[ Institut fir Grenzfldchenforschung
und Vakuumphysik

Rastertunnelmikroskopuntersuchung
der Morphologie von PH{111) nach

ionenbeschuf

Thomas Michely







M .
. &
SHamburg ¥ &

=
nnover -
Ha n s F

{ Ménchen-\
_gladbach

T V4

Jalich-Merseh

Julich-Koslar

Berichte des Forschungszentrums Jilich ; 2588
{SSN 0388-0885

Institut fir Grenzfiachenforschung und Vakuumphysik Jl-2569
I3 5 (Diss. Universitat Bonn)

Zu beziehen durch: Forschungszentrum Jllich GmbH - Zentralbibliothek
.. Posifach 1813 - D-5170 Jilich - Bundesrepublik Deutschland

Telefon: 02461/61-6102 - Telefax: 02461/61-6103 - Telex: 833556-70 kfa d







Rastertunnelmikroskeopuntersuchung
der Morpholog PH{111) nach
lonenbeschuB

Thomas Michely







Absiract

The temperature and fluence dependence of the morphology of Pt(111) after Ar” and
He "ion bombardment has been investigated systematically. For this purpose an ulira
high vacuum system with a scanning tunneling microscope (STM) has been developed
and built. It allows full sample temperature control down to 100K during all sample prep-
aration and analysis steps. The discussion of the observed morphologies is preceded by
an analysis of the conditions for STM-imaging of rough surfaces and by the presentation

of a new and simple STM-based method for sputtering yield determination on virgin sur-

faces.

One main result of the morphological analysis of the surface after Ar" ion bombardment
is the confirmation of a transition from pit formation at lower temperatures to layer-by-
layer removal at higher temperatures. This transifion around 700K becomes particularly
obvious after large ion fluences: After the removal of 50 monolayers at 625K deep pits and
pyramides are present on the surface and more than 30 layers are uncovered whereas
at 910K after the removal of the same amount only 2 layers are uncovered.

The vacancies created by sputtering in the surface layer nucleate to vacancy islands.
These vacancy islands are the basic morphological unit on the surface after sputtering
with ArT ions. Above 700K sputtering temperature the shapes of the islands become al-
most uniform. A detailed analysis reveals that at these temperatures the resulting va-
cancy islands can be regarded as two-dimensional (negative} crystais which exhibit an
equilibrium shape. It is found that the coincidence of the the onset temperatures of the
layer-by-layer removal and of the equilibration of the vacancy islands is due to the same
mechanism, determining the two processas, namely a strong increase in the density of
the Pt-adatom lattice gas on the vacancy island area.

The annealing of a sputtered sample to a temperature higher than the sputtering tem-
perature leads to a significant reduction in the number of islands per unit area. The final
island density is shown to be largely independent of the initial one and is determined
primarily by the annealing temperature. These observations give evidence for Ostwald-
ripening. The ripening takes place by an exchange of vacancies betwgen the vacancy is-
fands. A quantitative analysis of the dependence of the observed island density on sput-
tering temperature and fluence has been made. Differences in the island size distributicns
of sputtered and of sputfered and then annealed samples are discussed.

Insight into the sputtering process itself has been gained from samples sputtered at low

temperatures, when most of the thermally activated atomic processes are “frozen” in.




Most remarkable is the evidence obtained from the STM topographs for the generation
of adatoms by ion bombardment.

The observed morphological effects after sputtering the Pt{111} surface are explained on
the basis of a simple model for thermally activated atomic processes. By means of this
model it is possible to relate specific atomic processes to onset-temperatures of

morphological effects.

Besides the sputtering effects already known from Ar+ ion bombardment, the iow energy
He™ ion bombardment causes strong effects on the surface morphology, resulting from
the implantation of the primary ions.

It could be confirmed that helium bubbles grow below the surface by the dislocation foop
punching mechanism. in the case of low implantation energy, i.e. low bubble depth, the
punched out loops move through the crystal towards the surface. At the surface the loops
anneal completely by the formation of adatom islands. This dislocation loop annealing
into adatom islands at the surface demonstrates the importance of the attractive elastic
interaction between the punched out loops and the surface for the understanding of the
"implantation morphology”.

fterative loop punching and surface annealing leads to adatom island pyramides on the
surface. The formation of microprotrusions on field emitter tips after light ion
bombardment is reinterpreted and it is shown that the microprotrusions are due to itera-
tive loop punching and annealing.

The evolution of the surface morpholegy with increasing He™ ion fluence is studied in
detail: Subatomic height bumps, adatom islands, dislocation networks and finally pit in the

surface are formed successively.
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1.0 Einleitung

Die Zerstdubung der Oberfliche durch Edelgasionen, und die, die Zerstdubung beglei-
tende  Gasimplantation sind  effektive  Verfahren  zur  Verdnderung  der
Oberflichenmorphologie /1., 2./. Durch lonenbeschu kénnen neben den
morphologischen Eigenschaften aber auch strukturelle und elektronische Eigenschaften
sowie die Zusammensetzung von Oberflichen modifiziert werden. Das beinhaltet so ver-
schiedenartige Effekte wie die Amorphisierung oder Kristallisation von Oberflachen-
schichten, die Verdnderung der Leitfahigkeit von isolatoren und der Zusammensetzung
von Legierungsoberfldchen 1., 3./.

in der Oberflichenphysik selbst ist die Zerstdubung durch EdelgasionenbeschuB@ ein
weitverbreitetes Verfahren zur Prdparation chemisch reiner Oberfldchen. Aber auch die
Veranderung der Defektkonzentration auf der reinen Oberflache durch den BeschuB wird
zunehmend eingesetzt, um den EinfluB von Defekten auf Adsorption und Oberfldchenre-
aktionen zu untersuchen /4., 5./. Die Wirkung des lonenbeschusses kann gut durch die
lonenstrahlparameter, den Probenzustand und die Gas- bzw. Vakuumumgebung kontrol-
liert werden. Diese Handhabbarkeit der vielfditigen lonenstrahleffekte macht die Verdn-
derung von Oberflachen durch niederenergetischen EdelgasionenbeschuB zu einer wich-
tigen Methode der Technologie. Die Anwendungen reichen von der gezielten
Oberflachenstrukturierung hiomedizinischer Implantate, tber die
fonenstrahimikrostrukturierung in der Mikroelektronik, die Herstellung optischer Gitter,

bis hin zum ionenstrahlgestiitzten Aufwachsen diinner Filme auf Substraten /6., 7., 8., 9.,

10./.

Die Rastertunnelmikroskopie, 1981 und 1982 von Binnig und Rohrer entwickelt /11., 12./,
ermdglicht die Untersuchung von Metall- und Halbleiteroberflachen in unGbertroffener
subatomarer Hohen- und atomarer lateraler Auflésung. Sie hat sich in lefzten Jahren zu

einer der wichtigsten experimemtelien Methoden der Oberflachenphysik entwickelt /13./.

Im Rahmen dieser Promotionsarbeit wurde eine Rastertunnelmikroskopapparatur konzi-
piert und aufgebaut, die insbesondere geeignet ist fitr die Verénderung von Proben durch
lonenbeschuB und ihre Untersuchung. Mit Hilfe dieser Apparatur wurde die Rastertun-
nelmikroskopie erstmals zur systematischen Untersuchung beschuBinduzierter
Morphologien einer Metalloberfliche eingesetzt. Die Morphologien nach lonenbeschuf
sind durch das temperaturabhingige Wechselspiel von Defekterzeugung und -ausheilung
bestimmi. Die im Vergleich zu den bislang hauptsédchlich verwendeten Streumethoden

komplementédre Information des Rastertunnetmikroskops, erlaubt die Uberpriffung und
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Weiterentwicklung vorhandener Modelle der Ausheilmechanismen der Oberfliche wah-
rend des Beschusses. Durch die Tunneimikroskopieuntersuchungen werden aber auch
ganz neuartige Einsichten in die Eigenschaften und Bildungsmechanismen

beschuBinduzierter Oberflichenmorphologien moglich.

Nach diesem Einleitungskapite! werden im zweiten Kapitel die Grundlagen fir die Dis-
kussion der Messungen im 4. und 5. Kapitel zur Verfiigung gestellt. Neben der Analyse
der Zerstdubung, der beschuBinduzierten Beschadigung und der Gasimplantation in den
Kapiteln 2.1 und 2.2, werden in Kapitel 2.3 der Stand der experimentellen Ergebnisse der
Untersuchung der beschuBinduzierten Mikromorphologien und ihrer Temperaturabhén-
gigkeit dargestelit. Die dort referierten Untersuchungen der Morphelogie ven Pt{111)
wahrend des lonenbeschusses mit thermischer He - Atomstrahlsireuung von Poelsema
u. A, /14, 15, 4., 16./ bilden den thematischen Ausgangspunkt der in dieser Arbeit be-
schriebenen Untersuchungen. In den folgenden Kapiteln werden einige fiir die Untersu-
chungen relevante thermodynamische Grundlagen (2.4}, MeBprinzip und Theorie der
Tunnelmikroskopie, die Problematik der Anwendung der Rastertunnelmikroskopie auf die
Untersuchung zerstdubter Oberflachen (2.5) und die Prdparation von Spitzen definierter
Geomeilrie diskutiert (2.6}.

Das dritte Kapite! behandelt Konzeption und Aufbau der Ultrahochvakuumapparatur und
des Rastertunneimikroskops (3.1 und 3.2). Pie Schilderung der Pridparation der Proben
und der Tunnelspitzen {3.3) sowie eines einfachen Verfahrens zur Bestimmung von
Zerstdubungsausbeuten {3.4} beenden den vorbereitenden Teil der Arbeit.

Am Anfang der Morphologieuntersuchungen nach Ar” lonenbeschuB steht die Betrach-
tung und Analyse der Temperaturabhdngigkeit der Abtragungsmodi, die durch die Erzeu-
gung und Ausheilung von Oberfldchenleerstellen bestimmt sind (4.1). Bei tieferen
Zerstaubungstemperaturen freten auch morphologische Effekte auf, die nicht auf die Er-
zeugung von Leerstellen, sondern auf die Erzeugung von beschuBinduzierten Adatomen
zuritickzufithren sind (4.2). Bei hohen Zerstdubungstemperaturen nehmen die Ausheil-
strukturen - die Leersteileninseln - eine geschichtsunabhingige Form an, die es erlaubt,
sie als zweidimensionale Kristalle in threr Gleichgewichtsform zu betrachten {4.3}). Die
Fluenz- und Temperaturabhdngigkeit der Inseldichte wird in Kapitel 4.4 diskutiert. In Ka-
pitel 4.5 schlieBlich wird ein einfaches Modell fur die Nukleation von Leerstelleninseln
und die, die Morphalogie bestimmenden Diffusionsmechanismen vorgeschlagen.
HeliumionenbeschufB auf die Pt{111} Flache fihrt zu starker Gasimplantation. Das Wachs-
tum von unter der Oberflache gebildeten Heliumbldschen hat starke Effekte auf die
Oberflichenmorphologie. Umgekehrt fassen sich daher aus den Oberflacheneffaekten

Rickschlisse auf die Mechanismen des Bldschenwachstums ziehen (5.1). Die einge-




brachte Heliumionenfluenz ist der vielleicht entscheidenste Faktor fir die Oberfldchenef-
fekte der Implantation (5.2). Die Variation der lonenenergie bewirkt im wesentlichen eine
Verdnderung der Implantationstiefe, und damit der Oberflaichenwirksamkeit der
Gasimplantation, wahrend die Variation der Probentemperatur analoge Effekte wie beim
Ar" lonenbeschuB hat (5.3). Das durch die Rastertunnelmikroskopuntersuchungen ver-
besserte Verstidndnis der Gasimplantationseffekte auf die Oberflache erlaubt eine
Reinterpretation einiger Experimente zur Mikrospitzenbildung, bei denen ebenfalls durch

lonenbeschuB Helium implantiert wurde (5.4).

Die Rastertunnelmikroskopbilder der Morphologie zerstaubter Einkristalloberflichen be-
sitzen in bestimmten BeschuBparameterbereichen einen eigentimiichen, dsthetischen
Reiz. Die durch einfache Relationen beschreibbare, scheinbar zufdllige Anordnung sym-
metrischer Strukfurelemente hewirkt eine natirliche Schonheit, die, wie der Autor hofft,

auch im Rahmen einer Dissertationsarbeit noch zur Geltung kommt.
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2.0 Aligemeine Grundlagen

In diesem Kapitel werden die Grundlagen fiir die Diskussion der in Kapitel 4 und 5 dar-
gestellten Ergebnisse bereitgestellt.

Die wesentlichen Effekte des Edelgasionenbeschusses auf eine Metallprobe, die
Zerstdubung, der BeschuBschaden und die Gasimplantation mit ihren Konsequenzen fur
die Oberflaichenmorphologie werden in den Kapiteln 2.1 und 2.2 behandelt.

Die Ausheilung der beschuBinduzierten Oberflichendefekte, also von Punktdefekten und
Stufen, und die Variation der Mikromorphologie mit der BeschuBtemperatur wurde bisher
haupts#chlich mit Streuexperimenten untersucht. Diese in Kapitel 2.3 dargestellten Re-
sultate bilden den thematischen und konzeptionellen Ansatzpunkt der vorliegenden Ar-
beit.

Liegt ein dreidimensionaler Kristall in seiner Gleichgewichtsform vor, so kann durch die
Wulff’'sche Konstruktion die Anisotropie der Oberflichenspannung ermittelt werden. Das
Konzept der Oberflichenspannung von Festkorpern, die Wulfi’'sche Konstruktion, die
Temperaturabhingigkeit der Gleichgewichtskristallform und die experimentelien Bedin-
gungen fir die Realisierung von Gleichgewichtsformen werden in Kapitel 2.4 dargestelit.
In Kapitel 2.5 wird der Standardansatz der Theorie der Rastertunnelmikroskopie kurz
dargestellt und einige seiner Begrenzungen aufgezeigt. Die Problematik der Abbildung
rauher, etwa durch Zerstdubung oder Filmwachstum erzeugter Oberflachen mit dem STM
wird kritisch diskutiert. Im Exkurs in Kapitel 2.6 wird demonstriert, wie geeignete Spitzen

zur Untersuchung solcher Oberflachen prapariert werden kénnen,

2.1 Zerstdubung und Beschiddigung

Bei der Untersuchung elekirischer Gasentladungen wurde die Zerstdubung ({engl.
“sputtering”) bereits vor 145 Jahren entdeckt. Auf der Wandung der Entladungsréhre
wurde ein metallischer Film beobachtet /17., 18./. Die Entstehung dieses Films wurde
spéter durch die Ablagerung von Kathodenmaterial erkldrt, das bei der Zerstdubung der
Kathode durch positiv geladene lonen ensteht /19./. Als Zerstdubung wird heute die Ab-
tragung einer Oberflaiche durch Auslésung von Atomen bezeichnet, die dazu dem
BeschuB oder der Bestrahlung von energiereichen Partikeln ausgesetzt wird /20./. Wich-
tigste  quantitative  Charakterisierung des  Zerstdubungsprozesses ist die

Zerstdubungsausbeute (engl. “sputtering yield”)

_' zerstdubte  Atome [2.1.4]
~ einfallende Partikel T
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In der vorliegenden Arbeii, aber auch in den meisten Anwendungsgebieten, in denen
Zerstaubung eine Rolle spielt, ist der BeschuB einer Metalloberflache mit lonen von In-
teresse.

Die theoretischen Bemlhungen um das Verstdndnis der Effekte des lonenbeschusses
sind durch einige unterschiedliche Ansatze begrenzter Gualtigkeit charakierisiert. Ein
Grund hierflr liegt sicherlich im betrachteten Energiebereich der eingeschossenen lonen:
Zerstaubungseffekte treten fir lonenenergien von einigen 10eV bis zu vielen MeV auf. Die
Effekie des Beschusses aber und damit auch das Zuireffen eines Modells hdngen vom
lonenenergiebereich ab. Zum anderen ist die Frage von Bedeutung, welche der Wir-
kungen des lonenbeschusses im Vordergrund des Interesses liegt; ob die Theorie quan-
titativ relevante GréBen wie die Zerstdubungsausbeute analytisch vorhersagen soll, ob
ein genaueres Verstandnis der aufirelenden atomistischen Vorgédnge bei der Zerstdubung
erreicht werden, oder die Art der auftretenden Kristallbeschidigung verstanden werden
soll, impliziert jeweils verschiedene Ansidtze. Im folgenden wird zuerst kurz dargestellt,
wie die Zerstdubungsausbeute analytisch beschrieben werden kann, bevor auf
atomistische Prozesse bei der Zerstdubung und die Kristalibeschadigung durch den
Beschul3 eingegangen wird.

Statistische Theorien der Zerstaubung wurden von Sigmund /21, 22./ und Thompson /
23./ angegeben. Sigmund unterscheidet drei qualitativ unterschiedliche Situationen der
Zerstdubung (siehe Abb. 1), das "single knockon regime”, das “linear cascade regime”
und das “spike regime”. Im “single knockon regime” erzeugt das primdre lon
RuckstoBatome, die zwar den Kristall verlassen kénnen, aber nicht gem‘]gend Energie
erhalten, um eine StoBkaskade auszuldsen. Im “linear cascade regime” erzeugt das pri-
mare lon RuickstoBatome, die ihrerseits StoBkaskaden ausiosen. Die Dichte der
RickstoBatome wird als gering angenommen, so daB Std8e zwischen sich bewegenden
Atomen selten sind, d.h es wird mit dem Modell einer linearen Kaskade mit bindren
Stéssen gearbeitet. Im “spike regime” ist die Dichte der RickstoBatome so hoch, daB die
Mehrheit der Atome in einem bestimmten Volumen in Bewegung ist. Im “spike” ist der
Kristall sozusagen lokal aufgeschmolzen. In diesem Bild wird die Zerstaubungsausbeute
im “single knockon regime” durch den Streuquerschnitt, im “linear cascade regime”
durch die deponierte Energie pro Einheitstiefe und im “spike regime” durch die depo-
nierte Energie pro Einheitsvolumen bestimmt. Fir niedere und mittlere eV Bereiche (bei
teichten lonen bis in den keV Bereich hinein} trifft das "single knockon regime” zu, fur

hohere Energien das "linear cascade regime” und nur fir die schwersten lonen werden

“spikes” erzeugt.
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Abb. 1. Zerstiubungssituationen: ({a) “singie knockon regime”, (b} "linear cascade regime”,

(c) "spike regime”
Sigmund erhilt einen analytischen Ausdruck fur die Zerstiubungsausbeute im "linear
cascade regime” durch Anwendung der Transporttheorie auf die Verteilung der
RilckstoRatome. Dazu wird ein zeitlich konstanter FluB ¥ von lonen der Energie E an einer
durch x =0 bestimmten Fliache in ein isotropes Medium punktférmiger Atome der Dichte
N injiziert. Die lonen erzeugen eine stationdre Verteilung sich hewegender Teilchen und
damit eine stationdre Tiefenverteilung der deponierten Energie FD(E,H,X), die durch An-
wendung der Boltzmann Transportgleichung ermittelt wird {6 ist der EinschuBwinkel der
lonen bezgl. der x-Achse). Durch Integration des auswértsgerichteten Teilchen-Stroms
durch die Oberflachenebene mit x=0, die mit einer planaren Oberfldchenbarriere UO
verknipft wird, nach Atomenergie E0 und Austrittswinkel 80 und anschlieBende Division

des zerstiubten FluBes durch den einfallenden FluB ¥, erhdlt man fir die

Zerstidubungsausbeute

Y=AF,E, 8, x=20) [2.1.2]
Dabei ist
=3 [2.1.3]

eine Zahl, die alle spezifischen Materiatkonstanten enthalt, aber keine freien Parameter,

die das lon charakterisieren .(C0 enthdlt vom .lon unabhingige Parameter des

interatomaren Potentials).
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My
FolE. 6, 0) = (8, 7= INS(E) [2.1.4]

enthdlt die Parameter des lons und die Probenparameter (Z1 = Kernladungszahl des lons,
22= Kernladungszahl der Probenatomsorte, M1 = Massenzah! des lons, M2= Massen-
zahl der Probenatomsorte, a hidngt nur vom EinschuBwinke! § und dem Massenverhiltnis
l\f‘izlt\/‘!I ab). Sn(E), der nukleare Bremsquerschnitt, ist der deponierten Energie pro Ein-
heitstiefe direkt proportional. Mit Korrekturen fiir Festkdrperbindungskrafte und die nur
halb-unendliche Probe (die ja bei der Ableitung als unendlich angenommen wurde) liefert
Formel [ 2.1.2 ] in einer groBen Zah!l von Fillen eine gute Ndherung fiir experimentell

gemessene Zerstdubungsausbeuten an polykristallinen Materialien.(Abb. 2}.

Sputtering yield

i L i 3]
10° 10* ifosd o

Energy, eV

Abb. 2. Zerstdubungsausbeute von Cu: Die Abbildung vergleicht die Zerstdubungsausbeute
von Cu bei Ar' lonenbeschuB im Energiebereich bis 1MeV nach der Theorie von
Sigmund mit verschiedenen gemessenen Werten /24./.

Die Sigmund Theorie erlaubt es, die Energieverteilung der zerstdubten Teichen zu ermit-
{eln und sagt ein Maximum bei EmaX:O,S U0 voraus. Foar die Winkelverteilung ergibt sich
ein cos® Gesetz. Beide Ergebnisse sitehen in grober Ubereinstimmung mit den
experimentellen Daten.

Der zentrale Erfolg der statistischen Theorie der Zerstdubung ist sicherlich die Angabe
giner analytischen Formel fir die Zerstdubungsausbeute. Aufgrund der ihr
innewohnenden Annahmen und Ndherungen ist die statistische Theorie aber fir die in

vorliegender Arbeit interessierenden Aspekie des lonenbeschusses wenig ergiebig:

1. Sie ist zur Behandlung niedriger BeschuBenergien wenig geeignet. Bei niedrigen

StoBenergien konnen Atome nicht mehr in guter Ndherung als Punkipartikel mit




einem Querschnitt, der die StoBwahrscheinlichkeit bestimmi, betrachtet, und die
Stosse seibst kédnnen nicht mehr als bindr und elastisch angesehen werden. Nie-
derenergetische Stdsse in Festkérpern sind adiquat nur als Vielfeiichenprozesse

behandelbar und die Kristallstruktur ist wesentlich fir die ablaufenden Prozesse.

2. Sie erlaubt keine prazisen Aussagen (ber die aus dem BeschulB resultierende Pro-
benbeschidigung. Zum einen wird die Kristallstrukiur der Probe generell vernach-
ldssigt!, zum anderen wird das Beschiadigungsbild auf atomarer Ebene gerade durch
die niederenergetischen Vielteilchenstdsse in den Veréstelungen der StoBkaskade

bestimmt, die eher als iokale “spikes” zu betrachten sind /25./.

In der vorliegenden Arbelt wurden niederenergetische Ar” lonen und He™ lonen zur
Zerstaubung der Pt(111) Oberfidche verwendet (hauptsachtich 600eV Ar™ lonen und 1keV
He ™ lonen). Da die Ausheilung der beschuBinduzierten Oberflachendefekie untersucht
wird, ist das atomare Beschadigungsbild als Vorinformation fir die spatere Interpretiation
der Messungen von besonderem Interesse. Folgende Fragen werden daher die Diskus-

sion in diesem und dem ndchsien Kapitel ieiten:

1. Wo entstehen die Leerstellen der zerstaubten Atome, und wie sind sie verteilt?
2. Wie ist das atomare Beschadigungsbild unter und an der Oberflache?

3. Wie ist das Ausheilverhalten der im Festkérper erzeugten Defekte?

4.  In welchem Umfang werden primére lonen implantiert, und welche Effekte entstehen

durch die Implantation?

Eine erste Information zum Beschaddigungsbild kann aus der maximal im StoB Obertrag-
baren kinetischen Energie T vom priméren lon der Masse f\/l'1 auf ein Probenatom der

Masse M2 erhalten werden:

My

—_— F 2.1.5
(My + M) 2.1.5)

T=4M,

1 Soist z. B. die planare Oberflachenbarriere Uo in der statistischen Theorie vom Standpunkt der
. Oberflachenphysik probiematisch. Es ist unbefriedigend, einem Atom in der Terrasse dieselbe

Zerstdubungswahrscheinlichkeit wie einem Adatom oder einem Siufenatom zuzuordnen.
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Fur ein 600eV Ar™ lon ist im StoB mit einem Platinatom etwa 340eV kinetische Energie
und far ein 1keV He ' lon nur 80eV kinetische Energie Gbertragbar. Daher sind wesentlich
weniger Stosse notwendig, um das Art Ton auszubremsen, und die resultierende Be-
schadigung wird im Vergleich zum tkeV He™ lon wesentlich lokalisierter und naher an
der Oberflache sein.

TRIM Computersimulationen /26./ basieren ebenfalls auf der Annahme eines isotropen
Festkérpers mit statistisch verteilten Atomen einer Dichte N und der Approximation bi-
ndrer Stésse. Sie kénnen daher fir die Beantwortung obiger Fragen nur bedingt heran-
gezogen werden. Andererseits sind sie einfach durchzufiihren und liefern mit Eingabe der
richtigen Material- und lonenparameter erste globale Informationen liber die Reichweite
der eingeschossen lonen, die mittlere Beschadigungstiefe und die Zahl der erzeugten
Defekte?. Far 600eV Ar ' lonen bzw. 1keV He” lonen wurde durch TRIM-Rechnungen
eine mittlere Eindringtiefe der lonen von 10A bzw. 80A ermittelt. Die durch das primére
lon hervorgerufene Beschddigung kann durch die pro lon insgesamt bei StoBprozessen
erzeugten Leerstellen charakterisiert werden. |hre Anzahl und Verteifung ist in beiden
Fallen ebenfalls unterschiedlich: 15 Leerstellen werden fir 800eV Ar ™~ lonen in einer Tiefe
maximaler Beschadigung von 10A und 10 Leerstellen fir 1keV He™ in einer Tiefe maxi-
maler Beschadigung von 25A erzeugt. Die laterale Ausdehnung des beschiddigten Ge-
bietes kann fir Ar" lonen auf ca. 20A und fur He™ lonen auf ca. 504 abgeschatzt werden.
Die TRIM Rechnung bestétigt damit die Annahme einer wesentlich starker lokalisierten
und oberflichenndheren Beschadigung der Ar™ lonen. Auf Ergebnisse von TRIM
Simulationen wird nochmals in Kapitel 5 zurickgegriffen.

Einige relevante information zur Beantwortung obiger Fragen kénnen aus “"molecular
dynamics” Simulationen gewonnen werden. Dabei handelt es sich um echte
Vielteilchensimulationen, die die Kristallstruktur der Probe voll berlicksichtigen. Im Ge-
gensatz zu den ereignisspeichernden Programmen, die sozusagen von Stof zu StoB
forischreiten {z. B. TRIM Simulationen}, handelt es sich bei “molecular dynamics”
Simulationen um Zeit-Schrift Programme, die nach jedem Zeitschritt die Positionen aller
refevanten Atome des Modellkristalls neu bestimmen und abspeichern /27./.Nachdem das
ion die Probe an einem Punkt der Oberflicheneinheitszelle getroffen hat, werden die
Trajekiorien der primér gestoBenen Atome und aller weiteren im Verlauf des Prozesses
angestoBenen Atome weiterverfoigt, his ihre Energie unter einen wahlbaren Schwellwert

gesunken ist /28./. Zur Bestimmung der Wechselwirkung der StoBpartner und zur Be-

2 Die TRIM-Rechnungen, die in dieser Arbeit zitiert werden, wurden dankenswerter Weise von

U. Littmark im 1GV durchgefiihet.
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stimmung der Oberfldchenbindungsenergien der einzelnen Atome werden gédngige Paar-
potentiale verwendet. Der EinschuBort wird Gblicherweise uber verschiedene Punkte der
Einheitszelle variiert. Ensembles, aus denen signifikante Aussagen gezogen werden,
enthalten gréBenordnungsméBig nur 100 Einschiisse. Die Methode erlaubt nur
exemplarische Simulationen, aber dafiir die Erkennung spezifischer Prozesse, etwa die
Bedeutung korrelierter Bewegungen fur die Zerstdubung von Atomen /29./. "Molecular
dynamics” Simulationen sind erheblich aufwendiger als Simulationen in der
Approximation bindrer Stosse(z. B. TRIM Simulationen). Um die zeitaufwendigen Rech-
nungen Gberhaupt durchfihren zu kénnen, haben die Modellkristalle eine kleine GroBe
von hoéchstens einigen 1000 Atomen und sind nur wenige Lagen tief. Dadurch wird die
Anwendbarkeit der Simulationstechnik auf EinschuBenergien von héchstens einigen keV
beschrankt (was allerdings hier geniigt). “Molecular dynamics” Simulationen mit ArT

lonen auf Cu Oberflachen /27., 30., 31., 32./ ergeben folgende Resultate:

1. Die zerstdubten Atome stammen zu 95% aus der obersten Lage und zu 5% aus der

zweiten Atomlage (600eV Ar+/Cu(111)).

2. Die zerstdubten Atome werden typischerweise aus einer Kreisscheibe mit Durch-
messer von 15A ausgelost und zeigen keine Neigung, bevorzugt Mehrfachleerstellen

zu hinterlassen (600eV Ar ' /Cu(111)).

3. Beim BeschuB von Cu(100} mit SkeV Art lonen entstehen Adatome auf der Oberfla-
che. Das Verhiltnis der erzeugten Adatome zu den zerstaubten Atomen ist etwa eins
und sinkt zu niedrigeren BeschuBenergien hin. Die Adatome werden typischerweise
aus der Position in der Oberflichenlage durch Atom Ersetzungsfelgen in die Position
auf der Oberflichenlage bewegt. Die Schrittlange der beteiligten StoBpartner ist ty-
pischerweise 1-2 Gifterpositionen und die Lénge der StoBfolge kann deutlich dber 5

Gitterpositionen betragen.

Wendet man diese Ergebnisse auf das System 600eV Ar+/Pt(‘lﬂ) an, so sind kleine Ab-
weichungen aufgrund des unterschiedlichen Massenverhalinisses gegeniber 600eV
Ar+/Cu(111) zu erwarten. Der maximale Energieibertrag der ArT lonen auf die
Platinatome - T=2340eV - ist deutiich kleiner als flr ArT lonen auf Kupferatome -
T =570eV. Daher werden die Trajektorien im Platinkristall etwas ausgedehnter und tiefer
verlaufen. Der Anteil der zerstdubten Atome aus der zweiten Lage ist daher gegebenen-
falls etwas hoher, fuhrt aber durch Umordnung der Atome sicherlich trotzdem nur zu

Leerstellen in der Oberflichenlage. Auch die Gréfle von 15A des beschidigten Oberfla-
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chenbereiches dlrfte fur Pt(111) etwas klein sein, hat aber mit dem Wert von 20A fir den
Durchmesser des beschadigten Gebietes aus der TRIM Rechnung eine grobe Uberein-
stimmung. Bei einer experimentell ermittelten Zerstdubungsausbeute von 2,2 fiir 600eV
Ar" fonen auf Pt(111) (siche Kapitel 3.4) werden auf der Platinoberfliche gemaB 2. prak-
tisch ausschlieBlich monoatomare Leerstellen erzeugt. Zumindest qualitativ sollte der
Effekt der Adatomerzeugung beim lonenbeschuf auch auf der Pt{111) zu beobachten sein,

fur die Anzahl der erzeugten Adatome kann allerdings kein Wert abgeleitet werden.

Weitere Ergebnisse Gber BeschuBschaden unter der Oberflache kénnen aus den Unter-
suchungen des BeschuBschadens in Festkérpern gewonnen werden.
Es werden 4 Stadien bel der Aushildung einer Versetzungskaskade im Festkérper unter-

schieden /25., 33./;

1. Ein energiereiches Teilchen {(Neutron, Proton, lon} kollidiert mit einem Gitteratom und
transferiert eine RickstoBenergie T, wodurch ein primédres RlckstoBatom entsteht.
Das energiereiche Teilchen bewegt sich weiter und wird je nach den StoBbedin-
gungen weitere primdre RickstoBatome in einiger Entfernung erzeugen. Es wird nun

die von einem einzeinen priméren RickstoBatom ausgeldste StoBkaskade weiterver-

folgt.

2. Das primédre RiickstoBatom wird durch vielfache Stdsse in einem kleinen Gittervolu-
men abgebremst. Gitteratome werden versetzt und produzieren weitere Stisse. Der
ProzeB endet, wenn die Energie der kollidierenden Atome unter die Schwellenergie
far die Entfernung eines Atoms vom Gitterplatz fallt. Zwischengitteratome bilden sich
am Ende von ErsetzungsstoBfoigen in einer gewissen Entfernung von Leerstellen, die

von der Ldnge der ErsetzungssiofBlfoige abhangts.

3. Die Energie dissipiert von der Kaskadenregion fort und fohrt zu einer “Abkihlung”,
bis im Kaskadenvolumen wieder thermische Energien erreicht werden. Umordnung

und teilweise Ausheilung der gebildeten Defekte durch Diffusionsspriinge findet statt.

4. Thermisch kann der verbleibende Schaden {(Leerstellen, Zwischengitteratome und

Agglomerate) durch Diffusion ausheilen (s. u.)

3 Eine ErsetzungsstoBfolge ist eine StoBiolge entlang einer kristallographischen Richtung, bei

der das jeweils stoBende Atom das gestoBene Atom um einen Gitierplatz weiterbeférdert.
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Das hier geschilderte Szenario kann mit dem “linear cascade regime” von Sigmund
identifiziert werden. Auch hier haben die einzelnen RickstoBatome eine geringe Dichte,
d.h. ihre Wirkungen werden als nicht tberlappend angenommen, aber das Augenmerk
gilt nun 'der einzelnen StoBkaskade eines RickstoBatoms selbst. Die von einem
RickstoBatom ausgeldste StoBkaskade hewirkt aber lokales Aufschmelzen des Kristalls
(vergleichbar einem “spike”) und die resultierenden VielteichenstoBprozesse kénnen ad-
aquat durch “molecular dynamics” Simulationen modelliert werden.

tn Abb. 3 wird eine “molecular dynamics” Simulation der Versetzungskaskade eines pri-
méren RickstoBatoms von 250eV in Cu gezeigt /25., 34./. Die lokale Explosion des Gitters
(h), die Ausbreitung der StoBwelle (c)] und die Energiedissipation durch
ErsetzungsstoBfolgen entlang dichtgepackter Reihen (d) sind deutlich erkennbar. Im
Endeffeki werden in der Nahe des Erzeugungsortes des primiren RiickstoBatoms einige
Leerstellen und einige Zwischengitteratome etwas entfernt davon gebildet. Die Ergeb-
nisse dieser simplen Simulation lassen sich bedingt auf das System 600eV Ar+/P‘i(111)
Ubertragen. Die maximale Energie eines primdren RuckstoBatoms betrédgt in diesam Fall
34CeV. Durch die kleine Energie des eingeschossenen lons werden die von den priméren
RickstoBatomen ausgeldsten StoBkaskaden sich aber gegenseitig stark berlappen und
nahezu vollstidndig in einem kieinem Raumgebiet stattfinden. Dieser Uberiapp der
StoBkaskaden wird  die Bitdung  von Leerstellen/Zwischengitteratompaaren
{Frenkelpaaren) sicher nicht aufheben. Aber neben der Bildung von stabilen
Frenkelpaaren unter. der Oberfldche werden im Fall von 600eV Ar+/Pt(11‘I) aufgrund der
Oberflichennihe der StoBprozesse ein groBer Teil der Defekte direkt an der Oberflache
erzeugt bzw. ausgeheilt werden. Sie bilden dort dann Adatome bzw,
Oberflichenleerstellen in Ubereinstimmung mit den “molecular dynamics” Simulationen

von Ar+ auf Cu,

Die Ausheilung von Defekien in Metallfestkérpern ist griindlich untersucht worden /35./.

Dabei werden mit wachsender Temperatur 5 Ausheilstufen unterschieden:

1. Rekombination nahegelegener Frenkelpaare und anfédngliche Zusammenlagerung

von Zwischengitteratomen.

2.  Wachstum von Zwischengitteratomzusammenlagerungen und Ausbildung von Ver-

setzungsringen durch mobile Zwischengitteratome.
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Abb. 3. Beschuflischaden in ©Cu: Abb. a-e zeigen die zejtliche Entwickiung der
Versetzungskaskade eines primren Cu RickstoBatoms mit 250eV Energie. Die dick
gezeichneten Alome haben eine potentielle Energie E>0,5eV. {a) EinschuB, (b} fo-
kale Explosion, (c) StoBwelle breitet sich aus, {d) Energiedissipation durch
ErsetzungsstoBfolgen, {e) stabiles Defektibild /34./.

L eerstellen werden mobil und annihifieren mit

98]

Zwischengitteratomzusammenlagerungen. Es beginnt die Zusammenlagerung von

Leerstelien.
4. Die Leerstellenzusammenlagerungen wachsen und bilden Versetzungsringe.

5. Thermische Dissoziation der Leerstellenzusammenlagerungen und Annihilation der

Laeerstellen an Zwischengitteratomen. Am Ende dieser Ausheilstufe ist der Kristali

ausgeheijlt.

insbesondere bei der Untersuchung des Schadens in Platin wurde festgestellt, daB fiur
nicht zu hohe Defekidichten im Kristall der Verlust maobiler Leerstellen an
Zwischengitteratomzusammenlagerungen sehr hoch ist und demzufolge die Leerstellen-
zusammenlagerungen die Ausheilstufe 3 nicht berleben kdnnen. De facto ist der Kristall
dann schon am Ende der Stufe 3 ausgeheilt. Die Annahme nicht zu hoher Schadensdichte
ist unter den gewidhlten BeschuBbedingungen fiir 600eV Ar+/Pt(111) sicherlich gegeben:

Durch die cherflichennahe Defekierzeugung werden bereits beim BeschuB die meisten
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Abb. 4. BeschuBschaden fiir Ar ionenbeschufl3: Modell fiir das Defekibild an einer Pt(111)
Oberflache nach 600eV ArT lonenbeschu bei OK.

Defekte an der Oberflache entstehen und nur wenige stabile Defekie unter der Oberfldche
bleiben. Damit [48t sich die Ausheilung far Platin wie folgt charakterisieren: Mit Ende der
Ausheilstufe 1 bei 35 K /35./ sind Zwischengitteratome mobil und beginnen mit Leerstel-
[en zu rekombinieren oder an die Oberfliche zu diffundieren. Durch den Einsatz der
Migration von Leerstellen im Platinfestkorper (Migrationsenergie 1,45eV) bei Tempera-
turen um 5G0K /35./ wird der Einsatz der Ausheilstufe 3 charakterisiert.
Zwischengitteratome werden bei diesen Temperaturen nicht mehr unter der Oberfldche
zu finden sein und die Leerstellen werden bevorzugt an der Oberflache ausheilen.

Nach dieser Analyse kann ein in Abb. 4 veranschaulichtes Modell des BeschuBschadens
far 600eV Ar+/Pt(111) gegeben werden. Durch das Ar’ lon werden etwa 2 Atome
zerstidubt, die Leerstellen in der Oberfidchenlage hinterlassen. Unter der Oberfldche
werden einzelne Frenkelpaare Paare erzeugt. Dabei kann einer der beiden Teile des
Paares natirtich auch direkt an der Oberfliche erzeugt werden, und eine
Oberfidchenleerstelle oder ein Adatom bilden. Findet die Defektpaarbildung vollstdndig
in der Cbherfidche statt, so resultiert ein Oberflachenleerstelien/Adaiompaar. Bie unter der
Oberftiche befindlichen Zwischengifteratome werden ab etwa 35K mobil und
rekombinieren mit Festkorperleerstellen oder heilen an der Oberfliche aus. Die unter der
Oberfidche befindiichen Leerstellen werden erst bei Temperaturen um 500K mobil und

dann mit groBer Wahrscheinlichkeit an der Oberfldche ausheilen. Im Vorgriff auf die Er-
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gebnisse des nidchsten Kapitels kdnnen wir weiterhin festhalten, dall das BeschuBion mit
erheblicher Wahrscheinlichkeit im Kristali steckenbleibt. Von Zwischengitterpldtzen aus
kann es sicherlich oberhalb 300K an die Oberflaiche wandern. Wird es dagegen in eine
Leerstelle eingefangen, so bilden sich sehr stabile, stark gebundene Defekte, die je nach
der Bindungsstarke erst bei Temperaturen zwischen 500K und 1000K ausheilen kénnen
/36./.

Fir 1keV He+/Pt(111) werden alle beschriebenen Defekie ebenfalls zu erwarten sein. Al-
lerdings wird das Helium lon aufgrund seiner wesentlich gréBeren Eindringtiefe und der
kleinen auf Pt Atome Obertragharen Energie langs eines relativ langen Weges einzelne,
deutlich voneinander entiernte Frenkelpaare erzeugen. Die direkten Oberflacheneffekte
des He " Beschusses werden klein sein, d.h. die Zerstdubungsausbeute wird klein sein
(in dieser Arbeit wurde sie zu 0,11 bestimmt), und nur wenige Oberfldchenleerstellen und
Adatome werden durch den BeschuB erzeugt werden. Dafir wird die effektivere

Implantation der He™ lonen zu starken morphologischen Effekten fihren (s. Kap. 2.2).
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2.2 Gasimplantation

Wie bereits im letzten Kapitel angedeutet werden die zerstdubenden Edelgasionen mit
erheblicher Wahrscheinlichkeit in die Probe implantiert. Die Abhangigkeit des Einfangs
von Fluenz, lonenenergie und Temperatur sowie die verschiedenen Bindungszustande
der eingefangenen Edelgasionen werden zu Beginn dieses Kapitels diskutiert. Die
morphologischen Effekte, Blaschenwachstum und “blistering”, die sich speziell aus dem
Einfang von Helium ergeben, werden dann im zweiten Teil des Kapitels behandelt.

Eine geeignete Methode zur Untersuchung der Edelgasimplantation ist die thermische
Descrptions Spekirometrie (TDS). Bei diesen Messungen wird eine wohldefinierte Probe
einer lonenfiuenz bestimmier Art und Energie ausgesetzt. AnschlieBand wird die Pro-
bentemperatur mit fester Heizrate erhdht und die Gasabgaberate als Funktion der Tem-
peratur gemessen. Aus den Spekiren lassen sich Aktivierungsenergien for
Diffusionsprozesse und Bindungsenergien der implantierten Edelgase erschlieBen.

Die beobachteten Peaks der Gasabgaberate konnten in einer Untersuchung der

Edelgasimplantation an Ni(111) in 3 Bander gruppiert werden /36./:

1. A-Band Peaks von 300K-650K. Die Gasabgabe in diesem Temperaturbereich wird auf

unmittelbar unter der Oberflache gebundene Gasatome zuritickgefihrt.

2. B-Band Peaks von 650K-1000K. Die zwei dominierenden Peaks werden auf Gasab-

gabe aus Leerstellen in Oberflachennidhe oder im Festkdrper zurickgefuhrt.

3. C-Band Peak von 1000K bis zum Schmelzpunkt Tm. Der C-Band Peak entsteht durch
Gasabgabe von gasgefiiiten Leerstellenzusammenlagerungen
(Leerstellenagglomeraten). Die Bindungsenergie der Gasatome steigt mit der

Agglomeratgraofie an.

Es zeigt sich nun, daB es fur jede Gasart eine Schwellenergie der Implantation gibt, ab
der der C-Band Peak auftaucht. Fir Helium wird das C-Band hereits ab der Beschadi-
gungsgrenze um 150eV lonenenergie, dagegen ist es fir Argon wie aus Abb. 5 ersichtlich
erst bei 1000eV gefulli. Wahlt man die Spektren von Argon, Neon und Helium so aus, daB
die Eindringtiefe der lonen vergleichbar ist, so sind auch die Spektren vergleichbar, d. h.
das Auftauchen des auf die gasgefiliten Leersteilenagglomerate zuriickfahrbaren C-Band
Peaks ist durch das Erreichen einer bestimmten Eindringtiefe der lonen von gréBenord-
nungsmadaBig 10 Gitterldngen bestimmt. Die Schwellfluenz fir das Auftauchen von C-Band

Peaks liegt sowoh! fir Helium als auch fur Argon bei etwa 1 x 10" ____ionc:n .
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Abb. 5. Energieabhdngigkeit der Desorptionsspektren: Argondesorplionsspekiren nach
Ar”" jonenbeschuB auf Ni{(111) mit einer Fluenz von 5 x 10%onen/m? /35./.

Die C-Band Peaks werden sowohl fiir Argon als auch fiir Helium mit wachsender

lonenfluenz immer dominanter und beherrschen schlieBlich die Spektren. Fur 500V

fonen . rires . .
——— eine Séttigung mit Gas nahezu erreicht
m

Ar+/Ni(11%) wird bei Fluenzen um 1 x 10%
und der Nettoeinfang der lonen sinkt von anfdnglich 25% auf Werte um 0. Der Grund
hierfar liegt im Erreichen eines Gleichgewichts zwischen Gasabgabe durch Zerstiubung
gashaltiger Schichten und der Implantation der zerstdubenden lonen. Far Helium wird
eine Sattigung in der Gaskonzentration erst bei sehr viel hdheren Fluenzen erreicht. Tat-
sébhlich wurde far ikeV He ™ auf Ni im Gegensatz zu dem Verhalten von Art ein dra-
stischer Anstieg in der Einfangwahrscheintichkeit von 55% auf nahezu 100% bei Fluenzen
von ca. 1x 1019’1{:}# becobachtet / 37./ {siehe Abb. &).

Dieser Effekt des sprunghaften Anstiegs der Einfangwahrscheinlichkeit ist mit dem nahe-
zu ausschlielllichen Anwachsen des C-Band Peaks gekoppelt und kann auf das Wachstum
der Leerstellenagglomerate zurickgefithrt werden.

Befinden sich die Proben wahrend der Implantaticn auf erhéhter Temperatur Ts, so fehlt
im enisprechenden Gasabgabespekt_._rum erstmal der entsprechende, unterhalb der Tem-
peratur TS gelegene Teil des Spekirums. Allerdings haben die bei erhé&hien
implantationstemperaturen neu erdffneten Diffusionskandle die Tendenz, auch die

Einfangwahrscheinlichkeit in Hochtemperaturbiander ‘abzusenken. So findet far

implantationstemperaturen von TS=750K far 1keV He " ‘lonenbeschuB auf Nickel Gber-
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Abb. B. Einfangwahrscheinlichkeit fur Helium: Einfangwahrscheinlichkeit » eines zuféllig
orientierten Ni Kristalls bei 1keV He ¥ lonenbeschu8 in Abhdngigkeit von der Fluenz.
137.1.

haupt keine Implantation mehr statt, obwohl der C-Band Peak bei
Raumtemperaturimplantation bei ca. 1250K liegt /37./. Bie B-Band Pezks werden unter
denselben Bedingungen bei Implantationstemperaturen um 600K praktisch nicht mehr
bevolkert.

Skaliert man in erster Ndherung die entsprechenden Implantationstemperaturen auf die
Schmelztemperaturen der Metalle, so lassen sich aus den oben beschriebenen Mes-
sungen einige wichtige Schlisse fir das System 600eV Ar+/Pt{111) ziehen. Etwa 25% der
bei Raumiemperatur eingeschoBenen Argonionen werden anfdnglich in Leerstellen unter
der Oberflache eingefangen. Allerdings reicht die BeschuBenergie von 800eV nicht aus,
um gasgefllite lLeerstellenagglomerate zu erzeugen. Unten wird gezeigt, daf dies
gleichbedeutend mit der Aussage ist, dafl unter diesen BeschuBbedingungen keine
Argeonbldschen in der Platinprobe gebildet werden kénnen. Bas unter der Oberfldche be-
grabene Argon wird bei Ausheiltemperaturen von 500K bis 1000K freigesetzt. Far
Implantationstemperaturen oberhalb der Raumtemperatur verringert sich der eingefan-
gene Ar™ lonenanteil von 25% drastisch und wird bei 700K auf Werte um 0% gesunken
sein. Bei kryogenen [mplantationstemperaturen kann man vermuten, daB der Anteil der
éingefangenen Ar” lonen stark ansteigen kann, etwa durch “ausfrieren” der

Argondiffusion Gber Zwischengitterpldtze. Bei Fluenzen um 1 x 1{)19-‘(0);3;——fi wird in jedem
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Falle eine Sattigungskonzentration von Argon in der Implantationszone der Probe erreicht
sein.

Fir die Helium Implantation ergibt sich ein deutlich anderes Szenario. Bei allen in dieser
Arbeit verwendeten lonenenergien (350eV, 1keV, 3keV) bilden sich gasgefillie
Leerstellenagglomerate. Die Einfangwahrscheinlichkeit fur tkeV He™ lonen liegt bei
Raumtemperatur etwa bei 50% und steigt bei Fluenzen oberhalb von 1x 10‘9-'19-2?— auf
nahezu 100% an. Erhéhte Ausheilung bei Implantationstemperaturen bis 750K fihrt zu
vernachldssigbarem Gaseinfang in einzelne Leerstellen, aber die
Einfangwahrscheinlichkeit in gasgefilite Leerstellenagglomerate wird nur um etwa die
Halfte thres Raumtemperaturwertes vermindert, Erst ab etwa 850K
Implantationstemperatur sotlte die Einfangwahrscheinlichkeit for He™ ebenfalls auf Werte

nahe 0 ginken
e ginken.

Oben hatten wir gesehen, daB nach einiger Fluenz und oberhalb einer lonen -
Schwellenergie die Gasimplantation durch Einfang von  BeschuBionen in
Leerstelienaggiomerate beherrscht wird. Mit TDS wurde nun auch der Bildungsmecha-
nismus dieser Leerstellenagglomerate untersucht /38./. Dazu wurde in einem ersten
Schritt durch eine sehr kleine Fluenz energiereicher Edelgasionen eine Konzentration von
rund 1015M in einer W(100) Probe erzeugt, die im weiferen als Einfangstellen
dienen. Injektion von He™ lonen mit Energien unterhalb der Beschadigungsgrenze und
anschiieBende Thermodesorption erlauben es dann, die Desorptionstemperatur des
Heliums in Abhingigkeit von der Besetzungszahl pro Leerstelle zu ermitteln und damit
die jeweiligen Bindungsenergien zu  bestimmen. In  Abb. 7 sind die
Desorptionstemperaturen fir Helium in Abhdngigkeit von der Besetzungszahl i aufgetra-

gen. Die Ergebnisse und Auswertung solcher Experimente lassen sich wie folgt zusam-

menfassen:

1. Einzelne He Atome werden an Leerstellen mit Bindungsenergien tGber 3eV einge-

fangen. Die Leerstellen haben einen Einfangradius von rOzZ,BA.

2. Die Bindungsenergie der He Atome sinkt bei mehrfacher Besetzung auf Werte um
2eV ab. Bei einer Besetzungzahl zwischen 7 und 10 He Atomen wird die Bindungs-

energie unabhingig von der Besetzungszahl.

3. Bei Besetzungszahlen i> 10 steigt die Bindungsenergie im untersuchten Bereich (bis
i>100) monoton auf Werte Gber 3eV hinaus an und der Einfangradius wichst eben-

“falls monoton auf Werte
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Abb. 7. Multiplizitdt der Einfangstellen: Die Multipliziiat | der Beseizung von Leerstellen
mit Helium gegen die entsprechende Desorptionstemperatur wurde aufgetragen. Der
Veriauf der Desorptionstemperatur zeigt nach anfanglichem Abfall in der Bindungs-
energie der He Atome an die Leerstellen fir Besetzungszahlen > 10 wieder einen
deutlichen Anstieg der Bindungsenergie /38./.

4
rarg(1 4+ 1,503 [2.2.13
d. h. z. B. fir i= 80 auf ca. 14A

In dem untersuchten Temperaturbereich werden Leerstellen thermisch nicht gebiidet.
AuBerdem entstehen durch die Helium iniekiion mit Energien unterhalb der Beschadi-
gungsgrenze keine Leerstellen. Also wachsen die mehrfach besetzten Leerstellen ab
i> 10 offensichitlich durch AusstoB von Zwischengitieratomen, d. h. ein W Atom auf einem
reguldren Gitterplaiz neben der Leerstelle wird zur Bildung einer Zweifachleerstelle auf
einen Zwischengitterpiatz geschoben. Energetisch wird dieser ProzeB mdglich, wenn der
Bindungsenergiegewinn der eingefangenen He Atome die Aktivierungsenergie fir die
Bildung des Zwischengitteratoms Gbersteigt. Die durch diesen Mechanismus des
ZwischengitteratomausstoBes gebildeten Leerstellenzusammenlagerungen werden von
einar Zone hoher elastischer Spannung umgeben. Solche heliumgefilite Leerstellenzu-
sammenlagerungen werden im  felgenden Heliumbidschen genannt. Die
Desorptionspeaks der Heliumblaschen missen mit dem C-Band der Nickel Studie iden-
tifiziert werden, das [a ebenfalls mit wachsender Fluenz zu héheren Bindungsenergien
hin verschoben wurde (s. S.17 unter 3.). Das Auftauchen eines C-Bandes im
Desorptionsspektrum nach lonenbeschuB3 zeigt aiso Gasbldschenbildung unter der Ober-
flache an. Das drastische Ansteigen der Einfangwahrscheinlichkeit fiir He' lonen bei

Fluenzen um ‘I{)‘Q—'(—Or%%;i erkiart sich durch das Wachstum des Einfangradius der Blas-
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chen, bedingt durch das Bldschenwachstum selber und die atiraktive Wirkung der umge-
benden Spannungsfelder auf die eingeschossenen He™ lonen. SchlieBlich kann daraus

. fonen , ~ .
geschlossen werden, daB bei Fluenzen von ‘EO“’T Heliumbldschen vorhanden sind.

. . lonen lonen
fm Fluenzbereich zwischen 1018—m2——

und 10197 wird bei fast allen Metallen eine

Einfangwahrscheinlichkeit von nahezu 100% fur Heliumionen im keV-Bereich bei Raum-

o0 ynd 10% L2220 yird

temperatur erreicht /2., 39./. Erst bei Fluenzen zwischen 104
dann i. A. eine Saftigung der Heliumkonzeniration im Metall erreicht. Der Bereich des
vollstdndigen Heliumeinfangs wird als Bereich des Blaschenwachstums bezeichnet; der
Séttigungsbereich ist gekennzeichnet durch die Ausbildung von morphologischen Struk-
turen, die zu einer verstarkten Gasabgabe fihren (“blistering”, “flaking”, etc. s. u.).

Experimentell wurden Gasblaschen durch Transmissionselekironenmikroskopie (TEM) in
vielen Metallen beobachtet /2./. Besonders schéne Beispiele fur die Blaschenbildung sind
die Ausbildung von Blédschentbergittern in Ni und Cu, d. h. von regelmaBigen Bldaschen-

anordnungen mit Gitterkonstanten von einigen nm /40., 41./.

Der oben erwidhnte AusstoB von Zwischengitteratomen ist der Wachstumsmechanismus
der Blaschen in der Nukleationsphase bei Abwesenheit thermisch erzeugter Leerstellen
im Kristall. Im Faile von Temperaturen oberhalb von etwa 0,5Tm bei der Implantation
kénnen Bladschen allerdings auch durch Anlagerung thermisch erzeugter Leerstellen
wachsen. Der Zusammenhang zwischen dem Blaschenradius f und dem Bldschengas-
druck p ist dann durch das Gleichsetzen der beim Blaschenwachstum durch das
expandierende Gas geleisten Arbeit mit dem dadurch hedingten Anwachsen der freien

Oberfldchenenergie des Blaschens bestimmt. /42./. Der Gleichgewichtstberdruck Ap ist
4
Ap=2— [2.2.2]

wobei y die Oberflichenspannung der Blaschenoberfliche ist.

Bei niedrigen Temperaturen, bei denen thermisch erzeugte Leerstellen nicht zur Verfi-
gung stehen, wurden (ber das AusstoBen von Zwischengitteratomen hinaus zwei weitera
Wachstumsmechanismen vorgeschlagen.

Zum einen kénnen sich durch den lonenbeschuB erzeugte Leerstellen an das Blidschen
zur VolumenvergréBerung anlagern /43./. Dazu wird eine beschuBinduzierte Mobilitat
dieser Leerstelien bei Temperaturen angenommen, bei denen thermische Mobilitédt nicht
vorhanden ist.

Zum anderen wird ein Mechanismus des AusstoBens von Versetzungsringen {engl. “loop

punching”) vorgeschlagen (siehe Abb. 8). Der Blaschengasdruck deformiert die umge-
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Abb. 8. Versetzungsringausstof: Der Gasdruck des Heliumbliaschens deformiert umlie-
gende Netzebenen {a), bis das Blaschen durch Abschnlren eines Versetzungsrings

wichst {b}.
in Netzebenzsn, bis bei einem kritischen Druck olp durch Abschniirung eine
Netzebenenscheibe in  der GréBenordnung des Bldschendurchmessers  auf
Zwischengifteratompldtze geschoben wird und dadurch das Blaschenvolumen entspre-
chend zunimmt. Durch Gleichseizen der Energie
2
Ty

ub
E= 272!’5{7:*) §n*!? [2.2.3.]

far die Bildung eines Versetzungsringes des Radius ry mit der durch Expansion des

Bldaschens erzielbaren Arbeit AW
2}’ 2
AW = — (p — Tb— )m"b b [2.2.4]

ergibt sich das Greenwood-Foreman-Rimmer Kriterium fir die Bildung von Versefzungs-~

ringen /44./:
2y 2 2 b Iy
(p - r—b }TIFD b > ub —2~ In E [2.2.5}

Dabei ist u das Torsionsmodu! und b die Lange des Burgers Vektors des Versetzungs-
rings. In spdferen Arbeiten /45., 46./ kKonnte nachgewiesen werden, daB aufgrund der
elastischen Wechselwirkung wvon Bldschen und Versetzungsring durch ihre
Verzerrungsfelder der kritische Bruck erheblich héher als in der Formel {2.2.5) angeben
ist und sich durch

, |
Pp="5 [2.2.6]
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abschétzen |4Bt.

Einige MeBergebnisse sprechen dafir, daB der Mechanismus des
VersetzungsringausstoBens der dominierende Mechanismus fur das Blaschenwachstum
isi. AusgestoBene Versetzungsringe konnten mit dem TEM direkt beobachiet werden
/47./, der Druck innerhalb der Bldschen liegt in der notwendigen Hdhe /48., 49./, das
Blaschenwachstum ist durch “loop punching” beschreibbar /50./ und sogar fir das
verfeinerte Kriterium von (2.2.6) wurde experimentelle Evidenz gefunden /51./. Der Aus-
stoB von einzelnen Zwischengitteratomen sollte, abgesehen vom anfinglichen Wachs-
tum, nur von untergeordneter Bedeutung sein, denn der notwendige Druck plp fiir den
AusstoB eines Versetzungsringes liegt unter dem notwendigen Druck P, far den AusstoR

eines Zwischengitteratoms.

Ab einer Fluenz von etwa ‘iO”%treten in der Metalloberflache drastische, durch die

Gasimplantation bedingte morphologische Effekte auf: Es werden runde Aufwdlbungen
mit einem Durchmesser im um Bereich (engl.”blistering”), das Abplatzen der Deckel
dieser Aufwdlbungen und das Abschalen von Oberflachenfiimen (engl. flaking) sowie das
wiederholte Abplatzen van Deckeln (engl. “exfoliztion”) beobachtet /2., 52./. Diese Effekte
wurden wegen ihrer im Vergleich zur Zerstaubung hohen Oberflachenerosionswirkung fur

plasmaeinschlieBende Winde in zukinftigen Fusionsreaktoren eingehend untersucht

/583./.

SURFACE

?ﬁg@ﬁ fo7egeyerey

555 010/0/9/0.

Abb. 8. "interbubble-fracture” Modell: (a) Hohe Dichie gasgefillliter Blischen, {b) Bruchbil-
dung, (c) Ausweitung der Bruchflache, {d) scheibenférmiger Hohlraum, der sich er-
weitert (e), um Abschalung ("flaking”) hervorzurufen oder eine Aufwdlbung
("blistering”) {f} Gber dem Hohlraum bewirkt /54./.

Ein Modell fir die Bildung von "Blistern” und “Flakes” ist das “interbubble-fracture” Mo-
dell /54./ (siehe Abb, 9). Es 148t sich ein kritischer Gasdruck pdr,, /} fir die Bildung einer

Bruchfliiche zwischen benachbarten Bldschen des Radius r, und des Abstandes | ab-
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schidtzen. Dieser kritische Druck P ist fur kleine Blaschenradien gréBer als p’p, sinkt aber
mit dem Ansteigen des Bldschenradius, bis pf=pip wird. Demzufolge wachsen die
Heliumbldschen durch AusstoBen von Versetzungsringen bis ein kritischer Radius er-
reichi wird , bei dem pf=pIp wird, Blaschenkoaleszenz durch Bruch zwischen den Blés-
chen wird eingetzen, bis sich groBe heliumgefillite Hohirdume gebildet haben. Der hohe
Druck in den groBen Hohlrdumen fahrt dann zur Ausbiidung von deutlichen Aufwélbungen

an der Oberfidche oder zur Abschidlung der Deckschicht.
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2.3 Zerstaubungsinduzierie Mikromorphologie und ihre

Ausheilmechanismen

Ein Standardinstrument zur Untersuchung zerstdubungsinduzierter Mikromorphologie ist
das Rasterelektronenmikroskop (SEM). Die Auflésung bis in den Bereich einiger nm und
seine hohe Tiefenschérfe erlauben die genaue Untersuchung rauher Oberflichen. Pyra-
miden, Krater, Konusse, Wellungen und Facettierungen zerstdubter Oberflachen wurden
beobachtet {eine Ubersicht gibt /1./). Auf diese Ergebnisse wird jedoch im folgenden nicht
eingegangen.

Vielmehr werden Resultate solcher Untersuchungsmethoden referiert, durch die direkt
oder indirekt Schiisse auf die fir die Bildung und Ausheilung der Morphologie verant-
wortlichen atomaren Mechanismen maglich sind. Solche Resultate wurden durch die
Streuung thermischer He Atome (TEAS), durch niederenergetische Elektronenbeugung
(LEED), durch Transmissionselektronenmikroskopie (TEM), durch niederenergetische
fonenstreuung (LEIS) und durch Feldionen- (FIM) und Feldelektronenmikroskopie {FEM)
gewonnern.

Die zerstdubungsinduzierte Morphologie wird durch die Art der BeschuBpartikel und ihre
Energie, den FiuB {Partikel pro m2 und s}, die Fluenz (Gesamtzah! der Partikel pro m2) und
die Beschaffenheit und Temperatur der Probe bestimmt. Fir einen wohldefinierten
Edelgasionenstrahl {allerdings nicht fiir He) und eine saubere Metalloberfliche erscheint
die Temperatur als der wichtigste, die Morphologie bestimmende Parameter: Fluf,
loneneneargie und -art sowie die Fluenz bestimmen fediglich Dichte und Anzahl der er-
zeugten Punktdefekte, die Temperatur hingegen bestimmt die Mobilitdt der Defekte und
die erlaubten Ausheilmechanismen. Daher erscheint es sinnvoll, die
zerstdubungsinduzierte Morphologie in Abhangigkeit von der Temperatur zu diskutieren.
Eine grindliche und temperaturabhéngige Untersuchung der Morphologie der
zerstdubten P{(111) Fldche nach 600eV Ar" lonenbeschuB wurde von Poelsema u. A. am
IGV mittels TEAS durchgefihrt /4., 14., 15., 16./.

Die Anwendbarkeit von TEAS zur Untersuchung von Defekten auf Oberflichen beruht auf
der Tatsache, daB bei konsiruktiver Interferenz der Streubeitrdge verschiedener {agen
(Inphase Streubedingung) die Intensitidt des gespiegelten He Strahls mit der Zunahme der
Dichte der diffus streuenden Defekte (Adatome, Oberfliachenleerstellen, Stufen) abnimmt.
So kann je nach Temperatur auf Dichte und Verteilung von Punktdefekten oder die Kon-
zentration von Stufenatomen geschloBen werden. Aus der Intensitdat des gespiegelten

Strahls bei destruktiver Interferenz der Streubeitrige verschiedener Lagen (Antiphase
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Streubedingung) kann auf die Verteilung der Terrassen in den verschiedenen Lagen und
aus der Strahlform auf die mittlere TerrassengrdBe geschloBen werden.

Flir Zerstdubungstemperaturen TS<180K werden durch den lonenbeschufl auf Pt{111)
immaobile, monoatomare Leerstellen in der Oberflache erzeugts. Unmittelbar nach der
Erzeugung kann eine Leerstelle durch die deponierte Energie des zerstdubenden lons 1-2
ndchste Nachbarspriinge auf eine bereits existierende Leerstellle hin durchfihren und so
der attraktiven Leerstellen-Leerstellen Wechselwirkung Rechnung fragen. Die
monoatomaren Leerstellen werden auch bei Zerstaubungsausbeuten von =2
monoatomar in einem mittleren Abstand von mehr als 10A erzeugt. Dieses Ergebnis steht
in guter Ubereinstimmung mit der in Kapitel 2.1 aus Simulationen abgeleiten Verteilung
der Leerstellen.

Bei Temperaturen TS>‘580K_ werden die Leerstelien mobil und lagern sich zusammen.
Die erzeugten Stukturen bleiben aber zundchst klein und bei Ts=300K ist ihre GréfBe
kleiner als ~12A. Im Temperaturbereich oberhaib von 400K bilden sich zunehmend gré-
Bere Defektstrukturen aus und die mittlere LeerstelleninselgréBe steigt kontinuierlich von
etwa 60A bei 500K auf 1000A bei 800K an. Bis zu Abtragungen von etwa 0,6ML sind im

Temperaturbereich von 4OOK<T5<600K die Fldachenanteile der aufgedeckten Lagen

poissonverteilt:

n
X = A e_A_ [231]

Dabei ist A die gesamte Abtragung in Monolagen (ML) und X der aufgedeckte Flachen-
anteil der n-ten Lage. Eine solche Verieilung 146t sich genau dann erwarten, wenn Atome
nur aus aufgedeckten Lagen zerstdubt werden und wenn keinerlei Massentransport zwi-
schen den verschiedenen Lagen stattfindet, d. h. Leerstellen kdnnen nur innerhaib der
Lage, in der sie erzeugt werden, ausheilen (Intralagenmassentransport}. Aufgrund des
reinen Intralagenmassentransports bilden sich daher im Temperaturbereich zwischen 400
und 600K dreidimensionale Defekistrukturen aus (Abb. 10a).

Bei Temperaturen TS> 700K sind einige gedampfte Oszillationen in der normalisierten
Antiphasen Peakhéhe in einer Auftragung gegen die Fluenz zu beobachten (Abb. 11). Die
Existenz der Oszillationen findet ihre Erkidrung in der Annahme einer Schicht-fir-Schicht

Abtragung (Abb. 10b). In der obersten Lage (n=0) bilden sich Leersteileninseln aus, in-

4 Im folgenden Rest der Arbeit werden Leersiellen in der Oberflichenlage einfach kurz als
Leerstelien bezeichnet. Sind dagegen Leerstellen unter der Oberfliche im Festkdrper gemeint,

so wird gesondert darauf hingewiesen,
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Abb. 10. Morphologie nach lonenbeschuf3:- {a) Ausbildung dreidimensionaler Defekistruk-
turen bei reinem Intralagenmassentransport: Leersiellen, die auf dem_ Boden der
Defektsirukiuren erzeugt werden, kbnnen nicht ausheilen und fihren zur Bildung
neuer, tiefergelegener Leersielleninsein. (b) Schichi-fir Schicht Abiragung bei ef-
fektivem Inferfagenmassentransport: Leerstellen in der unteren aufgedeckien Lage
werden durch Siufenatome der oberen Lage aufgefiillt, bis diese vollstandig ver-
schwunden ist.

nerhaib derer keine tiefergelegenen Inseln gebildet werden konnen. Vielmehr wachsen
die Leerstelleninseln mit zunehmender Fluenz, bis sie schlieBlich zusammenwachsen
{Koaleszenz) und die gesamte oberste Lage entfernt ist. Erst dann kdnnen sich neue In-
seln in der Lage n=1 bilden. Die Annahme einer Schicht-fir-Schicht Abtragung impliziert
einen zum Intralagenmassentransport qualitativ verschieden Ausheilmechanismus der
Leerstellen: Um zu verhindern, daB sich Leerstelleninseln in verschieden Lagen bzw.
auf dem Boden bereits bestehender Insein bilden, muB ein starker Massentransport zwi-
schen verschiedenen Lagen (Interlagenmassentransport) statifinden. Leerstellen, die in
der Lage n=1 innerhall einer Leerstelleninsel erzeugt werden, missen durch Atome der
Lage n=0 geftilt werden, d. h. durch Stufenatome der Leerstelleninsel. Prinzipiell kann
diese Ausheilung Ober zwel Wege erfolgen /16./; Einerseits kdnnen Leerstellen in der
tage n=1 an eine Stufenkante der Lage n=0 wandern und dort durch den direkten
Sprung eines Stufenatoms gefiillt werden. Andererseits k&nnen sich von der Stufenkante
Atome l8sen und auf die Terrase als Adatome hinauswandern. Diese Adatome kdnnen
durch Sprung mit einzelnen Leerstellen rekombinieren. Fur beide Prozesse ist die An-
weasenheit von Halbkristallagen in der Stufenkante von entscheidender Bedeutung: An
Halbkristallagen kénnen thermisch Stufenadatome erzeugt werden, die entweder durch
Abldsung von der Stufenkante oder den direkten Sprung in die Leerstelie die Ausheilung
bewirken. Daher wurde der Ubergang von der Biidung dreidimensionaler Defektstruk-
furen (Ts<600K) zum Einsatz der Schicht-fir-Schicht Abtragung (TS> 700K) mit dem Auf-

treten einer Aufrauhung der Stufenkanten verknlpft /16./. Demzufolge stellt die Bildung
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Abb. 11, Oszillationen: Die normalisierte Antiphasenpeakhdhe aufgetragen gegen die
Fluenz zeigt Oszillationen fiir Temperaturen oberhalb von 700K 74./.

von Halbkristallagen durch die Aufrauhung der Stufenkanten den entscheidenden Schritt
zur Aushildung des Interlagenmassentransports dar.

Die starke Dampfung der Oszillationen wird auf das Erscheinen von Leerstelleninsein in
der Lage n=1, bevor die Lage n=20 volistdndig abgetragen ist, zurickgeflihrt. Dies wird
nach einigen Lagen Abtragung zu einer Desynchronisierung der geschichteten Abtragung
in verschieden Oberilichenbereichen fihren. Diese Desynchronisierung der schichtwei-
sen Abtragung kann durch eine fir reduzierte Temperaturen eingeschrinkie Effektivitat
des Interlagenmassentransports verstanden werden.

Die Ergebnisse der TEAS Untersuchungen stellen den Ausgangspunkt fiir die Untersu-
chung der im weiteren Verlauf der Arbeif beschriebenen Messungen mit dem STM dar.
Lahee u.A. konnten mit TEAS weiterhin zeigen, daB die durch Zerstdubung erzeugten
Stufenkanten auf Pt(111) bei einer Temperatur TSIGOOK bevorzugt entlang dichtgepackter

< 140> Richtungen verlaufen /55./.

Untersuchungen von Metalloberflichen mit LEED und “Spotprofilanalyse” (SPALEED} er-
maglichen ebenfalls Aussagen Ober die Terrassenstruktur nach lonenbeschuB /56., 57.,
58., 59., 60., 61./

Nach 1keV Ar"' lcnenbeschuB auf Ni{100) wurde bei Raumtemperatur die Ausbildung von
(119) bzw. (117) Facetten durch Verheij beobachtet /57./. Aus den Ergebnissen wurde auf
die Ausbildung von facettierten "Kraterwanden” geschlossen. Die Bildung von Facetten
verliert sich bei ca. 350K, aber eine bevorzugte Ausbildung von Stufen in < 110> Rich-

tung bleibt auch fur hdhere Temperaturen erhalten.
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Ahnlich wurde nach 450eV Kr ¥ lonenbeschuB auf Fe(110) fiur Temperaturen TS> 220K von
Behner und Wedler die Ausbildung von regelméBigen in <100> Richtung angeordneten
Stufen beobachtet /59./. Bei Temperaturen TS<22OK waren die erzeugten Stufen zufallig
verteilt und bei Temperaturen TSzSOOK ist die Oberfldche praktisch ausgeheiit.
Staperfeld beobachtete nach Zerstaubung von Cu(111) mit 300V Ar* lonen durch
Spotprofilanalyse eine deutliche Abhangigkeit der Stufendichte von der Ausheiltempera-
tur: Nach Zerstdubung bei 130K wird mit dem Anwachsen der Ausheiltemperatur bei 200K
eine sprungartige Verminderung in der Stufendichte beobachtet /80./.

Spotprofilanalyse nach Zerstdubung von Ag(100) mit 600eV Ar" lonen durch Teichert u.
A. zeigt unterschiedliche Stufenkantenstrukturen bei den Zerstdubungstemperaturen von
170K und 300K /61./ Bei 170K bilden sich bevorzugt Stufenkanten entlang der <100>
Richtungen aus, die sozusagen nur aus Halbkristaliagen bestehen, und bei 300K bilden
sich die Stufenkanten entlang der dichtgepackten < 110> Richtungen aus. Durch Monte
Carlo Simulationen konnten beide Stufenkantenstrukturen reproduziert werden. Die “of-
fenen” < 100> Stufen werden vermutlich durch die erhéhte Zerstdubungsausbeute fur
Atome in Halbkristallagen bedingt, hingegen die dichigepackten < 110> Stufen durch
bereits einsetzenden mikromorphologieinduzierten tnterlagenmassentransport. Aus den
Spotprofilen selber konnte die von der Zerstdubungstemperatur Ts abhdngige
Sattigungsstufendichte ermittelt werden, die nach ca. 10-20ML Abtragung erreicht wird.
Zusammenfassend 4Bt sich aus den LEED Studien extrahieren, daB mit steigender Tem-
peratur ein Ubergang von zufillig verteilten oder ravhen Stufen hin zu dichtgepackten
und/oder regelmé&Bigen Stufenanordnungen vor sich geht.

Interessante Ergebnisse wurden bei der Untersuchung eines Au(111) Films nach
Zerstdubung mit tMeV Elekironen durch TEM von Cherns erzielt /62./. Auf anfanglich
idealen (111} Flachen bilden sich durch Wanderung und Zusammenlagerung der er-
zaugten Leerstellen Kraler aus. Pr3existente Stufen werden eindeutig ais Senken fir die
durch den BeschuB erzeugten Leerstellen identifiziert. In ihrer Umgebung wird die Bil-
dung von Kratern dadurch verhindert. Aus einer Aufiragung der Kraterdichte Ne gegen
1/kT wird im Temperaturbereich zwischen 300K und 470K eine deutliche Abnahme der
Kraterdichte mit der Temperatur erkennbar (Abb. 12). Mit den Annahmen vollstandiger
Kondensation der erzeugien Leerstellen durch Bildung nur monoatomar tiefer
kreisférmiger Leerstelleninseln und der Abwesenheit thermisch erzeugter

diffundierender Spezies wird ein Wert fiir die maximale Inseldichte

1 A
Ny=kJ3e3kT [2.3.2]
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Abb. 12. Kraterdichte: Auftragung der Kraterdichte N_ gegen /KT /62.7.

hergeleitet, der fir Abtragungen um 0,1 ML erreichi wird. Dabei ist k eine Konstante, J
der Leerstellenerzeugungsfiuf und ELe die Aktivierungsenergie fir Leerstellenmigration.
Da die Inseldichie Ns nach ca. 0,1ML mit TEM nicht bestimmbar war wurde die
experimentell bestimmie Kraterdichte Ne nach 20ML Abtragung mit der Inseldichte NS
durch ein Modell korreliert und zur Abschatzung der Migrationsenergie auf Ei_e =
0,45+0,15eV verwendet,

Die Untersuchung von Ni{110) mit LEIS widhrend 10keV Ne* fonenbeschuB durch Verheij
u. A. /63./ unterstitzt das Modell der Kraterbildung durch Leerstellenzusammenlage-
rungen /62./ und 1&Bt eine GroBenzunahme der Beschddigungsstrukiuren mit der
Zerstaubungstemperatur TS annehmen. Aus dem Ausheilverhalten wurde geschlossen,
daB zwischen 340K und 400K ein neuer AusheilprozeB zuganglich wird, der zu einer ho-
heren Zahl von Halbkristallagen und damit zu einer schnellen Ausheilung der
fonen

me

Morphologie durch thermisch erzeugte Adatome fithrt. Im Bereich um 10% wird

bei TS zwischen 300K und 350K eine Sittigungsbeschadigung erreicht.

fm Kapitel 5.4 werden einige Untersuchungen mit FIM und FEM nach He ™' lonenbeschuB
diskutiert.

Auf die im Rahmen dieses Kapitels besprochenen Untersuchungen wird in den Kapiteln
4.1, 4.2 und 4.4 bei der Untersuchung der Abtragungsmodi, der Stufenkantenstrukturen

und der Temperaturabhingigkeit der Inseldichten mit dem STM zuriickgegriffen.
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2.4 Gleichgewichisform von Kristallen

In diesem Kapitel werden in einiger Ausfiihrlichkeit Begriffe, Theoreme und Bedingungen
hesprochen, die von Bedeutung fir die Diskussion der thermodynamischen Gleichge-
wichtsform dreidimensionaler Kristalle sind. Die Motivation hierfir liegt nicht etwa darin,
daB im experimentellen Teil etwas Uber Gleichgewichtsformen dreidimensionaler Kri-
stalle berichtet wird. Vielmehr kdnnen durch lonenbeschuB unter geeigneten Bedin-
gungen Strukturen - zweidimensionale Leerstelleninseln - hergesteli werden, die als
zweidimensionale Kristalie betrachtet werden kénnen. Die Anwendung der in diesem
Kapitel eingefihrten Werkzeuge erlaubt dann die Untersuchung der Frage, ob diese
zweidimensionalen Kristalle in ihrer Gleichgewichtsform vorliegen. Die in diesem Kapitel
eingefihrten Begriffsbildungen sollen also unter dem Blickwinkel betrachtet werden, daB
sie in analoger Form fir Systeme mit einer um eins reduzierten Dimensionalitdt gelten.
Zum Teil ist diese Analogie evident { etwa die Analogie von Oberfldchenspannung und
Stufenspannnung) oder auch in der Literatur explizit durchgefihrt (etwa far das Wulif'sche
Theorem), zum Teil wird sie aber auch erst durch die im vierten Kapitel diskufierten
MeBergebnisse Gberzeugend {etwa fur den EinfluB von Verunreingungen oder die
experimentelien Bedingungen zur Erzeugung von Gleichgewichtsformen).

Um den Begriff der Oberflichenspannung von Festkdrpern einzufihren, betrachien wir
ein einfaches Modellsystem: Ein {vorerst) amorpher Festkérper im Gleichgewicht mit
seinem Dampf bei fester Temperatur T, Teilchenzahl N und festem Volumen V. Die innere

Energie E wird flr ein solches System Ublicherweise durch die Euler Gleichung angege-

ben:
E=TS —PV+ uN [2.4.1]

Dabei ist ¢ das chemische Potential der Teilchen des Systems. In dieser Gleichung wird
aber ein Beitrag zur inneren Energie vernachldssigt, der durch die Existenz der Oherfla-
che des Festkérpers entsteht { und sehr klein ist). Dieser Beitrag wird anschaulich ein-
geflihrt. Da Festkorper sich nicht spontan spalten, muB eine Energie aufgebracht werden,
um den Festkdrper der Oberflache A in 2 Teile der Gesamtoberfliche A+ AA zu zerlegen.

Die aufgewendete Energie Esp ist offensichtlich proportional zum Oberfiachenzuwachs

AA /84.1:

Eqp = yAA [2.4.2]

Die Proportionalitdtskonstante y heiBt dann Oberfldchenspannung. Bereits vor dem Spal-

ten aber hatte der Festkérper eine Oberfliche A und damit, wie die obige Uberlegung
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zeigt, einen mit der Oberflache verknlipften Beifrag vA zur inneren Energie. Die ergéanzie

Gleichung fur die innere Energie lautet also:
E=TS—PV+uN+ A [2.4.3]

Um OCberflacheneffekte im Rahmen der Thermodynamik behandeln zu kénnen, fohrte
Gibbs /65./ eine imagindre Trennfliche zwischen den Phasen ein. Diese Trennflache falit
mit der physikalischen Ober- bzw. Grenzflache zusammen mit einer Genauigkeit mit der
die physikalische Grenzflache lokalisierbar ist und besteht aus Punkten, die alle dhnlich
in Bezug auf die sie umgebende Materie sind. Da die innere Energie eine extensive Gro-
Be ist, kann sie nun in die Anteile der Phasen und der Grenzfliche zerlegt werden, in dem

Modellsystem also:

.Ef2 TSf— PVf‘i‘ ,U.Nir [:24.4}

E,=TS,— PV, + uN [2.4.5
g g g g

E,= TS, + uN, + yA [2.4.6]

Dabei zeigen die Indizes f,g,0 die Festkdrper-, Gas- und Oberflachenanteile an. Wah!t man

nun die Trennfldche so, dafB ;,LNO“—“O wirds, so wird aus Gleichung [2.4.6]
yA=E,—TS,=F, [2.4.7]

d. h. die Oberflachenspannung v kann als spezifische freie Oberflichenenergie betrachtet
werden.

Bislang wurde der Festkdrper als amorph angenommen, da flir einen solchen v als
isotrop angenommen werden konnie. Diese Isotropie der Oberflichenspannung y er-
laubte es, sie einfach als Proportionalitatskonstante zwischen Spaltenergie und Oberfla-
chenzuwachs des Festkérpers einzufithren. Far Kristalle ist y allerdings nicht isotrop: Die
Oberflachenspannung hangt von der Orientierung der Cberfldchennormale in Bezug auf
die Kristallachsen ab. Das ist auch anschaulich einleuchtend, denn Kristalle spalten un-
terschiedlich leicht in verschiedenen Spaltebenen. Fiir kristalline Materialen mulB} daher
in den vorhergehenden Gleichungen yA durch das Oberflachenintegral fydA ersetzt
werden. Die Anisotropie von v wird Gblicherweise durch den sogenannten “y-plot” dar-
gestelit., Der y-plot ist eine geschioBene Oberflache im Raum. Der Radiusvektor von

seinem Ursprung in eine beliebige Richtung n hat eine Lange, die proportional zur Ober-

5 Diese Konvention ist hier der Einfachheit halber gewdahlt, aber nicht immer sinnvoll /656./.
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flachenspannung y(n) ist, die eine Ebene senkrecht zu n besitzt. Ein Schnitt durch den
y-plot kann leicht als Polardiagramm v(8) auf Papier dargestellt werden (Abb. 13). Oft wird

auch ein solcher Schnitt als y-plot bezeichnet (dieselbe Darstellung hatte die Auftragung

der Stufenspannung §)8.

Wir kehren nun zum Hauptproblem dieses Kapitels zuriick, der Bestimmung der
thermodynamischen  Gleichgewichtsform von  Kristallen. Bedingung fiir das

thermodynamische Gleichgewicht des Modellsystem ist, daB die GréBe
Y=F—uN [2.4.8]

fiir alle zugénglichen Zustandsvariationen bei fester Temperatur, Teilchenzahl, festem
Volumen und festem chemischen Potential stationar bleibt /66./. Das Gleichgewicht wird
stabil, wenn ¥ minimal wird. Die extensive GréBe ¥ kann wieder analog zu E in die An-

teile der einzelnen Phasen und der Grenzfliche zerlegt werden:

V=¥, + ¥+, [2.4.9]
Y= E,— TS;— uh; [2.4.10]
Y, = Eg— TSy — uN, [2.4.11]
Y, =E,—TS,=F,= JydA [2.4.12]

Nimmt man an das System sei im stabilen Gleichgewicht, so bewirkt eine Variation der
Festkdrperform bei konstanten Volumina \.f'f und Vg praktisch keine Anderung der Beitrage
¥, und ‘Pg zu ¥. Lediglich ¥, = fydA &ndert seine GroBe. Folglich muB fydA fur ein
stabiles thermodynamisches Gleichgewicht mimimal sein. Mit anderen Worten: Die Lo-

sung des Minimierungsproblems

jydA = min ! [2.4.13]

8 Betrachtet man eine monoatomar glatte Oberflache selbst als abgeschioBenes System mit
monoatomar hohen Adatominseln (Festphase), einem zweidimensionalem Adatomgas und
einer eindimensionalen Grenzfliche (den inselrandern), so kann ganz analog eine Stufen-

spannung & definiert werden.
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iegt die Oberflache des Kristalls und damit seine Form im Gleichgewicht fest.

Wulff /67./ gab erstmals eine geometrische Losung dieses Problems auf der Basis des
y-plots an: Zeichnet man an jeden Punkt der geschlossenen Oberfidche des y-plots eine
Ebene senkrecht zum Radiusvektor dieses Punkies an, so ist die innere Einhillende
dieser Ebenenschar geometrisch dhnlich zur Gleichgewichisform des Kristalls. Die
Abb. 13 veranschaulicht das Verfahren an einem zweidimensionaien Schnitt durch einen
y-plot und zeigt die resultierende zweidimensionale Gleichgewichtsform. Burton, Cabrera
und Frank /68./ konnten einen exakien Beweis fiir ein zweidimensionales Wulff'sches
Theorem angeben. Er liefert aus der Kenntnis der Winkelabhéngigkeit der Stufenspan-
nung é {dem d-plot) die Gleichgewichtsform monoatomar hoher Adatominsein bzw.
monecatomar tiefer Leerstelleninseln.

Die Diskussion des y-plots und seiner Abhangigkeit von der Temperatur erlaubt es nun,
mit Hilfe des Wulff'schen Theorems die Entwicklung der Gleichgewichiskristallform mit
der Temperatur zu verstehen /66., 69./. Wir betrachten zun&chst den y-plot bei T=0 und
demonstrieren die Existenz zahlreicher Knicke im y-plot, die in den Richtungen niedrig
indizierter Flachen auftreten. Die Existenz eines solchen Knickes im y-plot wird anhand
der in der Abb. 14 veranschaulichten Situation erldutert. Hat eine niedrigindizierie Kri-
stallebene eine Oberflachenspannung y(0), so hat eine um einen kieinen Winkel ¢ fehi-

orientierte Vizinalflache eine Oberfldchenspannung

Abb. 13. Wuiff'sche Konstruktion: y-plot fir T=0 (durchgezogene Linie), Ebenenschar an
Punkte des vy-plots ({dinn gestrichelt) und resultierendes Polygon der
Gleichgewichtskristallform {dick gestrichelt) /66./.
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Abb. 14. Vizinalfliche: Schnitt durch eine, um einen kleinen Winkel 8 wvon einer
niedrigindizierten Flache fehlorientierie, Fidche mit Stufen der Stufenhdhe a /84./.

(8} = y(0) + % 18] [2.4.14]

Die Vizinalfiiche hat zusatzlich zur exaki orientierten Flache eine durch den Fehlorien-
tierungswinke! 8 bestimmte Stufendichte der Stufenhéhe a mit der zugeordneten Stufen-
spannung &. Die Funktion y(0) hat einen Knick bei § =0 und ihre erste Ableitung macht
bei =0 einen Sprung der Hohe 2d/a. Der y-plot hat also in der Richtung einer
niedrigindizierten Ebene einen Knick. Umgekehrt kann bewiesen werden, daB ein in der
Gleichgewichtsform gem3B der Wulff'schen Konstruktion vertretener Knickpunk! die
Ausbhildung eines flachen Gebhietes - einer Facette - in seiner Umgebung auf der Gleich-
gewichtsform zur Folge hat /70./. Von der groBen Zahl der Knickpunkte im y-plot bei T=0
wird nur eine kleing, von den niedrigstindizierten Flachen herrihrende Zahl in der
Gleichgewichtsform vertreten sein und der Kristall wird aiso ein aus wenigen Facetten
bestehander scharfkantiger Polyeder sein. Fr kubisch fldchenzentrierte Kristalle {wie
z.B. P1) sind typischerweise (111) und (100) Facetten in der Gleichgewichtsform vertreten
/71., 72., 73./. Bei endlichen Temperaturen T>0 werden die Kanten zwischen den
Facetten rund, und das Gebiet dieser runden oder “rauhen Phase” wichst mit steigender
Temperatur, bis schlieBlich oberhalb einer kritischen Temperatur TC die Facetten ganz
verschwinden und der Kristall vollstandig “rauh” wird {sofern dar Kristall nicht bereits
unterhalb von TC schmilzt). Sind die Facetten in der Gleichgewichisform bei T=0 nicht
samtlich &quivalent, so hat jede Aquivalenzkiasse von Facetten ihre eigene
Rauhigkeitstemperatur TC.

Die Ursache dieser Gestaltdnderungen in der Gleichgewichtsform liegt in der allméh-
lichen Abschwachung der die Form bestimmenden Knickpunkie im y-plot (Abb. 15). Die
Abschwichung fihrt zu einer Verkleinerung der Facetten und im Zwischenraum dieser
verkleinerten Facetten wird die Gleichgewichtsform durch bereits knickfreie Bereiche des
y-plots bestimmt. Bei der kritischen Temperatur TC verschwinden die letzten Knicke im

y-plot vollstdndig und die resultierende Kristaliform wird “rauh”.
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Abb. 15. Knick im y-plot: Abschwichung eines Knicks im y-plot mit steigender Temperatur
/86./.

Warum verschwinden nun die Knickpunkte im y-plot und warum wird in diesem Zusam-
menhang von Rauhigkeit und Rauhigkeitstemperatur gesprochen? Dazu betrachten wir
wieder eine Kristalloberfliche mit einer kleinen Fehlorientierung § in Bezug auf eine
niedrigindizierte Flache, die dadurch eine kleine Konzentration von Stufen enthélt (die
folgende Argumentation stammt aus /66./). Aufgrund des groBen Abstandes der Stufen
wird die Oberflichanenergie praktisch nicht verdndert, wenn die Stufen aufgrund
thermischer Fluktuationen mi#andrieren. Die Entropie, die mit diesen thermischen Fluk-
tuationen verkniipft ist, ist fir nicht zu hohe Stufendichten der Stufendichte asymptotisch
proportional, s¢ daB die freie Oberflichenenergie F0 durch einen negativen Eniropieterm
von der Oberflichenenergie .’Eo unterschieden ist, der mit der Kristaltemperatur und
asymptotisch proportional dem Fehlorientierungswinkel § wiachst. Wenn also der y-plot
einen Knickpunkt bei T=0 fiir eine niedrigindizierie Flache besitzt, so wird sich dieser
Knickpunkt mit steigender Temperatur abschwichen, bis er schlieBlich ganz verschwin-
det. Das vollstandige Verschwinden eines Knickes bedeutet fur eine niedrigindizierte
Flache, daB hinreichend viele Stufen in ihr thermisch erzeugt werden, um fiir zwei zufallig
gewdhlte Punkte A und B im Grenzfall unendlicher Entfernung ein unbeschrinktes
Wachstum ihrer Héhendifferenz zu erhalten. Aus diesem Grund wird das Verschwinden
eines Knickpunktes im y-plot auch als Rauhigkeitsiibergang der zugehdrigen Ebene be-
zeichnet. Daher werden durch knickfreie Bereiche des y-piots bestimmte Gebiete der
Gleichgewichtsform auch als “rauhe Phase” bezeichnet /69./. Das verstarkie Mdandrieren
oder Aufrauhen von Siufenkanten steht daher in einem engen Zusammenhang zu

Rauhigkeitsibergangen von Flachen /74.,, 75./.
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Bistang hatten wir fur das Modellsystem eines kristallinen Festkorpers im Gleichgewicht
mit seinem Dampf angenommen, die Gleichgewichtsform kdnne sozusagen freischwe-
bend ohne Unterlage gebildet werden. In der Praxis, unter EinfluB der Gravitation, muB
aber das Substrat als dritte Phase eingeftthrt werden: Es bildet die méglichst inerte
Unterlage, auf der die Kristalle wachsen und ihre Gleichgewichtsform realisieren. Die
Anwesenheit des Substrats bewirkt, daB von der Gleichgewichtsform des Kristalls einfach
ein Stick abgeschnitten wird, ohne weitere Forménderung des Kristalls. Die GréBe
dieses abgeschnittenen Stickes hdngt in einfacher Weise von der Grenzfldchenspannung
zwischen Substrat und Kristall ab /76./.

Zur Prazisierung der Aussage betrachten wir der Einfachheit halber die Gleichgewichts-
form bei T=0. Die Gleichgewichtsform ist dann ein Polyeder aus verschieden, gegebe-
nenfalls nicht dquivalenten Facetten i der Oberflachenspannungen ¥ mit minimalen Ab-
standen hi der Faceften von dem Zentralpunkt des Kristalls, Der Kristall berithre nun mit
einer Facetie | der Oberfldchenspannung yj das Substrat. Dann sagt das Theorem von

Wulff-Kaischew /77./, daB fir alle "frelen” Facetien mit i=1,2,..n und i#j

RISy [2.4.15]

und fiir die Kontakifacette |

M — A [2.4.16]

hy

gilt. Dabei ist A eine feste GréBe (die durch die Uberséttigung bestimmt ist) und ﬁj die
Grenzflichenspannung, definiert als die bendtigte Arbeit pro Einheitsgrenzfldche, um
Subsirat und Kontaktfacette zu frennen. Durch hj wird der Abstand der Kontakifacette vom
Zentralpunkt des Kristallits angegeben. Far drei verschiedene Werte von ﬁj ist die resul-
tierende Situation in der Abh. 16 dargestellt. For ﬂj=0 bildet sich die
Gleichgewichtskristaliform volistdndig aus. Ist yj>/3j, so besitzt der Kristall noch eine po-
sitive Ldnge hj, und bei yj:ﬁj wird der Kristall genau halb abgeschnitten und hj=0. Wird
yj<ﬁ}_, so rutscht der Zentralpunkt des Kristall immer tiefer unter die Substratoberfidche,
bis schlieBlich im Grenzfall §; — 2y, d. h. fir ;= —A, nur noch eine Facette “verschwin-
dender” Dicke von der Gleichgewichtsform {brig bleibt /76./ {sofern fiir die gegeniiber-
liegenden Facetten 1 und j 2 =yj ist). Die Dicke der Facette kann allerdings nicht zu Null
werden sclange sich Material auf dem Substrat befindet und wird demzufolge ihren
Minimalwert bei monoatomarer Héhe erreichen. Dieser Grenzfall wird natiirlich in der

Homoepitaxie realisiert, denn definiticnsgemB ist dann ﬁj=2yj. Das Theorem von Wulff-
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Abb. 16. Theorem von Wuiff-Kaischew: Veranderung der Form eines Gleichgewichiskri-
stalls in Anwesenheli eines Substrats fiir verschiedene Werle der Grenzflichen-

spannung f.
Kaischew liefert dann auf diesen Grenzfall angewendet, daB die Gleichgewichisform

eines Platinkristalliten auf einem Platinsubstrat eine Insal monoatomarer Hohe sein muB.

Im  Ubergang zur Untersuchung der Bedingungen, unter denen eine
Gleichgewichtskristallform Gberhaupt experimentell realisierbar ist, soll der Einflul ven
Verunreinigungen auf die Gleichgewichtsform besprochen werden. Bereits die
Bedeckung der Oberfliche mit einem Bruchteil einer Monolage an Verunreinigungen
fahrt Oblicherweise zu einer von der sauberen Oberflache deutlich verschiedenen Ober-
flichenspannung /78./. Daher wird durch Verunreinigungen die Form der Gleichge-
wichtskristalle meist stark verandert /79./. Der AusschluB oder zumindest die Kontrolle
von Verunreinigungen an der Kristalloberfiidche ist von entscheidender Bedeutung far die
experimentelle Herstellung der “sauberen” Gleichgewichisform. Diese Aufgabe ist
experimentell nicht trivial, da durch Ausscheidung an der Oberfliche auch minimaie
Festkorperverunreinigungen insbesondere bei hohen Temperaturen relevant werden
kénnen. Aber auch die Adsorption aus dem Restgas kann leicht eine erhebliche Veran-
derung der Gleichgewichtsform bewirken. Saubere Prédparation und hdchste Reinheit der
verwendeten Materialien sind damit nach ohiger Bemerkung bereits eine Grundbedin-
gung fir die Herstellung von Gleichgewichtskristallen.

Das vielleicht entscheidenste Kriterium zur Beurteilung, ob eine
Gleichgewichiskristalliform vorliegt, ist die Unabhingigkeit der Kristaliform von der Ge-
schichte ihrer Herstellung /69./. Um die Bildung der Gleichgewichtsform zu ermoglichen,

missen Druck und Temperatur so gewihlt werden, daB eine stabile feste Phase im
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Gleichgewicht mit einer gasférmigen Phase koexistiert. Ist eine stabile feste Phase mog-
lich, so ist auch noch hinreichend viel Zeit notwendig, um die Gleichgewichtsform tber-
haupt zu realisieren: Der notwendige Materialtransport erfolgt Giblicherweise durch Gas-
phasentransport oder Oberflachendiffusion und kann sehr langsam sein. Insbesondere
bei Materialtransport durch Oberflachendiffusion hdngt die benétigte Zeit zur
Equilibrierung stark von der Temperatur ab. Bei Metallkristallen gibt es daher oft nur
einen schmalen Temperaturbereich unterhalb des Schmelzpunkies, in dem Gleichge-
wichtsformen in praktikablen Zeiten hergestellt werden kénnen. Erfolgt nach einer be-
stimmten Zeit keine weitere Verdnderung der Kristallform mehr, so kann diese Tatsache
als Indiz fur das Vorliegen einer Gleichgewichtsform gewertet werden /72./.

Die Isolierung der Equilibrierungszelle ist experimentell ebenfalls von Bedeutung fur die
Realisierung einer Gleichgewichtsform /80., 68./. Bei den hohen in der
Equilibrierungszelle notwendigen Temperaturen wirde eine offene Zelle zu einer fortge-
setzten Abdampfung von Atomen in die Gasphase fliihren. Als Konsequenz wirde sich
eine von der Gleichgewichtsform deutlich verschiedene Verdampfungsform ausbilden.
Andererseits wiirde standige Teilchenzufuhr, etwa von einer Verdampferquelle, zur Aus-
bildung einer ebenfalls von der Gleichgewichtsform verschiedenen Wachstumsform fih-
ren. Temperaturinhomogenitdten innerhalb der Equilibrierungszelle kénnen denselben
Effekt haben: An einer zu heiBen Stelle wird sich eine Verdampfungsform ausbilden und
an einer zu kalien Stelle wird sich eine Wachstumsform ausbilden. Ist schlieBlich eine
Gleichgewichtsform hergestellt, so muB sie zur Beobachtung i. A. abgekdhlt und “einge-
froren” werden. Die Gleichgewichtsform kann aber wadhrend der zum “Einfrieren” beno-

tigten Zeit eine Forménderung erfahren. In diesem Fall wiirde eine verfdlschte Gleich-

gewichtsform beobachtet.

"

Inwieweit die durch lonenbeschuB hergestellten zweidimensionalen “"Leersteilenkristalle
den oben angegebenen grundsitziichen und experimentellen Bedingungen an Gleichge-

wichtskristalle gentgen, wird in Kapitel 4.3 untersucht.
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2.5 Rastertunneimikroskopie

In diesem Kapitel wird kurz das Funktionsprinzip des Rastertunnelmikroskops und der
theoretische Standartansatz der Rastertunnelmikroskopie dargestelit. Die Grenzen
dieses Theorieansaizes, der far das Verstdndnis der in dieser Arbeit dargestellien Er-
gebnisse genlgt, werden skizziert und Probleme der STM Theorie benannt. Ausfihriicher
wird auf die Schwierigkeit der Bildinterpretation von STM-Biidern a priori unbekannter
Probenmorphologien eingegangen und zwei Auswege aus dieser Problematik werden

skizziert.

Abb. 17. Funktionsprinzip des STM: Schematische Darsteliung des Funklionsprinzips des
STM /81./

In Abb. 17 ist schematisch der Bereich der Tunnelstrecke in einem konventicneflen STM
dargestellt /81./. Die Tunnelstrecke wird auf einem schwingungsgedampften und gegen
sonstige duBere Einfliusse isolierten Grundk&rper hergestellf, indem eine Spiize S in
einen Abstand d der GroéBenordnung einiger A an die leitende Oberflache der Probe P
angen&hert wird. Aufgrund des Tunneleffekts fliet bel einer kleinen angelegien Span-
nung Ut - der GroBenordnung einiger 10mVY - ein kleiner Tunnelstrom | - der GréBenord-
nung einiger nA - durch die Licke zwischen Probe und Spitze. Die Starke dieses Tun-
neistroms ist nun, wie unten demonstriert wird, exponentiell vom aktuellen Wert des
Abstandes d abhidngig; er dndert sich typischerweise um eine Zehnerpotenz bei einer
Abstandsanderung Ad um 1A. Diese starke Abstandsabhingigkeit des Tunnelstroms
lokalisiert den Bereich signifikanter Stromdichte daher auf den Raum zwischen dem &u-
Bersten Ende der Spitze und einen kleinen diesem Spitzenende gegeniberliegenden
Probenbereich. Durch Variation des Wertes UZ einer Regelspannung, die eine Lingen-
dnderung des piezoelektischen Stellelemenies PZ bewirkt, ist der Abstand d zwischen

Probe und Spitze und damit der aktuelle Wert des Tunnelstromes | zwischen beiden va-
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riabel. Uber einen Regelkreis kann daher ein fest gewahlter Soliwertstrom Io fur die Tun-
nelstrecke eingeregelt werden. Durch geeignete Spannungsgeneratoren fir
Ablenkspannungen UX und Uy, die an die Sfellelemente F’X und Py angelegt werden, 1aBt
sich eine Rasterbewegung parallel zur Probenoberflache erzeugen. Um den Tunneistrom
wihrend der Rasterbewegung auf seinem vorgegebenen Sollwert I0 zu halten, sind durch
die Probenoberfliche bedingte Regelspannungsédnderungen UZ notwendig: Die Tunnel-
spitze folgt in einer ersten Ndherung der Probentopographie in einem durch EO festge-
legten Abstand d. Die wZhrend der Rasterbewegung notwendigen Anderungen der
Regelspannung als Funktion der Ortskoordinaten x und y dargestellt, ergeben daher ein
Bitd der Probentopographie. Durch die starke Lokalisierung des Tunnelstroms auf kleine
Probenflecke kénnen solche STM-Bilder unter ganstigen Umstdanden die atomare Ober-
fidchenstruktur der Probe wiedergeben /82., 83./. Die ohen beschriebene Funktionsweise
des Tunnelmikroskops bei konstantem Tunnelstrom wird auch als “constant current mo-
de” bezeichnet. Zum schnellen Abrastern glatter Proben eignet sich auch der “constant
height mode”, bei dem die Spitze bei ausgeschaltetem Regelkreis Uber die Probe rastert
und direkt die lokalen Strom#nderungen gemessen werden. Daneben gibt es andere
Betriebsweisen, die z. B. Information Ober die lokale Austrittsarbeit /12./ oder die raum-
liche Verteilung etektronischer Zustande liefern /84./.

Ein reales Tunne!lmikroskopsystem bendtigt eine gute Stabilitat aller Spannungsversor-
gungen, eine rauscharme Elektronik und eine ausgefeilte Bildverarbeitung. Die Tunnel-
strecke muB vor duBeren Einflissen wie mechanischen Schwingungen und Temperatur-
schwankungen geschitzt werden, die eine ungewollte Bewegung der Spitze gegen die
Probe bewirken. Der Trend der letzten Jahre ging hin zu kleinen, mechanisch stabilen
Mikroskopen, die einen inhdrenten Schutz der Tunnelstrecke vor duBeren Einflissen
bieten /85., 86., 87., 88., B9, 90, 91, 92./. Einige Kriterien fir den Aufbau eines

Rastertunnelmikroskops werden in Kapitel 3.2 angesprochen {eine Ubersicht geben /93.,

4., 95./).

Das Problem der Theorie der Rastertunnelmikroskopie besteht in der Bestimmung des
Tunnelstroms f(r, U, als Funktion des Ortes der Spitze r, und der angelegten Tunnel-
spannung U, In der Praxis der Tunnelmikroskopie sind zwei “einfache” Spezialfille
dieses Problems relevant: Einerseits kann der Tunnelstrom /(U,};; fiir einen festen Spit-
zenort r, als Funktion der Spannung betrachtet werden (Punktspektroskopie), anderer-
seits kann der Tunnelstrom /{r),,, fiir eine feste Spannung zwischen Probe und Spitze als
Funktion des Ortes betrachtet werden {Probentopographie). Fir den ersten Fall bendétigt

man die Theorie der Tunnelspekiroskopie, die hier nicht behandelt wird {eine Ubersicht
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gibt /98./}, und fur den zweiten Fall die Theorie der topographischen STM-Bilder, die im
folgenden dargestellt wird.

Die von Tersoff und Hamann entwickelte Theorie der STM-Bilder / 97., 98., 99., 100., 101.,
102./ basiert auf der Anwendung des Transfer-Hamiltonian-Formalismus von Bardeen
/103./ auf die Tunnelstrecke. In diesem Formalismus wird die Elektroniobergangswanr-
scheinlichkeit zwischen Spitze und Probe durch den Uberlapp der ungestorten Spitzen-
wellenfunktionen ‘{’v und der Probenwellenfunktionen ‘Pu ermittelt. Der durch die ange-

legte Tunnelspannung Ut resultierende Nettostrom i wird in erster Ordnung durch

=222 ;f(E#)U —HE, + eU) M, | "S(E, — E,) [25.1]

beschrieben, wobei f die Fermifunktion, M#v das Tunnelmatrixelement zwischen den Zu-
standen ‘P'u der Probe und ‘{’v der Oberflache, E# bzw. Ev die Energien der ungestdrten
Zustdnde \P‘u bzw, ‘}’v sind und die 8 Funktion die Energieerhaltung gewahrleistet. Zwar
ist [2.5.1 ] formal analog der tblichen Stérungsrechnung, aber in diesem Fall wird die
Kopplung zwischen zwei Systemen mit verschieden Basissitzen betrachtet. Das Problem
der Berechnung des Stroms besteht damit wesentlich in der Auswertung des
Tunnelmatrixelements., Dazu wird die Probenwellenfunktion nach reziproken
Oberflachengittervekioren G entwickelt. Da die mikroskopische Struktur der Spitze un-
bekannt ist, wird sie in der Nahe der Probenoberflache als sphdrischer Potentialwall des
Radius R am Ort r, approximiert (Abb. 18). In dieser s-Wellennaherung wird die Spit-
zenkugelwelle auf der Probhencberflache ebenfalls nach Oberilachengittervektoren G ent-
wickelt.

Das Auswerten des Matrixelements nach G fur den Grenzfall kleiner Tunnelspannung

und tiefer Temperatur ergibt das zentrale Resultat
JoeUe® P p(ry, E) [2.5.21

Dabei ist k = ./2m® fh die reziproke Dampfungsldnge der Wellenfunktion ins Vakuum, ®

die Barrierenhéhe und

plro B)= ) |9, 8(E, - E) [2.5.3]

v

die lokale Oberflaichenzustandsdichte (LDOS) am Ort r, des Krimmungsmittelpunkts der

Spitze. Gleichung [ 2.5.2 ] besagt also, daf der Tunnelstrom | proportional der LDOS bei
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Abb. 18. Tunnelkontakt: Geometrie des Kontakis beim STM /97./

der Fermienergie am Ort r, ist; beim “constant current mode” foigt die Spitze den Kon-
turlinien konstanter lokaler Oberfiichenzustandsdichte.

Durch Einsetzen von

Y (7o) oce 2HEF D [2.5.4]

in Gleichung [ 2.5.2 1 ergibt sich die exponentielle Abh&ngigkeit des Tunnelstroms vom

Abstand d zwischen Spitze und Probe:

foce™ 2 [2.5.5]

Gleichung [ 2.5.2 ] und ihre Interpretation kann als zutreffend fdr die in dieser Arbeit
diskutierten STM-Bilder angesehen werden. Die dargestellten Bilder wurden bei relativ
kieinen Tunnelspannungen, nicht zu kleinen Tunnelabstinden, von sauberen
metallischen Proben und mit von der Theorie hinreichend gut approximierten /102./
metallische Spitzen aufgenommen. Die Tatsache, daB in den gezeigten Aufnahmen der
Pt(111) Flache auf atomar glatten Terassen keine atomare Aufidsung zu beobachten ist,
liegt in der Kleinheit der Welligkeit begrindet: Unter typischen Tunnelbedingungen ver-

schwindet sie im Rauschen des Tunnelstroms /104./.

Im weiteren werden drei Begrenzungen von Gleichung [ 2.5.2 ] und ihrer Interpretation
aufgezeigt. Bei der Ableitung von [ 2.5.2 ] wird explizit der Fall kleiner Tunnelspannung
zwischen Spitze und Probe vorausgesetzt. Fir die Untersuchung von Metallen kann diese
Annahme i. A. gut erfillt werden, aber fir Halbleiter liegt die Fermikante in einer Band-
ltiicke, und Tunnelspannungen im Voltbereich sind i. A. fir einen nennenswerten Tunnel-

strom notwendig. Eine einfache Erweiterung von [ 2.5.2 ] ist far eine solche Situation
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nicht moglich /102./. Effekte der Energieabhangigkeit des Tunnelmatrixelements, des se-
lektiven Tunnelns in Zustidnde an der Bandkante oder der Bandverbiegungen an der
Oberflache haben dann einen starken EinfluB auf die STM-Bilder.

Wenn der Abstand von Spitze und Probe nur noch einige A betrégt ist die Wechselwirkung
von Spitze und Probe sicher nicht mehr als klein anzusehen, Die Grundannahme des
Bardeen’schen Stérungsansatzes der schwachen Kopplung der Hamiltonians von Spifze
und Probe bricht damit zusammen und der Storansatz [ 5.2.14 ] wird unzulassig. Tat-
sdchlich ist der Tunnelwiderstand fur sehr kleine Abstande - d<5A - nicht mehr durch [
2.5.2 ] adéquat beschreibbar /105., 106./. insbescndere wird durch die Wechselwirkung
von Spitze und Probe fur sehr kieine Abstidnde die Barrierenhthe @ stark abgesenkt
/107./. Am entscheidensten aber vielleicht ist, daB fiir kieine Tunnelabstiande Krifte zwi-
schen Spitze und Probe eine Rolle zu spielen beginnen, Erstmals wurden Krifte zwischen
Spitze und Probe angenommen, um die groBen Korrugationen von mehreren A in den
Bildern der atomaren Struktur von Graphit zu erklaren /108, 109., 110./. Aber auch die
atomare Aufldsung dichtgepackier Metalloberflichen mit dem Tunnelmikroskop /83,
111./ mit Korrugationen im Bereich einiger zehntel A deutet auf mechanische Wechsel-
wirkungen von Spitze und Probe hin /111., 112./.

SchlieBlich bleibt die Frage nach der praktischen Reichweite des van Tersoff und Hamann
verwendeten Modells der Spitze als einer s-Wellenfunktion. Tromp u.A. /113./ konnten
zeigen, daB bei der Abbildung von Halbleiteroberflichen die elektronische Struktur der
Spitze einen deutlichen Beitrag zur Strukiur der gemessenen STM-Bilder liefert. Tersoff
konnte andererseits demonstrieren /102./, daB die Interpretation der Tunnelbilder als
Konturlinien konstanter LDOS fur Metalloberflachen auch fir sehr allgemeine Annahmen

Giber die elektronische Spitzenstruktur galtig bleibt.

Die reale Geometrie von Spitzen kann allerdings die Bildinterpretation unter bestimmten
Bedingungen, wie im folgenden gezeigt wird, ganz erheblich beeinfluflen. Eine reale
Spitze vom typischen, mittleren Krimmungsradius einiger 100A bis einiger 1000A kann
immer als unregelmaBig geformte i. A. nicht rotationssymmetrische Fldche betrachtet
werden, auf der kieine Strukturen - Mikrospitzen - von sehr viel kleinerem
Kriimmungsradius sitzen (Abb. 19). Eine solcher Mikrospitzen trdgt dann jeweils den
Tunnelstrom. Evidenz fir dieses Bild geben einige Beobachtungen. Spitzenabdriicke von
Spitzen in weichen Proben lassen den SchluB auf Spitzenenden mit Krimmungsradien
unter 10A auf sehr viel gréBeren Basisspitzen zu /114./. Feldionenmikroskopabbildungen
frisch gedtzter Spitzen zeigen zahlreiche kleine unregeiméBige Strukturen auf der Spitze
/115./ TEM Aufnahmen der meist verwendeten in <110> Richtung orientierten

Wolframspitzen zeigen statt einem kugelférmigen Ende ein von der Form eher
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Abb. 19. Tunnelspitze: Eine Spitze des mittleren Radius r besitzt eine unregelméBige
Oberfldche mit kieinen Strukturen - Mikrospitzen - von denen die jeweils der Pro-

benoberfliche nichstgelegens den Tunnelstrom tragt.

Ll

spaienférmiges Spitzenende /116./. Die stiarkste Evidenz fur das Bild der unregelmaBgen
Spitze mit vielen Mikrospitzen kammt aber aus der oft stérenden Anwesenheit von Dop-
pel- oder Mehrfachspitzeneffekten in STM-Bildern von relativ glatien Proben mit ein-
zelnen Defekten. So wurden Bilder der 7x7 Rekonstruktion auf Si{111) berichtet /117./, die
nur durch Tunnelspitzen mit zwei Tunnelatomen im Abstand zwischen 3A und 20A
erkldrbar waren. Die Verdopplung von Gréaben und Bergen auf der Si(110) Flache wurde
durch eine gabelférmige Spitze mit einem Zinkenabstand von 80A beschrieben /118./. Es
sei betoni, daB dhnliche Spitzenefiekte auf gut praparieren Flichen typischerweise von
Praktikern der Tunnelmikroskopie beobachtet werden kénnen. Solange die untersuchten
Oberflachenmorphologien relativ glatt sind und nur ab und an einzelne Defekte wie Stu-
fen, Krater oder Higel aufweisen, werden durch Mehrfachspitzeneffekte beeintrichtigte
Messungen meist leicht erkannt und dementsprechend verworfen.

Anders ist die Situation fir Proben mit rauher Oberfliche. Als rauh kann man sich die
Morphologie nach der Zerstiubung oder dem epitaktischen Wachstum mehrerer
Monolagen bei nicht zu hohen Temperaturen vorstellen, d. h. fir dreidimensionale Ab-
tragung oder dreidimensionales Wachstum. Bei rauhen Proben werden die
Hohenvariationen der Oberfldche zumindest groBenordnungsmaBig vergleichbar mit der
lateralen Ausdehnung der Oberfldchenstrukturen. Den EinfluB der Probenrauhigkeit auf
das Tunnelbild veranschaulicht Abb. 20. Fur die relativ glatte Probe von Abb. 20b werden
auch feine Oberflachenstrukturen durch die Modellspitze korrekt wiedergegeben, hinge-

gen fur eine rauhe Oberflache zeigt Abb. 20a, wie ein vollig falsches Bild der Oberflache

entsteht. .-
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Abb. 20. Abbildungseigenschaften und Probenrauhigkeit: Gestrichelt eingetragen ist der
Weg des &uBersten Endes der Spitze, der maBgebend fir die gemessene
Probe

wMorphologie ist. {a) rauhe Probe, {
Abb. 21  zeigt die Probenmorphologie nach 50ML  Abtragung bei einer

Zerstaubungstemperatur von 625K. Die ersten Aufnahmen dieser Morphologie zeigt

Abb, 21. Rauhe Probenoberfliche: - T =625K, A=50ML, R=1650Ax1000A (A =Abtragung,
TS=Zerstéubungstemperatur, R =Rasterweite) {a) beobachtete Morphologie vor
der Spitzenoptimierung, (b) "echte” Morphologie
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Abb. 21a. Aufgrund von Vorinformationen war klar, daB diese beobachtete Higelstruktur
nicht die reale Oberfldchentopographie sein konnte. Vielmehr wurden Krater erwartet, die
aus ineinandergestapelten hexagonalen Leersielleninseln gebildet sein sollten. Durch
systematische Verdnderung der Spitzenform (siehe Kapitel 3.3) in einem ldngerandau-
ernden ProbierprozeB konnte schiieBlich die “echte” Oberflachentopographie abgebildet
werden (Abb. 21b}). Das Resultat von Abb. 21b konnte nur durch die Kombination von
zielgerichteter Spitzenmodifikation und wiederholter kritischer Beurteilung der erhaltenen
Topographien anhand der bekannten Form der hexagonalen Leerstelleninseln erhalten
werden. Diese Leerstelleninselform, die in der echten Topographie enthalten sein muBte,
diente hier also als Eichstruktur. Bei der Zerstdubung von b5ML bei einer
Zerstdubungstemperatur von 550K, einer Temperatur bei der gréBere Oberflachennei-
gungswinkel als bei 625K vermutet werden, war es innerhaib eines MeBtages nicht mehr
maoglich, die Spitze so zu modifizieren, daB die echte Oberflachentopographie abbildbar
gewesen wire. Auch ein solches Negativresultat 186t sich natlrlich nur durch die Ahwe-
senheit von Eichstrukiuren in der Oberflache gewinnen.

Die Anwendung der Rastertunneimikroskopie zur Untersuchung rauher Oberfidchen ist
also nur bedingt méglich. Insbesondere wenn die Bilder keine weitere Struktur auBer
Higeln und Tédlern zeigen wie etwa fir viele zerstdubte Oberfldchen oder aufgebrachte
diinne Filme, scheint es kaum mdglich, die “echte” Probentopographie zu erkennen. Die
von eipigen Autoren vorgenommene Anwendung des STM zur Bestimmung der
Morphologie und der Quantifizierung der Rauhigkeit solcher Oberfldchen ist daher leicht
systematischen Fehlern ausgesetzt /119., 120, 121., 122./. Auch die Entfaltung von Bildern
rauher QOberfldchen mit dem Madell einer zylindersymmetrischen “Einzelspitze”, um die
"achte” Probenmorphologie zu erhalten /123./, erscheint nicht immer gerechifertigt. So-
woh! die Annahme einer zylindersymmetrischen Spitze als auch die Annahme, dal ein
Bild durch eine Spitze mit nur einer Mikrospitze bhestimmt wird, ist i. A. nicht haltbar.
Nach.dem oben Gesagten bieten sich fir die Untersuchung unbekannter rauher Proben
ohne Eichstrukturen (U-Proben) zwei mégliche Verfahren an: Einerseits kann die Abbil-
dungsqualitat der Spiize parallel zur Untersuchung der U-Probe durch Kontrolle und Mo-
difika.tio_n an einer Probe mit Eichstrukiuren (E-Probe) optimiert werden. Andererseits
kénnen mithilfe der Feidionenmikroskopie Spitzen definierter Geometrie prapariert wer-
den, so .daB zumindest prinzipiell eine Entfaltung der beobachteten Morphologie der U-
Probe méglich wird. el
Problematisch bleibt die Untersuchung rauher Oberfldchen auch bei Anwendung dieser
Verfahren, und fir zu groBe Probenrauhigkeiten wird die Abbildung der “echten”

QOberflachentopographie durch das STM unmdéglich bleiben.
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Zusammenfassend 13Bt sich festhalien, daB fiir rauhe Oberfiichen eine Ableitung der
Probentopographie aus dem STM-Bild i. A. nicht méglich ist und wenn liberhaupt, nur bei

Verwendung von Spitzen konirollierter Abbildungsqualitat oder definierter Geometrie
moglich wird.

Allgemeine Grundlagen 49




2.6 Exkurs: Praparation von Spitzen definierter Geometrie

im Rahmen der Entwicklung der Apparatur fir die Untersuchung der
Oberflichenmorphologien von Proben nach lonenbeschuB wurden Experimente fortge-
fithrt, die es erlauben, Tunnelmikroskopspitzen mit atomarer Genauigkeit zu praparieren.
Basis dieser Experimente war eine Kombinationsapparatur aus Feldionen- und
Tunnelmikroskep /124./. Da die Experimente keine Bedeutung im Rahmen der in dieser
Arbeit beschriebenen Tunelmikroskopmessungen erlangten, die Ergebnisse aber durch-
aus fir dhnliche Untersuchungen von [nteresse sein kénnen, werden sie im Rahmen
dieses Exkurses skizziert.

Die Experimente hatten zwei Zieirichtungen:

1. Es soliten sehr scharfe Monospitzen - d. h. Spitzen mit genau einer Mikrospitze - de-
finierter Geometrie préapariert werden. Soilche Spitzen sollten wie in Kapitel 2.5 be-

griindet u. A. vorteithaft bei der Untersuchung rauher Oberfldchen sein.

2. Spitzen, die wahrend der Rastertunnelmikroskopie durch Spitze-Probe Kontakt
verstumpfen, sollien In-Situ (d. h. insbesondere ohne Spitzenwechsel} durch "Wie-

deranscharfung” repariert werden.

Zur Durchfihrung der Experimente werden elekirolytisch gedizte Spitzen (s. Kapitel 3.3)
in das in Referenz 124. beschriebene Tunnelmikroskop eingebaut und durch Feldionen-
{FIM} oder Feldelektronenmikroskopie (FEM)} auf einen Schirm abgebildet. Als Spitzen-
material wird in <111> Richtung orientierter Wolframeinkristalldraht verwendet, der, wie
von Fink /125./ erstmals beschrieben, besonders geeignet zur Anfertigung sehr scharfer
Wolframspitzen ist: Aufgrund der hohen Oberflichenspannung y der (111) Facette bildet
sich die am duBersten Ende der Spitze gelegene {111) Facette besonders klein aus. Die
Spitze wird bei positivem Spitzenpotential mittels ElektronenstoBheizung ausgegliht
/126./. Durch Glihen von einigen Minuten verrundet die Spitze alimdhlich von
Kritmmungsradien um 100A auf solche um 500A (dabei wird mittels LN2 Kithlung gegen-
gekihlt, um eine iitbermaBige Erwarmung des STM zu verhindern}. Umpolung der Spitze
auf negatives Potential und Erhéhung desselben, bis ein Feldelektronenstrom im
tA-Bereich emittiert wird, erlaubt bei einem Neon Partialdruck von ca. 10®mbar die Er-
zeugung zahlreicher, auf die Spitze fokussierter lonen /127./. Die Zerstdubung der Spitze
durch diese lonen und gelegentliches kurzes Ausheilen der Spitze ermdglicht es, die

Spitze von Kriimmungsradien um 500A auf Krimmungsradien der GréBenordnung 50A
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anzuscharfen. Eine solcherweise angescharfte Spitze zeigt Abb. 22nach einigen

Monolagen Feldverdampfung.

Abb. 22, Spitzenschirfung: FIM-Bild einer in <111> Richtung orientierten Wolframspitze
- nach Ne™ lonenbeschuB, kurzem Ausheilen und Feldverdampfung einiger
Monolagen.

Die Spitze besteht aus einer einzigen wohidefinierten Mikrospitze von dreizahliger Sym-
metrie. Das duBerste Ende der Spitze besteht typischerweise aus einem oder drei
Atomen {solche Spitzen wurden erstmals in /125./ beschrieben). Dieser Anscharfungs-
prozeB kann far eine Spitze mehrfach wiederholt werden und begrindet damit die Aus-
sicht verstumpfte Spitzen im STM reparieren zu kénnen. | :

Wird eine solche Spitze nun kurzen, wenige Sekunden langen Heizzyklen ausgesetzt und
dabei zwischen jedem Zyklus ein Feldemissionsbild aufgenommen, so zeigt sich eine
systematische Veranderung der GroBe und Form der elektronenemitiierenden Facetten
(Abb. 232 und b). Werden die Heizzyklen im “richtigen” Moment unterbrochen, sc kann
ein Feldemissionsbild dreizdhliger Symmetrie mit Feldemission ausschiieBlich von der
Umgebung der ({111} Facetie beobachtet werden (Abb. 23). Das zu einem solchen
Feldelektronenmuster gehorige FIM-Bild zeigt Abb. 23d. Die im Vergleich zu Abb. 22
wesentlich  kleinere  VergroBerung zeigt eindeutic den gréBeren mittleren
Krimmeungsradius der Spitze an. In der Abbildung ist nur ein kleiner Teil der Spitze um
die aus 3 Atomen gebildeten (111} Facette sichtbar. Durch Variation der Abbildungs-
spannung und lagenweise Feldverdampfung zeigt sich, daB sich eine sehr scharfe
Mikrospitze auf einer relativ runden Basisspiize gebildet hat. Sowohl Feldelektronen als

auch Feldionen scheinen praktisch nur aus dem Bereich der 3 zentralen Atome emittiert
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Abb. 23, Emissionsbilder nach Helzzykien: nach N lonenbeschull und
kurzem Ausheilen, {(b) FEM-Bild nach 3 Heizzyklen, {c) FEM-Bild nach weiieren
Heizzyklen, Elekironenemission nur noch aus dem Bereich um die (111) Faceite, {d)
zu {c) gehoriges FIM-Bild.

zu werden. Neben den hervorragenden Emissionseigenschaften einer solchen Spitze
{(Feldionenemission in einen Offnungswinkel von 0,5° und Feldelektronenemission in
einen Offnungswinkel von 4°) scheint ihre ginstige Anordnung fir die Tunnelmikroskopie
interessant zu sein: Sie ist mechanisch vermutiich sehr stabil aufgrund des groBen
Kriitmmungsradius der Basis und hat eine scharfe Mikrospitze. Eine solche Spitze sollte

auch fiir die Untersuchung rauher Oberfldchen geeignet sein.
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Spitzen mit 2hnlichen Emissionseigenschafien wurden bereits von Fink /128./ und insbe-
sondere auch mit ahnlicher Geometrie von Binh /129./ beschrieben. Interessanterweise
konnte letzterer die von ihm beschriebene Spitzengeometrie, die "teton-tip”, nur durch
Gliohen der Spitze bei Temperaturen von 1500-1800K in hohen Sauerstoffpartiaidriicken
von ‘iO'6 bis 10 'mbar erhaiten. Die Ausbildu hg einer zur "teton-tip” dhnlichen Geometrie
der Spitze in Abb. 23d beruht daher auf einem anderen Mechanismus. im Gegensatz zu
den Ublichen Heizverfahren fir Feldemitter beruht das hier angewandte Verfahren auf
ElektronenstoB. Dabei liegt die Spitze auf erheblichem positivem Potential von einigen
100V wahrend der Erwarmung. Bereits von Swanson und Crouser /130./ wurde bei ange-
legtem positivem Potential beim Spitzenglithen eine Scharfung von in < 100> Richtung
orientierten Wolframspitzen beobachtet (“field build-up”). Vermutlich handelt es sich da-
her hei der beohachteten Spitzengeometrie in Abb. 22d ebenfalls um das Resultat eines
“fieid build-up” Prozesses.

Zusammenfassend konnte eine in ein Rastertunnelmikroskop eingebaute Spitze durch
Ne ™ lonenbeschuB, Heizen mittels ElektronenstoB bei angelegtem Spitzenpotential und
Feldverdampfung wiederholt in fiir die Tunnelmikroskopie vorteilhafte Geometrien ange-
scharft werden., Far die prakitische Anwendung solcher Spitzen wird lediglich eine sehr
empfindliche Anndherungsautomatik fir die Anndherung der Spitze an die Probe bendtigt.
Mit der in Kapitel 3.2 baschriebenen Grobanniherung dirfte sich dieses Problem auf eine

schnelle elektronische Schaltung reduzieren.
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3.0 UHV-Experiment fir STM Untersuchungen nach lonenbeschull

3.1 Konzeption der Apparatur

Die Vorraussetzung fir die spiter beschriebenen Experimente und zeitlich erstes Ziel
dieser Promotionsarbeit war der Aufbau einer Ultrahochvakuumapparatur fir
STM-Untersuchungen an in-Situ durch lonenbeschuf3 morphologisch verdnderten Proben.
Bereits im Einfahrungskapitel und besonders im Kapitel 2.3 wurde dargestellt, daB der
thematische Ausgangspunkt der Experimente dieser Arbeit die Uniersuchung der Tem-
peraturabhdngigkeit der beschuBinduzierten Prohenmorphologie ist. In diesem Ansatz-
punki sind bereits die wesentlichen Randhedingungen fir den Aufbau der Apparatur eni-

haiten:

1. Die reproduzierbare Herstellung einer sauberen und ausgeheilten Ausgangsprobe ist
Vorrausetzung fur jede solche Untersuchung. Dazu sind neben Ulirahochvakuum
{(UHV) in der Apparatur die Methoden und Verfahren, eine saubere Oberfldche herzu-
stellen und zu kontrollieren, notwendig { Zerstaubung durch lonenbeschuB, Gliithen
der Probe, Eintassen von Gaspartialdricken, Augerelekironenspektroskopie (AES) zur
Beurteilung der chemischen Reinheit und niederenergetische Elekironenbeugung

(LEED) zur Beurteilung von Ausheilung und Struktur der Probe).

2. Vollstdndige Temperaturkontrolle der Probe wihrend und nach der
Morpholcgieveranderung und genaue Besiimmung und Einhaltung der
BeschuBparameter (lonenenergie, lonenfluB und -fluenz) sind notwendig. Ein weiter
Temperaturbereich fir die Erzeugung der Probenmorphologie ist anstrebenswert,

insbesondere auch tiefe, nur mit Kihlmitteln erreichbare Temperaturen.

3. Die Rastertunnslmikroskopie als die héchstauflésende Realraummethode zur Ober-
flaichenuntersuchung ist als Hauptuntersuchungungsmethode far die

Probenmorphologie vorgesehen.

Gerade die Verbindung von STM-Untersuchung und vollstandiger Temperaturkontrolie
der Probe stellt eine besondere Schwierigkeit fir die geplanten Experimente dar. Bej
tiblichen UHV-Apparaturen mit Rastertunnelmikroskop wird die Probe nach der
Praparation mittels eines Transfersystems /131., 132./ in die STM-Untersuchungsposition
gebracht. Um bei diesem Konzept die Probenmorphologie bei einer bestimmten Tempe-

ratur (z.B. 245K) herzustellen und zu untersuchen, sind drei Heiz-, Kuhl-, und
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TemperaturmeBsysteme notwendig: Fir die Temperaturkontrolle wiéhrend der
Prdparation, widhrend des Probentransfers und in der STM-Untersuchungsposition. Um
diesen  problematischen  Aufwand zu umgehen, wurde ein neuartiges
Linearmanipulfatorkenzept und eine Variante der auf den Kopf gesteillten Version des
“heetle” STM entwickelt /133., 134., 85./.

Diese Version erlaubt es, das Mikroskop von oben auf die Probe abzusetzen.es an-
schlieBend in einfacher Weise in den Tunnelbereich zu bringen und ebenso leichi wieder
von der Probe zu entfernen. Demzufolge konnte die Probe in einen “normalen”, aber
hochstabilen Manipulator eingebaut werden, der Probenheizung, -kithfung und -tempera-
turmessung erlaubt. Die Probe wird dann duch den Manipulator vor die verschiedenen
Praparations- und Analysestationen bewegt (Abb. 24).

Eine weitere konzeptionelle Uberlegung betrifft die In-Situ Praparation von STM-Spitzen.
im Exkurs in Kapitel 2.6 wurden Methoden dargestellt zur Praparation und "Reparatur”
von STM-Spitzen. Diese Methoden sollten auch apparativ (Bildsystem, Wéarmetauscher fir
Spitzenkihlung, Spitzenheizung, Helium GaseinlaB und hochspannungsfeste Spitzen-
montage im STM) in das UHV-Experiment integriert werden. Deshalb wurde darauf ver-
zichtet, einen [n-Situ Spitzenwechsel oder eine Schieuse fir das STM zu implementieren.
SchlieBlich sei darauf hingewiesen, daB in die Konzeption und Konstruktion des Experi-

ments auch der eher enge finanzielle Rahmen fir den Aufbau der Apparatur eingegangen

ist.
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3.2 Realisierung der Apparatur

3.2.1 Gesamtapparatur

Die UHV-Apparatur wurde gemaB der Konzeption um den Manipulator herum aufgebaut
(Abb. 24).

Das Manipulatorrohr selbst enthidlt die Probe auf einem Schwingungsdampfungsblock
nebst Klemmmechanismus, zwei Warmetauscher fiir den Betrieb mit flussigem Stickstoff
far die Proben- und die Spitzenkihlung, die Proben- und die Spitzenheizung sowie einen
Faradaybecher zur Bestimmung des lonenstroms {siehe Kap. 3.2.2).

Das Manipulatorrohr ist in zwei in Kesselflanschen integrierten Gleitlagern gefihri, die

[y .

zusdiziich durch

von Schie hfohrungen betdtigten Mechanismen festgeklemmt
werden konnen. Das Rohr kann linear um 210mm verschoben werden und mittels einer
angeflanschten Prazisionsdrehdurchfithrung um ca. 180° gedreht werden, so da8 die mit
30mm senkrechtem Abstand von der Manipulatorachse angebrachte Probe vor fast alle
in die tonnenférmige Kammer eingeschweiBten Flansche gefahren werden kann.

Die Flansche sind im Prinzip in drei konzentrischen Kreisen um den Manipulator herum
angebracht. Die Kreise auf den Linearpositionen (1) und (2) enthalten die notwendigen
Gerdte und Vorrichtungen zur Reinigung, Pridparation und Charakterisierung der Probe,
widhrend die Linearposition (3} fir STM-Untersuchungen der Probe und
Spitzenprédparation und -charakterisierung vorgesehen ist (Abb. 24). Im Flanschkreis um
die Linearposition (1) ist eine vier Gitter LEED-Optik /135./ (die ebenfalls als
Energieanalysator fur Augerelektronen verwendet wird), eine 3keV Elektronenkanone mit
streifendem Einfall auf die Probe zur Erzeugung von Augerelekfronen und das
Pumpsystem  montiert.  Flansche fur eine  Verdampferquelle und  einen
Zylinderspiegelanalysator fir Augerelektronen sind vorgesehen. Das Pumpsystem fur die
Kammer besteht aus einer lonenzerstauberpumpe mit 270l/s Saugvermégen, einer Kalt-
wand mit Titanverdampferpumpe und einer mittels Balgzugschieber absperrbaren
magnetgelagerten Turbomolekularpumpe von 340l/s Saugvermégen /136./. Im
Flanschkreis um die Linearposition (2) sind ein MehrfachgaseinlaB flr ‘Probenreinigung
und Adsorptionsexperimente, eine Ionisatio.nsr_néBrc'j:h_re und eine 2weistu_fig differentieli
gepumpte Jonenquelle /137./ angebracht. Die 'ionenquelle' wird - ‘mittels  einer
Turbomolekularpumpe von 50l/s Saugvermdgen differentiell gepumpt so da8 der Kam-
merdruck wahrend der lonenstrahlzerstiubung lediglich auf 5 x 10*mbar ansteigt. Die
fonenguelle ist mit einem GaseinlaB fir mehrere Gase versehen, um verschiedene

Beschufigase wihlen zu kénnen. Sowoh! der Druck des Gasvorratsvolumens als auch
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Abb. 24. Apparaturschnitt: Schematischer Schaitt durch die gesamie Apparatur mit Ansicht
zuriickliegender Teile. {1), {2), {3) sind die Positionen, um die herum die Flansche
an die tonnenfbébrmige Kammer angeschweiBi sind. 1 Manipulator, 2
Manipulatorrohr, 3 Probe, 4 LEED-Optik, 5 lonenzerstiduberpumpe, 6 Kaltwand, 7
'-Titanverdampfer, 8§ magnetgelagerte Turbomolekularpumpe, 9 lonenquelie, 10
Rastertunnelmikroskop, 11 STM Manipulator, 12 Bildsystem fir FIM und FEM, 13
Tragerrahmen, 14 MontagefuB, 15 Zugfeder, 16 Kammerhalterung.

der Druck an der differentielien Pumpstufe der lonenquelle {der proporiional dem Druck

im -lonisationsraum ist) ‘werden -gemessen, wodurch eine reproduzierbare und genaue
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Einstellung des lonenfluBes moglich ist. |m Flanschkreis um die Linearposition (3) sind
das STM mit dem STM-Manipulator, das Bildsystem fir FIM und FEM der Tunnelspitze,
ein Helium Gasdiffusionseiniaf fir Bildgas sowie ein Bewegungstab zum Festklemmen
der Schwingungsdampfungstufe montiert. Auf weiteren Flanschen befinden sich ein
Quadrupolmassenspekirometer zur Restgasanalyse und mehrere Sichifenster zur Kon-
trolle der manuelien Operationen in der Kammer.

Das Ausheizen der Apparatur erfolgt durch Heizbander bei einer Temperatur von nur
150°C, damit die temperaturempfindlichen Piezor&hrchen nicht depolarisieren und um
deren Montageklehungen (mittels leitfahigem Epoxykleber) nicht zu beschaddigen. Nach
24 stindigem Ausheizen werden Driicke von 1 x10™"mbar mit dem beschriebenen

Pumpsystem erreicht, ohne die Kaitwand zu fullen.

Die gesamte UHV-Kammer ist in einem massiven Doppel-T-Tragerrahmen steif montiert.
Durch Beschwerung des Rahmens mit Bleiziegeln wurde das System auf eine Masse von
60Ckg gebracht. Unterhalb des Rahmens sind vier in der Hbhe verdnderliche Montage-
faBe auf dem Laborboden montiert, wahrend der Rahmen selbst an vier von der
Labordecke herabhdangenden Zugfedern befestigt ist (Abb. 24).

Wahrend der STM-Messungen “schwebt” dann die gesamte Apparatur und ist nur dber
die 0,6m aus der Ruhelage ausgelenkten Federn mit dem Gebidude verbunden. Fir Mon-
tagearbeiten und die Probenpraparation werden die MontagefliBe allerdings
hochgeschraubt und die Apparatur fest mit dem FuBboden verbunden.

Die Schwingungsisolierung des Systems Probe-Rastertunnalmikroskop beruht wesenilich
auf der Schwingungsisolierung der gesamten Apparatur durch die Federaufthiangung. Die
Kombination einer niedrigen Resonanzfrequenz und einer hohen Giite des Oszillators (i.
e. der Apparatur) sorgt fir eine effektive Unterdriackung der Schwingungsiibertragung von
der Aufh&ngungsseite her schon bei sehr niedrigen Anregungsfrequenzen /138./, wie im
folgenden demonstriert wird. Die Aufhdngung an Zugfederstrdngen sollie zu einer

Resonanzfrequenz des Systems in Federrichtung (senkrechte Resenanz) von

_ 4 [T
f= 2n A

fahren /83./. Dabei ist g die Schwerebeschleunigung und A die Ruheauslenkung. Bei
einer Ruheauslenkung von 0,6m erwartet man daher eine Resonanz bei 0,65Hz. Die

Pendelfrequenz bei einer Aufhdngung der Apparatur im Schwerpunkt ist gegeben durch

| 1 /g
=2 N T
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Abb. 25. Schwingungsisolierung: Die Kurven geben das fourieriransformierie Beschleu-
nigungsaufnehmersignal gegen die Frequenz aufgetragen an. In a ist die Apparatur
an die MontagefiiBe angeschraubti, in b hingt sie nur an den Zugfedern.

Dabei ist { der Abstand des Schwerpunkis vom Aufhédngepunkt (die Fadenldnge). Bei einer
Aufhidngung der Apparatur im Schwerpunkt ca. 2m unter der Labordecke ist eine
Pendelfrequenz von 0,35Hz zu erwarten. Zur Bestimmung des Schwingungsverhaltens
der Apparaturauthingung wurde die Apparatur ven Hand zu Schwingungen angeregt und
das Signa!l eines an der Apparatur montierten Beschleunigungsaufnehmers mittels eines
Frequenzanalysators feuriertransformiert. Die Pendelfrequenz ergibt sich zu 0,36Hz, und
fiir die senkrechte Resonanzfrequenz ergibt sich 0,66Hz in guter Ubereinstimmung mit
obiger Abschiatzung. Allerdings kénnen durch Anregung von Wackelbewegungen des
Tragerrahmens auch hiéhere Resonanzen gemessen werden, die aber sdmtlich unter der
Frequenz von 1Hz liegen.

In Abb. 25 sind zwei Schwingungsspektren miteinander verglichen, die die Qualitat der
erreichten Schwingungsisolierung demonstrieren. in Abb. 253 ist das

Frequenzanalysatorsignal der an den Montagestitzen befestigten Apparatur und in b das
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Signal der freihdngenden Apparatur gegen die Frequenz aufgetragen. Samtliche
Schwingungspeaks aufgrund von Gebdudeschwingungen, Motoren, etc. fehlen in b. Le-
diglich der 50Hz Peak ist sichtbar, der durch eine Erdschleife im Messaufbau bedingt ist.
Die Qualitdt der Schwingungsisolierung zeigt sich auch darin, daB Stérungen des Tun-
nelbildes nie auf Gebaudeschwingungen oder andere niederfrequente Stérungen zurick-

zufithren waren.

3.2.2 Einzelkomponenien des Manipuilators

in diesem Kapiiel werden die Einbauten des Manipulatorrohrs etwas detaillierter be-
schrieben (Abb. 26).

Um den Temperaturbereich fir Morphologieuntersuchungen zu erweitern, wurde eine
Probenkiihlung fur flissigen Stickstoff konzipiert, die Probenprdparation und
STM-Untersuchungen in eingekthltem Zustand ermoglicht. Damit die STM-Messungen
nicht beeintrachtigt werden, muB durch konstrukiive MaBnahmen das Vibrationsniveau
am Probenort wahrend der Kihlung der Probe kleingehaiten werden. Daher wurden Pro-
be und Probenhalter auf einem Kihlring montiert, der nur durch ein ca. 0,1m langes fle-
xibles Kupferband mit dem Flissigstickstoff Warmetauscher verbunden ist. Diese me-
chanisch “weiche” Ankopplung wvon Wirmetauscher und Probe vermindert die
Schwingungstbertragung auf die Probe erheblich. Um die Schwingungsibertragungung
auf die Probe weiter zu minimieren, wurde der Waiarmetauscher steif mitiels
Teflonabstandshaltern an das festklemmbare Manipulatorrohr angekoppelt und der
Kihlring ebenfalls steif und thermisch schlecht leitend durch diinne Edelstahischrauben
mit einem in Viton gelagerten Kupferblock verbunden. Durch die groBe trége Masse des
Kupferblocks werden gegebenenfalls durch das Kupferband Ubertragene Schwingungen
nochmals untersetzt. Far 8TM-Messungen an der kalten Probe wird das
Rastertunnelmikroskop einfach auf den Rampenprobenhalter abgesetzt und an die Probe
angendhert. Nach einigen Minuten ist die thermische Drift abgekiungen und eine offen-
sichtlich anndhernd stabile Temperaturverteilung im Mikroskop erreicht. Das beschrie-
bene Kihlsystem erweist sich als so effektiv, daB Probentemperaturen unter 100K er-
reicht werden und die STM-Bilder keine erkennbare Bildverschlechterung zeigen
(zumindest nicht in dem genauer untersuchien Bereich oberhalb 160K). Der massive in
Viton gelagerté Kupferblock kann durch einen mittels Bewegungsstab bedienbaren Me-
chanismus festgeklemmt und so gegen Herausfallen bei Drehungen des Manipulatorrohrs
von mehr 45° gesichert werden {nicht abgebildet in Abb. 26). Der Kupferblock stellf ne-
ben der Federaufhidngung der Apparatur die zweite Stufe der Schwingungsdampfung dar.

Durch seine trdge Masse und die guten Dampfungseigenschafiten des Vitons werden
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Abb. 26. Manipulater: Der schematische Schnitt durch das Manipulatorrohr zeigt die we-
sentlichen Einbauten. 1 Kihlring, 2 flexibles Kupferband, 3 Wirmetauscher, 4
Rampenprobenhalter, 5 Probe, 6 Kupferblock, 7 Viton-Dampfer, 8
Rasterfunnelmikroskop, 8 Glihwendel, 10 Wehneltzylinder, 11 Faradayauffanger, 12
Lochplatte, 13 Warmetauscher fir Spitzenkiihiung, 14 zelbstzentrierende Fihrung,
15 Spitzenheizung, 16 Bildsystem fiir FIM und FEM,

hochfrequente Stérungen, etwa akustische Schwingungen des Manipulatorrohrs, effektiv
ausgeddmpft. Unterhaltungen sind wihrend der Bildaufnahme chne Beeintrdchtigung der
STM-Biidqualitdt moglich. Mit laufender magnetgelagerter Turbopumpe und mit laufender
Vorpumpe werden STM-Bilder aufgenommen, die noch alle morphologisch relevanten
Details zeigen. Um einen geringen Restgasdruck zu halten, ist die Kaltwand wihrend der
STM-Untersuchungen stets gefiillt, ohne daB Bildbeeintrachtigungen feststellbar sind.
Insgesamt ist die zweistufige Schwingungsisolierung und Schwingungsdampfung hin-
reichend fir den Betrieb des STM und das auch bei gekihlter Probe,

Unterhalb des Probenhalters ist eine Glihwande! montiert. Sie dient als Emitter far die
ElektronenstoBheizung der Probe und wird von einem Wehneltzylinder umgeben. Die
Probe selbst ist efekirisch von der restlichen Apparatur isoliert im Rampenprobenhalter
mittels dreier Schrauben eingespannt.

in einer Mittenentfernung von 105mm von der Probe ldngs der Manipulatorachse und in
ansonsten identischer Position befindet sich ein Faradayauffinger zur Bestimmung und

Kontrolle der lonenstrome auf die Probe. Neben dem Strom durch ein im Durchmesser
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0.5mm greBes Loch in den Auffédngerbecher kann zur groben Justierung auch der Strom
auf eine vor dem Becher befindliche Lochplatie gemessen werden. Der Strom in den
Becher verdndert sich nahezu linear, sowohl mit dem (ber eine separafe
lonisationsmefBréhre bestimmten Gasdruck an der differentiellen Pumpleitung der
lonenquelle, als auch mit dem von der lonenkanone angezeigten lonisationsstrom /e,
Er dient als Kontrolle fir die Positionierung des lonenstrahls und garantiert die Repro-
duzierbarkeit der eingestellten lonenflisse. Der gemessene Strom wird als nahezu iden-
tisch zum wahren fonenstrom auf die Probe angenommen (siehe auch Kap. 3.3 und 3.4).
Als letzte Baugruppe befindet sich ein weiterer Warmetauscher mit einer 20mm groBen
Bohrung im Manipulatorrohr (in Abb. 26 rechts dargestellt}. Uber eine selbstzentrierende
Fihrung kann das STM in diesen Kiahlfank eingeschraubt werden. in eingeschraubter
Position wird die Tunnelspitze gekiihlt und gleichzeitig ist die Spitze von einer
Giahschlaufe mit Strahlungsblende konzentrisch umgeben, die zum Ausglihen der Spitze
mittels ElektronenstoB benutzt wird /126./. FIM und FEM der Spitze ist durch Anlegen
geeigneter Hochspannungen an die Spitze méglich. Die Feldionen bzw. Feldelektronen
werden durch eine kreisférmige Aussparung im Manipulatorrohr auf das darunterliegende
Vielkanalplatienabbildungssystem beschleunigt. Die Komponenten far die
Spitzenpraparationstechniken wurden praktisch nicht eingesetzt, da fir die untersuchte
Platin- und die untersuchte Goldprobe durch einen kurzen Spitze-Probe Kontakt sich steis

eine hinreichend gute Spitze herstellen lieB (siehe Kap. 3.3).

3.2.3 Rastertunnelmikroskep

in diesem Kapitel werden Funktionsprinzip und Aufbau des fur die Apparatur entwickelten
Rastertunneimikroskops beschrieben, kurz Elekironik und Bildverarbeitung des
Mikroskops vorgestellt, sowis Rasterweiteneichung und Abbildungstreue des Mikroskops
besprochen.

Bei dem aufgebauten Rastertunnelmikroskop handelt es sich im Prinzip um ein auf den
Kopf gestelltes “beetle” Mikroskop /133., 134, 85./ (siehe Abb. 27} in einen
Mikroskopkorper werden vier radial potarisierte Piezoréhrchen eingekiebt. Drei am freien
Ende mit einer Stahlkugel versehene Rasterbeine werden auf einem Kreis von 15mm
Durchmesser in Form eines gleichseitigen Dreiecks und das zentrale, die Tunnelspiize
tragende Z-Piezo in den Mittelpunkt des Dreiecks eingeklebt. Mikroskopkérper und die
vier Piezoréghrchen bilden das Rastertunnelmikroskop. Es ist nur Gber 80um dicke An-
schiuBdrahte fur die Eiektroden der Piezorthrchen und die Spitze mit seiner Halterung
verbunden, wenn es auf der Probe aufsteht. Ist die Spitze auf typische Abstande von ei-

nigen A an die Probe angendhert, so wird bei angelegter Tunnelspannung durch Lin-
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Abb. 27. Rastertunneimikroskop: Perspektivische Ansicht des entwickelten
Rastertunnelmikroskops. 1 Halterohr, 2 Mikroskopkédrper, 3 Halteschraube, 4
Rasterbein, 5 Stahlkugel, 6 Spiize, 7 Probe, 8 Rampenprobenhalter, 8 Z-Piezo.

genanderung des Z-Piezos der Tunnelstrom zwischen Spitze und Probe konstant gehal-
ten. Durch synchrone Biegebewegungen der Rasterbeine wird das Mikraskop hin- und
herbewegt und so das Z-Piezo mit der Spitze {iber den interessierenden Probenbereich
gerastert.

Die Piezorohrchen sind innen und auBen metallisiert. Zwei getrennte metallische Be-
reiche bilden AuBen- und Inneneiekirode, wobei die Innenelekirode am Einklebeende
nach auBen herumgeflhrt wird und geerdet ist. Im Falle der Rasterpiezos ist die AuBen-
elektrode zusitzlich nochmals in vier gleichgroBe Segmente zerlegi. Die Ldngendnderung
des Z-Piezos wird nun durch Anlegen einer Spannung U, an die AuBenelektrode erzeugt
{Abb. 28 a) und die Biegebewegungen der Rasterbeine durch Anlegen antisymmetrischer
Spannungen U, U, sowie U_ U, an gegeniiberliegenden AuBeneiekircdensegmente
{Abb. 28 b).

Eine besondere Eigenschaft des "beetle” Mikroskops ist die freie Beweglichkeit der Probe
auf dem STM oder in der vorliegenden Variante die freie Beweglichkeit des Mikroskops
auf dem Probenhalter (Abb. 29}. Durch antisymmetrisches Anlegen von
Sidgezahnimpulsen U, an gegeniberliegende AuBenelekirodensegmente kénnen die Ku-

geln der Rasterpiezos bei hinreichend steilen Flanken im Pulsbereich zwischen £ und &
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Abb. 28. Piezorbhrchen: Abbildung a zeigt Elekiroden und AnschiuBschema eines Z-
Piezos, b zeigt Elektroden und AnschluBschema eines Rasierbeins.

Gber den Probenhalter rutschen {d. h. die Haftreibung Gberwinden}. Dies fohrt zusammen

mit geeigneten Verbiegungen der Piezos wie in Abb. 29 gezeigt effekfiv zu einer

Abb 29. Mikroskopbewegung: Durch Anlegen eines Sagezahnimpulses U, an zwei gegen-
iberliegende Elekirodenflachen bewegt sich das Mikroskop wie rechis gezeigt
einen "Schrifi”.
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Translation des Mikroskops. Durch die Mikroskoptransiation (“laufen”) 1&Bt sich der Pro-
benort gegenlber der Tunnelspitze wihlen und z.B. ein 1mm entfernter Probenort in we-
niger als 60s erreichen. Durch einzelnes Ansteuern der Rasterbeine mit jeweils um 120°
“rotierten” Impulsen ist eine Rotationsbewegung des Mikroskops (“drehen”) auf dem
Probenhalter erzeugbar. Die Fahigkeit des Mikroskops, auf dem Probenhalter zu rotieren,
wird zur Grobann&herung der Tunnelspitze an die Probe mit Hilfe des Rampenproben-
hailters ausgenutzt /134./. Der Probenhalter ist wie in Abb. 27 ersichtlich in drei identische
Segmente unierieiit, die jeweils eine Steigung von ca. 0,35mm pro Segment aufweisen.
Zum Anndhern der Tunnelspitze an die Probe wird das Mikroskop mit den Rasterbeinen
oben auf die Rampensegmente abgesetzt. Durch die Rotation des Mikroskops auf dem
Rampenprobenhalter wird nun eine gleichzeitige Abwartsbewegung des Mikroskops er-
reicht und damit bei entsprechender Vorjustierung der Spitze eine Anndherung der Spitze
an die Probe bis in den Tunnelbereich. Die Pulsfolge zur Rotation des Mikroskops endet
automatisch, sobald ein Tunnelstrom zwischen Probe und Spitze fliet. Bei der Annihe-
rung werden typischerweise Winkelgeschwindigkeiten von 1°/s und damit Annaherungs-
geschwindigkeiten von ca. 3um/s erreicht. Entsprechend wird vor dem Abheben des
Mikroskops vom Probenhalter die Tunnelspitze durch Mikroskoprotation mit entgegen-
gesetztem Drehsinn in eine Entfernung von etwa 0,1mm von der Probe gebracht.

An dieser Stelle sei bemerkt, daB fiir die Gewahrleistung von Rotfation und Translation
des Mikroskops im UHV geeignete Materialkombinationen fur Kugeln und Probenhalter
gewdhlt werden mossen. Im  vorliegenden Fall wurden  handelsibliche
Stahlkugellagerkugeln und ein mit Titanaluminiumnitrit oder ein mit Molybdidncarbid
beschichteter Rampenprobenhalter verwendet?. Bei anderen Kombinationen kommt es
im UHV insbesondere nach Erhitzung des Probenhalters zu hoher Haftung, so daB eine

Bewegung des Mikroskops nicht mehr erreicht werden kann.

Das oben skizzierte Mikroskop hat entscheidende Vorteile gegeniiber anderen dlteren

Mikroskopkonzeptionen:

1. Das Mikroskop ist in der vorliegenden Version verwendbar fir fest in einen
Manipulator eingebaute Proben. Durch einfaches Abheben des Mikroskops vom

Rampenprobenhalter wird die Probe frei zur Bewegung an andere Orte und zur

7 Die Beschichtung der Laufringe wurde freundlicherweise von K. Besocke bzw. U. Littmark or-

ganisiert
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Untersuchung durch andere Methoden. Vellstandige Probentemperaturkontrolle wird

maoglich und Probentransfersysteme entfallen.

2. Das Mikroskop ermaglicht eine schnelle, vollautomatische Grobann@herung von Pro-
be und Spitze ohne ein einziges zusdtzliches, mechanisch bewegliches Teil. Die Zeit
vem Aufsetzen des Mikroskops bis zum Beginn der Bildaufnahme betragt typischer-
weise 1-3 Minuten und ist damit rund eine Zehnerpotenz kleiner als die Zeit fir die
Anndherung von Spitze und Probe durch die klassische piezoelekirische “Laus” /81.,

139./.

3. Das Mikroskop hat eine kleine, kempakte und in 1.0rdnung temperaturkompensierte
.Ba,lweise /85./. Daher ist es thermisch driftstabil und schwingungsunempfindlich. Die
Driftrate betragt typischerweise einige A/Stunde gegentber einer typischen Driftrate
von einigen A/Minute bei einer klassischen “pocket-size” Konstruktion /140./. Ebenso
wird aufgrund der guten mechanischen Stabilitdt eine typische Rasterfrequenz von
6Hz (bei einer Rasterweite von 3500A 1) realisiert im Gegensatz zu 0,3Hz bei der

klassischen Konstruktion.

Abb. 30 zeigt schematisch die technische Ausfithrung des STM. Das gesamte
Mikroskopmodul ist an der Welle eines kurzhubigen XYZ-Standardmanipulators befestigt.
Das Austauschen des Mikroskopmoduis ist ohne weitere Arbeiten durch das Losen der
Wellenbefestigung und der Steckverbindungen der Zuleitungen méglich. Purch Bedie-
nung des Manipulators |aBt sich das Mikroskop prizise vorpositionieren und auf die Pro-
be absetzen. Wird nach dem Aufsetzen der Rasterbeine auf dem Probenhalter der
Manipulator noch etwas nach unten bewegt, so enikoppelt das Mikroskop vom restlichen
Modul (bis aut die dinnen elektrischen Zuleitungen), indem die Halteschrauben von
threm Widerlager im Halterohr abheben. Das Halterohr dient gleichzeitig als
Mikroskophalterung und als Tunneldrahtschirmung. Das abgesetzte Mikroskop kann, coh-
ne den Manipulator nachzufihren, in einenﬁ Winkelbereich von 100° frei rotieren und eine
freie Translation von ca. 2mm in eine beliebige Richtung ausfiihren.

Damit FEM und FIM, aber auch Feldverdampfung der Spitze moglich sind, wurden die
Halterung und die Zuleitung der Tunnelspitze hochspannungsfest fiir Potentiale bis zu 3kV
hergestellt.

Der durchgehend geschirmte Tunneldraht besitzt eine Ldnge von ca 0,25m im Vakuum.
Die Drahtlange wurde kurz gehalten, um die Kapazitét zwischen Tu nneldraht und Masse

zu ‘minimieren, Der Tunnelstromvorverstérker, der eine dem Tunnelstrom proportionale
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Abb. 30. Schnitt des Rastertunnelmikroskops: Der schematische Schnitt durch das STM
zeigt die technische Ausfihrung des Mikroskops. 1 STM-Manipulatorwelle, 2 Zulei-
tungsstecker, 3 Keramikplatie, 4 Halleschraube, 5 Halterohr, & Mikroskopk&rper, 7
Rasterbein, 8 Z-Piezo, 9 Isolator fur Tunnelspitze, 10 Spiize, 11 Tunneldraht.

1

Ausgangsspannung erzeugt, ist luftseitig direkt auf die Tunnelstromdurchfihrung aufge-

steckt.

Die fiir die Steuerung des Rasteriunnelmikroskops verwendete Eiektronik wurde im |GV
von M. Teske entwickelt und nahezu unveridndert nachgebaut. Sie stellt im Generatorteil
die Impulse fur die Rasterbewegung sowie Mikroskoptranslation und -rotation zur Verfi-
gung. Die Ablenkspannungen U, U, U,, U, werden durch parallel zu den
Piezoréhrchen geschaltete Kapazitdten zusatzlich gegiatiet, um hochfrequente Oberla-
gerte Storsignale der digitalen Impulserzeugung auszufiftern. Scharfe Umkehrpunkte der
Dreieckssignale fur die Rasterbewegung regen in den entsprechenden Umkehrpunkten
der Mikroskopbewegung mechanische Schwingungen an. Die parallel zu den Piezos ge-

schalteten Kapazitaten verrunden die Umkehrpunkte der Ablenkspannungen und verhin-
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dern solche Anregungen. Die maximale Amplitude der Ablenkspannungen betrégt nur
OV,

Im Reglerteil wird Uber einen Proportional- und Integralregler ein Tunnelsirom bis zu
30nA eingeregelt bei einer Tunnelspannung an der Spitze zwischen ca. £6mV und
+6,3V. Durch ein Tiefpassfilter kénnen gegebenenfalls aufiretende hochfrequente
Storschwingungen oberhalb von 3kHz aus dem Regelsignal ausgefiliert werden. In
diesem Frequenzbereich liegen vermutlich die niedrigsien mechanischen Rescnanzen
des Mikroskops, die auBerdem die Bildaufnahmegeschwindigkeit limitieren.

In einer driiten Baugruppe wird das Regelsignal fir die digitale Bildverarbeitung vorbe-

reitet, der Kontrast und die Bildhelligkeit eingestellt.

Die digitale Bildverarbeitung basiert auf einem [BM-kompatiblen Personal Computer, der
mit einer 4 Kanal A/D und D/A Wandlerkarte /141./, einer Signalprozessorkarte fir
schnelle FlieBkomma Rechenoperationen /142./ und einer hochauflésenden Grafikkarte
ausgestattet ist /143./. Die Daten werden in einem 40mB Festplaftenlaufwerk zwischen-
gespeichert. Als Massenspeicher dient ein 800mB magnetooptisches Plattenlaufwerk
[144./. Die im ZEL der KFA von A. Schummers entwickelten Bildverarbeitungsprogramme
/145./ erlauben die Darstellung der Daten als Grauwertbilder ( wie in dieser Arbeit vor-
wiegend verwendet) und als quasi dreidimensionale Bilder. Daneben kdnnen auch ana-
log differenzierte Bilder, die durch einen von links kommenden, nahezu streifenden
Lichteinfall beleuchtet erscheinen, dargestellt werden. Hintergrundebenen werden
standardmaBig von den Grauwerthildern abgezogen, um eine Oberfldchentage moglichst
in einem Grauwert erscheinen zu lassen. Eine Vielzahl von Filtern kann auf die Daten
angewendet werden (Sobel-Filter, Rekursiv-Filter, Statistik-Filter, Matrix-Fiiter). Die Bild-
daten konnen zweidimensional fouriertransformiert und im Fourierraum bearbeitet,

Grauwerthistogramme erstellt, Binérbilder erzeugt und Bildauschnitte vergréBert werden.

Um bei den kleinen, maximalen Ablenkspannungen wvon 49V noch fir
Morphologieuntersuchungen akzeptable Rasterweiten zu erhalten, wurden Piezoréhrchen
mit hohen Auslenkfaktoren ausgewdhlt /146./. Mit Hilfe eines Profilometers wurden die
Auslenkfaktoren im Biegemodus auf 200A/V und im Streckmodus auf 80A/V abgeschitzt.
Bei der Untersuchung der Au{111) Probe konnte dann durch die Beobachtung der 22x1
Rekonstruktion /147., 148./ eine genaue Rasterweiteneichung vorgenommen werden. Die
Rekonstrukiion zeigt im Topographiebiid parallele Doppelreihen mit einer Héhe von
0,2-0,3A in einem Abstand von 83,5A {Abb. 73a, Kapitei 5). Durch Auszihlung der Reihen

ergibt sich eine maximale Rasterweite von 3500A und damit ein Auslenkfaktor von

185A/V.
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Das Bild eines Rastertunnelmikroskops ist im allgemeinen kein direktes, unverzerrtes
Abbild der Probenoberfldche. Aufgrund von Piezohysterese, Piezokriechen, Kapazitdten
parallel zu den Piezos und Ungenautigkeiten in der Segmentierung der Piezor&hrchen ist
in den Bildern eine lokal varilerende Winkel- und Langenverzerrung beobachtbar. Die
Gblicherweise stark verzerrten Bildbereiche werden vor der weiteren Bildverarbeitung
abgeschnitten, so daB die maximale dargestellte Rasterweite 3300A betragt. In den dar-
gestellten Bildern betrdgt die Ldngenverzerrung typischerweise bis zu 5% und die

Winkelverzerrung bis zu 5°.

70




3.3 Proben- und Spitzenpriparation

Die in den Kapiteln 4 und 5 dargestellten Messergebnisse wurden an einem mit einer
Winketabweichung von unter 0,1° parallel zur (111) Ebene geschnittenen und polierten
Platineinkristall /149./ erhalten. Diese kleine, flr Platinkristalle erreichbare
Winkelabweichung fithrt zu einer groBen, mittleren Terrassenweite von ca. 1500A. Die
groBe Terrassenweite ist aber eine Vorrausetzung fir die Morphologieuntersuchung,
denn inshesondere bei hdheren Probentemperaturen beeinfluBen praexistente Stufen die
sich unter lonenbeschuB entwickelnde Morphologie stark. Die Pt{111) STM-Resultate las-
sen sich zudem direkt mit den dlteren in Kapitel 2.3 dargestellten Pi(111) TEAS-Resultaten
vergleichen. Zu Vergleichs- und Eichzwecken wurden einige Messungen an einer um 1°
aus der (111) Ebene in die {112} Richtung gekippten Goldprobe durchgefiihrt.

Die Platinprobe wurde nach dem Einbau durch Zyklen wvon 600V Ar
ionenstrahlzerstaubung bei BO0K, Ausheilen bhei 1200K und Glohen in einem
Sauerstoffpartialdruck von 5 x 10-%mbar bei 800K solange gereinigt, bis ein Minimum an
Kohlenstoffverunreinigung im Augerelektronenspektrum sichtbar war. Der Restkohlen-
stoff wurde offensichtlich durch die Aufnahme des Spektrums selbst auf die Probe depo-
niert, denn es zeigte sich, daB fir eine relativ saubere Probe das Kohlenstoffsignal im
Augerspekirum proportional zur Anzahl der auigenommenen Spektren zunahm (fir die
Aufnahme eines etwa 50eV breiten Spektrums werden etwa 3 Minuten bendtigt). Daher
wurde nach einem “sauberen” Augerspektrum die Probe nochmals wenige Minuten in
Sauerstoff geglitht und anschlielend als sauber erachtet. Eine solche Probe zeigt
nadelscharfe LEED Beugungsreflexe und unterm Rastertunneimikroskop eine im 0,1A
Bereich glatte Oberfliche mit typischerweise 1000-2000A breiten Terrassen die von aus-
schiieBlich monoatomaren Stufen getrennt werden. Die Goldprobe wurde dhnlich wie die
Platinprobe durch 800eV Ar+ lonenstrahlzerstaubung bei 600K, Ausheilen bei 800K und
gegebenenfalls durch Glihen in einem Sauerstoffpartialdruck von 1 x 10-*mbar bei 600K
gereinigt. Die saubere, ausgeheilte Probe zeigt im Rastertunnelbild eine mittiere Terras-
senweite von 100A und auf gréBeren Terrassen die 22x1 Rekonstruktion gut erkennbar.
Zur Praparation einer durch den lonenbeschuB induzierten Oberflachenmorphologie wird
die Probe auf die gewilnschte Zerstdubungstemperatur T, gebracht und auf dieser Tem-
peratur mit einer Genauigkeit von +1K gehalten {Abb. 31}. Nach einer typischen Vor-
laufzeit von 2-5 Minuten wird die Probe in den lonenstrahl mit dem Fluf F. gebracht und
bis zum Erreichen der gewlnschten Fluenz D, in ihm belassen. Sobald die gewinschte
Fluenz D, nach der Zeit & erreicht ist, werden simultan Probenheizung ausgeschaliet

(bzw. die Probe abgekihlt) und die Probe aus dem lonenstrahl gebracht. Weniger als 15
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Abb. 31. FiuB- und Temperaturkurve: Schemalische Darsieliung des Zeitverhaitens von
Temperatur T und lonenfluB F. Scobald die Probentemperatur stabil auf die
Zerstdubungstemperatur T, eingeregelt ist, kann das Zerstaubungsintervall begon-
nen werden. Der konstante lonenfluB F;, wird bis zum Erreichen der Fluenz D, nach
der Zerstiubungszeit §; gehalien. Nach Ende des Zerstdubungsintervalls kiihlt die
Probe ab. Bei einer Zerstaubungstemperatur von 700K ist die anfagliche Abklhlrate

etwa 120K/min.

Minuten nach BeschuBende kann dblicherweise mit der Rasterfunnelmikroskopmessung

begonnen weden.

Im Zusammenhang mit der Probenpréparation werden unten noch zwei Aspekte disku-
tiert: Die Eigenschaften der lonenkanone und der EinfluB der Abklthizeit auf die
Probenmorphologie.

Um die lonenfluenz gleichm#Big auf die Probe aufzubringen, wird der lonenstrahl auf
einem Feld von 8mmx8mm (ber die Probe gerastert. Die Inhomgenitat der aufgebrachten
Fluenz D; ist Uber die Probe unterhalb von 5% und in dem vom STM untersuchten Gebiet
von ca. 3mm Durchmesser noch erheblich geringer. Die mit dem STM ahgebhildete
Morphologie ist daher aufgrund der homogenen Probenbeschéddigung tatsdchlich
reprasentativ und Morphologievariationen, die auf lokal unterschiediicher Abtragung be-
ruhen wurden mit dem STM nie beobachtet.

Wegen des gerasterten [onenstrahls sind die in den folgenden Kapitein angegeben
lonenflitsse F, stets zeitlich gemitielte Fitisse. Der FluB im Strahimittelpunkt betrdgt bei
den beschriebenen Messungen das 10fache des gemittelten Flusses F, {gemessen mit
einem O =0,5mm groBen Faradaybecherloch}. Die Rasterung des lonenstrahis fiihrt da-
her fr jeden Probenort zu einem zeitlich pericdisch verdnderlichen loneniluR Diese Tat-

sache muB bei Vergleichen mit anderen Messungen beriicksichtigt werden. Es kann je-
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doch angenommen werden, dall wenn sich zwei zeitlich gemittelte Flisse um einen
bes.timmten Faktor unterscheiden (und ebenso die Flusse im Strahimitielpunki}, der rela-
tive Effekt dieses Unterschiedes auf die Probenmorphologie identisch ist mit dem rela-
tiven Effekt, den zwei sich um denselben Faktor unterscheidende zeitlich konstante Fius-
se-verursachen. 'Es sei weiterhin bemerkt, daB eine Variation des mittleren Flusses um
ca. 10% Wéhrend der Zerstdubungszeit {; typischerweise auftrat. Diese Variation zeigt je-
doch ein charakteristisches Zeitverhalten, so daB durch die Aufnahme von lonenstrom-
Zeit Kurven sowchi die Reproduzierbarkeit der Prebenpréparation sichergestelit als auch
die genaue Fluenz ermittelt werden kann. Insgesamt 138t sich festhalten, daB durch Ein-
stellen der Kanone, des Gasdrucks an der differentiellen Pumpstufe und die Kontrolle des
lonenstroms und seines Zeitverhaltens mit dem Faradayauffanger eine Reproduzier-

barkeit der Abtragung von besser als +5% erreicht wird.

Ein weiterer kritischer Punkt fur die Probenpraparation ist der EinfluB der Abkhlzeit auf
die Probenmorphologie. Bei tiefen Temperaturen T,, bei denen praktisch keine mobilen
diffusicnsfihigen Defekie {i. e. Leerstellen oder Adatome) thermisch erzeugt werden,
kann sich die Morphologie nach BeschuBende praktisch nicht mehr &ndern. Denn die
letzten durch lonenbeschuB erzeugten mobilen Leerstellen sind unmitteibar nach
BeschuBende auch schon ausgeheilt. Bei hohen Temperaturen 7T,, bei denen neben den
durch die Zerstdubung erzeugten lLeerstellen zusdtziich thermisch Leerstellen oder
Adatome in groBer Zahl erzeugt werden, dnderf sich die Morphologie nach
Zerstiubungsende wenn die Temperatur 7. gehalten wird. Denn in diesem Fall werden
nach BeschuBende weiterhin die thermisch erzeugten diffundieren Defekte die
thermodynamisch im Ungleichgewicht befindliche Morphologie ausheilen. Ideal ware es
daher, nach Zerstdubungsende in einer Zeit £, =0 auf eine Temperatur abkihlen zu
kénnen wo die bei T, erzeugte Morphologie als im Rahmen der MeBzeit {Stunden) durch
Diffusion unverdnderlich angesehen werden kann. Dann wirden die
Tunnelmikroskopbilder tatsachlich die “wahre” Morphologie der Probe bei der Tempera-
tur T, nach der Fluenz D, zeigen. Da die Abklhlrate im gegenwirtigen Experiment bei
Gblichen Temperaturen 7.= 700K etwa nur 100K/min betragi, wurden separate Experi-
mente durchgeflhrt, um den EinfluB der Abkihlzeit zu untersuchen. Zum einen wurde
hereits vor Ablauf der Zeit £, mit dem Abkilihien begonnen {Abb. 32b}, zum anderen wurde
nach Ablauf von £ die Temperatur 7, noch eine Zeitspanne gehaiten (Abb. 32¢). Im ersten
Faill ergeben sich gewisse, zusatzliche Morphologiebestandteile tieferer Temperatur T,
verglichen mit der nach dem Standardverfahren hergesteliten Probe (Abb. 32 a), wahrend
im anderen Falle die Morphologie lediglich eine etwas vergréBerte Lidngenskala zeigt.

Aus dem Befund von Abb. 32 kann daher der SchluB3 gezogen werden, dafB die endliche
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Abb. 32. EinfluB der Abkiihizeil: Zerstdubungstemperaiur ,ﬂmnmmoxw Abtragung A=0,9ML,
Rasterweite R=3300Ax3300A, Zerstaubungszeit t.=4 min.. Abbildung a zeigt die
Morphologie, wenn mit Ende des lonenbeschusses die Probenheizung ausge-
schaltet wird (Standardverfahren), b zeigt die Morphologie, wenn bereits 1 Minute
vor Ende der Zerstdubungszeit die Probenheizung ausgeschaliet wird, und c zeigt
die Morphologie nach 4 Minuten zusétzlicher Ausheilung bei der Temperaiur von

850K.

AbkGhlzeit tatsdchiich nur kleine und nicht qualitative Morphologieverdnderungen be-
wirkt. Ob auf einer kleinen Liangenskala Verdnderungseffekte durch die Abkihizeit auf-
treten (etwa Umorganisation von Stufenkanten), kann durch diese Experimente allerdings

nicht entschieden werden.
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Abb. 33. Atzverfahren und Spitzenform: Abbildung a zeigt den schematischen Aufbau der
i Atzanordnung. 1 Drahthalterung, 2 Wolframdraht, 3 Platindrahtschlaufe, 4 Elektroiyt,
5 Schaum. Abbildung b zeigt! links eine glinstige und rechts eine weniger giinstige

Spitzenform,

Neben der Probhenpraparation ist far STM-Untersuchungen die Praparation der Tunnel-
spitze von groBer Bedeutung.

Die Tunnelspitzen werden elektrolytisch in 5%iger Natriumhydroxidldsung aus hoch-
reinem Wolframdraht (&= 0,25mm)} nach einem spezietlen Verfahren gedtzt /124./. Dabei
durchstdBt der Wolframdraht einen dinnen Laugenfilm in einer Platindrahtschiaufe
{Abb. 33 a). Zwischen Wolframdraht und Schlaufe liegt eine Wechselspannung von ca.
1,8V an. Der untere, durchgeitzte Drahtabschnitt wird in Schaum gefangen und als STM
Spitze verwendet. Die Spitze wird in heiBem destilliertem Wasser und in Propanol gerei-
nigt und anschlieBend direkt montiert. Das schnelle Evakuieren der Kammer nach dem
Spitzeneinbau verhindert eine zu starke Oxidation der Spitze.

Bei genauer Beobachtung des Atzvorgangs mit einem Beobachtungsfernrohr kann die
Form der Spitze durch Verschieben des Wolframdrahtes in der Schlaufe repoduzierbar
heeinfluBt und ein relativ stumpfer Konuswinkel &> 30° mit einer kegelfdérmig zulaufenden
Form erreicht werden (Abb. 33 b links). Tats#chlich zeigen Spitzen mit kleinen
Konuswinkeln und langen diinner Endform (Abb. 33 b rechts} haufig tagelang unstabiles
Regeltverhalien {bedingt durch die mechanische Instabilitat der Spitze), wohingegen nach
obigen Verfahren gedtzte Spitzen mit stumpfen Konuswinkel unmittelbar stabile
STM-Bilder guter Aufiésung liefern.

Eine Tunneispitze kann lange Zeiten (Monate) fur Morphologieuntersuchungen verwendet
werden (das gilt zumindest fir Au und Pt Proben). Die Abbildungsschérfe von Stufen
verschiedener Richtungen in einem Bild, wie sie in der jonenbeschuBinduzierten
Morphologie Ublicherweise vorhanden sind, erlaubt die stdndige Konirolle des Spitzen-

zustandes. Bei Doppelspitzeneffekten oder erkennbar unscharfen Stufenkanten in wenig-

UHV-Experiment fir STM Untersuchungen nach lonenbeschuB 75




stens einer Stufenrichtung wird die Spitze In-Situ modifiziert. Ein Verfahren besteht darin,
an die Spitze hohere Spannungen (ca. £6V) wahrend des Rasterns flir eine gewisse Zeit
anzulegen. Ublicherweise wird die Spitze aber modifiziert, indem sie fir kurze Zeit in die
Probe hineingestochen wird. Die Einstichtiefe richtet sich nach dem Spitzenzustand. Bei
schlechten Spitzen wird die Spitze einige zehn A ins Material gestochen, wobei in der
Kraterumgebung zahlreiche Versetzungen erzeugt werden. Bei noch relativ guten Spit-
zen wird sie nur ganz kurz und leicht auf die Prope getippt, um einen kleinen
Materialuberirag von der Probe auf die Spitze zu erreichen. Andere Verfahren, etwa das
Anlegen eines Spannungspulses an die Spitze, scheinen &hnliche Effekte zu bewirken
/111./. Die oben geschilderte Methode bewirkt zwar nicht bei jeder Anwendung eine
Verbesserung der Abbildungsqualitdt der Spitze, aber durch wiederhoites Anwenden

kann immer eine Spitze zufriedenstellender Abbildungsqgualitdt hergestellt werden.
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3.4 Beslimmung der Zerstdubungsausbeute

Durch die Anwendung der Rastertunnelmikroskopie ist eine neuartige Bestimmung der
Zerstdubungsausbeute fur kleine Fluenzen maoglich, die einer Abtragung von weniger als
einer Monolage entsprechen, Das Verfahren wird im folgenden besprochen, die
Zerstdubungsausbeuten fir in der Arbeit verwendete lonenenergien und -arten angege-
ben und mogtliche Einwande diskutiert.

Abh. 34 zeigt die Probenmorphologie auf 3300Ax2200A nach einer lonenfluenz von
D,=3,1x 1018%1. Wie im ndchsten Kapitel noch ausfihrlich diskutiert wird, lagern
sich die durch Zerstiubung erzeugten Leerstellen an der Probenoberfliche zu groBen
Leerstelieninseln zusammen, die bei Abtragungen < 1AL bei Temperaturen oberhalb von
700K nur eine Monolage tief sind. Durch Setzen eines Grautonschwellwertes, der die
Grenze zwischen “dunkler” Leerstelleninsel und “heller” urspringlicher Probencberfla-
che festsetzt, kann mittels Grauwerthistogramm direkt der prozentuale Fildchenantei! der
abgetragenen Monolage (i. e. der Flachenanteil der Leerstelleninseln) ermitielt werden.
Der Flichenanteil der Leerstelleninseln ergibt aber direkt die Anzahl der zerstdubten

Atome pro Flacheneinheit und erlaubt damit die Bestimmung der Zerstdubungsausbeute

Dabei ist Y die Zerstdubungsausbeute in Atome/lon, A die Anzahl der Platinatome in der
Pt(111) Fldche pro Monolage und m? und X der Flachenanieil der Leerstelleninseln in
Monolagen. Nach diesem Verfahren wurden bei senkrechtem loneneinfall far die Pt(111)

Flache foigende Zerstdubungsausbeuten ermittelt:
e Y=22fir 600eV ArT lonen
& Y=0,11 fir 1keV He+ lonen

Der Wert fiir 800eV Ar+ lonen ist in guter Ubereinstimmung mit dem durch TEAS be-
stimmten Wert von Ya3 fir einen Einfallswinkel von 45° /4./ und in qualitativer Uberein-
stimmung mit anderen Literaturwerten fir die Zerstdubungsausbeute von polykristallinem
Platin bei senkrechtem Einfallswinkel /150., 151./. Der Wert fur 1keV He * von ¥Y=0,11 ist
ebenfalls in guter, qualitativer Ubereinstimmung mit dem entsprechenden Literaturwert

von Y=0,09, gemesen an polykristallinem Platin /150., 152./,

im foigenden werden nun verschiedene, mogliche Fehlerquelien und Einwéinde gegen

dieses Verfahren diskutiert.
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Abb. 34, Leerstelleninseln: T, =735K, R =3300Ax22004,
D, =31 x10%anen/m?. Die Leerstelleninseln mit einem typischen Durchmesser
von 100A sind auschiieBlich von monoatomarer Tiefe.

Bereits im vorhergehenden Unterkapitel wurde die Homogenitdt der Abtragung Gber die
Probenoberfliche und die Reproduzierbarkeit der Zerstdaubung diskutiert. Die beobach-
tete Abtragung ist an verschiedenen Stellen der Probe identisch in Ubereinstimmung mit
den fOr die laterale Verteilung des lonenstroms gemessenen Werten. Die Reproduzier-
barkeit der Fluenz D, wurde auf weniger als 5% abgeschétzt.

Ein erheblicher Fehler in der Bestimmung des Flachenanteils der abgetragenen Fliache
kann durch die Verschmierung des Inselrandes auigrund der endlichen Auflésung des
Tunnelmikroskops entstehen. “Lécher” in der Oberflache werden durch die Faltung der
Oberflachentopografie mit der Spitzenform in der Tai regelmiBig zu klein abgehildet.
Durch Wahl von Zerstdubungsbedingungen, die hinreichend groBe Inseln {¢>100A) er-
zeugen und durch Auswahl von STM-Bildern entsprechend hoher Auflésung kann dieser
Fehler vernachldssigbar klein gemacht werden.

Wie im ndchsten Kapitel ausfihrlich besprochen wird, kénnen die Leerstellen, die durch
lonenbeschuB erzeugt werden, auch an prédexistenten Stufen ausheilen. Dieser Effekt ist
jedoch auf einen temperaturabhéngigen Einzugsbereich der Stufen beschriankt, so daB
durch Auswahl von Gebieten fir die Auswertung, die hinreichend weit von jeder
préexistenten Stufe entfernt sind, dieser EinfluB ausgaschaltet werden kann.

Ein anderer Einwand betrifft die Frage, ob alle zerstaubten Atome durch eine Leerstelle
an der Probenoberflache reprasentiert werden. Befinden sich etwa noch zahlreiche

Leerstellen unter der Oberflache, so wiirde die Messung des Flachenanteils X der Leer-
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stelleninseln nicht alle zerstdubten Atome berlcksichtigen und damit ein falsche
Zerstdubungsausbeute Y liefern. Beim lonenbeschuB werden durch die vom Projektil
ausgeltste StoBkaskade auch Leerstellen und Zwischengitteratome unterhalb der Ober-
fliche erzeugt (bei 600eV Ar” lonen bis in eine Tiefe von 20 A unterhalb der Oberflache).
Wie in Kap. 2.1 bereits ausiuhrlich diskutiert wurde, sind bei Temperaturen oberhalb 700K
fiir Platin die Beweglichkeiten von Leerstellen und Zwischengitieratomen aber bereits so
hoch /35./, daB praktisch alle unter der Oberfliche erzeugten Defekte unmittelbar
rekombinieren oder an der Oberflache ausheilen. Ebense kann bei BeschuBtemperaturen
cberhalb von 700K die Gasimplantation fir das System 600eV Ar' auf Pt{111} praktisch
zu Null abgeschitzt werden (siehe Kap. 2.2 und /37./}. Diese Uberlegungen werden auch
direkt durch die Auswertung der STM-Bilder unterstitzt. Bei BeschuBtemperaturen ober-
h.élb von 700K ist der Fldchenanteil X der lLeerstelleninseln unter sonst identischen
BeschuBbedingungen von der Temperatur Ts praktisch unabhdngig. Auch weiteres Aus-
heilen der Probe nach BeschuBende &ndert den Flachenantei!l X der Leerstelleninseln
nicht. Far die zur Bestimmung der Zerstdubungsausbeute von 600eV Art gewdhlten
BeschuBparameter reprédsentiert daher der Flachenanteil der Leerstelieninseln tatsdch-
Hich die Zahl der zerstaubten Atome in Monolagen. Diese Tatsache ist allerdings nicht
selbstverstidndlich und in jedem Einzelfall zu prifen.

Far den 1keV He™ lonenbeschuB sind die Effekte der Gasimplantation nicht mehr ohne
weiteres zu vernachldssigen. Wie in Kapitel 2.2 ausgeflhri, werden bei He ™
ionenbeschuB auch bei Temperaturen TS chberhalb wvon 700K stabile
Leerstellenagglomerate unter der Oberfliche gebildet (in Kap. 5 wird diese Tatsache di-
rekt demonstriert). Daher kann die fur He+ lonenbeschuBB  bestimmite
Zerstdubungsausbeute nur als qualitativ richtig angenommen werden,

SchlieBiich verbleibt das Problem, die auf die Probe trefiende lonenfluenz hinreichend
genau zu bestimmen. Die lonenstrommessung mit dem Faradaybecher kann betrdchiliche
Fehler beinhalten, die hauptsachlich durch Streuung von ionenstrahlerzeugten
Sekundarteifchen in den Auffanger verursacht werden /153./. Das Problem der
fonenstrommessung hetrifft allerdings praktisch alle anderen Methoden zur Bestimmung
der Zerstdubungsausbeute in gleicher Weisa. Durch enisprechenden apparativen Auf-
wand kann dieser minimiert werden.

Zusammenfassend 188t sich behaupten, daB unter geeigneten Randbedingungen for die
BeschuBparameter und bei genauer lonensirommessung die Ermittlung der
Zerstdubungszausbeute durch die Bestimmung des Fldchenanteils der abgetragenen
Oberflachenlage mittels des Rastertunnelmikroskops ein neuartiges, einfaches und rela-

tiv genauves Verfahren ist.
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4.0 Morphologie nach Argon lonenbeschuf}

4.1 Kraterbildung versus Schicht-flir-Schicht Abtragung

Die Messungen von Poelsema u. A. /14., 4., 16./ zeigen, daB fir die Platin {111) Fldche bei
Zerstaubungstemperaturen zwischen 400 und 600K die Ausbildung dreidimensionaler
Defektstrukturen und bei Temperaturen oberhalb 700K Schicht-fiir-Schicht Abtragung er-
wartet werden muB (s. auch Kapitel 2.3). Die erwarteten gualitativ verschiedenen
Morphologien sollten mit dem Rastertunnelmikroskop gut becbachtbar sein, und daher
galt das erste Interesse der STM Untersuchungen der Uberpriifung dieses Bildes quali-

tativ verschiedener Abtragungsmodi.

Abb. 35, Kraterbildung und Schicht-fiir-Schicht Abtragung: Diese Ubersichisabbildung be-
findet sich auf dem Faltblatt am Ende der Arbeit. Die Tabelle rechts oben auf dem
Faltblalt gibt Bildpositionen, Rasterweiten R in A, Abtragungen A in ML und
Zerstaubungstemperaturen TS in K an. Der verwendete FluB belrigt etwa
2,8 x 10%onen}m?®s wie fir alle Experimente mit Art lonenbeschuB.

Die Abb. 35 auf dem Faltblatt am hinteren Buchumschlag vergleicht bei verschiedenen
Zerstiubungstemperaturen und Fluenzen die erhaltenen Morphologien: Spaltenweise
sind identische Zerstdubungstemperaturen und Zeilenweise identische Abtragungsmen-
gen in ML dargestelit. Die meisten Bilder sind in der dblichen Grauwertdarsteliung ab-
gebildet (hell= hoch, dunkel =tief), aber die Bilder mit gréBerer Hohendynamik (lc und id)
sind differenziert dargestelit (scheinbar streifender Lichteinfall von links). Grundsatzlich
sind alle Stufen in den STM Bildern von monoatomarer Hohe (2,27A). Die Stufenkanten
vertaufen bevorzugt entlang der dichtgepackten <110> Richtungen auf der Pi{1i1) Fi&-
che in Ubereinstimmung mit friheren TEAS /55./ und STM Messungen /155./. Die grund-
iegende morphologische Einheit der Topographis nach dem Ar' lonenbeschuB ist die
Leerstelieninsel. Die Learstelleninseln haben je nach Zerstaubungstemperatur und Grofie
eine mehr oder weniger regelmaBige dreieckige bis hexagonale Form und sind von Stu-
fen monoatomarer Héhe entlang der < 110> Richtungen berandet. Die Leerstelieninsel
entsteht durch Zusammenlagerung der durch Zerstaubung erzeugten mobilen Leerstellen
zu groBeren Strukturen, die wihrend der Zerstaubungszeit durch Anlagerung von Leer-
stellen an ihren Rand wachsen (s. Kapitel 2.3). Die Leerstelleninseln kénnen ineinander-
gestapelt auftreten (Abb. 35 Ic und Id), so daB tiefe Krater entstehen. Neben den, die
Morphologie charakterisierenden Leerstelleninseln, f{reten noch einige weitere

morphologische Elemente auf:
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1. Adatominseln mit ebenfalls typischerweise hexagonaler Form, die im betrachteten
Temperaturbereich (TS> 600K) durch Umlagerung und Diffusion von Resten nahezu

vollstandig abgetragener Lagen enstehen {z. B. in Abb. 35 Ic und lic).

2. Préexistente Stufen, d. h. Stufen, die bereits vor Zerstdubungsbeginn auf der Probe
vorhanden waren, die meist bei Abtragungsmengen unterhalb einer ML noch deutlich
als das Bild querende, im wesentlichen gerade verlaufende Stufen erkennbar sind (z.

B. in den Abb. 39 und Abb. 40).

3. Dunne erhabene Stege, die ebenfalls Reste nicht vollstdndig abgetragener Lagen sind

und zumeist nur bei bestimmten Abtragungsmengen auftreten (z. B. Abb. 35 ilc)s.

Im folgenden wird spaltenweise fir je eine feste Temperatur die Morphologie in Abhin-
gigkeit von der Fluenz genauer diskutiert.

Der Vergleich der Morphologien von Abb. 35 la, I¢c und id nach 0,45ML, 5ML und 50ML
Abtragung bei 625K Zerstdubungstemperatur zeigt, daB sich die Morphologie deutlich mit
der Abtragungsmenge verdndert. Definieren wir als Kratertiefe die Anzahl ineinanderge-
stapelter Leerstelleninseln pro “Krater”, so [4Bt sich sagen: Bei 625K wiichst die mittlere
Kratertiefe von etwas tber 1 bei 0,45ML Abtragung kontinuierlich auf ca. 20 bei 50ML
Abtragung. Es gibt keinen Anhaltspunkt dafur, daB bei noch héheren Abtragungen ir-
gendwann eine maximale Kratertiefe erreicht wird, d. h. es erscheint unplausibel, daB bei
625K eine Séttigungsfluenz existiert, bei der ein stationdrer morphologischer Oberfl4-
chenzustand erreicht wird.

Gleichzeitig mit der allméhlichen Zunahme der Kratertiefe nimmt die Krateranzahl pro
Flacheneinheit (die Kraterdichte} mit wachsender Fluenz ab. Der Grund far diese Ab-
nahme der Kraterdichte 4Bt sich leicht finden: Die Kraterwinde haben, wie Abb. 36 zeigt,
einen relativ konstanten Neigungswinkel gegeniiber der Oberfldchennormalen, der sich
mit wachsender Abtragung praktisch nicht verdndert. Da die Kratertiefe aber mit der Ab-
tragung zunimmt, wéchst der Platzbedarf der Krater mit der Abtragung und damit sinkt
die Kraterdichte.

Die Tatsache eines konstanten Neigungswinkels der Kraterwidnde kann auch anders for-
muliert werden: Die OCberfliche der Pt(111) Probe facettiert unter lonenbeschuB. Tat-
sdchlich bilden die Kraterwdnde Facetten vom Typ (557), {(668)o. 4. Eine LEED Untersu-
chung der Pt(111) Fldche nach einigen 10ML Abtragung sollte die These der facettierten

8 Fiir die Ausbildung soicher diinnen Stege gibt es noch keine endgliltige Erklarung.
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Abb. 36. Neigungswinkel der Kraterwinde: TS=625K, A=50ML, R=825Ax825A. Der
Schnitt durch den Krater zeigt deutlich einen relativ konstanten Neigungswinkel der
Kraterwinde.

e e e S

Kraterwinde quantitativ bestdtigen koénnen. insbescondere eine Untersuchung der Tem-
peraturabhéngigkeit des Neigungswinkels der Kraterwédnde beil Temperaturen unterhalb
von 600K sollte interessante Aufschllsse liefern®.

Mit zunehmender Fluenz bilden sich neben Kratern auch Pyramiden aus. Dieser Effekt
deutet sich bereits in Abb. 35 Ic an, wo 2-3 Adatominseln aufeinandergestapelf einige
Male zu sehen sind. In Abb. 35 Id ist rechis oben eine Pyramide mit 7ML Hb&he zu beob-
achten {(es werden Pyramiden mit Hohen bis zu 15ML beobachtet). Auch die Pyramiden
besitzen einen relativ konstanten Neigungswinkel und eine relativ regelméiBige Form. Sie
sind auf Reste nicht voilstandig abgetragener Lagen zuriickzufthren.

Die Beobachtung der facettierten Kraterwande korrespondiert sehr gut mit den Resultaten
der LEED Studien von Verheij und Behner u. A. /57., 58./, durch die ebenfalls Facetten
oder regelmdBig angeordnete Stufenstrukiuren nach lonenbeschuB identifiziert werden
konnten. Auch das Verschwinden der Facetten oberhalb einer bestimmten Temperatur
unter Beibehaltung energetisch bevorzugter Stufenrichtungen /57./ kann mit einem Blick
auf die Abb. 35 llc und ltlc unmittelbar bestatigt werden. Bis hinab zu welchen Tempera-

turen sich eine Bildung von Kratern und eine Facettierung der Kraterwande erwarten [48t,

¢ Eine direkte Untersuchung mit dem STiM ist bei Zerstaubungsiemperaturen unterhalb von 600K
"~ fir groBe Abtragungen experimentell nahezu unmoglich. Dies k&nnte auf eine Zunahme des

Kraterneigungswinkels mit fallender Zerstdubungstemperatur hindeuien.
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wird in Kapitel 4.2 beantwortet. Oben wurde herausgestellt, daf es keine Sattigungsfluenz
bei einer Zerstdubungstemperatur von 625K zu geben scheint, ab der sich Kratertiefe
oder -dichte nicht mehr dndern, Die Facettierung der Kraterwidnde hedingt allerdings eine
Sattigungsfluenz fiir die Stufenkonzentration: Sobald die Kraterwdnde vollstdndig
facettiert sind, dndert sich die Stufenkonzentration auf der Probe praktisch nicht mehr.
Die von Verheij u. A. /63./ becbachtete Sattigungsbeschadigung auf Ni{(110) und die von
Teichert u. A. /61./ beobachtete S3ttigungsstufenkonzentration auf Ag(100) stehen daher
nicht im Gegensatz zu einer nichtstationdren Probenmorphologie.

Die Zerstdubungsmorphologie bei 625K 4Bt sich als Kraterbildungsmorphologie charak-
terisieren, Sie kann mit der von Poelsema u. A. /4., 16./ beschriebenen Ausbhildung drei-
dimensionaler Defekistrukturen identifiziert werden.

Dementsprechend sollte, wie in Kapitel 2.3 dargestellt, der Massentransport zwischen
verschiedenen Lagen {Interlagenmassentransport) vernachldssigbar klein sein und des-
halb soliten die Fldchenanteile X der aufgedeckien Lagen n (n=1,2,...) poisscnverteilt
sein. In der Ref.16. wurde von Poelsema u. A. fir Abtragungen bis zu 0,6ML eine sehr
gute Ubereinstimmung der experimentellen Beschadigungskurven mit der Annahme
einer Poissonverteilung der aufgedeckten Lagen gefunden. Eine Auswertung der Abb. 35
lc, der Morphologie nach S5ML Abtragung bei 625K, wie sie mit dem STM beobachtet wird,
ist in Abb. 37 dargestellt. Durch Punkte werden die zu erwartenden Fldchenanteile bei
einer Poissonverteilung der aufgedeckten Lagen markiert, und durch Kreuze werden die
aus Abb. 35 Ic bestimmten Flachenanteile ermitteit. Die Werte sind durch Kurven mit-
einander verbunden, die der besseren Orientierung dienen scilen, aber keine physika-
lische Bedeutung haben. Obwohl! es fir die Aufiragung beider Flachenanteilsverteilungen
keine freien Parameter gibt, ist die Ubereinstimmung in der Anzahl der aufgedeckten
Lagen und in der Verteilung der Fldchen einigermaBen gut. Die Ubereinstimmung in der
Anzahl der aufgedeckten Lagen nach der Poissonverteilung mit der tatsdchlich becbach-
teten Anzahl ist auch nach 50ML Abtragung noch in guter Ndherung erfallt. Diese Uber-
einstimmung kann als Evidenz fir die Dominanz des Intralagenmassentransports bei der
Bildung der Morphologie und einen im Vergleich dazu vernachlassigbaren Interiagen-
massenmassentransport gewertet werden.

Dennoch gibt es kleine Abweichungen zwischen den beiden Vertellungen: Im Pyrami-
denbereich, d. h. fir héhere Lagen mit n<4, hat die experimentelle “Kurve” einen deut-
tich flacheren Verlauf, und im Kraterbereich filir n>7 zeigt sie eine kleine Parallelver-
schiebung zu héheren Lagen hin. Man kann spekulieren, dafB im Pyramidenbereich, d.
h. fiar Adatominseln, thermische Dissoziation der Inseln gerade beginnt und einen kleinen

Massentransport zu tiefergelegen Schichten hin bewirkt. Dieser kénnte beide beobach-
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Abb. 37. Poissonverieilung: Relative Flachenanteile in ML der einzelnen Lagen von
Abb. 35 Ic aufgetragen gegen die Lagennummer. Zum Vergleich wurde die fir eine
Abtragung von 5ML zu erwartende Poissonverietlung der Fldchenanteile eingetra-

gen.

teten Abweichungen erkldren. Im Kapitel 4.2 werden weitere Anhaltspunkte daftr gege-
ben werden, daB die thermische Dissoziation von Adatominseln bei 600K relevant wird.
Aber auch die Wiederabscheidung (Redeposition) zerstaubter Atome auf die Kraterwénde
oder die im néchsten Kapitel diskutierte Adatomerzeugung kénnen solche kleinen Effekte
bewirken.

Die Zerstdubungsmorphologien nach 5ML und 50ML bei der Zerstaubungstemperatur
TS:91OK zeigen Abb. 35 lilc und lild. Die Rasterweite betrdgt bei diesen Bildern mit
T_=910K 3300A%3300A im Gegensatz zu 825Ax825A bei T_=625K. In beiden Bildern sind
nur wenige monoatomar tiefe Leerstelleninseln mit Durchmessern bis zu 1000A sichtbar,
und es sind jeweils genau zwei Lagen aufgedeckt. Insbesondere befindet sich innerhalb
einer Leerstelieninsel in keinem Fall eine weitere tiefergelegene Insel. Die Morphologie
andert sich offensichtlich mit der Fluenz nicht und ist damit stationdr. Bei einer
Zerstdubungstemperatur von 810K wird eine Sattigung damit praktisch unmittelbar nach

BeschuBbeginn erreicht und die Kratertiefe bieibt konstant beim Wert 1.
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Das Abtragungsverhalten bei 210K kann als ideale Schichi-flir-Schicht Abtragung be-
trachiet werden. Von Poelsema u.A. /4., 14., 16./ wurde fir die Schicht-fir-Schicht Abtra-
gung eine effektiver Interlagenmasseniransport verantwortlich gemacht. Die Anwesenheit
des Interlagenmassentransports kann direkt aus den Abb. 35 lllc und ilid gefolgert wer-
den. Alle Leerstellen, die Innerhalb der groBen beobachten Leerstelleninseln erzeugt
werden, heilen durch Stufenatome der inseln aus, d. h. durch Atome einer anderen Lage,
denn die beobachteteten Leerstelleninseln enthalten in keinen Fall eine tiefergelegene
Leerstelleninsel.

Die Zerstaubungsmorphologien nach 0,45ML, 0,95ML und S5ML bei TS=735K sind in den
Abb. 351la, lib und llc mit einer Rasterweite von 3300Ax3300A dargestellt. Vergleicht
man die Abb. 35 l¢, ilc und illc miteinander, so ist klar, daf} die Morphologie bei 735K
einen Ubergangszustand darstellt: Es handelt sich weder um eine mit lc vergleichbare
Kraterbildung noch um eine reine Schicht-fir-Schicht Abtragung. Betrachtet man aller-
dings die drei Bilder bei TS=735K im Zusammenhang, so kann flr diese
Zerstdubungstemperatur durchaus eine geschichtete Abtragung bei der Entfernung der
ersten Monolagen abgeleitet werden. Die Leerstelleninseln nach 0,45ML Abtragung las-
sen bereits einen deutlichen Interlagenmassentranspert erkennen: Sie enthalten fast
ausnahmslos keine weitere tiefergelegene Leerstelleninsel, demzufolge die in ihnen er-
zeugten Leerstellen durch Interlagenmassentiransport ausheilen. Erst nachdem
Koaleszenz eingesetzt hat und grofe, wieder stufenfreie Gebiete enistanden sind, kann
in der ndchst tieferen Lage die Bildung von Leerstelleninsein beginnen. Diese Situation
ist in Abb. 35 lIb realisiert: Die erste Lage ist bis auf diinne Reststege entfernt, und ge-
rade beginnt innerhalb der durch Koaleszenz entstandenen groBen Gebiete erneute In-
selbildung. Es erscheint plausibel, daB nach fast 2ML Abtragung die Oberfldche wieder
nahezu glatt sein wird mit diinnen Reststegen in der zweiten Lage und beginnender Ab-
tragung in der dritten Lage. Allerdings wird die Ausprédgung des Zustandes bereits etwas
schlechter als in Abb. 35 llb sein, denn die Abtragung der zweiten Lage bheginnt nicht
mit einer perfekten Obherfliche wie bei der ersten Lage sondern mit der in llc abgebil-
deten Fldche. Diese geschichtete Abtragung wird sich daher durch ihre erkennbare Un-
vollstdndigkeit nach und nach immer weiter abschwichen, bis bei 5ML Abtragung der
Eindruck einer Ubergangsmorphologie entsteht.

Tatsédchlich sind auch mit TEAS in diesem Temperaturbereich nur einige stark geddmpfte
Oszillationen der Antiphasenpeakhdhe becbachiet worden (siehe Kapitel 2.3 hzw. 4.,
16./. Die nur anfdnglich geschichtete Abtragung bei Temperaturen um 735K, wie sie mit
dem STM beobachtet wird, steht daher in gutem Ubereinklang mit der Beobachtung nur

einiger Oszillationen bei der Untersuchung der Abtragung mit TEAS bei Temperaturen
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oberhalb von 700K. Insbesondere bestdtigen die Messungen bei 735K aber das Vorhan-
densein eines starken Interlagenmassentransports: GroBe Leerstelleninseln, die keine
weiteren tiefergelegenen Inseln enthalten, werden beobachtet, und die Zahl der aufge-
deckien Lagen sinkt von 12 auf 5 Lagen durch die Erhéhung von TS von 625K auf 735K,
Die geschichtete Abtragung bei Temperaturen um 735K kann als Anfangszustandseffekt
in der Abtragung einer (ber groBe Bereiche (Terrassenweite> 1500A) atomar glatten
Oberfldche betrachtet werden.

Zusammenfasend konpte mit dem STM das mittels TEAS gewonnene Bild der Abtragung
auf der Pt(111) Flache eindeutig bestatigt werden: Bei Temperaturen um 625K bildet sich
eine Kratermorphelogie aufgrund des fast exakt erfillten Verbots des Massentransports
zwischen den Lagen. Bei hoheren Zerstdubungstemperaturen um 700K setzt Interlagen-
massentransport massiv ein, so daB bei 735K eine zumindest fur die ersten Monolagen
geschichtete Abtragung beobachtet werden kann. SchlieBlich konnte mit dem STM bei
Zerstaubungstemperaturen um 200K ein stationdrer morphologischer Zustand identifiziert
werden, der nur zwei aufgedeckte Lagen erlaubt und als reine Schicht-fur-Schicht Abtra-

gung bezeichnet wird.

Mittels TEAS |18Bt sich der Schicht-fur-Schicht Abtragungsmodus durch die Beobachtung
von Oszillationen in der normierten Antiphasenpeakhohe leicht identifizieren. Ein &hnlich
eindeutiges und ohne weitschweifige Erlduterungen anwendbares Kriterium fur die Be-
urteilung des morphologischan Zustandes auf einem STM-Bild ist winschenswert. Es er-
scheint sinnvoll, als Basis eines solchen Kriteriums die Relationen der grundiegenden
morphologischen Einheiten, - der Leerstelleninseln - zu quantifizieren. Die oben bereits
eingefiihrte Kratertiefe wird dazu zu einer mittleren Kratertiefe des Bildes verallgemei-
nert, Fir ein gegebenes STM-Bild ist die Gesamtzahl G aller vorhandenen Leerstellen-
inseln und die Anzahl B der Bodenleerstelleninsein, die keine weitere Leerstelleninsel
enthalten, abzdhlbar. Zur Zahl B der Bodeninseln sind insbesondere die auf dem Boden
der Krater befindlichen Inseln zu zdhlen. Der Quotient G/B gibt genau die mittlere
Kratertiefe des Bildes in ML an und erlaubt seine morphologische Charakterisierung
durch eine Zahl. So ist z. B, fir die reine Schicht-fir-Schicht Abtragung in Abb. 35 llic
und Hid die mittlere Kratertiefe G/B=1. Man kann daher die reine Schicht fur Schicht
Abtragung auch durch die Forderung G/B=1 charakterisieren. Eine stationére
Morphologie wird in jedem Fall eine von der Abtragung unabhéngige Kratertiefe auf-
weisen. Fur die "reine” Kraterbildungsmorphologie von Abb. 35 Ic oder Id scllte die
mittlere Kratertiefe G/B bis auf eine Konstante identisch mit der durch die
Poissonverteilung bestimmten Anzahl aufgedeckter Lagen sein. Die Auftragung der mitt-

leren-Kratertiefe gegen die Fluenz fir ein feste Zerstdubungstemperatur erlaubt eine
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Abb. 38. Klassifizierung der Morphologie: Klassifizierung des morpholeogischen Zustandes
der Probe durch die mittiere effektive Kratertiefe G/B in AbhZngigkeit von der Ab-

tragung in ML und der Zerstaubungstemperatur.

einfache Darstellung der morphologischen Entwicklung einer Oberfldche mit der Fluenz.
Die Funktion G/B ist in gleicher Weise geeignet, die aus dem Schichtwachstum resuitie-
rende Oberflichenmorphologie zu charakterisieren. Dazu missen die Definitionen ledig-
lich sinngemaB fir Adatominseln statt fir Leerstelleninseln getroffen werden.

In der Abb. 38 wurde die Verianderung von G/B mit der Abtragung in ML und der Tem-
peratur in Form eines "Phasendiagramms” eingetragen. Fir G/B> 1,5 wird in Abb. 38 ein
Kreuz eingetragen, fiir G/B< 1,5 ein offener Punkt und far G/B=1 ein gefullter Punkt und
schlieBlich ist der Bereich, wo bereits hiufig G=8B=0 in einem STM-Bild becbachtet
wird, durch eine Strichlinie nach oben abgetrennt. In diesem Temperaturbereich oberhalb
von ca. 950K wird die Bildung von Leerstelleninseln bereits oft durch die Anwesenheit
praexistenter Stufen unterdrickt, und die Ausheilung der durch Zerstdubung erzeugten
Leerstellen fahrt hauptsdchlich zu einer Stufenwanderung. Bei TSzQOOK wird mit G/B=1
ein stationdrer morpholgischer Zustand, die reine Schicht-fiir-Schich! Abtragung, reali-
siert. Ist G/B< 1,5 so enthalt die typische Leerstelleninsel keine weitere Leerstelieninsel
und man wird eine geschichtete Abtragung erwarten. Diese Abtragungsform scheint im
Temperaturbereich zwischen 800K und 900K fluenzunabhingig erhalien zu bleiben. Far
G/B groBer 1,5 enthdlt die typische Leerstelleninsel eine weitere Insel, und man kann von
“kraterdhnlichen” Strukturen ausgehen. Diese bilden sich bereits nach 1ML Abtragung bei

Zerstdubungstemperaturen unterhalb TS=650K. Die in Abb. 38 vorgenommene Einteilung
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ist natirlich ziemlich grob, aber sollite doch eine Uberblick tber die Entwicklung der

Morphologie mit Temperatur und Fluenz verschaffen.

Im folgenden Abschnitt soll der Einflufl bereits vor dem lonenbeschuB existierender Stu-
fen - préexistenter Stufen - auf die durch Zerstdubung erzeugte Morphologie analysiert
werden, Die Existenz von Stufen vor dem lonenbeschuB ist experimentell nicht zu ver-
hindern und ihre Dichte kann von Probe zu Probe, aber auch lokal auf der Oberflache,
betrdchtlich schwanken. Daher wédre es vorteilhaft, wenn die Charakterisierung der
Morphologie unabh#ngig von EinfluB und Anzahl praexistenter Stufen méglich wére. Die
Charakterisierung der Morphologie durch die mittlere Kratertiefe ist nun, wie im fol-
genden erlautert wird, weitgehend unabhingig von der Existenz praexistenter Stufen.
Unten wird experimentell demonstriert werden, dal auBerhalb einer charakteristischen
temperaturabhé&ngigen Stufenumgebung die Existenz von prdexistenten Stufen keinen
EinfluB auf die Morphologie hat. Die Charakterisierung der Oberflachenmorphologie durch
die mittlere Kratertiefe G/B basiert sczusagen nur auf den Oberflichenbereichen aufier-
halb der Stufenumgebungen. Im Bereich der Stufenumgebungen selbst verhindern die
Stufen durch ihre Wirkung als Senken fir ankommende Leerstellen die Bildung von
Leerstelleninseln. In diesen Bereichen werden keine Krater gebildef, d. h. G=B=0, und
die Existenz dieser Bereiche verdndert den Quotienten G/B daher nicht.

Die GroBe der Stufenumgebung, innerhalb der keine Leerstelieninseln gebildet werden
kénnen, steigt mit der Temperatur an. SchlieBlich wird eine Temperatur TSt erreicht wer-
den, bei der das gesamte STM-Bild aus sich Uberlappenden Stufenumgebungen zusam-
mengesetzt ist. Die gesamte Morphologie ist dann definitionsgemal zum Bereich der
Stufenwanderung (G=B=0} zu z&dhlen. Der Wert der Temperatur 'E'S11 hangt daher stark
von der Dichte praexistenter Stufen ab. Mit anderen Worten: Die Dichte priexistenter
Stufen bestimmt die Ubergangstemperatur TSt’ bei der die Morphologie in den Bereich
der Stufenwanderung Ubergeht. So kann beispielsweise eine zu hohe Stufendichte die
Beobachtung der reinen Schicht-flir-Schicht Abtragung (berhaupt verhindern: Bei den far
die reine Schicht-fur-Schicht Abtragung notwendigen Temperaturen ist dann bereits die
gesamte Oberfldche von sich Uberiappenden Stufenumgebungen bedeckt.

Nach obiger Diskussion kann nun der EinfluB priaexistenter Stufen auf die Morphologie
prazise gefaBt werden: Die Dichte pridexistenter Stufen bestimmt die Ubergangstempera-
tur TSt, oberhalb derer Stufenwanderung vorliegt. Unterhalb dieser Temperatur ist der
EinfluB der praexistenten Stufen auBerhalb der Stufenumgebungen vernachldssigbar, und

ihre Anwesenheif verandert die mittlere effektive Kratertiefe nicht.
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Abb. 38, EinfluB préexistenter Stufen: T_=625K, A=045ML (a) und A=5ML (b),
R=3300Ax3300A. Praexistente Stufen verhindern in ihrer Umgebung das Wachstum
von Leerstelleninsein (a) und Kratern {b).

m restlichen Teil des Abschnitts wird anhand ausgewihlter Bildbeispiele demonstriert,
wie Stufen in ihrer Umgebung die Inselbildung behindern und wie sich diese Umgebung
mit der Temperatur veridndert.

fn Abb. 39 a wird die Morphologie nach 0,45ML Abtragung bei TS=625K dargestellt.
Deutlich ist in einem schmalen Streifen beiderseits der prédexistenten Stufenkante eine
Verarmung an lLeerstelleninseln erkennbar. Nach 5ML Abtragung bei der gieichen Tem-
peratur sind in Abb. 38b relativ gerade das Bild querende kraterfreie Linien erkennbar.
Diese kraterfreien Linien sind mit einiger Sicherheit auf préexistente Stufen mit diesem
Verlauf zurlickzuflihren: Die fehlenden Leerstelieninseln in der Stufenumgebung nach
0,45ML Abfragung verhindern in der weiteren Abtragung auch die Ausbildung von
Kratern. Ahnlich wurde bereits von Cherns /62./ die Beobachtung kraterfreier Linien nach
der Zerstdubung auf Au(i11) auf prdexistente Stufen zuriickgefihrt.

In Abb. 40 werden vier STM-Bilder mit praexistenten Stufen miteinander verglichen, die
bei verschiedenen Zerstiubungstemperaturen nach 0,45ML Abtragung aufgenommen
wurden. Der Vergleich von Abb. 40a (R =825Ax825A, TS:5OOK) mit  Abb. 40d
(R =3300Ax33004, Ts=850K) zeigt augenscheinlich das oben erwidhnte starke An-
wachsen der inselfreien Stufenumgebungen mit der Temperatur. Daneben wird aber noch
ein weiterer Effekt deutlich: Wahrend in Abb. 40a der auf der héheren Terrasse gelegene
Teil der Stufenumgebung etwas weiter ausgedehnt ist, zeigt Abb. 40d den auf der tiefer-

gelegenen Terrasse gelegenen Teil der Stufenumgebung erheblich weiter ausgedehnt,
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Abb. 40. Temperaturabhéngigkeit des StufeneinfiuBes: Ts=500K {(a}, Ts=880 {b), Ts£735K
(c), T,=850K (d), A=0.45ML, R =825Ax8254 (a), R=1650Ax1650A (b) und (c),
= =3300Ax3300A (d). Die Zone ohne Leerstelleninseln um eine praexistente Stufe

wachst mit der Temperatur stark an,

Genauere Inspektion von Abb. 40b und c zeigt, daB dieser Wechsel im dominaten Teil der
Stufenumgebung genau zwischen 680K (Abb. 40b) und 735K (Abb. 40c) statifindet. Wir
fixieren fur diesen Effekt pauschal eine Ubergangstemperatur von 710K,

Was ist nun die physikalische Ursache fur die von Leersteileninsein verarmte Zone um
die Stufenkanten und insbesondere fur den Wechsel im dominanten Teil der Stufenum-
gebung? In der Abb. 41a wird die Situation far die tiefere Temperatur skizziert: Leerstel-

len, die in der héhergelegenen Terrasse in der Nihe der Stufenkante erzeugt werden
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Abb. 41. Nukieationsbehinderung an einer Stufenkante: (a) Bei reinem
Interiagenmasentransport werden nur auf hohergeiegenen Terrassen erzeugte
Leerstellen an der Stufe ausgeheilt. (b) Bei effektivem Interlagenmassentransport
werden in starkem MaBe auch auf der tiefergelegenen Terrasse erzeugte Leer-
stellen an der Stufe ausgeheilt. Hier dargestelll: Ausheilung durch thermisch er-

zeugte Adatome.

heilen, mit hoher Wahrscheinlichkeit an den priaexistenten Stufenkanten aus. Daher wird
insbesondere in der Phase der Inselkeimbildung durch die niedrigere Konzentration von
Leerstelien die Nukleation in der Stufenumgebung viel unwahrscheinlicher als weit drau-
Ben auf der Terrasse. Die Stufenkante bewirkt also eine Verarmungszone von Leerstellen
und damit eine Zone verringerter Nukleationswahrscheinlichkeit fiir Leerstelleninsein auf
der héhergelegenen Terrasse. Leerstellen, die auf der tiefergelegenen Terrasse erzeugt
werden, kbnnen zwar auch zur Stufenkante wandern; aufgrund des Verbots des Interla-
genmassentransports kdonnen sie aber nicht durch ein Atom der Stufenkante ausgeheilt
werden, sondern werden reflektiert. Allerdings wandert die Stufe durch die Ausheilung
der Leerstellen etwas rickwirts und fahrt so zu einer zwar kleineren aber doch erkenn-
baren Leerstelleninselverarmungszone auf der unteren Terrasse.

Anders sieht die Situation bei htheren Temperaturen aus, sobald der Interlagenmassen-
transport erlaubt ist (Abb. 41b) und dadurch ein neuer effektiver Ausheilmechanismus fur
Leerstellen hinzukommt: Die Leerstellen auf der tiefergelegenen Terrasse in der Ndhe
der Stufenkante k6nnen nun durch ein Atom der Stufenkante ausheilen. Wie in Kapitet 2.3
bzw. in /16, 155./ dargestellt einerseits durch den direkien Sprung eines Stufenatoms in
die Leerstelle vor der Stufe, oder durch die thermische Erzeugung von Adatomen an der
Stufenkante, die dann Leerstellen auf der Terrasse in der Ndhe der Stufe fulten. Beide
Mechanismen beruhen auf der verstarkten Ausbildung von Halbkristallagen /16./. Unab-
hidngig daven, welcher Mechanismus aktiv ist, wird im Endeffekt auch auf der tiefergele-
genen Terrasse eine Leerstellenverarmungszone erzeugt mit der Konsequenz einer ver-
ringerten Nukleationswahrscheinlichkeit in diesem Bereich. Dies flihrt zu einer
VergroBerung der Leerstelleninselverarmungszone auf der unteren Terrasse. Zuséizlich

wird durch diesen neuen Ausheilmechanismus das Zuriickweichen der Stufe verstirkt
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und damit die Leerstelleninselverarmungszone auf der unteren Terrasse weiter vergro-
Bert. Der Wechsel im dominanten Teil der Stufenumgebungen bei 710K markiert daher
eindeutig den massiven Einsatz des Interlagenmassentransporis. Diese Beobachtung ist
in guter Ubereinstimmung mit der oben beobachteten geschichteten Abtragung bei Tem-
peraturen von 735K (bzw. dem beobachteten Einsatz der geschichteten Abtragung bei
Temperaturen um 700K durch TEAS /14./), fir die ebenfalls die Ausbhiidung eines effek-

tiven Interlagenmassentransports verantwortlich ist.
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BeschuBinduzierie Adatomerzeugung

4.2

In diesem Kapitel werden die Zerstdubungsmorphologien der Pt{111) Fliache fur
Zerstdubungstemperaturen unterhalb von 625K  diskutiert. Je tiefer die
Zerstdubungstemperatur sinkt, desto mehr Ausheilmechanismen der beschuBinduzierten
Beschédigung werden kinetisch gehemmt. Daher JIassen sich bei tiefen
Zerstdubungstemperaturen aus der Analyse der Morphologie noch Aufschliisse (iber die
Defekterzeugungsmechanismen erwarien. In diesem Kapitel werden folgende Resultate
der Untersuchungen diskutieri: Die Beobachtung der beschuBinduzierten
Adatomerzeugung fur Temperaturen unter 550K, Hinweise auf unter der Oberflache be-
findliche Leerstellen und die Beobachtung eines Formwandels der Leerstellenzusam-

menlagerungen von einer Verdstelungsform zur Inselform bei 475K.

Harrison u. A. /30., 31., 32./ konnten durch “molecular dynamics” Simulationen erstmals
theoretisch zeigen, daB beim niederenergetischen lonenbeschuB einer Metallprobe zahl-
reiche Adatome auf der urspringlichen Oberflichenlage erzeugt werden (siehe auch Ka-
pitel 2.1). Fir solche wihrend der Zerstdubung erzeugie Adatome wurde von Harrison u.
A. der Terminus "Targetadatome” eingefihrt, der auch hier verwendet wird. Als wesent-
ticher Kanal fur die Erzeugung von Targetadatomen wurden Atom Ersetzungsfolgen in der
Oberfldchenlage identifiziert, die im Endeffekt je ein Oberfidchenleerstelien - Adaiom -
Faar erzeugen.

Ein weiterer méglicher Kanal fur die Erzeugung von Targetadatomen, der nur bei end-
lichen Temperaturen TS>O wirksam sein kann, resultiert aus der Erzeugung von
Frenkelpaaren unter der Oberflache (siehe auch Abb. 4 auf Seite 15): In Kapitel 2.1 hatten
wir festgestellt, daB das Zwischengitteratom des Frenkelpaares bereits bei 35K mobil
wird. Oberhalb dieser Temperatur werden alsc Zwischengitteratome, sofern sie nicht
mit der Festkdrperieerstelie rekombinieren, schnell an die Oberflache wandern und dort
gegebenfalis Adatome bilden. Weiter unten werden wir einen experimentellen Hinweis
auf die Anwesenheit auch dieses zweiten Kanals der Targetadatombildung finden.

Die Erzeugung von Targetadatomen muB begrifflich klar von dem in der Literatur disku-
tierten Effekt der Redeposition /154./ getrennt werden. Aus einer Oberfldche zerstaubte
Atome, die auf threr Flugbahn auf eine Strukiur dieser Oberflache treffen, etwa einen Berg
oder eine Krafterwand und dort haften bleiben heiBen redepositionierte Atome.
Targetadatome hingegen, die auf der Oberfldche entstehen, haben nie genug Energie er-
halten, um die Oberflache zu verlassen. Experimentell soliten Targetadatome auch auf
atomar glatten Oberfldchen beobachtbar sein, redepositionierte Atome hingegen kénnen

nur auf zumindest mikroskopisch rauhen Oberflichen entstehen.
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Abb. 42. Adatominseiblidung: T =245K (a). Ts=350K {b), T_=450K (o), T5=500K (d),
T, =550K {e), T,=625K {f), A=0,45ML, R=1030Ax10303.

Bislang gibt es nach Kenntnis des Autors keine experimentelle Evidenz fur die Existenz
von Targe‘tadatomen. Einige Autoren /156., 157., 158., 159./ haben zwar die Bildung von
Mikrospitzen beim lonenbeschuB von Feldemissionsspitzen auf die Erzeugung und
Nukleation mobiier Adatome durch den BeschuB zuriickgefihri. In Kapitel 5.4 wird aber
blndig gezeigt werden, daB diese Interprefaticn kaum haltbar ist.

In der Abb. 42 werden 6 Zerstdubungsmorphologien mit Ts=245K {a) bis TSxGZSK )
miteinander verglichen. Rasterweite und alle sonstigen Zerstdubungshedingungen sind
identisch. Bei Zerstdubungstemperaturen unter 550K in den Abb. 42a, b, ¢, und d sind
nach der Abtragung von 0,45ML, kleine als helle Flecken erkennbare Adatominseln mit
Durchmessern bis zu 30A zu sehen. Diese Inseln befinden sich auf der vor dem Beginn
des lonenbeschusses obersten Lage. Die Adatominseln werden relativ prazise bei
Zerstdubungstemperaturen um 550K nicht mehr erzeugt: Abb. 42e bei TS 550K zeigt
keine Adatominsel, hingegen bei TS=545K {(Abb. 43) werden bei identischer Rasterwelite
typischerweise noch Adatominseln beobachtet. Die Abb. 43 zeigt ein Linienprofil durch
eine Adatominsel bei TS=545K, Die Hohe der Adatominsel entspricht genau der Hohe
einer Monolage auf Pt(111); die Adatominsel erhebt sich um den gteichen Betrag dber die
Oberflachenlage, wie sich eine Leerstelleninsel unter die Oberflichenlage absenkt. Bei
diesen Temperaturen zeigen die Adatominseln, wie aus Abb. 43 ersichtlich, wie die
Leerstelleninseln Stufenkanten bevorzugt entlang der dichtgepackten <110> Rich-
tungen. Aufgrund der beschriebenen Eigenschaften der Inseln, der Reproduzierbarkeit
threr Erzeugung und der Sauberkeit der Probe kann kein Zweifel daran bestehen, daB es
sich bei den Adatominseln tatsdchlich um Platinadatominseln handelt.

Eine Zwanglose Erkldrung fir ihre Existenz bietet die Annahme der Nukleation von
Targetadatomen. Die beim BeschuB auf der obersten Lage erzeugten Adatome erreichen
eine_"sqlche_'bichte, daB die Bildung stabiler Insetkeime mdoglich wird. Sind stabile
Inselkeime erst einmal erzeugt, so wachsen diese durch Anlagerung weiterer Adatome
an ihren Rand weiter bis zur beobachteten GréBe heran.

Erstaunlich  und . .érklérungsbedﬂrﬁig bleibt das Fehlen der Adatominseln bei
Zerstaubungstemperaturen oberhalb von 550K. Um das Fehlen der Adatominseln zu kia-
re__n,_"ka_n_;} man éic_h fragen, unter welchen Bedingungen Uberhaupt eine Nukleation von
Targetadatomen 'zu “erwarien ist. Auf einer Oberfliche, die praktisch unmittelbar nach

BeschuBbeginn - von _zahlreichen Stufenkanten der Leerstellenzusammenlagerungen
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Abb. 43, Linienprofil durch Adatominsel: T 545K, A=045ML. Linienprofil durch eine

Adatom- und Leersteileninseln.

S

durchzogen ist, kann Nukleation von Adatomen nur dann stattfinden, wenn die Adatome
nur mit kleiner Wahrscheinlichkeit durch Sprung abwiérts an vorhandenen Stufenkanten
ausheilen. In diesem Fall wird die Adatomdichte auf der obersten Lage ansteigen, bis sie
den fiir die Nukleation erforderlichen Wert erreicht hat. Heilen hingegen die Adatome mit
hoher Wahrscheinlichkeit an den vorhandenen, abwértsgerichteten Stufenkanten aus, so
wird die fur die Nukleation erforderliche Adatomdichte auf der obersten Lage nicht er-
reicht werden. Die formulierte Bedingung fur die Nukleation der Adatome auf der
obersten Terrasse ist genau die bereits von der Zerstdubung her bekannte Bedingung
des vernachlassigbaren Intertagenmassentransports, diesmal fitr Adatome und nicht for

Leerstellen formuliert’0. Die oben gestelite Frage 4Bt sich damit klar beantworten: So-

10 Um Verwirrung vorzubeugen sei betont, daB der Interlagenmassentransport in der
Homoepitaxie, der durch das Herabspringen der Adatome von Adatominseln bewirkt wird und
den Einsatz des Schicht-fiir-Schicht Wachstums bestimmt klar unterschieden werden muBl von
dem interlagenmassentransport bei der Zerstdubung, der durch Auffillung von Leerstellen
durch Atome einer htheren Lage enisteht und den Einsatz der Schicht-fir-Schicht Abtragung
bestimmt. Die Erzeugung der Targetadatome ist insbesondere nicht fiir den Einsatz der
“Schicht-fiir-Schicht Abtragung bei TSzYOOK verantwortlich. Zwar gibt es durch die Erzeugung
der Targetadatome einen kleinen Massentransport aus der Oberflichenlage auf die Oberfla-

“chentage. Durch die volistandige Ausheilung der Targetadatome fir Temperaturen T > 550K

gibt es aber einen gleichgroBen entgegengesetzten Massentransport in die Oberflachenlage
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lange in der Homoepitaxie (dem Aufdampfen eines Materials auf ein chemisch gleiches
Substrat} von Pt auf Pt{111) die Temperatur ein dreidimensionales Pyramidenwachstum
erlaubt, sollten auch die bei der Zerstdubung erzeugten Targetadatome nukleieren und
Adatominseln beobachtet werden. Ubersteigt hingegen die Temperatur den fir dreidi-
mensionales Wachstum zuldssigen Wert, so wird auch die Nukleation von
Targetadatomen nicht mehr zu erwarten sein. Tatsdchlich wurde von Kunkel u. A.
/160./ in der Homoepitaxie von Pt auf Pt(i111) ein Ubergang vom dreidimensionalen
Wachstum zum zweidimensionalen Schichi-fir-Schicht Wachstum bei Temperaturen um
500K gefunden.

Diese auch quantitative Ubereinstimmung der Ubergangstemperaturen vom dreidimen-

sionalen zum zweidimensionalen Wachstum und der Abwesenheit der Adatominseln nach

1. Sie gibt zusatzliche Evidenz fur die Existenz des von Kunkel u. A. beobachteten

morphologischen Ubergangs von dreidimensionalem zu zweidimensionalem Wachs-

wm.

2. Die Ubereinstimmung unterstiitzt eindeutig die Annahme, daB die Adatominseln

durch Nukleation von Targetadatomen entstanden sind.

In der Homoepitaxie von Pt auf Pt(111) wurde neben dem etwa oberhalb von 500K
Substrattemperatur angesiedelten zweidimensionalen Wachstumsmodus noch ein
weiterer zweidimensionaler Wachstumsmodus fiir niedrige Temperaturen unterhalb von
etwa 340K identifiziert /160., 161./. Die Tatsache, daB sich bei der Zerstdubung bei 245K
noch Adatominseln wie aus Abb. 42a ersichtlich bilden, kénnte als Widerspruch zur Be-
obachtung des zweidimensionalen Wachstums in der Homoepitaxie bei dieser Tempera-
tur interpretiert werden. Dieser Widerspruch i6st sich wenn man die Bedingungen der
Nukleation in Betracht zieht: Targetadatome nukleieren bei der Zerstdubung auf relativ
ausgedehnten Terrassen, die erst nach und nach durch BeschuB verkleinert werden. In
der Homoepitaxie bilden sich aber unterhalb 300K zerfaserte, diinne Insein aus /162./.

Diese unterschiedlichen Inselgeometrien kénnen nun die Nukleationswahrscheinlichkeit

hinein. Insgesamt bewirkt bel TS>550K die Targetadatomerzeugung keinen I[nterlagen-
‘masseniransport. Diese Argumentation bleibt auch fir gréBere Abtragungsmengen weiigehend
“gultig. Der physikalische Mechanismus flir den massiven Einsatz des Interlagenmassenirans-
‘poris bei der Zerstadubung bei Tsz7OOK ist die Ausbildung eines thermisch an den Stufenkanten

erzeugien Adatomgases durch das Leerstellen aufgefillt werden (siehe Kap. 4.3.).
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stark beeinfluBen. So befindet sich ein Adatom auf einer Homoepitaxie-Insel an jedem
Ort nahe am Inselrand, wodurch der Sprung abwirts wahrscheinlichlicher werden kann
und die Nukleationswahrscheinlichkeit sinken kann.

Um die Eigenschaften der Adatominseln weiter zu untersuchen, wurden Ausheilexperi-
mente durchgefthrt. Bei 350K erzeugte Adatominseln wurden fir je zwei Minuten (einer
Zeitspanne die der BeschuBzeit zur Abtragung von 0,45ML entspricht} bei einer héheren
Temperatur ausgeheilt. Das signifikanteste Resuitat dieser Ausheilexperimente ist die
Beobachtung des Verschwindens der Adatominseln erst bei Temperaturen unmittelbar
unterhalb von 600K, Dieses Ergebnis ist mit der Annahme der Bildung der Adatominseln
durch Nukleation gut wvereinbar. Die maximale Temperatur der Entstehung der
Adatominseln ist durch die Einsatzschwelle des Interiagenmassentransports fir Adatome
charakierisiert, die Temperatur ihres Verschwindens bei der Ausheilung durch die
Einsatzschwelle fir die thermische Dissoziation der Adatominsein. Als Mechanismus fir
die Ausbildung des Interlagenmassentransports wurde die Uberwindung einer mit der
Stufenkante verknlpften Potentialbarriere fir Adatome vorgeschlagen /160./. Mit stei-
gender Temperatur wird die thermische Energie der Adatome groB genug, so daB sie die
Potentialbarriere mit hoher Wahrscheinlichkeit tberwinden und am unteren Teil der ab-
wartsfithrenden Stufenkanien ausheilen. Andererseits nehmen wir als Haupimechanis-
mus fir die Dissoziation der Adatominseln die Ablésung von Stufenadatomen an. Da es
sich um verschiedene Mechanismen handelt, wire eine Ubereinstimmung der Tempera-
tureinsatzschwellen rein zuféllig.

ZusammengefaBt kann aus der gesamten Diskussion oben biindig geschlossen werden,
daB die nach der Zerstdaubung beobachteten Adatominseln auf der urspriinglichen Ober-
flichenlage tatsdchlich Platinadatominseln sind, die durch Nukleation von
Targetadatomen entstanden sind. Damit ist ein erster direkter experimenteiler Beweis fur
die von Harrison u. A. bereits theoretisch vorhergesagte Erzeugung von Targetadatomen

erbracht.

Analysiert man fir eine Zerstaubungstemperatur von 245K die Flachenanteile der Leer-
stelleninseln (25%) und der Adatominsein (6,5%), so ergibt sich eine scheinbare Netto-
abtragung von unter 0,2ML. Dieser Wert ist mit dem unter identischen
Zerstdubungsbedingungen bei 760K bestimmten Wert von 0,45ML in scheinbarem Wider-
spruch. Heilt man hingegen die bei 245K erzeugte Morphologie fur 2 Minuten bei 760K
aus, so ergibt die ausgeheilte Probe denselben Abtragungswert von 0,45ML wie die bei
760K direkt erzeugte Probe. Damit ist klar, daB auch bei 245K 0,45ML abgetragen werden
und nur die scheinbare Abtragung an der Oberfldche kieiner erscheint. Die scheinbar zu

geringe Abtragung der bei TS=245K erzeugten Probe kann auf das unterschiedliche
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Ausheilverhalten der unter der Oberfliche erzeugten Defekte zurtickgeflihrt werden: Die
Zwischengitteratome sind bereits ab etwa 35K mobil /35./, kbnnen an der Oberfldche
ausheilen und dort die scheinbare Nettoabtragung vermindern. Die unter der Oberfldche
erzeugten Leerstelien sind bei 245K noch immobil und heilen erst bei héheren Tempera-
turen an der Oberflache aus (in Ref.35. wird der Einsatz der Festkérperleerstellenmobilitat
mit 500K angegeben). Aus der starken Verdnderung der scheinbaren Nettoabtragung mit
der Temperatur kann somit ein Hinweis auf die Existenz des oben angesprochenen
zweiten Kanals fir die Targetadatomerzeugung und auf eine groBe Zah! von Leerstellen
unter der Oberflache bei tiefen Zerstiaubungstemperaturen gewonnen werden.

Da die Bestimmung von Flichenanteilen bei tiefen Temperaturen durch die Kleinheit der
Strukturen mit groBen, schwer abschétzbaren Fehlern behaftet sein kann, sollten die ge-
zogenen Schilsse aus der scheinbaren Temperaturabhangigkeit der Netteabtragung eher

als spekulative Hinweise denn als definitive SchiuBfolgerungen betrachtet werden.

Vergleicht man die Form der Leerstelleninselzusammenlagerungen in Abb. 42a bis f, so
wird eine erhebliche Formanderung mit der Temperatur erkennbar. Die bereits aus Ka-
pitel 4.1 bekannte Inselform eines konvexen Polygons mit dreizdhliger Symmetrie ist in
Abb. 42f zwar etwas unregelmaBig, aber doch deutlich realisiert. Mit sinkender
Zerstdubungstemperatur wird diese Form immer unregelmdBiger, bieibt aber in
Abb. 4Ze (TS=550K) und d (TS“—‘SOOK} im wesentlichen erhalten. Die Form in Abb. 42¢
(Ts=450K) hat sich dagegen qualitativ verédndert: Statt konvexer Polygone beobachtet
man lange dinne Strukturen mit einer deutlichen Verastelung. Aus diesem Grund be-
zeichnen wir diese Form als Veridstelungsform. Mit sinkender Zerstdubungstemperatur
nimmt die Verdstelung der Leerstellenzusammenlagerungen weiter zu und die typische
Dicke der “Aste” ab (Abb. 42b und a). Mit dem Formilbergang der Leerstellenzusam-
menlagerungen zwischen 450K und 500K andert sich gleichzeitig auch die Struktur der
Stufenkanten der Leerstellenzusammeniagerungen: oberhalb von TS=500K sind die Stu-
fenkantenrichtungen deutlich mit den dichtgepackten < 110> Richtungen korreliert, fir
Ts< 450K verlaufen die Stufenkanten hingegen regellos ohne erkennbare Korrelation zu
einer Richtung auf der Pt(111) Flache. Fir die weitere Diskussion fixieren wir eine Uber-
gangstemperatur fir die Formanderung bei 475K.

Die hier vorgeschlagene Erkldrung fir den Formibergang bei 475K basiert auf der An-
nahme unterschiedlicher Anlagerung der diffundierenden Leerstellen an die Rédnder der

Leerstellenzusammenlagerungen.

100




Trifft eine diffundierende, monoatomare Leerstelle auf das Ende einer linearen Kette von
Leerstellen, so wird sie mit der Starke giner Pt-P{ Bindung gebunden®. Um sie wieder
ven dieser Kette zu trennen, muB die Energie zur Trennung dieser Bindung und eine Ak-
tivierungsenergie fiir den ersten Migrationsschritt der Leerstelle vom Kettenende weg
aufgebracht werden. Trifft eine diffundierende, monoatomare Leerstelle auf die Stufen-
kante einer Leerstelleninsel, so wird sie dort mit der Starke zweier Pt-Pt Bindungen ge-
bunden. Um sie von dieser Stelle wieder zu trennen, muB die Energie zur Trennung der
beiden Bindungen und eine Aktivierungsenergie fir den ersten Migrationsschritt der
Leerstelle aus der Stufenposition heraus aufgebracht werden (Abb. 44).

Bei tiefen Temperaturen wird die Anlagerung mit nur einer Bindung, etwa an das Ende
einer linearen Kefte, eine stabile Aniagerungsform sein, hingegen ab einer kritischen

Temperatur T wird die Anlagerung mit nur einer Bindung keine stabile Situation dar-

stellen und eikrr;'(ta nur einfach gebundene Leerstielle von der Leerstellenzusammenlage-
rung wieder abdiffundieran konnen, Oberhalb von Tkrit stellt also nur die Anlagerung mit
einer zweifachen Bindung eine stabile Anlagerung an die Leerstellenzusammenlagerung
sicher. Die Anlagerungsbedingungen fdr Leerstellen cberhalb und unterbalk von Tkrit sind
damit sehr unterschiedlich und sie werden sich entsprechend auf die Form der Leerstel-
lenzusammenlagerungen auswirken. Der Kirze halber wird das Wachstum unterhalb von
T, it als Einbindungswachstum und oberhalb von Tkrit ais Zweibindungswachstum be-
zeichnet.

Um die resultierenden Wachstumsformen im Einbindungs- und Zweibindungswachstum
Zzu untersuchen, schalten wir fur einen Moment alle Diffusion entlang der Stufenkanten
aus. Dann wird im Einbindungswachstum eine Leerstalle, die auf eine Leerstellenzusam-
mentagerung trifft, genau am Auftreffpunkt stakil angelagert und ihre Position nicht mehr
verdndern. Damit wird insbesondere die Bildung von kettenférmigen Sirukturen moglich,
die auBerdem an jedem beliebigen Punkt verzweigen kénnen. Tatsdchlich wird die so
definierte Anlagerungsform zur Bildung fraktaler Strukturen mit Verdstelungen bis in den
atomaren Bereich hinein fithren /163., 164./. Diese Anlagerungsform wird in der Literatur
als "Diffusion Limited Aggregation” (DLA)} bezeichnet,

fm Zweibindungswachstum hingegen wird die Anlagerung an einen Platz mit nur ein-
facher Bindung typischerweise wieder zur Ablésung der Leerstelle fUhren. Erst wenn die

Learstelle zufdllig auf einen Platz an einer Leerstellenzusammenlagerung trifff, an dem

11 Man kann den Bindungszustand einer Leerstelle an eine Leerstellenzusammenlagerung durch
abzahlen der der Anzahl bei der Abtrennung der Leerstelle zu brechenden Pt-Atom/Pt-Atom

Bindungen bestimmen.
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Abb. 44, Anlagerung von Leerstellen: Leerstellen sind als leere Kreise, Alome in der

Oberflachenlage als volle Kreise dargestellt, Die Nachbarspriinge von Atomen in

der Oberflacheniage, die zur Anlagerung der Leerstellen flihren sind durch Pfeile

angedeutet. (a) Anlagerung einer Leerstelle an eine Keite von Leerstellen, {b)

Anlagerung einer Leerstelle an eine Stufenkante.
sie zweifach gebunden wird, bleibt sie dort haften und ist stabil angelagert. Insbesondere
ist damit die Bildung kettenférmiger, verzweigier Leerstellenzusammenlagerungen nicht
moglich. Gie Leerstellenzusammenlagerungen werden daher eine stirker kanvexe Form
annehmen.
Nach dem bistang Gesagten erscheint es plausibel, den Formibergang der Leerstallen-
zusammenlagerungen bei 475K mit dem Ubergang vom Einbindungswachstum zum
Zweibindungswachstum bei Tkrit zu identifizieren. Die beobachtete Forminderung steht
in qualitativer Ubereinstimmung mit der vom Modell vorhergesagten. Was passiert aller-
dings, wenn die unrealistische Annahme verbotener Diffusion entlang der Stufenkanten
fallengelassen wird.?
Im Zweibindungswachstum erwarten wir durch die beim Wachstum zugelassene
Stufenkantendiffusion eine zusitzliche Glattung der Stufenkanten hin zu einem
energetisch glnstigen Verlauf entlang dichtgepackter Richtungen. Genau dies kann beij
Temperaturen cberhaib von 475K becbachtet werden: Die Stufenkanten der Leerstellen-
inseln verlaufen bevorzugt entlang der energetisch glnstigen <110> Richtungen und
fuhren damit zur Ausbildung einer mehr oder minder hexagonralen Form.
Beim Einbindungswachstum wird die Zulassung der Diffusion entlang der Stufenkanten
der verasteften Leerstellenzusammenlagerungen im Prinzip denselben Effekt bewirken:
Sie wird ebenfalls tenzendiell eine Glattung der Stufenkanten und zuséizlich einen Abbau
der Verdstelung bewirken. Die Diffusionsgeschwindigkeit wird allerdings aufgrund der
tieferen Temperaturen beim Einbindungswachstum langsamer sein. [st nun die

Anlagerungsrate hoch genug im Vergleich zur Geschwindigkeit der Stufenkantendiffusion,
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Abb. 45. Einfiul de sion entlang TS=450K (a}, TS:350K (D),
A=0,45ML, R=2825Ax825A. Die bei 350K erzeugte Probe (b) wurde zusélzlich 2

Minuten bei 450K ausgeheilt.

so erscheint eine Err:;]’é[tung des verdstelten Wachstums immerhin moéglich. Trifft z. B. auf
das Ende einer Kette im Mittel eine Leerstelle, bevor die Endleerstelle durch Diffusion
entlang der Kette einen giinstigeren Platz erreicht, so wird Kettenwachstum im Mittel er-
halten bleiben kénnen.

Aus Ausheilexperimenten erhilt man weitere Einsichten in das Verhéltnis von Wachstum
und Diffusion, das die becbachtete Form der Leerstellenzusammenlagerungen mitbe-
stimmt. In Abb. 45 werden zwei bei 350K und 450K unter sonst identischen Bedingungen
erzeugte Proben miteinander verglichen. Allerdings wurde die 350K Probe nach
Zerstdubungsende noch eine zur Zersidubungszeit identische Zeitspanne bei 450K aus-
geheilt. Nach der Ausheilung zeigt die ausgeheilte Probe nicht nur eine deutlich von
ihrem Anfangszustand verschiedene Morphologie, wie aus dem Vergleich von Abb. 45b
und Abb. 42b ersichtlich. Die ausgeheilte Probe zeigt im Vergleich zur direkt erzeugten
Probe auch eine deutlich geringere Verastelung und eine Glatiung im Verlauf der Stufen-
kanten. Die Diffusion entlang der Stufenkante ist daher tatsachlich bei 450K bereits ein
die Morphologie stark beeinflussender ProzeB. Trotz dieser deutlichen Diffusion zeigt die
direkt erzeugte Probe noch eine Verdstelungsform, In ihr wird eben noch in stdrkerer
Weise der WachstumprozeB reprisentiert, als es fur die ausgeheilte Probe der Fail ist.
Die Diffusion entlang der Stufenkante war nicht in der Lage, die durch das Einbindungs-

wachstum bestimmte Veristelungsform zu zerstdren. Ohne Diffusion entlang der Stufen-

Morphologie nach Argon lonenbeschu8 103




kanten wire demzufolge die Verdstelung noch weit ausgeprigter, und fraktale, im Modell
vorhergesagte Strukturen erscheinen dann durchaus plausibel.

Durch LEED Untersuchungen wurde ein Ubergang von ungeordneten bzw. rauhen Stufen
bei ‘tiefen Temperaturen hin zu geordneten entlang dichtgepackter Reihen orientierter
Stufen bei hohen Temperaturen nach der Zerstdubung beobachiet [ auf Fe(110) durch
Behner u. A. /89./ und auf Ag(100} von Teichert u. A. / 61./, siehe auch Kapitel 2.3). Der
Formibergang der Leerstellenzusammenlagerungen bei 473K ist ebenfalls von einem
Ubergang in der Stufenkantenstruktur von ungeordneten, rauhen hin zu dichtgepackten,
glatten Stufenkanten begleitet. Nimmt man an, daB es sich bei dem mit dem STM beob-
achteten Formitbergang der Leerstelleninseln um ein relativ aligemeines Phdnomen
handelt, wie es auch das entwickelte Erklgrungsmodell andeutet, so kénnten die mit LEED
beobachteten Verdnderungen in der Stufenkantenstruktur auf einen ebensolchen Form-
iibergang der Leerstelleninseln auf den untersuchten Fe(110) und Ag(100} Fidchen hin-
deuten.

In Kapitel 4.1 hatten wir gesehen, daB sich bei 625K ausgehend von mehr oder minder
hexagonalen  Leerstelleninseln mit  wachsender Fluenz eine  ausgeprigte
Kratermorphologie entwickelt. Die Ausbildung dieser Kratermorphologie beruht im we-
sentlichen auf der Bildung immer neuer Leerstelleninseln auf dem Boden bereits beste-
hender. Oben wurde gezeigt, daB bei Temperaturen unterhalb von 475K die Inselform
nicht mehr gebildet wird und sich vielmehr eine Verdstelungsform der Leersiellenzu-
sammenlagerungen ausbildet. Vermutlich bleibt dieser Formibergang auch nicht ohne
Auswirkungen auf die Morphologie bei héheren Fluenzen, d. h. es wird sich gegebenen-
falis unterhalb von 475K Zerstaubungstemperatur keine Kratermorphologie mehr ent-

wickeln kénnen. Weitere STM Experimente sollten zur Kldrung dieser Frage beitragen

kénnen.
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4.3 Gileichgewichisinsslform

In diesem Kapitel wird auf die in Kapitel 2.4 bereitgesteliten Begriffsbildungen aufgebaut,
um die Eigenschaften von Leerstelleninseln zu behandeln, die bei Temperaturen oberhalb
von 700K entweder erzeugt oder ausgeheilt wurden.

Leerstelleninseln oberhalb von 700K liegen zumindest nahezu in ihrer Gleichgewichts-
form vor. Um diese Behauptung, das zentrale Ergebnis dieses Kapitels, zu rechtfertigen,
werden nach und nach alle méglichen Bedingungen, die an eine dreidimensionale
Gleichgewichtsform gestellt werden, auch an die zweidimensionale Leerstelleninselform
herangetragen. Durch die Besprechung und Analyse von Ausheilexperimenten wird die
Einfihrung der Gleichgewichtsform fur oberhalb 700K erzeugte oder ausgeheilte Inseln
motiviert. Nach Uberpriifung einiger wesentlicher Bedingungen an eine soiche Form wird
direkt die Wuli'sche Konstruktion angewendet. Um subtilere Bedingungen zu untersu-
chen, denen eine Gleichgewichtsform geniigen muB, werden im Fortgang der Diskussion

die kinetischen Mechanismen untersucht, die fir die Equilibrierung der Leerstelleninseln

verantwortlich sind.

e L 4

Abb. 46. Form der Leerstefleninseln: T_=500K (a), TS$?35K {b), A=0,45ML,
R =825Ax825A (a), R=2000A=2000A (b).

Vergleicht man die Form der Leerstelleninseln in  Abb. 46 fur eine
Zerstiubungstemperatur von 500K und eine Zerstaubungstemperatur von 735K, so wird
eine deutlich groBere RegelmaBigkeit der inselform bei der hdheren Temperaiur augen-

fillig. Die Leerstelleninseln bei 735K haben, abgesehen von kleinen Variationen, gine
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einheitliche Form dreizahliger Symmetrie. thr Rand wird aus je drei kurzen und drei
fangen Stufenkanten entlang dichtgepackter < 110> Richtungen gebildet.

Diese regelméBige Form der Leerstelleninseln wird bei Temperaturen oberhalb von 700K
unabh&ngig von der Geschichie ihrer Erzeugung. Der Beweis dieser Behauptung wird
durch die in Abb. 47 dargesteliten Messungen erbracht. Alle abgebildeten Morphologien
basieren auf der Zerstdubung von 0,45ML bei verschiedenen Temperaturen TS unter an-
sonsten identischen Bedingungen. Einige der Proben wurden allerdings nach
Zerstdubungsende auf einer héheren Temperatur Taus> TS fur eine zur Zerstdubungszeit
’rs gleiche Zeitspanne taus=ts ausgeheilt. Solche Proben werden im folgenden der Kirze
halber als ausgeheilte TS/Taus—Proben bezeichnet im Gegensatz zu den direkten Ts-Pro—
ben, die bei TS direkt erzeugt und nicht mehr ausgeheilt wurden. Die direkien 245K~ und
645K-Proben in Abb. 47a und c dargestellten Proben wurden durch Ausheilung zu den
ausgeheilien 245K/760K- und 645K/760K-Proben in Abb. 47b und d. In Abb. 47e ist zum
Vergleich eine direkie 760K-Probe abgebildet. Sowohl die, von stark unterschiedlichen
Anfangszustédnden ausgehend ausgeheilten Proben untereinander, als auch die beiden
bei 760K ausgeheilten und die direkte 780K-Probe zeigen ununterscheidbare
Inselformen, trotz der in allen drei Fillen verschiedenen Erzeugungsgeschichte. Aber
nicht nur die Inselform, sondern auch die Inseldichten der drei 760K-Proben scheinen
nahezu ununterscheidbar zu sein. Im Gegensatz zu dem hier beobachteten Verhalten
hatten wir in Kapitel 4.2 ein Beispiel dafir kennengelernt (Abb. 45), daB die direkte und
die ausgeheilte Probe bei Temperaturen unterhalb von 600K deutlich unterscheidbare
Inselformen zeigen.

Mit der Geschichtsunabhdngigkeit der Inselform fir Temperaturen oberhalb von 700K ist
die erste Grundbedingung fir die Interpretation der beobachteten Form als Gleichge-
wichtsform gualitativ erfallt. Im Gleichgewicht sollten gemdB dem Theorem von Wulff-
Kaischew Pt Adatominseln auf Pt bzw. Leerstelleninsein nur von monoatomarer Hohe
sein {siehe die Diskussion in Kap.2.4). Auch diese Bedingung erfillen die beobachteten

Leerstelleninseln fast vollstandig.12.

12 Es sei erwahnt, daB dhnliche Ausheilexperimente wie oben beschrieben fitr BML Abtragung
durchgefithrt wurden/165./. Fir Ausheiltemperaturen oberhalb von 700K weisen die Leerstel-
leninseln auch dieser Messungen nahezu eine Ununterscheidbarkeit der Form auf. Da die

mittlere Kratertiefe aber groBer als 1, ist erfiillen sie das formale Kriterium aus dem Theorem

von Wulfi-Kaischew nicht.
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Abb. 47. Ausheilexperimenter T_=245K (a), T,=245K und 2 min. ausgeheilt bei Taus=?60K
{b}, Tsmﬁ45K (c}, Ts:645K und 2 min. ausgeheilt bei TEUS2760K {d), Tsx?BOK {e),
A=0,45ML, R=1650Ax16504.

Im weiteren wird die Form der Leerstelleninseln und ihre Temperaturabhdngigkeit
quantifiziert. Die Konstanz des Seitenverhdlinisses a/b der kurzen a-Seiten und der
langen b-Seiten (siche Abb. 48) ist sicherlich ein Kriterium fir die Formstabiiitat der
Leerstelleninsein.

in der Abb. 49 wird fir je eine Temperatur der Mittelwert einer Stichprobe von 15
Seitenverhalinissen (an 5 Leerstelleninseln) und die zugehdrige Standardabweichung des
Mittelwerts eingetragen. Die Gr&Be der Standardabweichung charakterisiert die Streuung
der Leerstelleninselformen um die ideale Form dreizdhliger Symmetrie mit dem Seiten-
verhdlinis a/b des Mittelwerts. Diese Streuung sinkt mit der Temperatur, bis sie bei
Temperaturen oberhalb von 700K einen nahezu konstanten Minimalwert annimmi.
Abb. 49 demonstriert daher, daB die Leerstelleninselformen mit steigender Temperatur
immer einheitlicher werden, bis die Inseln fir Temperaturen cberhalb von 700K eine na-
hezu einheitliche und im Rahmen der Meflgenauigkeit temperaturunabhdngige Form
dreizdhliger Symmetrie annehmen3. Die durch das Seitenverhilinis a/b=0,66 charak-
terisierte Inselform ist im Rahmen der Auswertegenauigkeit unabhéngig von der Ge-
schichie der Inselerzeugung und unabhingig von der InselgroBe. Insbesondere zeigt es
sich, daB auch nach ldngeren Ausheilzeiten von bis zu 40 Minuten (in Abb. 47 ist
TS=Taus=2 Minuten) keine Formanderung der Insein erkennbar ist.

Nachdem die Geschichtsunabhédngigkeit, Gr&Benunabhidngigkeit, Eindeutigkeit und
schlieBliche Zeitunabhangigkeit der Inselform demonstriert wurde, erscheint die An-
nahme gerechtfertigt, daB es sich bei der durch das Seitenverhaltnis a/b=10,66 charak-
teristerten Leerstelleninselform dreizdhliger Symmetrie tatsdchlich um eine Gleichge-
wichtsform handelt. In Kapitel 2.4 wurden einige weitere Kriterien genannt, die fir die
Etablierung und Beobachtung einer Gleichgewichtsform notwendig sind: Sauberkeit,
Phasenkoexistenz, Isolierung und eine kurze Abklhlzeit. Alle diese Kriterien werden im
Verlaufe dieses Kapitels diskutiert und die Ergebnisse werden die Annahme einer

Gleichgewichtsform untersttitzen.

13 - Bestimmte Formeffekte der Temnperatur, die in das Seitenverhalinis nicht signifikant eingehen.

werden am Ende dieses Kapitels diskutiert.
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Abb. 48. WModellinsel: Leerstelieninsel dreiz&hliger Symmetlrie mi kurzen a-Seiten und
langen b-Seiten.

V_V_enn die [eerstelleninseln in ihrer Gleichgewichisform verliegen, so kann durch die An-
wendung der zweidimensionalen Wulff Konstruktion /68./ direkt das Verhiitnis der Stu-
fenspannungen & (der freien Stufenenergie pro Einheitslinge) der Stufentypen im
Inselumfang bestimmt werden: Das Verhiltnis der minrimalen Abstdnde der b-Seifen und
der a2-Seilen vom Zentralpunkt der Insel ist identisch zum Verhdlinis der Stufenspan-

nungen (Sb/éa (sieche Abh. 50). Es ergibt sich ein Wert
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Abb. 49. Seitenverhditnisse der Leerstelleninseln: .Mittelwert und Standardabweichung des
~ Seitenverhélinis a/b flir je 15 Seitenverhdlinisse in Abhéingigkeit von “der
Ausheilungs- bzw. Zerstéubungstemperatur.' ' -
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Abb. 50. Bestimmung der Stufenspannungen: GemaB der Wulff'schen Konstrukiion ist
6b/6a propottional zum Verhalinis des Abstands der enisprechenden Seiten vom

Zentralpunkt.
Spéatestens an dieser Stelle ergibt sich die Frage nach der physikalischen Ursache der
Ausbildung der kurzen a- und der langen b-Seiten im Inselumfang. Wie die Abbildung
Abb. 51 zeigt, gibt es 2 strukiurell unterschiedliche Typen von dichtgepackten Stufen
tangs der <110> Richiungen. Die eine Type von Stufen bildet eine kleine {100}
Mikrofacette; ihre Stufenflache ist Teil einer in den Festkérper ausgedehnten {100}
Ebene. Dieser Stufentyp wird als <110>/{100} Stufe bezeichnet. Die andere Art von
Stufe bildet eine {111} Mikrofacette und ist Teil einer in den Festkdrper ausgedehnten
{111} Ebene. Sie wird dementsprechend als < 110> /{111} Stufe bezeichnet. Es zeigt sich
durch eine genaue und keineswegs f{riviale Analyse der Richtungen auf der
Kristalloberfldche, daB die Stufenspannung 5<110>/{111} den kleineren Wert besitzt, d. h.
die langen b-Seiten der Leerstelleninseln sind vom <110>/{111} Typ. Dementsprechend

bilden die <110>/{100} Stufen die kurzen Seiten der Leerstelleninseln und besitzen die

groBe Stufenspannung. Gleichung [ 4.3.1 ] kann damit als

O 110y {111
WO 87 + 0,02 [4.3.2]
©(110)/¢100}
geschrieben werden. Im dreidimensionalen Falle besteht die Gleichgewichtsiorm

kubisch flachenzentrierter Kristalle aus {100} und {111} Facetten, ganz analog zu den
{100} und {111} Mikrofacetten der Leerstelleninseln. Im dreidimensionalen besitzt die
{111} Facette die im Vergieich zur {110} Facette geringere Oberflichenspannung, wie-
derum analog zur geringeren Stufenspannung der <110>/{111} Stufen im Vergleich zu
den <<110>/{100} Stufen. Die oben erhaltenen Resultate spiegeln daher den strukfu-
rellen Zusammenhang von Facetten und 'Mikrofac_etten in-3der-"_Glei_c_:hgew_ic_htsform von

drei- bzw. zweidimensionalen Kristalien wieder. -
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Abb. 51. Stufentypen auf der (111) Fldache: Es gibt zwei strulturell verschiedene dichige-
packte Stufen langs der < 110> Richtungen: <110</{111} und <110>/{100} Stu-

fen.
Manchmal konnen oberhalb von 700K auch Adatominseln becobachtiet werden, die durch
Umordnung von Reststiicken einer nahezu vollstdndig entfernten Schicht enistehen. Die-
se Adatominseln besitzen eine im Vergleich zu den Leerstelleninseln um 180° rotierte
und ansonsten identische Form. Ein Beispiel zeigt die Abb. 52. Die Rotation der
Adatominsel bedeutet nun aber keinen Widerspruch zu unserer Erkldrung der Inselform,
im Gegenteil: Da sich die Adatominsel eine Lage Gber die Oberflache erhebt, die Leer-
stelieninse! sich hingegen eine Lage unter die Oberfliche absenkt, treten die Positicnen
strukturel! identischer Stufen am Inselumfang um 180° rotiert zueinander auf. Diese Be-
obachtung eriaubt die Prognose, daB durch Homoepitaxie von Pt auf Pi(111) erzeugien
Gleichgewichtsadatominseln von identischer Form wund um 180° gegeniber der
Leerstelleninselform rotiert sein sollten /165./ Wihrend der Niederschrift konnte diese
Prognose durch Messungen an der im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Apparatur bé—
statigt werden /162./, ‘
Im Kapitel 2.3 wurde deutlich, daB bereits kieine Verunreinigungen die dreidimensionale
Gleichgewichtsform wesentlich beeinflussen. fst daher die beobachtete

zweidimensionale Leerstelleninselform wirklich eine “saubere” Gleichgewichtsform? Die
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Abb. 52, Adatominsel: T_=625K und 2 min. ausgeheill bei 830K, A=5ML,
R=3300Ax3300A. Adatominseln erscheinen gegentiber Leerstelleninseln um 180°
rotiert.

Sauberkeit einer Probe 14Bt sich prinzipiell schwer erweisen. Auf den STM-Bildern, die
zur quantitativen Bestimmung der inselform herangezogen wurden, sind keine Anzeichen
fir die Anwesenheit von Verunreinigungen erkennbar, die bereits vor oder wihrend der
Erzeugung der Inselform auf der Probe waren. Aufgrund der Empfindlichkeit des STM
bereits fur kleine Verunreinigungen und der guten Reproduzierbarkeit der Inseiform von
Experiment zu Experiment erscheint es unwahrscheinlich, daB die beobachtete Inseiform
durch Verunreinigungen mitbestimmt ist.

Wesentlich einfacher als die Abwesenheit von Verunreinigungen ist die Verédnderung der
Inselform bei Anwesenheit von Verunreinigungen zu demonstrieren. Nach schlechier
Probenpraparation zeigen sich in  Abb. 83 als helle Klumpen erkennbare
Verunreinigungen (es handelt sich vermutiich um Kohlenstoff). Diese Verunreinigungen
sammeln sich bevorzugt an Stufenkanten an und kénnen dort auch zur Fixierung der
Stufenkanten fithren (“step pinning”}. Nach der Zerstdubung zeigt sich ein weiterer Ein-
fluB dieser Verunreinigungen: Die Leerstelleninseln auf einer solchen Probe besitzen
eine nahezu kreisférmige Gestalt und keinerlei Ahnlichkeit mehr mit den ansonsten be-
obachteten Hexagons dreizdhliger Symmetrie mit nahezu “scharfen” Ecken. Kern /80./
diskutiert den EinfluB verschiedener Adsorptionsplatze von Verunreinigungen auf die
Gleichgewichtsform. Demnach fiihrt insbesondere die Adsorption an Halbkristallagen zu
einer Verrundung der Gleichgewichisform bzw. zu einer VergréBerung der runden Ge-

biete. In-Analogie zum dreidimensionalen Fall dirfte sich daher die Verrundung der
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0K (a), T,=735K (b), A=0,45ML,
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Abb. 53. Verunreinigungen und Inselform: T5=?
R =2000Ax2000A. Die beiden Topographien wurden mit teicht unterschiedlichen
lonenfliissen erzeugt. Die Verunreinigungen in {a) bewirken eine Verrundung der

inselform.

Leerstelleninseln ebenfalls auf bevorzugte Adsorption der Verunreinigung an

Halbkristallagen am Inselrand zurlckzufiihren lassen.

Ein vertieftes Verstandnis far die Griinde zur Ausbildung einer Gleichgewichtsform ober-
halb von 700K wird durch die Analyse moglicher verantwortlicher kinetischer
Mechanismen gewonnen.

Bereits oben hatten wir bemerkt, daB durch die Ausheilung einer
Zerstaubungsmorphologie auf einer Temperatur TauS>TS die Inseldichte deutlich ab-
nimmt. So zeigen die ausgeheilten 245K/760K- bzw. 645K/760K-Proben (Abb. 47b und d)
eine viel kleinere Inseldichte als die entsprechenden direkten 245K- bzw.645K-Proben
(Abb. 47a und c). Die Anzah! der Leerstelleninseln nimmt wihrend der Ausheilung auf
etwa den Wert der direkten 760K-Probe (Abb. 47e) ab. Dabei wird durch gleichzeitiges
Wachstum der verbleibenden Inseln die Gesamtinselfldche beibehalten. Das beobachtete
Verhalten kann nur durch einen Mechanismus erklart werden, der einen
Teilchenaustausch zwischen den Leerstelleninseln bewirkt.

Die Dichteabnahme von dreidimensionalen Kristalliten auf einem Substrat bei gleichzei-
tigem Kristallitwachstum wird in der Literatur auf den Austausch von Atomen zwischen
ihnen, entweder (iber das Substrat oder die Dampfphase, zuriickgefithrt. Dieser Mecha-

nismus heift "Ostwald-Reifung” /166./.
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Der Dampfdruck von Platin bei den Temperaturen der Ausheilung ist vernachlidssighar
klein /167./, so daB fir die Dichteabnahme der zweidimensionalen Leerstelleninseln die
dreidimensionale Dampfphase keine Rolle spielt. in Analogie zum dreidimensionalen Fall
kann daher die Existenz eines zweidimensicnalen Dampfes in der Oberflachenlage ver-
mutet werden, der den Teilchenaustausch zwischen den Leerstelleninseln bewirkt, Als
Austauschteilchen kommen Adatome kaum in Betracht: Sie miBiten widhrend oder nach
ihrer Erzeugung an den Stufenkanten der Leerstelleninseln auf eine héhere Lage
“hinaufspringen”, um einen Austausch zwischen Leerstelleninseln bewirken zu kénnen.
Dieser Mechanismus erfordert aber in einem Modell atomarer Prozesse mit ndchsten
Nachbarspriingen eine erheblich héhere Aktivierungsenergie als die Ablosung von Leer-
stellen von der Leerstelleninselstufenkante in das Gebiet zwischen den Inseln. Daher
kann die Ausbhildung eines zweidimensionalen Leerstellengases im Raum zwischen den
Leerstelleninseln fiir die beobachtete Ostwald Reifung der Leerstelleninseln verantwort-
lich gemacht werden. Die Dichte des Leerstellengases und damit die Effektivitit des
Teilchenaustausches wird durch die Abldsungs- bzw. Anlagerungsrate der Leerstellen
von den bzw. an die Inselrdnder bestimmt. Ein relativ gesehen héherer
zweidimensionafer Leerstellendampfdruck der kleinen Inseln im Vergleich zu den gro-
Beren bedingt eine bevorzugte Dissoziation kleiner Inseln und ein entsprechendes
Wachstum der gréBeren Leerstelleninseln in Ubereinstimmung mit den Ausheilmes-
sungen 14, Der Austausch der Leerstellen zwischen den Leerstelleninseln kann aber auch
zur Equilibrierung der Leerstelleninseln beitragen, dhnlich wie dies fir die Ostwald
Reifung dreidimensionaler Kristallite gilt.

Es gibt aber ein starkes Argument gegen die Annahme der Equilibrierung der Leerstel-
feninseln durch das Leerstellengas. Wir hatten oben argumentiart, da fir die Erzeugung
eines Adatomgases zwischen den Leerstelleninseln der mit einer hohen Aktivierungsen-
ergie verbundene Sprung des Adatoms auf eine hthergelegene Terrasse notwendig ist.
Die Ausbildung eines Adatomgases innerhalb einer Leerstelleninsel ist aber ganz analog
zur Ausbildung eines Leerstellengases im Raum zwischen den Leerstelleninseln moglich:
Wihrend Leerstellen sich von der Inselstufe ablésen und in den Raum zwischen den In-
seln diffundieren, kénnen Adatome sich von der Stufenkante abldsen und in die insel
hinein diffundieren. Eine kinetische Analyse zeigt nun aber, daB far die Erzeugung einer
Leerstelle bzw. eines Adatoms an der Stufenkante eine Aktivierungsenergie aufgebracht

werden mul, die in erster Ndherung eine Summe aus den Energien zum Aufldsen einer

14 Die Verdnderung der Inseldichte durch Ostwald-Reifung wird im Kapitel 4.4 etwas genauer

diskutiert.
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Zahl von Bindungen und der Aktivierungsenergie fiir den ersten Migrationsschritt der
Leearstelle bzw. des Adatoms ist. Da die Konfigurationen an der Stufenkante, die zur Bil-
dung von Adatomen bzw. Leerstellen fihren, vollig symmetrisch zueinander sind, sollten
bei gleichen Energien fir den ersten Migrationsschritt von Adatomen und Leerstellen far
eine gerade Siufe auch die entsprechenden Abdampfungsraten identisch sein. Da aber
die Aktivierungsenergie fir den ersten Migrationsschrilt von Leerstellen in jedem Fall ein
Mehrfaches der Migrationsenergie fir Adatome betragt (siehe auch Kapitel 4.5), kann bei
gleicher Temperatur mit einer viel héheren Adatomabdampfungsrate im Vergleich zur
Leerstelienabdampfungsrate gerechnet werden.

Zusammengefalit konnte aus der Beobachtung der Ostwald-Reifung die Existenz eines
Leersteliengases im Raum zwischen den Leerstelleninseln abgeleitef werden und aus
dessen Anwesenheit wiederum die Existenz eines viel dichteren Adatomgases innerhalb
der Leerstelleninseln. Es wird nun dieses Adatomgas fir die Equilibrierung der Leer-
stelleninsetn bei Temperaturen oberhalb 700K verantwoertlich gemacht.” Es sorgt aufgrund
seiner hoheren Dichte fiir einen effektiven Teilchenaustausch inrerhalb der Leerstellen-
insel und bewirkt eine Forminderung solange, bis Abldsung und Anlagerung von
Adatomen fir jede einzeine Seite der Insel gleich grof sind. Allein schon aufgrund der
htheren Dichte der Adatome ist dieser Mechanismus fiir die Equilibrierung priméar ge-
geniber dem Teilchenaustausch durch das Leerstellengas.

Es gibt noch ein zweites unabhingiges Argument fir die Equilibrierung der Leerstellen-
inseln durch die Ausbildung eines effektiven Adatomgases bei Temperaturen um 700K,

Bislang haben wir 3 signifikante morphologische Effekte mit einer kinsatztemperatur um

700K kennengelernt:
1. Der Einsatz der Schicht-fur-Schicht Abtragung (Kapitel 4.1 und /14./)

2. Die Ausbildung einer Verarmungszone von Leerstelleninseln auf der unteren Terrase

an einer priexistenten Stufenkante (Kapitel 4.1)
3. Die Ausbhildung der Gleichgewichtsform von Leerstelleninseln.

Die ersten beiden Effekie lassen sich durch die Ausbildung eines Adatomgases oder den
direkten Sprung von Stufenatomen in Leerstelleninseln erkldren. Die Entstehung der
Gleichgewichtsform l4Bt sich zumindest prinzipiell durch die Ausbildung eines Leerstel-
lengases, eines Adatomgases oder durch effektive Diffusion entiang von Stufenkanten
erklaren. Eine einheitliche Erkldrung aller 3 Effekte ist daher rein logisch nur dann mdag-

tich, wenn sie durch die Ausbildung eines Adatomgases bewirkt werden. Diese SchiuB-
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folgerung ist von weitreichender Bedeutung. Sie unterstitzt nicht nur die vorgeschlagene
Erkldrung der Equilibrierung der [eerstelieninseln durch die Ausbildung des
Adatomgases, scndern gibt auch starke Evidenz dafir, da thermische Erzeugung von
Adatomen und die verknlpfte Ausbildung des Adatomgases verantwortlich fir den Ein-
saiz des Interlagenmassentransports bei der Zerstdubung ist. Die thermisch an den Stu-
fenkanten erzeugten Adatome fiillen die Leerstellen, die in einer Leerstelleninse! erzeugt

werden, durch direkfen Sprung (der ja bereits ah 550K vollsténdig erlaubt ist) auf.

Nachdem nun der primédre Mechanismus fir die Aushildung der Gleichgewichtsinselform
gekldrt ist, kbnnen einige weltere im Kapitel 2.4 erwahnte Kriterien flir die Aushildung
einer Gleichgewichtsform geprift werden.

Die Isclierung des Systems ist eine notwendige Bedingung fiir die Erzeugung eines
Gleichgewichtskristalls: Ein “Loch” in der Systemwand kann zur Aushildung von
Verdampfungsformen, Einspeisung von Atomen in das System zur Ausbildung von
Wachstumsformen und eine Temperaturinhomogenitdt im System zu einer
Verdampfungsform an einer Stelle und zu einer Wachstumsform an einer anderen Stelle
fuhren/72., 73., 69./. Fir die zweidimensionalen Leerstellenkrisialle auf der
Platinoberfldche kann aufgrund des vernachldssigbaren dreidimensionalen Dampfdrucks
im betrachteten Temperaturbereich die Wechselwirkung der Oberfliche mit dem Platin-
dampf vernachldssigt werden /167./. Man kann sich also wieder auf den
zweidimensionalen Standpunkt begeben und nach Inhomogenitdten in der Adatom- bzw
Leerstelfengasdichte fragen, die die Gleichgewichtsform verhindern kénnten.
Inhomogenitdten in der Adatomgasdichte innerhalbk der Leerstelleninseln sind schwer
vorstellbar: Das Raumgebiet ist kiein, und es gibt keinen Verlust und keinen Zugewinn
von Adatomen aus dem Raum auBerhalb der Leerstelleninsel , sofern die Effekte des
| eerstellengases ersteinmal vernachiassigt werden. Das isolierte System besteht sozu-
sagen nur aus der Leerstelleninsel; Es enthalt zwei Phasen, den “Leerstelienfestkdrper”
und das Adatomgas in stabiler Koexistenz. Im dreidimensionalen Falle wiirde der Exi-
stenz des Adatomgases in den Inseln ein effektiver Austauschmechanismus im Festkor-
per selbst entsprechen. Die Abwesenheit eines solchen Mechanismus fir die
Equilibrierung dreidimensicnaler Metallkristalle darfte ihre gréBere Empfindlichkeit gegen
Wachstum und Verdampfung erkidren, aber auch die wesentlich langere Zeit, die fur ihre
Equilibrierung benc‘jﬁgt wird.

Wenn wir die Leerstelleninsel selbst als isoliertes System betrachten, so muB die Stérung
des Systems durch duBere Einfliisse klein sein um diese Sichtweise zu rechifertigen. Nun
wachsen die Leerstelleninsein aber wahrend der Zerstdubung stdndig, einerseits durch

Anlagerung von Leerstellen die im Raum zwischen den iInseln erzeugt und an den
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Inselrand angelagert werden, andererseits durch den Verlust von Adatomen die in der
Insel erzeugte Leerstellen auffillen. Diesen Sachverhalt kann man modelimaBig durch
einen standigen Verlust von Adatomen im System beschreiben, d. h. von jeder Seite der
Leerstelleninsel [6sen sich mehr Adatome ab als an sie angelagert werden. Daher kénnte
man erwarten, daB mit Ende des Inselwachstums eingefrorene Leerstelleninseln eine
deutlich von der Gleichgewichtsform verschiedene Form aufweisen. Dies ist in den ver-
schiedenen durchgefihrten Experimenten nie der Fall gewesen. Die SchiuBfolgerung aus
diesem Befund lautet: Die Effektivitat der Adatomerzeugung am Inselrand ist so hoch, daB
der durch Wachstumsefiekte bewirkte Unterschied zwischen Adatomablésung und
Adatomanlagerung am Insefrand nur klein im Vergleich zu den Hohen der Anlagerungs-
bzw. Ablésungsraten selbst ist. Unter dem Gesichtspunkt der Equilibrierung der Leer-
stelleninsel erscheint es daher moglich die Leerstelleninsel selbst als gut isoliertes Sy-
stem zu betrachten, fir das Wachstumseffekte nur kleine Stérungen darstellen.

in Ref.69. wird ausgefuhrt, daB eine Gleichgewichtsform nur im Falle eines Phasen-
gleichgewichts zwischen einer festen und einer weiteren Phase gebildet werden kann,
die stabil miteinander koexistieren. Das Gleichgewicht ist notwendig fir die Bildung der
Gleichgewichtsform, hingegen die Koexistenz fiir die Ermoglichung eines Transportpro-
zesses. Analoges gilt nattrlich auch im Fall der Leerstelleninseln. Auch die Equilibrierung
der Leerstelleninseln geht, wie oben diskutiert parallel mit der Ausbildung eines
Adatomgases in der Insel, das in ihr einen Gleichgewichtsdampfdruck annimmt.

SchlieBlich kann wahrend der Abkthlzeit einer bei der Temperatur TG etablierten Gleich-
gewichtsform durch thermisch aktivierte atomare ProzeBe und Diffusion eine Verdnde-
rung und Verfalschung dieser Form erfolgen, die fur die Temperatur TG charakteristisch
ist. Im dreidimensionalen Fall, wenn Zeiten in der GréBenordnung einiger 10 Stunden for
die Etablierung der Gleichgewichtsform bendétigt werden, kann dieser Effekt der
Abkohlzeit praktisch vernachldssigt werden /72, 73./. Im Falle von Leerstelleninseln aber,
bei Zeiten von einigen Minuten fir die Bildung der Gleichgewichtsform, wird die
Abkithlzeit von der GréBenordnung her mit dieser Equilibrierungszeit vergleichbar. Wenn
die Gleichgewichtsform bei Temperaturen gerade oberhalb der Entstehung des
Adatomgases (TGzYSOK) gebildet wird, dirften nur kleine Effekte der Abkihlzeit zu er-
warten sein: Unmittelbar nach Beginn der Abkiahlung werden auch die fur die
Equilibrierung relevanten Mechanismen ausgefroren und alle anderen Mechanismen be-
sitzen eine vergleichsweise geringe Wirksamkeit. Demzufolge kann die mit dem ST™
becbachtete Inselform fir Ausheil- und Zerstaubungstemperaturen wenig oberhalb von
700K in guter Niherung als Gleichgewichtsform fir diese Temperatur betrachtet werden.

Bei Equilibrierungstemperaturen oberhalb von 800K kénnen allerdings deutliche Verédn-

Morphologie nach Argon lonenbeschuB 117




derungen der Gleichgewichtsform wihrend der Abkuhlzeit auftreten, bis die Inselform
etwa bei 700K eingefroren wird. Die beobachiete Temperaturunabhidngigkeit der
Inselform, charakterisiert durch die dreizidhlige Symmetrie und das konstante Seitenver-
hilinis a/b= 0,66, kbnnte zumindest teilweise durch einen Abkihlungseffekt bedingt sein:
Die beobachtete Inselform wdre nicht die inselform bei der Equilibrierungstemperatur
TG, sondern die Gleichgewichtsform unmittelbar oberhalb der Ausfriertemperatur des
Adatomgases.

In den STM-Bildern ist allerdings doch eine gewisse Temperaturabhdngigkeit der
Inseiform oberhalb von 700K beobachtbar, so daB das obige Bild nicht vollstdndig richtig
sein kann. Mit steigender Equilibrierungstemperatur ist insbesondere fir die gréBeren
L eerstelleninseln eine im Vergleich zu den kleineren Inseln deutliche Verrundung der
Inselecken zu beobachten und teilweise ein volistindiger Verlust der < 110> /{100} Stu-
fen (siehe z. B. Abb. 58d in Kapitel 4.4). Dieses Verhalten ist ganz analog dem Verhalten
von dreidimensionalen Gleichgewichtskristallen: Mit steigender Temperatur wachsen die
"rauhen” oder runden Bereiche zwischen den Kristallfacetten an, bis schliefllich bej einer
fur jede Aquivalenzklasse von Facetten charakteristischen Temperatur TC die Facetten
selbst verschwinden (siehe Kapitel 2.3). Insbesondere verschwinden die Facetien
héchster Oberflachenspannung bei der niedrigsten Temperatur. Bei den Leerstelleninseln
haben aber die <110>/{100} Stufenkanten die héhere Stufenspannung und verschwin-
den daher in Ubereinstimmung mit der Beobachtung bei Erhdhung der
Equilibrierungstemperatur als erste im Inselumfang.

Die beobachtete geringerere Verrundung der kleineren Leerstelleninseln kann dagegen
auf einen Abkthlungseffekt zuriickgefiihrt werden: Bei kleineren Inseln ist der notwendige
Massentransport zur Glattung der Stufenkanten relativ gering, so daB wéahrend der
Abkiihlzeit eine Anpassung der Stufenkanten an die Gleichgewichisform gerade oberhalb
der Ausfriertemperatur des Adatomgases bewirkt werden kann.

Die Diskussion der Abkihlzeit auf die Inselform macht damit die eher engen Grenzen der

interpretierbarkeit der vorliegenden Daten deutlich,

Die Geschichtsunabhidngigkeit, Eindeutigkeit, GrdoBenunabhingigkeit und schlieiliche
Zeitunabhédngigkeit der Leerstelleninselform, die kritische Diskussion des Einflusses von
Verunreinigungen, der [solierung des Systems, der Phasenkoexistenz und der Abklihlzeit
lassen auf das Vorliegen von Leerstelleninseln nahezu in ihrer Gleichgewichtsform nach
Equilibrierungstemperaturen unmittelbar oberhalb von 700K schlief3en, in klarer Analogie
zu Gleichgewichtsformen dreidimensionaler Kristalie. Die vorliegende Gleichgewichts-
form erlaubt mit dem Wulff'schen Theorem die Bestimmung des Verhdlinisses der Stu-

fenspannungen der <110>/{111} und der <110>/{100} Stufen zu 0,87+0,02. Als Me-
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chanismus fir die Ausbildung der Gleichgewichtsform wurde die Entstehung eines im
thermischen Gleichgewichts mit den Inselrdndern befindlichen Adatomgases in den
Leerstelleninseln bei Temperaturen um 700K identifiziert. Inshesondere konnte die Ent-
stehung des Adatomgases auch verantwortlich fiir den massiven Einsatz des Interlagen-
massentransports bei 700K gemacht werden. Die Abnahme der Inseldichte bei Ausheil-
experimenten und das Wachstum der verbleibenden Inseln erklart sich durch die Existenz
eines Leerstellengases, das einen Teilchenaustausch zwischen den Inseln bewirkt

(Ostwald-Reifung).
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4.4 Fluenz- und Temperaturabhingigkeit der inseldichte.

In diesem Kapitel werden einige SchluBfolgerungen aus der quantitativen Bestimmung
der Inseldichten in Abhangigkeit von der Fluenz und der Temperatur gezogen. Die Inter-
pretation der Daten ist weder einfach noch abgeschlossen und hat daher, anders als in
den letzten Kapitein, einen eher spekulativen Charakter.

Bereits im letzten Kapitel war bei der Beschreibung der Ausheilexperimente festgestellt
worden, dafB bei Ausheiltemperaturen oberhalb von 700K nicht nur die Inselform ge-
schichtsunabhingig wird, sondern auch die Inseldichten von ausgeheilten und direkten
Proben nahezu ununterscheidbar werden. Dieses erstaunliche Ergebnis wird im fol-
genden n#her untersucht. Die Analyse beginnt mit dem einfacheren Fall der
Ununterscheidbarkeit der Inseldichten zweier, von verschiedenen Anfangszustinden
ausgehend, auf derselben Temperatur ausgeheilten Proben. Die Inseldichten wurden mit
digitaler Bildauswertung bestimmt, basierend auf Stichproben von mehr als 500 Inseln?s.
Die Inseldichten von ausgeheilten 245K/760K- bzw. ausgeheilten 645K/760K-Proben

Inseln lnsein

(siehe Abb. 47b und d} betragen 2,37 x 10-° Y bzw. 2,39 x 10-° A

Rahmen der MeBgenauigkeit identisch. Trotz drastisch unterschiedlicher Anfangszu-

und sind im

standsdichten sind also nach der Ausheilung die Endzustandsdichten identisch.

Bereits im letzten Kapitel war, um die Inseldichtenabnahme mit der Zeit erkidren zu
kénnen, die Existenz eines Austauschgases zwischen den Inseln - des Leerstellengases
- angenommen worden. [m dreidimensionalen Fall ist bei kontinuierlicher
nichiatomististischer Beschreibung der Dampfdruck P(r) eines Kristalliten im Gleichge-

wicht for eine feste Temperatur in Abhéngigkeit von seinem Radius r durch
a
P(rjoce’ [4.4.1]

gegeben, wobei a eine Konstante ist /166./. Befinden sich auf einem Substrat nun viele
Kristalliten mit einer GréBenverteilung um einen mittleren Radius r, so bildet sich ein
mittlerer Dampfdruck P{F} aus. Kleine Kristalliten mit r <7 geben demzufolge im Mittel
Teilchen an den Dampf ab, groBe Kristalliten hingegen mit r>r nehmen im Mittel
Teilchen aus dem Dampf auf. Im Resultat entsteht ein Massentransport von den kleinen

Kristalliten hin zu den groBen Kristalliten und ein Anwachsen des mittleren Radius r mit

15 Die Programme {ir die Bestimmung von Inseldichten und die Erstellung von

Insethistogrammen wurden im Rahmen einer Zusammenarbeit von U. Littmark entwickelt, der

auch die Bildauswertung durchflihrie.
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der Zeit resultiert, da kleine Kristalliten nach und nach verschwinden und die verblei-
benden Kristalliten wachsen. Unterstellt man einmal die Giltigkeit einer &hnlichen Ab-
hangigkeit von Dampfdruck und Radius auch im zweidimensionalen Fall, so kann man
sich fragen: Was passiert, wenn eine durch viele kleine Inseln bestimmte Morphologie,
die bei tiefer Temperatur erzeugt wurde, schiagartig auf eine viel hdéhere Temperatur
Taus>TS gebracht wird? Durch die Erh8hung der Temperatur werden pldtzlich neue und
intensive Mechanismen der thermischen Erzeugung von Leerstellen zuganglich und eine
im Vergleich zur Temperatur TS sehr viel hthere Leerstellengasdichte wird sich bei Téms
ausbiiden. Die Ostwald-Reifung wird aiso sehr massiv zu Beginn der Ausheilung ein-
setzen. Der mittlere Dampfdruck und damit der Massentransport wird insbesondere auf-
grund des kleinen anfdnglichen mittleren Radius r sehr groB, und daher die Zunahme des
mittieren Radius F mit der Zeit sehr schnell sein. Durch die exponentielle Abnahme von
P(r) mit r wird sich die Zunahme von 7 schnell verlangsamen. Flr die inseldichte kann
man also eine anfénglich sehr schnelle und dann sich immer weiter verlangsamende
Abnahme erwarten, etwa in Form eines Exponentiaigesetzes.

Bringen wir jetzt die bei 245K zerstdubte Probe schlagartig auf die Ausheiltemperatur von
760K, so wird sie aufgrund ihrer anfinglich sehr hohen inseldichte eine sehr schnelle
Abnahme in der Inseldichte erleben und schon nach einer sehr kurzen Zeit 6t den Wert
der Inseldichte der bei 645K erzeugien Probe erreichen. Schaltet man zu diesem Zeit-
punkt auch die Ausheilung dieser zweiten Probe ein, so werden beide Proben eine exakt
gleiche mit der Zeit abnehmende Inseidichte besitzen, bis die Ausheilung der bei 245K
zerstdubten Probe nach 120s beendet wird. Die bei 645K zerstdubte Probe wird noch die
Zeit 6t weiter ausgeheilt, bis sie ebenfalls 120s Ausheilzeit erreicht hat. in der Zeit t wird
sich aber jetzt die Inseldichte der bei 645K zerstdubten Probe praktisch nicht mehr
dndern, da aufgrund der kleinen Inseldichte am Ende der Ausheilzeit die Abnahme der
[nseldichte mit der Zeit nur noch schwach ist. Diese Argumentation erkldrt die im Rahmen
der MeBgenauigkeit ununterscheidbaren Inseldichten der ausgeheilten 245K/760K- und
642/760K-Proben.

Als ndchstes wird die Verdnderung der Inseldichte mit der ZerstZubungszeit ts fir eine
direkte 760K-Probe diskutiert. Die Abb. 54 zeigt die Werte der inseldichte nach je 7,55,
15s, efc. Zerstdubungszeit. Fluenz und Zerstdubungszeit sind direk! proportional zuein-
ander, und nach 120s sind 0,45ML abgetragen. Die Kurve zeigt ein anfanglich sehr starkes
Wachstum der Inseldichte, bis bereits nach i5s Zerstdubungszeit eine Sattigung in der
Inseldichte auftritt. Zwischen 15s und 30s Zerstdubungszeit wird ein breites Maximum der
Inseldichte erreicht, und schiieBlich beginnt sie langsam wieder zu fallen und liegt nach

120s Zerstdubungszeit um rund 20% unterhalb des Maximalwertes.
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Wie ist dieser Verlauf zu erkldren? In der Anfangsphase der Zerstdubung fiegen keine
Leerstelleninsein vor. Die Dichte des Leerstellengases steigt durch die Abwesenheit von
Senken und die stdndige Zufuhr von Leerstellen aus der Zerstdubung auf sehr grofie
Werte an. SchlieBlich werden sich durch Dichtefluktuation des Leerstellengases Zusam-
mentagerungen bilden kénnen. Ist jetzt die Dichte des Leerstellengases zumindest lokal
so groB, daB die Wahrscheinlichkeit, eine weitere Leerstelle anzulagern, gréBer ist als
die Wahrscheinlichkelt, eine Leerstelle an das Leerstellengas abzugeben, so wiachst die
Leerstellenzusammenlagerung weiter und bildet einen stabilen Inselkeim. Mit anderen
Worten: Der lokale Dampfdruck des durch Zerstdubung erzeugten Leerstellengases muB
gerade den Dampfdruck P(r} der Leerstellenzusammenlagerung mit dem Radius r Gber-
steigen, genau dann kann diese Zusammeniagerung wachsen, Innerhalb sehr kurzer Zeit
werden sich sehr viele solcher Inselkeime ausbilden. Durch die Keimbildung und das
Wachstum der Keime entstehen sich schnell verldngernde Stufen, die Senken flir die
durch Zerstdubung erzeugten Leersiellen sind. Damit nimmt die Dichte der durch
Zerstaubung erzeugten Leerstellen in der Oberflache sehr schnell ab. Die Bildung von
Inselkeimen wird immer unwahrscheinlicher und ist im wesentlichen in diesem Stadium
beendet. Die Inseldichte geht daher in einen Sattigungsbereich hinein, und die von auBen
zugeflhrten Leerstellen bewirken lediglich noch ein Inselwachstum. Andererseits ent-
wickeln die Inseln nun aber selbst einen durch deren mittleren Radius 7 bestimmten
mittleren Leersteliendampfdruck P(r) im Raum zwischen den Inseln. Als Konsequenz wird
sich dem Inselwachstum eine Ostwald Reifung Gberlagern. Im Falle der Ostwald-Reifung
wdhrend des Wachstums werden allerdings nicht alle Insefn mit einem Radius r<r
schrumpfen, sondern nur solche Inseln, deren durch die Ostwald-Reifung bedingte Leer-
stellenabgabe an das Leerstellengas nicht durch Anlagerung von Leersteilen aus der
Zerstdubung kompensiert werden kann. Zwar langsamer als in Abwesenheit der durch
die Zerstdubung zugefithrten Leerstellen wird die Inseldichte nichts desto trotz allmihlich
wieder zu fallen beginnen. Diese Analyse ist in Ubereinstimmung mit der langsamen Ab-

nahme der Leerstelleninseldichte nach ca. 30s Zerstdubungszeit.

In der Abb. 54 sind bei 120s Zerstidubungszeit zum Vergleich mit der Inseldichte der di-
rekien Probe die Inseldichten der beiden ausgeheilten Proben eingetragen. Die Dichten

der ausgehsilten Proben von 2,37 x 10—5-’-’%’—” bzw. 239 x 10,5£s;__{n_ unterscheiden

sich tatsdchlich nur wenig von der Dichte der direkten Probe von 1,94 x 10—5—{—”—‘3-?2—'2— Die
bestimmende Wirkung des thermisch von den Inseln erzeugten Dampfdruckes P(r) fur die
zeitliche Entwicklung der verschiedenen Proben dirfte der Grund fiir die nahezu iden-

tischen Endzustandsdichten sein.
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Abb. 54. Fluenzabhingigkeit der Inseldichte: Inseldichien bei T_=760K in Abhangigkeir von

der Zerstidubungszeit t.. Bei 120s Zerstiubungszeit sind die Inseldichten der aus-
geheilten 245K/760K- und 645K/760K-Proben zum Vergleich eingetragen.

Um das plausibel zu machen, wird jetzt die zeitliche Entwicklung der direkten Probe
idealisiert. Die Insetkeime der direkten Probe werden nun siZmtlich zum Zeitpunkt t=0
erzeugt und zwar in einer Dichte, die durch den Dampfdruck dieser Inselkeime bei der
Erzeugungstemperatur nach oben begrenzt ist. Die Inseldichten der beiden auszuheil-
enden Proben zum Zeitpunki t=0 werden erheblich gréBer sein als die der idealsierten
direkten Probe bei t=0, da die Temperatur bei ihrer Erzeugung erheblich kieiner war. Die
120s Ausheilung auf einer einheitlichen Temperatur bewirkt nun far alle drei Proben eine
Ostwald-Reifung. Wie bereits oben beim Vergleich der beiden ausgeheilten Proben de-
monstriert wurde, bewirkt die Ostwald-Reifung trotz stark unterschiedlicher Anfangszu-
standsdichten eine nahezu einheitliche Endzustandsdichte. Die Endzustandsdichie der
direkten Probe wird aufgrund der niedrigsten Anfangszustandsdichte etwas geringer als
die der ausgeheiiten Proben sein, in Ubereinstimmung mit der Beobachtung.

Bleibt die Argumentation giiltig, wenn das Inselwachstum mitbericksichtigt wird? Uber-
lagert man der Ausheilung der "idealen” direkten Probe den WachstumsprozeB, so be-
wirkt dieser, wie oben erldutert, eine Abschwichung der durch die Ostwald-Reifung be-
wirkten Inseldichteabnahme mit der Zeit. D. h. die direkie Probe startet in die Ausheilzeit
mit der geringsten Inseldichte, aber die Abnahme der Inseldichte ist auch etwas geringer
als ohne den gleichzeitigen Wachstumsproze. Die Mitberlcksichtigung des inseilwachs-
tums fir die “ideale” direkte Probe bewirkt damit zusatzlich eine Angleichung der End-

zustanddichten von ausgehe.ilteﬂ 'und direkten Proben.
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Abbk. 55. inseigréBenhistogramme: (a) Histogramm der ausgeheilten 245K/760K-Probe, (b)
Histogramm der direkten 760K-Probe. Aufgetragen ist die Anzahl der Inseln pro

GréBenkanal.

Nachdem nun die nahezu ununterscheidbaren Endzustandsdichten von direkten und
ausgeheilten Proben diskutiert wurden, kann untersucht werden, ob sich direkte und
ausgeheilte Proben nicht doch in charakteristischer Weise voneinander unterscheiden.
Dazu untersuchen wir die nach Ende der Zerstdubung bzw. Ausheilung zu erwartenden
Verteilungen der InselgrdBen.

In der Abb. 55 werden die InselgréBenverteilungen far die 245K/760K-Probe (a) und die
direkte 760K-Probe {b) dargestelit. Die Verteilung der 245K/760K-Probe in Abb. 55a zeigt
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im wesentlichen mit wachsender InselgréBe einen exponentiellen Abfall der Inselzahl. Ein
schwach ausgepragfes Maximum in der Inselzahl befindet sich bei sehr kleinen Insel-
gréBen. In Abb. 55b zeigt die InselgroBenverteilung der direkten 760K-Probe ein deut-
liches und zu gréBeren Inseln hin verschobenes Maximum. Die Inseln der direkien Probe
haben eine tendenziell einheitlichere GréBe. Diese Aussage ist auch direkt durch den
Vergleich von Abb. 47b und e in Kapitel 4.3 zu bestatigen. Definiert man als Verteilungs-
breite das Doppelte des Abstandes des Maximums der Verteilungshdhe von der rechts
davon befindlichen halben Maximalhdhe der Verteilung, so hat die direkte Probe gegen-
aber der ausgeheilten Probe eine kieinere Verteilungsbreite.

Wie sind die deutlichen Unterschiede in den Inselverteilungen direkier und ausgeheilter
Proben zu erkldren? Die 245K/760K-Probe beginnt die Ausheilzeit ausschlieBlich mit In-
seln, die sich im GréBenkanal der kleinsten Inseln befinden, also in der Abb. 55a ganz
links. Durch die einsetzende Ostwald-Reifung erfolgt nun ein Wachstum einiger inseln bei
gieichzeitiger Dissoziation und damit Abnahme der Anzahl kleiner Inseln. Per lange
exponentielle Abfall der Verteilung zu groBen Inseln resultiert daraus. Fir die direkte
Probe wird der aus der Ostwald-Reifung der Inseln resultierenden Verteilung durch das
gleichmaBige Inselwachstum aus der Leerstellenproduktion der Zerstdubung noch zu-
sétzlich eine gleichmaBige Verschiebung nach rechts zu groBen [nseln hin Oberlagert.
Das im Vergleich zur ausgeheilten Probe nach rechs zu groBen Inseln hin verschobene
Maximum der Inselverteilung der direkien Probe in Abb. 55b resultiert also aus dem
WachstumsprozeB. Oben hatten wir bei der Diskussion der Fluenzabh#ngigkeit der In-
seldichte gesehen, daB fur direkt erzeugt Proben die Ostwald-Reifung erst nach einiger
BeschuBzeit beginnt bedeutsam zu werden und damit die Inseldichte zu reduzieren be-
ginnt. Daraus kann man folgern, daB die Ostwald-Reifung fir die direkte Probe weniger
lange die Inselverteiiung verbreitert. Damit wird die geringere Verteilungsbreite der
Verteilung der direkten Probe gegeniber der ausgeheilten Probe verstdndlich. Zusam-
mengefaBt ergeben sich trotz ununterscheidbarer Inselformen und -dichten deutliche,
durch den WachstumsprozeB der direkten Probe bestimmte Unterschiede in der insel-

gréBenverteilung von direkten und ausgeheilten Proben.

SchlieBlich wird in diesem Kapite! die Messung der Temperaturabhdngigkeit der Insel-
dichte von direkien Proben vorgestelit.

Bereits an einigen Stellen in dieser Arbeit wurde direkt oder indirekt darauf Bezug ge-
nommen, daB die nach Zerstdubungsende beobhachtete Inseldichte mit steigender Tem-
peratur Tsimmer weiter absinkt. Diese Abnahme der Inseldichte wird in der Abb. 56 noch
einmal kiar demonstriert. Die Begriindung fir die Abnahme der Inseldichte mit der Tem-

peratur beruht wesentlich auf der mit der Temperatur steigenden Anzahl und Intensitét
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von Mechanismen, die zur Ablésung von Leerstellen von den Leerstelleninseln flihren.

Die Ablésung von Leerstellen ist in zweifacher Weise wirksam:

1. Durch Fluktuationen gebildete kleine Leerstellenzusammenlagerungen werden bei
héheren Temperaturen wesentlich schneller wieder eine Leerstelle an das Leerstel-
lengas abgeben, d. h. die Wahrscheinlichkeit, in der Zeit vor der AblGsung der Leer-
stelle eine weitere Leerstelle anzulagern, sinkt mit wachsender Temperatur und da-

mit auch die Wahrscheinlichkeit, stabile inselkeime zu bilden.

2. st einmal die Nukleationsphase Uberwunden, so wird durch Ostwald-Reifung, d. h.
durch den Leerstellenaustausch zwischen den Inseln, die Inseldichie mit der Zeit

abnehmen; dies wird sie umso starker, je stdrker thermisch Leerstellen am Inselrand

erzeugt werden,

Die obigen Aussagen sind natlrlich nur dann korrekt, wenn Gberhaupt in nennenswertem
MaBe Leerstellen thermisch erzeugt werden. Werden Keine Leerstellen thermisch er-
zeugt, so wird nur die Mobilitdt der aus der Zerstdubung stammenden Leerstellen die
Inseldichte bestimmen /169., 62./. Ein direkter Beweis dafir, daB die Mobilitdt der er-
zeugten Leerstellen nicht in allen Temperaturbereichen die Inseldichte bestimmen kann,
wird unten gegeben.

In der Abb. 57 ist die mit digitaler Bildverabeitung ermitielte Inseldichte nach
Zerstdubungsende in halblogarithmischer Darstellung gegen T;' aufgetragen. Um die In-
seldichte zu bestimmen, wurden typischerweise fiir jede Zerstdubungstemperatur mehr
ais 500 Inseln in von praexistenten Stufen freien Gebieten ausgewertet. Bet hohen Tem-
peraturen Ts ist die Kurve durch die schnell schlechter werdende Statistik begrenzt: Bei
850K befinden sich nur noch wenige {(<10) Inseln auf einem von préexistenten Stufen
freien Gebiet maximaler Rasterweite. Zu tiefen Temperaturen hin ist die Messung unter-
halb von etwa 500K durch das Auftreten der Verastelungsform begrenzt. Die Bestimmung
von Inseldichten ist far die Verastelungsform praktisch nicht moglich. Aufgrund der guten
Inselstatistik sind die Fehler in den MeBpunkten im wesentlichen durch die Reproduzier-
barkeit der Probentemperatur und die Genauigkeit ihrer Messung bestimmt. Die Proben
wurden, abgesehen von der Zerstdubungstemperatur, unter identischen Bedingungen
hergestellt und es wurde in allen Fillen 0,45ML abgetragen.

Oben wurde ausgefithrt, daB die Prozesse, die die Abhdngigkeit der Inseldichte von der
Temperatur bestimmen, thermisch aktivierte Prozesse sind. Daher kann bei
halblogarithmischer Darstellung der Inseldichte gegen T;' zumindest ein stlckweise ge-

rader Verlauf der Kurve erwartet werden: In einem scichen geraden Kurvenstick wird die
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6. Temperaturabhingigkeit der Inseldichte aul STM-Blldern: TS:625K {a), TS=680K

(b), T, =735K (c), T,=850K (d), A=0,45ML, R=3300Ax3300A.

Inseldichte dann wesentlich durch einen Koeffizienten D = Dyeis bestimmt. Dabei sind

D0 und o Konstanten.

Die Abb. 57 zeigt vier Bereiche. Einen Bereich schwacher Steigung unterhalb von 625K
(Bereich 1), einen in guter Approximation geraden Kurvenverlauf zwischen 625K und 760K
(Bereich 2), einen klar ausgepragten Sprung in der Inseldichte zwischen 780K und 790K
(Bereich 3) und schlieBlich den Ansatz eines Kurvenstickes mit deutlich geringerer Stei-
gung als im Bereich 3 (Bereich 4).

Nimmt man nun an, die Inseldichte wirde durch die Mobilitdt der monoatomaren Leer-

stellen bestimmt, so wirde man eine Gerade Ober den gesamten Temperaturbereich er-
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A_bb. 57. Temperaturabhingigkeit der inseldichte

warten. Die Mobilitdtsannahme ist nicht mit den deutlich erkennbaren Knicken und
Springen im Kurvenverlauf vereinbar. Nur der zur niedrigsten Temperatur hingelegene
gerade Kurvenabschnitt kann durch die Mobilitédt der Leerstellen bestimmt sein. Wir kon-
nen daher versuchsweise die Annahme machen, die Steigung im Bereich 1 sei durch die
Mobilitdt der Leerstellen aus der Zerstdubung bestimmt, d. h. in diesem Temperaturbe-
reich sei die thermische Erzeugung von Adatomen und Leerstellen noch nicht signifikant.
Diese Annahme ist in Ubereinstimmung mit den in den letzten Kapiteln diskutierten
Messungen; die thermische Erzeugung von Adatomen setzt erst bei Temperaturen cber-
halb von 600K signifikant ein (siehe auch Kapitel 4.1 und 4.2). Im ersten Teil dieses Ka-
pitels hatten wir gesehen, daB die Inseldichte nach 0,45ML Abtragung nur wenig unier
dem Maximalwert der Inseldichte um 0,1TML Abtragung liegf. Unter diesen Bedingungen
ist das von Cherns /62./ entwickelte Modell zur Bestimmung der Aktivierungsenergie fir

die Migration von Leerstellen aus der maximalen Inseldichte anwendbar (siehe Kapitel

2.3). Da

ELe,
Nooce 3kT [4.4.2]

ergibt sich aus der Steigung der Inseldichtekurve im Bereich 1 ein Wert fir die Aktivie-

rungsenergie der Leerstellenmigration von ELe=0,6eVi0,1eV. Der Einsatz der Migration

128




der Leersfellen auf Pt(111)} wurde bei 180K beobachtet /15./. Im Vergieich mit anderen
experimentell ermiftelten Migrationsenergien von Platinadatomen und deren Tempera-
tureinsatzschwellen /168./ erscheint der Wert der Migrationsenergie von 0,6eV bei einer
Temperatureinsatzschwelle von 180K durchaus verninftig.

Bereich 1 und 2 werden von einem deutlichen Knick getrennt. Bei 825K muB demzufolge
ein neuer thermisch akfivierter atomarer ProzeB einsetzen, der fiir die Abl&sung von
[.eerstellen relevant ist. Dieser ProzeB scheint im wesentlichen die Verdnderung der In-
seldichte zwischen 625K und und 760K zu hestimmen. Der Sprung in der Inseldichte
zwischen 760K und 790K im Bereich 3 (wir fixieren die Sprungtemperatur auf 775K) deutet
wiederum den Einsatz eines neuen, fir die inselbildung relevanten atomaren Mechanis-
mus an. Wir werden zumindest auf den Sprung der Inseldichte bei 775K in Kapite! 4.5

zuriickkommen und eine Interpretation seiner Existenz geben kdnnen.
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4.5 RNukieation und atomare Prozesse auf der Oberflache

In den letzten Kapiteln war eine ganze Reihe von morphetogischen Effekten bei ver-
schiedenen Temperaturen abgeleitet worden. Es wird nun versucht, in einfacher Weise
eine Systematik in diese Beobachtungen zu bringen und ein Modell zu entwickeln, das
zumindest grob die Einsatztemperaturen der verschiedenen, fir diese Effekte verant-
wortlichen, thermisch aktivierten, atomaren Prozesse vorhersagt. Wir beginnen die Ent-
wicklung des Modells mit einer Betrachtung tber die Temperaturabhangigkeit der mini-
malen Gréfle stabiler Leerstelenzusammenlagerungen.

Walton /169./ konnte zeigen, daf fir experimentell typischerweise realisierte hohe
Auftreffraten von Atomen auf die Oberfliche die GriBe eines stabilen Keimes klein ist und
gerung von Atomen, fur die die Wahrscheinlichkeit, um ein weiteres Atom zu wachsen,
gréBer ist als die Wahrscheinlichkeit, ein Atom durch Ablésung zu verlieren.

Die einfachste Konfiguration eines stabilen Keimes tritt auf, wenn die Temperatur so
niedrig ist, daf ein Dimer von Atomen im Mittel nicht in zwei Atome zerféllt, bevor ein

drittes Atom angelagert wird. Die fiir die Zerlegung des Dimers bendtigte Aktivierungs-

energie ist in erster Naherung durch

Eps=Eging + Esg [4.5.1]

gegeben, wobei EBind die Energie zur Aufldsung einer Bindung und EAd die Aktivierungs-
energie fur die Adatommigration ist. Erhéht man daher die Temperatur Uber einen kri-
tischen Wert TDA hinaus, so wird die thermische Zerlegung der Dimere ein so effekiiver
ProzeB, daB Dimere Keine stabilen Keime mehr sind.

Die nidchst starker gebundene Atomkonfiguration ist der Trimer in Form eines gfeichsei-
tigen Dreiecks. In dieser Konfiguration besitzt jedes Atom zwei Bindungen zu seinen
Nachbarn, statt wie beim Dimer nur eine Bindung. Wieder bleibt der Trimer bis zu solchen
Temperaturen TTA ein stabiler Keim, bis zu denen die Anlagerung eines weiteren Atoms
wahrscheinlicher als die Abldsung eines Trimeratoms ist. Die fur die Ablosung eines

Trimeratoms bendtigte Aktivierungsenergie betréagt in erster Ndherung
Erpa=2Egimg + Epg [4.5.2]

Oberhalb der Temperatur TTA ist der Trimer kein stabiler Keim mehr, denn die Ablosung
eines Trimeratoms wird bei dieser Temperatur so effektiv, daB im Mittel kein weiteres

Atomn angelagert werden kann, bevor der Trimer in einen Dimer zerfallt.
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a b C % g
Abb. 58. Stabile Inselkeime: Mit steigender Temperatur sind auf der (11t) Fliche eines
flachenzentrierten Metalls Dimere {a), Trimere (b) und Heptamere {(c) die kieinsien

planaren und stabile Keime. Die minimale Zahl von Bindungen der Atome des
Keims untereinander ist 1 beim Dimer, 2 beim Trimer und 3 beim Heptamer.

Zumindest fir die {111) Fliche eines kubisch flichenzentrierten Krisialls sind Zusam-
menlagerungen von vier, finf oder sechs Atomen genauso instabil wie ein Trimer: Auch
in diesen Konfigurationen ist die minimale Bindungszahl der Atome im Keim zweti. Erst
in der Konfiguration eines Heptamers in Form eines planaren Hexagons steigt die mini-
male Bindungszahl der Afome im Keim auf drei an. Oberhalb der Temperatur TTA ist da-
her der Heptamer ein stabiler Keim. Fur die Abldsung eines Heptameratoms wird die

Aktivierungsenergie
Epa = 3Eping + Eag [4.5.2]

benotigt. Wird die Temperatur weiter erhoht, so wird bei einer Temperatur THA die Ab-
l6sung auch eines dreifachgebundenen Heptameratoms so effektiv, daB der Heptamer
oberhalb dieser Temperatur kein stabiler Keim mehr ist.

Da jede planare Zusammenlagerung von Atomen auf einer {111) Fldche Atome mit nur 3
Bindungen zu seinen Nachbarn in derselben Lage enthalten wird, ist die Bildung eines
stabilen Keimes oberhalb der Temperatur THA sehr unwahrscheinlich, wenn tberhaupt
ma&glich.

Die gesamte Diskussion ist naturlich in analoger Form fur Leerstellen giltig, und die sta-
bilen Leerstelleninselkeime werden bei wachsender Temperatur Leersteliendimere ,
Leerstelfentrimere und Leersteilenheptamere mit entsprechenden Ubergangstempera-

turen T_ , T_, T  sein. Die Energien EDL E_ und EHL werden allerdings durch

DL’ TL' HL " ST
Epr = Egina + Erep [4.5.3]
Ery = 2Eping + Epe 7 [4.5.4]
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Ep =3Eging +Eiep [4.5.5]

gegeben. Im Gegensatz zur Situation bei den Adatomen hdngt die Aktivierungsenergie fir
den ersten Migrationsschritt einer Leerstelle von einem Keim weg von der KeimgréBe
ab und unterscheidet sich von der Leerstellenmigrationsenergie ELe'

Wir entwickeln im Folgenden ein einfaches Modell zur Bestimmung der Aktivierungsen-
ergien fiir ndchste Nachbarspriinge und bestimmen mit dessen Hilfe die Temperaturen
TDL’ TTL' TH!_’ TDA’ TTA'
Elementarprozesse, die bei ndchsten Nachbarspriingen eine Rolle spielen. Wird bei

und THA' Zundchst unterscheiden wir drei gualitativ verschiedene

einem Nachbarsprung eines Atoms eine Bindung vollstédndig aufgelést, so muB daflr der

oben schon eingefthrte Energiehetrag E aufgewendet werden. Als zweites werden bei

thermisch aktivierten Nachbarsprﬂngena;zrgght nur Bindungen vollstdndig aufgeldst, son-
dern noch haufiger werden Bindungen des Atoms geldst, die es auf dem nichsten Nach-
harplatz wiedereingeht. Bei der Migration einer Oberfiichenleeerstelle werden z. B. bei
jedem Migrationsschritt genau fiinf Bindungen gebrochen und auf dem neuen Platz wie-
der eingegangen. Wir ordnen dem Brechen einer Bindung, die anschlieBend auf dem
neuen Platz wieder eingegangen wird, eine Aktivierungsenergie EBrech zu. Als drittes
kommt noch die Erhaltung der Bindung bei gleichzeitiger Umorientierung der Bindung
durch den Nachbarsprung in Betracht. Die Aktivierungsenergie fir diese Umorientierung

wird im Modell vernachidssigt und Eum=0 gesetzt.
Um nun die Einsatztemperatur eines bestimmten Prozesses mithilfe dieser einfachen

Unterscheidungen  bestimmen zu  kénnen, werden zwei weifreichende und

simplifizierende Annahmen gesetzt:

1. Die Aktivierungsenergie eines thermisch aktivierten Prozesses ergibt sich durch

Aufsummation der Aktivierungsenergien der beim ProzeB beteiligten Elementarpro-

Zesse,

2. Die Aktivierungsenergien der betrachten atomaren Prozesse aul der P{(111} Oberfid-
che sind auf einfache Weise mit kritischen Einsatztemperaturen der Prozesse ver-

knipft, und zwar durch einen fur die verschiedenen Prozesse konstanten

Proportionalitiatsfaktor.

Die beiden Annahmen, die lineare Superposition von Elementarprozessen und die lineare
Skalierung von Temperatur und Energie, erlauben eine ldentifizierung von Aktivierungs-
energien mit Aktivierungstemperaturen und die Bestimmung der Aktivierungstempera-

turen von Elementarprozessen aus beobachteten Einsatztemperaturen morphologischer
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Effekte. Relaxiationseffekte wadhrend des Nachbarsprungs werden damit nicht explizit
berticksichiigt.

Als néchstes bestimmen wir nun die fiir unser Modell wesentiichen Temperaturen TBind
und TBrech' Wie oben bereits erwiitint, werden bei der Leerstellenmigration keine Bin-
dungen volistandig aufgeldst, aber funf Bindungen gebrochen und auf dem ndchsten
Nachbarplatz wieder eingegangen. Die Einsatztemperatur for die Migration von
Oberflichenleerstellen wurde bereits durch TEAS Messungen auf TLe:180K bestimmt
/15./. Dem Brechen einer Bindung, die anschlieBend auf dem neuen Platz wiedereinge-
gangen wird, kann man daher elne Aktivierungstemperatur von etwa einem finftel der
Aktivierungstemperalur der Leerstellenmigration zuordnen, d. h. TBreCthSK. Fur die
Abldsung einer Leerstelle von einem Leerstellendimer, -trimer bzw. heptamer ist die Zahl
der gebrochenen und wiedereingegangen Bindungen um die Zahi der volistdndig aufge-
tosten Bindungen reduziert, d. h. Tore = Tie = Torecns 1700 = Tie. — 218reen Thre = Tee — 3Tsrech
Fiir die Migration eines Adatoms ist das Brechen jeweils einer Bindung bei jedem
Diffusionschritt nofwendig {in diesem Fall wird die Migration ther Stapelfehlerpldtze zu-
gelassen, siehe auch /170./). Damit ergibt sich eine Aktivierungstemperatur TAd:BSK.
Von Basset u. A. /168./ wurde die Aktivierungsenergie fiir Platinadatomdiffusion auf
Pt(111) zu 0,07eV berechnet. Dies entspricht bei typischen Annahmen Uber die
pridexponentiellen Faktoren einer Aklivierungstemperatur von rund 25K in ordentlicher
Ubareinstimmung mit dem Modellwert.

SchlieBlich kann die Temperatur TBind mit Hilfe der mit dem STM gewonnenen Daten ab-
geleitet werden, Bereits im Kapitel 4.2 hatten wir den Ubergang von der
Verdstelungsform zur Inselform der Leerstellenzusammenlagerungen auf einen qualita-
tiven Ubergang im Anlagerungsverhalten der Leerstellen zurlickgefithet: Unterhaib von
475K ist die Anlagerung einer Leerstelle mit nur einer Bindung an eine Leerstellenzu-
sammenlagerung eine stabile Anlagerungsform, hingegen oberhalb von 475K ist die
Anlagerung mit nur einer Bindung instabil und die Anlagerung mit zwei Bindungen eine
stabitle Anlagerungsform. Daher kann die Temperatur TD!_ in etwa mit der Ubergangs-
temperatur von der Veridstelungsform in die Inselform identifiziert warden, d. h.
TDL=475K.

Da TD e 145K ergibt sich TBind:33OK, d. h. eine Platin - Platin Bindung in der Oberfla-
chenia;ge ist ab 330K mit erheblicher Wahrscheinlichkeit auflosbar.

Die Kenntnis von TBind und TAd ermoglicht bereits eine erste empirisch Gberprifbare
Prognose des Modells: Da Topa = Tgie + Tag = 330K + 35K = 365K erwartet man fur

Adatomzusammenlagerungen auf Pt(111) bei einer Temperatur von etwa 365K einen
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Ubergang von einer Veristelungsform auf eine Inselform analog zu dem Ubergang fur
Leerstellenzusammenlagerungen bei TDL:475K.

Was kann nun far die Temperaturen TTL und TTA' bei denen Leerstellentrimere bzw.
Adatomtrimere keine stabilen Keime mehr sind, erwartet werden? Bei diesen Tempera-
turen wichst die GriBe eines stabilen Keimes von drei Leerstellen (bzw. Atomen) auf
sieben Leerstellen (bzw. Atome), d. h. die Bildung eines stabilen Keimes wird bei Ober-
steigen dieser Temperaturen plétzlich erheblich unwahrscheinlicher. Daher 148t sich so-
woh! fir die Leerstelleninseldichte nach der Zerstidubung bei Trp = 2Tgne + Trie. = 770K als
auch fiir die Adatominseldichte nach der Homoepitaxie bei Tra = 2750 + Tag = 695K ein
drastischer Abfall in der Inseldichte erwarten. 1Im letzten Kapitel 4.4 bei der Diskussion
der Temperaturabhangigkeit der Inseldichte (siche Abb. 57) konnfe ein Sprung in der in-
seldichte bei 775K heohachtet werden. Diese signifikante Temperalur in der Temperatur-
abhingigkeit der Inseldichte stimmt nahezu exaki mit der Temparatur TTLz?YOK aus dem
Modell iiberein. Insbesondere erfihrt die experimentell beobachtete Leerstelleninsel-
dichte bei 775K eine drastische Abnahme in exakter Ubereinstimmung mit der Aussage
des Modells. Wia oben schon erwihnt, ergibt sich fur die Homoepitaxie veon Pt auf Pt{111)
eine weitere Prognose: Die Inseldichte der Adatominseln sollte bei 695K einen &hnlichen

Sprung wie die [nseldichte der Leerstelleninseln bei 775K aufweisen.

Bei Uberschreiten der Temperaturen T und THA ist auch ein Leerstellen- bzw.

Adatomheptamer kein stabiler Keim me:‘r_. Da keine planare Konfiguration mit einer
Minimalzahl von 4 Bindungen existiert, diirfte die Nukleation von Leerstellen- bzw.
Adatominseln nahezu unméglich werden. Bei der Temperatur Ty, = 3Tsme + T = 1065K
und der Temperatur Tys = 3Tg;0 + Tae = 1025K sollfen also jeweils Leerstelleninseln bzw.
Adatominseln praktisch nicht mehr zu beobachten sein'6. Mit anderen Worten: Spéte-
stens bei diesen Temperaturen sollte eine volistandige Stufenwanderung fir die
Zerstdubung bzw. Homoepitaxie vorliegen. Aus TEAS Messungen wurde die Stufenwan-
derung in der Homoepitaxie von Pt auf Pt(111) bei Temperaturen oberhalb von 9C0K er-
mitielt /171./, wiederum in grober Ubereinstimmung mit dem Wert THA: 025K, Weiterhin
xonnten in den  STM-Bildern bei 975K, der hochsten untersuchten

Zerstdubungstemperatur, noch Leerstelleninseln beobachtet werden, in Ubereinstim-

mung mit der Temperatur THL: 1065K.

18 Auch von praexistenten Stufen kdnnen sich nun Leerstellen bzw. Atome in Haibkristalagen
direkt abldsen. Die Anlagerungsraten wahrend der Zerstdubung bzw. Epitaxie werden jedoch
die Abldsungsraten leicht (iberireifen, so daB im Mittel ein Abbau bzw, Wachstum der von den

Stufen begrenzten Terassen erfolgt.

134




Mit der Annahime von Dimeren, Trimeren und Heptameren als stabilen KeimgréBen
konnten mit dem Modell spezifische Effekte far bestimmte Aktivierungstemperaturen
vorhergesagt werden: Ein Formitbergang in der Inselform, ein Sprung in der Inseldichte
und die Ausbildung der Stufenwanderung. Die experimentell beobachteten Effekte und
Aktivierungstemperaturen stimmen mit den Yorhersagen erstaunlich gut Gberein. Insbe-
sondere experimentell noch nicht dberprofte Vorhersagen zum Verhalten der
Adatominseln in der Homoepitaxie sollten eine weitere kritische Uberpriiffung des hier

vorgeschlagenen Modells erlauben.

Da das Modell scheinbar gut funktioniert, kann man versuchen mit seiner Hilfe zumindest
gréBenordnungsmaBig die Aktivierungstemperaturen solcher atomaren Mechanismen zu
bestimmen, von denen morphologisch relevante Auswirkungen erwartet werden kénnen.
Im Vergleich mit den STM Daten sollten dann moglicherweise interessante Zuordnungen
méglich sein.

Solange die Temperatur unterhalb der Temperatur TBmd:SSOK bleibt, sollte die
Ausheilung auf der Oberfliche nach Zerstiaubungsende unmittetbar beendet sein. Aus der
Zerstdubung stammende Adatome und Leerstellen werden unmittelbar nach
Zerstdubungsende an vorhandene Stufenkanten gewandert sein und dort Stufenadatome
bzw.Stufenleerstellen bildent?. Alle weiteren in diesem Temperaturbereich erlaubten
thermisch aktivierten atomaren Prozesse selzen die Existenz von Stufenadatomen bzw.
Stufenleerstellen voraus. Nach Zerstidubungsende werden aber auch Stuferadatome und
Stufenleerstellen nur solange entlang der Stufenkanten migrieren, bis sie an
Halbkristallagen eingefangen sind. Um ein Stufenadatom bzw. eine Stufenleerstelle wie-
der aus einer Halbkristallage zu entfernen, ist geméB dem Modell eine Aktivierungstem-
peratur von 435K notwendig (siehe Abb. 59). Andererseits bedeutet dies, dall mit dem
signifikanten Einsatz von Ausheilung nach Zerstdubungsende durch die thermische Er-
zeugung und Migration von Stufenadatomen bzw. Stufenleerstellen erst ab Temperaturen
oberhalb 435K gerechnet werden kann. Diese Aussage des Modells stimmt im groben
Raster der STM Messungen sehr gut mit den Beobachtungen iiberein. Messungen an
ainer bei 350K zerstdubten Probe bei eben dieser Temperatur von 350K zeigten keinerlei
Veranderungen der Morphologie (tber Stunden hinweg. Hingegen zeigt eine ausgeheiite
350K/450K-Probe sehr deutlich ausgepragte morphologische Unterschiede zur direkten
350K-Probe (man vergleiche Abb. 42b mit Abb. 45b). Der Einsatz der Ausheilung nach

7 Ein Stufenadatom bzw. eine Siufenleerstelle ist ein einzelnes Atom bzw. eine einzefne Leer-

stelle an einer, fokal in eine < 110> Richtung orientierten, Stufe.
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Abb. 58. Bildung eines Stufenadatoms: Atome der Oberflichenlage sind als volle, Leer-
stellen als leere Kreise dargestellt. Der betrachtete Nachbarsprung wird durch
einen Pfeil angedeuiet. Zur Erzeugung eines Stufenadatoms wird eine Bindung
aufgelést, eine Bindung in der Oberflichenlage und, wie bei jedem néchsten
Nachbarschritt, zwei Bindungen zur Unlerlage gebrochen. Die Aklivierungstempe-
ratur nach dem Modell solite daher T = Tging + 3Tgrec = 330K + 3 x 35K = 435K be-
fragen.

Zerstaubungsende auf Pt{111) muB daher zwischen 350K und 450K liegen, in Uberein-
stimmung mit der Aktivierungstemperatur von 435K aus dem Modell.

Bevor nun Prozesse, die die Auflosung zweier Bindungen vorraussetzen, (T> 660K)
mdoglich werden, kénnen bereits Adafome und Leerstellen thermisch erzeugt werden.
Diese Prozesse sind allerdings nicht sehr effekliv, denn sie sefzen die Erzeugung eines
Stufenadatoms (einer Stufenleerstelle) an einer Halbkristallage, die Migration, und die
Ablosung des Stufenadatoms (der Stufenleeerstelle) an einer anderen Halbkristallage
voraus ( Abb. 80). Erst wenn zwei Bindungen aufgeldst werden kénnen {T> 660K}, setzen
nach und nach zahlreiche Prozesse ein, die zu einer verstdrkten thermischen Erzeugung
von Adatomen und Leerstellen fihren.

Wie kann nun im Rahmen des Modells die Bildung der Gleichgewichisform, das Einsetzen
der geschichteten Abtragung und die Ausbildung der groBen Verarmungszone auf der
unteren Terrasse an Stufenkanten einheitiich bei 700K erkldrt werden? Alle drei Effekte
wurden in Kapitel 4.3 einheitlich auf die Ausbildung eines Adatomgases bei dieser Tem-
peratur zuriackgefohrt. Als entscheidender Schritt zur Ausbildung eines Adatomgases
innerhalb der Leerstelleninseln und an préexistenten Stufen kann die Erzeugung von
Adatomen aus Stufenadatomen identifiziert werden (Abb. 61). Im Gegensatz zu den in
Abb. 60 skizzierten Prozessen erfolgt die Abidsung der Atome direkt und an einer belie-
bigen Stelle der Stufenkante, wodurch eine drastische Zunahme der Abldsungsrate er-

wartet werden kann. Dieser Mechanismus hat im Rahmen unseres Modells eine Einsatz-
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Abb. 60. Erzeugung eines Adatoins bei niedrigen Temperaturen: (3} Migration eines
Stufenadatoms an eine geeignete Halbkristallage {Aklivierungstemperatur 105K) (b)
ANOVAY f oy R B[l e fA L4

Sprung in die Eckposition {Aktivierungstemperatur 400K) {c) Abldsung (Aktivie-
rungstemperatur 435K).

temperatur von 695K in nahezu perfekier Ubereinstimmung mit der beobachteten
Einsatztemperatur von 700K {iir die Ausbildung des Adatomgases.

Bei weiterer Temperaturerhéhung wird die direkte Erzeugung von Leerstellen aus
Stufenleerstellen bei 770K mdoglich (Abb. 62), der analoge Mechanismus fur Adatome
war bereits bei 695K erfaubt (Abb. 61). Die direkte Ablosung von Stufenadatomen wird
natirlich eine signifikante Erhdhung der Leerstellendichte im Raum zwischen den Leer-
stelleninseln bewirken. Der verstidrkte Leerstellenaustausch zwischen den Leerstellenin-
seln oberhalb dieser Temperatur bedingt eine verstirke Ostwald-Reifung und damit sollte
eine Abnahme in der inseldichte oberhalb dieser Temperatur bechachtbar sein. Tatsdch-
lich liegt bei 775K ein Sprung in der Inseldichte vor (Abb. 57). Dieser Sprung der insel-

dichie war aber bereits im Verlaufe dieses Kapitels dem Ubergang vom Trimer zum

Abb. 61. .Direkte Ablosung eines Si{ufenadatoms: Bei 635K wird nach dem Modelf die
Adatombildung durch Abldsung von Stufenadatomen von der Stufenkante méaglich.
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Abb. 82, Ablésung einer Sfufenleersieile: Die Slufenleerstelle kann sich oberhalb von 770K
gemdaB dem Modell direkt von der Stufenkante abldsen.

Heptamer als stabilem inselkeim zugeschrieben worden, der ebenfalls bei derselben
Temperatur stattfindet. Diese Ubereinstimmung ist kein bloBer Zufall, vielmehr reprdsen-
tieren der Ubergang vom Trimer zum Heptamer und die Abldsung von Stufenleerstellen
von der Stufenkante zwei Seiten derselben Sache: Der Ubergang in der Keimgréfie wird
gerade durch die Moglichkeit der Abldsung zweifach gebundener Leerstellen oberhalb
von TTL bedingt, d. h. durch die Ablésung von Stufenleerstellen. Derselbe Mechanismus
bewirkt also die Senkung der Nukleationswahrscheinlichkeit und die Intensivierung der
Ostwald-Reifung, und die Wirkung ist in beiden Fillen gleich: sie besieht in der Senkung
der beobachtbaren Inseldichie ( diese Feststellung ist in Ubereinstimmung mit den in
Kapitel 4.4 betrachteten Faktoren, die die becbachtbare Inseldichte bestimmen).

Bevor die Diskussion der atomaren Prozesse beendet wird, soli hier darauf hingewiesen
werden, daBl es auch Mechanismen geben kann, die im Rahmen des Modells nicht adé-
quat behandelt werden kéonnen. Immer wenn weitlere Spriinge als n3chste Nachbar-
sprilnge in Betracht gezogen werden oder ein Mechanismus die korrelierte Beweagung
von z. B. zwei Atomen vorraussetzt, so wird die Aktivierungstemperatur nicht ohne
weiteres durch Superposition ermitielbar sein oder auch der Proportionalitdtsfakior zwi-
schen Aktivierungstemperatur und Aktivierungsenergie verschieden von dem bislang
angenommenan sein. Solche Prozesse, die hier nicht behandelt werden, kénnen aber
durchaus von Bedeutung sein. | _ s

Dieses Kapitel schiiedt mit einer Bemerkung zur Rechtfertigung des :a'_nge_we_ndeten Ma-
dells. Setne Rechtfertigung liegt sicherlich ausschiieBlich 'i.n éein_er erkldrenden Kraft und
nicht in den Qualitdten des Modells seibst. Es erlaubt die STM-Daten in Beziehung zu
einfachen Annahmen uber stabile inselkeime und relevante atomare Mechanismen zu

setzen. Die Kohdrenz des resultierenden Bildes bestétigt nicht nur die aus den Beob-
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achtungen abgeleiteten Schliisse, sondern stitzt auch die Annahme, daB die stabilen
Keime im betrachteten Temperaturbereich Dimere, Trimere und Heptameras von Leer-

stellen sind.

Die Tatsache, daB die relevanten Temperaturwerte T und TBre \ des Modells selbst

aus beobachteten Einsatzschwellen von thermisch ak’?ilvniirten ProzZssen abgeleitet wur-
den, konnte eine implizite Mitbertcksichtigung von Relaxiationeffekten fur die betrach-
teten Prozesse bewirkt haben. Andererseits ist auch die Annahme einer linearen
Skaiierung von Temperatur und Energie scheinbar nicht zu schiecht erfilit. Weiterhin ist
zu bemerken, daB alle relevanten morphologischen Effekte nach Zerstaubung mit 600eV
Ar™ lonen mit einem einheitlichen Fius abgeleitet wurden. Damit wurde die Abh&dngigkeit
von Temperatureinsatzschwelien vom FiuB von vornherein aus der Diskussion eleminiert.
Allerdings koénren die abgeleitelen Prognosen fir morphologische Effekte beim
homoepitaktischen Wachstum von Pt(111) quantitativ nur bei Verwendung eines solchen
Adatomerzeugungsflusses zutreffen, der zum in dieser Arbeit benutzten Leerstellener-
zeugungsfiuB Ahnlich ist.

SchlieBlich soll die Temperatur T in Beziehung zu Bindungsenergien gesetzt werden,

Die Kohédsivenergie for Platin beti’:;(tj 5,83eV /172./. Sie ist die Energie pro Atom, um einen
Festkérper in seine Bestandteile zu zerlegen. Damif hefragt bei sechs zu zerlegenden
Bindungen die Pt-Pt Bindungsenergie 0,97¢V. Die Migrationsenergie einer
Oberfldchenleerstelle wurde in Kapitel 4.4 zu 0,6eV bestimmt, die Migrationsenergie einer
Festkorperleerstelle betrdgt 1,45eV /35./. Die beobachteten Altivierungstemperaturen
waren 180K und 500K /14., 35./. Die damit ableitbaren Aktivierungstemperaturen fir das
Brechen einer Pi-Pt Bindung mit einer Bindungsenergie von 0,97 eV betragen 290K bzw.
335K. Dies zeigt, daB die im ohigen Modell angenommene Aktivierungstemperatur zum

Brechen einer Pt-Pt Bindung in der Oberflachenlage vereinbar mit anderen Daten ist.
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5.0 Morphologie nach Helium implantation

In diesem zweiten Ergebniskapitel werden zusétzliche morphologische Effekie auf der
Probenoberflache diskutiert, die speziell durch Helium Implantation verursacht werden.
Die morphologischen Effekte der Zerstdubung durch He™ lonen unterscheiden sich nicht
von denen, die bereits far ArT lonen diskutiert wurden. Morphologische Effekte an der
Oberflache durch die Heliumimplantation sind mit der Heliumblédschenbildung unter der
Oberfliche verkniipft; die Abwesenheit solcher morphologischen Effekte bei
Ar T lonenbeschuB ist auf die fehlende Bldschenbildung bei diesem Edelgas unter den
verwendeten BeschuBbedingungen zurtickzufihren (in Ubereinstimmung mit der Analyse
in Kapitel 2.2). Die im Kapitel 2.2 diskutierten Resultate sind wesentlich far das Ver-

standnis der in diesem Kapitel dargestellten Experimente.

51 Wachstumsmechanismus der Heliumblaschen

Abb. 63. Adatominseln nach Helium lonenbeschuB: T =735K, Ds=5,3x1o19’°—$5’—,

R =3300Ax3300A, lonenenergie E= 1keV
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Bereits in Kapitel 2.2 wurden mogliche Wachstumsmechanismen von Heliumbldschen bei
tiefen Temperaturen unterhalb von 0,5Tm diskutiert: Viele Untersuchungen sind mit der
Annahme des “loop-punching” als dominierendem Wachstumsmechanismus vereinbar
/44, 45, 46., 47., 48., 50., 51./, allerdings konnte das Wachstum durch Anlagerung
beschuBinduzierter Leerstellen nicht ausgeschlossen werden /43., 54./. In diesem Kapitel
wird die Dominanz des “loop punching” fir das Blaschenwachstum klar erwiesen.

In der Abb. 63 ist die Oberflachenmorphclogie der Pt{111) Probe nach einer Fluenz von
53x 1019%%3- 1keV He™ lonen bei einer Zerstdubungstemperatur von 735K gezeigt.
Neben den bereits vom Ar' lonenbeschuB her bekannten Leerstelleninsein, die bei

dieser Temperatur nahezu ihre Gleichgewichtsform annehmen, sind folgende neuartige

Effekte beobhachtbar:

1. Zahlreiche moncatomar hohe Adatominseln, ebenfalls nahezu in Gleichgewichtsform,

mit GréBen bis zu einigen 100A

2. Im Bild als hell erkennbare Ausbeulungen mit subatomaren Hohen und mit GréBen,

die mit den Adatominseln vergleichbar sind.

Wir wenden uns zunichst der Analyse des Ursprungs der Adatominseln zu. Eine nahe-
lliegende Vermutung ist es, die Adatominsein als Reststlicke einer héheren Lage zu be-
trachten, die durch Umlagerung und Diffusion die Gleichgewichtsinselform angenommen
haben. Ahnliche “Restinseln” wurden ja bereits ab und an nach Ar™ lonenbeschuB be-
obachtet. Eine sehr sorgfiltig durchgefihrte Analyse der Abtragungsmenge zeigt jedoch,
daB in diesem Fall tatsdchlich hochsten 0,4ML abgetragen wurden; die Adatominseln be-
finden sich also auf der vor BeschuBbeginn ohersten Lage. Als zweite Médglichkeit der
Inseientstehung ist die Nukleation von beschuBinduzierten Ad- und aufgestiegenen
Zwischengitieratomen in Betracht zu ziehen. Beim Ar™ lonenbeschuB wird aber die
Nukleation voﬁ Targetadatomen nur bis zu Temperaturen von 350K beobachtet. Eine
Nukleation der beim He ™ ionenbeschufl bei 735K erzeugten Targetadatome ist damit si-

cherlich auszuschlieBenis,

¢ Die Annahme der Nukleation der Adatominseln aus Targetadatomen wiederspricht auch kfar
der Beobachiung von zwei oder mehr aufeinandergestapelien Adatominseln, wie es nach dem

BeschuB bei 735K in der Abb. 67 ¢ und d zu sehen ist.
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Abb. 64. Adatominseln durch "loop punching”: {(a) Der Bldschengasiberdruck flihrt zur
Abschniirung einer Zwischengitteratomscheibe {b), die im flachenzentrierten Gifter
durch {iber sie hinweglaufende Partialversetzungen an die Oberfliche gleiten kann,
wo sie eine Adatominsel bildet {c). Dieser Mechanismus fithrt bei mehrfachem
VersetzungsringausstoB zu Pyramidenbildung an der Oberflache (d).

Die Adatominselbildung wird daher als direkte Konsequenz der Heliumimplantation be-
trachtet. Die Abb. 64 zeigt den vorgeschiagenen Mechanismus der Adatominselbildung:
Die durch den Heliumionenbeschull gebildeten Heliumbldschen stehen unter hohem
Gaslberdruck. Diese Bliaschen emittieren Zwischengitteratomscheiben, die Im
flichenzentrierten Gifter Frank Partialversetzungen mit Burgers Vektor /3 <111> sind
/173./. Die erzeugten Versetzungsringe kénnen durch {ber die sie hinweglaufende
Shockley Partiatversetzungen gleiten. Die Bewegung der Zwischengitteratomscheiben
von dem HMeliumbidschen weq ist motiviert durch die vom Heliumblédschen selbst er-
zeugte Spannung und gegebenenfalls weilere nachdrdngende
Zwischengitlteratomscheiben. Bis hierhin entspricht das dargestellte Szenario genau dem
in der Literatur beschriebenen “loop punching” {vgl. auch Abb. 8). Die Emission und
Bewegung von Zwischengitterscheiben in Richtung der Oberfldche ist im Falle geringer
Impiantationstiefen aber besonders beginstigt: An der Cberfidche kann der Verset-
zungsring vollstandig durch Bildung einer Adatominsel ausheilen und die mit der Ver-
setzungslinie verknlpfie elastische Energie gem&B Formel [ 2.2.3 1 wird nahezu voli-
standig gewonnen2C. Der Energiegewinn durch die Annihifation des Versetzungsrings an
der Oberfliche ist mit einer attraktiven elatischen Wechselwirkung von Versetzungsring
und Oberfldche verknupft. Diese Wechselwirkung kann prinzipiell durch die Anziehungs-

kraft einer im gleichen Abstand oberhalb der Oberfléche liegenden "Bildversetzung” be-

schrieben werden /174./.

20 {ediglich ein im Vergleich dazu kleiner Energiebetrag ist mit der Erzeugung der Stufenkante

der resultierenden Adatominsel verknipft
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Abb. 65. Unvollstindige Adatominsel: TS, DS und E wie in Abb. 63, R=1650Ax1650A. Links
wird der Schniit durch eine ausgepragie Ausbeulung gezeigl. Die Hbhe betrigt na-
hezu eine Monolage. Rechts wird eine unvollstindige Adatominsel gezeigt. Die In-
sel entwickelt sich oberhalb einer Ausbeuiung, wie das Linienprofil demonstriert.

Abb. 65 gibt flir dieses Bild deutliche Evidenz. In der rechten Bildhdifte ist eine unvoli-
stdndig entwickelte Adatominse] sichibar, deren Stufenkante in DurchstoBpunkien von 2
Versetzungen endet. Die VersetzungsdurchstoBpunkte haben eine Schraubenkomponente
normal zur Oberfliche und sind von umgekehrtem Vorzeichen. Eine solche
Versetzungkonfiguration wird im folgenden als Stufendipo! hezeichnet. Wie entsteht nun
eine unvollstdndige Adatominsel? Der mit der Zwischengitterscheibe verknilpfte Verset-
zungsring 6ffnet sich, sobald er die Oberfldche erreicht. Er wird zur Versetzungsline mit
zwei DurchstoBpunkten an der Oberflache, eben sinem Stufendipol, widhrend das zum
Ring fehlende Stiick bereits durch die Inselstufenkante ersetzt wird. In diesem unvoll-
stdndigen Ausheilungsstadium befindet sich gerade die in Abb. 65 rechts gezeigte un-
vollstandige Insel. Bei der weiteren Ausheilung wandert der Stufendipel immer ndher
zusammen bis die Versetzungsline unter der Oberflache ganz verschwindet und sich eine

perfekie Adatominsel gebildet hat.
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Interessanterweise entwickelt sich die Adatominsel in Abb. 65 rechts gerade oberhalb
einar Ausbeulung der Oberflache. Es erscheint daher plausibel, die Ausbeulungen mit bis
zU monoatomarer Hohe { wie in Abb. 85 links gezeigt) auf Gitterverzerrungen zurtickzu-
fithren, die durch unter der Oberfldche befindliche Heliumbldschen oder durch von diesen
erzeugte Zwischengitterringe bewirkt werden. In jedem Falle also markiert eine

Ausbeulung den Ort einer unter ihr liegenden Heliumblase.

Aus den STM-Bildern scheint durch die Becbachtung der Adatominseln klare Evidenz fir
die Dominanz des “loop punching” beim Heliumbldschenwachstum zu sprechen. Bei
beschuBinduziertem Blaschenwachstum, der Anlagerung von beim BeschuB erzeugten
Leerstellen an die Blaschen, bliebe die Existenz der Adatominseln schwer erkldrlich.
Bie}bt daher noch eine Rolle fur beschuBinduziertes Blaschenwachstum?. Durch die Er-
zeugung von Frenkelpaaren unter der Oberfldche bei 735K stehen prinzipiell mobile
Leerstellen und mobile Zwischengitteratome zur Verfligung. Man kénnte nun vermuten,
dafB die erzeugten Leerstellen zu den Heliumbldschen hinwandern und ihr Wachstum
bewirken, die erzeugten Zwischengitteratcme sich ebenfalls durch eine atftraktive ela-
stische Wechselwirkung zu den Blédschen hinbewegen und sich dort aber auBen um das
Bldschen herum ansammeln. Erst wenn sich die einzelnen Zwischengitteratome zu einem
vollstandigem Versetzungsring formiert haben, wird die Wanderung dieser Zwischengit-
terscheibe vom Bldschen weg an die Oberflache moglich. Die Maéglichkeit eines solchen
beschuBinduzierten Wachstumsmechanismus wird durch die Analyse des verfeinerien
Gasdruckkriteriums fir das “loop punching” in den Referenzen 45. und 46. nahegelegt {er
wird aber dort nicht vorgeschiagen). Aber auch ein solcher “raffinierter”
beschuBinduzierter Wachstumsmechanismus, der in Ubereinklang mit den bisherigen
Daten wére, kann als bedeutungslos erwiesen werden. Abb. 66 zeigt die Pt(111) Oberfla-
che nach folgender Behandlung: Eine Fluenz von 5,3 x 1013—!%?%7—- wurde mit 1keV He+
tonenbeschull aufgebrachi, um kleine Bldschenkeime zu bilden. AnschlieBend wurde mit
einer leneneanergie von 150eV eine weitere Fluenz von 1 x ‘iomﬁj;—%q— aufgebracht { die
Fluenzangabe ist in diesem Falle mit einiger Unsicherheit behaftet). Der bei dieser
lonenenergie maximal mogtiche Energietibertrag eines lons auf ein Platinatom von 12eV
tiagt deutlich unter dem zur dynamischen Bildung eines Frenkelpaares benétigen Energie
van rund 30 eV /175./. Das Helium wird also bei 150eV eher in die Probe injiziert als ein-
geschossen und der resultierende Schaden ist vernachléssigbar klein. Obwohl alse durch
den BeschuB weder Zwischengitteratome noch Leersielien erzeugt wurden, sind grofie
Adatominseln mit vielen 100A Halbmesser zu beobachten. Daraus ergibt sich, daB die von

den Heliumbléschen ausgestoBenen Zwischengitteratomscheiben nicht durch heim

BeschuBB erzeugte Zwischengitieratome gebildet werden. Beschadigungsinduziertes
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Abb. 66. Heliuminjektion: "E's=735K, R=33 Praimplantation mit 1keV lonen,

D. = 5,3 x 10%/onen{m®. AnschlieBend Injektion mit  150eV  lonen,
D=1 x 10%®lonenim®

Wachstum der Blaschen bleibt bei hoheren BeschuBenergien ein zwar moéglicher PozeB,

der aber, sofern er Uberhaupt existiert, keine signifikanten Wirkungen zeigt.
Zusammenfasend bleibt festzuhalten, daf die STM-Untersuchungen

1. starke Evidenz fur den Mechanismus des. “loop punching” als Mechanismus des

Bidschenwachstums geben.

2. den moglichen EinfluB von beschuBinduzierter Beschddigung als unrelevant fir das

Blaschenwachstum erweisen.

3. erstmals die Ausheilung von unter der Oberfliche erzeugten Versetzungsringen in

Adatominseiln auf der Oberfliche demonstrierten.
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5.2 Fluenzabhingigkelt der OCberfilachenmorphologie

Die Entwickiung der Morphologie beim He ™ lonenbeschuB ist dominiert durch die Fluenz.
Auch die Morphologie nach Ar™ lonenbeschuB zeigt eine starke Fiuenzabhéngigkeit. Mit
steigender Fluenz verschwinden alimahlich Anfangszustandseffekte auigrund der ur-
springlich glatten Oberfldche, und die Morphologie verandert sich keontinuieriich auf eine
evil. "'nur asymtotisch erreichbare rauhere Endzustandsmorphologie hin. Im Gegensatz
dazu treten nach dem Erreichen bestimmter Fluenzen bei He® lonenbeschuB jeweils
bestimmte gualitaiiv neue morphologische Effekte auf. In der Abb. 67 werden bei
TS==735K die Morphologien nach verschiedenen, von (a) bis {d) jeweils verdoppelten
FIu'_einzen verglichen. Die benutzen Filsse unterscheiden sich zwar leider teilweise, be-
wirkén aber lediglich eine Variation der Ldngenskala auf der Probe,

Eﬂ?ﬁ in Abb. 67a zeigen sich zahireiche Ausbeulungen

Nac_h einer Fluenz von 2,7 x 10"
an der Qberfidche, die auf den Einsatz der Blaschenbildung zurlickzuflihren sind. Nach

dieser Fluenz sind nur in Ausnahmeféllen Adatominseln auf der Oberfldche zu beobach-

ten.

Nach einer Fluenz von 5,3 x 1019%—? in Abb. 67b zeigt sich durch die Adatominseln ein

quaiitativ neuartiges morphologisches Element. Die Adatominseln sind, wie in Kapitel 5.1
besprochen, auf die Ausheilung der beim Bliaschenwachstum erzeugten Versetzungs-
ringe an der Oberfldche zurlickzufuhren.VersetzungsdurchstoBpunkte werden nach dieser
Fluenz nur selten an der Oberflache beobachtet.

Nach einer Fluenz von 1,1 x 10@%—?— in Abb. 67c ist die gesamte Probenoberfldche mit
VersetzungsdurchstoBpunkien (bersat. Neben einigen Adatom- und Leerstelleninseln
gibt es keine Stufenkanten mehr, die nicht zu Stufendipolen gehdren. In der Abb. 67¢c
befinden sich einige Beispiele im Bild, wo zwei Adatominseln aufeinandergestapelt sind.
Demzufolige ist tatsdchlich, wie in der Abb. 64d bereits angedeutet, Pyramidenbildung
durch iteriertes “loop punching” moglich, Der GréBenunterschied von aufe_inanderge_sta—
pelten Adatominseln ist erheblich: Die entsprechenden Heliumbldschen scheinen sehr
schnell zu wachsen. Eine mégliche Erkidrung dieses Effekts ist die Annahme, daf die
Heliumbléschen eine wesentlich groBere Wachstumsrate parallel zur Oberfldche als
senkrecht zu ihr besitzen. Die beobachteten spiralféGrmigen Stufenkamenstrukturén kon-
nen entstehen, wenn Zwischengitteratomscheiben r_iioht getrennt hin‘tereinapder,_ éondern

unmittelbar hintereinander in stark unterschiedlicher GréBe emittiert werden.
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Abb. §7. Fluenzabhingigkeit der Morphologie: Ts=735K, D =27 x10"%onen{m? (a),
D =53 % 10%onenim? (b), D=1,1x10%onen/m* {c). D =22 x10%onenim? (d).
R=3300Ax3300A, E=1keV. Bei jeder Verdopplung der Fluenz treten qualitativ
neuarlige morphologische Effekie auf {s. Text}.

Wie kommt es nun zur hohen Stufendipoldichte in Abb. 67¢? Heliumbldschen, deren
Projektionen auf die Oberfliche sich im Laufe thres Wachtstum zu tberlappen beginnen,
kénnen gegenseitig die Wanderung der von ihnen emittierten Versetzungsringe behin-
dern, wie in Abb. 68a skizziert. AuBerdem konnen Zwischengitteratomscheiben natirlich
nicht nur in die {(111) Ebene parallel zur Oberfliche emittiert werden (auch wenn dies
aufgrund der attraktiven Wechselwirkung von Versetzungsring und Oberfldche die wahr-
ede andere der {111}
Ebenen des Pt Kristalls. Solche sich gegenseitig zueinander schief bewegenden Verset-
zungsringe konnen sich treffen und immobilisierende Versetzungsreaktionen eingehen
(siehe Abb. 68b). Mit anderen Worten: Wahrend bei kleinen Fluenzen der Raum oberhalb
der Heliumbldschen “fransparent” ist und die ausgestoBenen
Zwischengitteratomscheiben leicht an die Oberfliche wandern, wird bei groBeren
Fluenzen durch das schnelle Bldschenwachstum eine starke Behinderung dieser Bewe-
gung durch aufeinandertreffende und sich tberlappende Versetzungsringe erfolgen. Die
Versetzungsringe werden i. A. miteinander reagieren und parallel zur Oberfliche ein
ausgedehntes Versetzungsnetzwerk ausbilden. Die beobachtete hohe Konzentration von
Stufendipolen ist dann die Folge der unvollstandigen Ausheilung der Versetzungsringe.
In der Abb. 67c isi die geringe Anzahl an Leerstelleninseln nach immerhin ca. 0.8ML
Abtragung aufféllig. Die sich in der Anfangsphase des lonenbeschusses bildenden Leer-
stelleninseln werden von einer schnell wachsenden Anzahl durch Stufendipole gebildeter
auf- und abwirtsgerichter Stufenkanten umgeben. Das Inselwachstum wird durch diese
groBe Anzahl von Leerstellensenken (siehe Kapitel 4) reduziert. Der von den
Stufendipolkanten  ausgehende Interlagenmassentransport =~ (starke  thermische
Adatomerzeugung bei T>700K) kann bei mangelnder.Leerstellenzufuhr Leerstelleninseln
auch ganz auffilllen und da__mit ihr Verschwinden bewirken, . B

lonen.

me

Nach einer Fluenz von "2,2 x 10% 2_eigt ‘die Abb.- 67d “wiederum einen neuen

morphologischen Effekt. Einige tiefe. _i_(_ifaie_i-.(im Biid als schwarze Locher arkennbar) tre-
ten auf. Die Abb. 63 zeigt ein Hohenlinienprofil __du.rch-éplgh .'z_'ain.e.n Krater: Seine Tiefe be-
tragt OML, d. h. etwa 22A. So[ph_e einzelnen tiefen Krater -nach n._ur 1,6ML Abtragung sind
sicher nicht durch die Abwesenheit des :interlagénrﬁassentransports entstanden. Selbst

mit der Annahme, daB Gberhaupt kein Massentransport zwischen den Lagen stattfindet
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Ausbildung eines Versetzungsnetzwerks: Heliumblaschen vor der Em
Versetzungsrings sind gestrichelt eingetragen; ausgeheilte Versetzungsringe er-
zeugen ihrer GréBe entsprechende Adatominseln auf der Oberfidche. {a) Ubertapp
der Projektionen von Bldschen auf die Oberflache kann die von tieferliegenden
Blaschen emittierten Versetzungsringe immebilisieren. {b) In verschiedene {111}
Ebenen emittierte Verseizungsringe treffen sich auf ihrer Wanderung leicht und

kébnnen Verseizungsreaktionen eingehen.
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o
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(was bei TS=735K sicher falsch ist), abersteigt die Kratertiefe eine Rauhigkeit die man

aufgrund der Poissonverteilung nach 1,6ML Abfragung annehmen kénnte.

Als Ursache der tiefen Krater ist ein Kollaps cberflichennaher Bldschen zu sehen. Wird

aufgrund des fortgesetzten Bidschenwachstums ein kritischer Abstand des Blaschens von

Abb. 89. Blischenkrater: Zerstaubungsbedingungen wie in Abb. 67d, R =1650Ax825A. Der
durch Bldschenkollaps enstandene Krater ist 9ML tief.
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vielleicht einigen Monolagen zur Oberfldche unterschritten, so wird statt des AusstoBes
eines weiteren Versetzungsrings bereits bei einem Druck pR< pIp ein RiB zur Oberfldche
entstehen. Die Reemission des Bldschengases und der damit verbundene Druckabfall
fahrt zu einer instabilen  Situation: Die freie  Oberfldchenenergie der
Blaschenhohlraumfldche wird nicht mehr durch die im Bldschengas gespeicherte
Kompressionsarbeit kompensiert. In einem Temperaturbereich, in dem bereits Diffusion
thermisch erzeugter Adatome und Leerstelien maglich ist, wird eine spontane Reorgani-
sation zur Minimierung der freien Oberflichenenergie auftreten: Der Hohlraum ver-
schwindet und ein Krater entsteht. Die Kratertiefe wird nattrlich aufgrund der Diffusion
mit der Ausheilzeit abnehmen. Vermutlich sind daher die kleinen tiefen Krater erst kurz
vor Implantationsende entstanden. Die allméhliche Ausheilung der kleinen tiefen Krater
sollte mit der Zeit zu einer Absenkung der Kratertiefe fuhren. Die im Vergleich zur
Abb. 67c wieder gestiegene Anzahl von Leerstelleninseln und Kratern mit Tiefen von 2ML

und mehr in Abb. 67d diirfie auf diese Ausheilung zurickzufithren sein.
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5.3 lonenenergie- und Temperaturabhédngigkeit der Morphologie

In diesem Kapitel werden in knappper Form die Effekte von lonenenergie- und
Temperaturvariation auf die Oberflichenmorphologie berichtet. Dazu werden je drei Pro-
ben miteinander verglichen, die bis auf den betrachteten Parameter unfer identischen
Bedingungen prapariert wurden.

Durch die Verdnderung der lonenenergie 148t sich die Implantationstiefe des Heliums in
einfacher Weise verdndern. Die mittlere lonenreichweite, ein MaB fir die
Implantationstiefe, steigt von 40A bei 350eV aber 80A bei 1kV auf 170A bei 3keV He™
lonenenergie an?!, Zusitzlich mit dem Anwachsen der Implantationstiefe sinkt nattrlich
auch die maximal erreichbare Gaskonzeniration in der mittieren implantationstiefe, denn
die Verteilungsbreiten sowohl der lonenreichweite als auch der durch die lonen er-
zeugten Beschidigung nehmen zu. Der Vergleich der Abb. 69a, b, und ¢ nach 350eV,
1keV und 3keV He® lonenbeschuB bei TS=735K zeigt deutliche Effekte der
mplantationsenergie. Die Morphologie der Abb. 70a ist durch eine groBe Anzahl von
Adatominsein in stark unterschiedlichen GréBen gekennzeichnet und nur wenige
Stufendipole befinden sich auf der Oberflache. In der Abb. 70b sind zwar noch zahlreiche
Adatominseln sichibar, die Anzahl der Stufendipole und unvollstandiger Adatominseln hat
aber drastisch zugenommen. In der Abb. 70c schlieBlich zeigen sich nach 3keV He ™
lonenbeschuB keine volistdndigen Adatominseln mehr und die Morphologie ist durch
VersetzungsdurchstoBpunkte gekennzeichnet??. ZusammengefaBt nimmt mit wachsender
Implantationsenergie die Annihilation von Versetzungsringen durch Adatominselbildung
ab und die Dichte von Stufendipolen auf der Oberflache zu. Die wesentliche Ursache 4Bt
sich mit Hilfe des bereits im letzten Kapitels eingefithrten Prinzips der Transparenz ver-
stehen: Je weniger Defekte, d. h. Heliumbidschen und Versetzungen, sich im Raum zwi-
schen den emittierenden Bldschen und der Oberfidche befinden, desto effektiver kann die
Ausheilung von Versetzungsringen an der Oberfliche erfolgen. Die unmittelbare Nahe
der Oberfliche bei niedrigen Implantationsenergien wird durch elastische Wechselwir-

kung von Oberfliche und Versetzungsring die Emission von Versetzungsringen in die

21 Dje Daten basieren auf TRIM-Rechnungen von U. Littmark.

22 Es muB bemerit werden, daB die Morphologie von Abb. 70c unter Umsténden durch
praimplantiertes Helium, daB vor der Implantation nicht volistandig entfernt wurde, mitbe-
stimmt isi. Die im weiteren Verlauf gezogene SchluBfolgerung ist aber durch den Vergleich von

Abb. 70a und b bereits abgesichert.
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Abb. 70. Energievergleich: TS:?35K, D, = 1,1 x 10¥% onen/m?, R =2050Ax3300A., E=350eV
{a), E=1keV {b), E=3keV {c).

(111) Ebene parallel zur Oberfliche begtinstigen und die Ausheilgeschwindigkeit der
Versetzungsringe beschleunigen. Die damit kurze Verweilzeit im Festkorper und die ge-
richtete Emission der Versetzungsringe senken also die Wechselwirkungswahrschein-
lichkeit oberflichennah erzeugter Ringe gegentber den in groBeren Tiefen erzeugten
Ringe ab. Denn aufgrund der schwicheren elastischen Wechselwirkung bei gréBeren
Tiefen der Versetzungsringe, d. h. bei hoheren Implantationsenergien, werden die Ver-
setzungsringe in diesem Fall weniger gerichtet erzeugt und weniger gerichtet und we-
niger schnell wandern. Die Ausheilung von Versetzungsringen an der Oberfldche er-

scheint damit als spezieller nur bei niedrigen lonenenergien realisierter Effekt.
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Abb. 71. Temperaturvergleich: T = 535K (a), TS =635K {b). T, =735K {c),
D = 1,1 x 10®onenjm?, R=1650Ax1200A, E=350eV.

In der Abb. 71 sind 3 mit einer Fluenz von 1,1 x wzoi"—r’:’—f”— bei 350eV lonenenergie er-

zeugte Morphologien miteinander verglichen. Die Adatominseldichte, die die Dichte der
unter der Oberflache befindlichen Heliumbldschen kennzeichnet, nimmt mit wachsender
implantationstemperatur von 535K (a) tber 635K (b) zu 735K (¢} hin ab, ganz analog zum
Verhalten der Leerstelleninseldichte nach Ar™ lonenbeschuB. Aber auch die Rauhigkeit
der Oberfliche nimmt mit wachsender Temperatur ab, wiederum analog zum Ubergang
von der Kraterbildung zur Schicht-fiir-Schicht Abtragung bei der Zerstdubung mit Art
lonen. Atierdi_ngs bezieht sich in diesem Fall die Rauhigkeit nicht auf Abtragungsstruk-

turen, sondern auf die Adatominselstrukturen.

Abb. 72. Bldschenkoaleszenz: {a) Adaiominseln nach Annihilation von Versetzungsringen
an der Oberflache und zugehdrige Heliumbldschen unter der Oberflache. (b) Durch
weiteres Wachstum unterschreiten die gesirichelt eingetragenen Bldschen den kri-
tischen Bruchabstand, und Koaleszenz findet stati. Die neue, groBe Heliumbiase
emittiert wiederum einen Versetzungsring. {c) Der Versetzungsring heilt an der
Oberflache aus.

Die unterste beobachtbare Adatominsellage ist bei allen drei Temperaturen durch starke
Koaleszenzeffekte gekennzeichnet. So sind bei 535K mehrere Adatominsein bzw. kleine
Adatominselpyramiden von gréBenordnungsmaBig 50A Durchmesser jeweils auf groBen,
unregelmadBig geformten und weitldufig zusammenhidngenden Adatominseistrukturen
beobachtbar. Da bei 535K die thermische Dissoziation von Inseln und die thermische Er-
zeugung von Adatomen eine vernachldssigbare Rolle spielen, ist die Morphologie sicher
nicht wesentlich durch Diffusionsprozesse auf der Oberfldche gekennzeichnet. Daher muBl
ein Mechanismus unter der Oberfliche verantwortlich fir die Bildung der groflen
Adatominseistrukturen sein, die die vielen kleinen Inseipyramiden tragen. In der Abb. 72

wird der vermutete Mechanismus veranschaulicht: Durch den AusstoB von Versetzungs-
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ringen wachsen die Heliumbldschen so nahe zusammen, bis ein kritischer temperatur-
abhingiger Abstand unterschriften wird, bei dem RiBbildung zwischen den Bidschen und
in Folge davon Bldschenkoaleszenz einsetzt. Das Abbild der Blaschenkoaleszenz unter
der Oberflache wird dann eine groBe Adatominsel auf der Oberflache sein, auf der sich
mehrere kfeine Adatominseln befinden. Der Bruch des Raumes zwischen den Bldschen
und die anschlieBende Bldschenkoaleszenz wurden fir die Ausbildung des “blistering”
von Evans verantwortlich gemacht /54./, Die obige Analyse ist starke Evidenz fir diesen
Mechanismus des “blistering”. Bldschenkoaleszenz findet unzweifelhaft unter der Ober-
fliche statt.

Bei 735K wird scheinbar nur ein Versetzungsring an der Cberflache ausgeheili, bevor die
Bldschenkoaleszenz einsetzt, bel 535K hingegen werden ca. 3 Versetzungsringe hinte-
reinander an der Oberflache ausgeheilt bevor die Bldschenkoaleszenz einsetzt. Diese
scheinbare Temperaturabhangigkeit des Einsatzes der Koalseszenz ist nun eine der bei-
den moglichen Erkldrungen fir den Ubergang von der Bildung dreidimensionaler
Adateminselpyramiden bei 535K zur Bildung zweidimensionaler Adatominseln bei 735K:
Bei tiefen Temperaturen werden durch das Aufeinanderstapein von mehreren
Adatominseln kleine Pyramiden gebildet, bevor die Bldschenkoaleszenz das dreidimen-
sionale Pyramidenwachstum beendet; bei hohen Temperaturen wird dagegen praktisch
unmitielbar eine groBe flache Heliumkavitit gebildet, die lediglich eine monoatomar hohe
und sehr ausgedehnte Adatominsel durch “loop punching” erzeugt.

Eine andere Moglichkeit, den Ubergang von der Pyramidenbildung zur
zweidimensionalen Adatominselbildung zu erkldaren, liegt in der Betrachtung der
Oberfldchendiffusionseffekte. Die ersten Generationen von Adatominseln kénnten  in
Abb. 71c (TS=735K) bereits verschwunden sein. Bemzufolge wiirden die relativ kleinen
inseln thermisch dissozieren und iediglich zum GréBenwachstum der jeweils darunter-
gelegenen Adatominsein beitragen.

Die Frage, ob die Analogie in der Temperaturabhéngigkeit der Zerstdubungsmorphologie
und der [Implantationsmorphologie durch die Temperaturabhdngigkeit der
Blaschenkoaleszenz unter der Oberfliche oder durch die Temperaturabhingigkeit der
Diffusion auf der Oberflache bestimmt wird, ist im Rahmen der vorliegenden Messungen

nicht zu entscheiden.

Wir schlieBen dieses Kapitel mit einer sehr allgemeinen Bemerkung {ber die
Universalitdt der erhaltenen Resultate, sowohl nach Ar+ als auch nach He+
fonenbeschuB. In der Abb. 73 sind die Morphologien nach 1keV He™ lonenbeschuB auf
Au{111) bei 450K und auf Pt{111) bei 735K miteinander verglichen. Skaliert auf die

Schmelztemperaturen sind die implantationstemperaturen fir beide Metalle praktisch
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T, =250K (a), | T, =735K {b), D. = 5,3 x 10"%onen{m?,
R=1650Ax1650A, E=1keV. In (a) wurde Au(111) und in (b) wurde Pt(111) beschoB-
en. Die Morphologien sind gualiiativ identisch.
identisch und alle anderen BeschuBbedingungen sind in Abb. 73 ebenfalls identisch. Die
erhaltenen Morphologien zeigen keine beschuBbedingten qualitativen Unterschiede.
Leerstelleninseln, Adatominseln, Ausbeulungen subatomarer Hohe und Versetzungs-
durchstoBpunkte sind beobachtbar. Auf der Au(111) Probe ist zusétziich die 22x1
Rekonstruktion erkennbar. Die qualitative Gleichheit der Morphologien, die sich ebenfalls
fur beide Metalie nach Ar+ lonenbeschuB ergibt, zeigt, daB auch fir die Goldprobe die in
dieser Arbeit gezogenen SchluBfolgerungen weitgehend zutreffen. Man kann daher er-
warten, daB die in den letzten beiden Kapiteln beschriebenen Phdnomene und die daflr

gegebenen Erkldrungen zumindest teilweise auch fir andere (111) Fldchen von

flachenzentrierten Metallen Giltigkeit haben.
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5.4 Mikrospitzenwachstum nach lonenbeschul3

Im Lichte der Ergebnisse (iber die Oberflichenmorphologie nach He™ lonenbeschuB

werden in diesem Kapitel einige Experimente zum Wachstum von Mikrospitzen auf

Feldemittern nach H™ und He™ lonenbeschuB reinterpretiert. Zuerst werden dle ein-

zelnen Experimente und die darausgezogenen Schilisse kurz vorgestelif.

Erstmals wurden 1970 FIM-Experimente beschrieben /156./, bei denen eine in < 110>

Richtung orientierte Wolframspitze mit 500eV bis 3,5keV He™ Ionen mit Fluenzen der
lonen

-GréBenordnung 5x 10‘9-—;’-?;-— beschossen wurde. Die Autoren beobachteten die

~Ausbildung von hellen Emissionszentren, die zu einer GréBe von 50A im Durchmes-

'::“:ser ‘und 10A in der Hohe heranwachsen. Durch Feldverdampfung nach dem
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| BeschuBexgeriment konnten relativ groBe Mikroporen und Versetzungsringe beob-

achtet werden. Die Bildung der Spitzen und der Poren wird durch die
beschuflinduzierte Oberflichendiffusion von Atomen erkidrt, Konsequenterweise wird

ein Diffusionskoeffizient fir beschuBinduzierte Oberflachendiffusion bestimmt.

in einer anderen Studie von 1978 /157./ wurde das Wachstum von Mikrospitzen nach
H"' lonenbeschuB auf einer in <110> Richtung orientierien Wolframspitze mit FEM
beobachtet. Die Bildung der Mikrospitze konnte erst nach einer bemerkenswert re-
produzierbaren Fluenz von 1024!0—:§1 erzielt werden, und zwar unabhéngig vom ge-
wihlten FiuB. Als zugrunde liegender Bildungsmechanismus wurde wiederum

beschuBlinduzierier Atomtransport auf der Oberfliche angencmmen.

Erst kirzlich wurde die Temperaturabhéngigkeit des Wachstums von Mikrospitzen auf
in <110> und <111> Richtung orientierten Wolframspitzen mit FIM untersucht
/159./. Dabei wurde bei Temperaturen von ca. O,BTm epitaktisches Wachstum der
Mikrospitze mit einer hexagonalen Basis in der Ndhe der (111) Ebene beobachtet.
Oberhalb von 'i'=0,41Tm konnte kein Mikrospitzenwachstum mehr becbachtet werden.
Interessant isti die Feststellung, daB nur nach He™ lonenbeschuB und nicht nach
Ne™ lonenbeschuB Mikrospitzen erzeugt werden konnten. Wiederum war eine kri-
tische Fluenz fir die Herstellung einer Mikrospitze notwendig {(ca. 5-10 Minuten
BeschuBzeit, abgeschatzt auf 10% — 10% io;;#). Die notwendige Fluenz scheint dabei
nicht von der Temperatur abzuhdngen. Die Mikrosbitzen haben einen typischen

Durchmesser von 200A und ihre Hohe wurde auf 30A bis 50A abgeschitzt. Auch

dieser Autor schldgt eine durch den Heliumionenbeschull  aktivierte




Oberflachendiffusion vor, um die Bildung der Mikrospitzen durch Nukleation mobiler

Oberflichenspezies zu erklédren.

Aus den genannten Experimenten lassen sich einige charakteristische Ergebnisse zu-

sammen fassen.:

1. Die Bildung von Mikrospitzen wird nur nach lonenbeschuB mit He™ oder H' lonen

beobachtet.

2. In allen Experimenten wird jeweils die Mikrospitzenbildung erst nach einer kritischen

Fiuenz von 101916%3& bei He+ und 1024}0—;?9— bei H+ beobachtet.

3. Die Bildung und das Wachstum der Mikrospitzen wird durch beschuBinduzierten

Atomtransport auf der Oberflache erklért.

Die Interpretation (3.) der Experimente wird im folgenden kritisiert. Die Beobachtung von
Poren und Versetzungsringen unter der Oberfidche in der zuerst aufgeflhrten Studie
/156./ deuten auf die Bedeutung von Gasimplantation fiir die Bildung der Mikrospitzen hin,
Auch in anderen FiM-Untersuchungen /176./ konnte nach He™ lonenbeschuB mit
Fluenzen von 5 X 1019—1—01_?%- ein dhnliches Schadensbild mit Versetzungsringen, Kratern
und Blasen beobachtet werden. Die Ausbildung der Mikrospitzen erst nach Fluenzen, die
in der Literatur als fiir die Bldaschenenbiidung notwendig angegeben werden /2./, deutet
ebenfalls auf die Bedeutung der Gasimplantation hin. SchlieBlich werden die Mikrospitzen
nur nach H' und He™ lonenbeschuB beobachtet, den einzigen beiden BeschuBgasen, fur
die im betrachteten Energiebereich morphologische Effekte durch Gasimplantation be-
richtet werden /2./.

Da also die Mikrospitzenbildung von Gasimplantation begleitet ist, wird hier vorge-
schlagen anzunehmen, daB die Mikrospitzenbildung ein morphologischer Effekt der
Gasimplantation ist und nicht durch wie auch immer geartete Oberfidchendiffusion ein-
zelner Atome bestimmt wird. Die Mikrospitzen enstehen der Gasimplantationsannahme

zufolge durch das iterierte Ausheilen von Versetzungsringen an der Oberfléche, die von

Helium- bzw. Wasserstoffblischen vermittels “loop punching” erzeugt werden.
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Abb. 74. Mikrospitzenbildung: T_=535K, D = 1,1 x 10®onen/m?, R=2825Ax825A, E=350eV.
S

Die Abb. 74 zeigt viele solcher “Mikrospitzen” mit bis zu 6ML Hohe und von rund 50A
Durchmesser auf der Pt(111)} Fldche nach einer Fluenz von 1,1 x 1029%%& bei einer

Implantationstemperatur von TS=535K=0,26Tm. Die durch “loop punching” gebildeten
Mikrospitzen wachsen in Ubereinstimmung mit dem unter 3. beschriebenen Experiment
epitaktisch auf. Das Fehlen der Mikrospitzen bei Temperaturen cberhalb O,4Tm wird
ebenfalls verstdndlich: Bei htheren Temperaturen wachsen die durch implantation er-
zeugten Bldschen durch Anlagerung von thermisch erzeugten Leerstellen und “loop
punching” verschwindet. Die “loop punching” Erkidrung ist mit allen in den Untersu-
chungen angegeben Details vertraglich und durch “loop punching” sind, wie in Abb. 74
demonstriert, auch Mikrospitzen der erforderlichen GréBenordnung zu bilden. Die An-
nahme der Mikrospitzenbildung durch Nukleation beschuBinduzierter mobiler
Oberflachenatome hingegen erklart nicht die Koinzidenz von Gasimplationseffekten und
Mikrospitzenbildung. Sie erkldrt nicht die beobachtete Unempfindlichkeit der Mikrospit-
zenbildung gegen FluB- und Temperaturvariationen, die bei Nukleationsphidnomenen
nicht zu erwarten ist. SchlieBlich verzichtet sie auf eine detaillierte Angabe des physika-

lischen Bildungsmechanismus.
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6.0 Zusammenfassung

In dieser Promotionsarbeit wurde eine UHV-Apparatur mit Rastertunnelmikroskop konzi-
piert und aufgebaut, die geeignet zur Préparation und Untersuchung beschuBinduzierter
Probenmorphologien ist. Insbesondere erlaubt die UHV-Apparatur in jedem Préparations-
und Analysenschritt eine vollstandige Temperaturkontrolle der Probe bis hinab zu 100K.
Basierend auf den Morphologieuntersuchungen durch das STM konnte ein neues und

einfaches Verfahren zur Bestimmung von Zerstaubungsausbeuten angegeben werden.

Nach 600eV Ar~  lonenbeschuB wurde die Zerstdubungstemperatur-  und
Fluenzabhdngigkeit der Abtragungsmorphologien auf Pt(111) untersucht. Bei Tempera-
turehf T _<625K wurde die Ausbildung einer dreidimensionalen Kratermorphologie, fur
Ts>700}2 anfangliche Schichtfir-Schicht Abtragung und bei TSzQOOK reine Schicht-fiir-
Schicht Abtragung beobachtet. Der Einsaiz eines massiven Interlagenmassentransports
wihrend der Zerstiaubung konnte als verantwortlich fir die Ausbildung der Schicht-fur-
Schicht Abtragung bestatigt und seine Einsatztemperatur durch die Anpalyse der
Verarmungszone von Leerstelleninseln an priexistenten Stufenkanten auf etwa 710K be-
stimmt werden,

Der von Poelsema u. A. /14., 16./ beschriebene Ubergang von der Ausbildung dreidi-
mensionaler Defektstrukturen zur Schicht-fur-Schicht Abtragung auf Pt{111} durch den
massiven Einsatz von Interlagenmassentransport wahrend der Zerstdubung konnte direkt
bestatigt werden.

Nach Ar"  lonenbeschuB bei Zerstaubungstemperaturen  unter 550K  werden
Platinadatominseln auf der Pt(111) Flache beobachtet, deren Existenz einen ersten, di-
rekten Beweis fur die Erzeugung von Targetadatomen /31./ auf der Oberfldche liefert. Bei
einer Temperatur von 475K konnte ein Ubergang von einer Verdstelungsform zu einer
konvexen Inselform der Leerstellenzusammenlagerungen beobachtet werden. Er ist be-
gleitet von einem strukturelien Ubergang der Stufenkanten von unregelmaBigen, rauhen
hin zu regelmaBigen, glatten Stufenkanten ldngs der dichtgepackten < 110> Richtungen.
Oberhalb von 700K nehmen die Leerstelleninseln eine regelméBige und geschichtsunab-
hdngige Form dreizdhliger Symmeirie an. Die Analyse der Bedingungen, die an Gleich-
gewichtsformen dreidimensionaler Kristalle gestellt werden, zeigt, daB die Leerstellenin-
seln oberhalb 700K in einer Form nahe dem Gleichgewicht vorliegen. Durch Anwendung
der zweidimensionalen Wulff-Konstruktion /68./ konnte das Verhditnis der Stufenspan-
nungen der <110>/{111} Stufen zu den <110>/{100} Stufen zu 0,87+0,02 bestimmt

werden. Eine Analyse des Mechanismus der Equilibrierung zeigt, daB durch die Ausbil-
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dung eines Adatomgases in den Leerstelleninseln bei Temperaturen um 700K der Einsatz
der Schicht-fur-Schicht Abtragung, die Ausbildung einer groBen Verarmungszone von
Leerstelleninseln an pridexistenten Stufen, und die Realisierung der Gleichgewichtsform
der Leerstelleninseln einheitlich erkldrt werden kdnnen.

Die Ununterscheidbarkeit von Inseldichten nach identischer Ausheilzeit, jedoch ausge-
hend von unterschiedlichen Anfangszustinden, konnte durch die Ausbildung eines Leer-
stellengases im Raum zwischen den Inseln erkldrt werden, das einen Massentransport
zwischen den Inseln bewirkt. Die Ununterscheidbarkeit von Inseldichten direkter und
ausgeheilter Proben, die Fluenzabhingigkeit der Inseldichte bei 760K und die Tatsache
der Abnahme der Inseildichte mit der Temperatur kann durch die bestimmende Wirkung
der Ablosungsmechanismen der Leerstelien von Leerstelieninseln oder Inselkeimen
verstanden wearden, sowoh! bei der Nukleation, beim Inselwachstum als auch bei der
Ausheilung. Die Temperaturabhingigkeit der Inseldichten wurde vermessen, ein Knick
bei 625K und ein Sprung in der Inseldichte bei 775K identifiziert. Auf der Basis des Mo-
dells von Cherns /62./ ergibt sich eine Akfivierungsenergie der Leerstellenmigration von
0,6eV+0,1eV.

Mit der Annahme, daB die kleinsten stabilen Inselkeime Dimere, Trimere und Heptamere
sind und mit einem einfachen Medell fir n#chste Nachbarspriinge von
Oberflichenatomen konnten die becbachteten Einsatztemperaturen morphologischer Ef-

fekte mit guter Genauigkeit reproduziert werden.

Nach niederenergetischem He" lonenbeschuB zeigten sich auf P{111) zusitzlich zu den
durch Zerstdubung bedingten, zahlreiche auf die Gasimplantation zurtckfithrbare
morphologische Effokte.

Die Beobachtung wvon Adatominseln, Adatominselpyramiden, subatomar hohen
Ausbeulungen der Oberfliche und Versetzungsdipolen gibt starke Evidenz fir den “loop
punching” Mechanismus des Heliumblaschenwachstums. Insbesondere konnte erwiesen
werden, daB  durch BeschulBschaden induziertes Blaschenwachstum  von
vernachldssigbarer Bedeutung ist.

Mit wachsender Fluenz treten bei He ™ lonenbeschuB jieweils qualitativ neue Effekte auf:
Die Ausbildung subatomar hoher Ausbeulungen, die Entstehung von Adatominseln, die
Ausbildung eines Versetzungsnetzwerks in der Imptantationsschicht und schlieBlich der
Kollaps einzelner Bldschen, der zu Kratern in der Oberfldche fithrt.

Erstmals wurde die vollstdndige Ausheilung von Versefzungsringen an der Oberfldche
durch die Bildung von Adatominsein beobachtet. Sie beruht auf der geringen Tiefe der
Heliumbldschen unter der Oberfliche. Mit wachsender Implantationstiefe scheint dieser

Effekt zu verschwinden. Die Implantationsmorphologie zeigt mit steigender Temperatur
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einen Ubergang von der Bildung dreidimensionaler Pyramiden hin zu nur
zweidimensionalen Adatominseln, analog zum Ubergang von dreidimensionaler
Kraterbildung zur Schicht-fir-Schicht Abtragung nach 600eV Ar" lonenbeschuB. Die
Koaleszenz von Heliumbldaschen unter der Oberfliche konnte durch die Analyse der
Adatominselmorphologie nachgewiesen werden.

Die Bildung von Mikrospitzen auf Feldemissionsspitzen nach He™ bzw. H™ fonenbeschuB
kann konsistent durch die Bildung von Pyramiden erklart werden, die durch die
Ausheilung von Versetzungsringen an der Oberfldche entstehen, und damit letztlich auf

die Bldschenbildung in der Feldemissionsspitze zurtickzufihren sind.
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