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1 Einleitung

L'1 Jahren 1981 und 1982 wurde von Binnig und Rohrer [1.1] mit dem Rastertunnel­

mikroskop ein neues Instrument fur oberflachenphysikalische Untersuchungen entwickelt, mit

dern auf leitenden und halbleitenden Oberflachen ein Abbildung mit atomarer Auflosung

moglichist.

Die Kombination eines Rasterelektronenmikroskopes (REM) mit einem Rastertunnel­

mikroskop (RTM.l bietet nun daruber hinaus die Moglichkeit, die RTM-Untersuchungen an

einem bestimmten Ort der Probe durchzuflihren, an den die Tunnelspitzezuvor unter Kontrolle

des REM gefiihrt worden ist. Eine solche Kombination wurde erstmals von Gerber et al. [1. 2]

im Jahr 1986 vorzestellt und daraufhin in einer Reihe von Arbeitszruooen fur verschiedene- -- - - - Q-- - - - - - - £ £

Anwendungen mit unterschiedlichem Erfolg aufgebaut. Fur oberflachenphysikalische

Untersuchungen mit dem RTM: im Ultrahochvakuum (UHV) sind jedoch die Mehrzahl dieser

REM../RTM-Kombinationen nicht ausgelegt.

Im Rahmen dieser Arbeit soli eine bei UHV-Bedingungen arbeitende Kombination eines

Rasterelektronenmikroskopes mit einem Rastertunnelmikroskop geplant und aufgebaut

werden, Fur eine solche Kombination sind zwei wichtige Komponenten neu zu konstruieren,

die zu Beginn dieser Arbeit kommerziell nicht verfugbar waren: ein fur UHV-Bedingungen

geeigneter Probentisch fur das REM und ein moglichst nah unter dem Polschuh arbeitendes

RTM Dieses RTM muB so konstruiert sein, daB es ohne zusatzliches Dampfungssystem

Abbildungen mit atomarer Auflosung erlaubt und gleichzeitig eine hochaufgeloste Abbildung

mit dem REM moglich ist, Das REM ermoglicht das Wiederauffindcn von markanten Proben­

positionen nach zwischenzeitlicher Behandlung der Probenoberflachen in der Praparations­

kammer.

Die Herstellung der Proben findet in der zweiten Kammer des neuen Uh'V-Systems statt, in

der neben einer Probenreinigung und der Deposition dunner Schichten eine Kontrolle der

Reinheit und der Gitterstruktur der Proben mit Augerelektronenspektroskopie und LEED­

Experimenten vorgenomrnen werden kann. Die Ubergabe der Proben innerhalb des UHV­

Systems wird mit einem Transfersystem vorgenommen, das an aile Komponenten,

insbesondere an das RiM, angepafit ist.

Die neu aufgebaute Kombination von REM und RTM soli im Rahmen dieser Arbeit zur

Untersuchung lokaler physikalischer Eigenschaften sauberer Oberflachen am Beispiel der

Austrittsarbeit eingesetzt werden. 1m Gegensatz zu den bisher bekannten Verfahren zur

absoluten Messung der Austrittsarbeit mittels Feldemission, Gluhemission und Photoemission,

bei denen man jeweiIs eine uber einen groBen Probenbereich gemittelte Austrittarbeit bestimrnt,

ermoglicht das RiM eine lokale Messung der Austrittsarbeit.



2

2 Rasternmnelmikroskopie

In der Rastertunnelmikroskopie wird der quantenmechanische"Turmeleffekt" ausgenutzt:

Sind zwei Elektroden nur etwa einen Nanometer voneinander entfernt, kommt es zu einer

Uberlappung der Elektronenwolken, und Elektronen tunneln in beiden Richtungen durch die

Potentialbarriere, Das AnJegen einer kleinen Spannung begunstigt eine dcr beiden Richtungen,

so daB zwischen den Elektroden ein Strom fliefit, Die GroBe dieses Tunnelstromes steigt mit

abnehrnendem Abstand der beiden Elektroden exponentiellan,

Der Aufbau eines Rastertunnelmikroskopes ist sehr einfach. Die eine Elektrode ist eine

Metallspitze, die an einem Dreibein aus Piezostaben befestigt ist, und im folgenden als

TU1'l..nelspitze bezeichnet wird, Die Lage cler Symmetrieachse der Tunnelspitze und einer der

Piezostabe - im folgenden als z-Richtung bezeichnet- stimmen uberein und sind normal zur

zweiten Elektrode, der Probe. Ist nun mit Hilfe einer geeigneten Grobpositionierungs­

einrichtung der Abstand zwischen Tunnelspitze und Probe so weit verkleinert, daB bei

angelegter Tunnelspannung ein Tunnelstrom flieBt, kann bei zeilenweisem Abrastern eines

rechteckigen Probenausschnittes das sich lateral verandernde Tunnelstromsignal aufgezeichnet

werden, Dieser Betriebsrnodus wird als Konstant-Flughohen-Modus bezeichnet; er eignet sich

10000'"

Ib)

(e)

Abb 2.1: Prinzipieller Aufbau eines Rastertunnelmikroskopes nach Binnig et al. [2.1]: Die

Probe S wird mit dem Tragheitsantrieb L, der sogenannten Laus, grob an die

Spitze angenahert, Mit den Piezostaben X, Y und Zkann die Spitze dann fein

angenahert und fur eine Aufzeichnung des.Tunnelstrorneszeilenweise tiber einen

rechteckigen Probenausschnitt gefuhrt werden.
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fur atomar glatte Proben und ist beschrankt auf kleine Probenausschnitte mit einer Kantenlange

von wenigen Nanometem. Haufiger wird mit einer zusatzlichen Regelung gearbeitet, bei der

die Grelle des Tunnelstromes mit einem vorgegebenen Sollstromwert 10 verglichen wird. Die

Differenz wird durch eine Veranderung des Tunnelabstandes minimiert.

Simmons leitet unter Verwendung der Naherung nach Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB­

Naherung) zur Berechnung der Transmissionswahrscheinlichkeit die Tunnelstromdichte in

Abhangigkeit von der Austrittsarbeit tp, der angelegten Spannung U und der Breite der

Potentialbarriere ab [2.2]' fur Spannungen U, die die Bedingung eU «rp erfhllen, ergibt

sich

I -U oexp(- 2 0 K oS )

mit der inversen Dampfungslange fur eine Wellenfunktion im Vakuum

(2.1)

(2.la)

Der Tunnelstrom andert sich exponentiell mit dem Abstand s der Elektroden und ist

proportional zur angelegten Spannung U.

Eine solche eindimensionale Theorie des Tunneleffektes reicht jedoch nicht fur die

Interpretation von RTM-Bildern aus, da unter anderem die komplexe geometrische und

elektronische Struktur der Zustande urn das Ferminiveau von Spitze und Probenoberflache, die

im wesentlichen zum Tunnelstrorn beitragen, nicht berucksichtigt ist. Zur Beschreibung der

lokalisierten Tunnelvorgange bei Experimenten mit dem Rastertunnelmikroskop wurde eine

Reihe von Theorien ausgearbeitet, Im nachfolgenden Abschnitt wird der weit verbreitete

theoretische Ansatz von Tersoff'und Hamann [2.3,2.4] beschrieben.

2.1 Beschreibung von RTM-Experimenten mit dem Modell von
Tersoff und Hamann

Tersoff und Hamann [2.3,2.4] sowie Baratoff [2.5] wenden die Storungsrechnung nach

Bardeen [2.6] auf das Rastertunnelmikroskop an. Die zeitabhangige Storungsrechnung ergibt

fur den Tunnelstrom

(2.2)

Die Verteilung der Zustande '±'v der Probe und der Zustande '±'# der Tunnelspitze wird durch
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Abb. 2.2: Schematische Darstellung der Anord­

nung von Tunnelspitze und Probe nach

Tersoff und Hamann [2.3,2.4]. Der­

jenige Teil der Tunnelspitze, der am

nachsten zur dunkel dargestellten Probe

liegt, wird als Kugel mit dem Radius R

angenommen, die ihren Mittelpunkt im

Zentrum des Verrundungsradius bei Po
hat.

2 Rastertunnelmikroskopie

s

die Fermifunktion feE) beschrieben, Die Energieerhaltung des Systems wird durch die 0­

Funktion gesichert. Ep sind die Energien der Zustande 'PI' fur den Fall, dafl noch kein

Tunnelkontakt besteht. Fur Experimente bei Raumtemperatur oder einer kleineren Temperatur

und Tunnelspannungen U mit eU« rp tragen im wesentlichen die Elektronen an der

Fermikante zum Tunnelstrom bei, und die Entwicklung der Fermifunktion urn E F ergibt

2;r 2 L I 1
2

I=-·e ·U· M ·8(E -E )·8(E -E )Ii pv v F # F •
u,v

(2.3)

Nach Bardeen [2.6] lal3t sich das Tunnelmatrixelement M pv berechnen durch Integration des

Stromdichteoperators ('P;V'Pv- 'PvV'P;) tiber eine beliebige Flache in der Vakuumregion

zwischenTunnelspitze und Probe, die Tunnelspitze und Probe voneinander trennt:

(2.4)

Das Tunnelmatrixelement 1\1pv mit den Zustanden 'Pv der Probe und 'PI' der Spitze beschreibt

den Uberlapp der Wellenfunktionen von Spitze und Probe.

Die Wellenfunktion fur den Fall einer periodischen Probenoberflache in einer Region

vernachlassigbaren Potentials ist in allgemeiner Form gegeben durch

'¥v =U:1/2 :2>G .exp]__ ( 1("2+1 KG 1
2t 2.zJ exp(i· KG . i) .

G

(2.5)

Us ist das Vo!umen der Probe, I(" die inverse Dampfungslange einer Wellenfunktion im

Vakuum nach GL (2.la) und KG = K, +0 mit einem Oberflachenwellenvektor K1 und einem

reziproken Gittervektor o.
Da die mikroskopische Struktur der Tunnelspitze nicht genau bekannt ist, lassen sich auch

die Wellenfunktionen der Tunnelspitze nicht exakt angeben, Der Apexbereieh der Spitze lal3t
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sich jedoch naherungsweise beschreiben durch ein spharisches Potential mit dem Radius R am

Ort Po und die Kugelwellenfunktionen

m _ ",-1/2 R (R) exp(-KIF - fa I)
T -.. -K- -exp K- -

P , 1- -I 'Kr -ro
(2.6)

wobei D., das Spitzenvolumen und x wiederum die inverse Dampfungslange nach G1. (2.1a)

angeben. Fur die Austrittsarbeit der Tunnelspitze und der Probe wird zunachst der gleiche

Wert angenommen.

Einsetzen der Wellenfunktionen von Tunnelspitze und Probe in G1. (2.4) und eine weitere

Berechnung ergibt fur das Tunnelmatrixelement

. ,
M Ii 4 -1 n-1/2 R (R) rrr (- )uv =-2- 77:- K -.. - /C- - exp /C- - T. To

m

und damit als Endergebnis fur den Tunnelstrom nach G1. (2.3)

mit der Oberflachenzustandsdichte

(2.7)

(2.8)

(2.8a)
v

am Ort i;, bei der Fermienergie EF • Fur die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Elektronen

aufierhalb der Probenoberflache gilt

1'f'.(Po)12
- exp(-2-/C-(R+s»)

Diese Beziehung fiihrt in Verbindung mit 01. 2.8 wieder auf die bereits mit der

eindimensionalen Betrachtung in 01. (2_1) erhaltene exponentielle Abstandsabhangigkeit des

Tunnelstromes

I",U-exp(-2-;c-s)

Im Konstantstrom-Betrieb werden mit demRastertunnelmikroskop nach GJ. (2.8) also

Konturen konstanter Oberflachenzustandsdichte urn die Fermienergie EF am Ort der Spitze Po

abgebildet. Eine Betrachtung der Gleichung (2.8) ergibt, daB die Auflosung des RTM bestimmt

ist durch das Verhalten von Ps(f" ,EF ) und den Radius R der Tunnelspitze. Durch eine nahere

Betrachtung der Oberflachenzustandsdichte psCi',EF ) erhalten Tersoff und Hamann [2_3] fur
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die maximale Auslenkungsamplitude A der Tunnelspitze im Konstantstrombetrieb,

Korrugation bezeichnet wird, die Abschatzung

A 2 -1 (G} '\
Ll'" ·K -exp ---·zl ,

4·K )

die als

(2.9)

wobei G} der Betrag des kleinsten reziproken Oberflachengittervektors ist. Gl. (2.9) bedeutet

eine exponentielle Abhangigkeit der Korrugation A vom Abstand zur Probenoberflache, die

Abfallange ins Vakuum hangt dabei von der Gitterkonstante der Oberflache abo Fur die

Auflosung des RTM finden Tersoff'und Hamann [2.3] schlieBiich die Beziehung

(2.10)

Die inverse Dampfungslange K aus Gl. (2.1a) nimmt fur eine Austrittsarbeit qJ=4.5eV den

Wert 11nm" an. Im Fall R» S wird die Auflosung vorn Spitzenradius R bestimmt, ist jedoch

nach wie vor kleiner als R.

Die hochste Auflosung wird erreicht, wenn der Tunnelstrom von einem einzelnen Atom der

Tunnelspitze getragen wird, das seine Position wahrend der Abbildung nicht andert, Fur eine

Wolframspitze mit einem solchen stabilen Tunnelatom ergibt sich nach Gl. (2.10) fur einen

Atomradius Rwo/fram =0.135 run und einen Tunnelabstand s =0.4 nm eine Auflosung von

a'" 0.37nm. Aus den theoretischen Uberlegungen von Tersoff'und Hamann [2.3,2.4] muBte

daher gefolgert werden, daf auf dichtest-gepackten Metalloberflachen mit Abstanden von

2.5 - 3Azwischen nachsten Nachbaratornen keine atomare Auflosung moglich ist.

Nachdem diese Vorhersage durch RTM-Untersuchungen an verschiedenen Metallen

widerlegt werden konnte [2.7- 2.10], wurde von Chen [2.11- 2.13] eine Theorie vorgestellt,

die die Struktur der Zustande der Elektronen an der Fermikante berucksichtigt. Als Material

fur Tunnelspitzen werden gewohnlich d-Band-Metalle wie Wolfram, Platin und Iridium

verwendet. Zum Beispiel Wolfram, das bei allen oben genannten RTM-Untersuchungen an

Metallen verwendet wurde, neigt sehr dazu, an seiner Oberflache stark lokalisierte d, -Orbitale

auszubilden. Im Modell von Chen [2.11] folgt nun der Kern des Spitzenapex-Atoms mit

seinem stark lokalisierten Oberflachenzustand der Kontur, die durch die Ableitungen der

Oberflachenwellenfunktionen der Probe gegeben ist. Diese zeichnet sich durch eine groliere

atomare Korrugation als die der Oberflachenzustandsdichte am Ferminiveau aus. Die Theorie

von Chen veranschaulicht quantitativ die Beobachtung einzelner Atorne auf dichtest-gepackten

Metalloberflachen.

Das aus der Theorie von Tersoff und Hamann abgeleitete Ergebnis, daf mit dem RTM im

Konstanstrombetrieb Konturen konstanter Oberflachenzustandsdichte abgebildet werden,
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bleibt dabei prinzipiell unangetastet, Die differenziertere Betrachtung der elektronischen

Zustande der Tunnelspitze im Modell von Chen gibt jedoch eine Erklarung fur die atornare

Auflosung auf dichtest-gepackten Metalloberflachen und fur die experimentelle Erfahrung, daB

mit Tunnelspitzen vermeintlich gleicher Gate unterschiedlich gute Ergebnisse bel der lateralen

Auflosung auf atomarer Skala erzielt werden.

Lang wahlt in seinen theoretischen Uberlegungen [2.14-2.17] den Weg, die Tunnelspitze

als einzelnes adsorbiertes Atom auf einer der beiden im Jellium-Modell beschriebenen

Metalloberflachen zu beschreiben. Er zeigt, daf die chemischen Eigenschaften der adsorbierten

Atome sich charakteristisch auf das Verhalten des Tunnelstrornes auswirken [2.14,2.15].

Daruber hinaus ergibt sich nach dem Modell von Lang [2.16,2.17] fur Tunnelabstande k1einer

als 3A, dall die exponentielle Abstandsabhangigkeit des Tunnelstrornes in ein Strornplateau

einmundet. Diese Uberlegungen werden in Verbindung mit experimentellenErgebnissen in

Abschnitt 6.2.1 naher betrachtet,
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3Planung des Ulfv-Systems mit RRMIRTM-Kombination

Da im Jahr 1989 kein kommerzielles RTM verfiigbar war, das in Verbindung mit einem

REM im Ultrahochvakuum arbeitet, muflte ein solches Gerat entwickelt werden. Fur den

Einsatz im utlV mussen alle Einzelteile des RTM aus UHV-vertraglichen Materialien gefertigt

sein und in ihren Konstruktionsdetails den dort erforderlichen vakuumtechnischen Kriterien

genugen, Weiter mussen die in der Praparationskammer hergestellten Proben mit einem

Probentransfersystem ins Rr.M ubergeben werden konnen, Die Kombination eines RTM mit

einem REM stellt daruber hinaus eine Reihe von Anforderungen an den mechanischen Aufbau

desRTM:

1. Das F...TM muf extrem unempfindlich gegenuber mechanischen Storungen sein, da ein

gleichzeitiger Betrieb des REM keine zusatzliche Dampfung des RTM zulaflt.

2. Der Mechanismus der Grob- und Feinannaherung von Tunnelspitze und Probe darf die

Sekundarelektronenabbildung mit dem REM nicht beeinflussen.

3. Urn den Arbeitsabstand fur die REM-Abbildung klein zu halten, mul3 das RTM unmittelbar

unter demPolschuhdes REM angeordnet sein.

4. Probe und Piezostellglied mussen so angeordnet sein, daf der vertikal einfallende

Elektronenstrahl den zu untersuchenden Probenbereich erreicht und der Sekundarelektronen­

detektor (SE-Detektor) einen guten Zugriff auf die Sekundarelektronen besitzt.

3.1 Konstruktion und Aufbau des Rastertunnelmikroskopes

Abbildung 3.1 zeigt den mechanischen Aufbau des fur die Kombination mit einem REM im

UHV neu konstruierten RTM. Das RTM wurde so konstruiert, dal3 die Probe moglichst nah

unter dem Polschuh des RT}.!f sitzt, ds die Auflosung des Rasterelektronenmikroskopes mit

zunehrnendern Arbeitsabstand linear abnimmt. Der Winkel zwischen dem Elektronenstrahl und

der Flachennormalen der Probe, der als Einfallswinkel bezeichnet wird, wurde auf 45°

fcstgelegt, Der SE-Detektor ist so angeordnet, dafi der direkte Blick wit dem REM auf die

Probe insbesondere im Bereich der angenaherten Tunnelspitze moglich ist. Die

Flachennormalen der Detektorflache und der Probe schliefsen ebenfalls einen Winkel von 45°

ein. Der SE-Detektor wurde wie in Abb. 3.2 mit einem zusatzlichen Absauggitter versehen.

Das Anlegen einer positiven Spannung in der Groflenordnung von bis zu einigen 100V

ermoglicht unter dem Einfluf des elektrostatischen Feldes eine Beschleunigung der

Sekundarelektronen in Richtung auf den Szintillator [3.1].
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Abb. 3.1: Aufbau des UHV-RTM: Das RTM sitzt auf einem x-y-Probentisch, der mit zwei

UHV-Lineardurchfiihrungen bedient wird. Der Arbeitsabstand des REM in dieser

Anordnung ist fest und betragt 20m_tn.

Abb. 3.2: Position des RTM und des

SE-Detektors unter dem Polschuh des

REM. Der SE-Detektor wurde mit

einem Absauggitter versehen.
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3.1.1 Aufbau der- Feinpositioniereinheit des RTM

Die Feinpositioniereinheit der Tunnelspitze des RTM besteht aus einem piezoelektrisehen

Rohrchen, Dieses Piezorohrchen mit der Tunnelspitze wurde so angeordnet, daB die

Symmetrieachse der Tunnelspitze normal zur Probenoberflache ist. Bei dieser Anordnung ist

die Grofse des Arbeitsabstandes des REM mindestens gleieh dem 1/J2-fachen der Piezolange

und der zusatzlichen Spitzenlange; es wurde ein Arbeitsabstand von 20mm realisiert. Da mit

dem RTM ausschlielslich Messungen bei hohen Vergroflenmgen -auf atomarer Skala­

durchgefiihrt werden sollen, wurde ein "kurzes'' Piezorohrchen mit einer Lange L =12.7 mm

und emem Aubendurchmesser d =6.35mm gewahlt, Bei Verwendung emes

Hochspannungsverstarkers mit einer maximalen Ausgangsspannung von U= ±148V kann

darnit ein Bereich von 2 x 2i1ln2 abgerastert werden, Im Zusammenhang mit der Kalibrierung

der Feinpositioniereinheit werden in Abschnitt 3.3 Beziehungen fur die Langenausdehnungund

die x- bzw. y-Auslenkung des piezoelektrischen Rohrchens angegeben.

Piezoelektrische Rohrchen eignen sich unter anderem als Rastereinheit, da sie sowohl fur

die Langenausdehnung als auch fur die Verbiegung des Rohrchens eine ausreichend hohe

Resonanzfrequenz besitzen. Nach Taylor [3.2] sind die zugehorigen Resonanzfrequenzen eines

nicht belasteten Rohrchens gegeben durch

und

7( 1
(i) (0) =-.-----,==

, 2 2.L.Jp,sll
(3.1)

(0) "'( 1.~8Y
L )

r
(3.2)

lViit den Materialkonstantenpuna 3 11 sowie mit der Lange Lund dem Radius r des

piezoelektrischen

(i)x (0) = 21kHz.

Rohrchens

Durch eine

gemill3 Anhang 1

zusatzliche ••••• Masse

ergibt sich ai, (0) =58 kHz

am Rohrchenende werden

und

diese

:Reson§llZfreqi.le~enverkleinertDie .·lvfasseder ala Ende des Piezorohrchens angebrachten

Spitzenhalterung .. miteingebauter Iunnelspitze betragt etwa 0.3g. Damit ergibt sich mit der

Querschnittsflache A des Piezorohrchens fur das Verhaltnis dieser zusatzlichen Masse und der

Masse des Piezorohrchens

m
p=--

p·A·L

ein Wert von p =0.34 . Dieses Massenverhiiltnisergibt nach Berechnungen von Taylor [3.2]

fur den "beladenen" Zustand als Resonanzfrequenz fur die Langenausdehnung 45kHz und fur

die Verbiegung des Rohrchens 14kHz. Experimentell wurden fur die Feinpositioniereinheit
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Resonanzfrequenzen von 493kHz und 14.8kHz (vgl. Abb. 3.4b)bestimmt,so daf erne

Ubereinstlmmung mit den Berechnungen von Taylor [3,2] festgestellt wird,

DieAnordnungder Elektroden des Piezorohrchens istIaAbb, 3.3a dargestellt. Pas

Piezorohrchen besitzteine Innenelektrode, die wiedas Mikroskop selbst auf Masse liegt. An

dem Ende des Rohrchens, an dem die Halterung fur die Tunnelspitze angebracht ist, ist die

Innenelektrode nach auBen herumgefuhrt. Pas Anlegen einer negativen Spannung an aile vier

Auflenelektroden des Piezorohrchens fuhrt zu einer Verlangerungdes Rohrchens, eine positive

Spannung bewirkt eine Verkurzung desPiezortihrchens.PieAuBenelektrode des

Piezorohrchens ist durch vier 0,25mmbreite und 'jeweils urn 90° versetzte Ausfrasungen in

Piezolangsrichtung in vier Quadranten unterteilt. Urn die Tunnelspitze uber einen rechteckigen

Probenausschnitt zu fiihren, werden auf diese vier Elektroden zusatzlichSpannungen fur die

Auslenkung der.Tunnelspitze in x-Richtung und in y-Richtung aufgemischt.Furdie x-Richtung

werden zweinebeneinander liegende Elektroden miteiner Spannung U; und die beiden

gegenuberliegenden Elektroden symmetrisch miteiner Spannung U; angesteuert. Zur

-r-.,._- Tunnelspitze

Abschirrnrdhrchen

Grundplatte
aus Macor

Piezorohrchen mit
lnnenelektrode

,.--- Spitzentrager mit
Abschirmplartchen

-;,--- Isolierhulse aus Macor

(a) (b)

Abb.3.3: (a) Piezoelektrisches Rohrchen mit einseitig herausgefuhrter Innenelektrode und

vier AuBenelektroden (b) Aufbau der FeinpositioniereinheitmitPiezoriihrchen,

Halterung der Tunnelspitze und Abschirmrohrchen
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(a) (b)

Abb.3.4: (a) REM-Abbildung des R'Tlvl-Annaherungsprczesses emer elektrolytisch

hergestellten Wolfram-Tunnelspitze an eine Silizium(111)-Probe. Die Probe ist

-,. zwei Klemmstreifen -- Probenwurfel befestigt (val Abb J 18'HUI. L.W ll.'\J.v runau em 1 a.J.ll.l.. .lUV J.J.VY ....11;."L V'-'J..\.< "I I. \ 61. i""i.. v J; }_

(b) REM-Abbildung einer Wolfram-Tunnelspitze in Resonanz angeregt durch x­

Ansteuerung des Piezorohrchens mit einer sinusformigen Wechselspannung, die

zu einer Auslenkung der Tunnelspitze urn ±100 nm fuhrt. Die Anregungs­

frequenz wurde wahrend der Aufzeichnung des Bildes verandert. Die "obere"

Resonanz tritt bei emer Frequenz von 1925Hz auf und .ist der niedrigsten

Resonanzfrequenz des vorderen Spitzenbereiches zuzuordnen, die

typischerweiseInidieser Grofienordnung liegt [3.3]. Eirle entsprechende x­

Ansteuerung mit einer Frequenz von 14.8kP..z erzeugtdie.t'untere" Resonanz,

die der Verbiegung des Piezorohrchens zuzuordnen ist,

Auslenkung in y-Richtung werden entsprechende Spannungen aufurn 90° gedreht angeordnete

Elektroden aufgemischt.

Zur Erzeugung eines Druckes von p =1_10-10 mbar in der REMlRTM-Kammer muf die

Kammer nach jedem Beluftungsvorgang fur mehrere Stunden bei einer Temperatur yon

T=120°C ausgeheizt werden, Urn eine temperaturbedingte Depolarisierung des piezo­

elektrischen Rohrchens auszuschlieflen, wurde mit PZT-SA eine Piezokeramik mit einer hohen
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Curie-Temperatur von 350°C ausgewahlt, und es wurde eine Verringerung derAuslenkung urn

etwa 40Prozent aufgrund der kleineren piezoelektrischen Konstante d31 von PZT-5A in Kauf

genommen.

Die Feinpositioniereinheit ist wie in Abb. 3.3b auf einerGrundplatte aus der .isolierenden

Keramik Macor aufgebaut. Fur das Piezorohrchen ist dort eine runde Einlassung vorgesehen.

Die. Signalleitung fur den Tunnelstrom verlauft im Piezolnnerenabgeschirmt durchdie .liuf

Massepotential liegende Innenelektrode, Das Abschirmplattchen am Spitzentragerhat .speziell

dieAufgabe, bei gleiehzeitigem Betrieb von REM und RTM eine Anfladung der Isolierhulse

durch.Ruckstreuelektronen zu vermeiden, Urn Storungen durch die Ansteuerspannungendes

Piezorohrchensvon bis zu ±148Vabzusehirmen, ist das Piezorohrchen selbst von einern auf

Massepotential liegenden Abschirmrohrchen urngeben. Die Einzelteile der Spitzenhalterung

und das Piezorohrchen sind mit Uh'V-taugliehem Kleber verbunden, lediglich der Spitzentrager

wird in die Halterung eingeschraubt,

Beider .Konstruktionder Halterungfur .die Tunnelspitze sind-femer folgende Dingezu

berucksichtigen:

(I) Damit eine Abbildung mit dem REM rnoglich ist, darf' die Halterung nicht in 4enWeg

des Primarelektronenstrahls ragen.

(2) Der Lichtweg des Teleskopmikroskopes zur Kontrolle der Grobannaherung darf nieht

verdeckt werden,

(3) Die Masse der Spitzenhalterung sollte so klein wie moglich sein, damit die Resonanz­

frequenz der Feinpositioniereinheit nieht zu stark verldeinert wird (siehe oben).

3.1.2 Funktionsweise und Charakterisierung des KiM

Bei der Grobannaherung wird der Probenschlitten samt Probe mit der unteren

Mikrometerschraube bei gleichzeitiger Beobachtung mit einem Lichtmikroskop oder dem

REM an die Tunnelspitze angenahert, bis der Abstand zwischen Probe und Tunnelspitze nur

noch wenige 101lm betragt, Zur anschlieflenden Feinannaherung von Tunnelspitze und Probe

ist der Vorschub der oberen Mikrorneterschraube durch ein Federsystem, bestehend aus einer

weichen Schraubenfeder aus Federstahl und einer harten Blattfeder aus Kupferbcryllium,

untersetzt. Die Fedem wurden so gewahlt, daB eine Drehung der Mikrometerschraube um 0.5°

etwa einem Vorschub von 20n.m entsprieht. Bei arbeitendem Regelkreis wird die Annaherung

in kleinen Schritten durchgefuhrt, bis ein Tunnelstrorn flielit.

Zur Charakterisierung der z-Drift des UHV-RTM wurde nach dem mechanisehen Einstellen

eines Tunnelkontaktes bei einer neuen Probe der zeitliche Verlauf des Regelsignales gemessen.

Unmittelbar nach einem Annaherungsprozef ist die z-Driftrate mit etwa 7nm/min zunachst

hoch. Sie nimmt wie in Abb. 3.6 mit der Zeit ab und geht dann gegen einen Wert von wenigen
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Abb.3.5: UHV-RTM mit x-y-Verschiebetisch
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Abb.3.6: Zeitlicher Verlauf der Driftrate des UHV-RTM: normal zur Probenoberflache

nach dem mechanischen Einstellen eines Tunnelkontaktes
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Hundertstel nrn/min. Die anfanglich grol3e Drift ist auf eine Relaxation in der

Federuntersetzung zuruckzufuhren und wird von einer schwacheren Temperaturdrift normal

zur Probenoberflache uberlagert. Diese Temperaturdrift bestimmt fur grofsere Zeiten die

Stabilitat des Tunnelkontaktes, sie kann ihr Vorzeichen andern und die zugehorige Driftrate ist

kleiner a1s O.05nrn/min. Wenn die Tunnelspitze nach einer Messung nur wenig zuruckgezogen

wird, wid diese Spezifikation bereits nach wenigen Minuten wieder erreicht. Fur die Drift in

lateraler Richtung besitzt das RTM ebenfaliseine Driftrate kleiner als O.05nrn/min.

Die Funktionstuchtigkeit des neu konzipierten Rastertunnelmikroskopes in Abb. 3.1 wurde

zunachst durch den Betrieb eines an Luft arbeitenden Protctyps bestatigt. So konnten unter

anderem mit dem in Abb, 3.7 abgebildeten Prototyp bei der Hannover-Messe Industrie 1991

auf einemMessestand ohne zusatzliche Dampfungsmafsnahmen Bilder mit atomarer Auflosung

aufHOPG aufgenommenwerden.

Fur den Einsatz des Rastertunnelmikroskopes m Verbindung mit emem

Rasterelektronenmikroskop im Ultrahochvakuum wurde die Neukonstruktion eines

Probentisches fur das REM erforderlich. Zugunsten einer hoheren Stabilitat des Aufbaus wurde

anders als bei Standard-Probentischen fur den Betrieb im Hochvakuum auf drei Freiheitsgrade

verzichtet. Eine Drehung, eine Neigung und eine z-Bewegung der Probe sind nicht rnoglich, es

wurde ausscbliefslich die x-y-Bewegung des RTM mit Probe unter dem Elektronenstrahl

Abb.3.7: Testversion des neu konstruierten Rastertunnelmikroskopesfiir den Betrieb bei

Umgebungsbedingungen
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realisiert. Die beiden Tische zur x- und y-Verschiebung sind auf einem 28,5crn 1angen

Aluminiumtrager mit Ll-formigem Profil angeordnet und laufen jeweils in einer

Schwalbenschwanzfuhrung, Der Trager ist mit vier Schrauben am DN200CF-Flansch befestigt.

Da die Fuhrungen ausschliefllich mit Molybdandisulfid behandelt werden konnen, wurde

jeweils eine seitliche Fuhnmg pro Tisch so konstruiert, daf die Anprellkraft mit k1einen

Spiralfedern eingestellt werden kann, bis eine optirnale Bewegung moglich ist. Die beiden

Tische werden mit zwei UHV-Lineardurchfuhrungen am RTM-F1ansch bewegt.

3.2 Elektronik

Zur Ansteuerung der Feinpositioniereinheit und fur den geregelten Betrieb des

Rastertunnelmikroskopes bei konstantem Tunnelstrorn dient jeweils eine Baueinheit, die in den

nachfolgenden Abschnitten 3.2.1 und 3.2.2 naher beschrieben werden. Diese beiden

Baueinheiten werden mit einern zum IBM PCIAT kompatiblen Rechner tiber die vier analogen

Ausgabekanale zu je 12 Bit einer Mefsdaten-Brfassungskarte von Burr-Brown [3.4] mit zwei

Spannungsrampen fur die Auslenkung der Tunnelspitze in x- und y-Richtung, der

Tunnelspannung bzw. einer Spannungsrampe fur den Spektroskopiebetrieb und eine weitere

Spannung, mit der die Schnelligkeit des Regelkreises beeinflufst werden kann, versorgt. Zur

Datenerfassung besitzt die Mebdaten-Erfassungskarte ein Modu1 mit acht analogen,

gemultiplextenEingabekanalenmit jeweils 12 Bit Auflosung.

ZurSteuerung und Datenerfassungwirdein yon Gcddenhenrich [3.5] in Turbo-PascalS..0

geschriebenesProgramm verwendet, das eine anschlieliende Bearbeitung und Darstellung der

Mefidaten •in •einem zweidinlensionalenGraustufen.'l1odus·· oder .• einem .dreidimensionalen

Darstellungsmodus ermoglicht.Tm Graustufenmodus konnen Datensatze mit bis zu 300x300

Bildpunktenmit 64 Graustufen pro Bildpunkt dargestelltwerden.

3.:2.1 Eiektronik zurAnsteuenmgderFeinpositioniereinheit

Mitdem Rechner wird jeweils fur daszeilenweise Abrastern der Probe in x- und in y­

Richtung eine Spannungsrampe von -lOYbis +lOYmiteiner Auflosung von 4096 Schritten

vorgegeben.>Mit demProgrammkanndieZahl dergewunschten Bildpunkte bis zu einer

maximalen Zahl von300x300 Bildpunkten vorgegeben werden. Die beiden Spannungsrampen

fur die x-vund y-Ansteuerung werden entsprechend dem Schaltplan der Elektronik zur

Ansteuerungder Feinpositioniereinheit vin Anhang 2 auf alle vier Aubenelekrroden des

piezoelektrischen Rohrchens {vgl, Abschnitt 3.1.1) aufgemischt. So wird beispielsweise die

Spannung der x-Rampe an den Ausgangen Xl und x2 unverandert und an den Ausgangen x,
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Rechner mit Mebdaten-Erfassungskarte I
Ausgabekanale I I Eingabekanale

x-Rampe I IStabilisierung

y-Rampe I
!

t Regel-

Ansteuer-
elektronik

elektronik Feedback I

I I I Tunnel..
spannunz

.j, .j, .j, .. _pml< Ilogaritbmischer
Hoch- '" Verstarker

spannungs- .1 Piezo
Verstarker 'l'

Strom-
Tunnelstrom Spannungs-

Wandler

Abb. 3.8: Blockschaltbild der RTM-Elektronik
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und X4• mit umgekehrtem Vorzeichen ausgegeben. Die Grofle des abgerasterten

Probenbereiches kann mit zwei Spannungsteilern an der Ansteuerelektronik bestimmt werden.

Fur die Abbildung grofierer Probenausschnitte konnen die Spannungen der Ausgange Xl bis x4

zur Piezoansteuerung mit einem neu konzipierten Hochspannungsverstarker aufgebaut mit

Hochspannungs-Operationsverstiirker 3582J von Burr-Brown urn einen Faktor 14.8 auf

maximal ±148V verstarkt werden, Damit laBt sich ein Probenausschnitt mit einer Grolre bis zu

2 x 2jlrn2 abrastern. Innerhalb dieses Probenausschnittes ist einVerschieben des Rasterfensters

durch das Aufaddieren zweier variabler Offsetspannungen moglich.

3.2.2 Regelelektronlk

Die Regelelektronik wurde aus einer Schaltung von Anders [3.6] weiterentwickelt und fur

die eigenen Melianfbrderungen modifiziert.

Beieiner Messung mit dem RIM wird der Tunnelstrom zunachst 'im Vorverstarker in eine

Spannung .umgewandelt. Der Vorverstarker besteht aus einem FETcOperationsverstiirker

(OPA-llivon Burr-Brown) mit einer hohen Eingangsimpedanz von 10130., der iiTI

Feedbackkreis wahlweise mit einem Widerstand von lOMo.-200Mo. .beschaltet ist. Dieser
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Strom-Spannungswandler Jiefert fur einen Tunnelstrorn von InA eine Ausgangsspannung von

iOmV-200mV. Im Konstant-Flughohenbetrieb wird diese Spannung unmittelbar eingelesen.

Beim geregelten Betrieb wird die Spannung in der Regelelektronik (Schaltplan siehe Anhang 3)

in einem Mehrfachsubtrahierer von einer vorgegebenen Sollspannung U; subtrahiert. Die

Differenz, die der Regelabweichung des durch Uo vorgegebenen Sollstroms vom Tunnelstrom

entspricht, wird einemI-Regler, einem Integrator mit variabler Zeitkonstante [3.7], zugefuhrt.

Das Ausgangssignal des I-Reglers dient als Stellgrofse und wird zur Steuerung des

Tunnelabstandes mit Hilfe der Ansteuerelektronik auf die vier Elektroden des Piezorohrchens

addiert. Auf diese Weise wird der Tunnelabstand so eingeregelt, daf die Abweichung der zum

Tunnelstrom proportionalen Spannung von der vorgegebenen Sollgrolle Uo minimal wird,

Die Geschwindigkeit, mit der die Mefspunkte mechanisch angefahren werden, bestimmt die

Mefldauer eines Bildes. Bei dieser Betrachtung sind die Frequenzen der rnechanischen

Eigenresonanzen der Feinpositioniereinheit zu berucksichtigen (vgl. Abschnitt 3.1.1).

Das hochohmige Tunnelstromkabel wurde im Vakuum isoliert in einem Edelstahlrohrchen

verlegt, um ein Ubersprechen der Rastersignale zu erschweren. Der Vorverstarker ist

aulierhalb der Vakuumkammer unmittelbar hinter der Binfach-Ulfv-Stromdurchfuhrung

angeordnet, so daf das Tunnelstromkabel im Vakuum eine Lange von 25cm besitzt. Dies

wurde in Kaufgenommen, da so eine Anderung der Beschaltung des Strom-Spannungwandlers

ohne einen mit Beluftung der UHV-Kammer verbundenen Ausbau des Rastertunnel­

mikroskopes vorgenommenwerden kann.

Urn bei der Verarbeitung des Tunnelstromsignals in der Regelelektronik und der Elektronik

zur Ansteuerung der Feinpositioniereinheit des RTM 50R...z-Storungen aus dem Netz

auszuschlleflen, werden die Versorgungsspannungen fur den Vorverstarker, die

Regelelektronik und die Elektronik zur Ansteuerung der Feinpositioniereinheit unabhangig

vom Netz durch einen Akkumulator geliefert, Dies wirkt sich bei empfindlichen Messungen

insbesondere dann positiv aus, wenn die Tunnelspannung nicht vom Rechner, sondern direkt

mit der Regelelektronik vorgegebenwird.

3,3 Kalibrierung der Felnpositioniereinhelt des Rastertunnel­

mikroskopes

Die laterale Kalibrierung des Feinpositionierers wurde fur kleine Auslenkungen an atomar

aufgelosten Gitterstrukturen durchgefuhrt. Abbildung 3.9 zeigt eine fur die Kalibrierung

verwendete RTM-Aufuanmeder Gitterstruktur von HOPG (Highly Oriented Pyrolytic

Graphite) und eine schematische Darstellung der Anordnung der Kohlensroffarome in dieser

Schichtstruktur. Innerhalb ider vSchichten besteht eine wabenartige Anordnung von

Kohlenstoffsechserringen, in der jedes Kohlenstoffatom von drei Nachbarn in Form eines



3 Planung des UHV-Systems mit REMlRTM-Kombination 19

Dreiecks umgeben ist. Zwei Schichten sind SOgegeneinander verschoben, daB sichjedes zweite

in Abb. 3.9b mit A'bezeichnete Atom eines Kohlenstoffsechserringesdirektuber einem Atom

der nachsttieferen Schicht befindet, wahrend die anderendrei mit Bbezeichneten Atome

jeweils zentral tiber einem Kohlenstoffsechserring dernachsttieferen Schicht angeordnet sind.

Der unterschiedliche Bindungscharakter der Kohlenstoffatome eines Kohlenstoffsechserringes

fuhrt bei genauer Betrachtung einzelner Sechserringe.in der RTM-Messung in Abb. 3.9a zu

einern unterschiedlichen Feedbacksignal der entsprechenden Atome,
Fur groflere Bildausschnitteiwurder.eine hexagonalangeordneteMonoschicht von

(a)

Abb. 3.9: (a) Atomares Gitter von HOPG

aufgezeichnet im Konstantstrornbetrieb mit einer

Wolfram-Tunnelspitze bei UT = -25mV(probe)

unci I=O.5n..t\ rm Ultrahochvakuurn. Die

Korrugation der Kohlenstoffatome betragt 1.SJ"..

(b) Schema zur Anordnung der Kohlenstoff­

atome zweier Schichten einer HOPG-Oberflache

nach [3.9]' Die Atome A und B der oberen

Schicht sind als kleine und grolie Punkte

dargestellt. Der Abstand der beiden Schichten

betragt Co /2 =3.348A, die Gitterkonstante ao

ist 2.456A [3.15J.

,
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Abb. 3.10: RTM-Aufnahme einer HPI-Schicht mit einer elektrolytisch hergestellten

Wolfram-Tunnelspitze beiUT = -5mV(probe) und I=O.3nA unter Umgebungs­

bedingungen [3.8]' Die Gitterkonstante der-hexagonalen Anordnung betragt

ao =18nm. Die Probe wurde freundlicherweise von T. Hartmann vom MPI fur

Biochemiein Martinsried zur Verfugung gestellt,

Proteinmolekulen wie in .Abb. 3.10 verwendet. Solche HPI-Schichten (HPI Abkurzung fur

hexagonally packed intermediate) sind Bestandteil der Zellwanddes Bakteriums Deinococcus

radiodurans [3.10 - 3.12]. Die hexagonale Anordnung besitzt eine Gitterkonstante ao =l Snm.

Bei der Kalibrierung des Piezorohrchens ist zu berucksichtigen, daB die

Vergroflerungsfaktoren fur die x- und y-Richtung unterschiedlich sind. Eine Abbildung mit

dem RTM ist daher weder winkel- noch langentreu, Die experimentell bestimmten

Auslenkungsfaktoren fur die x- und y-Auslenkung konnen daruber hinaus nur dann direkt

verwendet werden, wenn die Einbaulange der Tunnelspitze bei jedem Spitzenwechsel so

eingestellt wird wie bei der Kalibrierungsmessung. Die Einbaulange ist der Abstand des

Spitzenapex vom Ende des Piezorohrchens.

Chen [3.13] berechnet auf der Basis der Elastizitatstheorie die elektromechanische

Auslenkung eines radial polarisierten piezoelektrischen Rohrchens mit vier Elektroden, die sich

uber die gesamte Lange des Rohrchens erstrecken. Fur die Auslenkung des Rohrchens in x­

Richtung bei Anlegen der Spannungen U; und U; mit unterschiedlicher Polaritat und

U =IU:I=IU;I an zwei gegenuberliegende Elektroden ergibt sich
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L2

!:J.X=_E_=C ·U
2.R x

mit dem Auslenkungsfaktor

c = 2.J2.d31 .L~
x x-Drh
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(3.3a)

(3.3b)

d31 ist der piezoelektrische Koeffizient, L E die Lange der Elektroden in Richtung der

Zylinderachse, D ist der Durchmesser und h die Wandstarke des piezoelektrischenRohrchens,

Die Daten fur das verwendete piezoelektrische Rohrchen sind in Anhang 1 zusammengestellt,

Fur die Ausienkung des Piezorohrchens in y-Richtung gilt eine analoge Forme!'

Urn die experirnentell ermittelten Auslenkungsfaktoren mit den theoretischen Werten nach

Gleichung (3.3) zu vergleichen, muJ3 der Einfluf der Einbaulange t der Tunnelspitze und

gegebenenfalls zusatzlich die Lange eines nicht fur die x-y-Ansteuerung segmentierten Teils

des Piezorohrchens berucksichtigtwerden. Nach Abb. 3.11 gilt fur die zusatzliche Auslenkung

naherungsweise

t
Ax ""t·a=-·Ax, L

E

(3.4)

Der experimentell bestirnmte Auslenkungsfaktor Cx."., ist daher zu vergleichen mit dem urn

den Summanden aus Gi. (3.4) erganzten theoretischen Auslenkungsfaktor C, aus G!. (3.3b)

(3.5)

In Abb. 3.9 ist eine der Messungen aufHOPG mit atomarer Auflosung zu sehen, aus denen

fur kleinex- bzw. y-Auslenkungen die Auslenkungsfaktoren

Abb.3.11: Schematische Darstellung zum Einfluf

der Einbaulange t der Tunnelspitze auf

die laterale Auslenkung der Feinposi­

tioniereinheit des RTM
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ro 'A6 nm
G xexp = IV. -. V und
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r"I _11,nm
G exp -.1.1..1.-

y. V

ermittelt wurden, Der theoretische Wert fur den lateralen Auslenkungsfaktornach GL 3.5, der

bezuglich der Einbaulange der Spitze korrigiert ist, betragt

C run
x.korr =8.9-. V

Die experimentell bestirnrnten Auslenkungsfaktoren Cx.exp bzw. Cy.exp sind 13% bzw. 25%

grofser als dieser Wert. Dies ist darauf zuruckzufiihren, daB im Gegensatz zur theoretischen

Betrachtung jeweils die gegenuberliegenden Elektrodenpaare mit den x- bzw. y-Rastersignalen

angesteuert werden, und die im piezoelektrischen Rohrchen auftretenden Verspan•.nungen in.
diesem Fall die Auslenkung in x- bzw. y-Richtung weniger einschranken, Die Kalibrierung fur

grofiere Bildausschnitte bei Verwendung eines Hochspannungsverstarkers wurde an HPI­

Schichten wie in Abb. 3.10 durchgefuhrt. Im Vergleich mit den Auslenkungsfaktoren fur kleine

Rasterbereiche aus GL (3.6) ergaben sich jeweils urn etwa 20% groliere Werte. Dies kann

durch das Grofssignalverhalten von Piezomaterialien erklart werden; im Grofisignalbereich

verdoppelt sich die Steigung der Auslenkungskurve annahernd, bevor sie sich einem

Sattigungswert nahert,

Die Kalibrierung der z-Auslenkung des piezoelektrischen Rohrchens ist insbesondere in

Hinblick auf die Messung der Abstandsabhangigkeit der Barrierenhohe von grolier Bedeutung.

Fur ein radial polarisiertes piezoelektrisches Rohrchen betragt die statische Ausdehnung in

Richtung seiner Syrnmetrieachse, die in der Regel als z-Richtung festgelegt wird, nach

Locatelli et al. [3.14]

!1z=_LE
• d ·U=-C·Uh 31 z

(3.7)

Mit GI. (3.7) und den Piezo-Daten aus Anhang 1 ergibt sich fur das eingebaute Piezorohrchen

ein theoretischer Auslenkungsfaktor

_ _ __ nm
C, =3.61 V .

Fur die Kalibrierung der z-Auslenkung des piezoelektrischen Rohrchens auf atomarer Skala

eignet sich eine Stufe einer HOPG-Probe wie in Abb. 3.12. Der Abstand zweier Atornlagen im

Schichtsystem HOPG betragt Co /2 =3.348nm [3.15]. Eine Auswertung des Regelsignals fur

Linien orthogonal zur Stufe ergab einen Auslenkungsfaktor

run
C,.,"" =3.5 V (3.8)
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Abb.3.12: Doppelstufe aufHOPGabgebildet mit einer elektrolytisch vhergestellten

Wolfram-Tunnelspitze bei UT =-SmV(probe) und l=O.SnA bei einem Druck

von p = 1_10-9 mbar . Die Grelle des Bildausschnittes betragt 8runx 8run.

fur das piezoelektrische Rohrchen der Feinpositioniereinheitdes UHV-RTM. Ein Vergleich mit

demobe.ngenannten theoretischen Wert und dem <Wert. von C, =3.86nm/ V aus

Kalibrierungsmessungen furdas an Luft arbeitende RTM mitgleichem Piezorohrchen [3.8]

zeigen eine gute Ubereinstimmung.
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3.4 Konzeption deslJlIY-Systems

Eine Untersuchung kontaminationsfreier Festkorperoberflachen setzt voraus, daf die

Probenherstellung und die Messungen unter Ultrar1.ochvakuumbedingungendurchgefuhrt

werden. Daher wurde ein Ultrahochvakuum-Systemmit Praparationskammer, Probenschleuse

und REM/RTM-Kainmergeplant und aufgebaut. In der Praparationskammersind verschiedene

Methoden zur Probenreinigung moglich und es 'konnen dunneSchichten mit verschiedenen

Verfahren hergestellt werden, Ein kombiniertes LEED/Auger-System ermoglicht in der

Praparationskammer sowohl eine Untersuchung der Kristallstruktur mit .LEED (Low Energy

Electron Diffraction) als auch eine Bestimmung der chemischen Zusammensetzung der

obersten Atomlagen der Probenoberflache mittels Augerelektronenspektroskopie,

(a) (b)

Abb. 3.13: Rasterelektronenmikroskopische Beobachtung der Bewegung der Tunnelspitze

tiber einem Strichgitter als Teststruktur. Die Breite und der Abstand der Stege

aus Aluminium betragen jeweils 1. 21lm. Das Substrat ist ein p-dotierter Silizium­

Wafer. Die Tunnelspitze wurde ausgehend von der Position in (a) mit emer

Offsetspannung latera! um 2um bewegt.
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Schnitt Praparationskammer

25

Schleuse

Transferstange

LEED/AUGER- ~
System V

optisches MikroskopJ

Manipulator

\.- \.- Effusionszelle
......... .·Elektronenstrahlveroampfer

Schauglas

REM

o

SE-Detektor

Abb.3.14: Aufbau des Ultrahochvakuum-Systems

In der REM/RTM-Kammer ermoglicht die Beobachtung miteinem REM eine kontrollierte

Annaherungvon Tunnelspitzeund Probe. Als MaE fur den Abstand zwischen Tunnelspitzeund

Probe beider Annaherungdient der Abstand zwischen der abgebildeten Spitze und dem von

der. Spitze bezuglichdem SE-Detektorabgeschatteten Bereich (vgl. Abb.3.13).Neben der

Annaherung kann wie in Abb. 3.13 die seitliche Bewegung der Tunnelspitze tiber der Probe mit

dem REM beobachtet werden. Auflerdern kann die Gestalt der Tunnelspitzevor und nach einer

R'Ilvl-Messung uberwacht werden. Daruber hinaus soll das REM bei zukunftigen Messungen

dazu dienen, einen bestimmten Probenbereich nach einem zwischenzeitlichen Praparations­

schritt inder Praparationskammerwiederaufzufinden.

Als Aufstellungsort fur das UHV-System muflte ein unterkellerter Erdgeschoflraum genutzt

werden. Urn eine Ankopplung des Trittschalls durch den schwimmenden Estrich

auszuschliefsen, wurden -vom Estrich entkoppelt- VA-Scheiben mit Spezialmortel an den

Positionen fur die Luftfederelemente direkt auf der Betondecke angebracht. Aufierdem wurde

die Betondecke unterhalb der Aufstellungspunkte mit Stahltragern gegen das Fundament des

Gebaudes verklemmt. Das UHV-Systemmit einer Masse von ca. 900kg ist in einem Rahmen

aus .Stahltragem angebracht. Dieser Rahmen ruht mit .seinen vier Eckpunktenauf ein Meter

hohen Luftfederelementen [3.16].
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Abb.3.15: Aufnahme des UHV-Systems mit Praparationskammer (links) und REJvf.JRTM­

Kammer (rechts)·

Zum Ausheizen des UHV-Systems wurden fur Praparations- und REMlRTM-Kammer

separate Ausheizkasten angefertigt, so daf je nach Bedarf nur erne der beiden Kammem

ausgeheizt werden kann,

3A.1· Praparationskammer mit Probenschleuse

Als Praparationsstation in der Praparationskammer steht ein gegenuber seiner

Standardausfuhrung mit grofsem Aufwand umgebauter Manipulator mit funf Freiheitsgraden

zur Verfugung [3.17]' Die 63mm-Off-Axis-Probenposition des Standardmanipulators wurde

vollstandig umgebaut, so daf der Manipulator nun in einer On-Axis-Probenposition mit den
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beiden Transferstangen bestuckt werden kann unddieProben aufserdem in Richtung aller

Verdampferquellerrdes Systems ausgerichtet werden konnen, \DerMalllPtMatorkopf\\lUrde

aufserdem fur die Aufnahme der in Abschnitt 3.4.3 beschriebenen Probenhalterumgestaltet.

Zur Reinigung von Proben ermoglicht eineweitere Modifikationnebeneiner \indirekten

Heizung der \Probe mit einem Wolframwendel aucheineProbenheizung \durchidirekten

Stromdurchfluf [3.18]' Abbildung 3.16 zeigt den Manipulatoraufsatz zurAufnahme cines

Probenhalters (vgl, Abschnitt 3.4.3). Auf die beiden Klemmstreifen, mit denendie Probe im

Probenhalter befestigt ist, drucken imManipulatoraufsatz zwei Klemmfedem aus Tantal; diese

Kontaktierung ermoglichteine Heizung der Probe durch direkten Stromdurchfluli.-Mit Hilfe

eines .Infrarotpyrometers wurde dieProbentemperatur im Bereich yon500°Cbis 11000 e; in

Abhangigkeit vorn Probenstrom kalibriert. Von Dopper]3.18]wurdeeineRechnersteuerung

ZUT Regelung des Probenstromes \ entwickelt, mit der das \automatische Fahren von

Temperaturrampen moglich ist. DasSteuerprogramm zurRegelung der Probentemperaturist

ausgelegtaufden permanenten Anschluf eines Infrarotpyrometers an den Rechner. Daruber

hinaus stehtIn der Praparationskammer eine Ionenquelle zur Reinigung der.Proben zur

Verfugung,

In der Praparationskammer wurden drei Flansche fur den Einbau von Verdampferquellen

vorgesehen. Urn bei der Herstellung dunner Schichten einen Druckanstieg fiber

p = 2 .10-9 mbar zu vermeiden, ist die Praparationskammer mit einem zylinderformigen

Klemmfeder

Heizwendel -./

Stromzuleitung ___

- Manipulatorkopf

~~~~~~Erdung
Adapter

Klemmstrcifen

Isolation
Fenster zur Bedampfung

Abb.3.16: Schematische Schnittdarstellung des Manipulatoraufsatzes 111it Probenwurfel

nach [3.18]
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Abb.3.17: Aufnahme des umgebauten Manipulators

Kuhlschild fur flussigen Stickstoff ausgestattet. Daruber hinaus wurden die Rohrstutzen der

Flansche fur die Verdampferquellen mit konischen Tullen aus Kupfer versehen, die

Warmekontakt mit dem Kuhlschild haben und bis nahe vor die Verdampferquelle reichen. Auf

dicse Weise kann die von den Verdampferquellen unnotig abgestrahlte Warmeleistung

abgefuhrt werden, und eine Druckverschlechterung durch eine zu starke Aufheizung der

Rohrstutzen wird weitgehend vermieden, Die mittlere Verdampferposition lst mit einem

Elektronenstrahlverdarnpfer bestuckt, In einem weiteren Rohrstutzen steht eine Effhsionszelle
•• • ~ . ••••• ....... .. ,. 1 'T" '& 'i ,::!...ll £' 11 "{7 __£'-. -r-cmit emem wioerstancsoenerzren Borrutrid- rteger ais vercamprerqueue zur v errugung . .ulese

Effusionszelle wird zur Herstellung von Goldschichten im Submonolagenbereich genutzt. In

Abschnitt 5.2.1 werden fur die Effusionszelle die Aufdampfraten fur Gold anhand von Si-Au-

Uberstrukturen im Submonolagenbereich ermittelt, Beim \,1erdampfen von Gold mit einer

Temperatur von 1200°C ist der Restgasdruck etwa p =3,10-10 mbar , fur 1400°C Iiegt er bei

p =2.10-9 mbar. Ein Vergleich der mit dem Quadrupolmassenspektrometer in der

Praparationskammer gemessenen Restgasspektren ohne Verdampfungsprozef bei

p =5.10-10 mbar und beim Verdampfen von Gold mit einer Temperatur von 1400°C bei

P = 2.10-9 mbar ergibt, daB der Partialionenstrom der einzelnen Atom- und Molekulmassen

durchschnittlich auf das 1.3fache ansteigt. Ausnahmen bilden Wasserstoff und Stickstoff Der

Partialionenstrom von Wasserstoff steigt auf das Vierfache an und der von Stickstoff

verdoppelt sich. Der Anstieg beim Stickstoff ist durch die erhohte Stickstoffabgabe des
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Bomitrid-Tiegels bei hohen Temperaturen begrundet. Jede der Verdampferquellenverfugt tiber

einen separaten Shutter.

Die 4-Gitter-Optik [3.19] in der Praparationskammer eignet sich fur LEED-Experimente und

als RFA (Retarding Field Analyser) fur die Augerelektronenspektroskopie, Die

Elektronenkanone des LEED/Auger-Systems ist mit einer Gluhkathode aus Lanthanhexaborid

D' B hi ' h'" aI ~ 51.-" 7 F t-,' dausgestattet. ie esc eunigungsspannung betragt maxim J." ,. zur oxussierung es

Elektronenstrahles wird ein Linsensystem verwendet. Bei der Augerelektronenspektroskopie

wird die Energieverteilung der von der Probe emittierten bzw. reflektierten Elektronen mit

Hilfe einer Bremsspannung bestimmt [3.20,3.21]. Die Elektronen werden mit einer

Saugspannung auf den Schirm beschleunigt und der Strom wird mit einer Auswerteelektronik

gemessen. Das vorhandene Gerat besitzt eine Energieauflosung von 0.4% (gemessen am

elastischen Peak bei 1.5kV). Fur LEED-Experimente ist der Schirm mit einer fluoreszierenden

Schicht bedarnpft, Urn die 4-Gitter-Optik des LEED/Auger-Systems insbesondere bei

Bedampfungsprozessen vor einer Verschmutzung zu schutzen, ist das LEED/Auger-System

mit einer intemen Linearverstellung mit bis zu 120mm Hub ausgestattet, und es kann damit

gegebenenfalls in den Rohrstutzen zuruckgezogen werden, der mit Hilfe eines Shutters optisch

dicht verschliefsbar ist,

Die Praparationskammer wird mit einer 230l/s-Ionengetterpumpe und emer

Titanverdampferpumpe mit Kuhlschild evakuiert. Zur Bestimmung der Restgaszusammen­

setzung steht ein Quadrupolmassenspektrorneter zur Verfugung, das in einem Massenbereich

von lamu bis 200amu arbeitet. Fur die Aufbewahrung von bis zu acht Proben im

Ultrahochvakuum wurde in der Praparationskammer ein Probenmagazin konstruiert und

eingebaut [3.18]' Mit einem Plattenventil abgetrennt von der Praparationskammer ist eine

Probenschleuse; das Einschleusen neuer Proben ist damit oh...ne Beluften der

Praparationskammer moglich. Zum Abpumpen der Probenschleuse steht eine

Turbomolekularpumpe mit einem Saugvermogen von 200118 zur Verfiigung.

3.4.2 Kembination von REM und RTM im Ultrahochvakuum

Gerber et aI. [1.2] verfugen bereits seit 1985 tiber die Kombination eines Rastertunnel­

mikroskopes mit einem RastereJektronenmikroskop. Sie haben ein auf einem Viton-Stack

gelagertes "pocket-size"-RTM in die Untersuchungskammer eines HE-100 SEMISAM der

Firma Vacuum Generators eingebaut. Der Basisdruck dieses Systemsist p =1,10-10 mbar . Sie

erreichen bei Kombination dieser beiden Mikroskopie-Techniken mit dem

Rastertunnelmikroskop atomare Auflosung auf HOPG, die Auflosung des

Rasterelektronenmikroskopes wird jedoch durch Bewegungen der Groflenordnung 10_20nm

der imR'IM eingebauten Probe gegenuber der Objektivlinse des SEM stark verschlechtert.
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Daraufhin haben verschiedene Arbeitsgruppen Rastertunnelmikroskope III

Standardkammern von Rasterelektronenmikroskopen eingebaut [3.22 - 3.32]. Die

Rastertunnelmikroskope unterschiedlicher Bauweise werden jeweils auf dem Standard­

Probentisch betrieben, Der Basisdruckbetragt bei diesenHybridgeraten jeweils 10'" mbar, bei

[3.26] bzw. [3.27] wird der Basisdruck mit 10-7 mbar bzw. 10-' mbar angegeben. Es hat sich

gezeigt, daB die Verwendung einer zusatzlichen Dampfungseinheit (z.B. eines Viton-Stacks)

zwischen dem Probentisch und dem RTM sich negativ auf die Auflosung des REM auswirken

kann [1.2,3.26].

Rosolen et al, [3.33] realisieren eine REJV'JRTM-Kombinatiol! zur Untersuchung von

Nanostrukturen, die bei einem Basisdruck von 1· 10-10 mbar arbeitet, sie erreichen jedoch mit

dem REM nur eine Auflosunz von 100nm. Ehrichs et al. r3.341 erzeugen in einer UHV-
- - - """ :.. .. -

Kammer (Basisdruck 2.10-10 mbar) mit einem RTM auf einem Silizium(111)-Substrat

Leiterbahnen aus Nickel mit einer Breite von nur 50mn. Diese Strukturen konnen nach Offnen

einer Blende zu einer REM-Mikroskopsaule hin abgebildet werden, wobei der Druck nur urn

eine halbe Groflenordnung ansteigt, In fast allen genannten REMlRTM-Kombinationen wurde

als Winkel zwischen dem Elektronenstrahl und der Probennormalen 45° gewahlt (vgl.

Abschnitt 3.1).

Stemmer et al. [3.35] verwenden zur Untersuchung biologischer Proben eine Kombination

aus Rastertransmissionselektronenmikroskop (RTEM) und RIM. Sie bauen dazu in die

Standardkammer eines REM auf den Probentisch ein RTM und unterhalb des Probentisches

einen rin~6rmigen Dunkelfelddetektor ein,

Im folgenden Abschnitt werden einige wichtige Eigenschaftcn und technische Details des

Rasterelektronenmikroskopes Hitachi S-800 mit Feldemissionelektronenquelle zusammenge­

stellt, die nicht zuletzt im Jam 1989 den Ausschlag fur die Auswahl dieses REM gegeben

haben.

Die nicht geheizte Kathode der Feldemissionselektronenquelle besteht aus einer <111>­

orientierten Wolframspitze mit einern Verrundungsradius von 100nm und einem Anodensystem

mit dern neben einer Beschleunigung auch eine Bundelung der Eiektronen erreicht wird. Der

damit erzeugte Elektronenstrahl besitzt einen Durchmesser von 10nm unci eine Strorndichte

von 105 AI em2
• Der im Vergleich zu einer herkommlichen Gluhkathode urn drei

Grobenordnungen kleinere Strahlquerschnitt iund die urn drei Grobenordnungen hohere

Strahlstromdichte sind die Voraussetzungen fur eine hohe Auflosung verbunden mit einem

groflen Signal-Rauschverhaltnis, Auch die Schwankung !!.E der Elektronenenergie ist mit

O.2eVgiinstiger als bei einer-Gluhkathode mit leV. Die Feldemissionselektronenquelle

ermoglicht in Verbind•.mg mitder guten Elektronenoptik eine Auflosung von 2nm bei einer

Beschleunigungsspannung .von 25kV. Daruber hinaus wird im Niederspannungsbereich mit

einer Auflosung von 15nm bel einer Beschleunigungsspannung von lkV ein sehr guter Wert
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erreicht, der von besonderem Interesse fur die Abbildung nichtleitender Oberflachen ist. Die

Beschleunigungsspannung kann zwischen 0.5kV und 5kV in 100V-Schritten und zwischen

5kV und der maxirnalen Beschleunigungsspannung von 25kV in lkV-Schritten gewahlt

werden.

Da der Betrieb der Feldemissionselektronenquelle einen Druck besser als 5.10-10 mbar im

Kathodenbereich erfordert, wird die Mikroskopsaule des S-800 mit drei Ionengetterpumpen

differenziell evakuiert. Im unteren Saulenteil, der mit einem vitongedichteten Venti! von der

Untersuchungskammer abgetrennt ist, liegt der Betriebsdruck des Standardsystems bei

2.10-8 mbar , Neben dem vitongedichteten Venti! existiert im unteren Saulenteil ein weiterer

vakuumtechnischer Schwachpunkt: Der Vakuumbereich im Strahlfuhrungsrohr wird nach

aufsen hin mit einer weiteren Vitondichtung gedichtet, Trotz der genannten Mangel ist der

vakuurntechnische Aufbau der Mikroskopsaule des S-800 vergleichsweise gut. Er ermoglicht

im Bereich der erwahnten Schwachstellen vakuumtechnische Verbesserungen, fur die fur den

Bedarfsfall bereits im Vorfeld ein Konzept und detaillierte Konstruktionsanderungen

ausgearbeitet wurden.

Die Integration der REM-Saule in das 1Yrf'v'-System erforderte bereits werksseitig eine

Reihe von Modifikationen gegenuber dem Standardgerat. So wurde mit der Firma Hitachi

vereinbart, daf die Mikroskopsaule, der Aperturblendenwechsler und der

Sekundarelektronendetektor jeweils mit Conflat-Flanschen ausgestattet sind. Neben der

Ausheizbarkeit des Aperturblendenwechslers und des Sekundarelektronendetektors bis zu einer

Temperatur von BOoe wurde von der Firma Hitachi zugesichert, daB beim Ausheizen der

REI\1JR.TM-Kammer bei einer Temperatur von BOoe gemessen am Verbindungsflansch zur

Mikroskopsaule insbesondere die Spulensysteme im Bereich der Objektivlinse keinen Schaden

nehmen, Die angeflanschte Mikroskopsaule wird nach wie vor wit drei Ionengetterpumpen

evakuiert. Urn nach emer Beluftung der Mikroskopsaule den Startdruck der

Ionengette1pumpen herzustellen, wurde das Turbomolekularpump-System zum Abpumpen der

REMlRTM-Kammer durch eine separate Vakuumleitung mit der Mikroskopsaule verbunden.

Die ausgeheizte REI\1JR.TM-Kammer besitzt bei Betrieb des REM, d.h. bei geoffnetem

Verbindungsventil Z'Jf REr-..1=Saule, einen Basisdruck von P =2 .10-10 mbar . Bei dem festen

Arbeitsabstand von 20w....l11 (vgl, Absch...nitt 3.1) wird mit dem PPM L'1 Kombination mit clem

RTM imUltrahochvakuum eine laterale Auflosung von 15 nm erreicht.

Urn gleichzeitig mit dem REM und dem RTM Untersuchungen durchzufuhren, mull auf die

allgemein ublichen Dampfungsmabnahmen bei Rastertunnelmikroskopen [3.36] verzichtet

werden. So zeigte sich in Testexperimenten, daf beispielsweise ein Viton-Stack zwar die

Abbildungsbedingungen mit dem RTM verbessert, im Gegenzug jedoch auflere mechanische

Storungen eine verstarkte Relativbewegung zwischen Probe und Elektronenstrahl bewirken,

die ei..l1e deutliche Verschlechterung der Auflosung des REM zur Foige hat. Urn die

Relativbewegung zwischen dem Elektronenstrahl und der Probe zu rninimieren, wurde wie in
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einer Reihe von kommerziellen Rasterelektronenmikroskopen eine Verklemmung des RTM mit

dem Polschuh realisiert. Diese Mabnahme wirkte sich auf die Auflosung beider Mikroskope

positiv aus. Speziell dieses Problem verdeutlicht, daf bei der Verbindung verschiedener

Analysemethoden Kompromisse notig sind, die sich negativ auf die Empfindlichkeit der

einzelnen Methoden auswirken. Bei der REMlRTM-Kammer soIl eine Wandstarke von 13mm

eine grollere Stabilitat des REMIRTM-Aufbaus gewahrleisten und die Empfindlichkeit

gegenuber akustischen Storungen reduzieren.

Fur die Grobpositionierung der Tunnelspirze steht neben dem REM ein Teleskopmikroskop

[3.37] zur Verfugung, das auch bei einem Arbeitsabstand von 25cm eine Beobachtung des

Annaherungsprozesses zwischen Spitze und Probe ermoglicht.

Gepumpt wird die REMlRTM-Kammer mit einem Picotorr-Pumpmodul [3.38], das mit

acht Ionengetterpumpelementen mit einem Gesamtsaugvermogen von 480lls und einer

Titanverdampferpumpe mit einer Kaltwand fur flussigen Stickstoff ausgestattet ist. Ein nicht

verdampfendes Gettermodul soll den erreichbaren Enddruck weiter verringern. Das Picotorr­

Pumpmodul ist durch einen 14"-Wheelerflansch mit der REMlRTM-Kammer verbunden. Auf

den Einbau eines Plattenventils zur REMlRrNf-Kammer hin wurde verzichtet, um den

gunstigen Leitwert des 14"-Wheelerflanschesnicht unnotig zu verschlechtem.

3.4.3 Prebentransfer

Die Proben mit einer zu untersuchenden Flache von 4,5 x 4,5mm2 und einer Dicke von

0,38mm werden wie in Abb. 3.18 in einer Einlassung eines quaderformigen Probenhalters aus

Stenan mit zwei Klemmstreifen und jeweils zwei Ml-Schrauben aus Titan-Zirkonium­

Molybdan befestigt. Die beiden Klemmstreifen dienen aufierdem als Kontaktierung, wenn die

Probe im Manipulator mit einern Strom geheizt werden soll, Daruber hinaus wird im RTM tiber

einen der beiden Klernmstreifen die Tunnelspannung angelegt,

Der Probenhalter ist so konstruiert, daf er mit einem M2,5-Gewinde, das am

Abb.3.18: Schernatische Darstellung des Proben­

halters aus Stenan, auf dem die Proben

mit zwei Klemmstreifen befestigt

werden.
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Transferstangenende angebracht ist, aufgenommen werden kann. Mit der Transferstange kann

der Probenhalter in den Manipulator, das Probenmagazin, die Position zur LEEDIAuger­

Analyse und das RTM ubergeben werden.
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4 Praparation der Tunnelspitzen

Zur Herstellung von Spitzen fur die Rastertunnelmikroskopie gibt es eine Vie1zahl von

Methoden, praktisch jede RTM-Arbeitsgruppe benutzt ihr eigenes Konzept. Ein besonders

einfaches und haufig verwendetes Verfahren ist das Anspitzen eines Metalldrahtes aus Platin­

Iridium mit Sandpapier oder mit einem Seitenschneider wie in Abb, 4.1. Die so hergestellten

Tunnelspitzen erfullen zwei wichtige Voraussetzungen fur einen stabilen Tunnelkontakt; zum

einen wird sauberes Drahtmaterial freigelegt, zum anderen entstehen in der Regel mechanisch

stabile Tunnelspitzen. Solche Spitzen ermoglichen auf einer geeigneten Probe wie zum Beispiel

HOPG fast immer atomare Auflosung, sie besitzen jedoch den Nachteil, daf aufgrund ihrer nur

in geringem Malle beeinflubbaren Gestalt grobere Oberflachenstrukturen mit erheblichen

Abbildungsfehlern wiedergegeben werden.

In der Rastertunnelmikroskopie hat sich eine elektrolytische Herstellung von Tunnelspitzen

weitgehend durchgesetzt. Dabei kann auf eine umfangreiche Erfahrung mit diesem Verfahren

zuruckgegriffen werden, die bei der Herstellung von Spitzen aus nahezu allen Metallen fur die

Feldionenmikroskopie gemacht worden sind [4.1]'

Fur eine RTM-Abbildung mit atomarer Auflosung eignen sich besonders kegelformige

Tunnelspitzen mit einem Offnungswinkel r> 30°. Aufgrund ihrer hoheren Resonanzfrequenz

im Vergleich zu langen dunnen Tunnelspitzen werden sie durch auBere Storungen und

schnelles Abrastern der Probe nicht so leicht rnechanisch zum Schwingen angeregt.

Voraussetzung fur einen sauberen Tunnelkontakt ist clamber hinaus die

Oberflachenbeschaffenheit des Spitzenapex. Dieser Bereich sollte frei von Verschmutzungen

und Oxidschichten sein. Fur die Experimente mit der REM/RTM-Kombination sollte der

Abb. 4.1: REM-Aufnahme einer mit einem

Seitenschneider mechanisch hergestellten

Tunnelspitze aus Platin-Iridiumdraht
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Platinelektrode

Ca)

Elektrolyt
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_ Wolframdraht

I
Elektrolyttropfen

Platinclektrodc

~Schaum

Cb) 'C:__=~~~_:;;:::>

Abb. 4.2: Atzverfahren fur Drahtemit einem Durchmesser (a) grofler als lOOllm [4.2] und

(b) kleiner als lOOllm [4.5,4.6]

Verrundungsradius der Tunnelspitzen wenige zehn Nanometer nicht uberschreiten, darnit eine

Positionierung der Tunnelspitze bei Beobachtung mit dem REM rnit ausreichender lateraler

Auflosungmoglich ist,

4.1 Elektrolytische Herstellung und Vakuumghlhung

Die Tunnelspitzen werden aus polykristallinem Wolframdraht mit einem Durchmesser von

500urn mit einer einfachen Atztechnik hergestellt. Das von Lemke in unserer Arbeitsgruppe

entwickelte Verfahren zur elektrolytischen Herstellung von Tunnelspitzen ist in Abb, 4.2(a)

schematisch dargestellt [4.2], es basiert auf einer Methode von Bryant et al. [4.3]. Die

Elektrolytlosung, eine O.5-molare Natriumhydroxidlcsung, schwirnrnt auf der Isolierflussigkeit

Tetrachlorkohlenstoff Der Bereich des Wolframdrahtes, der sich in der Elektrolytlosung

befindet und nicht mit einem PVC-Rohrchen isoliert ist, wird zunachst beieiner

Wechselspannung von etwa 12V gedunnt. Gegenelektrode ist ein ringformig geformter

Platindraht. Wenn der Wolframdraht nur noch einen Durchmesser von wenigen l Oum besitzt,

wird mit einer Gleichspannung von etwa 2V poliert, Im Gegensatz zum vorangegangenen

Wechselstromatzen wird beim Polieren mit einer Gleichspannung von maximal 2V· die

Entwicklung von Gasblasen, die mit einer Konvektion im Bereich .der entstehenden

Tunnelspitze verbunden ist, vermieden; es bleibt eine passive Deckschicht erhalten [4.4], die

einen schonenden Materialabtrag sicherstellt, Dieser fuhrt zu geringen Oberflachenrauhigkeiten

im Bereich des Spitzenapex. REM-Untersuchungen zeigen, dafi • die herunterfallende

Wolframspitze einen kleineren Verrundungsradius besitzt, Dies ist darauf zuruckzufuhren, dall

der Polierprozef fur die untere Spitze unmittelbar nach dem Abreilien unterbrochen ist,
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Abb. 4.3: Wolframspitze mit aufgeschmolze­

nem Apexbereich hergestellt durch

Atzen mit einer Weehselspannung

von 9V. Der Effektivwert der

Stromstarke beim AbreiBen ist

120mA. Es handelt sieh urn eine

durch Hochvakuumgluhung nachbe­

handelte Spitze.

Dureh den Polierprozefl mit einer Gleichspannung von nur 2V wird aufserdem verhindert,

daB der Draht an der Einschnurungsstelle infolge einer zu hohen Stromdichte aufsehmilzt und

sieh aufgrund der Oberflachenspannung ein Schmelztropfen wie in Abb. 4.3 bildet [4.5]' Eine

Versuehsreihe zu diesern Phanomen zeigt, daf sieh Spitzen mit aufgesehmolzenem

Apexbereieh durch Arzen mit einer Wechselspannung reproduzierbar herstellen lassen. Die

Auswertung der Abmessungen der Spitzen mit aufgeschmolzenem Apexbereich in Verbindung

mit den jeweils beim Abreifien gemessenen Effektivwerten der Stromstarke ergibt, daf eine

Stromdichte j = (1.2.107 ±0.5.10 7 )A/ em! zu einer Aufschmelzung fuhrt, Hintergedanke bei

diesem Experiment ist die Idee, eine Tunnelspitze direkt im RTM durch einen

Feldemissionsprozef stark aufzuheizen und damit zu remigen. Urn bei einem

Feldemissionsprozef eine Stromdichte der Groflenordnung j =1.107 AI em? zu erreichen,

ware nach der Fowler-Nordheim-Gleichung (6.8a) in Verbindung mit Gl. (6.gb) bei einem

typisehen Verrundungsradius der Tunnelspitze von R=501L'11 eine Spannung U =1750 V notig.

Bei dieser Abschatzung wurde als Austrittsarbeit von Wolfram 4.5V eingesetzt und in G!.

(6.8b) als typischer Wert fur den geometrischen Faktor K= 5 gewahlt [4.1)' Da der Aufbau

der Feinpositioniereinheit des RTM die Arbeit mit Spannungen von annahernd 2kV jedoch

nieht erlaubt (vgl. Abschnitt 3.1.1), kann diesesTn-Situ-Reinigungsverfahren nicht naher

untersueht werden.

Fur die Messungen der lokalen Barrierenhohe werden a1s Ausgangsmaterial axial <111>­

orientierte Wolframdrahte verwendet. Aus diesen Drahten mit einem Durchmesser von 130J.!m

lassen sieh ohne Zerstorung der einkristallinen Struktur mit dem oben beschriebenen Verfahren

keine Tunnelspitzen herstellen, sie wurden deshalb nach einer von Niemeck und Ruppin [4.5]

entwickelten und von Michely [4.6] abgeanderten Variante der "cut-off'i-Technik geatzt, Der

Wolframdraht wirddazuwie in Abb. 4.2(b) in einer Elektrolytlamelle angeordnet.
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Abb.4.4: Hochvakuumgluhapparatur [4.7]

Es wird ebenfalls der herabfallende Teil des Drahtes als Tunnelspitze verwendet.
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Zur Reinigung der elektrolytisch hergestellten Wolfram-Tunnelspitzen von Elektrolytresten

wurde im Rahmen einer Fachhochschul-Diplornarbeit die Hochvakuumgluhapparatur in Abb.

4.4 aufgebaut [4.7]' Ein in einem Rohrofen angeordnetes Quarzglasrohr wird mit einer

Turbornolekularpumpe mit einem Saugvermogen von 170lls evakuiert. Das System besitzt

einen Enddruck von p =1· 10-9 mbar. Fur die Reinigung der Tunnelspitzen von

Elektrolytresten erwies sich eine Gluhzeit von sechs Stunden bel einer Gluhtemperatur von

T =1030°C als geeignet, wobei wahrend der Aufheizphase und der Gluhung ein Druck von

p =1·10-6 mbar nicht uberschritten werden sollte. Abbildung 4.5 zeigt zum Vergleich eine

ungegluhte und eine gegluhte Wolframspitze. Elektrolyt-Reste, wie sie in Abb. 4.5a sichtbar

sind, verhindern haufig einen stabilen Tunnelkontakt mit atomarer Auflosung, Durch die

Vakuumgluhung der Spitzen konnte daher die Ausbeute an "guten" Tunnelspitzen deutlich

erhoht werden.

Die im Vakuum gegluhten Wolframspitzen besitzen jedoch noch erne Schicht aus

Wolframoxid, die zu Instabilitaten im Tunnelkontakt fiihren kann [4.8,4.9]. Ein Entfernen

dieser Oxidschicht und eine Verbesserung der Spitzengeometrie kann unter anderem durch

Ionenbeschuf [4.8,4.10], Sputtern [4.11], Heizen durch Elektronenbeschuf [4.12-4.14]

oder Feldverdampfung bei gleichzeitigem Heizen der Spitze [4.15-4.18j erreicht werden.

Hockett und Creager [4.19] verwenden als bequeme Methode zur Entfernung der Oxidschicht
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Abb.4.5: REM-Aufuahmen einer (a) ungegluhten und einer (b) gegluhten Wolframspitze

angefertigt von H.-P. Bochem (Institut filr Schicht- und Ionentechnik)

eine 10-30s dauernde Behandlung mit konzentrierter Fluflsaure. In eigenen Experimenten

erwies sich eine solche Flubsaure-Behandlung im Anschluf an eine Gluhung im Vakuum als

auBerst nutzlich,
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5 Praparation und LEED/Auger-Charakterisierung von
Silizium(111)-Proben

Das in der Diamantstruktur kristallisierende Silizium bildet in der Si(lll)-Oberflache unter

anderen zwei wichtige Rekonstruktionen: Eine 2 x l-Uberstruktur, die beim Spalten im UHV

entsteht [5.1], und eine 7 x 7-Rekonstruktion, die sich beim Erhitzen der Oberflache auf uber

400°C mit normaler Abkuhlphase ausbildet [5.2]. Die 7 x 7-Rekonstruktion wurde 1963

erstmals mit LEED beobachtet [5.2]; erst 1985 konnte mit Hilfe der Beugung

hochenergetischer Elektronen in Transmission an sehr dunnen Silizium-Plattchen der Aufbau

im realen Raum herausgefunden werden [5.3]' Im DAS-Modell (dimer adatom stacking fault

Kantenlange von 26.88A. zu sehen, Die 7 x 7-Zelle ist in zwei dreieckige Halften unterteilt,

wobei in der linkenHalfte ein Stapeifehler gegenuber der regularen Diamantstapelfolge auftritt.

Im Gegensatz zur rechten Halfte werden dort die Atome der unteren Doppelschicht durch die
der oberen Doppelschicht abgedeckt. An den Ecken der Raute bildet sich jeweils ein Ring aus

12 Atomen mit einer zentralen Fehlstelle aus, der als Comer Hole bezeichnet wird. Die 12

Silizium-Adatome der obersten Schicht bilden in den beiden Halften jeweils eine lokale 2 x 2­

Struktur aus. Bei der 7 x 7-Rekonstruktion reduziert sich die Zahl der ungesattigten Bindun­

gen (Dangling Bonds) auf 19 gegenuber 49 bei einer nicht rekonstruierten Si(lll)-Oberflache.

al

oJ

bl

Abb.5.1: DAS-Modell der 7 x 7-Rekonstruktion der Siliziurruf l Ij-Oberflache im realen

Raum nach [5.3]. (a) Ansicht von oben (b) Seitenansicht
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5.1 Nahchemisehe Vorbehandlunz und Heizvoraanz im UHV
= - -

Die Praparation der Si(111)-Oberflachen setzt sich aus einer naJ3chemischen Vorbehandlung

an Luft [S.4] und einer anschlielienden Temperaturbehandlung im Ultrahochvakuum

zusammen, Ausgangsmaterial bei den eigenen Experimenten ist ein n-dotierter (Ph) Si(111)­

Wafer mit einem spezifischen Widerstand von 4 - 6Qcm und einer Dicke von (381±IS)llm.

Die fur den in Abschnitt 3.4.3 beschriebenen Probenhalter zugeschnittenen Proben werden mit

Aceton und Propanol entfettet und von Partikeln aus dem Zuschneideprozefl befreit. Die unter

Sauerstoffzufuhr thermisch mit einer 100nm dicken Oxidschicht versehenen Si(111)-Proben

werden in einem nabchemlschen Verfahren von Dumas [S.S-S.7,3.18] in mehreren

Reinigungsschritten von organischen und metallischen Verschmutzungen befreit. Anschlielsend

wird die Oxidschicht mit einer gepufferten Fluflsaurelosung vollstandig abgeatzt, Rei diesem

ProzeJ3 kann durch den pH-Wert der gepufferten Flulssaurelosung beeinfluflt werden, wie gut

die 5i(111)-Oberflache mit Wasserstoff terminiert wird. Die besten Ergebnisse erhalt man

erfahrungsgemaf mit basischen Atzlosungen [S.8-S.10]. Eine im Anschluf kunstlich

hergestellte etwa sA dicke Oxidschicht soli die Proben bis zum Einschleusen ins UHV

schutzen.

Die auf einem Probenhalter befestigten Proben werden in der UHV-Kammer mitsamt dem

Probenhalter fur 10 Stunden in dem in Abschnitt 3.4.1 beschriebenen Manipulator durch

direkten Strorndurchfluf bei S20°C ausgeheizt, um von der Probenoberflache und Teilen in

ihrer Umgebung moglichst aile Adsorbate zu entfernen. Zum Entfemen der schutzenden

Oxidschicht werden die Proben anschliefsend 30 Minuten lang auf einer Temperatur von etwa

820°C gehalten, Beim Aufheizen und Abkuhlen betragt die Temperaturanderung jeweils l°e/s.

Um ein Aufrauhen der Oberflache auszuschliefsen, darf ein Druck von 1· 10-9 mbar nicht

uberschritten werden [5.11]'

Fur die Charakterisierung der Praparationsergebnisse steht in der Praparationskammer ein

LEED/Auger-System zur Verfugung. Die Augeranalyse der so praparierten Si(lll)­

Oberflachen weist in der Regel keine Verunreinigungen durch Metallatome oder SiO,-Keste

auf. Auch der Kohlenstoffanteil betragt bis auf wenige Ausnahrnen weniger als ein Prozent

einer Monolage, Abb. 5.3a zeigt ein LEED-Bild der 7 x 7-Rekonstruktion einer nach dern

beschriebenen Verfahren hergestellten Si(lll)-Oberflaehe.

5.2 Gold auf Silizium(l11)

Das System Gold-Silizium ist aufgrund seiner Bedeutung fur die Halbleitertechnologie

bereits umfassend untersucht worden. Mit dem Rastertunnelmikroskop sollen an diesem

System lokale Messungen der Austrittsarbeit durchgefuhrt werden.
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BeimAufdampfen von Gold aufSilizium bilden sieh in. Abhangigkeit vonder

Substrattemperaturunterschiedliche Uberstrukturen aus. Die Grenzflache Gold-Silizium ist

sehr reaktiv, Bereits bei der Temperatur des flussigen Stickstoffsist eineDiffusion von Silizium

in die aufgebrachte Goldsehieht zu beobaehten,bei der sich Goldsilizid bildet.Bei

Raumtemperaturbildet sich bei Bedeckungen yon weniger a1s 100 Monolagen .Gold auf

Si(I11) eine Art Sandwich-Struktur aus [5.12,5.13]. Obenauf ist einel5A dieke Schicht einer

Legierung aus Gold und Silizium, gefolgt von einer nahezu reinen Goldschicht und schlief3lich

einer .Schicht mit einerZusarrunensetzungnalle dem eutektischen Gold~Siliziu.In-Kristall

(Auo.8l SiO.l 9 ) ·

5.:U Aufdampfen von Gold auf Si(Ul) bel Substrattemperaturen von 500°C

Fur eine Substrattemperatur von 500°C bilden sieh beim Aufdampfen von Gold ausgehend

von der Si(111)7 x 7-Rekonstruktion zunachst bei einem Bedeckungsgrad B= OA eine

Si(111)5x lAu-Uberstruktur,beiB= 1 eine Si(l11).J3 x .J3R30oAu-Uberstruktur undbei

B",1.5eine Si(111)6 x 6Au-Uberstruktur aus [5.14 - 5.16]. Der Bedeekungsgrad Bgibt dabei

das Verhaltnis der Zahl der adsorbierten Fremdatome zur Zahl der Unterlagenatome an [5.17].

DasGoldwurdemit einer Effusionszelle autgedampft (vgl, Abschnitt 3.4.1); -. die

Aufdampfraten wurden anhand der sieh ausbildenden Si(lll)-Au-Uberstrukturen •ermittelt

[3.18]' Fur eineTemperatur von 1200°C des Bornitrid-Tiegels der Effusionszelleergibtsich

eineAufdampftate.von Iz.v ± O.3}o10-3Ivrr.,lrain bei einern Restgasdruck VOl1] ·lO~lOmbar,

fur 1400o~ eineAufdampfrate von (O.l± 0,02)ML/min bei einem Restgasdruekvon

2 ·10~9 mbar.

Beim Aufdampfen von Gold auf eine Si(l11)-Oberflaehe mit 7 x 7-Rekonstruktion bei einer

Substrattemperatur von 500°C bildet· sich fur einen Bedeckungsgrad e= OAe/ne

8i(111)5 x.lAu-Uberstruktur aus. Eine LEED-Aufuahme dieser Uberstruktur ist in Abb. 5.3b

Abb. 5.2: Modell zur Anordnung der

Atome einer Si(111).J3 x.J3R30oAu­

Uberstruktur im realen Raum (Aufsicht,

nach [5.14])
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(c) (d)

Abb.5.3: LEED-Bilder einer

(a) Si(111)7 x 7 -Rekonstruktion bei einer Elektronenenergie von 81.4eV

(b) Si(1l1)5 x IAu-Rekonstruktion bei 115.7eV

(c) Si(lll)..J3 x ..J3R30oAu-Rekonstruktion bei 77. leV

(d) 5 x IAu-Rekonstruktion mit beginnender ..J3 x ..J3R30°Au-Uberstruktur bei

einem Bedeckungsgrad B= 0.5 und einer Elektronenenergie von n.sev
Die LEED-Aufnah...nen wurden von Dapper im Rahmen einer Dipiornarbeit

angefertigt [3.18].
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zu sehen. Ein vorlaufiges Modell fur die Anordnung der Atorne der Si(111)5 x lAu­

Uberstruktur im realen Raum wurde von Yabuuchi er al. [5.14] aufgestellt,

Das LEED-Bild einer Si(111).,/3 x.,/3R30oAu-Uberstruktur, die sich bei einem Gold­

Bedeckungsgrad B=1 auf einer 7 x 7-rekonstruierten Si(lll j-Ooerflache bei 500°C ergibt, ist

in Abb. 5.3e zu sehen, Oura et al. [5.15] haben 1985 durch Streuung von Alkaliionen das

vorlaufige MTC-Modell (modified triplet coplanar model) in Abb. 5.2 fur die Anordnung der

Atome ermittelt, Danach bilden jeweils drei Goldatorne mit einem Abstand von 2.9A eine

Gold-Dreiergruppe, Diese Gold-Dreiergruppen ordnen sich als .,/3 x.,/3-Uberstruktur jeweils

in regelrnaflig angeordneten Fehlstellen des O.3A tiefer liegenden hexagonalen Gitters der

Siliziumatome an. Der Abstand der Siliziumatome der wabenformigen Struktur betragt wie in

der nicht rekonstruierten Si(111)-Oberflaehe 3.84A.

Rei einem Gold-Bedeckungsgrad B= 0.5 bis B= 0.6 beobachtet man wie in Abb. 5.3d in

Folge einer Variation des Bedeckungsgrades auf der Oberflache gleichzeitig beide

Uberstrukturen im LEED-Bild.

In Abschnitt 6.3.3 werden fur eine mit einer Monoiage Gold bedampfte Si(l11)-Oberflaehe

mit sauberer .,/3 x .,/3R30oAu-Uberstruktur im LEED-Bild RTI,,1-Untersuehungen der

Topographie im Konstantstrornbetrieb und Strom-Abstandsmessungen der Barrierenhohe

vorgestellt.
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6 Messung der Barrierenhohe mit dem RTM

Diesem Kapitel vorangestellt sei ein Abschnitt mit der Definition der Austrittsarbeit fur ein

Metall bzw. fur einen Halbleiter in Verbindung mit einer kurzen Darstellung der wiehtigsten

Methoden zur absoluten Messung einerAustrittsarbeit.

6.1 Austrittsarbelt: Definition und absolute Mellmethoden

Die Elektronenaffinitat X entspricht der Energiedifferenz der potentiellen Energie Eo fur

Elektronen im Metallinneren (konstantes Potential nach dem Modell freier Elektronen) und der

Energie E"" in unendlicher Entfernung von der Metalloberflache im Vakuum [6.1]' Die

Austrittsarbeit <p eines Metalles entsprieht der Energiedifferenz zwischen einem Elektron der

Ferrnienergie EF (T) und einem Elektron in unendlicher Entfernung von der Metalloberflache

im Vakuum (z. B. [6.1,6.2]).

Diese Definition der Austrittsarbeit laJ3t sich auch auf einen Halbleiter erweitern. Bei

Halbleitern sind im allgemeinen die Zustande an der Fermikante unbesetzt, man kann jedoch

bei den fur die Emission erforderlichen hohen Energien die Verteilungsfunktion der Elektronen

durch die Maxwell-Boltzmann-Verteilung ersetzen.

Die Methoden zur absoluten Messung einer Austrittsarbeit basieren auf clef Elektronen­

emission aus einer Probe, die angeregt wird durch hohe Temperaturen (Gluhemission), durch

Beleuchtung (Photoemission) oder durch hohe elektrische Felder (Feldemission), urn nur die

wichtigsten Arten der Energiezufuhr fur die Emissionsphanornene zu nennen. Bei den

genannten absoluten Methoden zur Bestimmung der Austrittsarbeit ist jeweils zu

Abb. 6.1: Schema mit den diskreten

Energien Eo, EF und Eoo zur

Definition der Austrittsarbeit und der

Elektronenaffinitat an einer Metall-

oberflache [6.1]

Metall

t V(x)

I

Vakuum

x
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(6.1a)

(6.1b)A =47[' m·k~ ·e = 120 A
h' cm'·K'

berucksichtigen, daf ein aufleres, beschleunigendes elektrisches Feld eine Erniedrigung der

Austrittsarbeit !1rp zur Folge hat.

Damit bei einem Gluhemissionsexperiment keine Begrenzung des Stromes durch eine

Raumladung auftritt, mussen mit einem hinreichend groJ3en elektrischen Feld aile austretenden

Elektronen von der Oberflache abgesaugt werden, Man nimmt zunachst an, daf dieses Feld so

klein sei, daB es den Potentialverlauf nicht beeinflubt. Fur die Gluhemission ist die

Sattigungsstromdichte jG einer Metalloberflache der Temperatur T gegeben durch die

Richardson-Dushrnann-Gleichung [6.!]

jG(T,F=O) =A·lT
2

.exp( - kB~T)

mit der universellen Konstante

S ist der Mittelwert des Durchlassigkeitskoeffizienten der Elektronen vom Metall ins Vakuum.

Da die Messung eines Sattigungsstromes die Verwendung eines elektrischen Feldes

erfordert, ist fur die resultierende Erniedrigung des Potentialverlaufs an der Oberflache eine

Korrektur in Gl. (6.1a) notig [6.1-6.3]. Ein ernittiertes E!ektron steht fur Abstande x von

weniger als ein bis zwei Gitterabstanden (x < X o '" 1nm) von der Oberflache zunachst unter

dem Einfluf kurzreichweitiger Krafte, deren Grelle durch die Anordnung der Atome in der

Oberflache bestimmt wird. Fur Abstande x > Xo wird dann das Elektron vom Metal! im

wesentlichen durch die Bildkraft

K B (6.2)

4 V(x)

I
Metall. V'(x) ist die potentielle

Energie eines Elektrons auJ3erhalb

des Metalls nach Gl. (6.4).

x'"

Bildkraftpotential

E -eFx
/ .

V'(x)
x

Vakuum
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angezogen, Das Anlegen eines elektrischen Feldes F bewirkt eine zur Bildkraft

entgegengesetzt gerichteten Kraft

(6.3)

auf das emittierte Elektron. Als potentielle Energie des Elektrons au13erhalb des Metalls ergibt

sich damit fur Abstande x > Xo

e' 1
V'(x) = X-e·F·x--,-­

1611"80 x
(6.4)

Der in Abb. 6.2 dargestellte Potentialverlaufaus GI. (6.4) besitzt im Abstand x m ein Maximum.

Die Austrittsarbeit wird durch ein au13eres elektrisches Feld urn fj. cp erniedrigt und betragt

1 Ie' ·Frp(F)=rp-!J.rp=rp-- -- .
2 \ 11".80

Eine Berucksichtigung dieser Korrektur in GI. (6.1a) fuhrt zur Sattigungsstromdichte

(6.5)

(6.6)

mit der KonstanteA aus GI. (6.1b).

Zur Bestimmung der Austrittsarbeit des En-litters ist die Abhangigkeit des Sattigungsstromes

ja von der Temperatur T und der Feldstarke F des angelegten elektrischen Feldes zu messen.

Aus einer Auftragung von Inja gegen JF (Schottky plot) ergibt sieh durch Extrapolation der

Sattigungsstrorn ja (T,F =0). Die Steigung der Kurve, die sieh bei einer Auftragung von

!n(ja (T,F =O)! T 2
) gegen liT (Richardson plot) ergibt, fuhrt zur nach wie vor

temperaturabhangigen Richardson-Austrittsarbeit rp' [6.2).

Fur die Photoemission gibt Fowler [6.2,6.4) eine Beziehung zwischen der Photostromdichte

j p und der aufeinen homogenen Leiter mit der Temperatur T eingestrahlten Liehtenergie hv

(6.7)

mit hv; = rp an. Nahe der photoelektrischen Schwelle ist C unabhangig von der Temperatur

und der Frequenz. fist eine theoretische Funktion [6.4].

Zur Bestimmung von rp wird jp bei konstanterTemperatur in Abhangigkeit der Lichtfrequenz

v [6.4) oder bei konstanter Lichtfrequenz in Abhangigkeit der Temperatur T [6.5) gernessen.
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(6.8a)

Die fur einen meJ3baren Feldemissionsstrom erforderliehen Feldstarken grofier als

107 V/ em konnen erreieht werden, wenn der Emitter die Form einer Spitze mit hinreichend

ldeinem Kriimmungsradius hat. Der Feldemissionsstrom wird durch die Fowler-Nordheim­

Gleiehung [4.1,6.6]

i-> • ,:r:7:0~o~~J~+8310'.~+7910~ ~))

besehrieben. t und v sind tabellierte Funktionen [6.6]' Die Feldstarke

n
F=~

K·R
(6.8b)

ist in der Einheit V/em in GI. (6.8a) einzusetzen, wobei IC der geometrisehe Faktor und R der

Radius der Feldernissionsspitze sind. Zur Bestimrnung der Austrittsarbeit ist der

Emissionsstrom als Funktion der Beschleunigungsspannung und der Temperatur zu messen.

Eine Auftragung der MeJ3ergebnisse in der Form Inj F / F 2 gegen l/F ergibt sogenannte

Fowler-Nordheim-Geraden, aus deren Steigung die Austrittsarbeit ermittelt werden kann.

Dureh einen geeigneten Mefsaufbau [6.7] kann bei Feldernissionsexperimenten die

Austrittsarbeit fur Bereiehe der Emitterspitze mit untersehiedlieher Kristallorientierung

bestimmt werden.

RTM und del" bisherlgen Ergebnisse

Zur Messung der Barrierenhohe mit dem RTM bieten sich verschiedene Methoden an.

Ausgehend von der eindimensionalen Betraehtung von Simmons [2.2] ist der Tunnelstrom fur

eine rechteckige Barriere der Hohe rp tiber dem Fermilevel und eine kleine Tunnelspannung

proportional zu

rR< U· exp(-A.# -s)

mit A =l.02S.JeV k 1
, der Barrierenhohe rp in eV und dem Tunnelabstand s in A (vgl.

GleichungIz.Ij). Mit dieser Beziehung wird in der Rastertunnelmikroskopie die Barrierenhohe

11 haufig definiert als

(6.9)
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dieBarrierenhohe ergibt sich in der Einheit eV, sofern die Abstandsanderung ds in der Einheit

A eingesetzt wird [2.16J. Bei Verwendung der Gleichung (6.9) laBt sich aus einer Messung

des Tunnelstromes in Abhangigkeit vom Tunnelabstand zunachst die Barrierenhohe B

(apparent barrier height) bestimmen, Mit Hilfe der Beziehung

(6.10)

kann anschliefsend bei Kenntnis der Austrittsarbeit der Tunnelspitze (jis die Austrittsarbeit der

Probe (jip berechnet werden, wobei der Term leUI fur kleine Spannungen vernachlassigt

werden kann,

Eine quantitative Auswertung von Strom-Abstandsmessungen unter Anwendung der Gl.

(6.9) und (6.10) setzt also voraus, daf die Austrittsarbeit der Tunnelspitze bekannt ist. Aus

diesem Grund wurden bei den eigenen Messungen <l Llo-orientierte Wolframeinkristalle als

Tunnelspitzen verwendet, da fur diese aus Messungen mit dem Feldionenmikroskop (FIM) die

Austrittsarbeit recht genau bekannt ist [4.1]'

Altemativ zu Strom-Abstandsmessungen kann die Barrierenhohe aus der Messung der

Abhangigkeit des Tunnelabstandes s von der angelegten Spannung U bei konstantem

Tunnelstrom Z bestimmt werden [6.8-6.10]. Die der Gl. (6.9) entsprechende Beziehung zur

Bestimmung der Barrierenhohe lautet dann

(6.11)

Eine weitere Moglichkeit zur Bestimmung der Barrierenhohe mit dem RTM ergibt sich aus

Abstandsmessungen im Feldernissionsbereich [6.8]. Die bei Spannungen von einigen zehn Volt

aufgezeichneten Strom-Abstandskurven konnen mit der Gleichung

(6.12)

ausgewertet werden [6.8]. Die Span..nung U ist in Volt einzusetzen, alle anderen Parameter in

der Einheit wie in Gl. (6.9).

Eine Reihe von Arbeitsgruppen [6.11- 6.14] prasentieren daruber hinaus sogenannte "local

barrier height"-Bilder. Beim Abrastern eines Probenbereiches wird der Tunnelabstand s mit

einer Modulationsfrequenz j norma! zur Probenoberflache urn Ils rnoduliert. Die

Modulationsfrequenz wird so grof gewahlt, daf der Regelkreis diese Modulation nicht

ausregeln kann; die Amplitude betragt wenige Zehntel A. Das Modulationssignal t. L,1/ As

wird mit einem Lock-In-Verstarker verarbeitet und mit dem Rechner eingelesen. Gleichzeitig
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wird haufig ein Bild im Konstantstrombetrieb aufgezeichnet, sofem das MeJ3daten­

Erfassungsprogramm dies ermoglicht.

In Abb. 6.3 sind fiir einen Bereich einer HOPG-Probe mit einer atomaren Doppelstufe die

gieichzeitig im Konstantstrombetrieb und im "local barrier height"-Betrieb gemessenen

Aufnahmen gegenubergestellt, Die Stufe in Abb. 6.3a wird im "iocal barrier height'i-Bild in

Abb. 6.3b als dunkle Lime abgebildet, Dies entspricht gemaf Gi. (6.9) einer kleineren

Barrierenhohe in der Umgebung der Stufe, Die beiden angrenzenden Flachen .werden wie

erwartet mit gleicherIntensitat abgebildet.

(a) (b)

Abb.6.3: (a) RTM-Abbildung einer HOPG-Probe mit emer atomaren Doppeistufe im

Konstantstrornbetrieb und (b) das gleichzeitig aufgenommene "local barrier

height"-Bild desselben Bildausschnittes, Die GroBe des Bildausschnittes betragt

9 nmx 9nm, Es wurde mit einer Platin-Iridiumspitze bei einer Tunnelspannung

UT =-5 mV (probe) gemessen.

Hosaka et al. [6.15] konnen mit dieser Abbiidungsmethode im Gegensatz zur RTM­

Abbildung im Konstantstrornbetrieb auf polykristallinem Silizium Bereiche .identifizieren, in

denen Arsenionen irnplantiertworden sind.

Wiesendanger et al. [6.13] weisen darauf hin, daB die Richtung der Modulation nicht immer

mitder Richtung der Oberflachennormalen des lokalen Oberflachenelementes identisch ist.

Oberflachenstrukturen wie zum Beispiel Korngrenzen fuhren daher zu niedrigeren Werten fur

die Barrierenhohe, als Modulationssignal wird

din! =din! -cose
dz ds

gernessen.

l3}
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Eine Reihe von Messungen der lokalen Barrierenhohe mit dem RTM ergab unnormal kleine

Werte fur die Barrierenhohe von weniger aIs leV [6.8,6.16,1.1]. Bereits Binnig et al. [1.1]
fuhren die zu kleinen Werte fur die Austrittsarbeit bei ihren Messungen auf Verschrnutzungen

der Probe und der Tunnelspitzezuruck.

Diese Hypothese wird gestiltzt durch Messungen von Gomez-Herrero et al. [6.8]. Sie

erhalten bei Abstandsmessungen auf Ni(llO) mit einer gereinigten Wolfram-Tunnelspitze

sowohl im Tunnelbereich als auch im Feldemissionsbereich mit dem RTM Barrierenhohen von

etwa 5eV. In bestimmten Probenbereichen jedoch bestimmen sie bei Abstandsmessungen im

Tunnelbereich fur die Barrierenhohen Werte von wenigen Zehntel eV und auch im

Feldemissionsbereich Werte von nUL 3.2eV.Sie deuten dies alseinen "echten" Effekt: Eine

Kontamination derProbenoberflache, die im Tunnelbereich bei Abstanden von wenigen A zu

deutlich kleineren MeJ3werten fur die Barrierenhohe fuhrt, ergibt auch im Feldemissionsbereich

beiAbstandenvonlO~20A.eine Absenkung der Barrierenhohe von5eVaufeinenfur

kontaminierte Oberflachenerwarteten Wert von 3.2eV.

CoornbsundPethiea [6.17,6.18] erklaren die haufig auftretenden niedrigen RTM­

MeJ3wertefur die Barrierenhohe in einer Modellbetrachtung dadurch, dall die Verkleinerung

des Abstandes im Tunnelkontakt aufgrund eines storenden Oxid- oder Staubteilchens an einer

anderen Stelle zwischen Tunnelspitze und Probe geringer ist als der Vorschub des

piezoelektrischen Stellgliedes.

6.2.1 Verhalten del' Barrierenhohe lUI' Tunnelabstande kleiner 3A

Gimzewski et aI. [6.19,6.20,2.17] stellen bei Strom-Abstandsmessungen mit dem RTM bei

Verwendung einer sauberen Iridium-Tunnelspitze auf einer polykristallinen Silber-Oberflache

fest, dali die Barrierenhohe B fur Tunnelabstande s ,;; 3A deutlich abnimmt. Ferner ist in ihren

Strorn-Abstandsmessungen kurz vor dem Kontakt zwischen Tunnelspitze und Probe ein

Widerstandsplateau (Stromplateau) zu erkennen. In Abb. 6.4 sind zwei Abstandsmessungen

von Gimzewski et aI. [6.19,2.17] zu sehen, Bei einem Vergleich der beiden Kurven wird

jedoch deutlich, daf trotz gleicher Experimentierbedingungen das Widerstandsplateau sehr

unterschiedlich ausgepragt ist.

An dieser Stelle soll kurz die bereits in einer Reihe von Uberlegungen und Gleichungen

aufgetretene Grofse des Tunnelabstandes s etwas nailer betrachtet werden. Unabhangig davon,

ob der Tunnelabstand s zunachst formal als Abstand zwischen den Atomkernen oder den

Atornhullen der am nachsten zueinander liegenden Atome im Tunnelkontakt definiert ist, kann

der Tunnelabstand experimentell nicht genau bestimmt werden. Gimzewski et al, [6.19,6.20]

interpretieren den sprunghaften Stromanstieg in ihren Strom-Abstandskurven in Abb. 6.4 als

elektrischen Kontakt zwischen Tunnelspitze und Probe. Da sie jedoch bei ihren Strom-
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Gtmzewskt-t-touer [6.19J

Gimzewski-NoHer in Lang [2.17J

0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9

dz [nm]

Abb.6.4: Strom-Abstandskurven gemessen mit emer sauberen Iridium-Tunnelspitze auf

polykristaliinem Silber bei einer konstanten TunnelspannungUp robe =-20mV

nach Gimzewski et al. [2.17,6.19]

Abstandsmessungen mit Kontakt einen typischen Hystereseeffekt beobachten und an der Probe

eine deutliche Veranderung zu erkennen ist, erscheint es wenig sinnvoll, diesem Punkt den

Tunnelabstand s = 0 zuzuordnen.

Der von Gimzewski et al. [6.19,6.20] auf einer polykristallinen Silberoberflache gemessene

Verlauf der Strom-Abstandskurven wird von Kuk et al. [6.21] durch Messungen auf Au(100)-

Oberflachen bestatigt. Aus ihren Messungen bestirnmen ··sie ·einenKonta.lcmiderstID~dfur.·.den

Kontakt zwischen Tunnelspitze und Probe von etwa 24 k.Q..

Lang [2.16,2.17] berechnet die Abhangigkeit des Tunnelwiderstandes bzw. des

Tunnelstromes fur kleine Tunnelabstande bis hin zum Kontakt durch ein-einzelnes Atom

zwischen Tunnelspitze und Probe. Bei seiner Berechnung verwendet er nicht Iangerdie

zeitabhangige Storungsrechnung nach Bardeen [2.6], die von Tersoff und Hamann [2.3,2.4]

zurBerechnung des Tunnelstrornes auf das RTIviangewendet wurde, dadert~erlappder

Wellenfunktionen von Tunnelspitze und Probe kurz vor dem Kontakt nicht mehr vernachlassigt

werden kann. Zwei zunachst gleiche Metallelektroden werden im Jellium-Modell mit r, =2

beschrieben. Eine der beiden Elektroden wird mit einem Natriumatom versehen, das die

Tunnelspitze reprasentiert. Der Tunnelabstand s reicht in der Modellbetrachtung von Lang

vom Kern des Spitzenatoms bis zum positive background edge der Probenelektrode, Befindet

sich das Natriumatorn in der Mittezwischen beiden Metalloberflachen, kommt es zum Kontakt

zwischen Tunnelspitzeund Probe. Im Falleines Natriumatoms berechnet Langeinen
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Abb.6.5: Abstandsabhangigkeit der Barrierenhohe nach Lang [2.16] berechnet fur zwei

Metallelektroden, von denen auf einer ein Natriumatorn adsorbiert ist, das die

Tunnelspitze reprasentiert. Die Austrittsarbeit der Probe wird als 3.geV

angenommen und ist als durchgezogene Linie dargestellt.

Kontaktwiderstand von 32 kil. In Abb. 6.5 ist die fur ein Natriumatom von Lang [2.16]

berechnete Abstandsabhangigkelt der Barrierenhohe zu sehen. Die von Lang berechnete

Abstandsabhangigkeit des Tunnelstromes zeigt eine gute Ubereinstimmung mit den

Ergebnissenvon Girnzewski et al. in Abb. 6.4 [6.19,6.20].

In Erganzung zu den Berechnungen .zur Abstandsabhangigkeit der Barrierenhohe von

Binnig et al. [6.9] und Lang [2.16,2.17] berucksichtigen Pitarke et al. [6.22] bei ihren

Rechnungen als zusatzlichen nichtlokalen Effekt das Bildkraftpotential durch eine bessere

Naherung. Umdiese Vorgehensweise zu begrunden, stellen sie zunachst den Verlauf'der

Barrierenhohe in Abhangigkeit vom Tunnelabstand fur zwei verschiedene Potentialveriaufe

gegenuber.vDie Berechnungen wurden fur Fermienergien der beiden Metallelektroden von

8.0eV bzw. 5.5eV und fur eine Austrittsarbeit von jeweils 4.8eV durchgefuhrt. Im ersten Fall

wird den Uberlegungen von Binnig et al. [6.9] folgend die durchdie Bildkraft reduzierte

Barriere mit einem konstanten Maximalwert berucksichtigt:

(6.14)

Mit diesem Potentialverlauf ergibt sich durch Losung der Schrodinger-Gleichung die in Abb.

6.6 punktiertdargestellte Abstandsabhangigkeit der Barrierenhohe B. Fur s » 0.2 nm ist die so
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Abb. 6.6: Abstandsabhangigkeit der Barrierenhohe B berechnet durch Losung der

Schrodinger-Gleichung mit dem Potentialverlauf nach GL (6.14) bzw. GL (6.15)

punktiert bzw. gestrichelt dargestellt. Die strichpunktierte Kurve basiert auf

einem parametrisierten Potentialverlauf nach Pitarke et al. [6.22]. Die mittlere

Austrittsarbeit rp0 =4.8 eV ist als durchgezogene Linie dargestellt.

(Kurven ubemommen aus [6.22].)

berechnete Barrierenhohe grofier als die mittlere Austrittsarbeit

Probe.

Die Verwendung des Potentialverlaufes nach Simmons [2.2]

rp0 von Tunnelspitze und

V() E
_ e' 1.15·s·ln2

z- F-rpO---'
27r&0 4·z·(s-z)

(6.15)

der denEinfluf der Bildkraft berucksichtigt, ergibt bei Berechnung der Schrodinger-Gleichung

mit numerischen Methoden fur die Barrierenhohe B die gestrichelteKurve in Abb. 6.6, die fur

Tunnelabstande grofser als 0.5nm nahe bei der mittleren Austrittsarbeit rpo liegt, jedoch im

kompletten Verlaufkleiner als rpo ist. Damit wird die wichtige Rolle des Bildkraftpotentialsfur

die Verkleinerung der Barrierenhohe B aufgezeigt.

Die aus den Potentialverlaufen nach den Gleichungen (6.14) und (6.15) berechneten

Abstandsabhangigkciten der Barrierenhohe gehen jeweils fur einen Tunnelabstand von etwa

O.lnm gegen Null. Die Ursache hierfiir ist darin zu sehen, daB diese Potentialverlaufe fur sehr

kleine Abstande die von den Elektronen zu uberwindende Barriere nicht mehr beschreiben. Fur

eine realistischere Beschreibung geben Pitarke et al. [6.22] einen parametrisierten
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Potentialverlauf a.n~ cler zu cler in Abb, 6.6 strichpunktiert dargestellten Abstandsabhangigkeit

der Barrierenhohe fuhrt.

Chen und Hamers [6.23] weisen auf den Einflull von Kraften zwischen Tunnelspitze und

Probe hin. Aus Strorn-Abstandsmessungen mit sauberen Wolfrarnspitzen auf (7X7)­

rekonstruierten Bereichen auf Silizium(lll)-Proben ergibt sich, daf die zunachst konstante

Barrierenhohe bei Verringerung des Abstandes zwischen Spitze und Probe auf l,sAvon 3,SeV

auf 4,8 eV zunimmt, und bei einer weiteren Verringerung des Abstandes auf o,sA urn einen

Faktor iO abnimmt.

Zur Erklarung des Einbruchs der Barrierenhohe urn eine Grofleuordnung bei einer

Anderung des Tunnelabstandes urn lA verwenden Chen und Hamers [6.23] eine einfache

Modellbetrachtung, die sowohl den Einflull Iangreichweitiger als auch kurzreichweitiger Krafte

zwischen Tunnelspitze und Probe berucksichtigt.

Eine Kraft F zwischen Tunnelspitze und Probe fuhrt zu einer elastischen Deformation am

Ende der Tunnelspitze, die bei Verwendung einer elastischen Konstante a gegeben ist durch

oz=a·F .

Pethica et al. [6.24, 6.25] zeigen, daf die elastischen Konstante a von der Grolie

{~. )-1 (E-1 E-1 ) -1a = V~ ·ao := T + S ·ao

(6.16)

(6.17)

ist, Das .effektive Elastizitatsmodul E' ist bestimmt dUTCh das Elastizitatsmodul der

Tunnelspitze E T und das Elastizitatsmcdul der Probe E s- a o ist der Verrundungsradius der

Tunnelspitze.

Zur Beschreibung der Kraft F tiber den vollstandigen Bereich des Tunnelabstandes s setzen

Chen und Hamers [6.23) eine Funktion nach Morse [6.26] an:

F = -2· x- U,' {exp[-tc·(s- s,)] - exp[-2. «- (s-sJ]) (6.18)

Der darin enthaltene Abstand s, ist ein Gleichgewichtsabstand, bei dem die resultierende Kraft

aus den· anziehenden Iangreichweitigen Kraften unci den abstoflenden kurzreichweitigen

Kraften gleich nul! ist. U, ist die chemische Bindungsenergie.

Die wahre Anderung des Tunnelabstandes ds ist damit gleich der Summe aus der mit dem

piezoelektrischen Rohrchen vorgegebenen Abstandsanderung dz zwischen Tunnelspitze und

Probe sowie der Summe der Deformationen der Tunnelspitze ozs und der Probe Sz ; nach Gl.

(6.16):

ds e dz w.dz (6. 19a)
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mit

(6.19b)

In Gl. (6.19) sind die Beitrage Oz, und oZp fur langreichweitige Krafte nach Abb. 6.7b jeweils

mit positivem Vorzeichen und fur kurzreichweitige Krafte nach Abb. 6.7c jeweils mit

negativem Vorzeichen zu berucksichtigen, Aus den Gleichungen (6.16) und (6.18) erhalt man

dann

: =1-p.{exp[-K' (s-s,)] -2· exp]-2· K'(S-S,)]} (6.20)

Die darin enthaitene dimensionslose GroBe

(6.21)

ist ein Maf3 fur die relative Steifigkeit des Tunnelkontaktes und des RTM insgesamt. Unter der

dz

-----r------­
Idz

----to_____Y{ Zs

Abb.6.7: Schematische Darstellung zum Einfluf von (b) anziehenden und (c) abstoflenden

Kraften zwischen Tunnelspitze und Probe auf die wahre Anderung des

Tunnelabstandes ds bei einer Strom-Abstandsmessung. (a) Wirken keine Krlifte

zwischen Tunnelspitze und Probe, so ist ds =dz .
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Annahme, daB tiber dem gesamten Abstandsbereich die Barrierenhohe

0.952· (dlnf! ds')'=konst.=3.5eV ist, erhalten Chen und Hamers [6.23] fur p= 0.95 den

besten Fit fur ihre Melidaten, Fur p= 0.95 ermitteln sie mit den Gleichungen (6.17) und (6.21)

fur die Tunnelspitze dieses Experirnentes einenRadius aD ;; 6A.

Chen und Hamers [6.23] beschreiben somit den Einbruch der mit dem RTM gemessenen

Barrierenhohen fur Abstande kleiner als 3A ausschliefilich durch den EinfluB von Kraften

zwischen Tunnelspitze und Probe. Diese Erklarung steht im Widerspruch mit dem oben

dargestellten Moden von Lang [2.16,2.17].

mit dem R'I'M

Zur Messung des TunnelstrornesI in Abhangigkeit vom Tunnelabstand S wird im geregelten

Betrieb die Tunnelspitze zunachst tiber einem Punkt der Probe positioniert und tiber die

Vorgabe der Tunnelspannung U und des Sollstrornes f o ein Tunnelkontakt mit festem Abstand

So eingestellt. Wie in Abb, 6.8 dargestellt ist, wird dann zum Zeitpunkt T" der Regelkreis

unterbrochen und zu der eingefrorenen Feedback-Spannung UFE eine rampenformige

Spannung UR(t) addiert, Ausgehend von UR(T,,)=O wird eine Spannungsrampe mit

negativer Polaritat gewahlt, die eine Langenausdehnung des Piezorohrchen zur Folge hat. Bei

einer Strom-Abstandsmessung wird also der anfangliche Abstand So zwischen Tunnelspitze

Regelung

Piezo­
Steuerspannung

Tunnelstrom

---11 .

~- -r- .

--<-~ ..•. ' ! "j
I
I
I
I

Zeit

aus

ein

Is""

•

Abb.6.8: Zeitlicher Verlaufder physikalischen Grofien zur Verdeutlichung der Strom­

Abstandsmessung
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Abb.6.9: Strom-Abstandskurven auf einer mit 1 Monolage Gold beda.tnpften Si(l11)­

Probe aufgenommen bei einer Tunnelspannung UT =-7 mV (probe)

und Probe verringert, Die Steuerspannungfur die z-Auslenkung laBt sich schreiben als

damit ergibt sich fur den Abstand s zwischen Tunnelspitze und Probe

(6.22)

mit dem Auslenkungsfaktor C, des Piezorohrchens.

Gleichzeitig mit der Anderung des Tunnelabstandes wird der Tunnelstrom mit dem Strom­

Spannungswandler in eine Spannung umgewandelt, Iogarithmiert und mit dem Rechner

eingelcsen. Nach der Aufnahme einer Strom-Abstandskurve wird von der Mefiroutine die

Regelung fur eine wahlbare Zeit aktiviert, bevor die nachste Strorn-Abstandskurve gemessen

wird, Pro Strom-Abstandskurve konnen bis zu 100 MeJ3punkte ausgewahlt werden, bei denen

fur jeden Strornwert bis zu 500 Mittelungen moglich sind. Abgespeichert werden jeweils 100

Strom-Abstandskurven in einemDatenfile.

Der EinfluJ3 der z-Drift auf die Abstandsanderung bei einer Strom-Abstandsmessung kann

vernachlassigt werden. Rei einer z-Driftrate des UHV-RTM von 0.05nm/min (vgl. Abschnitt

3.1) und einer MeJ3zeit von 132ms fur eine Strom-Abstandskurve mit 100 MeJ3punkten und
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jeweils 100 Mittelungen fur jeden Stromwert ergibt sich ein unerheblicher Fehler von 10-4 nm

bei Abstandsanderungen von O.5nm.

Bei der Auswertung einer Strom-Abstandsmessung werden nur soIche Datenfiles

ausgewahlt, bei denen reproduzierbare Strom-Abstandskurven gemessen wurden; aus diesen

wird dann eine gemittelte Kurve erzeugt. Weiterhin wurde darauf geachtet, daf im

Probenbereich, in dem die Strom-Abstandsmessung durchgefuhrt wurde, vor und nach dieser

Messung atomare Auflosung mit dem RTM moglich ist.

Die Reproduzierbarkeit der Strom-Abstandsmessungen liillt sich mit dem folgenden

Experiment dokumentieren. A..1l einem Punkt einer Probe wurden Strorn-Abstandsmessungen

bei gleicher Tunnelspannung mit zwei verschiedenen anfanglichen Tunnelabstanden So und s'0

durchgefuhrt. Bei der durchgezogen dargestellten Mefikurve wurde daruber hinaus eine nahezu

doppelt so grolle Abstandsanderung vorgegeben. Die beiden in Abb, 6.9 aufgetragene

Kurvenverlaufe stimrnen gut uberein.
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6.3.1 RTM-Messung der Barrierenhohe auf HOPG
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Die ersten eigenen RTM-Messungen der Barrierenhohe wurden auf HOPG-Proben

durchgefuhrt, da diese reproduzierbar eine RTM-Abbildung mit atomarer Auflosung wie in

Abb. 6.10 zulassen.

In Abb. 6.11a ist eine Strom-Abstandsmessung im Probenausschnitt aus Abb. 6.10 auf

HOPG in halblogarithrnischer Darstellung aufgetragen. Die exponentielle Abstands­

abhangigkeit des Tunnelstromes fur Tunnelabstande zwischen 0.15nm und 0.45nm ist deutlich

zu erkennen. Aus der Bestimmung der Steigung dieses Teils der Strom-Abstandskurve ergibt

sich in Verbindung mit den Gleichungen (6.9) und (6.10) fur HOFG als Austrittsarbeit ein :

Wert von 4.6eV. Dieser Wert zeigt eine gute Ubereinstirnmung mit der in Thermoemissions-

Experimenten ermittelten Austrittsarbeit von 4.6eV und der in Photoemissions-Experimenten

ermittelten Austrittsarbeit von 4.81eV fur Kohlenstoff (siehe z. B. [6.27]). Die verwendete

Mefimethode mit dem RTM eignet sich also gut zur Bestimmung von absoluten Werten fur die

Austrittsarbeit.

Abb.6.1O: RTM-Abbildung von HOFG im Konstantstrornbetrieb mit emer <111>­

orientierten Wolfram-TunnelspitzebeiZ/; =-20rnV(probe) und 1= 0.5nA im

Ultrahochvakuum. Die atornare Korrugation betragt l.5A.
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Den kompletten Verlauf der Barrierenhohe in Abhangigkeit vom Tunnelabstand auf HOPG

zeigt Abb. 6.11b. Der in Abb. 6.11b berucksichtigte additive Korrekturterm S1 gibt jeweils den

kleinsten Abstand zwischen Tunnelspitze und Probe am Ende einer Strom-Abstandsmessung

an. Die GroBe von S1 kann fur die eigenen Strom-Abstandsmessungen nicht angegeben

werden, da durch die Wahl der Rampe kein Kontakt zwischen Tunnelspitze und Probe

zugelassen wurde, Mit abnehmendem Tunnelabstand kornmt es bei (O.2+s1 ) ntn zu einem

Einbruch der Barrierenhohe: Der Wert von 4.6eV nimmt bei Verkleinerung des

Tunnelabstandesurn 1Aurn eine Grofsenordnung abo

6.3..2 RTIVI~l\1e§sung der Barrierenhdhe auf Si(111)

Obgleich eine Charakterisierung der im UIiv nachbehandelten Si(l11)-Proben mit Hilfe der

Augeranalyse in der Regel eine vernachlassigbare Kohlenstoffkontamination von weniger als

einem Prozent einer Monolage ergab und anhand von LEED-Aufuahmen wie in Abb. S.3a

Abb.6.12: RTM-Abbildung emes 12nmx 12nm groBen Bereiches emer Silizium(l11)­

Probe. Die Hugel haben eine Hohe von 3-4mn.Es wurde 'im Konstantstrom­

betrieb mit einer <lll>-orientierten Wolframspitze bel einer Tunnelspannung

UT =-4.SV(probe) und einem Tunnelstrom I =O.SnA gemessen.
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eindeutig eine (7 x 7)-Rekonstruktion der (Ll Ij-Siliziumoberflache nachgewiesen wurde,

konnte mit dem RTIvfnur selten die (7 x 7)-Rekonstruktion abgebildet werden.

Rei einer Abbildung mit dem RTM im Konstantstrombetrieb ergaben sich in der Regel

atomar glatte Bereiche wie in Abb, 6.12, wobei die atomare Anordnung der Siliziumatome

jedoch nicht immer abgebildet werden konnte, In diesen Bereichen werden wie in Abb. 6.12

haufig 3-4nm hohe Hugel beobachtet, die vermutlich aus Kohlenstoff'bestehen.

Abb, 6.13 zeigt einen Bereich einer Si(lll)-Oberflache mit (7 x 7)-Rekonstruktion, auf dem

eine Strom-Abstandsmessung durchgefuhrt wurde, Die bei Silizium gemessene atomare

Korrugation von 0.2ft. ist annahemd eine Grofsenordnung kleiner als die von HOPG. Die

Strom-Abstandskurve in Abb. 6.14 wurde aus 100 Einzelkurven gemittelt und bei einer

Tunnelsnannunz U_ = -L9VCProbe)l!emessen. Eine Auswertuna des exponentiellen-" <.J! ",..... __

Tunnelstromanstiegs fur Tunnelabstande zwischen 0.42nm und 0.22nm ergibt in Verbindung

mit Gl. (6.9) ei.!le Barrierenhohe von B=3.74eV. Nach Gl. (6.10) ergibt sich mit der

Abb. 6 13' RTM-Abbildung eines Snmx Snm groflen Bereiches einer Siliziumt l l Ij-Probe

mit (7 x 7)-Rekonstruktion. Die atomare Korrugation bei Silizium betragt 0.2ft..

Im Konstantstrombetrieb wurde mit einer <1 l1>-orientierten Wolfram­

Tunnelspitzeibei einer Tunnelspannung UT = -1.5V (probe) und einem

Tunnelstrom 1= 0.5nA gemessen.
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Abb. 6.14: RTM-Messung des Tunnelstromes in Abhangigkeit vom Tunnelabstand im

(7 x 7)-rekonstruiertenBereieh derSi(lIl)-Probe aus Abb. 6.13 mit einer

<lll>-orientierten Wolfram-Tunnelspitze bei emer Tunnelspannung

UT =__ 1. 9V(probe). Gleichzeitig ist die Abstandsabhangigkeit der Barrieren­

hohe aufgetragen (reehte Ordinatenachse),

Austrittsarbeit der <Ll Io-orientierten Wolfram-Tunnelspitze von CPs = 4.5eV [6.2] und der

Tunnelspannung von UT =d.9 Y(Probe) als Austrittsarbeit clefSiliziumfl lIj-Oberflache

rpp = 2.B+leUI- CPs :=4.geY •.

In Abb. 6.14 ist zusatzlich der komplette Verlauf der Barrierenhohe als Funktion des

Abstandes aufgetragen, der bei s- Sl =O.25nmwIederumden charakteristischenEinbruch der

Barrierenhohe urn eine Grofienordnung innerhalb einerAbstandsanderung urn lA aufweist.

Der von Chen und Hamers [6.23] fur etwas graBere Abstande beobachtete, scheinbare Anstieg

der Barrierenhohe, der nach ihrem Modell durch eine Vergrolserung der vorgegebenen

Abstandsanderung durch langreichweitige, anziehende Krafte verursacht werden sollte, tritt

nicht auf. Mit dieser Messung kann somit die Hypothese einer generellen Vergroflerung der

vorgegebenen Abstandsanderung durch Iangreiehweitige, .anziehende Krafte nieht bestatigt

werden. Dies deutet darauf hin, daf die Anordnung der Atorne in der Umgebung des den

Tunne!strom tragenden Atoms einen nieht vernachlassigbaren Einfluf auf den Verlauf einer

Strorn-Abstandskurve hat. Es kann also gefolgert werden, daf fur Tunnelabstande kIeiner als

3A,flir die nach Chen und Hamers [6.23] anziehende und abstoflenden Krafte eine Rolle
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spielen konnen, eine exakte Bestimmung der Barrierenhohe nicht ohne zusatzliche Kenntnis

der Anordnung der Atome im Tunnelkontakt rnoglichist.

6.3.3 RTM-Messung der Barrierenhdhe auf einer Monolage Gold auf einem

Si(111)-Substrat

In Abschnitt 5.2.1 wurden die Herstellung und die moglichen Rekonstruktionen einer Schicht

von bis zu 1.5 Monolagen Gold auf Silizium(l11) beschrieben und LEED-Aufuahmen einer

5 x l-Struktur bei einem Bedeckungsgrad B= 0.4 und einer J3 x J3R300-Struktur bei einer

Monolage Gold auf Silizium(lll) prasentiert,

Eine Silizium(lll)-Probe mit einem Gold-Bedeckungsgrad B= 1, hergestellt bei einer

Abb.6.15· RTM-Abbildung eines 4.5nmx 4.5nm groBen Bereiches auf einer mit einer

Monolage Gold bei einer Substrattemperatur von 500°C bedampften Si(lll)­

Probe. Bei einer Tunnelspannung UT =-1. 5V(probe) und einem Tunnelstrom

I=O.5nA wurde mit einer <lll>-orientierten Wolfram-Tunnelspitze im Konstant­

strombetriebgemessen. Die atomare Korrugation betragt etwa 1.8.A.
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Abb.6.16: RTlvl-Messung des Tunnelstroms in Abhangigkeit vorn Tunnelabstand in. dem

Bereich der mit einer Monolage Go!d bedampften Si(111)-Probe aus Abb. 6.15.

Es wurde mit einer <l l lo-orientierten Wolfram-Tunnelspitze bei einer

Tunnelspannung UT =-7mV(probe) gemessen. Im Diagramm ist ebenfalls die

mit den Gleichungen (6.9) und (6.10) berechnete Abstandsabhangigkeit der

Barrierenhohe aufgetragen (rechte Ordinatenachse),

Substratternperatur von 500°C, wurde mit dem RTM im Konstantstrombetrieb abgebildet, Die

Anordnung der Goldatome ist in Abb. 6.15 ZI.l sehen. Die in einem Modell von Oura [5.15] in

Abb. 5.2 vorhergesagte Anordnung der Goldatome der Si(lll).J3 x.J3R30°Au-Uberstruktur

kann durch die R'IM'Messung in Abb. 6.15 nicht bestatigt werden, obgleich im LEBD-Bild

eine saubere Si(lll).J3 x .J3R30oAu-Uberstruktur beobachtet wird. Es wird vielmehr eine

hexagonale Anordnung der Go!datome beobachtet, bei der der Abstand derGoldatome etwa

4.3A.betragt. Die atomare Korrugation dieser Struktur ist et\va.1.8A.

Dieunterschiedlichen Ergebnisse der LEED-Untersuchung und der R'TM'Messung konnen

darauf zuruckgefuhrt werden, daB sich bei einem LEED-Experiment die Information tiber die

Anordnungder Atome auseinem im Vergleichzu einer RTM-Messung urn mehrere

Groflenordoungen grofseren Probenbereiches ergibt.Bei einem lokalen. Experiment mit dem

RTM wird also nicht zwingend ein Bereich mit der im LEED-Bild beobachteten Uberstruktur

untersucht.

Auf dem Probenausschnitt in Abb. 6.15 wurdediein Abb, ·6.16 aufgetragene Strom­

Abstandsmessung durchgefuhrt. Fur den exponentiellen Teil der Strom-Abstandskurve ergibt

sich nach GI. (6.9) eine Barrierenhohe von etwa 4.6eV. Mit der Austrittsarbeitder <111>-
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orientierten Wolframspitze von rps = 4.5eV ergibt sich aus Gl. (6.10) eine Austrittsarbeit von

4.7eY. Das Aufdampfen einer Monolage Gold auf Silizium(1l1) hat also zu einer Absenkung

der Austrittsarbeit urn 0.2eV gegenuber der unbedampften Siliziumtl l Ij-Oberflache gefuhrt

(vgl. Absehnitt 6.3.2). Eine solehe Veranderung der Austrittsarbeit durch Aufdampfen

verschiedenen Materialien wurde auf unterschiedlich orientierten Wolframoberflachen mit den

herkommlichen MeBmethoden eingehend untersucht [6.2]'

In Abb, 6.16 ist ebenfalls der komplette, gemessene Verlauf der Abstandsabhangigkeit der

Barrierenhohe aufgetragen. Bei s-s, =0.175nm kommt es zu dern charakteristischen

Einbrueh der Barrierenhohe urn eine Grofsenordnung auf einen Wert von 0.3eV.

6.4 Diskussion del' MeJlergebnisse

Uber eine Abbildung atomarer Strukturen auf HOPG, Silizium(1l1) und Gold hinaus

konnte mit den Messungen der Barrierenhohe auf diesen Materialien die Funktionstuchtigkeit

des neu konstruierten UHV-Rastertunnelmikroskopes demonstriert werden. Die Messungen

der Barrierenhohen bzw. der Austrittsarbeiten aufHOPG, auf Si(111) und auf einer Monolage

Gold auf Si(111) bestatigen neben den in Absehnitt 6.2 zitierten Arbeiten, daB ein RTM fiir

derartige Messungen gut geeignet ist. Bei der Auswertung der Strorn-Abstandskurve ist darauf

zu achten, daB der Tunnelabstand bei den Messungen grolier als 3-4A ist, urn damit

sicherzustellen, daB die Messungen nieht durch den Einfluf von Kraften zwischen Tunnelspitze

und Probe beeinflufst werden.

Fur eine nahere Untersuchung der Abstandsabhangigkeit der Barrierenhohe fur Abstande

kleiner als 3A ist es notwendig, die genaue Anordnung der Atome der Tunnelspitze in der

Umgebung des den Tunnelstrom tragenden Atoms zu kennen, Erst dann lal3t sieh der Einflufl

einer durch Krafte verursachten Deformation der Tunnelspitze auf den Tunnelabstand und

damit auf die gemessene Barrierenhohebesser abschatzen, Fur eine Kontrolle der Anordnung

der Atome bietet sich die Verwendung eines Feldionenmikroskopes vor und nach einer

tunnelmikroskopischen Messung der Barrierenhohe an.

Die Tatsache, daB mit einem Rastertunnelmikroskop lokal an einern Punkt der Probe

Messungen durchgefuhrt werden konnen, ermoglicht eine Vielzahl interessanter Experimente.

Als Beispiel sei die Messung der Barrierenhohe an lokalen Defekten genannt. So wurde bereits

qualitativ mit dem "local barrier height''-Bild in Abb. 6.3 die Erniedrigung der Barrierenhohe in

derUmgebung einer Stufe festgestellt. Messungen dieser Art sind quantitativ nieht nur an

Stufen, sondern auch an einem einzelnen Adatom auf einer atomar glatten Oberflache

durchzufiihren. .Aus solchen Messungen konnten sich unter anderem Ruckschlusse ergeben, die

zu einem besseren Verstandnis von Austrittsarbeitsanderungen beim Aufbringen von

Verunreinigungen fuhren.
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7 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde em Ultrahochvakuum-System bestehend aus emer

Praparationskammer mit angeschlossener Probenschleuse und einer Analysenkammer mit einer

REM/RTM-Kombination geplant und aufgebaut. Der Transport der Proben in den Kammern

wird mit zwei Transferstangen realisiert; die Probenhalter sind so gestaltet, daf die Proben im

Manipulator durch direkten Stromdurchfluf geheizt werden konnen. Fur die REM/RTM­

Kombination wurden sowohl ein neues Ul-lv-Rastertunnelmikroskop wie auch ein UHV­

tauglicher Probentisch fur das Rasterelektronenmikroskop entwickelt.

Eine RTlvl-Neukonstrukticn fur die Arbeit in Verbindung mit einem REM muf eine Reihe

von Anforderungen erfiillen. So ist auf ein Dampfungssystem fur das RTM zugunsten der

Auflosung des REM ganz zu verzichten. Daruber hinaus ist die Zuganglichkeit des

untersuchten Probenortes fur den Elektronenstrahl gleichermafien zu gewahrleisten wie ein

ausreichender Zugriff des SE-Detektors. Mit dem neu konstruierten lftlV-RTlvi: wird trotz des

Verzichts auf'eine zusatzliche Dampfung auf den untersuchten Systemen HOPG, Silizium(lll)

und Gold auf Siliziumt l l l) atomare Auflosung erreicht. Die laterale Auflosung des REM mit

Feldemissionselektronenquelle betragt in dieser Kombination 15nm bei einem festen

Arbeitsabstand von 20mm. Der Kammerdruck bei Betrieb des REM ist kleiner als

2 .10-10 mbar, womit ein wichtiges Ziel fur dieses Hybridgerat erreicht wurde. Das REM

erwies sich in dieser Kombination als sehr nutzlich bei der Positionierung der Tunnelspitze an

bestimmt~n Orten der Probe. Daruber hinaus ermoglicht das REM eine Kontrolle des

Annaherungsprozesses der Tunnelspitze sowie der Gestalt der Tunnelspitze vor und nach einer

RTM-Messung.

Die Ausbeute verschmutzungsfreier polykristalliner und auch <111>=orientierter

Wolframspitzenmit geeigneter geornetrischer Struktur fur das REM/RTM-Hybridgerat konnte

durch Optimierung des elektrolytischen Herstellungsprozesses und die Nachbehandlung in

einer neu aufgebauten Hochvakuumgluhapparatur erhoht werden.

Die guten Voraussetzungen zur Schichtherstellung in der Praparationskammer werden nicht

zuletzt durch einen Kuhlschild geschaffen, der bei einem Aufdampfprozef im Bereich cler
Verdampfungsquellen ein unnotiges Aufheizen der Karnmerwandungen verhindert. Die

Funktionsfahigkeit des Praparationsystems wird mit der Herstellung von 7 x 7-rekonstruierten

Siliziumfl l l j-Oberflachen, der Si(111)5 x IAu-Uberstruktur und der Si(III)Ji x JiR300 Au­

Uberstruktur bestatigt, die jeweils durch LEED-Experimente und RTM-Messungen in den

Kapiteln 5 und 6 charakterisiert werden konnten.

In Abschnitt 6.3 wird ein Mebverfahren zur Bestimmung der Austrittsarbeit mit dem Raster­

tunnelmikroskop beschrieben, rnit dem sich lokal die Austrittsarbeit einer Probe bestimmen

laBt. Die MeBergebnisse auf HOPG, 5i(111)7 x 7 und auf einer Monolage Gold auf Si(lll)
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ergeben jeweils lokal bestimmte Austrittsarbeiten, die mit denen absoluter, mittelnder

Verfabren wie der Feldemission, der Thermoemission und der Photoemission iibereinstimmen.

Hierdurch ist die Voraussetzung geschaffen, gezielt Veranderungen der Austrittsarbeit zu

untersuchen, die durch lokale Defekte verursacht werden.
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Anhang 1

Zusammenstelluag der verwendeten Daten des piezoelekrrischen Rlinrcnens

Hersteller:

Material:

Bauform:

STAVELEY SENSORS INC.

PZT-5a (EBL#2) mit Nickelelektroden

Radial polarisiertesRohrchen (vg!. Abb. 3.3a)

Piezoe!ektrischeLadungskonstante 1- Fe!d: d
31

=_173.10-12 m
V

Piezoelektrische Ladungskonstante ilFeld: d
33

= 380.10-12 m
V

Elastizitatskonstante:

Curie-Temperatur:

Dichte:

Lange:

Lange der Aufsenclektroden:

Auflendurchmesser:

Wandstarke:

2

Sll = 15.2.10-12 m
N

L =(12.7 ± O.076)rrnTl

D =(6.35 ±0.051)mm

L. _ III .c::(\Q..l- (\ (1''')1;:\ ...............
11 - \ v.-,vu...!... v. v,,",-,) HUH
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Anhang z

Schaltplan der Elektrenik 2:Ur Ansteuerung del' Feinpositioniereiaheit des

Rastertunnelmikroskopes
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Anhang 3

Schaltplan del' Regelelektronik des Rastertuanelmikroskopes
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