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I Einleitung

In Jahren 1981 und 1982 wurde von Binnig und Rohrer [1.1] mit dem Rastertunnel-
mikroskop ein neues Instrument fiir oberflichenphysikalische Untersuchungen entwickelt, mit
dem auf leitenden und halbieitenden Oberflachen ein Abbildung mit ‘atomarer. Auﬂosung
mogiich ist.

Die Kombination eines Rasterelekironenmikroskopes {REM) mit einem Rastertunnel-
mikroskop (RTM) bietet nun dariiber hinaus die Moglichkeit, die RTM-Untersuchungen an
einem bestimmten Ort der Probe durchzufiihren, an den die Tunnelspitze zuvor unter Kontrolle
des REM gefiihrt worden ist. Eine solche Kombination wurde erstmals von Gerber et al. [1.2]
im Jahr 1986 vorgestellt und darauthin in einer Reihe von Arbeitsgruppen fiir verschiedene
Anwendungen mit unterschiedlichem Erfolg aufgebaut. Fir oberflichenphysikaiische
Untersuchungen mit dem RTM im Ultrahochvakuum (UHV) sind jedoch die Mehrzahi dieser
REM/RTM-Kombinationen nicht susgelegt.

Im Rahmen dieser Arbeit soll eine bei UHV-Bedingungen arbeitende Kombination eines
Rasterelekironenmikroskopes mit einem Rastertunnelmikroskop geplant und aufgebaut
werden, Fiir eine solche Kombination sind zwei wichtige Komponenten neu zu konstruieren,
die zu Beginn dieser Arbeit kommerziell nicht verfligbar waren: ein fiir UHV-Bedingungen
geeigneter Probentisch fiir das REM und ein méglichst nah unter dem Polschuh arbeitendes
RTM. Dieses RTM mul} so konstruiert sein, dafl es ohne zusitzliches Dampfungssystem
Abbildungen mit atomarer Auflésung erlaubt und gleichzeitig eine hochaufgeldste Abbildung
mit dem REM moglich ist. Das REM ermdglicht das Wiederauflinden von markanten Proben-
positionen nach zwischenzeitlicher Behandlung der Probenoberflichen in der Priparations-
kammer,

Die Herstellung der Proben findet in der zweiten Kammer des neuen UHV-Systems statt, in
der neben einer Probenreinigung und der Deposition diinner Schichien eine Kontrolie der
Reinheit und der Gitterstrukiur der Proben mit Augerelekironenspektroskopie und LEED-
Experimenten vorgenommen werden kann. Die ﬁbergabe der Proben innerhalb des UHV-
Systems wird mit einem iransiersystem vorg enommen, das an alle Komponenten,
insbesondere an das RTM, angepalitist.

Die neu aufgebaute Kombination von REM und RTM soll im Rahmen dieser Arbeit zur
Untersuchung lokaler physikalischer Elgenschaﬁen sauberer Oberflichen am Beispiel der
Austrittsarbeit eingesetzt werden. Im Gegensatz zu den bisher bekannten Verfahren zur
absoluten. Messuug der Austnttsarbert mittels Feldemission, Glithemission und Photoemission,
bei denen man jeweils eine Gber einen groﬁen Probenbereich germtteﬂ;e Austﬁt’iarben bestimmt,
'ennogucht das RTM eine iokale Messung aer Austntts&rbelt B B




In der Rastertunnelmikroskopie wird der quantenmechanische "Tunneleffekt” ausgenutzi:
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 Anlegen einer kleinen Spannung begiinstigt eine der beiden Richtungen,
so daf} zwischen den Elekiroden ein Strom flieBt. Die GroBe dieses Tunnelstromes steigt mit
abnehmendem Abstand der beiden Elekiroden exponentieli an.

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

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

itze hezeichnet wird, Die L age der Symimetrieachse der Tunnels 8 itze und einer der

Piezostdbe - im folgenden als z-Richiung 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 Tunnelsirom fliefit, kann bei zeilenweisem Abrastern eines
rechteckigen Probenausschnities das sich lateral verindermnde Tunnelstromsignal aufgezeichnet
werden. Dieser Betriebsmodus wird als Konstant-Flughohen-Modus bezeichnet; er eignet sich

100008 -

Abb 2_1:__- Prinzipieller Aufbau eines Rastertunnelmikroskopes nach Binnig et al. [2. ] Die

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

B ;”Spﬁ:ze angendhert. Mit den Piezosidben X, Y und Z kann die Sp1tze dann fein _
angenéhert und fiir eine Aufzewhnung des Tunneistromes zexienwelse uber emen

rechteckigen Probenausschnitt gefiihrt werden
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fiir atomar glatie Proben und ist beschrénkt auf kleine Probenausschnitte mit einer Kantenlange
von wenigen Nanometern. Haufiger wird mit einer zusiitzlichen Regelung gearbeitet, bel der
die GroBe des Tunnelstromes mit einem vorgegebenen Sollstromwert 7, verglichen wird. Die
Differenz wird durch eine Verénderung des Tunnelabstandes minimiert.

Simmons leitet unter Verwendung der Niherung nach Wentzel-Kramers-Brillouin (WKRB-
Naherung) zur Berechnung der Transmissionswahrscheinlichkeit die Tunnelstromdichte in
Abhingigkeit von der Austrittsarbeit @, der angelegien Spannung U und der Breite der
Potenhaloamere s ab [2.2] Fur Spannmger‘ U, die die Bedingung el << ¢ erfiillen, ergibt

sich .-
I~U-exp(-2-x-5) _ o @n

mit der inversen Dampfungslénge fiir eine Wellenfunkiion im Vakuum

K= (2";'@] . (2.1a)
Der Tunnelstrom #ndert sich exponentiell mit dem Abstand s der Elektroden und ist
proportional zur angelegten Spannung U.

Eine solche eindimensionale Theorie des Tunneleffektes reicht jedoch nicht fiir die
Interpretation von RTM-Bildern aus, da unter anderem die komplexe geometrische und
elekironische Struktur der Zusténde um das Ferminiveau von Spitze und Probenoberfliche, die
im wesentlichen zum Tunnelstrom beitragen, nicht beriicksichtigt ist. Zur Beschreibung der
lokalisierten Tunnelvorgénge bei Experimenten mit dem Rasteriunnelmikroskop 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 vo
Tersoif und Hamann

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

Bardeen [2.6] auf das Rastertunnelrmkroskop an. Die zextabhanglge Storungsrechnung erglbt

ﬁxr cien Tuimeistrom

—?iz[ 7z, -eu)] (e )_',,

Die Vertei__lung der Zustinde ¥, der Probe und der Zustéinde ¥, der Tunnelspitze wird durch
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Abb. 2.2: Schematische Darstellung der Anord-
- nung von Tunnelspiize und Probe nach

* Tersoff und Hamann [2.3,2.4]. Der-

jenige Teil der Tunnelspitze, der am R R LR

néchsten zur dunkel dargestellten Probe ' '

~ liegt, wird als Kugel mit dem Radius R
‘angenommen, die ihren Mittelpunkt im

Zenirum des Verrundungsradius bei 7
hat.

die Fermifunktion F{k) beschrieben. Die Energieerhaltung des Systems wird durch die &-
Funktion gesichert. £, sind die Energien der Zustinde ¥, fiir den Fall, daB noch kein
Tunnelkontakt besteht. Far Experimente bei Raumtemperatur oder einer kleineren Temperatur
und Tunnelspannungen U mit el/ << ¢ iragen im wesentlichen die Elekironen an der
Fermikante zum Tunnelstrom bei, und die Entwicklung der Fermifunktion um £, ergibt

2
__....-e

I= N8, -E)-8E,-E) . (2.3)

Nach Bardeen {2.6] 1Bt sich das Tunneimatrixelement M, . berechnen durch Integration des
Stromdichteoperators (¥, V¥, - ¥ V¥))} iber eine beliebige Fliche in der Vakuumregion
zwischen Tunnelspitze und Probe, die Tunnelspitze und Probe vonieinander trennt
B e . . S

M, = ,——Jf dS(LVYE,-F VL) (2.4)
Das Tunnelmatrixelement A/, mit den Zustdnden ¥, der Probe und ¥, der Spitze beschreibt
den Uberlapp der Welienﬁ.mktlon&n von Spitze und Probe.

Die Wellenfunktion fiir den Fall einer penoalschen Probenoberﬂache m einer Region
vernachldssigbaren Potentials ist in allgemeiner Form gegeben durch o

¥, = QY ag -exp| (& Hik ) -z]- exp(i-%g %) . (2.5)

£ ist das Volumen der Probe, x die inverse Dampfungslinge einer Wellenfunktion im
Vakuum nach Gl (2.1a) und x; = &, +G mit einem Oberflichenwellenvektor &, und einem
reziproken Gittervektor G o '

 Da die mikroskopische Struktur der Tunnelspitze nicht genau bekannt ist, lassen sich auch
die Wellenfunktionen der Tunneispitze nicht exakt angeben. Der Apexbereich der Spitze. 148t
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sich jedoch ndherungsweise beschreiben durch ein sphérisches Potential mit dem Radius R am

Ort 7, und die Kugelwellenfunktionen

¥, = Q7" R-exp(x- R) - b Calr-rD (2.6)
k|F -7
wobel £, das Spitzenvolumen und x wiederum die inverse Dimpfungslinge nach Gl (2.1a}
angeben. Far die Austrittsarbeit der Tunnelspitze und der Probe wird zundchst der gleiche
Wert angenommen. |
Einseizen der Wellenfunktionen von Tunnelspitze und Probe in Gl (2.4) und eine weitere
Berechnung ergivt fiir das Tunnelmairixelement

M, = 4mx Q" Roexp(x-R)- ¥, (7)) @7

v
A 2m

und damit als Endergebnis fiir den Tunnelstrom nach Gl. (2.3)

327
)

1=28 0.0 D (E,)- R ep(2 xR p (7 E)  @28)

mit der Oberflichenzustandsdichie

p.7 Ep) = 2R (B -8(E, — Ep) (2.82)

am Ort 7, bei der Fermienergie E,. Fir die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Elektronen
auBerhalb der Probenoberfliche gilt e T '

' ']‘PV(F;)]Z ~ exp(—2-fc-(R+s)) ;

Diese Beziehung fiihri in Verbindung mit Gl 2.8 wieder auf die bereits mit der
eindimensionalen Betrachtung in Gl. (2.1) erhaltene exponentielle Abstandsabhingigkeit .des

Tunnelstromes = -

g .I~_U-exp(—2-x-s) -

: Im Konstantstrom-Betrieb werden mit dem Rasteriunnelmikroskop nach GL. (2.8) also
Konturen konstanter Oberflichenzustandsdichte um die Fermienergie £ . am Ort der Spitze 7,
abgebildet. Eine Betrachtung der Gleichung (2.8) ergibt, dal} die Aufldsung des RTM bestimmt
ist durch das Verhalten von g, (?”'; A F) und den Radius R der Tunnelspitze. Durch eine nihere
Betrachtung der Oberflichenzustandsdichte p, (7, E, ) erhaiten Tersoff und Hamann [2.3] fir
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die maximale Auslenkungsamplitude A der Tunnelspitze im Konstantstrombetrieb, die als

Korrugation bezeichnet wird, die Abschitzung

Ax2-x"! -exp(— G, -z) ; (2.9)
4-x )

wobei G, der Betrag des kleinsten reziproken Oberflichengittervektors ist. Gl. {2.9) bedeutet

eine exponentielle Abhingigkeit der Korugation A vom Abstand zur Probenoberfldche, die

Abfalldnge ins Vakuum hingt dabei von der Gitterkonstante der Oberfliche ab. Fir die

Auflésung des RTM finden Tersoff und Hamann [2.3] schlieBlich die Beziehung

{R +S\”2

= 1.66-
K

Die inverse Dampfungslinge x aus Gl (2.1a) nimmt fiir eine Austrittsarbeit ¢ =4.5¢V den
Wert 11nm™ an. Im Fall R >> s wird die Auflésung vom Spitzenradius R bestimmy, ist jedech

~
™
oy
()
S

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 wihrend der Abbildung nicht &ndert. Fir eine
Wolframspitze mit einem solchen stabilen Tunnelatom ergibt sich nach Gl. (2.10) fir einen

tomradius Ry, = 0.135nm und einen Tunnelabstand s=04nm ecine Auflosung von
@~ 0.37nm. Aus den theoretischen Uberlegungen von Tersoff und Hamann [2.3,2.4] muBte
daher gefoigert werden, daB auf dichtest-gepackien Metalloberflichen mit Abstédnden von
2.5~ 3 A zwischen nichsten Nachbaratomen 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 vorgestell,
die die Struktur der Zustinde der Elektronen an der Fermikante beriicksichtigt. Als Material
fir Tunnelspiizen werden gewthnlich 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 Oberflédche stark Iokalisierte 4, -Orbitale
auszubilden. Im Modell von Chen [2.11] folgt nun der Kern des Spitzenapex-Atoms mit
seinem stark lokalisierten Oberflichenzustand der Kontur, die durch die Ableifungen der
Obertlachenwellenfunktionen der Probe gegeben ist. Diese zeichnet sich durch eine gréBere
atomare Korrugation als die der Oberflichenzustandsdichte am Ferminiveau aus. Die Theorie
von Chen veranschauhcht quantitatxv die Beobachtung emzelner Atome auf dlchtest—gepackten
Metaiioberﬁachen ' ) ' '

Das aus ‘der Theorie von Tersofl und Hamann abgeleiiete Ergebnis, daB mit dem RTM im
Konstanstrombetrieb Konturen konstanter Oberfldchenzustandsdichte abgebildet werden,
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bleibt dabei prinzipiell vnangetastet. Die differenzieriere Beirachtung der elektronischen
Zustinde der Tunnelspitze im Mocdell von Chen gibt jedech eine Erklirung fir die atomare
Aufldsung auf dichtest-gepackien Metalloberflichen und fiir die experimentelle Erfahrung, daB
mit Tunnelspitzen vermeintlich gleicher Giite unterschiedlich gute Ergebnisse bei der laieralen
Auflosung auf atomarer Skala erzielt werden.

Lang wihlt in seinen theoretischen Uberlegungen [2.14 —2.17] den Weg, die Tunnelspitze
als einzelnes adsorbieries Atom auf einer der beiden im Jellium-Modell beschriebenen
Metalloberflichen zu beschreiben. Er zeigt, dal die chemischen Eigenschafien der adsorbierien
Atome sich charakteristisch auf das Verhalten des Tunnelstromes auswirken [2.14,2.15].
Dariiber hinaus ergibt sich nach dem Modell von Lang [2. 16,2, 17] flir Tunnelabsténde kleiner
als 3A, daB die exponentielle Abstandsabhingigkeit des Tunnelstromes in ein Stromplateau
einmiindet. Diese Uberlegungen werden in Verbindung mit experimentellen Ergebnissen in
Abschnitt 6.2.1 niher betrachtet.




mit R M@E‘M=K@m%ma€mﬁ

Da im Jahr 1989 kein kommerzielles RTM verfligbar war, das in Verbindung mit einem
REM im Ulirahochvakuum arbeitet, mufite ein solches Gerdt entwickelt werden. Fiir den
Einsatz im UHV miissen alle Einzelteile des RTM aus UHV-vertraglichen Materialien gefertigt
sein und in ihren Konstruktionsdetails den dort erforderlichen vakuumtechnischen Kriterien
geniigen. Weiter miissen die in der Priparationskammer hergestellien Proben mit einem
Probentransfersystem ins RTM iibergeben werden konnen. Die Kombination eines RTM mit
einem REM stellt dariiber hinaus eine Rethe von Anforderungen an den mechanischen Aufbau
des RTM:

1. Dxas RTM muB extrem unempfindlich gegeniiber mechanischen StGrungen sein, da ein
gleichzeitiger Betrieb des REM keine zusitzliche Dampfung des RTM zulaht.

2. Der Mechanismus der Grob- und Feinanngherung von Tunnelspitze und Probe darf die
Sekundérelekironenabbildung mit dem REM nicht beeinflussen,

3. Um den Arbeitsabstand fiir die REM-Abbildung klein zu halten, muf} das RTM unmittelbar
unter dem Polschuh des REM angeordnet sein.

4. Probe und Piezosteliglied miissen so angeordnet sein, daB der vertikal einfallende
Elekironenstrahl den zu untersuchenden Probenbereich erreicht und der Sekundirelekironen-
detektor (SE-Detektor) einen guten Zugriff auf die Sekundirelekironen besitzt.

3.1 Konstruktion und Aufbau des Rasteriunnelmikroskopes

Abbildung 3.1 zeigt den mechanischen Aufoau des fiir die Kombination mit einem REM im
UHYV neu konstruierten RTM. Das RTM wurde so konstruiert, dafl die Probe moglichst nah
unter dem Polschuh des RTM sitzt, da die Auflosung des Rasterelekironenmikroskopes mit
zunehmendem Arbeitsabstand linear abnimmt. Der Winkel zwischen dem Elektronenstrahl und
der Flichennormalen der Probe, der als Einfallswinkel bezeichnet wird, wurde auf 45°
i3 der direkte Blick mit dem REM auf die
Probe insbesondere im Bereich der angendherten Tunnelspitze mdéglich ist. Die
Flachennormalen der Detektorfliche und der Probe schlieen ebenfalls einen Winkel von 45°
ein. Der SE-Detekior wurde wie in Abb. 3.2 mit einem zusitzlichen Absauggitter versehen.
Das Anlegen einer positiven Spannung in der GréBenordnung von bis zu einigen 100V
emmoglicht unter dem EinfluB des elekirostatischen Feldes eine Beschleunigung der

Sekundérelekironen in Richtung auf den Szintillator [3.1].

festgelegt. Der SE-Detektor ist so angeordnet, da
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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 Arbeiisabstand des REM in dieser
. Anordnung ist fest und betrigt 20mm.

Abb. 3.2: Position des RTM und des
SE-Detektors unter dem Polschuh des
REM. Der SE-Detektor wurde mit
einem Absauggitter versehen. '

S g
v

b
S

s
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3.1.1 Aufhau der Feinpositioniereinheit des RTM

Die Feinpositioniereinheit der Tunnelspitze des RTM besteht aus einem piezoelektrischen
Rohrchen. Dieses PiezorShrchen mit der Tunnelspitze wurde so angeordnet, dafl die
Symmetrieachse der Tunnelspitze normal zur Probenoberfldche ist. Bei dieser Anordnung ist
die GroBe des Arbeitsabstandes des REM mindestens gleich dem 1/+/2 -fachen der Piezolinge
und der zusitzlichen Spitzenlinge; es wurde ein Arbeitsabstand von 20mm realistert. Da mit
dem RTM ausschlieBlich Messungen bei hohen VergroBerungen -auf atomarer Skala-
durchgefihrt werden sollen, wurde ein "kurzes" Piezorohrchen mit einer Linge L =12.7mm
und ecinem AuBendurchmesser d=6.35mm gewihli. Bei = Verwendung eines
Hochspannungsverstirkers mit einer maximalen Ausgangsspanmung von U.=#+148V kann
damit ein Bereich von 2 x L;..Lm éUgufdbi.tﬂi, werden. Im aﬂsauﬂ"icmim% mit der Kalib "’erung
der Feinpositioniereinheit werden in Abschnitt 3.3 Beziehungen fiir die Langenausdehnung und
die x- bzw. y-Auslenkung des piezoeiektrischen Rohrchens angegeben.

Piezoelekirische Réhrchen eignen sich unter anderem als Rastereinheit, da sie sowohl fur
die Lingenausdehnung als auch fiir die Verbiegung des Rohrchens eine ausreichend hohe
Resonanzfrequenz besitzen. Nach Taylor [3.2] sind die zugehorigen Resonanzfrequenzen eines

nicht belasteien Réhrchens gegeben durch

bie 1 _
w,(0) = 3 m : G.D
uird -
__ 543,,;(?)_._—#(188) \/2 e T (3.2)

Mit den Matenamonstanten p ‘und é,l ‘sowie mit der Linge und dem Radius 7 des

plezoelektmchen Rohrchens gemafi Annang 1 ergibt sich @,(0)=58kHz und
®,(0)=21kHz. - Durch - eme zusitzliche Masse am Rohrchenende werden diese
f.t(esonanzrrec;uenzen verhlemer’t B;e Jviasse. d\,r m Ende des PiezorShrchens angebrachten

N2
V.S

_DleCIl.ilcul.cluug ui.‘u. eingeuamer luumeismuze betragt e

: Querschmﬁsﬂache 4 des Plezorohrchens ﬁlr das Verhaltms diese
?'Masse des Plezorohrchens

s?

8
3

j=
(=9
w
b1

zusitzlichen Masse un

. :.._'éin .Wéft_'_'von_ p=0.34. Dieses Maésenyerhﬁl_tnis ergibt nach Berechnungen von Taylor [3.2]
"r_'_ﬁir den "beladenen" Zustand als Resonanzfrequenz fiir die Lingenausdehnung 45kHz und fiir
~die Verbiegung des Rohrchens 14kiz. Experimentell wurden fur die Feinpositioniersinheit
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Resonanzirequenzen von 49.3kHz und 14.8KHz {vgl. "Abb. 3 Ab) bestxmmt so daB eine
Ubereinstimmung mit den Berechnungen von Taylor [3.2] festgestelit wird.

~Die Anorcnung ‘der- ‘Elekiroden des Pxezorohrcnens ist in Abb.-3.3a aa_rgesteﬂf Das
Plezor_ohrchyn besitzt eine Innenelekirode, die wie das Mikroskop selbst auf Masse liegt. An
dem Ende des Rohrchens, an dem die Haltemng_.ﬁir-'ﬁie_ -.Tnnne_ls_p_itz_e__ angebracht fst, ist die
Innenelekirode nach auBen herumgefiihrt. Das Anlegen é_in_er- Iﬁe_gaﬁye_n Spannung an alle vier
AuBenelektroden des 'Piezorﬁhrchens fithrt zu einer Verldngerung des Rohrchens, eine positive
Spannung - bewirkt . eine " Verkiirzung - des Piezordhrchens. ' Die . -Aulenelekirode des
Piezorohrchens ist durch vier 0,25mm breite und rjewell__s. um 90‘_’ -versetzte ‘Ausfrasungen in
Piezolangsrichtung in vier Quadranten unterteilt. Um die Tunnelspitze tiber _éingn_ rechteckigen
Probenausschnitt-éu-ﬁihren, werden auf diese vier ‘Elektroden zusétzlich Spannungen fiir die
Aualenkmg der Tunnelspitze in x-Richtung und in y-Richtung aufgemischt. Fir die x-Richtung
werden zwe__l_.-.r_l_ebene_mander liegende Elekiroden mit: einer ‘Spannung U, ‘und die beiden
gegentiberliegenden - Elekiroden -'.symmetrisch :ﬁﬁt : '_é_i_n;r_- 'Spannung U; angesteuert. Zur

Tunnelspitze
~ Spitzentriiger mit
Abschirmplitichen

- Tsolierhiilse aus Macor

Piezorshrchen mit
innenelekirode

= Abschir_mr(“)_hrchen

§_ imron Jmlneta

_\JJ. uuu_pxaw;
" aus Macor

— Signalleitung

..(_a) i | o

Abb. 3.3: - (a) Piezoelektrisches Rohrchen mit einseitig herausgefithrter Innenelektrode und
. vier AuBlenelektroden (b) Aufbau der Feinpositioniereinheit mit Piezorohrchen,
.- Halterung der Tunnelspitze und Abschirmréhrchen '
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Abb.34: (a) REM-Abbiidung des. RTM-Anniherungsprozesses einer elekirolytisch
hergestellten Wolfram-Tunnelspitze an eine Silizium(111)-Probe. Die Probe ist
- mit zwei Klemmstreifen am Probenwiirfe! befestigt {vgl. Abb 3.18).
(b) REM-Abbildung einer Wolfram-Tunnelspitze in Resonanz angeregt durch x-
Ansteuerung des PiezorGhrchens mit einer sinusformigen Wechselspannung, die
zu einer Auslenkung der Tunnelspitze um #100nm fuhrt. Die Anregungs-
frequenz wurde wihrend der Aufzeichnung des Bildes verdndert. Die "obere"
Resonanz tritt bei einer Frequenz vom 1625Hz auf und ist der niedrigsten
Resonanzffequenz  des  vorderen  Spitzenbereiches  zuzuordnen, ~die
typischerweise in dieser Grofenordnung Hegt [3.31 Bine entsprechende x-
Ansteuerung mit 'éiner__'Frequenz von 14.8KELz erzeugt die ;"-'unt_e_re‘_’ ‘Resonanz,

die der Verbiegung des Piezordhrchens zuzuordnen ist,

Auslenkung in y-Richtung werden entsprechende Spannungen auf um 90° gedreht angeordnete
Elektroden aufgemischt.
Zur Erzeugung eines Druckes von p=1-10""" mbar in der REM/RTM-Karmmer muf} die
Kammer ‘nach jedem Beltfiungsvorgang fir mehrere Stunden bei einer Temperatur von
- T=120°C ausgeheizt werden. Um eine temperaturbedingte Depolarisierung des piezo-
elekirischen Rohrchens auszuschlieBen, wurde mit PZT-5A eine Piezokeramik mit einer hohen
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Curie-Temperatur von 350°C ausgewihlt, und es wurde eine Verringerung der Auslenkung uin
etwa 40 .Proze_nt _a_ufg_xund d_er kleineren _piez_o_elekt;isqhen Kon_st_an_te dsll: -von:EZT:-SA 'in__Kauf
genommen. : e 2 T B T s b R L
“Pie Femposztlomeremhmt ist wie in. Abb. 3 3b auf einer. Gfundplatte aus der zsoherenden
Keramik Macor aufgebaut. Fur das Piezordhrchen ist do_rt eine runde. Einlassung vorgesehen.
Die Signalleitung fiir den Tunnelstrom -{/erléiuﬁ im Piezoinneren Iéb_geschinnt.durch ':c_iie.:'_auf
Maésepotentia_l liegende Innenelektrode. Das Abschirmpléttchen am Spitzentrager hat .'spezie}l
die- Aufgabe, bei gleichzeitigem Betrieb von REM und RTM e¢ine ‘Auvfladung der Isolierhiilse
durch Riickstreuelektronen zu vermeiden. Um Storungen durch die Ansteverspannungen des
Piezorohrehens von bis zu +148V"ébzuschimen, ist das Piezorohrchen selbst von einem auf
Massepotential liegenden: Abschxrmrohrchen umgeben. Dle Einzelteile der ‘Spitzenhalterung
und das PiezorShrehen sind mit UHV-LaughCue“n Ai&bﬁl ver bunde”i, ;eci;guch der S puzeutragel
wird in die Halterung eingeschraubt. - | T L R
Bei der- Konstrukhon der Haherung ﬁ:r die TuflneISpltze smd femer foigende Dmge zu
beruckswhtlgen S T T '_ : Sl
(1} - Damit eine Abbxldung it dem REM moghch 15&, darf die halterung mchL in den Weg
des Primirelektronenstrahls ragen. | -
(2) Der Lichtweg des Teleskopmikroskopes zur Konirolle der Grobanniherung darf nicht
verdeckt werden.
(3) Die Masse der Spitzenhalterung sollte so kiein wie moglich sein, damit die Resonanz-
frequenz der Feinpositioniereinheit nicht zu stark verkleinert wird (siehe oben).

3.1.2 Funktionsweise und Charakierisierung des RTM

Bei der Grobanndherung wird der Probenschlitien samt Probe mit der unteren
Mikrometerschraube bei gleichzeitiger Beobachtung mit einem Lichtmikroskop oder dem
REM an die Tunnelspitze angendhert, bis der Abstand zwischen Probe und Tunnelspitze nur
noch wenige 10um betriigt. Zur anschlieBenden Feinanndherung von Tumnelspitze und Probe
ist der Vorschub der oberen Mikrometerschraube durch ein Federsystem, bestehend aus einer
weichen Schraubenfeder aus Federstzhl und einer harten Blatifeder aus Kupferberyllium,
uniersetzt. Die Federn wurden so gewshit, daB eine Drehung der Mikrometerschraube um 0.5°
etwa einem Vorschub von 20nm entspricht. Bei arbeitendem Regelkreis wird die Anngherung
in kieinen Schritten durchgefiihrt, bis ein Tunnelstrom flief3t,

Zur Charakterisierung der z-Drift des UHV-RTM wurde nach dem mechanischen Einstellen
eines Tunnelkontaktes bei einer neuen Probe der zeitliche Verlauf des Regelsignales gemessen.
‘Unmitielbar nach einem Annéherungsprozef ist die z-Driftrate mit etwa 7nm/min zunichst
~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. 3.6: Zeitlicher Verlauf der Drifirate des UHV-RIM normal zur Probenoberfliche
o  nach dem mechanischen Einstellen eines Tunnelkontektes
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Hundertstel nm/min. Die anfinglich groBe Drift ist auf eine Relaxation in der
Federuntersetzung zuriickzufithren und wird von einer schwicheren Temperaturdrifi normal
zur Probenoberfifiche iiberlageri. Diese Temperaturdrift bestimmi fir groBere Zeiten die

tabilitdt des Tunnelkontaktes, sie kann ihr Vorzeichen dndern und die zugehorige Drifirate st
kieiner als 0.05nm/min. Wenn die Tunnelspitze nach einer Messung nur wenig zuriickgezogen
wird, wird diese Spezifikation bereits nach wenigen Minuten wieder erreicht. Fiir die Drift in
lateraler Richtung besitzt das RTM ebenfalls eine Drifirate kleiner als 0.05nm/min.

Die Funktionstiichtigkeit des neu konzipierien Rasteriunnelmikroskopes in Abb. 3.1 wurde
zunichst durch den Betrieb eines an Luft arbeitenden Prototyps bestétigt. So konnten unter
anderem mit dem in Abb. 3.7 abgebildeten Prototyp bei der Hannover-Messe Indusirie 1891
auf einem Messestand ohne zusétzliche Dampﬁmgsmaﬁnahmen Bﬂder fmit atornarer Auﬂosung
auf HOPG aurgenommen werden,

Fir den FEinsatz des Rastertunnelmikroskopes in Verbindung mit einem
Rasterelektronenmikroskop im Ulirahochvakuum wurde die Neukonstrukiion eines
Probentisches fiir das REM erforderlich. Zugunsten einer hoheren Stabilitdt des Aufbaus wurde
anders als bei Standard-Probentischen fiir den Betrieb im Hochvakuum auf drei Freiheitsgrade
verzichiet. Eine Drehung, eine Neigung und eine z-Bewegung der Probe sind nicht moglich, es
wurd_c_é ausschlieBlich die x-y-Bewegung des RTM ‘mit _Probe unter dem Elektronenstrahl

E 'Abb 3 7 Testversmn des neu konstmterfen Rasfertunnelnukroskopf's ﬁ.r dea Betf‘leb bm
Umgebungsbedmgungen '
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realisiert. Die beiden Tische zur x- und y-Verschiebung sind auf einem 28 5cm langen
Aluminiumirdager mit U-formigem Profil angeordnet und laufen jeweils in  einer
Schwalbenschwanzfithrung. Der Triger ist mit vier Schrauben am DN200CF-Flansch befestigt.
Da die Fithrungen ausschlieBlich mit Molybdandisulfid behandelt werden koénnen, wurde
jeweils eine seitliche Fithrung pro Tisch so konstruiert, daB die Anprefkraft mit kleinen
Spiraifedern eingestellf werden kann, bis eine opiimale Bewegung moglich ist. Die beiden
Tische werden mit zwei UHV-Lineardurchfiihrungen am RTM-Flansch bewegt. '

3.‘2 Elektromik

Zur Ansteuerung der Feinpositioniereinheit und fir den geregelien Betriehb des
Rastertunnelmikroskopes bei konstantem Tunnelstrom dient jeweils eine Baueinheit, die in den
nachfolgenden Abschnitten 3.2.1 und 3.2.2 ndher beschricben werden. Diese beiden
Baueinheiten werden mit einem zum IBM PC/AT kompatiblen Rechner tber die vier analogen
Ausgabekanile zu je 12 Bit einer MeBdaten-Erfassungskarte von Burr-Brown [3.4] mit zwei
Spannungsrampen fur die Auslenkung der Tunnelspiize in x- und y-Richtung, der
Tunnelspannung bzw. einer Spannungsrampe fir den Spekiroskopiebetrieb und eine weitere
Spannung, mit der die Schnelligkeit des Regelkreises beeinfluflt werden kann, versorgt. Zur
Datenerfassung besitzt die MeBdaten-Erfassungskarte ein Modui mit acht ana!ogen
gemultlplexten Eingabekanilen mit jeweiis 12 B1t Auflosung. - [ S

- Zur Steuerung und Datenerfassung wird €in von: uodaennenrim ;_3 5] i mfbo-fascai 5.0
geschriebenes Programm verwendet, das eine anschliefende Bearbeitung und Darstellung der
Mefidaten -.'in ‘einem éweidimensionaien “Graustufenmodus " oder. ""einem ‘dreidimensionalen
Darstellungsmodus erméglicht. Im Graustufenmodus kdnnen Datensatze mrt bls U 300x300
Bnuyb "ten mit 64 Cvrausmfeﬂ pro Bﬂdm.nkf da;rgesielit Wefden A e

e

3 A.E Memr@mﬁ{ zur &ﬁs%euemﬂg é - Fein §g§iuﬂa€§'§aﬂﬂ€u £

’\/Iit dem. Rechner WIrd _]eweﬂs fir das zexlenwexse Abrastem der Probe in x- und in y-
Rlcntung eine Spannungsrampe. von -10V. bis +10V it einer Auuosmg von 4096 Schriiten
vorgegeben -Mit dem Programm kann die Zahl dea gewunschten Bildpunkte bis zu einer
-mammalen Zahl von 300%300 Blldpunkten vorgegeben werden. Die beiden Spannungsrampen
-f fiir die x- und y—Ansteuerung ‘werden - entsprechen(i dem ‘Schaltplan ‘der Elekironik zur
AnstuLJuno der - Feinpositioniereinheit - in Anhang 2 auf alle vier Auflenelekiroden des
piezoelektrischen Rohrchens (vgl.. Abschnitt 3.1.1) aufgemischt. So wird beispteiswelsu die
Spannung der x-Rampe an den Ausgingen x1 und x, unveréndert und an den Ausgingen x,
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Rechner mit MeBdaten-Erfassungskarte

Ausgabekanile Eingabekanile
x-Rampe Stabilisierung
I
y-Rampe t4
< é Regel-
g i il
Ansteuer- elekronik
elektronik | Feedback E 1
Tunnel-
Spannung
A A A — s e s
_| logarithmischer
Hoch- Verstirker
Spannungs- robe
Verstirker
Tunnelstrom | Spannungs-
Wandler

Abb. 3.8: EBlockschaltbild der RTM-Eleldronik

und x, . mit umgekehrtem Vorzeichen ausgegeben. Die GroBe des abgerasterien
Probenbereiches kann mit zwei Spannungsteilern an der Ansteuerelektronik bestimmt werden.
Fiir die Abbildung groBerer Probenausschnitte konnen die Spannungen der Ausgiinge x, bis x,
zur Plezoansteuerung mit einem neu konzipierten Hochspannungsverstarker aufgebaut mit
Hochspannungs-Operationsverstirker 3582 von Buir-Brown um ¢inen Faktor 14.8 auf
maximal +148V verstarkt werden. Damit 148t sich ein Probenausschnitt mit einer Gréfe bis zu
2 x 2um’° abrastern. Innerhalb dieses Probenausschnittes ist ein Verschieben des Rasterfensters
durch das Aufaddieren zweier variabler Offsetspannungen moglich.

3.2.2 Regeleiekironik

' Die Regelelektronik wurde aus einer Schaltung von Anders [3.6] ‘weiterentwickelt und fir
die eigenen MeBanforderungen modifiziert. A :
‘Bei einer Messung mit dem RTM wird der Tunnelstrom zunéchst im Vorverstirker in eine
“Spannung -umgewandelt. Der Vorverstirker bestehi aus -einem FET-Operationsverstirker:
. {OPA-111 von Burr-Brown) mit einer hohen Eingangsimpedanz von 10%£, der im
‘Feedbackkreis wahlweise mit einem Widerstand von 10M£3-200M Q) beschaltet ist. Dieser
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Strom-Spannungswandler liefert fiir einen Tunnelsirom von 1nA eine Ausgangsspannung von
10mV-200mV. Im Konstani-FlughGhenbeirieb wird diese Spannung unmittelbar eingelesen.
Beim geregelten Betrieb wird die Spannung in der Regelelekironik (Schaliplan siche Anhang 3)
in einem Mehrfachsubtrahierer von einer vorgegebenen Solispanmung U, subtrahieri. Die
Differenz, die der Regelabweichung des durch U, vorgegebenen Sollstroms vom Tunnelstrom
entspricht, wird einem J-Regler, einem Integrator mit variabler Zeitkonstante [3.7], zugefithrt.
Das Ausgangssignal des I-Reglers dient als StellgroBe und wird zur Steuerung des
Tunnelabstandes mit Hilfe der Ansteuerelekironik auf die vier Elekiroden des Piezorthrchens
addiert. Auf diese Weise wird der Tunnelabstand so eingeregelt, daBl die Abweichung der zum
Tunnelsirom proportionalen Spannung von der vorgegebenen Soligrofe U, minimal wird.

Die Geschwindigkeit, mit der die MeBpunkte mechanisch angefahren werden, bestimmt die
MeBdauer eines Bildes. Bei dieser Betrachtung sind die Frequenzen der mechanischen
Eigenresonanzen der Feinpositioniereinheif zu berticksichtigen (vgl. Abschnitt 3.1.1).

Das hochohmige Tunnelstromkabel wurde im Vakuum isoliert in einem Edelstahiréhrchen
verlegt, um ein Ubersprechen der Rastersignale zu erschweren. Der Vorverstirker ist
auBerhalb der Vakuumkammer unmittelbar hinter der Einfach-UHV-Stromdurchfiihrung
angeordnet, so dafl das Tunnelstromkabel im Vakuum eine Linge von 25c¢m besitzi. Dies
wurde in Kauf genommen, da so eine Anderung der Beschaltung des Strom-Spannungwandlers
ohne einen mit Beliftung der UHV-Kammer verbundenen Ausbau des Rasterfunnel-
mikroskopes vorgenommen werden kann.

Um bei der Verarbeitung des Tunnelstromsignals in der Regelelekironik und der Elekironik
zur Anst;euerung_ der Feinpositioniereinheit des RTM S50Hz-Stérungen aus dem Netz
auszuschlieBen, werden die Versorgungsspannungen fir den Vorverstdrker, die
Regelelektronik und die Elekironik zur Ansteuerung der Feinpositioniereinheit unabhingig
vom Netz durch einen Akkumulator geliefert. Dies wirkt sich bei empfindlichen Messungen
insbesondere dann positiv aus, wenn die Tunneispannung nicht vom Rechner, sondern direkt

mit der Regelelektronik vorgegeben wird,

G

&
W

alibrierung der Feinpositioniereinheit des Rastertunnel-
mikroskopes

Die laterale Kalibrierung des Feinpositionierers wurde fiir kleine Auslenkungen an atomar
aufgelosten Gitterstrukturen durchgefihit. Abbildung 3.9 zeigt eine fir die Kalibrierung
verwendete RTM-Aufnahme der  Gitierstrukiur von HOPG - (Highly Oriented Pyrolytic
Graphite) und eine schematische Darstellung der Anordnung der Kohlenstoffatome in dieser
‘Schichtstruktur. Innerhalb. ‘der Schichten besteht “eine wabenariige Anordnung von
Kohiénstqﬁ‘sechsen'ingen, in der jedes Kohlenstoffaiom von drei Nachbarn in Form eines
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Dreiecks umgeben ist. Zwei Schichten sind so gegeneinander verschoben, dall sich jedes zweite
in Abb. 3.9b mit A bezeichnete Atom eines Kohlenstoffsechserringes direkt iiber einem Atom
der n#chsttieferen Schicht befindet, wihrend -die anderen drei mit B bezeichneten Atome
jeweils zentral {iber einem Kohlenstofisechserring der néichstiieferen Schicht angeordnet sing.
Der unterschiedliche Bindungscharakter der Kohienstoffatome eines Kohlenstoffsechserringes
fithrt bei genauer Betrachtung einzelner 'Sechsern'ng in-der RTM-Messur‘g in Abb 3%
einem unterschiedlichen Feedbacksignal der entsprechen&en Atome.

Fur groBere. Bildausschnitie _:-Wg:é_e-_ eine hexagonal - angeordnete . Monoschicht von

Abb. 39 (a) Atomares Gitter von HOPG : P U

aufgezeichnet im Konstantstrombetrieb mit einer y : :’
Wolfram-Tunnelspitze bei U, = -25mV (Probe) :

und. =05nA im Ultrshochvakuum. Die

—-——

{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 groBe Punkte
dargestellt. Der Abstand der beiden Schichten
“betragt c, /2 =3.348A, die Gitterkonstante a,
ist 2.456A [3.15].
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Abb. 3.10: RTM-Aufnahme - einer * HPI-Schicht mit - einer : elekirolytisch -hergesteliten
Wolfram-Tunnelspitze bei U, = -5mV (Probe) und /=0.3nA unter Umgebungs-
bedingungen -[3.8]. Die Gitterkonstante der hexagonalen Anordnung betrigt
a, =18 nm..D_ie Probe wurde freundlicherweise vo__n_’l"._ Hartmann vom MPT fir
Biochemie in Martinsried zur Verfiigung gestellt, ~

Proteinmolekiilen wie in .A_bb. 3.10 verwendet. Solche HPI-Schichten (HPT Abkirzung fiir
hexagonally packed intermediate) sind Bestandteil der Zellwand des Bakteriums Deinococcus
radiodurans [3.10 - 3.12]. Die hexagonale Anordnung besitzt eine Gitierkonstanie g, = 18nm.

Bei der Kalibricrung des PiezorShrchens 1ist zu  beriicksichtigen, dafl die
VergroBerungsfaktoren fur die x- und y-Richtung unterschiedlich sind. Eine Abbildung mit
dem RTM ist daher weder winkel- noch langentreu. Die experimentell bestimmien
Auslenkungsfaktoren fir die x- und y-Auslenkung konnen dardber hinaus nur denn direkt
verwendet werden, wenn die Einbaulinge der Tunneispitze bei jedem Spitzenwechsel so
eingestelit wird wie bei der Kalibrierungsmessung. Dic Einbauldnge ist der Abstand des
Spitzenapex vom Ende des Piezordhrchens.

Chen '[3.13] berechnet auf der Basis der Elastizititstheorie die elektromechanische
Auslenkung eines radial polarisierten piezoelektrischen Réhrchens mit vier Elekiroden, die sich
tiber die gesamte Linge des Rohrchens ersirecken. Fiir die Auslenkung des Rohrchens in x-
Richtung bei Anlegen der Spannungen U, und U mit unterschiedlicher Polaritat und
U ={U;|=|U| an zwei gegeniiberliegende Elektroden ergibt sich R
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LZ
‘5”2.}:@ U, {3.3a)
mit dem Auslenkungsfakior
2-d,, - L,
C,.= 2 J;D . : (3.3b)

d,, ist der piezoelekirische Koeflizient, L, die Linge der Elekiroden in Richtung der
Zylinderachse, [ ist der Durchinesser und % die Wandstiirke des piezoelektrischen Roéhrchens.
Die Daten fiir das verwendete piezoelekirische Réhrchen sind in Anhang 1 zusammengestellt. -
Fiur die Auslenkung des Piezordhrchens in y-Richtung gilt eine analoge Formel. |

Um die experimentiell ermitieiten Ausienkungsfakioren mit den theoretischen Werten nach
Gleichung (3.3) zu vergleichen, muB der Einflull der Einbaulinge 7 der Tunnelspitze und
gegebenenfalls zusiizlich die Linge eines nicht fiir die x-y-Ansteuerung segmeniierten Teils
des Piezorshrchens beriicksichtigt werden. Nach Abb 3 i1 gdt fur dxe zusatzhche Auslenkung

naherungswelse

Ax, mt-a=—- Ax . - ' S (34)

Der experimentell bestimmte Auslenkungsfaktor C, _ ist daher zu vergleichen mit dem um
den Summanden aus Gl. (3.4) ergénzien theorenscnen Auslenkun_gsfa.!ctor C, aus GL (3.3b)

_ t ¢
Coion =Cr+—C,.=C (1+—) . 35
x.korr x LE x ( LE ) ( )
In Abb. 3.9 ist eine der Messungen auf HOPG mit atomarer Auﬂosung zu sehen, aus denen
fiir kleine x- bzw. y-Auslenkungen die Auslenkungsiaktoren

Abb. 3.11: Schematische Darsiellung zum Einflufl
der Einbaulénge ¢ der Tunnelspitze auf
die laterale Auslenkung der Feinposi-
tioniereinheit des RTM
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nm nm
= 106—'{;‘ und C =111 (3.6)

C
X,eXp P.exXp V

ermittelt wurden. Der theoretische Wert fiir den lateralen Auslenkungsfaktor nach Gl. 3.5, der
beziiglich der Einbaulénge der Spitze korrigiert ist, betragt

nm
Coteorr = 3-97

Die experimentell bestimmten Auslenkungsfaktoren C, ., bzw. C,_ sind 13% bzw. 25%
grofler als dieser Wert. Dies ist darauf zurlickzufiihren, dafl im Gegensatz zur theoretischen
Betrachtung jeweils die gegentiberliegenden Elekirodenpaare mit den x- bzw. y-Rastersignalen

PRI ant e nl

angesteuert werden, und die im piezoelekirischen Réhrch
diesem Fall die Auslenkung in x- bzw. y-Richtung weniger einschranken. Die Kalibrierung fiir
grofiere Biidausschnitte bei Verwendung eines Hochspannungsverstdrkers wurde an HPI-
Schichien wie in Abb. 3.10 durchgefithrt. Im Vergleich mit den Auslenkungsfaktoren fiir kleine
Rasterbereiche aus Gl (3.6) ergaben sich jeweils um etwa 20% groBere Werte, Dies kann
durch das GroBsignalverhaiten von Piezomaterialien erkldrt werden; im GroBsignalbereich

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

than anyBeatamdan 1
Fonen aunrsicnaen versiﬂ.ramungsn m

Sittigungswert nihert.

Die Kalibrierung der z-Ausienkung des piezoelekirischen Rohrchens ist insbesondere in
Hinblick auf die Messung der Abstandsabhingigkeit der Barrierenhdhe von groBer Bedeutung,
Fir ein radial polarisiertes piezoelekirisches Réhrchen betriigt die statische Aunsdehnung in
Richtung seiner Symmetrieachse, die in der Regel als z-Richiung festgelegt wird, nach
Locatelli et al. [3.14] |

Az-—-—i—‘?-dH-U:mC U (3.7)

Mit Gl (3.7) und den Piezo-Datien aus Anhang_ 1 _ergibt sich fur das eingebaute PiezorOhrchen
ein theoretischer Auslenkungsfaktor ' ' o R

C.=3.6128
: v

Fir die Kalibrierung der z-Auslenkung des piezoelektrischen Roéhrchens auf atomarer Skala
eignet sich eine Stufe einer HOPG-Probe wie in Abb. 3.12. Der Abstand zweler Atomlagen im
Schichtsystem HOPG betrigt ¢, /2=3.348nm [3.15]. Eine Ausweriung des Regelsignals flir
Linien orthogonal zur Stufe ergab einen Auslenkungsfaktor

. nm .
_ Cz.exp = 35—-V" .- . (38)
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Abb 3 12 Doppeistufe auf HOPG abgebﬂdet mit . einer: elektrolytlsch hergesteﬂten |
Woiﬁ‘am-’i‘unnelspxtze bei U, =-5mV(Probe) und J=0.5nA bei einem Dmck
von p 1- 10'9 mbar Dle GroBe des Bﬂuausschmttes betragt Snmx Snm

fur 'das_piezo_e_i_ek‘trische Rﬁhrchen der Feinpositioniere_inheit des UHV—RTM._E_M -Vergleich_ mit
dem '-oben " genannten . theoretischen . Wert und “dem -'-'Wert von --:C =3.86nm/ V. aus
Kahbnerungsmessungen fiir das.an Luﬁ arbeltende RTM mxt gieichem P1ezorohrchen [3 8]

zexgen eine gute Uberemstunmung
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3.4 Konzeption des UHV-Systems

Eine Untersuchung kontaminationsfreier - Festkorperoberflichen . setzt- voraus, daf} die
Probenherstellung und. die- Messungen unter - Ultrahochvakuumbedingungen “durchgefithrt
werden. Daher wurde ein Ulirahochvakuum-System mit Préparationskammer, Probenschleuse
und REM/RTM-Kammer geplant und aufgebaut. In der Préparationskammer sind verschiedene
Methoden zur Probenreinigung moglich und es konnen ._diinn_e.:s_chichten_ mit verschiedenen
Verfahren hergestellt werden. Ein kombiniertes LEED/Auger-System ermoglicht in der
Préparationskammer sowohl eine Untersuchung der Kristallstruktur mit LEED (Low Energy
Electron Difftaction} als auch eine Bestimmung der chemischen Zusammensetzung der
obersten Atomlagen der Probenoberfliche mittels Augerelektronenspekiroskopie..

S

e o

Abb. 3.13: Rasterelekironenmikroskopische Beobachtung der Bewegung der Tunnelspitze
iiber einem Strichgitter als Teststrukiur. Die Breite und der Abstand der Stege
aus Aluminium betragen jeweils 1. 2pum . Das Substrat ist ein p-dotierter Silizium-
Wafer. Die Tunnelspitze wurde ausgehend von der Pesition 1n {2) mit einer

Offsetspannung lateral um 2pm bewegt.
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Abb. 3.14; - Aufbau des Ulirahochvakuum-Systems

In der REM/RTM-Kammer érmﬁglicht die Beobachtung mit einem REM eine konirollierte
Anngherung von Tunnelspitze und Probe. Als MaB fiir den Abstand zwischen Tunnelspitze und
Probe bei der Anngherung dient der Abstand zwischen der abgebildeten Spi‘_tz_e__hnd ‘dem von
der Spitze beziiglich dem SE-Detektor abgeschatteten Bereich (vgl. Abb. 3.13). Neben der
Anniherung kann wie in Abb. 3.13 die seitliche Bewegung der-’i‘unneispitze i‘iber der Probe rmt
dem REM beobachtet werden. AuBerdem kann die Gestalt der Tunnelspitze vor und nach einer
RTM-Messung tiberwacht werden. Dariiber hinaus soll das REM bei zukiinfligen Messungen
dazu dienen, einen bestimmten Probenbereich nach einem zwischenzeitlichen Préparations-
schritt in der Priparationskammer wisderaufzufinden.

Als Aufstellungsort fiir das UHV-System muflte ein unterkellerter Erdgeschofiraum genutzt
werden. Um eine Ankopplung des Trittschails durch den schwimmenden Estrich
auszuschliefen, wurden -vom Estrich entkoppelt- VA-Scheiben mit Spezialmoriel an den
Positionen flir die Lufifederelemente direkt auf der Betondecke angebracht. AuBerdem wurde
die Betondecke unterhalb der Aufstellungspunkte mit Stahltrigemn gegen das Fundament des
Gebzudes verklemmt. Das UHV-System mit einer Masse von ca. 900kg ist in einem Rahmen
aus Stahlirgern angebracht. Dieser Rahmen ruht mit seinen vier Eckpunkten éuf ein Meter
- hohen Lufifederelementen [3.16]. ST Ui
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zur Verfugung [3.17]. Die 63mm-Off-Axis-Probenposition
- vollstéindig umgebaut, so daB der Manipulator nun in einer On-Axis-Probenposition mit den

mit grofem Aufwand umgebauter

Standardaus

des Standardmanipulators wurde
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beiden ‘Transferstangen. bestickt werden kann und die Proben auBerdem in Richtung aller
Verdampferquellen  des ‘Systems. éusgerichtet i_mrden.j_kﬁnnen.f_'});e_r :M&ﬂiptﬂatorkopf wurde
auBerdem fiir die Au&ahme der-in 'Abschnitt 3.4.3 beschriebenen Probenhalter umgestaltet.
Zur Relmgung von Proben ermdglicht “eine. weitere . Moélﬁxatlon neben ‘einer - indirekten
Heizung “der Probe mit cinem Woliramwendel auch eine probennezzung durch direkten
tromdurchfluB [3.18]. Abbildung 3.16 zeigt deﬁ Mampl,,latoral,fsaﬁ ‘zur Aufnghme eines
Probenhalters (vgl. “Abschnitt 3.4.3). Auf die beiden ﬁﬂemmstreifen,' mit denen die Probe im
Probenhalter befestigt ist, druct'en im Mamphlatoraufsatz zwei Klemmfedern aus Tantal; diese
Kontaktierung e“moghcht eine Heizung der Probe durch direkien Stroméurchﬂuﬁ Mit Hilfe
eines Infrarotpyrometers wurde die Probe ntemperatur im Bereich vonr 500°C bis. 1100°C in
Abhangtgkelt vom Probensirom kalibriert. Von Dopper 3. 18] wurde gine. Rechnersteuemng
zur. Regelung des rrooenstromes ‘entwickelt, mit der das ° dllLOfﬂ&LibChﬁ Fahren . von
'I‘_emp_eraturrampen._moghch ist. Djas ‘Steuerprogramm zur Regelung der Probentemp;er_atur ist
ausgelegt auf den permanenten Anschiub eines Enfrarotpyrom_e_:ters an den Rechr:ler_;ﬁ Dartiber
hinaus -"'Steht ‘in der Praparationskammer cine .Ionenqueil_e zur Reinigungder Proben _:_iur
Verfigung, o _ L
In der Priparationskammer wurden drei Flansche fiir den Einbau von Verdampferquellen
vorgesehen. Um bei der Herstellung dinner Schichten einen Druckanstieg tber
p=2-10"mbar zu vermeiden, ist die Priparationskammer mit einem zylinderformigen

Isolation
Fenster zur Bedampfing

\

- Klemmstreifen

-Heizwendel

'=Abb.-3.l_6' - Schematische Schaittdarstellung des Manipulatoraufsatzes mit Probenwiirfel
' nach [3.18]
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=
S =

Abb.3.17. "Aufnahme des umgebauten Manipulators

iihlschild fiir fliissigen Siickstoff ausgestattet. Dariiber hinaus wurden die Rohrstutzen der
Flansche fiir die Verdampferquellen mit konischen Tullen aus Kupfer versehen, die
Wirmekontakt mit dem Kithischild haben und bis nzhe vor die Verdampferquelle reichen. Auf
diese Weise kann die von den Verdampferquellen unnotig abgestrahlte Warmeleistung
abgefiihrt werden, und eine Druckverschiechierung durch eine zu starke Autheizung der
Rohrstutzen wird weitgehend vermieden. Die mittlere Verdampferposition ist mit einem
Elekironensirahlverdampfer bestﬁckt._in einem weiteren Rohrstutzen steht eine Effusionszelle
mit einem widerstandsbeheizien Bonﬁtﬁd&"iege‘; als Verdampferguelle zur Verfligung. Dicse
Effusionszelle wird zur Herstellung von Goldschichten im Submonolagenbereich genutzt. In
Abschaitt 5.2.1 werden fiir die Effusionszelle die Aufdampfraten fiir Gold anhand von 81=Au-=

¥, i . g, | g L7t 1

Uberstrukturen im Submonolagenbersichk ermittelt. Beim Verdampfen von Gold mit einer
------------- o ia motagnademenls atwra o . -10 5 o 1; :
Temperatur von 1200°C ist der Restgasdruck etwa p=3-10"" mbar, fiir 1400°C liegt er bei

p=2-10" mbar. Ein Vergleich der mit dem Quadrupolmassenspekirometer in der
Priparationskammer  gemessenen - Restgasspektren ohne VerdampfungsprozeB  bei
p=5-10"" mbar und beim Verdampfen von Gold mit einer Temperatur von 1400°C bei
p=2-10" mbar ergibt, dal der Pariialionensirom der einzelnen Atom- und Molekillmassen
durchschnittlich auf das 1.3fache ansteigt. Ausnahmen bilden Wasserstoff und Stickstoff. Der
Pariialionensirom von Wasserstoff steigt auf das Vierfache an und der von Stickstoff
verdoppe_it-'sich. Der Anstieg beim Stickstoff ist durch die erhohte Stickstoffabgabe des
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Bomitrid-Tiegels bei hohen Temperaturen begriindet. Jede der Verdampferquellen verfiigt tiber
einen separaten Shutter.

Die 4-Gitter-Optik [3.19] in der Praparationskammer eignet sich fiir LEED-Experimente und
als RFA (Retarding Field Analyser) fiir die Augerelekironenspektroskopie. Die
Elektronenkanone des LEED/Auger-Systems ist mit einer Glihkathode aus Lanthanhexaborid
ausgestattet. Die Beschleunigungsspannung betrigt maximal 3.5kV. Zur Fokussierung des
Elektronenstrahles wird ein Linsensysiem verwendet. Bei der Augerelekironenspekiroskopie
wird die Energieverteilung der von der Probe emittierien bzw. reflektierien Elekironen 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 Auswerteelekironik
gemessen. Das vorhandene Geréit besitzt eine Energieauflosung von 0.4% (gemessen am
elastischen Peak bei 1.5kV). Fiir LEED-Experimente ist der Schirm mit einer fluoreszierenden
Schicht bedampft. Um die 4-Gitter-Optik des LEED/Auger-Systems insbesondere bei
Bedampfungsprozessen vor einer Verschmutzung zu schiitzen, ist das LEED/Auger-System
mit einer intemnen Linearverstellung mit bis zu 120mm Hub ausgestaitet, und es kann damit
gegebenentalls in den Rohrstuizen zuriickgezogen werden, der mit Hilfe eines Shutters optisch
dicht verschlief3bar ist.

Die Priparationskammer wird mit einer 230Vs-Ionengetterpumpe und elner
Titanverdampferpumpe mit Kithischild evakuiert. Zur Bestimmung der Restgaszusammen-
setzung stehi ein Quadrupolmassenspektrometer zur Verfiigung, das in einem Massenbereich
von lamu bis 200amu arbeitet. Fiir die Aufbewshrung von bis zu acht Proben im
Ultrahochvakuum wurde in der Priparationskammer ein Probenmagazin konstruiert und
gingebaut [3.18]. Mit einem Plattenventil abgetrennt von der Préparationskammer ist eine
Probenschleuse; das Einschleusen neuer Proben ist damit ohne Beliifien der
Praparationskammer méglich. Zum Abpumpen der Probenschleuse steht eine
Turbomolekularpumpe mit einem Saugvermégen von 200ls zur Verfigung.

3.4.2 Kombination von REM und RTM im Ultrahechvakuum

. Gerber et al. [1.2] verfiigen bereits seit 1985 tiber die Kombination eines Rastertunnel-
mikroskopes mit einen Rasterelektronenmikroskop. Sie haben ein auf einem Viton-Stack
gelagertes "pocket-size”-RTM in die Untersuchungskammer eines HB 100 SEM/SAM der
Firma Vacuum Generaiors eingebaut. Der Basisdruck dieses Systems ist p = 1.107 mb_ar_ . Sie
erreichen  -bei Kombination  dieser  beiden _Mkroskople—Techmken ' m_it dem
Rastertunnelmikroskop  atomare = Auflosung ‘auf < HOPG, die Aufiosung  des
. Rasterelektronenmikroskopes wird jedoch durch Bewegungen der GroBenordnung 10-20nm
:-_ der im RTM emgebauten Probe gegeniiber der Ob]ektlvlmse des SEM stark Verschiechtert '
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Darauthin @ haben  verschiedene  Arbeiisgruppen  Rasiertunnelmikroskope  in
Standardkammern von Rasterelekironenmikroskopen eingebaut [3.22-3.32]. Die
Rastertunnelmikroskope unterschiedlicher Bauweise werden jeweils auf dem Standard-
Probentisch betrieben. Der Basisdruck betrigt bei diesen Hybridgeriten jeweils 107 mbar, bei
[3.26] bzw. [3.27] wird der Basisdruck mit 107 mbar bzw. 107 mbar angegeben. Es hat sich
gezeigt, dall die Verwendung einer zusitzlichen Dimpfungseinheit (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 REM/RTM-Kombination zur Untersuchung von
Nanostrukiuren, die bei einem Basisdruck von 1-107" mbar arbeitet, sie erreichen jedoch mit
dem REM nur eine Auflésung von 100nm. Ehrichs et al. [3.34] erzeugen in einer UHV-
Kammer (Basisdruck 2-107° mbar) mit einem RTM auf einern Silizium(111)-Subsirat
Leiterbahnen aus Nickel mit einer Breite von nur 50nm. Diese Strukturen kdnnen nach Offnen
einer Blende zu einer REM-Mikroskopsaule hin abgebildet werden, wobei der Druck nur um
eine halbe GréBenordnung ansteigt. In fast allen genannien REM/RTM-Kombinationen wurde
als Winkel zwischen dem Elektronensirahl und der Probemnormalen 45° gewahlt (vgl
Abschniit 3.1).

Stemmer et al. [3.35] verwenden zur Untersuchung biclogischer Proben eine Kombination
aus Rastertransmissionselektronenmikroskop (RTEM) und RTM. Sie bauen dazu in die
Standardkammer eines REM auf den Probentisch ein RTM und unterhalb des Probentisches

einen ringformigen Dunkelfelddetektor ein.

Im folgenden Abschnitt werden einige wichtige Eigenschaften und technische Details des
Rasterelektronenmikroskopes Hitachi $-800 mit Feldemissionelekironenquelle zusammenge-
stellt, die nicht zuletzt im Jahr 1989 den Ausschlag fiir die Auswahl dieses REM gegeben
haben.

Die nicht geheizie Kathode der Feldemissicnselektronenquelle besteht aus einer <111i>-
orientierten Wolframspitze mit einem Verrundungsradius von 100nm und einem Anodensystem
mit dem neben einer Beschleunigung auch eine Blindelung der Elekironen erreicht wird. Der

von. 10° A/cm® Der im Vergleich zu éi_ner | herkommiichen Glihkathode um drei
GroBenordnungen kieinere . Strahlquerschnitt und die um drei GroBenordnungen hohere
Strahistromdichte sind die Voraussetzungen fiir eine hohe Aufigsung verbunden mit einem
‘groflen .Signal-RauschverhéItn_is. Auch die Schwankung AL der Elektronenenergie ist mit
':'O.__QeV gjnsi__i_ge_r als bei einer ‘Glilhkathode mit 1eV. Die Feldemissionselekironenquelle
_ ermoglicht in -Verbi_ndu_ng mit f‘der guten Elektronenoptik eine Aﬁﬁc‘isung von 2nm bei einer

_-"Beschleunigungsspannung _ﬁr__on 25kV. Ijarﬁber'ﬁhaaus wird im Niederspannungsbereich mit
- einer Auflosung von 15nm bei einer Beschleunigungsspannung von 1kV ein sehr guter Wert
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erreicht, der von besonderem Interesse fiir die Abbildung nichileitender Oberflichen ist. Die
Beschleunigungsspannung kann zwischen 0.5kV und 5kV in 100V-Schritten und zwischen
5kV und der maximalen Beschieunigungsspannung von: 25kV in 1kV-Schritten - gewshit -
werden.

Da der Betrieb der Feldemissionseiektronenquelle einen Druck besser als 5-107° mbar im
Kathodenbereich erfordert, wird die Mikroskopsiule des S-800 mit drei Ionengetterpumpen
differenziell evakuiert. Im unteren Siulentell, der mit einem vitongedichteten Ventil von der
Untersuchungskammer abgetrennt ist, liegt der Betriebsdruck des Standardsystems bei
2-107° mbar . Neben dem vitongedichteten Ventil existiert im unteren Szulenteil ein weiterer
vakuumtechnischer Schwachpunkt: Der Vakuumbereich im Strahlfthrungsrohr wird nach
aufen hin mit einer weiteren Vitondichtung gedichtet. Trotz der genannten Mingel ist der
vakuuimtechnische Aufoau der Mikroskopsiule des S-800 vergleichsweise gut. Er ermoglicht
im Bereich der erwihnten Schwachstellen vakuumtechnische Verbesserungen, fiir die fiir den
Bedarfsfall bereits im Vorfeld ein Konzept und detaillierte Xonstruktionsinderungen
ausgearbeitet wurden.

Die Integration der REM-Siule in das UHV-System erforderie bereits werksseitig eine
Rethe von Modifikationen gegeniiber dem Standardgerit. So wurde mit der Firma Hitachi
vereinbart, daB die Mikroskopsiule, der Aperiturblendenwechsler wund  der
Sekundérelekironendetekior jeweils mit Conflai-Flanschen ausgesiaitet sind. Neben der
Ausheizbarkeit des Aperturblendenwechslers und des Sekundirelektronendetektors bis zu einer
Temperatur von 130°C wurde von der Firma Hitachi zugesichert, dall beim Ausheizen der
REM/RTM-Kammer bei einer Temperatur von 130°C gemessen am Verbindungsflansch zur
M:kroskopsaule insbesondere die Spulensysteme im Bereich der Objektlvlmse keinen Schaden
nehmen. Die angeﬂanschte Mikroskopsiule wird nach wie vor mit drei %nengpt erpumpen
evakuiert. Um nach einer Beltftung der Mikroskopsiule den Startdruck der
Ionengetterpumpen herzustellen, wurde das Turbomolekularpump-System zum Ai‘;pﬁmpen der
REM/RTM-Kammer durch eine separate Vakuumieitung mit der Mikroskopsiule verbunden.
Die ausgeheizte REM/RTM-Kammer besitzi bei Betrieb des REM, d.h. bei gedffnetem
Verbindungsventil zur REM-Saule, einen Basisdruck von p=2- 107" mbar . Bei dem festen
Arbeitsabstand von 20mm (vgl. Abschnitt 3.1) wird mit dem REM in Kombination mit dem

vl Pt ] . Wil DY (ACII1 INAVD 20 AQDINURNRGWOI fiL QS

RTM im Ultrahochvakuum eine laterale Auﬂﬁsung von 15 nm erreicht.

Um gleichzeitig mit dem REM und dem RTM Untersuchungen d&rchzﬁﬁihren, muB auf die
allgemein Gblichen DampfungsmaBnahmen bei Rastertunnelmikroskopen [3.36] verzichtet
werden. So zeigte sich in Testexperimenten, daf3 beispielsweise ein Viton-Stack zwar die
Abbildungsbedingungen mit demn RTM verbessert, im Gegenzug jedoch duBlere mechanische
Stérungen eine verstirkte Relativbewegung zwischen Probe und Elekironensirahl bewirken,
die eine deutliche Verschlechterung der Auflosung des REM zur Folge hat. Um die

‘Relativbewegung zwischen dem Elekironenstrahl und der Probe zu minimieren, wurde wie in
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einer Reihe von kommerziellen Rasterelekironenmikroskopen eine Verklemmung des RTM mit
dem Polschuh realisiert. Diese Mafinahme wirkie sich auf die Auflosung beider Mikroskope
positiv aus. Speziell dieses Problem verdeutlicht, dafi bei der Verbindung verschiedener
Analysemethoden Xompromisse notig sind, die sich negativ auf die Empfindlichkeit der
einzelnen Methoden auswirken. Bei der REM/RTM-Kammer soll eine Wandsidrke von I3mm
eine groflere Sisbilitit des REM/RTM-Aufbaus gewshrieisten und die Empfindlichkeit
gegeniiber akustischen Storungen reduzieren,

Fur die Grobpositionierung der Tunnelspitze steht neben dem REM ein Teleskopmikroskop
[3.37] zur Verfiigung, das auch bei einem Arbeitsabstand von 25c¢m eine Beobachtung des
Anngherungsprozesses zwischen Spitze und Probe ermoglicht.

Gepumpt wird die REM/RTM-Kammer mit einem Picotorr-Pumpmodul [3.38], das mit
acht Tonengetterpumpelementen mit einem Gesamtsaugvermbgen von 480ls und einer
Titanverdampferpumpe mit einer Kaliwand fiir flissigen Stickstoff ausgestattet ist. Ein nicht
verdampiendes Gettermodul soll den erreichbaren Enddruck weiter verringern. Das Picotorr-
Pumpmodul ist durch einen 14"-Wheelerflansch mit der REM/RTM-Kammer verbunden. Auf
den Einbau eines Plattenventils zur REM/RTM-Kammer hin wurde verzichiet, um den
ginstigen Leitwert des 14"-Wheelerflansches nicht unnétig zu verschiechtern.

3.4.3 Probentransfer

Die Proben mit einer zu untersuchenden Flache von 4,5x4,5mm’ und einer Dicke von

0,38mm werden wie in Abb. 3.18 in einer Einlassung eines quaderformigen Probenhalters aus
Stenan mit zwel Klemmstreifen und jeweils zwei MIi-Schrauben aus Titan-Zirkonium-
Molybdan befestigt. Die beiden Klemmstreifen dienen auBerdem als Kontaktierung, wenn die
Probe im Manipulator mit einem Strom geheizt werden soli. Dariiber hinaus wird im RTM Giber
einen der betden Kiemmstreifen die Tunnelspannung angelegt.

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

Abb. 3.18: Schematische Darstellung des Proben-
halters aus Stenan, auf dem die Proben
mit zwel . Klemmstreifen ~ befestigt

werdet. .
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Transferstangenende angebracht ist, aufgenommen werden kann. Mit der Transferstange kann
der Probenhalter in den Manipulator, das Probenmagazin, die Position zur LEED/Auger-
Analyse und das RTM tbergeben werden. ' :




Zur Herstellung von Spitzen fiir die Rastertunnelmikroskopie gibt es eine Vielzahl 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 hergestellien
Tunnelspitzen erfiillen zwei wichtige Voraussetzungen fiir einen stabilen Tunnelkontakt; zum
einen wird sauberes Drahimaterial freigelegt, zum anderen entstehen in der Regel mechanisch
stabile Tunnelspitzen. Solche Spitzen ermdglichen auf einer geeigneten Probe wie zum Beispiel

HOPG fast immer atomare Auflésung, sie besitzen jedoch den Nachiteil, daB aufgrund ihrer nur
erflichenstrukturen mit erheblichen

n geringem MaBe beeinfluBbaren Gestalt grobere Ob
Abbildungsfehlern wiedergegeben werden.

In der Rastertunnelmikroskopie hat sich eine elektrolytische Herstellung von Tunnelspitzen
weitgehend durchgesetzi. Dabei kann auf eine umfangreiche Erfahrung mit diesem Verfahren
zuriickgegriffen werden, die bei der Herstellung von Spitzen aus nahezu allen Metallen fiir die
Feldionenmikroskopie gemacht worden sind [4.1].

Fiir eine RTM-Abbildung mit atomarer Aufiosung eignen sich besonders kegelftrmige
Tunnelspitzen mit einem Offnungswinkel y >30°. Aufgrund ihrer hoheren Resonanzfrequenz
im Vergleich zu langen dinnen Tunnelspitzen werden sie durch #uBere Stdrungen und
schnelles Abrastern der Probe nicht so leicht mechanisch zum Schwingen angeregt.
Voraussetzung  fiir  einen  sauberen  Tunnelkontake ist dariiber hinaus die
Oberflichenbeschaffenheit des Spitzenapex. Dieser Bereich sollte frei von Verschmutzungen
und Oxidschichten sein. Fur die Experimenie mit der REM/RTM-Kombination sollie der

Abb. 4.1: REM-Aufnahme einer mit einem
Seitenschneider mechanisch  hergestellien
Tunnelspitze aus Platin-Iridiumdraht
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Wolframdraht

Platinelektrode -,

PVC-isolierung

— Wolframdraht

Elektrolyt

@

A Abb. 4.2: 4 2 Atzverfanren fiir Drani:e rmt einem Durchmesser {(a} grofer als 100um [4.2] und
' (b) kleiner als 100um [4.5,4.6]

Verrundungsradius der Tunnelspitzen wenige zehn Nanometer nicht Uiberschreiten, damit eine
Positionierung der Tunnelspitze bei Beobachtung mit dem REM mii ausreichender lateraler

Auflosung moglich ist.

ie Tunnelspitzen werden aus poiykristallinem Wolframdraht mit einem Durchmesser von
500um mit einer einfachen Atztechnik hergestellt. Das von Lemke in unserer Arbeitsgruppe
entwickelte Verfahren zur elektrolyiischen 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
Elektrolytiosung, eine 0.5-molare Natriumhydroxidlésung, schwimmt auf der Isoherfliissigkeit
Tetrachlorkohlenstoff. Der Bereich des Wolframdrahtes, der sich in der Elekirolytlosung
befindet und "nicht mit einem PVC-Rohrchen isoliert ist, wird  zunichst bei. einer
Wechselspannung von etwa 12V gedinni. Gegenelektrode ist ein ringfdrmig - geformter
Platindraht. Wenn der Wolframdraht nur noch einen Durchmesser von wenigen 10pum besitzt,
wird mit einer Gleichspanming von etwa 2V ﬁolieﬁ. Im Gegensatz zum vorangegangeien
Wechselstromdizen wird beim Polieren mit einer Gleichspannung von maximal 2V -die
Entwicklung von Gasblasen, die mit :einer ' Konvektion “im Bereich - der - enistehenden
Tunnelspitze verbunden ist, vermieden; es bleibt eine passive Deckschicht erhalten [4.4], die
einen schonenden Materialabirag sicherstellt. Dieser fithrt zu geringen Oberflachenrauvhigkeiten
im “Bereich des Spitzenapex. REM-Untersuchungen = zeigen, 'daB .die ~herunterfallende
Wolframspitze einen kleineren Verrundungsradius besitzt. Dies ist darauf zurlickzufithren, daﬁ :
der-?olierprozeﬁ fuir die untere Spitze unmittelbar nach dem Abreiflen unterbrochen ist. - o
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Abb. 4.3: Wolframspitze mit aufgeschmolze-
nem Apexbereich hergestellt durch
Atzen mit einer Wechselspannung
von 9V. Der Effektivwert der
Stromstirke beim Abreiflen ist
120mA. Es handelt sich um eine
durch Hochvakuumglithung nachbe-
handelte Spitze.

Durch den Polierprozefl mit einer Gleichspannung von nur 2V wird auBBerdem verhindert,
daf} der Draht an der Einschntirungsstelle infolge einer zu hohen Stromdichte aufschmilzt und
sich aufgrund der Oberflichenspannung ein Schmelztropfen wie in Abb. 4.3 bildet [4.5]. Eine
Versuchsrethe zu diesem Phinomen zeigt, daB sich Spitzen mit aufgeschmolzenem
Apexbereich durch Atzen mit einer Wechselspannung reproduzierbar herstelien lassen. Die
Auswertung der Abmessungen der Spitzen mit aufgeschmolzenem Apexbereich in Verbindung
mit den jeweils beim Abreiflen gemessenen Effektivwerien der Stromstirke ergibt, dafl eine
Stromdichte j=(1.2-107 £0.5-107)A/ cm? zu einer Aufschmelzung fihrt. Hintergedanke bei
diesem Experiment ist die Idee, eine Tunnelspitze direkti im RTM durch einen
Feldemissionsproze stark aufzuheizen und damit zu reinigen. Um bei einem
Feldemissionsproze eine Stromdichte der GroBenordnung j=1-10" A/cm?® zu erreichen,
wire nach der Fowler-Nordheim-Gleichung (6.8a) in Verbindung mit Gl (6.8b) bei einem
typischen Verrundungsradius der Tunnelspiize von 8=50nm eine Spannung U = 1750V nétig.
Bei dieser Abschitzung wurde als -Austrittsarbeit von Wolfram 4.5V eingesetzt und in Gl
(6.8b) als typischer Wert fiir den geometrischen Faktor x =35 gewahlt [4.1]. Da der Aufbau
der Feinpositioniereinheit des RTM die Arbeit mit Spannungen von annghernd 2kV jedoch
nicht -erlaubt -(vgl. Abschniit :3.1.1), kann dieses. In-Sxtu-Re;mgangsverfahwn nicht ndher
untersucht werden.

- Fiir 'die Messungen der lokalen Barrierenhdhe werden als Ausgangsmaterial axial <111>-
orientierte Wolframdrihte verwendet. Aus diesen Drihten mit einem Durchimesser von 130pm
lassen sich ohne Zerstérung der einkristallinen Strukiur 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] abgeénderten Variante der "cut-off'-Technik gefitzt. Der
‘Wolframdraht . wird dazu * wie. in. Abb. 4.2(b) in -einer - Elektrolytlamelle angeordnet.
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Abb. 4.4: Hochvakuumglithapparatur [4.7]
Es wird ebenfzlis der herabfallende Teil des Drahtes als Tunnelspitze verwendet.

Zur Reinigung der elekirolytisch hergestellten Wolfram-Tunnelspiizen von Elekirolytresten
wurde im Rahmen einer Fachhochschul-Diplomarbeit die Hochvakuumglithapparatur in Abb.
4.4 aufgebaut [4.7]. Ein in einem Rohrofen angeordnetes Quarzglasrohr wird mit einer
Turbomolekularpumpe mit einem Saugvermdgen von 170V/s evakuiert. Das System besitzt
einen Enddruck von p=1-10" mbar. Fir die Reinigung der Tunnelspitzen von
Elektrolytresten erwies sich eine Glithzeit von sechs Stunden bei einer Glithtemperatur von
7'=1030°C als geeignet, wobel wihrend der Aufheizphase und der Glithung ein Druck von
p=1-10" mbar nicht {iberschritten werden sollte. Abbildung 4.5 zeigt zum Vergleich eine
ungeglithte und eine gegliihte Woiframspitze. Elekirolyi-Reste, wie sie in Abb. 4.5a sichibar
sind, verhindern h#&ufig einen stabilen Tunnelkontaki mit atomarer Auflosung. Durch die
Vakuumglihung der Spitzen konnte daher die Ausbeute an “"guten” Tunnelspitzen deutlich
erhoht werden.

Die im Vakuum geglihten Wolframspitzen besitzen jedoch noch eine Schicht aus
Wolframoxid, die zu Instabilititen im Tunnelkontakt fiihren kann [4.8,4.9]. Ein Entfernen
dieser Oxidschicht und eine Verbesserung der Spitzengeometrie kann unter anderem durch
Tonenbeschul [4.8,4.10], Sputtern [4.11], Heizen durch Elektronenbeschu3 [4.12—4.14]
oder Feldverdampfung bei gleichzeitigem Heizen der Spitze [4.15—4.18] erreicht werden.
Hockett und Creager [4. 19] verwenden als bequeme Methode zur Entfernung der Oxidschicht
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e

Abb. 4.5: REM-Aufhahmen einer (a) ungeglithten und einer (b) geglihten Wolframspitze
angefertigt von H.-P. Bochem (Institut fiir Schicht- und Ionentechnik)

eine 10-30s dauernde Behandlung mit konzentrierter FluBsiure. In eigenen Experimenien
erwies sich eine solche FluBsiure-Behandlung im Anschiufl an eine Glihung im Vakuum als

guBerst nitzlich.
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S Préparation und LEED/Auger-Charakierisierung von
~Sitizium(111)-Proben | -

Das in der Diamantstruktur kristallisierende Silizium bildet in der 8i(111)-Oberfliche unter
anderen zwei wichtige Rekonstruktionen: Eine 2 x 1-Uberstruktur, die beim Spalten im UHV
entsteht [5.1], und eine 7 x 7-Rekonstruktion, die sich beim Erhitzen der Oberfliche auf tber
400°C mit normaler Abkithiphase ausbildet [5.2]. Die 7 x 7-Rekonstruktion wurde 1963
erstmals mit LEED beobachtet [5.2]; erst 1985 konnte mit Hilfe der Beugung
hochenergetischer Elekironen in Transmission an sehr dinnen Silizium-Plittchen der Aufbau
im realen Raum herausgefunden werden [5.3]. Im DAS-Modell (dimer adatom stacking fault
model) in Abb. 5.1 ist die Einheitsmasche in Form einer gleichseitigen Raute mit einer
Kantenldnge von 26.88A zu sehen. Die 7 x 7-Zelle ist in zwei dreieckige Hilften unterteilt,
wobet in der linken Hilfte ein Stapelfehler gegentiber der reguliren Diamantstapelfolge aufisitt.
Im Gegensatz zur rechten Hilfte 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 Hilften jeweils eine lokale 2 x 2-
Struktur aus. Bei der 7 x 7-Rekonstruktion reduziert sich die Zahl der ungesittigten Bindun-
gen (Dangling Bonds) auf 19 gegeniiber 49 bei einer nicht rekonstruierten Si(111)-Oberfliche. -

_ bt
-.Abb. 5.1: DAS-Modell der 7_27—Rek_onstruktion ‘der Silizium(lll)—Oberﬂéc_he im realen.
o Raum nach [5.3]. (a) Ansicht von oben (b) Seitenansicht '
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5.1 NaBchemische Vorbehandiung und Heizvorgang im UHY

Die Préparation der Si(111)-Oberflichen setzt sich aus einer nafichemischen Vorbehandiung
an Luft [5.4] und einer anschlieBenden Temperaturbehandlung im Ultrahochvakuum
zusaminen. 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 15)um.
Die fur den in Abschnitt 3.4.3 beschriebenen Probenhalter zugeschnittenen Proben werden mit
Aceton und Propanol entfeitet und von Pariikeln aus dem Zuschneideprozel3 beffeit. Die unter
Sauerstoffzufuhr thermisch mit einer 100nm dicken Oxidschicht versehenen Si(111)-Proben
werden in ecinem nafBchemischen Verfahren von Dumas [5 5-5.7,3. 18] in mehreren
Reinigungsschritten von organischen und metallischen Verscnmutzuﬁgen befreit. AnschlieBend
wird die Oxidschichi mit einer gepufferien Flulisiureldsung vollstandig abgedtzt. Bei diesem
ProzeB kann durch den pH-Wert der gepufferten ;FiuBsaurelosung beeinfluBlt werden, wie gut
die Si(111)-Oberfliche mit Wasserstoff tenminiert wird. Die besten Ergebnisse erhlt man
erfahrungsgemsB mit basischen Aizlosungen [5.8-5.10). Eine im AnschluB kimstlich
hergestellte etwa SA dicke Oxidschicht soll die Proben bis zum Einschleusen ins UHV
schiltzen.

Die auf einem Probenhalter befestigten Proben werden in der UHV-Kammer mitsamt dem
Probenhalter fiir 10 Stunden in dem in Abschnitt 3.4.1 beschriebenen Manipulator durch
direkten StromdurchfluB bei 520°C ausgeheizt, um von der Probenoberfliche und Teilen in
ihrer Umgebung moglichst alle Adsorbate zu entfernen. Zum Entfernen der schiifzenden
Oxidschicht werden die Proben anschlieBend 30 Minuten lang auf einer Temperatur von etwa
820°C gehalten. Beim Aufheizen und Abkilhlen betrigt die Temperaturdnderung jeweils 1°C/s.
Um ein Aufravhen der Oberfliche auszuschlieBen, darf ein Druck von 1-107° mbar nicht
iiberschritten werden [5.11].

Fir die Charakterisierung der Priparationsergebnisse steht in der Priparationskammer ein
LEED/Auger-System zur Verfigung. Die Augeranalyse der so priparierien Si{(111)-
Oberflichen weist in der Regel keine Verunreinigungen durch Metallatome oder Si0O,-Reste
auf. Auch der Kohlenstoffanteil betrigt bis auf wenige Ausnahmen weniger als ein Prozent
einer Monolage. Abb. 5.3a zeigt ein LEED-Bild der 7 x 7-Rekonstruktion einer nach dem
beschriebenen Verfahren hergestellten Si(111)-Oberiliche.

5.2 Gold auf Silizium(111)

- Das System Gold-Silizium ist aufgrund seiner Bedeutung fiir die Halbleitertechnologie
bereits umfassend untersucht worden. Mit dem Rasterfunnelmikroskop solien an diesem
System lokale Messungen der Austrittsarbeit durchgefithrt werden.
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‘Beim ~Aufdampfen von Gold ‘auf Silizium . bilden ' sich in - Abhangigkeit “von . der
Substrattemperatur ‘unterschiedliche -"{}'berstrukturen aus. Die Grenzfliche Gold-Silizium st
sehr reakiiv. Bereits bei der Temperatur des fliissigen Stickstoils ist eine Diffusion von Silizium
in. die “aufgebrachte Goldschicht zu beobachten, . ‘bei der sich - Goldsilizid “bildet. Bei
Raumtemperatur bildet sich bei Bedeckungen von weniger als 100 Monolagen- Gold. auf
Si(111) eine Art Sandwich-Struktur aus [5.12,5.13]. Obenauf ist eine- 154 dicke Schicht ciner

Legiemng aus Goid ﬁnd Silizium, gefolgt von éiﬂer_ nahezu reinen Goldschicht und schiieBlich
einer - Scmc’-lt mn einer Zusa.mmense.zung ghe_:_:_:dem_: eutektischen ':'.Golde_ii_i._z:i_mz}-Kxisiaﬂ
(Ahostsloig) : : SR S o b

§.2.1 Aufdampfen ven Gold auf Si(111) bei Substrattemperaturen vor 500°C
Fir eine Substrattemperatur von 500°C bilden sich beim Aufdampfen von Gold ausgehend
von der Si(111)7 x7-Rekonstruktion zunichst bei einem Bedeckungsgrad &=0.4 eine
_S1(111)5x1Au—Uberstruktur bei &= 1 eine - Sl(lil)«fg x J[3R30°Au-Uberstrukiur und bei
§=1.5 eine Si(111)6 x 6Au-Uberstruktur aus [5.14 ~5.16]. Der Bedeckungsgrad &: gibt dabei
das Verhilinis der Zahl der adsorbierten Fremdatome zur Zahl der Unterlagenatome an [5 17]
Bas :Gold. wurde - ‘mt einer Effusionszelle aufgedampft {(vgl. = Abschnitt 3.4.1); die
Aardamprrat_en_ wurden anhand der sich ausbildenden Si(111)-Au-Uberstiukiuren emt;ei‘i;
[3 18] Fur eine Temperatur von 1200°C des Bornitrid-Tiegels der Eﬁ‘usi_ons__zel_ie-ergibt sich
eme Aufdampfmte von {2.9+0.3)-10ML/min bei einem Resigasd ck.:von 3.i07° ;xxbax s
'ﬁzr 1400°C eme Aufdampﬁ'ate von (0 1+0 OZ)ML/rmn bel emem Restgasdruck von
'210 mbar . - ' : - : LT
Beim Aufdampfen von Gold auf eine Sl(l ii) Ob»rﬂache mit 7 x 7-Rekonstruktion bez einer
‘Substrattemperatur VOn. '500°C. bildet - sich fir “einen Bedec}cungscraa_ g=0. 4. ‘eine
:_-_Si(l 1 1)5__->_<-IAu-E'J_’b__erstrukmr;aus. Eine LEED-Aufnahme dieser Uberstruktur ist in Aon 5.3b

Abb. 5.2: Modell zur Anordnung der
. ,m @ @r& Atome einer Si(lll)\/g x3 3R30°Au-

OO Q Q .s =254 erstruktur im re.a. en R?UT-(AUfSicnta

nach [5.14])
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zu sehen. Ein vorldufiges Modell fiir die Anordnung der Atome der Si(111)5x1Au-
Uberstruktur im realen Raum wurde von Yabuuchi et al. [5.14] anfgestellt,

Das LEED-Rild einer Si(111)4/3 x +/3R30°Au-Uberstruktur, die sich bei einem Gold-
Bedeckungsgrad @=1 auf einer 7 x 7-rekonstruierien Si{111)-Oberfliche bei 500°C ergibt, ist
in Abb. 5.3c zu sehen. Oura et al. [5.15] haben 1985 durch Sireuung von Alkaliionen das
vorldufige MTC-Modell (modified triplet coplanar model) in Abb. 5.2 fiir die Anordnung der
Atome ermittelt. Danach bilden jeweils drei Goldatome mit einem Abstand von 2.9A eine
Gold-Dreiergruppe. Diese Gold-Dreiergruppen ordnen sich als 3 x 43 -Oberstrukiur jeweils
in regelm#Big angeordneten Fehistellen des 0.3A tiefer liegenden hexagonalen Gitters der
Siliziumatome an. Der Abstand der Siliziumatome der wabenformigen Stmkﬁ.r betrigt wie in
der nicht rekonstruierten Si(111)-Oberflache 3.84A. '

Bei einem Gold-Bedeckungsgrad &= 0.5 bis &= 0.6 beobachtet man wie in Abb. 5.3d in
Folge 'einer Variation des Bedeckungsgrades auf der Oberfliche gleichzeitig beide
Uberstrukturen im LEED-Bild. .

In Abschnitt 6.3.3 werden fiir eine mit einer Monolage Gold bedampfie Si{111)-Oberflache
mit sauberer /3 x/3R30°Au-Uberstruktur im LEED-Bild RTM-Untersuchungen der
Topographie im Konstantstrombetrieb und Strom-Abstandsmessungen: der Barrierenhéhe

vorgestelli.
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6 Messung der Barrierenhthe mit dem RTM

Diesem Kapitel vorangestellt sei ein Abschniit mit der Definition der Austrittsarbeit fiir ein
Metall bzw. fiir einen Halbleiter in Verbindung mit einer kurzen Darsteliung der mchtlgste“x :

Methoden zur absoiuten Messung einer Austrittsarbeif.

6.1 Austrittsarbeit: Definition und absolute MeBmethoden

Die Elektronenaffinitdt » entspricht der Energiedifferenz der potentiellen Energie £, fur

Elektronen im Metallinneren (konstanies Potential nach dem Modell freier Elekironen) und der
Energie £ in unendlicher Entfernung von der Metalloberfliche im Vakuum {6.1}. Die
Austrittsarbeit ¢ eines Metalles entspricht der Energiedifferenz zwischen einem Elekiron der
Fermienergie £, (7) und einem Elektron in unendlicher Entfernung von der Metalloberflache
im Vakuum (z. B. {6.1,6.2]).
Diese Definition der Austrittsarbeit 1aBt sich auch auf einen Halbleiter erweitern. Bei
Halbieitern sind im aligemeinen die Zustande an der Fermikante unbesetzt, man kann jedoch
bei den fiir die Emission erforderlichen hohen Energien die Verteilungsfunkiion der Elekironen
durch die Maxwell-Boltzmann-Verteilung ersetzen.

Die Methoden zur absoluten Messung einer Austritisarbeit basieren auf der Elektronen-
emission aus einer Probe, die angeregt wird durch hohe Temperaturen (Glithemission}, durch
Beleuchting (Photoemission) oder durch hohe elekirische Feider (Feldemission), uim nur die
wichtigsten Arten der Energiezufuhr fiir die Emissionsphdnomene zu nennen. Bei den
genannten absoluten Methoden zur Bestimmung der Austrittsarbeit ist jeweils zu

Abb. 6.1: Schema mit den diskreten T Vix)
Energien E,, E, und Eo =ur
Definition der Austrittsarbeit und der 2= T s T
=
Elektronenaffinitit an einer Metall- = 22
2 | E
oberfliche [6. 1] = g
% g
b= o
= 5
2 5
g
WQ
25
s X

Metall Vakuum
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berticksichtigen, daB ein &uBeres, beschleunigendes elektrisches Feld eine Erniedrigung der
Austrittsarbeit Ag zur Folge hat.

Damit bei einem Glihemissionsexperiment keine Begrenzung des Stromes durch eine
Raumladung aufiritt, miissen mit einem hinreichend groBen elektrischen Feld alle austretenden
Elektronen von der Oberfliche abgesaugt werden. Man nimmt zunéchst an, dall dieses Feld so
klein sei, daBB es den Potentialverlauf nicht beeinfluBlt. Fior die Glithemission ist die
Sattigungssiromdichte j, einer Metailoberfliche der Temperatur 7' gegeben durch die
Richardson-Dushmann-Gleichung [6.1]

fral

I

J"G{T,F:O}:A-S-T:*-e:::{p(—kg9 } (6.12)

mit der universellen Konstante

- 2-
mkye A (6.1b)

=120
h? em?-K?

A=4x

& ist der Mittelwert des Durchisssigkeitskoeffizienten der Elekironen vom Metall ins Vakuum.
Da die Messung eines S#ttigungsstromes die Verwendung eines elektrischen Feldes
erfordert, ist flir die resultierende Erniedrigung des Potentialverlaufs an der Oberfliche eine
Korrektur in Gl (6.1a) notig {6.1-6.3]. Ein emittiertes Elekiron steht fiir Abstinde x von
weniger als ein bis zwei Gitterabstiinden (x <x, ~ Inm) von der Oberfliche zunichst unter
dem EinfluBl kurzreichweitiger Krifie, deren GroBe durch die Anordnung der Atome in der
Oberfliche bestimmt wird. Fiir Abstdnde x> x, wird dann das. Elektron.ﬁ._rom Metall im
wesentlichen durch die Bildkrafi |

eZ

K. = 6.2}
¥ 167, ©.2)

1
A

Abb. 6.2: Schema zur Glithemission A V)

von freien Elekironen aus einem
Metall. V) ist die potentielle
Energie eines Elekirons auflerhalb Agp
des Metalis nach Gl. (6.4).

B

FIN 3

Bildkraftpotential
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angezogen. Das Anlegen eines elektrischen Feldes F bewirkt eine zur Bildkraf
entgegengesetzt gerichieten Kraft

Ko=—e-F | (6.3)

auf das emittierte Elektron. Als potentielle Energie des Elekirons auBBerhalb des Metalls ergibt
sich damit flir Abstinde x > x,
2
e 1 (6.4)
i6rmeg, x

Vix)=y—e-F-x—

Der in Abb. 6.2 dargestellte Potentialverlauf aus Gl. (6.4) besitzt im Abstand x,, ein Maximum.
Die Austrittsarbeit wird durch ein duBeres elekirisches Feld um Ag erniedrigt und betrigt

1 [e*F
@(F)=¢-Ac0=¢o—*/ - (6.5)
2V 7g,

Eine Beriicksichtigung dieser Korrektur in Gl (6.1a) fithrt zur Sittigungsstromdichte

jo(T,Fy=4-5-T" exp[— g”k" 'AT@) (6.6)

B

mit der Konstante 4 aus Gl. {6.1b).

Zur Bestimmung der Ausiritisarbeit des Emiifers ist die Abhdngigkett des Sittigungssiromes
Jo von der Temperatur T und der Feldstirke ¥ des angelegten elektrischen Feldes zu messen.
Aus einer Aufiragung von In j; gegen JF (Schottky plot) ergibt sich durch Extrapolation der
Sattigungsstrom j, (7,F =0). Die Steigung der Kurve, die sich bei einer Aufiragung von
n(j, (T,F=0)/T%) gegen VI (Richardson plot} ergibt, filhrt zur nach wie vor
temperaturabhingigen Richardson-Austrittsarbeit ¢’ {6.2].

Fir die Photoemission gibt Fowler [6.2, 6.4} eine Beziehung zwischen der Photostromdichte
J» und der auf einen homogenen Leiter mit der Temperatur 7 eingestrahiten Lichtenergie Av

jo=C-(ky T -f(-(—%‘_’—)) | 67)

mit sV, = ¢ an. Nahe der photoelektrischen Schwelle ist C unabhingig von der Temperatur
und der Frequenz. fist eine theoretische Funktion [64]

" Zur Bestimmung von ¢ wird j, bei konstanter Temperatur in Abhéngigkeit der Lichtfrequenz
v [6.4] oder bei konstanter Lichtfrequenz in Abhéngigkeit der Temperatur 7 [6.5] gemessen.
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Die fiur einen meBbaren Feldemissionsstrom erforderlichen Feldstirken grofer als
107 V/cm konnen erreicht werden, wenn der Emitter die Form einer Spitze mit hinreichend
kleinem Krimmungsradius hat. Der Feldemissionsstrom wird durch die Fowier-Nordheim-
Gleichung [4.1,6.6]

3

154.1075. F2 2
= cexpl —6.83-10" - 2.y

F E-
_ _qo-z‘z(B.?Q-lO"‘ ‘JFJ

P

o
(3.79 107 £) Alem?®  {6.8a)
@

beschrieben. 7 und v sind tabellierte Funktionen [6.6]. Die Feldstérke

F=—"r | _ : | | (6.8b)

ist in der Einheit V/cm in Gl. (6.8a) einzusetzen, wobei 4 der geometrische Faktor und R der
Radius der Feldemissionsspitze sind. Zur Bestimmung der Austrittsarbeit ist der
Emissionsstrom als Funktion der Beschleunigungsspannung und der Temperatur zu messen.
Eine Aufiragung der Mefergebnisse in der Form Inj, /F* gegen 1/F ergibt sogenannte
Fowler-Nordheim-Geraden, aus deren Steigung die Austrittsarbeit ermitielt werden kann.
Durch einen geeigneten MeBaufbau [6.7] kann bel Feldemissionsexperimenten die
Austrittsarbeit fir Bereiche der Emitterspitze mit unterschiedlicher Kristallorientierung

bestimmt werden.

Zur Messung der Barrierenhohe mit dem RTM bieten sich verschiedene Methoden an.
Ausgehend von der eindimensionalen Betrachtung von Simmons [2.2] ist der Tunnelstrom fiir
eine rechteckige Barriere der Hohe ¢ iiber dem Fermilevel und eine kleine Tunnelspannung

proportional zu

I= U-exp(mA-,ja-s)

mit A:_l.OZS.JeV A", der Barrierenhdhe :go_ in eV und dem Tunnelabstand s in A (vgl.
Gleichung (2.1)). Mit dieser Bezichung wird in der Ba.ﬁertupneinﬁk_roskopi_e_ die Barrie_renhéhe
B haufig definiert als | S BhEcete andhiitn
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ich in der Einheit eV, sofern die Abstandsinderung ds ¢ in der Rinheit

Sicn 1 gegr y wawawasn Se

rgibt s
A eingesetzt wird [2.16]. Bei Verwendung der Gleichung (6.9) 1Bt sich aus einer Messung
des Tunnelstromes in Abhingigkeit vom Tunnelabstand zunichst die Barrierenhohe B

{(apparent barrier height) bestimmen. Mit Hilfe der Beziehung

die Barrierenhohe

('b
=+

1
B=—{ps+p,-|eU]) (6.10)

kann anschlieBend bei Kenntnis der Austriitsarbeit der Tunnelspitze ¢ die Austrittsarbeit der
Probe @, berechnet werden, wobei der Term [eU | fiir kleine Spannungen vernachifissigt

werden kann.
Eine quantitative Auswertung von Strom-Abstandsmessungen unter Anwendung der GL

(6.9) und (6.10) setzt also voraus, dafl die Austrittsarbeit der Tunnelspitze bekannt ist. Aus
diesem Grund wurden bei den eigenen Messungen <111>-orientierie Wolframeinkristalle als
Tunnelspitzen verwendet, da fiir 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
Abhingigkeit des Tunnelabstandes s von der angelegten Spannung U bei konstantem
Tunnelstrom 7 bestimmt werden [6.8 - 6.10]. Die der Gl. (6.9) entsprechende Beziehung zur
Bestimmung der Barrierenhohe lautet dann

7 2
B=0.952 (M} . (6.11)
: \ da )

Eine weitere Moglichkeit zur Bestimmung der Barrierenhohe mit dem RTM ergibi sich aus
Abstandsmessungen im Feldemissionsbereich [6.8]. Die bei Spannungen von einigen zehn Volt
aufgezeichneten Strom-Abstandskurven kénnen mit der Gleichung

der Einheit wie in Gl. (6.9).

Eine Reihe von Arbeitsgruppen [6.11—6.14] prisentieren dariiber hinaus sogenannte "local
barrier height"QBiIder. Beim Abrastern eines Probenbereiches Wird der Tunnelabstand s mit
einer Modulationsfrequenz  f normal zor Probenoberfliche um As modulieri. Die
Modulationsfrequenz wird so grof3 gewihit, dal der Regelkreis diese Modulation nicht
-ausregeln kann; die Amplitude betrigt wenige Zehntel A. Das Modulationssignal AlnZ/As
wird mit einem Lock-In-Verstirker verarbeitet und mit dem Rechner eingelesen. Gleichzeitig




6 Messung der Barvierenhohe mit dem RTM 49

wird hiufig ein Bild im Konstantstrombetrieb aufgezeichnet, sofern das MeBdaten-
Erfassungsprogramm dies ermoglicht

In Abb. 6.3 sind fiir einen Bereich einer HOPG-Probe mit einer atomaren Doppelstufe die
gleichzeitig im Xonstantstrombeirieb und im ‘"local barrier height"-Betrieb gemessenen
Aufnahmen gegeniibergestellt. Die Stufe in Abb. 6.3a wird im "local barrier height"-Bild in
Abb. 63b als dunkle Linie abgebildet. Dies entspricht gemiB Gl (6.9) siner kleineren
Barrierenhdhe in der Umngebung der Stufe. Die beiden angrenzenden FIachen werden - wie
erwartet mit gleicher Intensitit abgebildet. ' '

@ ®)

Abb. 6.3: (a) RTM-Abbildung einer HOPG-Probe mit einer atomaren Doppelstufe im
.. Konstantstrombetrieb und (b) das gleichzeitig aufgenommene "local barrier
- height"-Bild desselben Bildausschnittes. Die Grofle des Bildausschnittes betrégt
~9nmx 9nm. Es wurde mit einer Platin-Iridiumspitze bei einer Tunnelspannung
- U = -5mV (Probe) gemessen. - - o
.'Hosaka et al [6.15] koénnen mit dieser Abbiidungsmethode im Gegensatz ZUr .RTM-
Abbildung -im Konstantsirombetrieb auf polykristallinem Silizium Bereiche -identifizieren, in
denen Arsenionen implantiert worden sind. o -
Wiesendanger et al. [6. 13] weisen darauf hin, daf3 die Richtung der Modulation nicht immer
mit - der Richtung der Oberflichennormalen des lokalen Oberflichenelementes identisch ist.
Oberflichenstrukturen wie zum Beispiel Komgrenzen ﬁxhren daher zu medrigeren Werten ﬁjr
dze Barrierenhohe, als Modulationssignal wn‘d

_._"dinfgldlinf_éose : : : L ST e (6.13)

gemessen.
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Eine Reihe von Messungen der lokalen Barrierenhthe mit dem RTM ergab unnormal kleine
Werte fiir die Barrierenhohe von weniger als 1eV [6.8,6.16,1.1]. Bereits Binnig et al. [1.1]
fihren die zu kleinen Werte fiir die Austritisarbeit bei ihren Messungen auf Verschmutzungen
der Probe und der Tunnelspitze zuriick,

Diese Hypothese wird gestiitzt durch Messungen von Goémez-Herrero et al. [6.8]. Sie
erhalten bei Abstandsmessungen auf Ni(110) mit einer gereinigten Wolfram-Tunnelspitze
sowohl im Tunnelbereich ais auch im Feldemissionsbereich mit dem RTM Barrierenhthen von
etwa 5eV. In bestimmten Probenbereichen jedoch bestimmen sie bei Abstandsmessungen im
Tunnelbereich fiir die Barrierenhthen Werie von wenigen Zehntel eV und auch im
Feldemissionsbereich Werte von nur-3.2eV. Sie deuten dies als einen echte'l" Effeki: Eine
Kontamination der Probenoberfliche, die im Tunnelbereich bei Abstdnden von wemgen Az
deutlich kleineren MeBwerten flir die Barrierenh&he fithrt, 'ergibt auch im Feidemissionsbereich
bei.Abstéinden ‘von 10-20A eme Absenkung der Barrierenhdhe von SeV auf emen ﬁxr
kontaminierte Oberflachen erwarteten Wert von 3.2eV. '

Coombs . -und - Pethica [6 17,6. 18] erkliren die hiufig aufiretenden medngen RTM-
Mefwerte fir die Barrierenhdhe i in einer Modellbetrachtung dadurch, daB 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

piezoelekirischen Stellgliedes.

6.2.1 Verhalten der Barrierenhihe fitr Tunnelabstinde Kleiner 3A

Gimzewski et al. {6.19, 6.20,2.17] stellen bei Strom-Abstandsmessungen mit dem RTM bei
Verwendung einer sauberen Iridium-Tunnelspitze auf einer polykristallinen Silber-Oberfliche
fest, daﬁ die Barrierenhdhe B fiir Tunnelabstinde s <3A deutlich abnimmt. Ferner ist in ihren
Strom-Abstandsmessungen kurz vor dem Kontakt zwischen Tunnelspitze und Probe ein
Wlderstandsplaieau (Stromnlateau) zu erkennen. In Abb. 6.4 sind zwel Abstandsmessungen
von Gimzewsk et {6 19,2. ‘71 zu sehen. Bei einem V. ergleich der beiden Kurven wird
jedoch deutlich, daB trotz gleicher Exnenmentierbedmgungen das Widerstandsplatean sehr
untersclnedhch ausgeprégt ist.

An dxeser Stelle soll kurz die bereits in einer Reihe von Uberlegungen und Gleichungen
aufgetretene Grofe des Tunnelabstandes s etwas niher betrachiet werden. Unabhéngig davon,
ob der Tunnelabstand s zunichst formal als Abstand zwischen den Atomkernen oder den
Atomhiillen der am nichsten zueinander liegenden Atome im Tunnelkontakt definiert ist, kann
~der Tunnelabstand experimentell nicht genau bestimmt werden. Gimzewski et al. {6.19,6.20]
interpretieren den sprunghafien Stromanstieg in ihren Strom-Abstandskurven in Abb. 6.4 als

“elektrischen Kontaki zwischen Tunnelspitze und Probe. Da sie jedoch bei ihren Strom-
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Abb.6.4: - Strom-Abstandskurven gemessen mit einer sauberen Iridium-Tunnelspitze auf
polykristallinern Silber bei einer konstanten Tunnelspannung U Prope = —20mV
nach Gimzewski et al. [2.17,6.19]

Abstandsmessungen mit Kontakt einen typischen Hystereseeffekt beobachten und an der Probe
eine deutliche Verfinderung 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 Silberoberfliche gemessene
Verlauf der Strom-Abstandskurven wird von Kuk et al. [6.21] durch Messungen auf Au(100)-
Oberflichen bestatigt. Aus ihren Messungen bestimmen sie cinen Kontakiwiderstand ___ﬁir:_&en
Kontakt zwischen Tunnelspiize und Probe von etwa 24k,

Lang [2.16,2.17] berechnet die Abhingigkeit des Tunnelwiderstandes bzw.  des
Tunnelstromes fir kieine Tunnelabstinde -bis hin zum Kontakt durch ein .einzelnes. Atom
Zwischen Tunﬂelspitze und Probe. Bei seiner’ Berechnung - verwendet - er. nicht '.'Eénger_-d_i_e

i vy

zeitabhangige Storungsrechnung nach Bardeen [2.6], die von Tersoff und Hamann 2.3, 2 4]
zur Berechnung des Tunnelstromes auf das RTM angewendet wurde, da der Uberlapp der
Wellenfunktionen von Tunnelspitze und Probe kurz vor dem Kontakt nicht mehr vernachléssigt
werden kann. Zwei zundchst gleiche Metallelekiroden werden im Jellium-Modell mit r, =2
beschrieben. Eine der beiden Elekiroden wird mit einem Natriumatom versehen, das die
Tunnelspitze repriasentiert. Der Tunnelabstand s reicht in der Modellbetrachtung von Lang
vom Kern des Spitzenatoms bis zum posé'ﬁve background edge der Probenelektrode. Befindet
‘sich das Natriumatom in der Mitte zwischen beiden Metalloberflichen, kommt es zum Kontakt

zwischen - Tunnelspitze -und Probe. Im. Fall ‘eines Natriumatoms berechnet Lang einen
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Barrierenhthe [CeV]
(7]
{
!
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Abb.6.5: - Abstandsabhingigkeit der Barrierenhohe nach Lang [2.16] berechnet fir zwei
Metalielekiroden, von denen auf einer ein Natriumatom adsorbiert ist, das die
Tunneispitze repréasentiert. Die Austriitsarbeit der Probe wird als 3.9eV
angenommen und ist als durchgezogene Linie dargestelit.

Kontaktwiderstand von 32k£). In Abb. 6.5 ist die fiir ein Natriumatom von Lang [2.16)
berechnete Abstandsabhingigkeit der Barrierenhohe zu schen. Die von Lang berechnete
Abstandsabhingigkeit des Tunnelstromes zeigt eine gute Ubereinstimmung - mit. den
Ergebnissen von Gimzewski et al. in Abb. 6.4 [6.19,6.20].

In Erginzung zu den Berechnungen zur Abstandsabhingigkeit der Barrierenhohe von
Binnig et al. [6.9] und Lang [2.16,2.17] beriicksichtigen Pitarke et al. [6.22] bei ihren
Rechnungen als zusitzlichen nichtlokalen Effekt das Bildkrafipotential durch eine bessere
Niherung. Um diese Vorgehensweise zu begriinden, stellen sie zunichst den Verlauf der
Barrierenhdhe in Abhsngigkeit vom ‘Tunnelabstand flir zwei verschiedene Potentialveridufe
gegentiiber. “Die Berechnungen wurden fir Fermienergien -der beiden Metallelekiroden von
8.0eV bzw. 5.5V und fiir eine Austrittsarbeit von jeweils 4.8¢V durchgefithrt. Im ersien Fall
wird den Uberlegungen von Binnig et al. [6.9] foigend die durch die Bildkraft reduzierte
Barrigre mit einem konstanten Maximalwert beriicksichtigt: - o0l
V@ Erm g B

Lol L AREy S

1)

Mit i_iiesem _Po:tenﬁa_k/:eriauf ergibt. 'siéh_&u.rc.h Lésung der Schrﬁdinger—(}leichung die in Abb.
6.6 punktiert dargestellte Abstandsabhingigkeit der Barrierenhthe B. Fiir 5>0.2nm ist die so
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Abb. 6.6: Abstandsabhingigkeit der Barrierenhthe 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 ¢, = 4.8eV ist als durchgezogene Linie dargestelit.

(Kurven iibernommen aus [6.22].)

berechnete Barrierenhohe grofer als die mitilere Austrittsarbeit ¢, von Tunnelspitze und

Probe. '

Die Verwendung des Potentialverlaufes nach Simmons [2.2]

¢’ 115-s-In2
2me, 4-z-(s—2z}

V(z)-Ep =@ - (6.15)

der den EinfluBl der Bildkraft berlicksichtigt, ergibt bei Berechnung der Schridinger-Gieichung
i helte Kurve in Abb. 6.6, die fiir
Tunnelabstinde groBer als 0.5nm nahe bei der mittleren Austrittsarbeit ¢, liegt, jedoch im
kompletten Verlauf kleiner als ¢, ist. Damit wird dle wzchtlge Rolle des Blldkraﬁpotentzals fur
die Verkleinerung der Barrierenhthe B aufgezeigt. - Lo :

Die aus den Potentialverlaufen nach den Gleichungen (6 14) und (6 15) berechneten
Abstandsabhangigkeiten der BarrierenhOhe gehen jeweils fiir einen Tunnelabstand von etwa
0.1nm gegen Null. Die Ursache hierfur ist darin zu sehen, dal} diese Potentiaiverlgufe fiir sehr
Kkleine Abstinde die von den Elektronen zu {iberwindende Barriere nicht mehr beschreiben. Fur

eine realistischere Beschreibung geben Pitarke et al. [6.22] einen parametrisierten
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Potentialverlauf an, der zu der in Abb. 6.6 strichpunktiert dargesteliten Abstandsabhingigkeit

der Barrierenhthe fihrt.

Chen und Hamers [6.23] weisen auf den EinfluB von Krifien zwischen Tunnelspitze und
Probe hin. Aus Strom-Abstandsmessungen mit sauberen Wolframspiizen auf (7X7)-
rekonstruierien Bereichen auf Silizium{111)-Proben ergibt sich, daB die zunichst konstante
Barrierenhohe bei Verringerung des Abstandes zwischen Spitze und Probe auf 1,5A von 3,5¢V
auf 4,8 eV zunimmt, und bei einer weiteren Verringerung des Abstandes auf 0,5A um einen
Faktor 10 abnimmt.

Zur Erkldrung des Einbruchs der Barrderenhohe um sine GroBenordnung bel einer
Anderung des Tunnelabstandes um 1A verwenden Chen und Hamers [6.23] eine einfache
Modellbetrachtung, die sowohi den Einfluf} langreichweitiger als auch kurzreichweitiger Krifie
zwischen Tunnelspitze und Probe berticksichtigt.

Eine Kraft F zwischen Tunnelspitze und Probe fithrt zu einer elastischen Deformation am
Ende der Tunnelspitze, die bei Verwendung einer elastischen Konstante o gegeben ist durch

éz=e-F . (6.16)
Pethica et al. [6.24, 6.25] zeigen, daf} die elastischen Konstante & von der GroBe
a=(& -a,,)_] =(E +E;') o, (6.17

ist. Das .effektive Elastizittemodul E° ist bestimmt durch das Elastizitdtsmodul der
Tunnelspitze £, und das Elastizitdtsmodul der Probe E;. g, ist der Verrundungsradius der
Tunnelspitze.

Zur Beschreibung der Kraft F tiber den volistdndigen Bereich des Tunnelabstandes s seizen

Chen und Hamers [6.23] eine Funktion nach Morse [6.26] an:
F=-2-xU,- {exp[-—zco(s— s, )]—exp[-2-&- (s-s)]} (6.18)

Der darin enthaltene Abstand s, ist ein Gleichgewichisabstand, bel dem die resultierende Krafi
aus den anzichenden langreichweitigen Krifien und den abstofenden kurzreichweitigen
Kriften gleich null ist. U, ist die chemische Bindungsenergie.

Die wahre Anderung des Tunnelabstandes ds ist damit gleich der Summe aus der mit dem
piezoelekirischen Rohrchen vorgegebenen Abstandsénderung dz zwischen Tunnelspitze und
Probe sowie der Summe der Deformationen der Tunnelspitze &z, und der Probe 6z, nach GL

(6.16):

o ds=dz4 Sz e (6.192)
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mit
dz=20z,+8z, . Ghen o et et (6.19B)

In Gl. {6.19) sind die Beitrige &z, und &z, fur langreichweitige Kréfte nach Abb. 6.7b jeweils
mit positivem Vorzeichen und fir kurzreichweitige Krifte nach Abb. 6.7¢ jeweils mit
negativem Vorzeichen zu beriicksichtigen. Aus den Gleichungen (6.16) und (6.18) erhilt man

dann

% =1-4- {exp[—x- (s—s,)]-2-exp[-2-x- (5~ Se)]} . (6.20)

Die darin enthaliene dimensionsiose Grifie
B=2-ax* U, : - (6.21)

ist ein MaB fiir die relative Steifigkeit des Tunnelkontaktes und des RTM insgesamt. Unter der

Abb. 6.7: Schematische Darstellung zum Einflul von (b) anziehenden und (¢} abstofenden
Kriften zwischen Tunnelspitze ‘und Probe auf die wahre Anderung des
Tunnelabstandes ds bei einer Strom-Abstandsmessung. (a) Wirken keine Krafte

_ zwischen Tunnelspitze und Probe, soist ds=dz. o
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Annahime, daB Uber dem  gesamten  Abstandsbereich die  Barrierenhdhe
0.952-(dIn/ ds)*=konst.=3.5eV ist, erhalten Chen und Hamers [6.23] fir #=0.95 den
besten Fit fur ihre Mef3daten. Fiir f= 0.95 ermitteln sie mit den Gleichungen {6.17) und (6.21}
fiir die Tunnelspitze dieses Experimentes einen Radius a, = 6A.

Chen und Hamers [6.23} beschreiben somit den Einbruch der mit dem RTM gemessenen
Barrierenhohen fiir Abstinde kleiner als 3A ausschlieBlich durch den EinfluB von Krifien
zwischen Tunnelspitze und Probe. Diese Erkdérung steht im Widerspruch mit dem oben

dargesteliten Modell von Lang [2.16,2.17].

£ 2 N i tal %
6.3 Experimentelles Verfahren zur Messung der Barrierenhihe
mif dem RTM

Zur Messung des Tunnelstromes / in Abhéngigkeit vom Tunnelabstand s wird im geregelten
Betrieb die Tunnelspitze zundchst {iber einem Punkt der Probe positioniert und tber die
Vorgabe der Tunnelspannung U/ und des Sollstromes /, ein Tunnelkontakt mit festem Abstand
s, eingestellt. Wie in Abb. 6.8 dargestellt ist, wird dann zum Zeitpunkt 7, der Regelkreis
unterbrochen und zu der eingefrorenen Feedback-Spannung U,, eine rampenformige
Spannung Uy () addiert. Ausgehend von U,(7;}=0 wird eine Spannungsrampe mit
negativer Polaritat gewihit, die eine Lingenausdehnung des Piezoréhrchen zur Folge hat. Bei
einer Strom-Abstandsmessung wird also der anfingliche Abstand s, zwischen Tunnelspitze

aus. o

Regelwmg __. .1 | — 1. ein

R A

Piezo-

[}
:
. I
Steuerspannung : = bl Ui
B ¥ S p .
1 S 1 S
Y o : 1,
Tunnelstrom

Abb.6.8. Zeitlicher Verlauf der physikalischen GréfBlen zur Verdeutlichung der Strom-

Abstandsmessung
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Abb.6.9: Strom-Abstandskurven auf einer mit 1 Monolage Gold bedampfien Si{111)-
Probe aufgenommen bei einer Tunnelspannung U, = -7 mV (Probe)

und Probe verringert, Die Steuerspannung fiir die z-Auslenkung 1853t sich schreiben als

UPiezo = UFF + UR (t) H

damit ergibt sich fiir den Abstand s zwischen Tunnelspitze und Probe

s(ty=s,+C, - Uy () {6.22)

mit dem Auslenkungsfaktor C, des Piezorohrchens.
Gleichzeitig mit der Anderung des Tunnelabstandes wird der Tunnelstrom mit dem Strom-
Spannungswandler in eine Spannung umgewandeli, logarithmiert und mit dem Rechner
eingelesen. Nach der Aufhahme einer Strom-Abstandskurve wird von der MeBroutine die
Regelung fir eine wihibare Zeit aktiviert, bevor die nichste Strom-Abstandskurve gemessen
wird. Pro Strom-Abstandskurve kénnen bis zu 100 Mef3punkie ausgewihlt werden, bei denen
fiir jeden Stromwert bis zu 500 Mittelungen moglich sind. Abgespeichert werden jeweils 100
Strom-Abstandskurven in einem Datenfile,

Der EinfluBl der z-Drift auf die Abstandsinderung bei einer Strom-Abstandsmessung kann
vernachidssigt werden. Bei einer z-Drifirate des UHV-RTM von 0.05nm/min {vgl. Abschnitt
3.1) und einer Mefizeit von 132ms fiir eine Strom-Abstandskurve mit 100 MelSpunkten und
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jeweils 100 Mittelungen fiir jeden Stromwert ergibt sich ein unerheblicher Fehler von 10~ nm
bei Abstandsinderungen von 0.5nm.

Bei der Auswertung einer Strom-Absiandsmessung werden nur soiche Datenfiles
ausgewdhit, bei denen reproduzierbare Strom-Abstandskurven gemessen wurden; aus diesen
wird dann eine gemitielie Kurve erzeugt. Weiterhin wurde daraufl geachtet, daBl im
Probenbereich, in dem die Sirom-Abstandsmessung durchgefithri wurde, vor und nach dieser
Messung atomare Auflosung mit dem RTM méglich ist.

Die Reproduzierbarkeit der Strom-Abstandsmessungen 146t sich mit dem folgenden
Experiment dokumentieren. An einem Punkt einer Probe wurden Strom-Abstandsmessungen
bei gleicher Tunnelspannung mit £wei verschiedenen anfénglichen Tunnelabstédnden s, und s';
durchgefiihri. Bei der durchgezogen dargesteliien MeBkurve wurde dariiber hinaus eine nahezu
doppelt so grofle Abstandsinderung vorgegeben. Die beiden in Abb. 6.9 auigetragene

Kurvenverliufe stimmen gut tiberein,
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6.3.1 RTM-Messung der Barrierenhthe auf HOPG

Die ersten eigenen RTM-Messungen der Barrierenhdhe wurden auf HOPG-Proben
durchgefithrt, da diese reproduzierbar eine RTM-Abbildung mit atomarer Aufldsung wie in
Abb. 6.10 zulassen.

In Abb. 6.11a ist eine Strom-Abstandsmessung im Probenausschnitt aus Abb. 6.10 auf
HOPG in halblogarithmischer Darstellung aufgetragen. Die exponentielle Abstands-
abhéngigkeit des Tunnelstromes fur Tunnelabstinde zwischen 0.15nm und 0.45nm ist deuilich
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 HOPG als Austrittsarbeit ein -
Wert von 4.6eV. Dieser Wert zeigt eine gute Ubereinstimmung mit der in Thermoemissions-

Aomth oy

A vu oot b ev s oob A LAV vrean A PR = R Y
Rels GiIS-CADUTHNOIINGE

To wrsn At oA At Ay Avtownt ddmld aen ey Ao 4 o
.!JAinAilllblH.Uil TP LLELOA S LR TRVIDLLALLOAL Utdl VVIL 77 §oORALitd LRl L2 b

ermittelten Austritisarbeit von 4.81eV fiir Kohlenstoff (siche z. B. [6.27]). Die verwendete
MeBmethode mit dem RTM cignet sich also gut zur Bestimmung von absolufen Werten fiir die

Austrittsarbeit.

Abb. 6.10: RTM-Abbildung von HOPG im Kons_tantstrombetrieb n’nt einer <I11>-
_ orientierten Wolfram-Tunnelspitze bei U, = —20mV (Probe) und I = 0.5A im
Ultrahochvakuum. Die atomare Korrugation betrigt 1.54. R
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Abb.6.11: (a) RTM-Messung der Abstandsabhﬁngigkeit des Tunnelstromes auf HOPG mit
einer <ll11>-orientierten Wolfram-Tunnelspitze bei einer Tunnelspannung
U, =—-20mV (Probe). Im Abstandsbereich mit exponentiellem Tunnelstroman-
stieg ist éi_ne_ Fitfunktion als durchgezogene Linie eingetragen.
(b) Abstandsabhangigkeit der mit den Gl.(6.9) und (6.10) aus den Daten in (a)
berechneten Barrierenhohe auf HOPG
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Den kompletten Verlauf der BarrierenhShe in Abhingigkeit vom Tunnelabstand auf HOPG
zeigt Abb. 6.11b. Der in Abb. 6.11b beriicksichtigte additive Korrekturterm s, gibt jeweils den
kleinsten Abstand zwischen Tunnelspitze und Probe am Ende einer Strom-Abstandsmessung
an. Die GroBe von s, kann fir die eigenen Strom-Abstandsmessungen nicht angegeben
werden, da durch die Wall der Rampe kein Kontakt zwischen Tunnelspitze und Probe
zugelassen wurde. Mit abnehmendem Tunnelabstand kommt es bei (0.2+4s,)nm zu einem
Einbruch der Barrierennthe: Der Wert von 4 6eV nimmt - bei Verklemerung des

Tunnelabstandes um 1A um eine GroBenordnung ab.

Obgleich eine Charakterisierung der im UHV nachbehandelten Si(111)-Proben mit Hilfe der
Augeranalyse in der Regel eine vernachlidssigbare Kohlenstoffkontamination von weniger als
einem Prozent einer Monolage ergab und anhand von LEED-Aufhahmen wie in Abb. 5.3a

Abb 6.12: RTM»Abbﬂdung einesg 12nmx12nm groﬁen Berelches emer Sdlzmm(lll)-
Probe. Die Hiigel haben eine Hohe von 3-4nm, Es mrde im Konstantstrom-
betrieb mit einer <111>-orientierien Wolframspitze bei einer Tunnelspannung
U, = ~4.5V{Probe} und einem Tunnelstrom / = 0.5nA gemessen.
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deutig eine (7 x7)}-Rekonstruktion der (111)-Siliziumoberfliche nachgewiesen wurde,
kormte mit dem RTM nur selten die (7 x 7)-Rekonstrukiion abgebildet werden.

‘Bei 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
hdufig 3-4nm hohe Hugel beobachtet, die vermutlich aus Kohlenstoff bestehen.

Abb, 6.13 zeigt einen Bereich einer Si(111)-Oberfliche mit (7 x 7)-Rekonstrukiion, auf dem
eine Strom-Abstandsmessung durchgefiihrt wurde. Die bei Silizium gemessene atomare
Korrugation von 0.2A ist annghernd eine GroBenordnung kleiner als die von HOPG. Die
Strom-Abstandskurve in Abb. 6.14 wurde aus 100 Einzelkurven gemiitelt und bei einer
Tunnelspannung I/, = ~19V{Probe) .gemessen. Eine Ausweriung des exponentiellen
Tunnelstromanstiegs fir Tunnelabstédnde zwischen 0.42nm und 0.22nm ergibt in Verbindung
mit Gl (6.9) eine Barrierenhéhe von B=3.74¢V. Nach Gl (6.10) ergibt sich mit der

Abb. 6 13: RTM-Abbildung eines S5nmx Snm grofien Bereiches einer Silizium(111)-Probe
mit {7 x 7)-Rekonstruktion. Die atomare Korrugation bei Silizium betriigt 0.2A.
Im Konstantstrombetrieb wurde mit einer -<1Il>«orientierten Wolfram-
Tuﬂme‘spltze bel einer Tt..nneispazmung U = ——1 SV (Probe) und einem

Tunnelstrom I 0 SnA gemessen




6 Messung der Barrierenhohe mit dem RTM 63

108 ; , i , : — , ; &
< 107 L ®
5 L

o
3 1§
< qot L Ke;
ol £
o c
Q© 13 ©
C [
C )
o w
R £
-~ 2 m
1071
-4 1
j : ‘ : . ! . o

0 C.1 0.2 0.3 0.4 0.5

Tunnelabstiand S-S, [nm3

Abb. 6.14: RTM-Messung des Tunnelstromes in Abhingigkeit vom Tunnelabstand im
(7 x T)-rekonstruierten - Bereich - der_;*Si(lII)—PrQbe aus Abb. 6.13 mit einer
<111>-orientierten - ‘Wolfram-Tunnelspitze : ~bei +einer  Tunnelspannung
U, =-L 9V(Probe) Gleichzeitig .ist die Abstandsabhangtgkelt der Bameren—
__hohe aufgetragen (rechte Ommatenacnse) N - -

Austrittsa{rbeit .&e_r_. _<1 1 1_>—orientierten_ .WoIﬁ‘am—Tunne_ispitze. von @, =4.5eV [6.2] und der
Tunnelspannung von U T = =1.9V(Probe) als Austrittsarbeit der Silizium(111)-Oberfléche

b= 2-B+]eU] —-pg = 4_9_6‘.;/._ :

In Abb. 6.14 ist zusitzlich der komplette Verlauf Ider-_Ba;rierenhéhe als Funktion des
Abstandes aufgetragen, der bet s— s, = 0.25nm wiederum den charakteristischen Einbruch der
Barrierenhohe um ¢ine Grofenordnung innerhalb einer ‘Abstandsdnderung um 1A aufweist.
Der von Chen und Hamers [6.23] fiir etwas groBere Abstidnde beobachtete, scheinbare Anstieg
der Barrierenhéhe, der nach ihrem Modell durch eine VergroBerung der vorgegebenen
Abstandsénderung durch langreichweitige, anziehende Krifte verursacht werden solite, tritt
nicht auf Mit dieser Messung kann somit die Hypothese. einer generellen VergroBerung der
vorgegebenen Abstandsinderung durch langreichweitige, anziehende Krifie nicht bestatigt
werden. Dies deutet darauf hin, daB die Anordnung der Atome in der Umgebung des den
Tunnelstrom tragenden Atoms einen nicht vernachlassigbaren Einflul auf den Verlauf einer
Strom-Abstandskurve hat. Es kann also gefolgert werden, dafi fiir Tunnelabsténde kleiner als
" 3A, fur die nach Chen und Hamers [6.23] anziehende und abstofenden Krifte eine Rolle
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spielen kénnen, eine exakie Bestimmung der Barrierenhohe nicht ohne zusiizliche Kenntnis

der Anordnung der Atome im Tunnelkontakt mdglich ist.

6.3.3 RTM-Messung der Barrierenhihe auf einer Monolage Gold auf einem

Si(111)-Substrat
In Abschmitt 5.2.1 wurden die Herstellung und die moghichen Rekonstrukiionen einer Schicht
von bis zu 1.5 Monolagen Gold auf Silizium(111) beschrieben und LEED-Aufnahmen einer
5 x 1-Struktur bei einem Bedeckungsgrad &= 0.4 und einer f3 x 3R30°-Strukiur bei einer

Monolage Gold auf Silizium(111) prisentiert.
Eine Silizium(111)-Probe mit einem Gold-Bedeckungsgrad &=1, hergestelit bei einer

Abb 6 15 RTM-Abbildung eines 4.5nmx4.5nm groflen Bereiches auf einer ‘mit einer
 Monolage Gold bei einer Substrattemperatur von 300°C bedampfien Si(111)-

‘Probe. Bei einer Tunnelspannung U, =-1.5V(Probe) und einem Tunnelstrom

“7=0.5nA wurd_e mit einer <1 1 1>-6rie_ntierten Wolfram-Tunnelspitze im Konstant-
strombetrieb gemessen. Die atomare Korrugation betrigt etwa 184
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Abb. 6.16: RTM-Messung des Tunnelstroms in Abhéngigkeit vom Tunnelabstand in dem

""" 'Bereich der mit einer Monolage Gold bedampfien Si(111)-Probe aus Abb. 6.15.

‘Es wurde mit einer <ilI>-orientierten Wolfram-Tunnelspitze bet einer

Tunnelspannung U, =-7mV (Probe) gemessen. Im Diagramm ist ebenfalls die

mit den Gleichungen (6.9) und (6.10) berechnete Abstandsabhingigkeit der
Rarrierenhohe aufgetragen (rechte Ordinatenachse). o |

Substrattemperatur von 500°C, wurde mit dem RTM im Konstantsirombetrieb abgebildet. Die
Anordnung der Goldatome ist in Abb. 6.15 zu schen. Die in einem Modell von Gura [5.15] in
Abb. 5.2 vorhergesagte Anordnung der Goldatome der Si(11 1)'\/?: x 4[3R30°Au-Uberstruktur
kann durch die RTM-Messung in Abb. 6.15 nicht bestétigt werden, obgleich im LEED-Bild
eine ‘saubere Sl(lll)x/g x /3R30°Au-Uberstruktur beobachtet wird, Es wird vielmehr eine
hexagonale Ancrdnung der Goldatome beobachtet, bei der der Absfand der Goidatome etwa
4 323- bet ragt ie atomare Ko agatzsn dieser Struktur ist etwa 1.84. -
darauf zuriickgefiihrt werden, da.B sich bei einem LEbD—Expemment die Information {iber die
Anordnung der Atome aus einem im Vergleich zu einer RTM-Messung um mehrere
GTGBenordnungen groBeren Probenberciches ergibt. Bei einem lokalen Experiment mit dem
RTM wird also mchi' zmngend ein Bere1ch mlt der im LEED-Bﬂd beobachteten Uberstruktur
untersuf'ha ' R
“Auf ‘dem Probenausschnitt in Abb. 6.15 ‘wurde die.in Abb. 6.16 aufgetragene Strom-
‘Abstandsmessung durchgefiihrt. Fir den éxponentiel en Teil der Strom-Abstandskurve ergibt
-sich nach Gl (6.9} eine Barrierenhthe von stwa 4.6eV. Mit der Austrittsarbeit ‘der <111>-
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orientierten Wolframspitze von @, = 4.5eV ergibt sich aus Gl (6.10) eine Austriitsarbeit von
4.7eV. Das Aufdampfen einer Monolage Gold auf Silizium(111) hat also zu einer Absenkung
der Austriftsarbeit um 0.2eV gegentiber der unbedampfien Silizium(111)-Cberfliche gefithrt
(vgl. Abschnitt 6.3.2). Eine soiche Verinderung der Austrittsarbeit durch Aufdampfen
verschiedenen Materialien wurde auf unterschiedlich orientierten Wolframoberflichen mit den
herkommlichen MeBmethoden eingehend untersucht [6.2].

In Abb. 6.16 ist ebenfalls der kompletie, gemessene Verlauf der Abstandsabhingigkeit der
Barrierenhéhe aufgeiragen. Bei s—s5, =0.175nm kommt es zu dem charakteristischen
Einbruch der Barrierenhdhe um eine GréBenordnung auf einen Wert von 0.3eV,

6.4 Diskussion der Mellergebnisse

Uber eine Abbildung atomarer Strukiuren auf HOPG, Silizium(111l) und Gold hinaus
konnte mit den Messungen der Barrierenhdhe auf diesen Materialien die Funktionstiichtigkeit
des neu konstruierten UHV-Rastertunnelmikroskopes demonstriert werden. Die Messungen
der Barrierenhohen bzw. der Austritisarbeiten auf HOPG, auf Si(111) und auf einer Monolage
Gold auf Si(111) bestitigen neben den in Abschnitt 6.2 zitierten Arbeiten, daBl ein RTM fir
derartige Messungen gut geeignet ist. Bei der Auswertung der Strom-Abstandskurve ist darauf
zu achten, daB der Tumnelabstand bei den Messungen grofer als 3-4A ist, um damit
sicherzustellen, daB die Messungen nicht durch den EinfluB von Kriften zwischen Tunnelspitze
und Probe beeinfluBlt werden.

Fir eine nihere Untersuchung der Abstandsabhingigkeit der Barrierenhdhe flir Absténde
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 128t sich der EmfluB
einer durch Krifle verursachten Deformation der Tunnelspitze auf den Tunnelabstand und
damit auf die gemessene BarrierenhOhe besser abschitzen. Fiir eine Kontrolle der Anordnung
der Atome bietet. sich die Verwendung eines Feldionenmikroskopes vor und nach einer
tunnelmikroskopischen Messung der Barrierenthidhe an. E

Die Tatsache, daB mit einem Rastertunnelmikroskop lokal an einem Punkt der Probe
Messungen durchgefiihri werden kénnen, 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
der Umgebung einer Stufe festgestellt. Messungen dieser Art sind quantitativ micht pur an
Stufen, sondern auch an einem einzelnen Adatom auf einer atomar glatten Oberflache
durchzufithren.-Aus solchen Messungen konnten sich unter anderem Riickschitisse ergeben, die
z3 einem  besseren Verstdndnis. von - Austrittsarbeitsinderungen beim Aufbringen von

Verunreinigungen flihren.
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7 Zusammeniassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Ultrahochvakuum-System bestehend aus einer
Priparationskammer mit angeschlossener Probenschleuse und einer Analysenkammer mit einer
REM/RTM-Kombination geplant und aufgebaut. Der Transport der Proben in den Kamiern
wird mit zwel Transferstangen realisiert; die Probenhalter sind so gestaltet, daB die Proben im
Manipulator durch direkien Stromdurchflu geheizi werden konnen. Fur die REM/RTM-
Kombination wurden sowohi ein neues UHV-Rastertunnelmikroskop wie auch ein UHV-
tauglicher Probentisch fiir das Rasterelekironenmikroskop entwickelt.

Eine RTM-Neukonstruktion fiir die Arbeit in Verbindung mit einem REM muB eine Reihe
von Anforderungen erfiillen. So ist auf ein Dampfungssystem fiir das RTM zugunsten der
Auflésung des REM ganz zu verzichten. Dariiber hinaus ist die Zuginglichkeit des
untersuchien Probenortes fiir den Elektronenstrahl gleichermaBien zu gewdhrleisten wie ein
ausreichender Zugriff des SE-Detektors. Mit dem neu konstruierten UHV-RTM wird trotz des
Verzichts auf eine zusitzliche Ddmpfung auf den untersuchten Systemen HOPG, Silizium(111)
und Gold auf Silizium(111) atomare Auflosung erreicht. Die laterale Auflosung des REM mit
Feldemissionselektronenquelle beirigt in dieser Kombination 15nm bei einem festen
Arbeitsabstand von 20mm. Der Kammerdruck bei Betrieb des REM ist kieiner als
2-107" mbar, womit ein wichtiges Ziel flir dieses Hybridgerit erreicht wurde. Das REM
erwies sich in dieser Kombination als sehr niitzlich bei der Positionierung der Tunnelspitze an
bestimmien Orten der Probe. Darliber hinaus ermoglicht das REM eine Kontrolle des
Anngherungsprozesses der Tunnelspitze sowie der Gestalt der Tunnelspitze vor und nach einer
RTM-Messung.

Die Ausbeute verschinutzungsfreler polykristalliner und auch <111>-orientie
Wolframspitzen mit geeigneter geometrischer Strukiur fiir das REM/RTM-Hybridgerit konnte

durch Optimierung des elekiroiytischen Hersiellungsprozesses und die Nachbehandlung in

-1
s

einer neu aufgebauten Hochvakuumglithapparatur erhoht werden,

Die guten Voraussetzungen zur Schichtherstellung in der Préparationskammer werden nicht
zuletzt durch einen Kihischild geschaffen, der bei einem Aufdampiproze im Bereich der
Verdampfungsqueilen ein unndtiges Aufheizen der Kammerwandungen verhingert. Die
Funktionsfihigkeit des Priparationsystems wird mit der Herstellung von 7 x 7-rekonstruierten
Silizium(111)-Oberflachen, der Si(111)5 x 1 Au-Uberstrukiur und der Si(111)+/3 x /3R30°Au-
Uberstruktur bestitigt, die jeweils durch LEED-Experimente und RTM-Messungen in den
Kapiteln 5 und 6 charakterisiert werden konnten.

Tn Abschnitt 6.3 wird ein MeBverfahren zur Bestimmung der Austritisarbeit mit deimn Raster-
tunnelmikroskop beschrieben, mit dem sich lokal die Ausiritisarbeit einer Probe bestimmen

iaBt.-Die MeBergebnisse auf HOPG, Si(111)7 x 7 und auf einer Monoclage Gold auf Si(111)
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ergeben jeweils lokal bestimmte Austrittsarbeiten, die mit denen absoluter, mittelnder
Verfahren wie der Feldemission, der Thermoemission und der Photoemission tibereinstimmen.
Hierdurch ist die Voraussetzung geschaffen, gezielt Verinderungen der Austrittsarbeit zu
untersuchen, die durch lokale Defekte verursacht werden. .
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Zusammenstellung der verwendeter Daten des piezoelektrischen Rhrchens

Hersteller:
Material:

Bauform;

Piezoelektrische Ladungskonstante 1 Feld:

Piezoelekirische Ladungskonstante || Feld: -

Elastizititskonstante:

Curie-Temperatur:

Linge:
Lange der Aulenciekiroden:

AuBendurchmesser:

STAVELEY SENSORS INC.

PZT-5a (EBL#2) mit Nickelelekiroden

Radial polarisiertes Rohrchen {vgl. Abb. 3.3a)

d, =-173.1072 2
v

d,, =380-107 2
v

2
5, =15.2-102 2
T =350°C
p=75-5
cm
L={1274+0076)mm

N Y. |
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Anhang 2

Schaltplan der Elektronik zur Ansteuerung der Feinpositioniereinheit des
Rastertunnelmikroskopes
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Anhang 3

Schaltplan der Regelelekironik des Rastertunnelmikroskopes -

Varverstarier
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