi-Niveau ermitteln. Unter Berücksich-
tigung der Spin-Orientierung ergeben sich αR,[110] = −1,589 eVÅ und αR,[112] = −2,875 eVÅ.
Das Anisotropieverhältnis beträgt damit αR,[110]/αR,[112] = 0,55. In [35] wurde dagegen
nur αR,[112] ≈ −1,9 eVÅ für die

[
112

]
-Richtung aufgrund einer etwas zu hoch angenom-

menen effektiven Masse (m∗ = 0,4me nach [454, 512]) abgeschätzt. Der neue Wert des
Rashba-Koeffizienten αR,[112] schlägt den Wert der β-Bi/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Rekonstruktion
mit αR = 1,4 − 2,3 eVÅ [108, 109, 564] als bisherigen bekannten Rekordhalter ähnlicher
Metalladsorbat/Halbleiter-Systeme deutlich. Die beiden (neuen) Rashba-Koeffizienten von
Pb/Si(557) sind auch etwa doppelt so groß wie diejenigen der SIC-Phase von Pb/Si(111),
was nach Gl. (2.21) auf einen doppelt so großen Erwartungswert des Potentialgradienten
〈∂zV 〉 senkrecht zur Oberfläche zurückgeht. Dieser ist offensichtlich durch die atomare Stu-
fenstruktur induziert. Diskutiert wurde der Stufeneinfluss an der Au(23 23 21)-Oberfläche
ebenfalls anhand von ARPES-Messungen [70]. Bei der Au-Oberfläche ist die Variation des
Oberflächenpotentials durch die Stufen offenbar verschwindend gering, obwohl diese einen la-
teralen eindimensionalen QWS bilden. Jedoch wurde keine Energieaufspaltung senkrecht zu
den Stufen durch den anisotropen Rashba-Effekt festgestellt. Auch der Beitrag der Kernpo-
tentiale der vizinalen und der flachen Au(111)-Oberflächen sind gleich. Der QWS modifiziert
demnach den Rashba-Effekt durch das Confinement. Ähnliches liegt im hier diskutierten
Pb/Si(557)-System mit den CDW-Zuständen senkrecht zu den Stufen ebenfalls vor.
Aus der SR-ARPES-Messung in Abb. 6.15 lassen sich nach Mittelung der Spin-Orientierun-

gen der Peaks ±c und ±d mit dem Spin-Polarisationsvektor S±(k) aus Gl. (2.95) die einzel-
nen Komponenten des Vektors des Rashba-Koeffizienten α(k) in

[
110

]
-Richtung entlang der

Pb-Drähte mittels Gl. (2.51) bestimmen. Dies ist möglich, da sich der Hamilton-Operator
HSODW aus Gl. (2.92) zur Beschreibung des SODW-Zustands des (223)-Bandes in der

[
110

]
-

Richtung auf den Hamilton-Operator HR des Rashba-Effekts reduziert (ϕ = 0◦). Da die
Pb/Si(223)-Facette lediglich C1-Symmetrie besitzt, sind nach Tab. 2.3 für den Rashba-Effekt
erster Ordnung sämtliche Spin-Orientierungen möglich. Die Fermi-Fläche ist in dieser Rich-
tung nicht genestet, sodass der Einfluss der Energielücke ∆ ignoriert werden kann. Es erge-
ben sich αxx1 = −1,080 eVÅ, αxy1 = −0,633 eVÅ und αxz1 = −0,979 eVÅ für den anisotropen
Rashba-Effekt erster Ordnung (s. Kap. 2.2.1). Der Gesamtwert αR,[110] = −1,589 eVÅ folgt
aus der Relation ∣∣∣αR,[110]

∣∣∣ =
√

(αxx1 )2 + (αxy1 )2 + (αxz1 )2 . (6.6)

In
[
112

]
-Richtung senkrecht zu den Stufen lässt sich keine solch detaillierte Aussage tref-

fen. Da sich die Replikabänder in dieser Richtung am Fermi-Niveau gerade überlappen und
daher lediglich eine sich abwechselnde Spin-Textur aus Spin up und Spin down in der Sx-
Komponente bilden, löschen sich die Sy- und Sz-Komponenten gerade jeweils gegenseitig aus.
Es kann aber angenommen werden, dass αyx1 , der Rashba-Koeffizient der Spin-Polarisation Sx,
aufgrund der geometrischen Struktur der Pb/Si(223)-Facette betragsmäßig deutlich größer
ist als αyy1 und αyz1 . Für die folgenden Berechnungen wird daher αyy1 = αyz1 = 0 angenommen.
Somit gilt αR,[112] = αyx1 = −2,875 eVÅ. Zusätzlich zum Rashba-Effekt führt jedoch auch
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Komponente ΩSODW wegen ϕ = 90◦ zu einem Beitrag im Spin-Polarisationsvektor S±(k)
in Gl. (2.95). Am Fermi-Niveau ist jedoch αR,[112]kF,[112]/∆ = 57,5, sodass 99,9% der Spin-
Polarisation tatsächlich in der Sx-Komponente beheimatet sind und lediglich 0,1% in der
Sz-Komponente. Dies entspricht der obigen Beobachtung (s. Abb. 6.7 (d,e) u. [35, 62, 63]).
Der SODW-Zustand induziert somit zwar die Energielücke am Fermi-Niveau, hat jedoch nur
minimalen Einfluss auf die Spin-Textur.
Aus den mittels Magnetotransport ermittelten Streuzeiten bei ΘPb = 1,31ML und δΘPb =

0,19ML lassen sich schließlich die Spin-Lebensdauern τs entlang der Pb-Drähte und senkrecht
zu den Stufen bestimmen und damit die kinetische Gleichung der Spin-Dynamik (Gl. (2.96))
lösen. Nach Gl. (2.97) berechnen sich die Spin-Lebensdauern nach [192] zu τs,[110](ΘPb =
1,31ML) = 20 fs und τs,[112](ΘPb = 1,31ML) = 8,7 fs bzw. τs,[110](ΘPb = 1,5ML) = 8,8 fs und
τs,[112](ΘPb = 1,5ML) = 4,7 fs. Mit zunehmender Bedeckung nimmt die Spin-Dephasierung
somit zu (wie auch oben bereits ermittelt wurde). Auf der anderen Seite lassen sich die
Spin-Relaxationszeiten jedoch auch nach D’yakonov und Perel’ mittels Gl. (2.98) berech-
nen [191]. Da Gl. (2.98) und Gl. (2.97) die gleichen Resultate ergeben müssen, lässt sich
Gl. (2.98) nutzen, um die Impulsisotropisierungszeit η und die Streuvektoren ks entlang der
Isoenergielinien am Fermi-Niveau zu bestimmen. Nach Einsetzen der Fermi-Wellenvektoren
ergeben sich η = 45,9 fs, also die 2-10-fache Spin-Relaxationszeit, und ks,x = 0,014Å−1

bzw. ks,y = 0,160Å−1. Der sehr kleine Wert von ks,x bedeutet, dass die sich entlang der
Drähte bewegenden Spins durch Intrabandstreuung auf der sehr langen Längenskala von
ly = 2π/ks,x = 28,4d ≈ 45 nm senkrecht zu den Stufen geflippt werden. Dies wiederum er-
klärt die Unempfindlichkeit der sich ausbreitenden Elektronen entlang der Drähte gegenüber
Defekten von atomarer Größe [57]. In der Richtung senkrecht zu den Stufen bedeutet der Wert
von ks,y ≈ 2π/s wiederum, dass die Spins vom (223)-Band in das (

√
3 ×
√

3)-Band gestreut
werden (Interbandstreuung), wo sie dann auch entlang der Pb-Drähte transportiert werden
können. Stellt man Gl. (2.97) nach τSO um und benutzt Gl. (2.98), um eine Verbindung mit
der exponentiellen δΘPb-Abhängigkeit der Energielücke ∆ herzustellen, lässt sich überdies
der doppelt so große Abschirmungsparameter q der Magnetotransportdaten im Vergleich zu
SR-ARPES reproduzieren.
In der Richtung entlang der Pb-Drähte, kann die emergente modulierte Spin-Textur im

Realraum R durch dynamische Spin-Spiralen beschrieben werden, die antiferromagnetisch
zwischen den Drähten gekoppelt sind, wie in Abb.6.10 (e) dargestellt ist [62]. Die antifer-
romagnetische Kopplung entlang der

[
112

]
-Richtung ist eine Folge des helikalen Nestings,

die in SR-ARPES-Messungen [35] gefunden wurde. Die Spin-Textur entlang der Pb-Drähte
stellt damit das dynamische Analogon zu statischen eindimensionalen Skyrmionen dar, wie
die mit dem STM an magnetischen Strukturen beobachtet werden [16, 582]. Die hier er-
mittelten Ergebnisse sind repräsentativ für Systeme, in denen SOC- und Elektronenkorre-
lationen von vergleichbarer Stärke und mit negativer Austauschkopplung auftreten. Wäh-
rend der SODW-Zustand robust und unempfindlich gegenüber diesen Kopplungen ist, wird
die Spin-Polarisation stark beeinflusst und nur in der reinen SODW-Phase ist ein stark
Spin-polarisierter Transport zu erwarten [62]. In dieser Hinsicht ist es die kontinuierliche
Verbesserung auf dem Gebiet der ultrahochaufgelösten Spektroskopie, die es in Zukunft er-
lauben wird, diese neue Quantenphase und die damit verbundene Bandlücke baldmöglichst
genauer zu untersuchen [583, 584]. Die Untersuchungen haben ferner gezeigt, dass die Elek-
tronen innerhalb der SODW-Phase stark mit Elektronen korreliert sind, die sich innerhalb
der Energielücke befinden (CDW-Zustände mit langreichweitiger Periodizität senkrecht zu
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den Stufen). Im idealen System bei ∆ΘPb = 1,31ML sind wegen der großen abgeschirmten
Coulomb-Wechselwirkung die elektronischen Zustände senkrecht zu den Stufen isolierend, was
eine Möglichkeit für die Realisierung einer SODW-ordnungsinduzierten Luttinger-Flüssigkeit
in Quantendrähten darstellt [62]. Daher hat dieser Mechanismus viel grundlegendere fun-
damentale Konsequenzen als die Bandverschiebung, die mit Standarddotierung in anderen
metallischen Kettensystemen auf Oberflächen [580, 581] erreicht wurde.

6.3. Vergleich mit anderen Pb/Si-Quantendrahtsystemen
Ähnlich wie im Au/Si(hhk)-System [49] eignen sich auch im Pb/Si(hhk)-System diverse
Oberflächenorientierungen für die Ausbildung von Pb-Quantendrähten (s. a. Kap. 4.4.2). Im
Au/Si(hhk)-System können die verschiedenen Stufenabstände des Substrats dafür genutzt
werden, die Kopplungen der atomaren Au-Drähte zu beeinflussen, was Auswirkungen auf die
Bandfüllung und Dimensionalität im Elektronensystem hat [49–52, 54, 55].
Unter Federführung von Jałochowski wurden in den letzten Jahren bei diversen Ori-

entierungen im Pb/Si(hhk)-System Messungen zur Ermittlung der Spin-polarisierten quasi-
eindimensionalen Oberflächenzustände durchgeführt. Den Pb-Nanodrähten der hier vorge-
stellten Pb/Si(557)-Oberfläche am Ähnlichsten sind die auf Si(553) durch Selbstorganisation
gewachsenen Strukturen. Bei etwa ΘPb ≈ 1,3ML Bedeckung bilden sich ebenfalls (

√
3×
√

3)-
rekonstruierte Pb-Drähte auf den (111)-Terrassen, jedoch ohne dass die Oberfläche refacet-
tiert [523, 524]. Die atomare Struktur ist daher bis T ≈ 550K stabil. Die den Pb-Atomen
assoziierten Oberflächenzustände sind wie bei Pb/Si(557) ebenfalls quasi-eindimensional, die
entlang der Pb-Drähte dispergieren und das Fermi-Niveau schneiden und senkrecht dazu
lokalisiert sind [525]. Diese Zustände sind ebenfalls Spin-polarisiert und werden von den
Pb6p-Orbitalen gebildet. Im Vergleich zu Pb/Si(557) zeigt die Spin-Polarisation eine starke
out-of-plane-Komponente Sz, welche auf die Pb-Atome direkt an der Stufenkante zurückge-
führt wird, die Rashba-Aufspaltung ist hingegen von vergleichbarer Größe [525].
Die Distanz der Pb-Drähte ist bei Pb/Si(113) deutlich geringer, jedoch bilden sie auch keine

(
√

3×
√

3)-Rekonstruktion, sondern Zickzack-Drähte mit einer (×2)-Periodizität entlang der[
110

]
-Richtung [38, 519]. Die ARPES-Messungen offenbaren dennoch quasi-eindimensionale

metallische und Spin-polarisierte Oberflächenzustände mit einer Rashba-Aufspaltung von et-
wa 160meV um das Fermi-Niveau [38].
Auch auf Pb/Si(100) bilden sich durch Selbstorganisation atomare Pb-Ketten in zwei Konfi-

gurationen aus, die quasi-eindimensionale, metallische, Rashba-aufgespaltene Bänder besitzen
[37]. Der Rashba-Koeffizient αR beträgt hier bis zu 1,29 eV,Å und ist damit nur etwa halb so
groß wie in Pb/Si(557) entlang der Drähte (s. o.). Die Spin-Polarisation beschränkt sich im
Gegensatz zu Pb/Si(553) auf die in-plane-Komponenten.
Auf Si(110) bilden Pb-Atome durch Selbstorganisation u.A. eine kompliziertere hutförmi-

ge Struktur aus, die ebenfalls quasi-eindimensionale metallische Bänder aufweist [36, 526]. In
der zweiten Dimension findet sich überdies eine rund 15meV große Energielücke am Fermi-
Niveau. Die Rashba-Aufspaltung von ∆kR = 0,045− 0,14Å−1 liegt hingegen zwischen denje-
nigen der SIC-Phase von Pb/Si(111) und der von Pb/Si(557) [36].
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7. Zusammenfassung und Ausblick

Im Fokus der Experimente dieser Arbeit standen die niedrigdimensionalen Monolagenstruk-
turen von Pb auf den Oberflächen von Si(111) und Si(557). Die Ergebnisse der Messungen
sollten dabei helfen, die folgenden Fragestellungen zu beantworten:

1. Wie wirkt sich die atomare Struktur auf die Dimensionalität der elektronischen Band-
struktur aus?

2. Wie stark ist der Einfluss der SOC der Pb-Atome auf die elektronische Bandstruktur
und Spin-Polarisation der Oberflächenzustände?

3. Welche Rolle spielen Korrelationen zwischen atomarem Gitter, Ladungs- und Spin-
Ordnung und Orbitalbesetzung im Zusammenspiel mit der SOC?

Zur Beantwortung der ersten Frage wurden den STM- und SPA-LEED-Messungen DFT-
Berechnungen aus der Literatur und ARPES-Messungen gegenübergestellt.
Im Fall des Pb/Si(111)-Systems stellt sich dabei heraus, dass die Dimensionalität der

Bandstruktur eng mit den Strukturelementen der jeweiligen Rekonstruktion verknüpft ist.
Die drahtartigen Strukturen entlang der

[
112

]
-Richtung der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion mit
ΘPb = 1,20ML spiegeln sich in der quasi-eindimensionalen und -relativistischen Bandstruk-
tur wider. In den ARPES-Messungen ist die Identifizierung der eindimensionalen Signatur
durch die Überlagerung der Rotationsdomänen im K-Raum und der SBZs höherer Ordnung
erschwert. Dank der vorhandenen DFT-Berechnungen lassen sich die Bänder dennoch eindeu-
tig zuordnen. Die Interdrahtkopplung lässt sich anhand des Warping-Effekts quantifizieren,
der zu stark verbogenen Isoenergielinien am Fermi-Niveau führt und so die Ankopplung an
die zweite Dimension beschreibt.
Dahingegen stellt die SIC-Phase eine quasi-zweidimensionale inhomogene Domänenstruk-

tur dar. Ihre Bandstruktur lässt sich im Bereich des Fermi-Niveaus als quasi-relativistisches
2DEG mit einem inkommensurablen Fermi-Nesting auffassen, das durch Warping keine kreis-
förmige, sondern eine hexagonale Fermi-Fläche besitzt.
Von den DS-Phasen wurde mittels ARPES die (1,6)-Struktur untersucht. Ihre Bandstruk-

tur ähnelt der der SIC-Phase, jedoch treten entlang der ky-Richtung, d. h. in
[
110

]
-Richtung,

an EF periodische Replikastrukturen mit Abständen von 2∆kF zu Tage, die dem reziproken
Gittervektor g entsprechen. Diese quasi-eindimensionale periodische Modulation der quasi-
zweidimensionalen Fermi-Fläche spiegelt sich auch in der atomaren drahtartigen Struktur
[44, 455, 456] der DS-Phase wider.
Im Pb/Si(557)-System mit 1,31ML Bedeckung bestimmen die atomaren Stufen der (223)-

Facetten zu wesentlichen Teilen die Dimensionalität des Systems mit. Durch sie sind die (
√

3×√
3)-rekonstruierten Pb-Nanodrähte auf benachbarten (111)-Terrassen elektrisch voneinander

getrennt, sodass unterhalb von TC = 78K metallisches Verhalten lediglich entlang der Drähte
feststellbar ist. In der Bandstruktur spiegelt sich dies anhand des Fermi-Nestings mit 2kF = 2g
in der Richtung senkrecht zu den Stufen wider.
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Die Beantwortung der zweiten Frage ergibt sich direkt aus den Ergebnissen der Spin-
aufgelösten ARPES-Messungen. Zu ihrer Interpretation wurde das Konzept des Rashba-
Effekts (Spin-Aufspaltung im K-Raum) für verschiedene Symmetriegruppen und in linearer
und höherer nichtlinearer Approximation in k ausgearbeitet. Der zusätzliche Einfluss von
(effektiven) Magnetfeldern auf die Spin-Aufspaltung der Bandstruktur manifestiert sich im
Rashba-Zeeman-Effekt. Die im Experiment gemessene Spin-Polarisation wird jedoch auch von
der Existenz von Rotations- und Spiegeldomänen, sowie inhomogenen Domänenstrukturen
beeinflusst, was bei der Analyse dementsprechend Berücksichtigung finden musste.
Die metallischen S1-Bänder (um den Γ-Punkt) der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion, der SIC-
und der DS-Phase weisen im Bereich des Fermi-Niveaus Rashba-Spin-Aufspaltungen von
∆kR,√7×

√
3 = 0,049−0,056Å−1, ∆kR,SIC = 0,036−0,04Å−1 bzw. ∆kR,DS = 0,033−0,052Å−1

auf. Die Spin-Aufspaltung der genesteten Replikabänder der (1,6)-Struktur der DS-Phase
beträgt in ky-Richtung ∆kR,y,DS = 0,072Å−1 = g/2, was in Analogie zum Pb/Si(557)-System
auf das Vorhandensein einer unidirektionalen Energielücke 2∆ in der Richtung senkrecht zu
der atomaren Drahtstruktur hindeuten könnte.
Bei der SIC-Phase weisen die zugehörigen Rashba-Koeffizienten allesamt ein negatives Vor-

zeichen auf. Es legt den Drehsinn des Spin-Polarisationsvektors S um den Γ-Punkt fest
und resultiert aus dem Potentialgradienten ∇V der Valenzelektronen im Zentralpotential
der Pb-Atomkerne. Die Rashba-Koeffizienten der SIC-Phase lassen sich mittels des aniso-
tropen Rashba-Effekts dritter Ordnung beschreiben. Am Fermi-Niveau beträgt der Rashba-
Koeffizient in parabolischer Näherung im Mittel dabei etwa −1 eVÅ und ist damit ungefähr
dreimal so groß wie in der β-Pb/Ge(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase. Die Teilbänder sind mit S =
44− 100% stark Spin-polarisiert. Außerdem weist die SIC-Phase in ΓK-Richtung eine starke
out-of-plane-Spin-Komponente auf. Die gemessenen Werte entlang der ΓM-Richtung zeigen
überdies, dass die Domänenstruktur die C3v-Rotationssymmetrie der lokalen (

√
3 ×
√

3)-
Rekonstruktion bricht. Die SIC-Phase zeigt um die K√3×

√
3-Punkte aufgrund eines komplexen

effektiven Magnetfeldes eine Zeeman-artige Bandaufspaltung mit einer zykloidal rotierenden
Spin-Textur.
Für eine adäquate Beschreibung des Rashba-Koeffizienten des S1-Bandes der (

√
7 ×
√

3)-
Rekonstruktion müssen gar Terme bis zur 7.Ordnung in k herangezogen werden. Die ge-
messenen Spin-Polarisationen betragen S = 11− 100%. Am M-Punkt weist die (

√
7×
√

3)-
Rekonstruktion eine komplexe Bandstruktur in Form eines Spin-aufgespaltenen Fünferkreuzes
am Fermi-Niveau auf.
Die gemessene Spin-Polarisation der Replikabänder der untersuchten DS-Phase beträgt

S = 43 − 87% und weist neben der Sx-Komponente entlang der Isoenergielinien auch eine
starke Sz-Komponente auf.
Im Pb/Si(557)-System wird die Bandstruktur aus derjenigen der (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion
auf den Pb-Nanodrähten und derjenigen der (223)-Facettenstruktur gebildet. In der Rich-
tung senkrecht zu den Stufen liegt Fermi-Nesting zwischen Zuständen mit umgekehrter Spin-
Helizität vor (∆k0 = g/2) und der Spin-Polarisationsvektor S zeigt ausschließlich in Richtung
entlang der Pb-Drähte (Sx,max = 56%). Der Rashba-Koeffizient dieses Zustands ist mit bis
zu αR = −2,875 eVÅ etwa doppelt so groß wie bei der SIC-Phase und ist damit im Spit-
zenfeld bekannter Rashba-Koeffizienten zu finden. Die anisotrope Facettenstruktur schlägt
sich auch in einem anisotropen Rashba-Koeffizienten mit C1-Symmetrie nieder, der zu einer
out-of-plane-Komponente der Spin-Polarisation in der Richtung entlang der Pb-Drähte führt.
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Bezüglich der dritten Frage gilt es, die Messergebnisse der verschiedenen Untersuchungs-
methoden miteinander zu vergleichen und darin Korrelationen ausfindig zu machen.
Im Pb/Si(111)-System sind starke Korrelationen zwischen allen untersuchten Subsystemen

feststellbar. Die Pb6s26p2-Valenzelektronenkonfiguration macht je zwei p-Elektronen pro Pb-
Atom für Bindungen und Oberflächenbänder verfügbar95. In der SIC-Phase bedeutet dies
mit ihren vier Pb-Atomen pro lokaler (

√
3 ×
√

3)-Einheitszelle, dass drei der acht verfügba-
ren Elektronen für die Bindungen mit dem Substrat benötigt werden und die anderen fünf
Elektronen zwei gefüllte Bänder und ein halbvolles Band mit 6px,y-Charakter bilden. Ein
ähnliches Bild ergibt sich für die zwölf verfügbaren Elektronen der sechs Pb-Atome in der
Einheitszelle der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion, die fünf Bindungen zum Substrat eingehen, drei
gefüllte Bänder und ein halbvolles Band mit 6px,y-Charakter bilden. Der 6px,y-Charakter der
Oberflächenzustände im Pb/Si(111)-System wird bestätigt durch die DFT-Berechnungen der
Bandstrukturen und die ARPES-Messungen in dieser Arbeit. Somit korreliert die Orbitalbe-
setzung stark mit der Gitterstruktur.
Die Besetzung der Oberflächenzustände und der kovalenten Pb-Si-Bindungen spiegelt

selbstredend auch die vorherrschende Ladungsordnung wider, sodass die Korrelation zwischen
Ladung und Gitter leicht aus den STM-, SPA-LEED- und ARPES-Messungen bestimmbar ist.
So zeigt bspw. die Ladungsdichte der gezeigten STM-Bilder, obwohl bei Energien der unbe-
setzten Zustände gemessen, im Wesentlichen die lokalisierten kovalenten Bindungen zwischen
den Pb- und den Si-Atomen. Auch die Ergebnisse der SPA-LEED-Messungen zeigen direkt
die starke Korrelation der Gitterstruktur mit der Ladungsordnung, da die Elektronen an den
Ladungsträgern der Oberflächenatome gebeugt werden und so die Periodizität des Gitters
wiedergeben. In den ARPES-Experimenten spiegeln sich die Korrelationen in mehreren Ge-
sichtspunkten. Zum Einen wiederholen sich die gemessenen Zustände periodisch in höheren
SBZs unter Beteiligung eines reziproken Gittervektors (k→ k + G), zum Anderen reflektie-
ren Warping und Fermi-Nesting mögliche CDW-Zustände. So lassen sich die langreichweitig
geordneten Drahtstrukturen der DS-Phase mit dem stark ausgeprägtem Fermi-Nesting in der
Richtung senkrecht zu den Drähten womöglich durch eine kommensurable CDW erklären.
Der Einfluss der SOC auf Korrelationen im Pb/Si(111)-System lässt sich anhand der

SR-ARPES- und Magnetotransportmessungen bestimmen. Letztere zeigen, dass sowohl in
der SIC-Phase als auch in der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion schwache Antilokalisierung vor-
liegt. Die Spin-Bahn-Streuzeiten τSO von 6 fs bzw. 9,6 fs belegen auch, dass die SOC in den
untersuchten Strukturen stark ist (Vgl. [212]). Dies lässt sich ebenso mit den starken Spin-
Aufspaltungen und -Polarisationen der Oberflächenbänder in den SR-ARPES-Experimenten
belegen. Die Rashba-Aufspaltung in der SIC-Phase und der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion führt
jedoch zu keiner magnetischen Ordnung der Spins. Im Fall der DS-Phase ergibt sich durch
die Replikabänder aufgrund des kleinen reziproken Gittervektors in der Richtung senkrecht
zu den Drähten jedoch eine ähnliche Situation wie im Pb/Si(557)-System. Die Messdaten
belegen eine Rashba-Aufspaltung von ∆kR = g/2, sodass Fermi-Nesting zwischen Zuständen
mit umgekehrter Spin-Helizität besteht. Die Spin-Ordnung reflektiert damit die gleiche Ord-
nung wie die Ladung, sodass neben einer CDW zusätzlich eine SDW vorliegt. In Analogie
zum Pb/Si(557)-System könnte somit auch in der DS-Phase ein stark korrelierter SODW-
Zustand vorliegen – dem Phasendiagramm nach möglicherweise sogar bei RT für bestimmte
Bedeckungen (ΘPb ≈ 1,285ML).
Aus der Rashba-Aufspaltung der Spin-polarisierten Oberflächenbänder und ihrem 6p-Cha-
95Die 6s-Elektronen liegen in Pb etwa 6 eV niedriger [537].
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rakter am Fermi-Niveau ergeben sich weitere interessante Rückschlüsse auf die Eigenschaften
der SIC-Phase und der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion. Nach Brun lässt sich die Supraleitung der
atomar dünnen Pb-Filme nur mittels eines gemischten Singulett-Tripletts-Zustands erklären
[432]. Dies setzt aber voraus, dass sich im K-Raum gegenüberliegende Zustände umgekehrte
Spin-Polarisation besitzen und sich als Linearkombination von s- und p-Wellenfunktion dar-
stellen lassen. Exemplarisch wurde beides in dieser Arbeit für die SIC-Phase gezeigt, für die
(
√

7×
√

3)-Rekonstruktion gelten diese Implikationen jedoch ebenso.
Im Pb/Si(557)-System führen die starken Korrelationen der Gitterstruktur, der Ladungs-

und Spin-Ordnung und des orbitalen Charakters der beteiligten Oberflächenzustände in Ver-
bindung mit der starken SOC unterhalb von TC = 78K zur Ausbildung des neuartigen
quantenmechanisch verschränkten Zustands einer SODW, die die unidirektionale Leitfähig-
keit entlang der Pb-Drähte bzw. das isolierende Verhalten senkrecht zu den Stufen erklärt. Die
Korrelationen können auf mehrere Arten aufgehoben werden. Mittels STM und SPA-LEED
konnte eine Refacettierung beim Phasenübergang festgestellt werden. Dadurch sind oberhalb
von TC die Zustände am Fermi-Niveau nicht mehr genestet und der SODW-Zustand bricht
zusammen. Auch die Adsorption kleiner Mengen zusätzlichen Bleis bei tiefen Temperatu-
ren stört den SODW-Zustand durch Bildung zusätzlicher Pb-Atomketten an der Stufenkante
(Veränderung der Gitterstruktur und Ladungs-Ordnung durch Superperiodizitäten, Beibehal-
tung der Spin-Ordnung, Verringerung der Energielücke), ebenso wie externe Magnetfelder.

Neben diesen Hauptexperimenten wurden auch QWS im Dreieckspotential des oberflächen-
nahen, stark n-dotierten Si-Bulks unter der DS-Phase untersucht. Die (theoretische) Spin-
Aufspaltung der Loch-artigen Bänder war jedoch zu gering, als dass sie mittels SR-ARPES-
Messungen an der COPHEE-Endstation nachgewiesen werden konnte. Zudem wurden struk-
turelle Untersuchungen an der β- und γ-Pb/Si(111)-(

√
3 ×
√

3)-Phase mittels STM und
SPA-LEED durchgeführt.

Aus den Ergebnissen dieser Arbeit ergeben sich einige weitergehende Fragestellen für mög-
liche zukünftige Studien.
Im Pb/Si(111)-System sind insbesondere die Eigenschaften der DS-Phase bei tiefen Tem-

peraturen von Interesse. Die Erkenntnisse aus dieser Arbeit deuten darauf hin, dass die Bil-
dung der Phase mit der Existenz einer SODW verknüpft sein könnte. Um dies zu belegen,
wären DC-Transport- oder Vierpunktmessungen, Magnetotransport-Experimente und weite-
re SR-ARPES-Messungen auf Si-Oberflächen mit lediglich einer Rotationsdomäne hilfreich.
Dazu müssten leicht fehlgeneigte Substrate genutzt werden, wie bereits Choi mit seinen
ARPES-Messungen gezeigt hat [138]. Im Bedeckungsbereich unter ΘPb = 1,25ML wurden
noch keine ARPES-Messungen an der DS-Phase durchgeführt. Hier könnte man den Über-
gang von der quasi-eindimensionalen Bandstruktur der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion zur zwei-
dimensionalen Bandstruktur der SIC-Phase näher studieren. Da beide benachbarte Phasen
bei tiefen Temperaturen unter 2K einen supraleitenden Zustand ausbilden, steht auch die
DS-Phase im Verdacht, diesen korrelierten Zustand zu zeigen. DC-Transportmessungen oder
STM/STS-Experimente könnten die Supraleitung nachweisen. Auf der anderen Seite stellt
die Supraleitung einen konkurrierenden Zustand zur möglichen SODW dar. Unter welchen
Bedingungen sich der eine oder der andere Zustand bevorzugt ausbilden könnte, ist noch
völlig offen. Hier könnten auch DFT-Berechnungen für eine Vorhersage hilfreich sein.
In der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion und der SIC-Phase ist der Mechanismus zu Bildung des
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supraleitenden Zustands noch nicht vollends verstanden. SR-ARPES- und Magnetotrans-
portmessungen an den supraleitenden Phasen könnten hier Aufschluss geben. Ebenso fehlen
bislang DFT-Berechnungen inklusive SOC der (

√
7 ×
√

3)-Rekonstruktion. Für ein besseres
Verständnis der Spin-polarisierten Bandstruktur wären derartige Berechnungen äußerst hilf-
reich. Ebenso sollten SR-ARPES-Messungen an einer leicht fehlgeneigten Si(111)-Probe mit
der (

√
7×
√

3)-Rekonstruktion wiederholt werden, um die Überlagerung durch Rotationsdo-
mänen im Messsignal zu vermeiden und so die Interpretation der Messdaten zu vereinfachen.

Weitere Erkenntnisse zum Pb/Si(111)-System konnten im Rahmen dieser Arbeit anhand
von temperaturabhängigen Leitfähigkeits- und Magnetotransportmessungen gewonnen wer-
den. Da bei den Monolagenstrukturen mit Rotationsdomänen die Ergebnisse jedoch nicht so
einfach zu interpretieren sind, sollten die Messungen ebenfalls an eindomänigen Strukturen
auf fehlgeneigten Substraten wiederholt werden.
Bei hohen Temperaturen bildet die (1×1)-Phase den Gleichgewichtszustand im Pb/Si(111)-

System, ein sog. „flüssiges Metall“. Anhand von ARPES- oder XRD-Messungen ließe sich
klären, ob die Pb-Atome in der T1- oder der T4-Konfiguration vorliegen. Es wird erwartet,
dass die Fermi-Fläche auch dieser Phase Spin-polarisierte Zustände mit Rashba-Aufspaltung
am M-Punkt bzw. eine Zeeman-artige Aufspaltung am K-Punkt (∆E ≈ 800meV) aufweist
[460]. Die DFT-Berechnungen legen zudem Nahe, dass die Spin-Polarisation eine besonders
starke out-of-plane-Komponente an den K-Punkten besitzt. In [421, 422] wurden ARPES-
Experimente bei 1,20ML durchgeführt – Messungen bei 1ML und 4/3ML stehen bislang
noch aus. Die Bandstruktur für 4/3ML wurde durch Entfaltung der Einheitszelle in Kap. 5.2.1
dieser Arbeit modelliert.
Nach [538] liegt die Wahrscheinlichkeit für einen Spin-Flip durch Licht-Adsorption in den

Rashba-aufgespaltenen Zuständen der β-Pb/Ge(111)-(
√

3 ×
√

3) bei 6%. Ein ähnliches Re-
sultat erwartet man aufgrund der vergleichbaren Bandstruktur auch für Pb/Si(111). Mit
gezielter Wahl der Lichtpolarisation könnte damit ein Spin-polarisierter elektrischer Strom in
der Pb-Monolage erzeugt werden, was für Anwendungen in der Spintronik von Interesse ist.
An der β-Pb/Si(111)-(

√
3×
√

3)-Phase wurden bislang noch keine SR-ARPES-Messungen
durchgeführt. Die DFT-Berechnungen von Hansmann in [374] zeigen, dass diese Phase bei
tiefen Temperaturen genau im Grenzbereich zwischen metallischer und isolierender, Ladungs-
geordneter (3×3)-Phase (mit CDW) liegt. Es könnte aber auch genau wie in der α-Sn/Si(111)-
(
√

3×
√

3)-Phase ein Mott-Isolator mit starker SOC vorliegen [29].
Ein weiteres Feld zur gezielten Manipulation der atomaren und elektronischen Struktur und

der Spin-Aufspaltungen und -Textur ergibt sich, wenn man Teile der Pb-Bedeckung durch
andere Elemente substituiert. Erste Experimente wurden bspw. an (Tl,Pb)/Si(111)-(

√
3 ×√

3) mit ΘTl = 1ML und ΘPb = 1/3ML durchgeführt [540, 567–569]. Auch die vollständige
Substitution der Pb-Atome durch andere Elemente wäre denkbar. So könnte z. B. aus der
Adsorption von 1ML Bi (mit (

√
3×
√

3)-Rekonstruktion) und anschließend 1/3ML Au trotz
der gleichen Anzahl an Valenzelektronen wie bei ΘPb = 4/3ML eine veränderte Bandstruktur
resultieren, da die Au-Atome das 6s-Orbital als höchsten besetzten Zustand besitzen. Mit
je 2/3ML Bedeckung von Bi und Tl könnte man hingegen vermutlich die C3v-Symmetrie des
Systems brechen, obwohl auch hier die gleiche Anzahl an Valenzelektronen wie bei ΘPb =
4/3ML vorliegt. Mittels Spin-integrierter und -aufgelöster ARPES-Messungen könnten auf
diese Art und Weise geeignete Materialien für Anwendungen in der Spintronik identifiziert
werden.

Im Pb/Si(557)-System gibt es ebenfalls noch einige offene Fragen zu beantworten. So ist



- 220 - Kapitel 7. Zusammenfassung und Ausblick

bislang noch unklar, wie die Bandstruktur oberhalb von TC = 78K beschaffen ist und ob
das Fermi-Nesting tatsächlich aufgehoben ist. Ebenso wie im Pb/Si(111)-System ist es denk-
bar, dass die Pb-Nanodrähte bei sehr tiefen Temperaturen supraleitend werden, oder ob der
SODW-Zustand dies verhindert. Falls Supraleitung in den Pb-Nanodrähten möglich ist, stellt
sich die Frage, unter welchen Bedingungen wie externe Magnetfelder oder Zusatzbedeckungen
sich diese beeinflussen lässt.
Ein neues Feld für Experimente an Oberflächen bietet die Anregung mit Terahertzstrah-

lung. Da die Energielücke der Pb/Si(557)-Facettenstruktur 2∆ = 40meV beträgt, ließen sich
Elektronen bereits mit einer Lichtfrequenz ν von etwa 10THz in das Leitungsband anregen.
Möglicherweise ließe sich der Phasenübergang auf diese Art und Weise kohärent anregen und
kontrollieren. Kampfrath hat bspw. an NiO-Kristallen gezeigt, dass mit dieser Methode
antiferromagnetische Spin-Wellen kohärent kontrolliert werden können [585]. Aufgrund der
Spin-polarisierten Bandstruktur lässt sich die Anregung auch über die Lichtpolarisation ma-
nipulieren und ggf. sogar unterdrücken.
Ohne die größeren (111)-orientierten Terrassen auf der gestuften Oberfläche, dafür mit

breiteren (223)-orientierten Facetten, könnte der Phasenübergang zum SODW-Zustand be-
reits bei höheren Temperaturen einsetzen. Erste Messungen von Monika Quentin auf Si-
Substraten mit (223)-Orientierung zeigen, dass sich eine stabile Facettenstruktur mit einer
Periodizität von 9 1/3 a[112] mit Doppelstufen (d = 2d(111)) und schmalen (111)-Terrassen
bildet. Dieses Verhalten ähnelt dem von Si(557), das auf 17 atomare Einheiten eine Dreifach-
stufe mit (112)-Orientierung und eine (111)-Terrasse mit (7 × 7)-Rekonstruktion und zwei
Adatomreihen zeigt. Auf einem derartig regelmäßig gestuften Substrat ohne große (111)-
Terrassen über Distanzen über 100 nm sollte es möglich sein, die Pb/Si(223)-Struktur mit
Einfachstufen genauso zu erzeugen wie auf dem Si(557)-Substrat. Dies alles erlaubt verbes-
serte Möglichkeiten z. B. für Transport- und ARPES-Messungen. Dem entgegen stehen jedoch
die SPA-LEED-Experimente in [507], die auf eine Refacettierung der Si(223)-Oberfläche zu
stabileren Stufenstrukturen hindeuten. Möglicherweise ließe sich die (223)-Orientierung je-
doch auch durch Adsorption kleiner Mengen Au stabilisieren bevor Pb aufgedampft wird,
ähnlich wie dies Jałochowski für diverse vizinale Si-Oberflächen bereits gezeigt hat (s.
Kap. 4.4.2).
Von Interesse ist auch die Kombination von anderen Materialien mit starker SOI mit den

Nanodrähten der Selten-Erd-Silizide, die je nach Struktur 1DEGs oder 2DEGs bilden. Ein
Beispiel hierfür wäre (Bi,Er)/Si(557), wobei die atomaren und elektronischen Strukturen der
einzeln adsorbierten Systeme, Bi/Si(557) und Er/Si(557), zum Teil bereits untersucht wurden
[490, 491, 586].
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D. Herleitung der effektiven Massen von
Löchern im Silizium-Valenzband im
Rahmen der k·p-Theorie

Die folgende Beschreibung bildet lediglich einen Bruchteil der Erkenntnisse aus über 60 Jah-
ren ab, in denen u. a. Dresselhaus, Kip und Kittel [587] sowie Luttinger und Kohn
[588] mit der Theorie der Bewegung von Elektronen und Löchern in Silizium- und Germani-
umkristallen begannen, Befunde von Zyklotron-Resonanz-Experimenten (ebenfalls in [588])
zu erklären. Umfassende theoretische Behandlungen auch zu vielen weiteren Kristallen liefern
z. B. Winkler [75] und Lew Yan Voon und Willatzen [589].

D.1. Spin-Bahn-Wechselwirkung im Kane-Modell

Da Kristalle periodische Anordnungen von Atomen sind, besitzen sie periodische Potentiale
V (r) = V (r + R), wobei R ein beliebiger Gittervektor ist. Die Bewegung der Ladungsträger
lässt sich durch Lösen der Schrödinger-Gleichung

HΨ(r) = EΨ(r) (D.1)

beschreiben. Als Ansatz für die Wellenfunktion Ψ(r) der Ladungsträger lässt sich die Bloch-
Funktion

Ψnk(r) = eikrunk(r) (D.2)

mit dem Band-Index n nutzen. In die Schrödinger-Gleichung fließt neben dem Hamilton-
Operator des freien Teilchens H0 auch der Hamilton-Operator der SOI aus Gl. (2.1) ein:

(H0 +HSO)Ψnk(r) = EnkΨnk(r)(
p2

2me
+
∑
l

V (r−Rl0) + ~2

4m2
ec

2 (∇V × p) · σ
)

Ψnk(r) =
(D.3)

V (r−Rl0) ist dabei das periodische Gitterpotential.
Durch Einsetzen der Bloch-Funktion aus Gl. (D.2) und Eliminierung der ebenen Welle eikr

auf beiden Seiten der Gleichung erhält man unter Verwendung des Impuls-Operators

p = −i~∇ (D.4)
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die Schrödinger-Gleichung mit dem periodischen Teil der Bloch-Funktion [590]:

H unk(r) = Enkunk(r)(
(p + ~k)2

2me
+ V (r) + ~

4m2
ec

2 (∇V × p) · σ
)
unk(r) =((

p2

2me
+ V (r)

)
+ ~2k2

2me
+ ~
me

k · p + ~
4m2

ec
2 (∇V × p) · σ

)
unk(r) =(

H0 +Hk +Hk·p +HSO
)
unk(r) =

(D.5)

Dabei ist H0 der Hamilton-Operator des Teilchens mit Masse me im periodischen Potential
V (r).

Unter der Annahme ~k� p ist in störungstheoretischer Rechnung

Hk·p = ~
me

k · p (D.6)

die Störung in 1. Ordnung in k und

Hk = ~2k2

2me
(D.7)

die Störung in 2. Ordnung in k [590]. Die SOI wird mittels HSO ebenfalls störungstheoretisch
behandelt.
Je nachdem wie viele Bänder in der Berechnung mit einbezogen werden sollen, ergibt sich

die Größe der korrespondierenden Matrix H bzw. die Anzahl an benötigten Basisvektoren
zu n × n bzw. n. In der hier vorgestellten Berechnung wurden lediglich die dem Fermi-
Niveau nahegelegensten drei Valenzbänder betrachtet, sodass sich unter Einbeziehung des
Elektronenspins n = 6 ergibt (Kane-Modell). Andere Modelle benutzen zusätzlich das dem
Fermi-Niveau nahegelegenste Leitungsband (8× 8-k·p-Theorie, z. B. [589–593]), oder gar bis
zu 15 verschiedene Bänder zur störungstheoretischen Korrektur (erweitertes Kane-Modell,
[589, 594, 595]).

D.2. Herleitung der Energieeigenwertgleichung im Kane-Modell

Die Basisvektoren unk(r) in Gl. (D.5) lassen sich mittels der Bloch-Faktoren als

unk(r) =
6∑
i=1

ai(k)ui0(r) (D.8)

darstellen, wobei als Notation häufig

{|X ↑〉 , |X ↓〉 , |Y ↑〉 , |Y ↓〉 , |Z ↑〉 , |Z ↓〉} (D.9)

benutzt wird. X,Y und Z stellen die p-Typ-Bloch-Funktionen bezüglich der korrespondie-
renden kristallographischen Richtungen in tetraedischen Kristall dar und die Pfeile stehen
entsprechend für die Spin-Orientierung up bzw. down [592].



Anhang D. Herleitung der effektiven Massen von Löchern im
Silizium-Valenzband im Rahmen der k·p-Theorie
Anhang D.2. Herleitung der Energieeigenwertgleichung im Kane-
Modell

- 279 -

Ohne SOI, Einfluss mechanischer Spannung und externe Magnetfelder96 kann der 6 × 6-
Hamilton-Operator H innerhalb dieser Basis auf zwei gleiche 3 × 3-Blöcke H3×3 reduziert
werden, da keine Wechselwirkung zwischen Spin up- und Spin down-Bändern vorliegt, die
Bänder also Spin-entartet sind:

H =
(
H3×3 0

0 H3×3

)
(D.10)

Diese 3 × 3-Blöcke können für Kristalle in Diamantstruktur wie Diamant, Silizium und
Germanium in der Form

H3×3 = H0 +Hk +Hk·p

=
(
EV,av + ~2k2

2me

)
· 13×3

+

Lk2
x +M(k2

y + k2
z ) Nkxky Nkxkz

Nkxky Lk2
y +M(k2

x + k2
z ) Nkykz

Nkxkz Nkykz Lk2
z +M(k2

x + k2
y)


(D.11)

geschrieben werden [198, 587, 588]. Die Parameter L, M und N sind dabei materialabhängig
und in [587] definiert und die einzelnen Komponenten der Hk·p-Matrix sollen im Folgenden
als Hij bezeichnet werden.
Die drei Energieeigenwerte ergeben sich wegen

det(H3×3 − Ei(k) · 13×3) = 0 (D.12)

zu
Ei(k) = EV,av + ~2k2

2me
+ λi , (D.13)

wobei λi die Eigenwerte der zweiten ausgeschriebenen Matrix in Gl. (D.11) sind. H0 ergibt
dabei die durchschnittliche Energie der drei Valenzbänder EV,av am Γ-Punkt (bei k = 0) und

〈Hk〉 = ~2k2

2me
= ~2

2me
(k2

x + k2
y + k2

z ) (D.14)

ist der Beitrag des freien Elektrons im Kristall.
Die Berechnung der Determinante resultiert in einem Polynom dritten Grades in der Ener-

gie bzw. in k2, soll an dieser Stelle jedoch noch nicht durchgeführt werden, sondern am Ende
des Kapitels, nachdem die SOI störungstheoretisch hinzugezogen wurde.
Der Hamilton-Operator HSO lässt sich für kugelsymmetrisches Potential V (r) (passend für

sp3-hybridisierte Kristalle wie Silizium) nach [590] mit dem Bahndrehimpulsoperator L und
dem Spin-Drehimpulsoperator S zu

HSO = ~
4m2

ec
2 (∇V × p) · σ

= ~
4m2

ec
2 ·

1
r

dV
dr · (r× p) · σ

= λL · S

(D.15)

96Mechanische Spannung und externe Magnetfelder erfordern eine detailliertere Diskussion als dies hier
gezeigt wird. Da in den durchgeführten Experimenten beide Einflüsse nicht genutzt wurden, kann auf
eine Diskussion im Rahmen dieser Arbeit verzichtet werden. Für weitergehende Informationen sei auf die
Literatur verwiesen, z. B. [75, 587, 592, 596–599].
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umschreiben.
Mittels der in Gl. (D.9) definierten Basisvektoren lässt sich die Stärke der SOI als

∆SO = − 3i~
4m2

ec
2

〈
X
∣∣∣(∇V × p)y

∣∣∣Z〉 (D.16)

schreiben [592]. Der Hamilton-Operator lässt sich dann als 6× 6-Matrix ausdrücken:

HSO =
(
A B
B† −A

)
= ∆SO

3



0 −i 0 0 0 1
i 0 0 0 0 −i
0 0 0 −1 i 0
0 0 −1 0 i 0
0 0 −i −i 0 0
1 i 0 0 0 0


. (D.17)

Offensichtlich hebt die SOI zum einen die Spin-Entartung auf, da in den 3× 3-Blöcken B
undB† endliche Terme auftreten. Zum anderen koppeln die beiden 3×3-BlöckeA und −A die
Valenzbänder untereinander. Die mathematische Beschreibung wechselwirkender Bänder wird
in Kap. 2.5 nochmals aufgegriffen, jedoch ist die SOI in diesem konkreten Fall komplizierter
und bedarf weiterer Analyse.
Dazu wird zunächst eine Basistransformation des Spin-Bahn-Hamilton-Operators durch-

geführt. Da L und S vektoriell additiv sind, lässt sich durch den Gesamtdrehimpuls J mit
Gl. (2.10) der Hamilton-Operator aus Gl. (D.15) in der Basis

|uHH ↑〉 =
∣∣∣∣32 ,+3

2

〉
= 1√

2
(|X ↑〉+ i |Y ↑〉) ,

|uLH,1〉 =
∣∣∣∣32 ,+1

2

〉
= 1√

6
(|X ↓〉+ i |Y ↓〉 − 2 |Z ↑〉) ,

|uSO,1〉 =
∣∣∣∣12 ,+1

2

〉
= 1√

3
(|X ↓〉+ i |Y ↓〉+ |Z ↑〉) ,

|uHH ↓〉 =
∣∣∣∣32 ,−3

2

〉
= 1√

2
(|X ↓〉 − i |Y ↓〉) ,

|uLH,2〉 =
∣∣∣∣32 ,−1

2

〉
= − 1√

6
(|X ↑〉 − i |Y ↑〉 − 2 |Z ↓〉) ,

|uSO,2〉 =
∣∣∣∣12 ,−1

2

〉
= − 1√

3
(|X ↑〉 − i |Y ↑〉 − |Z ↓〉)

(D.18)

schreiben. Dabei werden die Quantenzahl des Gesamtdrehimpulses j = |J| und seine Quan-
tisierung mj mit Zuständen |j,mj〉 assoziiert.

Innerhalb dieser Basis identifiziert man die Eigenzustände als das HH-Band (schweres Loch,
j = 3/2, mj = ±3/2), LH-Band (leichtes Loch, j = 3/2, mj = ±1/2) und Spin-Orbit SO-Band
(Split-off-Loch, j = 1/2, mj = ±1/2). Die Transformationsmatrix zwischen beiden Basen ist
dabei

U1 =
(

S1 R1
−R†1 S†1

)
=



−1/
√

2 0 0 0 −1/
√

6 1/
√

3

−i/
√

2 0 0 0 −i/
√

6 −i/
√

3

0
√

2/3 −1/
√

3 0 0 0
0 −1/

√
6 −1/

√
3 −1/

√
2 0 0

0 −i/
√

6 −i/
√

3 i/
√

2 0 0
0 0 0 0

√
2/3 −1/

√
3


(D.19)
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mit den 3× 3-Blöcken R1 und S1 [198].
Bezogen auf die in Gl. (D.18) angegebene Reihenfolge der Eigenzustände, lässt sich der

Spin-Bahn-Hamilton-Operator nun als

H′SO = U−1
1 HSOU1 = ∆SO

3



1 0 0 0 0 0
0 1 0 0 0 0
0 0 −2 0 0 0
0 0 0 1 0 0
0 0 0 0 1 0
0 0 0 0 0 −2


(D.20)

schreiben [198]. Daraus ist zudem ersichtlich, dass es eine Verschiebung der Nullpunktsenergie
um −∆SO/3 gibt, wodurch

EV,av = ∆SO
3 (D.21)

ist.
Analog wird Hk·p unter Berücksichtigung der Nullpunktsenergie transformiert:

H′k·p −
∆SO

3 · 13×3 = U−1
1 Hk·pU1 −

∆SO
3 · 13×3 =

(
G1 F1
−F†1 G†1

)
. (D.22)

Die 3× 3-Matrizen G1 und F1 ergeben sich so zu

G1 =


1
2(H11 +H22) −1√

3(H13 − iH23) 1√
6(H13 − iH23)

−1√
3(H13 + iH23) 1

6(H11 +H22 + 4H33) 1
3
√

2(H11 +H22 − 2H33)
1√
6(H13 + iH23) 1

3
√

2(H11 +H22 − 2H33) 1
3(H11 +H22 +H33)−∆SO

 (D.23 a)

und

F1 =


0 −1

2
√

3(H11 −H22 − 2iH12) −1√
6(H11 −H22 − 2iH12)

1
2
√

3(H11 −H22 − 2iH12) 0 1√
2(H13 − iH23)

1√
6(H11 −H22 − 2iH12) −1√

2(H13 − iH23) 0

 .

(D.23 b)

Ziel dieser Transformationen ist es, eine Matrix zu erhalten, die so weit wie möglich Block-
diagonalisiert ist, um die Berechnung der Eigenenergien Ei(k) über die Determinante des
Gesamt-Hamilton-Operators so einfach wie möglich zu gestalten:

det(H− Ei(k) · 13×3) = 0 (D.24)

Da Basistransformationen keinen Einfluss auf die Eigenenergien haben, kann die Gesamt-
energie der Zustände inklusive SOC nach Gl. (D.13) nun als

Ei(k) = ~2k2

2me
+ λi + λSO,i (D.25)

geschrieben werden, wobei

det
(
H′k·p +H′SO − (λi + λSO,i) · 13×3

)
= 0 (D.26)
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ist.
Mit weiteren Transformationen lässt sich F = 0, also eine Block-Diagonalform von H′,

erreichen, wobei G2 eine komplizierte Form annimmt. Jedoch genügt es nach [198] bereits
eine Transformation U2 durchzuführen, bei der als Ergebnis bis auf F23 und F32 alle Terme
von F2 null sind. Dies resultiert für die Determinante in einem Produkt zweier Polynome
dritten Grades in (λi + λSO,i), womit die Lösungen mittels der Cardanischen Formeln [197]
leicht zu finden sind (s. u.).
Die Transformation U2 ist dabei folgendermaßen durchzuführen:

U2 =
(

S2 R2
−R†2 S†2

)
(D.27 a)

mit

S2 = 1√
2

ei[(χ+η)/2−π/4] 0 0
0 ei[(χ−η)/2−π/4] 0
0 0 ei[(χ−η)/2−π/4]

 , (D.27 b)

R2 = −1√
2

ei[(χ+η)/2−π/4] 0 0
0 ei[(χ−η)/2−π/4] 0
0 0 ei[(χ−η)/2−π/4]

 , (D.27 c)

wobei die Definitionen

Xeiχ = −(H11 −H22 − 2iH12) , (D.27 d)
Y eiη = H13 − iH23 , (D.27 e)
Z = H11 +H22 − 2H33 (D.27 f)

benutzt werden. So erhält man für G2 und F2 [198]:

G2 =


1
2(H11 +H22) −1√

3(Y − iX/2) 1√
6(Y + iX)

1√
3(Y − iX/2) 1

6(H11 +H22 + 4H33) 1√
2(Z/3 + i cos(χ− 2η))

1√
6(Y − iX) 1√

2(Z/3− i cos(χ− 2η)) 1
3(H11 +H22 +H33)−∆SO

 , (D.28 a)

F2 = Y√
2

sin(χ− 2η) ·

0 0 0
0 0 1
0 −1 0

 . (D.28 b)

Damit ergibt sich die (hier diskutierte) finale Form für den Hamilton-Operator zu

H′′ = U−1
2 H

′U2 =
(
G2 F2
−F†2 G†2

)
. (D.29)

Gl. (D.26) für die Eigenenergien Ei(k) lässt sich nun mittels der mathematischen Identität

det



a11 a12 a13 0 0 0
a21 a22 a23 0 0 x
a31 a32 a33 0 −x 0
0 0 0 a11 a12 a13
0 0 −x a21 a22 a23
0 x 0 a31 a32 a33


=

det
a11 a12 a13
a21 a22 a23
a31 a32 a33

− a11x
2


2

(D.30)
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aus [600] mit

H ′jj = Hjj + ~2k2

2me
− Ei(k) (D.31)

zu

0 = H ′11H
′
22H

′
33 + 2H12H23H13 −H ′11H

2
23 −H ′22H

2
13 −H ′33H

2
12

− ∆SO
3 (H ′11H

′
22 +H ′11H

′
33 +H ′22H

′
33 −H2

12 −H2
13 −H2

23)

=
(
~2k2

2me
− Ei(k)

)2

·
[(

~2k2

2me
− Ei(k)

)
−∆SO

]

+
(
~2k2

2me
− Ei(k)

)
·
[(

~2k2

2me
− Ei(k)

)
− 2∆SO

3

]
· (H11 +H22 +H33)

+
[(

~2k2

2me
− Ei(k)

)
− ∆SO

3

]
·
[
(H11H22 +H11H33 +H22H33)−

(
H2

12 +H2
13 +H2

23

)]
+
[
H11H22H33 + 2H12H13H23 −

(
H11H

2
23 +H22H

2
13 +H33H

2
12

)]
(D.32)

vereinfachen [198]. Anhand von Gl. (D.30) lässt sich zudem erkennen, dass jeweils zwei Ener-
gieeigenwerte entartet vorliegen.
Durch die vorgenommenen Basistransformationen und Berücksichtigung der SOI bilden

zudem die Basis-Wellenfunktionen aus Gl. (D.18) lediglich für k = 0 die Eigenzustände kor-
rekt ab. Für k 6= 0 mischen sich die Wellenfunktionen mittels Linearkombinationen [592]. Im
Folgenden sollen zur Vereinfachung dennoch die kompletten Bänder nach ihrem Zustand bei
k = 0 nach HH-, LH- und SO-Band benannt werden.

D.3. Parameterwahl, Winkelabhängigkeiten und Lösung der
Energieeigenwertgleichung

An Gl. (D.32) lassen sich in dieser Form noch keine Dispersionen der einzelnen Bänder ablesen.
Jedoch lässt sich dies mittels Einsetzen der L-, M - und N -Parameter aus Gl. (D.11) für die
Einzelterme ändern:

(H11 +H22 +H33) = (L+ 2M)k2 , (D.33 a)
(H11H22 +H11H33 +H22H33) = [M(M + 2L) + µ(L−M)2]k4 , (D.33 b)(
H2

12 +H2
13 +H2

23

)
= µN2k4 , (D.33 c)

H11H22H33 = [LM2 + µM(L−M)2 + q(L−M)3]k6 , (D.33 d)
H12H13H23 = qN3k6 , (D.33 e)(
H11H

2
23 +H22H

2
13 +H33H

2
12

)
= [µMN2 + 3q(L−M)N2]k6 , (D.33 f)

mit den beiden Winkelabhängigkeiten

µ(θ, ϕ) = sin2 θ · (sin2 θ · sin2 ϕ · cos2 ϕ+ cos2 θ) , (D.33 g)
q(θ, ϕ) = sin4 θ · cos2 θ · sin2 ϕ · cos2 ϕ (D.33 h)
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aus [601, 602], wobei θ und ϕ die Winkel der Kugelkoordinaten

kx = k sin θ · cosϕ , (D.34 a)
ky = k sin θ · sinϕ , (D.34 b)
kz = k cos θ (D.34 c)

sind.
Nun vereinfacht sich Gl. (D.32) zu

0 =
(
~2k2

2me
− Ei(k)

)2

·
[(

~2k2

2me
− Ei(k)

)
−∆SO

]

+
(
~2k2

2me
− Ei(k)

)
·
[(

~2k2

2me
− Ei(k)

)
− 2∆SO

3

]
· (L+ 2M)k2

+
[(

~2k2

2me
− Ei(k)

)
− ∆SO

3

]
·
[
M(M + 2L) + µ(θ, ϕ)

(
(L−M)2 −N2

)]
k4

+
[
LM2 + µ(θ, ϕ)M

(
(L−M)2 −N2

)
+ q(θ, ϕ)(L−M)

(
(L−M)2 − 3N2

)]
k6 ,

(D.35)
womit ersichtlich wird, dass aus der Winkelabhängigkeit von µ(θ, ϕ) und q(θ, ϕ) eine Rich-
tungsabhängigkeit der Dispersionen der drei Lochbänder folgt. Dieses Phänomen spielt für
vielerlei Anwendungen eine wichtige Rolle, da aus der Dispersion der Lochbänder in paraboli-
scher Näherung die effektiven Massen m∗ bestimmt werden, die wiederum Einflussparameter
z. B. der Loch-Mobilität µp und somit der Leitfähigkeit σp sind [603].

Die Dispersion der Lochbänder konnte in Pb-induzierten QWSs nahe der Si(111)-Oberflä-
che im Rahmen dieser Arbeit mit ARPES untersucht werden (s. Kap. 5.2.4). Dabei wurden
BMs im K-Raum in

[
112

]
- und

[
110

]
-Richtung gemessen. Aus Gl. (D.35) lassen sich für diese

(und alle anderen Richtungen) die Dispersionen von HH-, LH- und SO-Band bestimmen.
In der Literatur wurde dabei zumeist lediglich auf den Fall |E| � ∆SO eingegangen und
dabei auch nur auf die Hauptrichtungen in Silizium: <100>, <111> und <110>97 [587, 588,
592, 597]. Für einige weitere Richtungen gibt [604] Lösungen für Zinkblende-Kristalle wie
z. B. GaAs an. Den Fall |E| � ∆SO betrachten zusätzlich zu |E| � ∆SO [75, 198, 589,
595, 601, 602, 605], ohne jedoch z. B. auf die hier untersuchte

[
112

]
-Richtung einzugehen. Im

Weiteren sollen deshalb die Energieeigenwerte durch Lösen von Gl. (D.35) für alle relevanten
Richtungen und Energiebereiche bestimmt werden.
In der Literatur wird Gl. (D.35) in unterschiedlichen Varianten angegeben. Abhängig von

den verwendeten Parametern lassen sich die Dispersionen Ei(k) z. B. einfacher darstellen bzw.
kann dadurch auch der orbitale Charakter eines Bandes bestimmt werden (s. u.). Ausgehend
von den in [587] von Dresselhaus, Kip und Kittel eingeführten Parametern L, M und N
werden daher zunächst einige dieser Parameter definiert und danach weitergehend analysiert.
Im Energiebereich |E| � ∆SO ist es sinnvoll, die ebenfalls in [587] definierten Parameter

97Miller’sche Indizes in spitzen Klammern geben die Menge aller äquivalenten Richtungen [hkl] an, d. h.
z. B. für <100>: [100], [010], [001], [100], [010] und [001].
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L M N A B C aus/nach
-7,2 -3,9 -7,67 -4,0±0,2 -1,1±0,5 -4,0±0,5 Theorie, [587]
-7,2 -3,9 -7,7 -4,0 -1,1 -4,0 Theorie, [198]
-6,8 -4,5 -9,36±0,1 -4,28±0,02 -0,75±0,04 -5,2 Exp., [597]
-7,6 -3,7 -7,35 -4,0 -1,3 -3,6 Exp., [606]
-6,5 -4,6 -8,75±0,25 -4,27 -0,63±0,08 -4,9 Exp., [607]

Tabelle D.1: Werte der L-, M - und N -, bzw. A-, B- und C2-Parameter für Silizium: Die
Werte sind angegeben in Einheiten von ~2/(2me).

A, B und C2 zu verwenden98:

A = 1
3(L+ 2M) + ~2

2me
, (D.36 a)

B = 1
3(L−M) , (D.36 b)

C2 = 1
3
[
N2 − (L−M)2

]
. (D.36 c)

Werte für L, M und N , bzw. A, B und C in Silizium sind in Tab.D.1 angegeben.
Luttinger führte in [599] die später nach ihm benannten dimensionslosen Luttinger-

Parameter γ1, γ2, γ3, κ und q ein, mit denen sich die inversen effektiven Massen m∗−1 be-
sonders gut darstellen lassen. Im Folgenden werden resultierende Faktoren mit κ und q aber
vernachlässigt, da diese den Einfluss eines externen Magnetfeldes auf die effektiven Massen
beschreiben. Dies ist jedoch für die Untersuchungen in dieser Arbeit irrelevant, zumindest für
Bulk-Silizium. Berechnungen und experimentelle Befunde unter Einfluss von κ und q finden
sich z. B. in [588, 593, 594, 599, 608]. Die Luttinger-Parameter sind wie folgt definiert:

γ1 = −1
3(L+ 2M)2me

~2 − 1 , (D.37 a)

γ2 = −1
6(L−M)2me

~2 , (D.37 b)

γ3 = −1
6N

2me
~2 . (D.37 c)

Die Subtraktion von „−1“ im Term für γ1 ist dabei mit der Masse des freien Elektrons
verknüpft. Werte für die Luttinger-Parameter in Silizium sind in Tab.D.2 angegeben.
Um den Einfluss der jeweiligen Symmetrie (d. h. des orbitalen Charakters) besser darzustel-

len, führte Foreman die nach ihm benannten Parameter σ, π und δ (passend zur Notation
der Orbitale s, p und d) in [610] ein, wobei er jedoch die f -Orbitale vernachlässigte, die im
Wesentlichen in den Valenzbändern von Halbleitern irrelevant sind [610, 611]:

σ ≈ γ − 1
2δ , (D.38 a)

π ≈ µ+ 3
2δ , (D.38 b)

δ ≈ 1
9(1 + γ1 + γ2 − 3γ3) (D.38 c)

98 In [588, 599] wurden die Parameter L, M und N noch als A, B und C bezeichnet.
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mit

γ = 1
2(γ2 + γ3) , (D.38 d)

µ = 1
2(γ3 − γ2) . (D.38 e)

Werte für die Foreman-Parameter in Silizium sind in ebenfalls Tab.D.2 angegeben. Die um-
gekehrten Relationen im Verhältnis zu den Luttinger-Parametern lauten

γ1 ≈ 2σ + 4π + 4δ − 1 , (D.39 a)
γ2 ≈ σ − π + 2δ , (D.39 b)
γ3 ≈ σ + π − δ . (D.39 c)

Asche und von Borzeszkowski haben Gl. (D.35) mithilfe der Parameter A, B, C und
N ausgedrückt [601]. So ergibt sich

0 = E2 · (E + ∆SO)− E ·
(
E + 2∆SO

3

)
· 3Ak2

+
(
E + ∆SO

3

)
· 3
[
(A2 −B2)− µ(θ, ϕ)C2

]
k4

+
[
−(A+ 2B)(A−B)2 + 3µ(θ, ϕ)(A−B)C2 − q(θ, ϕ)(N − 3B)2(2N + 3B)

]
k6 .

(D.40)
Diese Gleichung vereinfacht sich für |E| � ∆SO mit der Näherung k6/∆SO ≈ 0 zu

0 ≈ E2 − 2Ak2E +
[
(A2 −B2)− µ(θ, ϕ)C2

]
k4 . (D.41)

Man erhält somit als Lösungen für die Energieeigenwerte

EHH(k) = Ak2 − k2
√
B2 + µ(θ, ϕ)C2 , (D.42 a)

ELH(k) = Ak2 + k2
√
B2 + µ(θ, ϕ)C2 , (D.42 b)

ESO(k) = Ak2 −∆SO . (D.42 c)

Die dritte Lösung ESO(k) erhält man direkt aus Gl. (D.40). Da in Silizium ∆SO = 44meV
ist [612, 613], ist der Anwendungsbereich dieser Näherung weitestgehend eingeschränkt.
Für |E| � ∆SO lässt sich Gl. (D.40) als

0 = E3 − E2 · 3Ak2 + E · 3
[
(A2 −B2)− µ(θ, ϕ)C2

]
k4

+
[
−(A+ 2B)(A−B)2 + 3µ(θ, ϕ)(A−B)C2 − q(θ, ϕ)(N − 3B)2(2N + 3B)

]
k6

(D.43)

γ1 γ2 γ3 κ q σ π δ aus/nach
4,22 0,39 1,44 -0,26 0,01 0,843 0,74 0,143 Theorie, [594]
4,23 0,31 1,46 — — 0,821 0,768 0,129 Exp., [607]
4,285 0,339 1,446 — — 0,821 0,768 0,143 Exp., [609]

Tabelle D.2: Werte der Luttinger-Parameter für Silizium: Für die hier gemachten Berech-
nungen wurden im Weiteren die Parameter von Hensel (Werte in [609]) be-
nutzt, aus [594, 602].
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<100> <111> <110> <112>
µ(θ, ϕ) 0 1/3 1/4 1/4

q(θ, ϕ) 0 1/27 0 1/54

Tabelle D.4: Winkelabhängigkeiten von µ(θ, ϕ) und q(θ, ϕ).

schreiben, die Energieeigenwerte lassen sich mittels der Luttinger-Parameter jedoch einfacher
berechnen.
Mit Hilfe der Luttinger-Parameter hat Humphreys die Lösungen von Gl. (D.35) für beide

Energiebereiche, |E| � ∆SO und |E| � ∆SO, berechnet [602]. Die dort angegebenen Glei-
chungen und Parameter weisen in der abgedruckten Version jedoch zum Teil Vorzeichenfehler
auf99, die errechneten und abgedruckten reziproken effektiven Massen m∗−1 sind aber richtig.
Die richtige Gleichung lautet

0 = E2 · (E + ∆SO) + E ·
(
E + 2∆SO

3

)
· 3γ1 ·

(
~2k2

2me

)

+
(
E + ∆SO

3

)
· 3
[
γ2

1 − 4γ2
2 + 12µ(θ, ϕ)(γ2

2 − γ2
3)
]
·
(
~2k2

2me

)2

+
[
γ3

1 − 12γ1γ
2
2 + 16γ3

2 + 36µ(θ, ϕ)(γ2
2 − γ2

3)(γ1 − 2γ2)

+216q(θ, ϕ)(γ3
2 − 3γ2γ

2
3 + 2γ3

3)
]
·
(
~2k2

2me

)3

.

(D.44)

Die Lösungen dieser Gleichung sind in Tab.D.3 zusammengefasst. Die dort angegebenen
Werte Γi stehen mit der jeweiligen Dispersion über

EHH(k) = −~2k2

2me
ΓHH , (D.45 a)

ELH(k) = −~2k2

2me
ΓLH , (D.45 b)

ESO(k) = −~2k2

2me
ΓSO −∆SO (D.45 c)

in Beziehung. Als Lösungsansatz wurde dabei jeweils

0 = (E − EHH(k)) · (E − ELH(k)) · (E − ESO(k))
= E3 − E2 · [EHH(k) + ELH(k) + ESO(k)]

+ E · [EHH(k)ELH(k) + EHH(k)ESO(k) + ELH(k)ESO(k)]
− EHH(k)ELH(k)ESO(k)

(D.46)

zwecks Koeffizientenvergleich benutzt.
Zu Diskutieren bleiben die Winkelabhängigkeiten von µ(θ, ϕ) und q(θ, ϕ). Mit den Kugel-

koordinaten aus Gl. (D.34) erhält man die in Tab.D.4 dargestellten Werte für die Hauptrich-
tungen. Interessant ist zudem die Darstellung für beliebige Richtungen in der (111)-Ebene.

99Dies fällt im Vergleich mit Gl. (D.40) von Asche und von Borzeszkowski und in der Herleitung von
Kane [198] auf.
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Diese lassen sich durch Linearkombination der Einheitsvektoren in
[
110

]
- und

[
112

]
-Richtung

ausdrücken:
e(α) = cosα · e[112] + sinα · e[110]

= cosα · 1√
6

 1
1
−2

+ sinα · 1√
2

 1
−1
0


=

sin θ · cosϕ
sin θ · sinϕ

cos θ

 .

(D.47)

Durch Umstellen der Gleichung erhält man die Abhängigkeiten θ(α) und ϕ(α). Mit diesen
lassen sich µ(α) und q(α) zu

µ(α) = 1
4 ,

q(α) = 1
54 cos2(3α)

(D.48)

bestimmen.
Für |E| � ∆SO vereinfacht sich Gl. (D.44) so zu

0 ≈ ∆SO

E2 + 2Eγ1 ·
(
~2k2

2me

)
+ (γ2

1 − γ2
2 − 3γ2

3) ·
(
~2k2

2me

)2
 (D.49)

mit den Lösungen

EHH(k) = −
[
γ1 +

√
γ2

2 + 3γ2
3

]
·
(
~2k2

2me

)
, (D.50 a)

ELH(k) = −
[
γ1 −

√
γ2

2 + 3γ2
3

]
·
(
~2k2

2me

)
, (D.50 b)

ESO(k) = −γ1 ·
(
~2k2

2me

)
−∆SO . (D.50 c)

Im Fall |E| � ∆SO wird Gl. (D.44) zu

0 = E3 + E2 · 3γ1 ·
(
~2k2

2me

)
+ E · 3

[
γ2

1 − γ2
2 − 3γ2

3

]
·
(
~2k2

2me

)2

+
[
γ3

1 − 3γ1γ
2
2 − 9γ1γ

2
3 − 2γ3

2 + 18γ2γ
2
3 + 4 cos2(3α) · (γ3

2 − 3γ2γ
2
3 + 2γ3

3)
]
·
(
~2k2

2me

)3

.

(D.51)
Die reellen, analytischen Lösungen dieser Gleichung lassen sich mittels der Cardanischen
Formeln [197] ermitteln. Sie lassen sich mithilfe von trigonometrischen Funktionen in der
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Form von Gl. (D.45) als

EHH(k(α)) = −
[
γ1 + 2

√
γ2

2 + 3γ2
3 cos

(1
3 arccosω(α)

)]
·
(
~2k2

2me

)
, (D.52 a)

ELH(k(α)) =
[
−γ1 + 2

√
γ2

2 + 3γ2
3 cos

(
−π3 + 1

3 arccosω(α)
)]
·
(
~2k2

2me

)
, (D.52 b)

ESO(k(α)) =
[
−γ1 + 2

√
γ2

2 + 3γ2
3 cos

(
π

3 + 1
3 arccosω(α)

)]
·
(
~2k2

2me

)
−∆SO (D.52 c)

mit

k(α) = k · (cos(α), sin(α)) , (D.52 d)

ω(α) = 2 sin2(3α) · (γ3
2 − 3γ2γ

2
3 + 2γ3

3)− γ2(γ2
2 + 3γ2

3)− 4γ3
3(

γ2
2 + 3γ2

3
)3/2 (D.52 e)

darstellen, wobei mit k(α) der 2D-Wellenvektor in der (111)-Ebene mit dem Einheitsvektor
(cos(α), sin(α)) nach Gl. (D.47) verwendet wird.



- 291 -

E. Fit- und Modellparameter der
SR-ARPES-Messungen an 1,31 ML
Pb/Si(557)

Band- Position FWHM Kohärenz- Position Abweichung
Label (Fit) länge ξ (Modell) absolut

Å−1 Å−1 Å Å−1 Å−1

2 +0,303 0,393 5,095 +0,3 +0,003
3 +0,095 0,196 10,227 +0,1 -0,005
4 -0,100 0,314 6,372 -0,1 0
5 -0,279 0,273 7,326 -0,3 +0,021
6 -0,490 0,265 7,547 -0,5 +0,010
7 -0,660 0,368 5,438 -0,7 +0,040
8 -0,813 0,396 5,049 -0,9 +0,087

Tabelle E.1: Fit- und Modellparameter eines Spin-aufgelösten MDCs von Pb/Si(557) mit
ΘPb = 1,31ML in k[112]-Richtung bei k[110] = ±0Å−1: Daten reproduziert aus
[35], grafische Darstellung des MDCs s. Abb. 6.11 (a) und der Spin-Polarisation
s. Abb. 6.12.

Band- Position FWHM Kohärenz- Position Abweichung xy-Polarisa- Sz Spin-Polari-
Label (Fit) länge ξ (Modell*) absolut tionswinkel** sationsgrad

Å−1 Å−1 Å Å−1 Å−1 ° ° %
1 +0,543 0,088 22,800 +0,5 +0,043 +83,4 +3,9 79,3
2 +0,360 0,225 8,883 +0,3 +0,060 -110,0 +65,7 24,4
3 +0,091 0,134 14,941 +0,1 -0,009 +71,7 -14,7 62,8
4 -0,156 0,173 11,588 -0,1 -0,056 -112,0 +33,1 67,2
5 -0,343 0,162 12,346 -0,3 -0,043 +84,3 -5,4 20,6
6 -0,473 0,207 9,664 -0,5 +0,027 -96,8 -31,9 27,1
7 -0,615 0,171 11,703 -0,7 +0,085 +130,0 -4,1 34,1
8 -0,836 0,192 10,421 -0,9 +0,074 -114,0 -5,1 20,6

* Modell für 1,31ML Pb/Si(557).
** 90◦ = [110]-Richtung (x), 0◦ = [112]-Richtung (y).

Tabelle E.2: Fit- und Modellparameter eines Spin-aufgelösten MDCs mit δΘPb = 0,04ML
auf 1,31ML Pb/Si(557) in k[112]-Richtung bei k[110] = ±0Å−1, grafische Dar-
stellung des MDCs s. Abb. 6.11 (b) und der Spin-Polarisation s. Abb. 6.12.
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Band- Position FWHM Kohärenz- Position Abweichung xy-Polarisa- Sz Spin-Polari-
Label (Fit) länge ξ (Modell*) absolut tionswinkel sationsgrad

Å−1 Å−1 Å Å−1 Å−1 ° ° %
2 +0,269 0,198 10,077 +0,3 -0,031 -40,8 +30,7 15,5
3 +0,068 0,121 16,497 +0,1 -0,032 +64,3 +10,2 57,5
4 -0,108 0,198 10,110 -0,1 -0,008 -72,9 -10,2 13,5
5 -0,336 0,212 9,429 -0,3 -0,036 +65,6 +2,5 27,1
6 -0,483 0,248 8,078 -0,5 +0,017 -121,0 -10,6 25,4
7 -0,611 0,184 10,908 -0,7 +0,089 +60,6 -57,0 25,9
8 -0,785 0,267 7,498 -0,9 +0,115 -137,0 +15,6 33,7
9 -0,936 0,242 8,282 -1,1 +0,164 +80,1 -10,7 99,9
10 -1,103 0,190 10,518 -1,3 +0,197 -129,0 -39,0 36,0
11 -1,273 0,178 11,266 -1,5 +0,227 +125,0 -43,0 46,5

* Modell für 1,31ML Pb/Si(557).

Tabelle E.3: Fit- und Modellparameter eines Spin-aufgelösten MDCs mit δΘPb = 0,06ML
auf 1,31ML Pb/Si(557) in k[112]-Richtung bei k[110] = ±0Å−1, grafische Dar-
stellung des MDCs s. Abb. 6.11 (c) und der Spin-Polarisation s. Abb. 6.12.

Band- Position FWHM Kohärenz- Position Abweichung xy-Polarisa- Sz Spin-Polari-
Label (Fit) länge ξ (Modell*) absolut tionswinkel sationsgrad

Å−1 Å−1 Å Å−1 Å−1 ° ° %
3 +0,064 0,158 12,625 +0,1 -0,036 +62,2 +9,1 75,3
4 -0,080 0,170 11,788 -0,1 +0,010 -101,0 -1,6 99,9
5 -0,342 0,283 7,061 -0,3 -0,042 +31,6 -20,4 20,7
6 -0,511 0,208 9,601 -0,5 -0,011 -87,0 -68,6 19,6
7 -0,620 0,076 26,157 -0,7 +0,080 +83,3 -69,1 20,0
8 -0,777 0,290 6,899 -0,9 +0,123 -116,0 -54,2 19,1
9 -0,915 0,125 15,996 -1,1 +0,185 +77,0 -28,7 77,7
10 -1,062 0,184 10,891 -1,3 +0,238 -136,0 -49,9 24,1

* Modell für 1,31ML Pb/Si(557).

Tabelle E.4: Fit- und Modellparameter eines Spin-aufgelösten MDCs mit δΘPb = 0,08ML
auf 1,31ML Pb/Si(557) in k[112]-Richtung bei k[110] = ±0Å−1, grafische Dar-
stellung des MDCs s. Abb. 6.11 (d) und der Spin-Polarisation s. Abb. 6.12.

Band- Position FWHM Kohärenz- Position Abweichung xy-Polarisa- Sz Spin-Polari-
Label (Fit) länge ξ (Modell*) absolut tionswinkel sationsgrad

Å−1 Å−1 Å Å−1 Å−1 ° ° %
1 +0,373 0,156 12,829 +0,5 -0,127 +40,7 +27,5 68,2
2 +0,214 0,092 21,633 +0,3 -0,086 -120,0 -81,5 4,6
3 +0,059 0,176 11,352 +0,1 -0,041 +65,5 -1,3 64,9
4 -0,086 –** –** -0,1 +0,014 -99,3 +23,3 100
5 -0,317 0,266 7,515 -0,3 -0,017 +71,4 -7,0 33,8
6 -0,485 0,238 8,390 -0,5 +0,015 -118,0 +22,2 45,6
7 -0,602 0,163 12,242 -0,7 +0,098 +116,0 +3,1 43,5

* Modell für 1,31ML Pb/Si(557).
** Halbwertsbreite aus Fit kleiner als physikalisch möglich (Vgl. Instrumentenfunktion).

Tabelle E.5: Fit- und Modellparameter eines Spin-aufgelösten MDCs mit δΘPb = 0,1ML
auf 1,31ML Pb/Si(557) in k[112]-Richtung bei k[110] = ±0Å−1, grafische Dar-
stellung des MDCs s. Abb. 6.11 (e) und der Spin-Polarisation s. Abb. 6.12.
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Band- Position FWHM Kohärenz- Position Abweichung xy-Polarisa- Sz Spin-Polari-
Label (Fit) länge ξ (Modell*) absolut tionswinkel sationsgrad

Å−1 Å−1 Å Å−1 Å−1 ° ° %
–** -0,113 0,274 7,312 -0,1 -0,011 +81,2 -44,9 21,7
–** -0,348 0,257 7,793 -0,3 -0,048 -130,0 -3,9 5,6
–** -0,495 0,220 9,102 -0,5 +0,005 +71,7 +66,1 8,7
–** -0,602 –*** –*** -0,7 +0,098 -76,2 -35,0 11,4
–** -0,743 0,206 9,710 -0,9 +0,157 +90,7 +41,6 6,2
–** -0,940 0,217 9,225 -1,1 +0,160 -92,0 +50,5 4,9
–** -1,163 0,250 8,014 -1,3 +0,137 +48,8 -68,6 2,0

* Modell für 1,31ML Pb/Si(557).
** Keine Bandzuordnung möglich, da SODW-Zustand zerstört.
*** Halbwertsbreite aus Fit kleiner als physikalisch möglich (Vgl. Instrumentenfunktion).

Tabelle E.6: Fit- und Modellparameter eines Spin-aufgelösten MDCs mit δΘPb = 0,22ML
auf 1,31ML Pb/Si(557) in k[112]-Richtung bei k[110] = ±0Å−1, grafische Dar-
stellung des MDCs s. Abb. 6.11 (f) und der Spin-Polarisation s. Abb. 6.12.

Band- Position FWHM Kohärenz- xy-Polarisa- Sz Spin-Polari-
Label (Fit) länge ξ tionswinkel sationsgrad

Å−1 Å−1 Å ° ° %
-e -0,586 0,178 11,217 -162,0 -5,1 19,0
-d -0,453 0,191 10,483 -155,0 -52,3 99,9
-c -0,387 0,219 9,137 +11,0 +66,1 21,4
-b -0,231 0,137 14,620 +82,0 -42,5 35,4
-a -0,159 0,118 16,946 -156,0 +83,8 29,7
–* -0,054 0,162 12,367 -101,0 -35,4 11,1
–* +0,033 0,179 11,145 -156,0 +20,6 20,2
a +0,159 0,161 12,389 -81,7 +8,6 46,7
b +0,231 0,177 11,314 +68,3 +0,8 99,4
c +0,381 0,210 9,540 -142,0 -6,9 83,1
d +0,488 0,187 10,723 +26,4 +11,7 46,5
e +0,556 0,100 19,991 +52,2 -28,5 78,4

* Intensität von Peaks bei k[110] ≈ ±0Å−1 in k[112]-Richtung.

Tabelle E.7: Fit- und Modellparameter eines Spin-aufgelösten MDCs von Pb/Si(557) mit
ΘPb = 1,31ML in k[110]-Richtung bei k[112] = −0,8Å−1: Band-Label, grafische
Darstellung des MDCs und der Spin-Polarisation s. Abb. 6.15.



- 294 - Anhang E. Fit- und Modellparameter der SR-ARPES-Messungen
an 1,31 ML Pb/Si(557)

Band- Position FWHM Kohärenz- xy-Polarisa- Sz Spin-Polari-
Label (Fit) länge ξ tionswinkel sationsgrad

Å−1 Å−1 Å ° ° %
-b -0,200 0,092 21,812 -143,0 -7,7 20,3
-a -0,149 0,094 21,226 +175,0 -7,4 2,4
–* -0,058 0,123 16,319 -25,6 -55,9 2,2
–* +0,066 0,104 19,284 +73,5 -7,8 13,6
a +0,166 0,083 24,059 +29,5 -87,1 0,4
b +0,196 0,109 18,335 -9,5 -69,0 39,9
c +0,272 0,128 15,597 +18,0 +5,0 4,1
d +0,399 0,120 16,671 -69,1 +14,4 43,0
e +0,435 0,148 13,474 +149,0 -16,3 13,9

* Intensität von Peaks bei k[110] ≈ ±0Å−1 in k[112]-Richtung.

Tabelle E.8: Fit- und Modellparameter eines Spin-aufgelösten MDCs von Pb/Si(557)
mit ΘPb = 1,31ML in k[110]-Richtung bei k[112] = −0,3Å−1: Band-Label
nach Abb. 6.15 (b) (oben), grafische Darstellung des MDCs und der Spin-
Polarisation in Abb. 6.16 (a) u. (c).

Band- Position FWHM Kohärenz- xy-Polarisa- Sz Spin-Polari-
Label (Fit) länge ξ tionswinkel sationsgrad

Å−1 Å−1 Å ° ° %
-d -0,470 0,197 10,146 +154,0 -42,7 21,6
-c -0,391 0,203 9,855 -79,8 +33,7 24,7
-b -0,235 0,200 10,010 +123,0 -38,1 28,0
-a -0,157 0,182 10,987 -72,7 +32,8 47,4
–* -0,050 0,168 11,928 +130,0 -30,7 15,6
–* +0,065 0,224 8,917 +6,3 +1,8 0,6
a +0,160 0,211 9,491 -73,2 +8,2 0,1
b +0,241 0,127 15,705 -4,7 +46,5 30,2
c +0,396 0,241 8,301 -151,0 -38,1 23,2
d +0,470 0,197 10,146 +21,3 +3,8 39,3

* Intensität von Peaks bei k[110] ≈ ±0Å−1 in k[112]-Richtung.

Tabelle E.9: Fit- und Modellparameter eines Spin-aufgelösten MDCs mit δΘPb = 0,08ML
auf 1,31ML Pb/Si(557) in k[110]-Richtung bei k[112] = −0,8Å−1: Band-
Label nach Abb. 6.15 (b) (oben), grafische Darstellung des MDCs und der
Spin-Polarisation in Abb. 6.16 (b) u. (d). Die Peak-Positionen und Spin-
Polarisationsrichtungen weichen nur wenig von der ideal präparierten Fläche
ab (Vgl. Tab. E.7).
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