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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 Mogiichkeit, 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,
'ermogucht das RTM eine lokale Messung aer Austnttsarbelt ) Co




astertunnelmikroskopie

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 kieinen Spannung begiinstigt eine der beiden Richiungen,
so daB zwischen den Elektroden ein Strom flieBt. Die Grofle 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

Tunnelspitze bezeichnet wird, Die Lage der Symmetrieachse der Tunnelspitze und einer der
Piezostdbe - im folgenden als z-Richiung bezeichnei- 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, daBl bei
angelegter Tunnelspannung ein Tunnelstrom flieBt, kann bei zeilenweisem Abrastern eines
rechteckigen Probenausschniites das sich lateral verindernde Tunnelstromsignal aufgezeichnet

werden. Dieser Betriebsmodus wird als Konstant-Flughohen-Modus bezeichnet; er eignet sich

Abb2.1: . Prinzipieller Aufbau eines Rastertunnelmikroskopes nach Binnig et al. [2.1]: Die
. Probe S wird mit dem Trégheitsantrieb L, der sogenannten Laus, grob an die

Spitze angendhert. Mit den Piezostsben X, Y und Z kenn die Spitze dann fein

angenihert und flir eine Aufzeichnung des Tunnelstromes ieiienweise uber éinen_ :

rechteckigen Probenausschnitt gefiihrt werden. -




2 Rastertunnelmikroskopie

fiir atomar glatte Proben und ist beschrinkt auf kleine Probenausschnitte mit einer Kantenlinge
von wenigen Nanometern. Héufiger wird mit einer zusitzlichen Regelung gearbeitet, bel der
die GroBe des Tunnelstromes mit einem vorgegebenen Sollstromwert 7, verglichen wird. Die
Differenz wird durch eine Verdnderung des Tunnelabstandes minimiert. '

Simmoens leitet unter Verwendung der Niherung nach Wentzel-Kramers-Brillouin (WKRB-
Néherung) zur Berechnung der Transmissionswahrscheinlichkeit die Tunnelstromdichte in
Abhingigkeit von der Austrittsarbeit ¢, der angelegten Spannung U und der Breite der
Potenflaloamere s ab [ } Fir Spannmger‘ U, die die Bedingung eU << ¢ erfiillen, ergibt

sich ©
_ I~U-exp(-2-x-5) @

mit der inversen Dampfungslénge fiir eine Wellenfunktion im Vakuum

21 N\
e ( f»ﬁ ¢J _ (2.1a)
Der Tunnelsirom &ndert sich exponentiell mit dem Abstand s der Elekiroden und ist

proportional zur angelegten Spannung U.
Eine solche eindimensionale Theorie des Tunneleffekies reicht jedoch nicht fir die

Interpretation von RTM-Bildern aus, da unter anderem die komplexe geometrische und
elektronische Struktur der Zustinde 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 Rastertunnelmikroskop wurde eine
Reihe von Theorien ausgearbeitet. Im nachfolgenden Abschnitt wird der weit verbreitete

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

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

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

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

ﬁzr den Tunneistrom

_izjﬁz_[ 5, e}t doa,f

(E E) e

‘Die Vertei_lung der Zustinde ¥, der Probe und der Zusiiinde ;“r"#' der Tunnelspitze wird durch
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Abb. 2.2: Schematische Darstellung der Anord-
nung von Tunnelspitze und Probe nach

Tersoff und Hamann [2.3,2.4]. Der-

jenige Teil der Tunnelspitze, der am 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

27
_.—.e

I= ) S(E,~E;)8(E,-E,) . 23)

Nach Bardeen {2.6] 148t sich das Tunnelmatrixelement A4, berechnen durch Integration des
Stromdichteoperators (¥, V¥, - ¥ V) iber eine beliebige Fliche in der Vakuumregion
zwischen Tunneispitze und Probe, die Tunnelspitze und Probe voneinander trennt:
B e . . S

M, ==—[dS(¥;v¥, - VE]) 2.4
Das Tunnelmatrixelement A, mit den Zustdnden ¥, der Probe und ¥, der Spitze beschreibt
den Uberlapp der Welienﬁm}monﬁn von Spitze und Probe,

Die Wellenfunktion fiir den Fall einer penoalschen Probenoberflache in einer Reglon
vernachldssigbaren Potentials ist in allgemeiner Form gegeben durch h '

‘?’V_=9;?’2.Zes-exp[—.(r:?ﬂ%aﬁ)“’-z]-exp(z‘-zea-f.) L (2.5)

), ist das Volumen der Probe, x die inverse Dampfungslinge einer Wellenfunktion im
Vakuum nach Gl (2.12) und &x; = &, +G mit einem Oberflachenwellenvektor i, und einem
reziproken Gittervektor G . | | k '
. Da die mikroskopische Siruktur der Tunnelspitze nicht genau bekannt ist, lassen sich auch
die Wellenfunktionen der Tunneispitze nicht exakt angeben. Der Apexbereich der Spitze 185t
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sich jedoch ndherungsweise beschreiben durch ein sphirisches Potential mit dem Radius R am

Ort ¥, und die Kugelwellenfunktionen

CHP 7D 26
xlF -7

¥, =0" -k R-exp(x-R)- i

wobei 2, das Spitzenvolumen und & wiederum die inverse Dampfungslédnge nach Gl. (2.1a)
angeben. Fir 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=

v
# b7

bk -7 k- Reexp(x-R)- ¥ (7)) 2.7

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

327
i

1 2 U-g" D, (E) Bt ep(2 - R)p (7. B)  (23)

mit der :Oberﬂ'achenzusta.ndsdichte

2, (7 Ex )= Y I F (7 -S(E, - Ep) (2.82)

am Ort 7, bei der Fermienergie K,. Fur die Aufenthaitswahrscheinlichkeit der Elektronen
auflerhalb der Probenoberiliche gilt S e '

' ']‘PV(F;)]Z ~ exp(—2-fc-(R+s)) ;

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

Tunpelstromes -~

R B U--exp(—ZA K‘-S)

- Im Konstantstrom-Betrieb werden mit dem Rastertunnelmikroskop nach GL '(2.8) also
Konturen konstanter Oberflichenzustandsdichte um die Fermienergie E » am Ort der Spitze 7,
abgebildet. Eine Betrachtung der Gleichung (2.8) ergibt, daB die Auflosung des RTM bestimmt
ist durch das Verhalten von p, (ﬁ, A F) und den Radius R der Tunnelspitze. Durch eine néhere
Betrachtung der Oberflichenzustandsdichte 0, (7 ,E,) erhalten Tersoff und Hamann [2.3] fur
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die maximale Auslenkungsamplitude A der Tunnelspitze im Konstantstrombetrieb, die als
Korrugation bezeichnet wird, die Abschédtzung

Azz-x-‘-exp(— G ) , o (2.9)
4. )

wobei G, der Betrag des kleinsten reziproken Oberflachengittervektors ist. Gl. (2.9) bedeutet
eine exponeniielle Abhingigkeit der Korrugation A vom Abstand zur Probenoberfliche, die
Abfallinge ins Vakuum hingt dabel von der Gitterkonstante der Oberfliche ab. Fiir die
Auflssung des RTM finden Tersoff und Hamann [2.3] schiieBlich die Beziehung

P
¥
ey
<2

p—

Die inverse Dampfungslinge x aus Gl (2.13) nimmt fir eine Austritisarbeit ¢ = 4.5¢V den
Wert 11nm™ an. Im Fall R >> s wird die Auflosung vom Spitzenradius R bestimmt, ist jedoch
nach wie vor kleiner als R.

Die hochste Auflosung wird erreicht, wenn der Tunnelstrom von einem einzelnen Atom der
Tunnelspitze getragen wird, das seine Position wihrend der Abbildung nicht #ndert. Fiir eine
Wolframspitze mit einem solchen stabilen Tunnelatom ergibt sich nach Gl {2.10) fir einen
Atomradius Ry, =0.135nm und einen Tunnelabstand s=0.4nm eine Aufljsung von
a~0.37nm. Aus den theoretischen Uberlegungen von Tersoff und Hamann [2.3,2.4] muBte
daher gefoigert werden, dall auf dichtest-gepackien Metalloberflachen mit Absténden von
2.5-3 A zwischen niichsten Nachbaratomen keine atomare Aufldsung méglich ist.

Nachdem diese Vorhersage durch RTM-Untersuchungen an verschiedenen Metallen
widerlegt werden konnte [2.7 - 2.10], wurde von Chen [2.11-2.13] eine Theorie vorgestellt,
die die Struktur der Zustinde der Elekironen an der Fermikante beriicksichtigt. Als Material
fir Tunnelspiizen werden gewohnlich d-Band-Metalle wie Wolfram, Platin und Indium
verwendet. Zum Beispiel Wolfram, das bei allen oben genannten RTM-Untersuchungen an
Metallen verwendet wurde, neigt sehr dazu, an seiner Cberfliche stark lokalisierte &, -Orbitale
auszubilden. Im Modell von Chen [2.11] folgt nun der Kem des Spitzenapex-Atoms mit
seinem stark lokalisierten Oberflachenzustand der XKoniur, die durch die Ableifungen der
Oberflichenwellenfunktionen der Probe gegeben ist. Diese zeichnet sich durch eine gréBere
atomare Korrugation als die der Oberflachenzustandsdichte am Ferminiveau aus. Die Theorie
von Chen_ veranschaulicht quanjtitativ- die Beobachtung einzelner Atome auf dichtest-gepackten
Metalloberflachen. B

_.ifﬁas_ aus .'d_e_r -_'-Theori_e_ von Tersoff und Hamann abgeleiteie Ergebnis, daB _ﬁ'ﬁt dem RTM im
Konstanstrombetrieb Konturen konstanter Oberflichenzustandsdichte é.bgebildet werden,
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bleibt dabei prinzipiell unangetastet. Die differenzieriere Betrachtung der elektironischen
Zustinde der Tunnelspitze im Modell von Chen gibt jedoch eine Erklirung fiir die atomare
Aufldsung auf dichtest-gepackten Metalloberflachen und fiir die experimentelle Erfahrung, daf3
mit Tunnelspitzen vermeintlich gleicher Giite unterschiedlich gute Ergebnisse bei der lateralen
Auflosung auf atomarer Skala erzielt werden.

Lang wahlt in seinen theoretischen Uberlegungen [2.14 —2.17] den Weg, die Tunnelspitze
als einzelnes adsorbiertes Atom auf einer der beiden im Jellium-Modell beschriebenen
Metalloberilichen zu beschreiben. Er zeigi, dal} die chemischen Eigenschaften der adsorbierien
Atome sich charakteristisch auf das Verhalten des Tunnelstromes auswirken [2.14,2.15].
Dariber hinaus ergibt sich nach dem Modell von Lang [.‘2. 16,2, 17] fiir Tunnelabstande 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 ndher betrachtet.




Da im Jahr 1989 kein kommerzielles RTM verfiighar war, das in Verbindung mit einem
REM im Ulirahochvakuum arbeitet, muBte ein solches Gerit entwickeli werden. Fir den
Einsatz im UHV missen alle Einzelteile des RTM aus UHV-vertriglichen Materialien gefertigt
sein und in ihren Konstruktionsdetails den dort erforderlichen vakuumtechnischen Kriterien
geniigen. Weiter missen die in der Priparationskammer hergesteliten Proben mit einem
Probentransfersystem ins RTM iibergeben werden k6nnen. Die Kombination eines RTM mit
einem REM stelit dariiber hinaus eine Reihe von Anfordemngen an den mechanischen Aufbau

des RTM:

1. Das RTM mufl extrem unempfindlich gegeniiber mechanischen Stérungen sein, da ein
gleichzeitiger Betrieb des REM keine zusitzliche Diampfung des RTM zulaht.

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

3. Um den Arbeitsabstand fiir die REM-Abbildung klein zu halten, muf8 das RTM unmittelbar
unier dem Polschuh des REM angeordnet sein.

4. Probe und Piezosteliglied miissen so angeordnet sein, dal der vertikal einfallende
Elekironenstrahl den zu untersuchenden Probenbereich erreicht und der Sekundirelekironen-

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

3.1 Konstruktion und Aufbau des Rastertunnelmikroskopes

Abbildung 3.1 zeigt den mechanischen Aufoau des fiir die Kombination mit einem REM im
UHYV neu konstruierten RTM. Das RTM wurde so konstruiert, da} die Probe méglichst nah
unter dem Polschuh des RTM sitzf, da die Aufldsung des Rasterelektronenmikroskopes mit
zunehmendem Arbeitsabstand linear abnimmt. Der Winkel zwischen dem Elektronenstrahl und
der Flichennormalen der Probe, der als Einfailswinkel bezeichnet wird, wurde auf 45°
festgelegt. Der SE-Detektor ist so angeordnet, daB der direkie Blick mit dem REM auf die
Probe insbesondere im Rereich der angendherten Tunnelspitze mdéglich ist. Die
Flachennormalen der Detektorfliche und der Probe schlieflen ebenfalls einen Winkel von 45°
ein. Der SE-Detektor wurde wie in Abb. 3.2 mit einem zusitzlichen Absauggitter versehen.
Das Anlegen einer positiven Spannung in der GréBenordnung von bis zu einigen 100V
ermoglicht unter dem Einflul des elekirostatischen Feldes eine Beschleunigung der

Sekundérelektronen in Richtung auf den Szintillator {3. 11,




3 Planung des UHV-Systems mit REM/RTM-Kombinafion 9

_ -

Abb. 3.1; Aufbau des UHV-RTM: Das RTM sitzt auf einem x-y-Probentisch, der mit zwei
UHV-Lineardurchfiihrungen bedient wird. Der Arbeitsabstand des REM in dieser
. Anordnung ist fest und betrigt 20mm.

Abb. 3.2: Position des RTM und des
SE-Detektors unter dem Polschuh des
REM. Der SE-Detekior wurde mit
einem Absauggiiter versehen.
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3.1.1 Aufhau der Feinpositioniereinheif des RTM

Die Feinpositioniercinheit der Tunnelspitze des RTM besteht aus einem piezoelektrischen
Rohrchen. Dieses Piezordhrchen mit der Tunnelspitze wurde so angeordnet, dall die
Symmetrieachse der Tunnelspitze normal zur Probenoberfliche ist. Bei dieser Anordnung ist
die GroBe des Arbeitsabstandes des REM mindestens gleich dem 1/ 2 fachen der Piezolinge
und der zusitzlichen Spitzenldnge; es wurde ein Arbeitsabstand von 20mm realisiert. 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 einem AuBendurchmesser & =6.35mm gewdhlt. Bei Verwendung eines
Hochspannungsverstirkers mit einer maximalen Ausgangsspanmung von U.=#+148V kamn

_________ 4 Aa -:11 ﬁerl iTe)

damit ein Bereich von 2x2 y.m a‘.ugur astert werden. Im aumuﬂ"immm% mit der Kalib Ung
der Feinpositioniereinheit werden in Abschnitt 3.3 Bezichungen fiir die Langenausdehnung und
die x- bzw. y-Auslenkung des piezoeiekirischen Rohrchens angegeben.

Piezoelektrische Réhrchen eignen sich unier anderem als Rastercinheit, 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 RGhrchens gegeben durch

_r 1
und .
__ 9_,;_;(9)_.@_(188) \/2 e T (3.2)

Mit. den Matenamonstanten p ‘und ;"“' ‘sowie mit der Linge und dem Radius 7 des
plezoeiek‘tmchen Rohrchens geméi.B -'Anhang 1 ergibt sich @,(0)=58kHz und
@, (0) 21kHz. Durch eme ‘zusétzliche Maase am Rohrchenende werden diese

‘Resonanzfrequenzen verkleinert. B;e Masse: d am Ende des Piezordhrchens angebrachten
ot der

1t erg aiht cirh mi
101 sich

nnnnnnnnnn alo
inn

.'_aplucnuaut:iuug ui.‘u. c;u%cuauu;x Luuﬁcwﬁuze a
Querschnittsflache 4 des Plezorohrchens fur das Verhilinis diese
.Masse des Plezorohrchens e :

. o
UUL 5.
r zusatzlichen Masse und der

_ :':.'_'éin Wert von p= '0.34___.'.._f)ieses_ Mas_sepverhéil_tnis ergibt nach Berechnungen von Taylor [3.2]
"r_'_ﬁir den "beladenen" Zustand als Resonanzfrequenz fiir die Langenausdehnung 45kHz und fir
~die Verbiegung des Rohrchens 14kiiz. Experimentell wurden fur die Feinpositioniereinheit
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Resonanzfrequenzen von 49.3kHz und 14.8KHz . (vgl.- ‘Abb. 3 Ab) bestxmmt 50 daB eine
Uberemstimmung mit den Berechnungen von Taylor [3 2] festgestellt wird. . L
Die ‘Anordnung der Elekiroden des. Piezorohrchens. ist in Abb. 3. 3a. aargesteﬂf Das
Piezorohrchen besitzt eine Innenelektrode, die wie ;das__M_iqu_skop selbst auf Masse liegt. An
dem Ende des Rohrchens, -an dem die Halterung fiir _'di_e Tunne_lspitz__e. éngebracht ist, ist die
Innenelektrode ﬁach auBen herumgefiihrt. Das Aniegen einer negativen Spannung an alle vier
AuBenelektroden des Piezorohrchens fihrt zu einer Verléngerung des Rohrchens, eine posxtlve
Spannung - be\mrkt eine ~ Verkiirzung “des 'Diezomhrchens Die - Auﬁenelektrode 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-‘E!ektroden-'Zusétzﬁch ‘Spannungen fur die
Aualenkmg der Tunnelspitze in x-Richtung und in y-Richtung aufgemischt. Fur die x-Richtung
werden zwe__l_.-.r_l_ebene_mander- liegende Elektroden mit - einer ‘Spannung U, -iund.'die beiden
gegeniiberliegenden - Elektroden -'éymmetrisch ‘mit: :éiner-.'_Spann_u_ng u; - angesteuert. Zur

' ..Tunnelspitze

— Spitzentriger mit
Abschirmplitichen

————= Tsolierhiilse ans Macor

Piezordhrchen mit
Innenelekirode

Abschir_mr(“)_hrchen

T TTLP= 1o RSN
LILULIU P aLes

aus Macor

— Signalleitung

Abb. 3.3: - (a) Piezoelekirisches Rohrchen mit einseitig herausgeftihrter Innenelektrode und
. vier AuBenelektroden (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 um
etwa 40 -Prozent_ -az_;;fgrun_d _c_i_er_'kleine;ren piezoelektzis_cheg _-Kon_star;t;e_ ic__z’m' V(_m PZ_I‘-.'SA in Kauf
genommen. T [ERDa - ST
‘Die Feinpositioniereinheit ist wie in Abb 3 3b auf einer. Grundplatte aus. der ;soherenden
Keramik Macor aufgebaut. Fir das Piezorhrchen ist dort eine runde Euﬂassung.yorgesehen.
Die ‘Signalleitung fur den Tunnelstrom verlduft im F Piezoinneren abgeschirmt ‘durch die auf
Massepoten‘tial liegende Innenelektrode. Das Abschxrmplattchen am Spitzentrager hat speziell
die At.foabe bei gleichzeitigem Betrieb von REM und RTM eme ALﬁadung der Isoherhl.lse
durch Riickstreuelektronen zu vermeiden. Um Storungen durch die Ansteuerspannungen 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-LaughCuem Ai&bﬁl ver bunde”i, ;eci;guch der S puzeutrage;
wird in die Halterung eingeschraubt. - L R Sl
Bei der Konstrukhon der Haherung fiar die TunneISpltze smd femer foigende Dmge zu
bemckswhtigen ST L ' ' S
(1)  Damit ¢ine Abbzldung it dem REM moghch 15{, da,rf dxe halterung mch; in den Weg
des Primérelekironenstrahls ragen. S
(2) Der Lichtweg des Teleskopmikroskopes zur Kontroile der Grobanndherung darf nicht
verdeckt werden.
(3) Die Masse der Spitzenhalterung sollte so klein wie moglich sein, damit die Resonanz-
frequenz der Feinpositioniereinheit nicht zu stark verkleinert wird (siche 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 Lichimikroskop oder dem
REM an die Tunnelspitze angenghert, bis der Abstand zwischen Probe und Tunnelspitze nur
noch wenige 10um betragt. Zur anschlieenden Feinanndherung von Tunnelspitze und Probe
ist der Vorschub der oberen Mikrometerschraube durch ein Federsystem, bestehend aus einer
weichen Schraubenfeder aus Federstahl und einer harfen Blattfeder aus Kupferberyllium,
untersetzt. Die Federn wurden so gewahit, daf} eine Drehung der Mikrometerschraube um 0.5°
etwa einem Vorschub von 20nm entspricht. Bei arbeitendem Regelkreis wird die Anndherung
in kleinen 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

nach dem mechanischen Einstellen eines Tunnelkontaktes




3 Planung des UHV-Systems mit REM/RTM-Kombination 15

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 Funkitionstiichtigkeit 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 Dampfungsmalinahmen Bilder mit atomarer Auﬂésung
auf HOPG aufgenommen werden. | S o o

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

%ﬂw{ L
s
e

Abb 3. 7 - Testversion des neu konstmterfen Rasfertunnelnukroskopf's ﬁ.r dea Betf‘leb bm
" Umgebungsbedingungen '
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realisierf. Die beiden Tische zur x- und y-Verschiebung sind auf einem 28,5cm langen
Aluminiumirdger mit U-formigem Profil angeordnet und laufen jeweils in  einer
Schwalbenschwanzfithrung. Der Triger ist mit vier Schrauben am DN200CF-Flansch befestigt.
Da die Fuhrungen ausschlieBlich mit Molybddndisulfid behandelt werden kénnen, wurde
jeweils eine seitliche Fithrung pro Tisch so konstruiert, daB die Anprefkraft mit kleinen
Spiralfedern eingestellt werden kann, bis eine optimale Bewegung moglich ist. Die beiden
Tische werden mit zwei UHV-Lineardurchfiihrungen am RTM-Flansch bewegt.

3.‘2 Fiektronik

Zur Ansteuerung der Feinpositioniereinheit und fir den geregelten Betrieb des
Rastertunnelmikroskopes bei konstantem Tunnelstrom dient jeweils eine Baueinheit, die in den
nachfolgenden Abschnitten 3.2.1 und 3.2.2 niher beschricben werden. Diese beiden
Baueinheiten werden mit einem zum IBM PC/AT kompaiiblen Rechner {iber die vier analogen
Ausgabekanile zu je 12 Bit einer Mefdaten-Erfassungskarte von Burr-Brown [3.4] mit zwei
Spannungsrampen fur die Auslenkung der Tunnelspitze in x- und y-Richtung, der
Tunnelspannung bzw. einer Spannungsrampe fir den Spektroskopiebetrieb und eine weitere
Spannung, mit der die Schnelligkeit des Regelkreises beeinflulit werden kann, versorgt. Zur
Datenerfassung besitzt die Meldaten-Erfassungskarte ein Modul mit acnt anaiogen
gemultxpiexten Eingabekanilen mit jeweils 12 Bit Auflosung. : S

- Zur:Steuerung und. Datenerfassung wird ein von Goddenhenrich |_3 S] i mrbo-fascai 5.0
geschneb_en_es Programm verwendet, das.eine anschlieBende Bearbeitung und Darstellung der
Mefidaten | in ‘einern zWeidim@nsionaien “Graustufenmodus - oder ‘einem "dre_idimensionalen
Darstellungsmodus erméglicht. Im Graustufenmodus konnen Datensétze mit bis zu 300x300
Bildpunkten mit 64 Gr_aus_mfeﬁ pro Bﬁdm.nkf damestelit wef‘den e 8

3. g,.E ﬁi&&ﬁﬁ‘@ﬁi&( zﬂr &ﬂsseuemﬁg é E? in Sgﬁu?ﬁn&?i‘ﬁaﬂﬂﬁu-

M’it dem. Rechner wmi jeweﬂs fir. da,s zexlenwezse Abrastern der. Probe in x- und in y-
_R1<:J__r_1tung eine Spa_nnungsramps von -10V 'bis +10V mit ‘einer Aufiosung von 4096 Schritten
vorgegeben, Mit dem Programm kann . die Zahi der "gemnschten Bildpunkie bis zu einer
_mamrnalen Zahl von 300><300 Blldpunkten vorgegeben werden. Die beiden Spannungsrampen
fur die x- und y-Ansteuerung . ‘werden. ‘entsprechend - dem ‘Schaltplan - der Elektronik . zur
_:AnstuLumnﬂ der Feinpositioniereinheit - in "Anhang 2 ‘auf alle vier AuBenelektroden des
_piezoelektrischen Rohrchens (vgl.. Abschnitt 3.1.1) aufgemischt. So wird beispielsweise die
Spannung der x-Rampe an den Ausgingen x, und x, unverindert und an den Ausgéngen ¥,
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Rechner mit MeBdaten-Erfassungskarie

Ausgabekanile Eingabekanile
xX-Rampe Stabilisierung
|
y-Rampe 4
& v!7 Regel-
1 1
Ansteuer- elekironik
elektronik | Feedback E 1
Tunnel- B
Spannung
A A A — s e s
_| logarithmischer
Hoch- Verstirker
Spannungs- robe
Verstdrker
Strom-
Tunnelstrom | Spannungs-
Wandler

Abb. 3.8: Blockschaltbild der RTM-Elekironik

und x, . mit umgekehriem Vorzeichen ausgegeben. Die GrofBe des abgerasterten
Probenbereiches kann mit zwei Spannungsteilern an der Ansteuerelektronik bestimmt werden.
Fiir die Abbildung groBerer Probenausschnitie konnen die Spannungen der Ausgiinge x, bis x,
zur Plezoansteuerung mit einem neu konzipierten Hochspannungsverstarker aufgebaut mit
Hochspannungs-Operationsverstirker 3582 von Buimr-Brown um ¢inen Fakior 14.8 auf
maximal £148V verstarkt werden. Damit 148t sich ein Probenausschnitt mit einer Grofle bis zu
2 x 2um?’ abrastern. Innerhalb dieses Probenausschniites ist ein Verschieben des Rasterfensiers
durch das Aufaddieren zweier variabler Gffsetspannungen moglich.

3.2.2 Regelelektronik

‘Die Regelelektronik wurde aus einer Schaltung von Anders -[3.6] weiterentwickelt und fr
die eigenen MeBanforderungen modifiziert. B
Bei einer Messung mit dem RTM wird der Tunnelstrom zunichst im Vorverstirker in eine
-Spannung -umgewandelt. Der Vorverstirker bestehi aus ecinem FET-Operationsverstirker
. {OPA-111 von Burr-Brown) mit einer hohen Eingangsimpedanz von 10%£, der im
‘Feedbackkreis wahlweise mit einem Widerstand von 10M£2-200M Q) beschaltet ist. Dieser
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Strom-Spannungswandler liefert fiir einen Tunnelsirom von 1nA eine Ausgangsspannung von
10mV-200mV. Im Konstani-Flughthenbetrieb wird diese Spannung unmittelbar eingelesen.
Beim geregelten Betrieb wird die Spannung in der Regelelekironik (Schaltplan siche Anhang 3)
in einem Mehrfachsubtrahierer von einer vorgegebenen Solispanmung U, subirahieri. Die
Differenz, die der Regelabweichung des durch U, vorgegebenen Sollsiroms vom Tunnelsirom
enispricht, wird einem /-Regler, einem Integrator mit variabler Zeitkonstante [3.7), zugefiihrt.
Das Ausgangssignal des f-Reglers dient als StellgroBe und wird zur Steuerung des
Tunnelabstandes mit Hilfe der Ansteuerelekironik auf die vier Elekiroden des Piezorhrchens
addiert. Auf diese Weise wird der Tunnelabstand so eingeregelt, daB 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
Eigenresconanzen 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 Vorverstiirker ist
auBerhalb der Vakuumkammer unmitielbar hinter der Einfach-UHVY-Stromdurchfiihrung
angeordnet, so dafl das Tunnelstromkabel im Vakuum eine Linge von 25cm besitzt. Dies
wurde in Kauf genommen, da so eine Anderung der Reschaltung des Strom-Spannungwandlers
ohne e¢inen mit Beliftung der UHV.Kammer verbundenen Ausbau des Rasteriunnel-
mikroskopes vorgenommen werden kann.

Um bei der Verarbeitung des Tunnelstromsignals in der Regelelekironik und der Elektronik
zur Anst;euerung_ der Feinpositioniereinheit des RTM 50Hz-St6rungen aus dem Netz
auszuschlieen, werden die Versorgungsspannungen fir den Vorverstirker, 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 Regelelekironik vorgegeben wird.

Cand

™
W

alibrierung der Feinpositioniereinheif des Rastertunnel-
mikroskopes

‘Die laterale Kalibrierung des Feinpositionierers wurde fiir kleine Auslenkungen an atomar
aufgelosten Gitterstrukturen durchgefiihri. Abbildung 3.9 zeigt eine fir die Kalibrierung
verwendete  RTM-Aufnahme der’ Gitterstrukiur ven HOPG (Highly Oriented Pyrolytic
‘Graphite) und eine schematische Darsteilung 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. 3.95 mit A bezeichnete Atom eines Ko}ﬁenstoﬁ‘seﬁhsemnges direks Gber einem Atom
der néchsttieferen Schicht befindet, wahrend -die anderen drei ‘mit B. bezeichneten Atome
jeweils zentral iiber einem Kohlenstoffsechserring der_'nachsmeferen Schicht angeordnet sind.
Der unterschiedliche Bindungscharakter der Kohlenstoffatome eines Kohlenstoffsechsertinges
fithrt bet genauer Betrachtung einzelner Sechserringe in der R"“M—Messwg in ‘Abb. 3.9a zu
einem unterschiedlichen Feedbacksignal der entsprechenden Atome P .

Fur groflere. Bﬂdaussc‘:mtt. vmrée sine hexagonal anguordmt., Monosc}hc‘l‘* Vo

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

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

und . F=0.5nA im  Ultrshochvakuum  Die

- -

{b) Schema zur Anordnung der Kohlenstoff-
atome zweter Schichten einer HOPG-Oberfliche
nach [3.9]. Die ‘Atome A und B der oberen
Schicht sind als kleine und groBe Punkie
dargestellt. Der Abstand der beiden Schichten
betragt ¢, /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 Elekiroden ergibt sich S




3 Planung des UHV-Systems mit REM/RTM-Kombination 21

LZ
n‘fl&zz ;:Cx E_-;T R {33&)
mit dem Auslenkungsfaktor
2-42.d,, - L
C, = {75-3_&%—!: . (3.3b)

d, ist der piezoelektrische Koeffizient, L, die Linge der Elekiroden in Richtung der
Zylinderachse, D ist der Durchmesser und % die Wandstirke des piezoelekirischen Rohrchens.
Die Daten fiir das verwendete piezoelektrische Réhrchen sind in Anhang 1 zusammengestellt. -
Fiir die Auslenkung des Piezordhrchens in y-Richtung gilt eine analoge Formel. '

Um die experimentell ermittelien Auslenkungsfakioren mit den theoretischen Werten nach
Gleichung (3.3) zu vergleichen, mul} der Einflul der Einbaulinge # der Tunnelspitze und
gegebenenfalls zusétzlich die Linge eines nicht fiir die x-y-Ansteverung segmeniierien Teils
des Piezorshrehens beriicksichtigt werden. Nach Abb. 3.11 gilt fur die zuséizliche Auslenkung
néherungsweise R S R T R '

f

Ax,=f-a=—-Ax . ' T (3.4)
L,

Der experimentell bestimmte Auslenkungsfaktor C, ., ist daher zu vergleichen mit dem um

den Summanden aus Gl. (3.4) ergénzten theoretischen Auslenkungsfaktor C, aus Gl (3.3b)

- £ t .
Coorn =Co +—C,.=C.(1+—) . (3.5
o = Co 1+ ()
In Abb. 3.9 ist eine der Messungen auf HOPG mit atomarer Auflésung zu sehen, aus denen
fiir kleine x- bzw. y-Auslenkungen die Auslenkungsfaktoren

Abb. 3.11; Schematische Darstellung zum EinfluB}
der Einbaulinge ¢ der Tunnelspitze auf
die laterale Auslenkung der Feinposi-

tionierainheit des RTM
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nm nm
C = 106—‘]— und C =111

~
Lo
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by Y

ermitteli wurden. Der theoretische Wert fiir den lateralen Auslenkungsfakior nach Gl. 3.5, der
beziiglich der Finbaulange der Spitze korrigiert ist, betrigt

nm
Cx,kon = 8. 9 "V

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

angesteuert werden, und die im piezoelektrischen Rohrchen aufirctenden Verspannungen in
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 durchgefithri. Im Vergieich mit den Auslenkungsfakioren fiir kleine
Rasterbereiche aus Gl (3.6) ergaben sich jeweils um etwa 20% groBere Werte. Dies kann
durch das GroBsignalverhalten von Piezomaterialien erkldr werden; im Grofsignalbereich
verdoppelt sich die Steigung der Auslenkungskurve annihernd, bevor sie sich einem
Sittigungswert nihert.

Die Kalibrierung der z-Auslenkung des piezoelekirischen Rohrchens ist insbesondere in
Hinblick auf die Messung der Abstandsabhingigkeit der Barrierenhthe von groBler Bedeutung,
Fiir ein radial polarisiertes piezoelekirisches Rohrchen betriigt die statische Ausdehnung in
Richtung seiner Symmetrieachse, die in der Regel als z-Richiung fesigelegt wird, nach

Locatelli et al. [3.14]

Az-—-—i—‘?-dH-U:mC U (3.7)

Mit Gl. (3.7) und den Piezo-Daten aus Anhang 1 ergibt sich flir das eingebaute Fiezorhrchen
ein theoretischer Auslenkungsfaktor o | ' '
C, =3.61°=
: vV
Fur die Kalibrierung der z-Auslenkung des piezoelektrischen Rohrchens auf atomarer Skala
eignet sich eine Stufe einer HOPG-Probe wie in Abb. 3.12. Der Abstand zweier Atomlagen im

Schichtsystem HOPG betrégt ¢, /2=3.348nm [3.15]. Eine Auswertung des Regelsignals firr
Linien orthogonal zur Stufe ergab einen Auslenkungsfaktor

. nm .
_ Cz.exp = 35—-V" .- . (38)
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Abb. 3.12: 32_-12_:' Doppelstufe -auf HOPG - abgebildet mit .einerr ‘elekirolytisch - hergestellten |
S Woiﬁ‘am-’i‘unnelspxtze bei U, =-5mV(Probe) und J=0.5nA bei einem Dmck
" von p 1-107 ' mbar . Die GroBe des Bﬂuausschmttes betragt 8nmx8am. S

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 fur das.an Luﬁ arbeltende RTM nut gieichem Plezorohrchen [3 8]

zexgen eme gute Uberemstunmung
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3.4 Konzeption des ¥ -Systems . .

Eine Untersuchung 3_kon‘t_an1inajtionsﬁ_’cier_-" Festkorperoberflachen.. setzt ‘voraus, dal} die
Probenherstellung und - die :Messungen iﬁnijer U}t:@hochvakuumbedingunge_r_;_-.durchgeﬁihrt
werden. Daher wurde ein Ultrahochvakuum-System ﬂnt Préparationskammer, Probenschleuse
und REM/RTM-Kamimer geplant und aufgebaut. 'E_n-&er_Prﬁparationskammer _s_,_ind verschiedene
Methoden zur Probenreinigung moglich und - es kénnen éﬁnne _Schichten mit verschiedenen
Verfahren hergestellt werden. Ein kombiniertes LEED/Auger-Syst&m_:';éﬁnﬁglicht in der
Priparationskammer sowohl eine Untersuchung der Kristallstrukiur mit LEED (Low Energy
Electron Difftaciion) als auch eine Bestimmung der chemischen Zusammensetzung der
obersten Atomlagen der Probenoberfliche mittels Augerelekironenspekiroskopie.

Abb. 3.13: Rasterelekironenmikroskopische Beobachtung der Bewegung der Tunnelspitze
iiber einem Strichgitier als Teststruktur. Die Breite und der Abstand der Stege
aus Aluminium betragen jeweils 1.2um . Das Substrat ist ein p-dotierter Silizium-
Wafer. Die Tunnelspitze wurde ausgehend von der Position in {8) mit einer

Offsetspannung lateral um 2um bewegt.
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S \_ \"Eﬁusionszciie Sl
o - Elektronenstrahiverdampfer ST
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| spekwometer -
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Transferstange ||

. LEED/AUGER- SE-Detektor

.- Manipulator [;-_l L
TR ST T ‘Sysiem

. "optisches Mik_roskop—/'.- Tl

In der REM/RTM-Kammer ermoglicht die Beobachiung mit einem REM eine kontrollierte
Annihening von Tunnelspiize und Probe. Als MaB fir den Abstand zwischen Tunneispiize und
Probe bei der Anngherung dient der Abstand zwischen der abgebildeten Spi‘tze und ‘dem von
der: Spitze beziiglich dem SE-Detektor abgeschatteten Bereich (vgl. Abb. 3. 13) ‘Neben der
Anngherung kann wie in Abb. 3.13 die seitliche Bewegung der Tunnelspitze iiber der Probe rmt
dem REM beobachtet werden. AuBerdem kann die Gestalt der Tunnelspitze vor und nach einer
RTM-Messung iberwacht werden. Darliber hinaus soll das REM bei zukinftigen Messungen
dazu dienen, einen bestimmien Probenbereich nach einem zwischenzeitlichen Préparations-
schritt in der Préparationskammer wiederaufzufinden.

Als Aufstellungsort fiir das UHV-System muBte ein unterkellerter Erdgeschofiraum genutzi
werden. Um  eine Ankopplung des Trittschalls durch den schwimmenden Estrich
auszuschlieBen, wurden -vom Estrich entkoppelt- VA-Scheiben mit Speziaimortel an den
Positionen fiir die Lufifederelemente direkt auf der Betondecke angebracht. AuBerdem wurde
die Betondecke unterhalb der Aufstellungspunkte mit Stahltrdgern gegen das Fundament des
Gebéudes verklemmt. Das UHV-System mit einer Masse von ca. 900kg ist in einem Rahmen
aus. Stahltrigern angebracht, Dieser Rahmen ruht mit seinen vier Eckpunkten auf ein Meter
~hohen Lufifederelementen [3.16]. ST TR
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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 Aufnahme der-in ‘Abschnitt 3.4.3. beschriebenen Probenhalter umgestaltet.
Zur :._Reinigung_ von '.Broben ‘ermdglicht eine. weitere . Modiﬁka_t_ibn 'h__eben ‘einer - indirekten
Heizung -der Probe mit einem Wolframwendel auch eine Probenheizung durch direkten
tromdurchflu [3.18]. Abbildung 3.16 zeigt den Maripulatoraufsatz ‘zur Aufnahme eines
Probenhalters (vgl. “Abschnitt 3.4.3). Auf die beiden I'Gemmstreifen,' mit denen die Probe im
Probenhalter befestigt ist, _dp&cken im Manipulatoraufsatz zwei Klemmfedern aus Tantal; diese
Kontaktierung éfméglicht_ eine Heizung der Probe durch direkten StromdurchfluB. Mit Hilfe
eines Infrarotpyrometers wurde die Probentemperatur im Bereich von 500°C bis. 1100°C in
Abhé_ngigkeit vom Probenstrom kalibriert. ‘Von D_épper_-[B.-IS] W:de_-e_i_ne.Rechne:steuemhg
zur. Regelung ‘des  Probenstromes  entwickel, .._ini_t.i:'_der. - das E"a'uI‘J:)_rth?_.tischue. Fahen . _'ﬁzon
'I‘_emp_eraturrampen._méglich ist. .Djas ‘Steuerprogramm -zur Regelung der Probentemperatur 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. S _ e
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 Bedampfung

_
.

- Klemmstreifen :
_ : Erdung
' Adapt
Probentale — Adapte
""“.Manipul_a_torkopf .

-Heizwendel

'=Abb.-3.l_6' - Schematische Schaittdarstellung des Manipulatoraufsatzes mit Probenwiirfel
o nach [3.18]
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Abb.3.17: - Aufnzhme des umgebauten Manipulators

Kithischild fir fliissigen Stickstoff ausgestatiet. Dariiber hinaus wurden die Rohrstutzen der
Flansche fiir die Verdampferquellen mit konischen Tillen aus Kupfer versehen, die
Wirmekontakt mit dem Kithischild haben und bis nahe vor die Verdampferquelle reichen. Auf
diese Weise kann die von den Verdampferquellen unnotig abgestrahlte Wirmeleistung
abgefiihrt werden, und eine Druckverschiechierung durch eine zu starke Autheizung der
Rohrstutzen wird weitgehend vemm.de Die mittlere Verdampferposition ist mit einem
Elektronenstrahiverdampfer bestiickt. En einem weiteren Rohrstutzen steht eine Effusionszelle
mit einem widerstandsbeheizien bon_utncmuege; als Verdampferguelle zur Verfligung. Diecse
Effusionszelle wird zur Herstellung von Goldschichien im Submonolagenbereich genutzt. In
Abschniit 5.2.1 werden fiir die Effusionszelle die Aufdampfraten fiir Gold anhand von Si-Au-

Uberstrukturen im Submonolagenbereich ermittelt. Beim Verdampfen von C-sld mit einer
14

10_10 mhay

_____________ +taoademinls atagr ir
E iiUal , il

Temperatur von 1200°C ist der Restgasdruck etwa p-
p=2-10"mbar. Ein Vergleich der mit dem Quadmpolmassenspektrometer in der
Préparationskammer  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, dall der Partialionenstrom der einzelnen Afom- und Molekiiimassen
durchschnittlich auf das 1.3fache ansteigt. Ausnahmen biiden Wasserstoff und Stickstoff. Der
Partialionenstrom von Wasserstoff steigt auf das Vierfache an und der von Stickstoff
verdoppe_it-'sich. Der Anstieg beim Stickstoff ist durch die erhohte Stickstoffabgabe des




3 Planung des UHV-Systems mit REM/RTAM-Kombination 29

Bomitrid-Tiegels bei hohen Temperaturen begriindet. Jede der Verdampferquellen verfiigt tiber
einen separaten Shutter.

Die 4-Gitter-Optik [3 19] in der Préparationskammer eignet sich fiir LEED-Experimente und
als RFA (Retarding Field Analyser) fir die Augerelekironenspekiroskopie. Die
Elekironenkanone des LEED/Auger-Systems ist mit einer Gliihkathode aus Lanthanhexaborid
ausgestattet. Die Beschleunigungsspannung betrdgt maximal 3.5kV. Zur Fokussierung des
Elektronenstrahles wird ein Linsensystem verwendet. Bei der Augerelektronenspektroskopie
wird die Energieverteilung der von der Probe emittierten bzw. reflektierien Elektronen mit
Hilfe einer Bremsspannung bestimmt [3.20,3.21]. Die Elekironen 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 internen Linearverstellung mit bis zu 120mm Hub ausgesiatiet, und es kann damit
gegebenenfalls in den Rohrstutzen zuriickgezogen werden, der mit Hilfe eines Shutters optisch
dicht verschlieBbar ist.

Die Préparationskammer wird mit einer 230s-Ionengetterpumpe wund ¢iner
Titanverdampferpumpe mit Kihlschild evakuiert. Zur Bestimmung der Restgaszusammen-
setzung steht ein Quadrupolmassenspekirometer zur Verfligung, 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-Priparationskammer ist eine
Probenschleuse; das Einschleusen neuer Proben ist damit ohne Beliifien der
Priparationskammer moglich. Zum Abpumpen der Probenschleuse steht eine

Turbomoiekularpuimpe it einem Saugvermdgen von Z00ls zur Verfligung.

3 4.2 ii@mbma*’mﬁ von REM und RTH 1 im Eﬁir&ﬁecﬁm%@um

- Gerber et al. [1.2] verfligen bereits seit 1985 iiber die Kombination eines Rasteri‘unnel-
mikroskopes mit einem Rasterelektronenmikroskop. Sie haben ein auf einem Viton-Stack
gelagertes "pocket-size"-RTM in die Untersuchungskammer -'éines HB-100 ”SEM/S_AM ___de_r
Firma Vacuum Generaiors eingebaut. Der Basisdruck dieses Systems ist p=1- 10 mba_r . Sie
erreichen  bei Kombmatlon dieser  beiden Mlkroskople-Techmkeﬁ " mit dem
I _:Rasteriunnekrﬁkroskop atomare . Auflosung -auf  HOPG,  die Auflosung ‘des
- Rasterelektronenmikroskopes wird jedoch durch Bewegungen der GroBenordnung :103_2(__);111‘1
:-_ der im RTM eingebauten Probe gegeniiber der Objektivlinse des_ SEM stark verschiechtert.
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Darauthin =~ haben  verschiedene  Arbeitsgruppen  Rastertunnelmikroskope  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° rabar, bei
[3.26] bzw. [3.27] wird der Basisdruck mit 107 mbar bzw. 107 mbar angegeben. Es hat sich
gezeigt, dall die Verwendung einer zusiizlichen Dampfungseinheit (z.B. eines Viton-Stacks)
zwischen dem Probentisch und dem RTM sich negativ auf die Auflésung des REM auswirken
kann [1.2,3.26].

Rosolen et al. [3.33] realisieren eine REM/RTM-Kombination zur Untersuchung von
Nanostrukturen, die bei einem Basisdruck von 1-107° mbar arbeitet, sie erreichen jedoch mit
dem REM nur eine Auflosung von 100nm. Ehrichs et al. [3.34] erzeugen in einer UHV-
Kammer (Basisdruck 2-107° mbar) mit einem RTM auf einern Silizium(111)-Substrat
Leiterbahnen aus Nickel mit einer Breite von nur 50nm. Diese Strukturen konnen nach Offnen
einer Blende zu einer REM-Mikroskopsiule hin abgebildet werden, wobei der Druck nur um
eine halbe GréBenordnung ansteigt. In fast allen genannien REM/RTM-Kombinationen wurde
als Winkel zwischen dem Elektronenstrahl und der Probennormalen 45° gewihli (vgl
Abschnitt 3.1).

Stemmer et al. [3.35] verwenden zur Untersuchung biologischer 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 geheizte Kathode der Feldemissionselektronenquelle besteht aus einer <111>-
orientierten Wolframspitze mit einem Verrundungsradius von 100nm und einem Anodensystem
mit dem neben einer Beschleunigung auch eine Blndelung der Elekironen erreicht wird. Der
damit erzeugte Elektronenstrahl besitzt einen Durchmesser von 10nm und eine Stromdichte
von 10°A/cm® Der im Vergleich zu einer herkommiichen Glihkathode um drei
GroBenordnungen kleinere. Strahlquerschnitt und die um dre GroBenordnungen hohere
Strahlstromdichte sind die Voraussetzungen fiir eine hohe Auflosung verbunden mit einem
_groBen Signal«Ra;uschverhaitnis. Auch die 'Schwankung AE der Elekironenenergie ist mit
0.2eV gﬁnstiger als bei einexf _Gﬁ_ihkaﬁhode mit 1eV. Die Feldemissionselekironenquelle
_":'ermc‘_igﬁcht_ in ‘Verbindung rmt .:der guten Elektronenoptik eine Auﬁc‘isung von 2nm bei einer

_-"Beschleunigungsspannung _ﬁr__on 'ZSRV.'“Darﬁber'ﬁhaaus wird im Niederspannungsbereich mit
- einer Auflosung von 15nm bei einer Beschleunigungsspannung von 1kV ein sehr guier 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 Beschleunigungsspannung von 25kV in 1kV-Schritten gewihlt
werden,

Da der Betrieb der Feldemissionselektronenquelle einen Druck besser als 5-107° mbar im
Kathodenbereich erfordert, wird die Mikroskopséule des S-800 mit drei Tonengeiterpumpen
differenziell evakuiert. Im unteren Siulenteil, der mit einem vitongedichteten Veniil von der
Untersuchungskammer abgetrennt ist, liegt der Betrichsdruck des Standardsystems bei
2-107° mbar . Neben dem vitongedichteten Ventil existiert im unteren Saulenteil 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 Mikroskopsiuie des S-800 vergieichsweise gui. Er ermoglicht
im Bereich der erwihnten Schwachstellen vakuumtechnische Verbesserungen, flir die fiir den
Bedarfsfall bereits im Vorfeld ein Konzept und detaillierte Konstruktionsinderungen
ausgearbeitet wurden.

Die Integration der REM-Sdule in das UHV-System erforderte bereits werksseitig eine
Reihe von Modifikationen gegeniiber dem Standardgerit. So wurde mit der Firma Hitachi
vereinbart, daB die Mikroskopsiule, der Aperiurblendenwechsler und  der
Sekundirelekironendetekior jeweils mit Conflat-Flanschen ausgestattet sind. Neben der
Ausheizbarkeit des Aperturblendenwechslers und des Sekundirelektronendetektors bis zu einer
Temperatur von 130°C wurde von der Firma Hitachi zugesichert, dall bein 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 Mikroskopséule wird nach wie vor mit drei %nengpt erpumpen
evakuiert. Um nach einer Beluftung der Mikroskopsiule den Startdruck der
Ionengetterpumpen herzustellen, wurde das Turbomolekularpump-System zum Ai‘;pﬁmpen der
REM/RTM-Kammer durch eine separate Vakuumleitung mit der Mikroskopsiule verbunden.
Die ausgeheizte REM/RTM-Kammer besitzt bei Betrieb des REM, d.h. bei gedffnetem
Verbindungsventil zur REM-Ssule, 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

‘avuv;uu - FYLild Adiin wARid ANEBeavVa B0 DR Rsiirriidenansil o diiie wiTALR

RTM im Ultrahochvakuum eine laterale Auflésung von 15 nm erreicht.

Um gleichzeitig mit dem REM und dem RTM Untersuchungen durchzufiihren, muf} auf die
allgemein ublichen Dampfungsmafinahmen bei Rastertunnelmikroskopen [3.36] verzichtet
werden. So zeigte sich in Testexperimenten, dafl beispielsweise ein Viton-Stack zwar die
Abbildungsbedingungen mit dem RTM verbessert, im Gegenzug jedoch #uBere mechanische
Storungen eine versidrkie Relativbewegung zwischen Probe und Elektronensirahl 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 Rethe von kommerziellen Rasterelekironenmikroskopen eine Verklemmung des RTM mit
dem Polschuh realisiert. Diese MaBnahme wirkte sich auf die Auflosung beider Mikroskope
positiv aus. Speziell dieses Problem verdeutlicht, dal bei der Verbindung verschiedener
Analysemethoden Kompromisse nOtig sind, die sich negativ auf die Empfindlichkeit der
einzelnen Methoden auswirken. Bei der REM/RTM-Kammer soll eine Wandstarke von 13mm
gine grofere Stabilitdit des REM/RTM-Aufbans gewidhrleisten 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
verdampfendes 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 verzichict, um den
ginstigen Leitwert des 14"-Wheelerflansches nicht unnétig zu verschlechtern.

3.4.3 Probentransfer

Die Proben mii einer zu untersuchenden Fliche von 4,5x4,5mm’ und ciner Dicke von

0,38mm werden wie in Abb. 3.18 in einer Einlassung eines quaderformigen Probenhalters aus
Stenan mit zwel Klemmstreifen und jeweils zwei Mi-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 beiden 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 zwei  Klemmstreifen befestigt

- werden.




3 Planung des UHV-Systems mit REM/RTM-Kombination 33

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 iibergeben 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 hiufig verwendetes Verfahren ist das Anspitzen eines Metalldrahtes aus Platin-
Iridium mit Sandpapier oder mit einem Seitenschneider wie in Abb. 4.1. Die so hergestellten
Tunnelspitzen erfitllen zwei wichtige Voraussetzungen fiir einen stabilen Tunnelkontakt; zum
einen wird sauberes Drahimaterial freigelegt, zum anderen entstehen in der Regel mechanisch
stabile Tunnelspitzen. Solche Spitzen erméglichen auf einer geeigneten Probe wie zum Beispiel

HOPG fast immer atomare Auflésung, sie besitzen jedoch den Nachiteil, daB aufgrund ihrer nor
erflichenstrukturen mit erheblichen

n geringem MaBe beeinfluBbaren Gestalt grobere Ob
Abbildungsfehlern wiedergegeben werden.

In der Rastertunnelmikroskopie hat sich eine elektrolytische Herstellung von Tunnelspitzen
weitgehend durchgesetzt. 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 Aufidsung eignen sich besonders kegelformige
Tunnelspitzen mit einem Offnungswinkel ¥ >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  flir  einen  sauberen  Tunnelkontakt ist dariiber hinaus die
QOberflichenbeschaffenheit des Spitzenapex. Dieser Bereich sollte frei von Verschmutzungen

und Oxidschichten sein. Fir die Experimenie mit der REM/RTM-Kombination sollie der

Abb. 4.1: REM-Aufnahme einer mit einem
Seitenschneider mechanisch  hergesteilten
Tunnelspitze aus Platin-Iridiumdraht
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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 {iberschreiten, damit eine
Positionierung der Tunnelspitze bei Beobachtung mit dem Rn‘\/i mu ausrezchender iateraier

Auﬂosung moghch ist.
4.1 Elekirolytische Herstellung und Vakuumgiiihung
Die Tunnelspitzen werden aus polykrstallinem Wolframdraht mit einem Durchmesser von

500um mit einer einfachen Atztechnik hergestelli. 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 Elekirolytidsung
befindet und nicht miti einem PVC-Rohrchen ‘isoliert “ist, wird ~zunichst bei einer
Wechselspannung von ‘etwa 12V gediinnt. Gegenelekirode ist ¢in ringfdrmig geformter
Platindraht. Wenn der Wolframdraht aur noch einen Durchmesser von wenigen 10pm besitzi,
wird mit einer Gleichspannung von etwa 2V poliert. Im Gegensatz zum vorangegangenen
Wechselstromiizen wird beim Polieren mit einer Gleichspannung von maximal 2V die
Entwicklung von Gasblasen, die mit einer Konvektion ~im Bereich . der -entstehenden
Tunnelspitze verbunden ist, vermieden; es bleibt eine passive Deckschicht erhalten [4.4], die
einen schonenden Materialabirag sicherstellt. Dieser fithrt zu geringen Oberflaichenrauhigkeiten
im Bereich des Spitzenapex. REM-Untersuchungen 2zeigen, “dafi die herunterfallende
Wolframspitze einen kleineren Verrundungsradius besitzt. Dies ist darauf zurlickzufithren, daf}
der-?olierprozeﬁ fir die untere Spitze unmittelbar nach dem Abreiflen unterbrochen ist. - T
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Abb. 4.3: Wolframspitze mit aufgeschmolze-
nem Apexbereich hergestellt durch
Atzen mit einer Wechselspannung
von 9V. Der Effekiivwert der
Stromstirke beim Abreien st
120mA. Es handelt sich um eine
durch Hochvakuumglithung nachbe-
handelte Spitze.

Durch den PolierprozeB mit einer Gleichspannung von nur 2V wird auBerdem verhindert,
dafB der Draht an der Einschntirungsstelle infolge einer zu hohen Stromdichte aufschmilzi und
sich aufgrund der Oberflachenspannung ein Schmelziropfen wie in Abb. 4.3 bildet [4.5]. Eine
Versuchsreihe zu diesem Phinomen zeigt, dal sich Spitzen mit aufgeschmolzenem
Apexbereich durch Atzen mit einer Wechselspannung reproduzierbar herstellen lassen. Die
Auswertung der Abmessungen der Spiizen mit avfgeschmolzenem Apexbereich in Verbindung
mit den jeweils beim Abreiflen gemessenen Effektivwerien der Stromstirke ergibt, dall eine
Stromdichte 7 =(1.2-107 £0.5-10")A/ cm® zu einer Aufschmelzung fihrt. Hintergedanke be
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 Tunnelspitze von R=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 gewiahit [4.1]. Da der Aufbau
der Feinpositioniereinheit des RTM die Arbeit mit Spannungen von annéhernd 2kV jedoch
nicht -erfaubt - (vgl. Abschniit. 3.1.1), kann dieses In-Situ-Reinigungsverfahren nicht ndher
untersucht werden. | o ' o

- Fur die Messungen der lokalen BarrierenhGhe werden als Ausgangsimaterial axial <111>-
orientierte Wolframdréhte verwendet. Aus diesen Drihten mit einem Durchmesser von 130pm
lassen sich ohne Zerstérung der einkristallinen Struktur mit dem oben beschriebenen Verfahren
keine Tunnelspitzen herstellen, sie wurden deshalb nach einer von Niemeck und Ruppin [4.5]
entwickelten und von Michely [4.6] abgetnderten Variante der "cut-off"-Technik gedtzt. Der
‘Wolframdraht w1rd “dazu wie. in. Abb. - 4.2(b) in -einer - Elektrolytlamelle angeordnet.
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Abb. 4.4: Hochvakuumglithapparatur [4.7]
Es wird ebenfalis der herabfallende Teil des Drahtes als Tunnelspitze verwendet.

Zur Reinigung der elekirolyiisch hergestellten Wolfram-Tunnelspitzen 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 170s evakuiert. Das System besitzt
einen Enddruck von p=1-10" mbar. Fir die Reinigung der Tunmelspitzen 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 iiberschritten werden sollte. Abbildung 4.5 zeigt zum Vergleich eine
ungeglithte und eine geglithte Wolframspitze. Elekirolyi-Reste, wie sie in Abb. 4.5a sichtbar
sind, verhindern h#ufig einen stabilen Tunnelkontakt mit atomarer Auflésung. Durch die
Vakuumglihung der Spitzen konnte daher die Ausbeute an "guten" Tunnelspitzen deutlich
erhoht werden.

Die im Vakuum geglihten Woiframspitzen besitzen jedoch noch eine Schicht aus
Wolframoxid, die zn Instabilititen im Tunnelkontakt fiihren kann [4.8,4.9]. Ein Entfernen
dieser Oxidschicht und eine Verbesserung der Spitzengeometrie kann unter anderem durch
Tonenbeschuff [4.8,4.10], Sputtern [4.11], Heizen durch ElektronenbeschuB [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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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 E.EE@/A@ge?mﬁiamm@ﬂﬁ@wE‘sg von
Silizi ium(111)-Proben

Das in der Diamantstrukfur kristallisierende Silizium bildet in der 8i(111)-Cberflache 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 tiber
400°C mit normaler Abkithlphase 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

mnﬁpi\ ﬂ‘l Ahh 5.1 lq‘? AIP plphn!femner‘hp lﬂ Formm ::uq::r n-!.mﬁhcnx‘hgpn Rante mit einer

Aiibra Eh WA K & wERAL

Kantenléinge von 26.88A zu sehen. Die 7 x 7-Zelie ist in zwei dreieckige Hilften unterteilt,
wobei in der linken Hilfle ein Stapelfehler gegentiber der i'egu}éfen Diamanistapelfolge sufiritt.
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 Fehistelle aus, der als Corner Hole bezeichnet wird. Die 12
Silizium-Adatome der obersien Schicht bilden in den beiden Hilften jeweils eine lokale 2 x 2-
Struktur aus. Bei der 7 x 7-Rekonsirukiion reduziert sich die Zahl der ungeséttigten Bindun-

gen (Dangling Bonds) auf 19 gegentiber 49 bei einer nicht rekonsiruierten Si(111)-Oberfliche.

Abb.51: DAS-Modell der 7x 7-Rekonstruktion der Silizum(111)-Oberflache im realen
Raum nach [5.3]. (a) Ansicht von oben (b) Seitenansicht
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5.1 NaBchemische Vorbehandlung und Heizvorgang im UHY

Die Préparation der Si(111)-Oberflichen setzt sich aus einer nafichemischen Vorbehandlung
an Luft [5.4] und einer anschlieBenden Temperaturbehandlung im Ultrahochvakuum
zusaminen. Ausgangsmaterial bei den eigenen Experimenten ist ein n-dotierter (Ph)y Si(111)-
Wafer mit einem spezifischen Widerstand von 4~ 6{cm und einer Dicke von (381x15)pm.
Die fiir den in Abschnitt 3.4.3 beschriebenen Probenhalter zugeschnittenen Proben werden mit
Aceton und Propanol entfeitet und von Pariikeln aus dem Zuschneideprozeld befreit. Die unter
Sauerstoffzufihr thermisch mit einer 100nm dicken Oxidschicht versehenen Si(111)-Proben
werden in ecinem naBchemischen Verfahren von Dumas [5.5 —~5.7,3.18] in mehreren
Reinigungsschritten von organischen und metallischen Verschmutzuﬁgen befreit. AnschlieBend
wird die Oxidschichi mit einer gepufferien Flulsiurelésung vollstandig abgedtzt. Bel diesem
ProzeB kann durch den pH-Wert der gepufferten ;FiuBsaurelosung beeinflult werden, wie gut
die Si(111)-Oberfliche mit Wasserstoff tenminiert wird. Die besten Ergebnisse erhdlt man
erfahrungsgemiB mit basischen Aizlosungen [5.8—5.10]. Eine im Anschluf kinstlich
hergestelite 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 StromdurchfluBl bei 520°C aunsgeheizt, um von der Probencberfliche und Teilen in
ihrer Umgebung moglichst alle Adsorbate zu entfernen. Zum Entfernen der schitzenden
Oxidschicht werden die Proben anschlieSend 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 priparierten Si(111)-
Oberfidchen weist in der Regel keine Verunreinigungen durch Metallatome oder Si0,-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 x7-Rekonstruktion einer nach dem

beschriebenen Verfahren hergestellten Si(111)-Oberiliche.

52 Gold auf Silizium(111)

Diag System Gold-Silizium ist aufgrund seiner Bedeutung fiir die Halbleitertechnologie
‘bereits umfassend untersucht worden. Mit dem Rasterfunnelmikroskop sollen an diesem
System lokale Messungen der Austrittsarbeit durchgefithrt werden.
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: Bexm Aufdamnfen von ' Gold “auf _Silizium bﬂden smh in Abhang:gkeit -von der
Substrattemperatur unterschiedliche Uberstrukturen aus. Die Grenzfliche Gold-Sﬂlzaum ist
sehr reaktiv. Bereits bei der Temperatur des flissigen Stickstoffs ist eine Diffusion von Silizium
in.die- aufgebrachte Goldschlcht zu beobachien, bel der smh Goldsilizid .. bildet. Be1
Raumtemperatur ‘bildet ‘sich bei Bedeckungen von weniger als 100 ‘Monolagen . Goid auf
Si(111) eine Art Sandwich-Struktur aus [5.12,5.13]. Obenauf ist eine 15A dicke Schicht einer

Legierung aus Gold und Silizium, gefoigt von einer nahezu reinen Goldschicht und schiieBlich
einet. Scmc‘lt mx.. emer Zusammenseuzung &e_ ‘dem eutektischen = Gold-Silizium-Kristall
(Aumslm) O R TS T VR

5.2.1 Aufdampfen von Gold auf Si(111) bei Substratiemperaturen vor 500°C
Fiir eine Substrattemperatur von 500°C bilden sich beim Aufdampfen von Gold ausgehend
von der Si(111)7x7-Rekonstruktion zunichsi bei einem Bedeckungsgrad 6=0.4 cine
S1(111)5x1Au-Uberstmktur ‘bei -#=1 eine Sl(lll)\jg x 3 RBO"Au—Uberstruktur und. bei
=15 eine Si(111)6 x 6 Au-Uberstruktur aus [5.14—5.16]. Der Bedeckungsgrad & gibt dabei
das Verhaltms der Zahl der adsorbierten Fremdatome zur Zaht der Unterlagenatome an [5. i’?]
Das Gold wurde -mit - einer Effusionszelle 'aufgedampﬁ (vgl. . Abschnitt 3 4 1}; - die
Aardamprra_ten_ wurden ‘anhand der sich ausbildenden Si{111)-Au-Uberstrukturen - ermittelt
[318] Fiir eine Temperatur von 1200°C des Bornitrid-Tiegels der. Effusionszeﬁe-ergibt sich
eine Aufdampirate voi . {2.9+0. 3) -107°ML/min bei einem Restga saruck vori. 3107 mb
: ﬁzr 1400°C eme Aufdampfrate von (0 1+0 OZ)MLIImn bel emern Restgasdmck von
Beim Aufdampfen von Gold auf eine Si(l H) Ob\,rﬂache mit 7 X T-R\,konstruktion bei einer
_Substra‘stemperatur Von '500°C bildet - sich fiir emen Bedeckungscraa 9 0.4 eine
:Sl(_l_ 11)5x1Au-Uberstruktur aus.. Eine LhED-Aumahmg.meser.UbersrruE;;u_zj ist in ‘Abb. 5.3b

Abb. 5.2: Modell zur Anordnung der

@ @/_Sl Atome einer Si(ll-l)\/g x/[3R30°Au-
O ? Us—z A Uberstrukiur im reaien R;pm {Aufsicht,
O """ 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] aufgestellt.

Das LEED-Bild einer Si(111)4/3 x /3R30°Au-Uberstruktur, die sich bei einem Gold-
Bedeckungsgrad 6=1 auf einer 7 x 7-rekonstruierten Si(111)-Oberfliche bei 500°C ergibt, ist
in Abb. 5.3¢ zu sehen. Qura et al [5 15] haben 1985 durch Streuung von Alkaliionen das
vorliufige 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 f3 x /3 -Uberstruktur 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 einemn 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. o

In Abschnitt 6.3.3 werden fiir eine mit einer Monolage Gold bedampfie Si(111)-Oberfliche
mit sauberer /3 x /3R30°Au-Uberstruktur im LEED-Bild RTM-Untersuchungen der
Topographie im Konstanistrombeirieb und Strom-Abstandsmessungen’ der Barrierenhohe

vorgestellt.
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6 Messung der Barrierenhthe mit dem RTM

Diesem Kapitel vorangestellt sei ein Abschnitt mit der Definition der Austrittsarbeit fiir ein
Metall bzw. flir einen Halbleiter in Verbindung mit einer kurzen Darstellung der wichtigsten

Methoden zur absoluten Messung einer Austrittsarbeit.

5.1 Austrittsarbeit: Definition und absolute MeBmethoden

Die Elektronenaffinitdt y entspricht der Energiedifferenz der potentiellen Energie £, fiir

Elektronen im Metallinneren (konstantes Potential nach dem Modell freier Elekironen) und der
Energie £ in unendlicher Entfernung von der Metalloberfliche im Vakuum fé.l}. Die
Austrittsarbeit ¢ eines Metalles entspricht der Energiedifferenz zwischen einem Elektron der
Fermienergie £, () und einem Elekiron in unendlicher Entfernung von der Metalloberfldche
im Vakuum (z. B. [6.1,6.2]).
Diese Definition der Austrittsarbeit 148t sich auch auf einen Halbleiter erweiiern. Bei
Halbleitern sind im aligemeinen die Zusiinde an der Fermikante unbesetzt, man kann jedoch
bei den fiir die Emission erforderlichen hohen Energien die Verteilungsfunkiion der Elektronen
durch die Maxwell-Bolizmann-Verteilung ersetzen.

Die Methoden zur absoluien Messung einer Austrittsarbeit basieren auf der Elekironen-
emission aus einer Probe, die angeregt wird durch hohe Temperaiuren (Glithemission), durch
Beleuchtung (Photoemission) oder durch hohe elekirische Felder (Feldemission), um nur die
wichtigsten Arfen der Energiezufihr fiir die Emissionsphinomene zu nennen. Bei den
genannten absoluten Methoden zur Bestimmung der Austritisarbeit ist jeweils zu

Abb. 6.1; Schema mit den diskreten T Vix)
Energien E,, E, und Ee zur
Defiriition der Austsittsarbeit und der 2= Ts T
=
Elektronenaffinitit an einer Metall- = 2
g |E
oberfliche [6.1] = g
% 85
=] o
= g
E 5
=
=2
=
s x

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

Damit bei einem Glithemissionsexperiment keine Begrenzung des Stromes durch eine
Raumladung auftritt, miissen mit einem hinreichend groflen elektrischen Feld alle austretenden
Elektronen von der Oberfliche abgesaugt werden. Man nimmt zunéchst an, dafl dieses Feld so
klein sei, daB es den Potentialverlauf nicht beeinflult. Fir die Glihemission ist die
Sattigungsstromdichte j, einer Metalloberfliche der Temperatur T gegeben durch die
Richardson-Dushmann-Gleichung [6.1]

fral

5

jG{T,F=O}:A'(§'T2'6XP(—k¢ } (6.12)

mit der universellen Konstante

m-kl-e A
A=4r. E =120 . 6.1b
» cm?®-K? (6.10)

& ist der Mittelwert des Durchlissigkeitskoeffizienten der Elekironen vom Metail ins Vakuum.

Da die Messung ecines S#ttigungsstromes die Verwendung eines elekirischen Feldes
erfordert, ist fir die resultierende Erniedrigung des Potentialverlaufs an der Oberfliche eine
Korrektur in Gl. (6.1a) nétig {6.1—6.3]. Ein emittiertes Elekiron stehi fiir Abstdnde x von
weniger als ein bis zwei Gitterabstidnden (x <x, = Inm) von der Oberfliche zunichst unter
dem Einflu kurzreichweitiger Krifle, deren GroBe durch die Anordnung der Atome in der
Oberflache bestimmt wird. Fir Abstdnde x>x, wird dann das Elekiron vom Metall im
wesentliche;; durch die Bildkrafi

Abb. 6.2: Schema zur Glithernission
von freien Elekironen aus einem
Metall. V'x) ist die potentielle o i
Energie eines Elektrons auflerhalb Ap
des Metalls nach Gl. (6.4).

Bildkraftpotential
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angezogen. Das Anlegen eines elekirischen Feldes F bewirkt eine zur Bildkrafl
entgegengesetzt gerichteten Kraft

K,=-eF ' (6.3)

auf das emittierte Elekiron. Als potentielle Energie des Elekirons auflerhalb des Metalls ergibt
sich damit flir Abstinde x > x,
2
e 1 (6.4)
67meg, x

Vix)=y-2-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 A erniedrigt und betrigt

1 (e F
@(F)=¢—Afp=¢——~/ : (6.5)
2V 7-g,

Eine Berticksichtigung dieser Korrektur in Gl. (6.1a) fuhrt zur Sattigungsstromdichte

k- T

B

G (T, FY=4-6-T -exp[— i A‘”) (6.6)

mit der Konstante A aus Gl. (6.1b).

Zur Bestimmung der Austrit{sarbeit des Emiifers ist die Abhéngigkeit des Sittigungsstromes
Jo von der Temperatur 7 und der Feldstirke F des angelegten elekirischen Feldes zu messen.
Aus einer Aufiragung von In j, gegen JF (Schottky plot) ergibt sich durch Extrapolation der
Saitigungsstrom . (7,F = 0). Die Steigung der Kurve, die sich bei einer Aufiragung von
n(j, (T,F=0)/T?) gegen UI (Richardson piot) ergibt, fitht zur nach wie vor
temperaturabhingigen Richardson-Austrittsarbeit ¢ {6.2].

Fir die Photoemission gibt Fowler [6.2, 6.4] eine Beziehung zwischen der Photostromdichte
Jp und der auf einen homogenen Leiter mit der Temperatur T eingestrahiten Lichtenergie hv

Jo =C-Uy - T)? -f(%‘?—)) | (6.7)

mit sv, = ¢ an. Nahe der photoelektrischen Schwelle ist C unabhéngig von der Temperatur
und der Frequenz. fist eine theoretische Funktion [6.4].

~ Zur Bestimmung von ¢ wird 7, bel konstanter:Temperatur in Abhingigkeit der Lichtfrequenz
v [6.4] oder bei konstanter Lichtfrequenz in Abhiéingigkeit der Temperatur 7 [6.5] gemessen.
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Die fir einen mefbaren Feldemissionsstrom erforderlichen Feldstirken grofer als
107 V/cm konnen erreicht werden, wenn der Emitter die Form einer Spitze mit hinreichend
kileinem Kriimmungsradius hat. Der Feldemissionsstrom wird durch die Fowier-Nordheim-
Gleichung [4.1,6.6]

3

154.10°5. F2 2 JF
jp = 124710 exp ~6.83-107-%-v(3.79-10“‘—-—-—J Alem®  (6.82)
@1 (3.79 107 —”F) ’ v
| ?

beschrieben. 7 und v sind tabellierte Funktionen [6. 6]. Die Feldstirke

U S . .

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 Auftragung der Mefergebnisse in der Form In j,. /F* gegen 1/F ergibt sogenannie
Fowler-Nordheim-Geraden, aus deren Steigung die Ausirttsarbeit ermittelt werden kann.
Durch einen geeigneten MeBaufbau [6.7] kann bei Feldemissionsexperimenten die
Austrittsarbeit flir Bereiche der Emitterspitze mit unterschiedlicher Kristallorientierung

bestimmt werden.

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

proportional zu

IzU-exp(—A-,‘/E-s)

mit 4= 1.0251/eV A, der Barrierenhohe ¢ in eV und dem Tunnelabstand sin A (vel
Gleichung (2.1)). Mit dieser Beziehung wird in der Rastermnneinﬁkroskop_ie die Ba,;_'ri_erenhéhe
B haufig definiert als S e e
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sich in der Finheit ¢V, sofern die Abstandséindenin

J58. 41w Y » w3z LAty Ll

et

rrierenhdhe ergib n
A eingesetzt wird [2.16]. Bei Verwendung der Gleichung (6.9) 188t sich aus einer Messung
des Tunnelsiromes in Abhingigkeit vom Tunnelabstand zunichst die Barrierenhthe B
{(apparent barrier height) bestimmen. Mit Hilfe der Beziehung

dic Barrigrenhshe

Pt
o
iy
o=

o

1
B = §{¢S +@p — EQUI)

kann anschiieBend bei Kenntnis der Austrittsarbeit der Tunnelspitze ¢ die Austritisarbeit der
Probe ¢, berechnet werden, wobei der Term [eU l fir kleine Spannungen vernachldssigi
werden kann.

Fine guantitative Auswertung von Strom-Abstandsmessungen unter Anwendung der GlL
(6.9) und (6.10) setzt also voraus, dall die Austrittsarbeit der Tunnelspitze bekannt ist. Aus
diesem Grund wurden bei den eigenen Messungen <111>-orieniierte Wolframeinkristalle als
Tunnelspitzen verwendet, da fiir diese aus Messungen mit dem Feldionenmikroskop (FIM) die
Austrittsarbeit recht genau bekannt ist [4.1].

Alternativ zu Strom-Abstandsmessungen kann die Barrierenhohe aus der Messung der
Abhingigkeit des Tunnelabstandes s von der angelegien Spannung U bei konstantem
Tunnelstrom I bestimmt werden [6.8—6.10]. Die der Gl. (6.9) entsprechende Beziehung zur

Bestimmung der Barrierenhdhe lautet dann

¥ } 2
3:0.952-_(5—4@} . (6.11)
. \ &« )
Eine weitere Moglichkeit zur Bestimmung der Barrierenhthe mit dem RTM ergibt sich aus

Abstandsmessungen im Feldemissionsbereich [6.8]. Die bei Spannungen von einigen zehn Volt
aufgezeichneten Strom-Abstandskurven konnen mit der Gleichung

inheit wie in Gl. (6.9).

jn
)
o]
b1

Eine Reihe von Arbeitsgruppen [6.11—6.14] prisentieren dariiber hinaus sogenannte "local
barrier height"-Bilder. Beim Abrastern eines Probenbereiches wird der Tunnelabstand s mit
einer Modulationsfrequenz 7 normal zur Probenoberfliche um As moduliert. Die
Modulationsfrequenz wird so groB gewihit, daBl der Regelkreis diese Modulation nicht
ausregeln kann; die Amplitude betrigt wenige Zehntel A. Das Modulationssignal AlnZ/As
‘wird mit einem Lock-In-Verstdrker verarbeitet und mit dem Rechner eingelesen. Gleichzeitig
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wird hiufig ein Bild im Konstantstrombetrieb aufgezeichnet, sofern das MeBdaten-
Erfassungsprogramm dies erméglicht

In Abb. 6.3 sind flir einen Bereich einer HOPG-Probe mitf einer atomaren Doppeistufe die
gleichzeitig im Konstantstrombetrieb und im "local barrier height"-Betricb gemessenen
Aufnahmen gegenitbergestellt. Die Stufe in Abb. 6.3a3 wird im "local barrier height"-Bild in
Abb. 6.3b als dunkie Linie abgebildet. Dies enispricht gemiB Gl. (6.9) einer kleineren
Barrierenhdhe ‘in der Umgebung der Stufe. Die beiden angrenzenden Flichen werden wie.
erwartet mit gleicher Intensitat 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 betragt
.. 9nmx 9nm. Es wurde mit einer Platin-Iridiumspitze bet einer Tunnelspannung
U; = -5mV (Probe) gemessen. - o .
‘Hosaka et al. [6.15] konnen mit dieser Abbildungsmethode im Gegensatz zur RTM-
Abbildung im Konstanisirombetrieb auf polykristallinem Silizium Bereiche identifizieren, in
denen Arsenionen implantiert worden sind. i o | o
- Wiesendanger et al. [6.13] weisen darauf hin, daf die chhtung der Modulation nicht immer
mit. der Richtung der Oberflichennormalen des ‘Jokalen Oberﬂachenelementes -identisch ist.
Oberflachenstrukturen wie zum Beispiel Korngrenzen ﬁzhren daher zu medngeren Werten fiir
dze Bamerenhohe als Modulationssignal wird |

cdinl dinl o e

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

Diese Hypothese wird gestiitzi durch Messungen von Gdémez-Herrero et al. {6.8]. Ste
erhalten bei Abstandsmessungen auf Ni(110) mit einer gereinigten Wolfram-Tunnelspitze
sowoh! im Tunnelbereich als auch im Feldemissionsbereich mit dem RTM Barrierenhthen von
etwa 5eV. In bestimmten Probenbereichen jedoch bestimmen sie bei Abstandsmessungen im
Tunnelbereich fiir die Barrierenhohen Werie von wenigen Zehntel eV und auch im
Feldemissionsbereich Werte von nur.3.2eV. Sie deuten dies als einen * ‘echten” Effekt: Eine
Kontamination der Probenoberflache, die im Tunnelbereich __bei Abstinden von wenigen A zu
deutlich kleineren MeBwerten fur die Barrierenhthe fuhrt 'érgib‘t auch im Feidemissionsbereich
bei. Abstanden von 10-20& eine ‘Absenkung der BarrierenhShe von. SeV auf emen ﬁxr
kontaminierte Oberfldchen erwarteten Wert von 3.2eV. R TEE

Coombs -und - Pethica [6 17,6.18] erkldren die hiufig aufiretenden medngen RTM
MeBwerte fir die Barrierenhohe 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

piezoelektrischen Steligliedes.

6.2.1 Verhalten der Barrierenhihe fitr Tunnelabstinde keiner 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 Sifber-Oberfléiche
fest, daﬁ die Barrierenhshe B fiir Tunnelabstinde s < 3A deutlich abnimmt. Ferner ist in ihren
Strom-Abstandsmessungen kurz vor dem Kontakt zwischen Tunnelspitze und Probe ein
Widerstandsplateau (Stromplateau) zu erkennen. In Abb. 6.4 sind zwei Abstandsmessungen
von Gimzewcki et al 'f6 19,2. i‘ﬂ zu sehen. Bei einem Vergleich der beiden Kurven wird
jedoch deutlich, daB trotz gleicher Exnenmenﬂerbedmgungen das Widerstandsplatean sehr
unterschiedlich ausgepragt ist.

An dxeser Stelle soll kurz die bereits in einer Reihe von Uberlegungen und Gleichungen
aufgetretene Grofle des Tunnelabstgndes s e‘tw_a_s_ niher betrachiet werden. Unabhéngig davon,
ob der Tunnelabstand s zunachst formal als Abstand zwischen den Atomkernen oder den
Atomhdllen der am néchsten zueinander liegenden Atome im Tunnelkontakt definiert ist, kann
der Tunnelabstand experimentell nicht genau bestimmt werden. Gimzewski et al. [6.19,6.20]

“interpretieren den sprunghaften Stromanstieg in ihren Sirom-Abstandskurven in Abb. 6.4 als
elektrischen Kontakt 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
' polykristallinem Silber bei einer konstanten Tunnelspannung U Prove = —20mVY
nach Gimzewski et al. [2.17,6.19] '

Abstandsmessungen mit Kontakt einen typischen Hystereseeffeki beobachten und an der Probe
eine deutliche Verdnderung 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)-
Oberflachen bestitigt. Aus ihren Messungen bestimmen -sie einen Kontaktwiderstand ___ﬁir:_&en
Kontakt zwischen Tunnelspiize und Probe von etwa 24k,

Lang [2.16,2.17] berechnet die Abhingigkeit des Tunnelwiderstandes bzw. . des
Tunnelstromes fiir kieine Tunnelabsténde bis-hin zum Kontakt durch ein einzelnes Atom
zwischen -Tunnelspitze und Probe. Bei seiner' Berechnung: verwendet er nicht .l"a'_ﬂgei‘.-'die
zeitabhiingige 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 vernachlédssigt
werden kann. Zwei zunichst gleiche Metallelektroden werden im Jellium-Modell mit 7, =2
beschrieben. Eine der beiden Elektroden wird mit einem Natriumatom versehen, das die
Tunnelspitze reprisentiert. Der Tunnelabstand s reicht in der Modellbetrachtung von Lang
vom Kern des Spitzenatoms bis zum posifive background edge der Probenelektrode. Befindet
- sich das Natriumatom in der Miite zwischen beiden Metalloberflachen, komrnt es zum Kontakt
zwischen : Tunnelspitze -und. Probe. Im "Fa_li _eines Natriumatoms _bere_chnet_ Lang. Zgﬁir__l;en
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Abb.6.5: * Abstandsabhéngigkeit der Barrierenh$he nach Lang [2.16] berechnet fur zwei
Metalielektroden, von denen auf einer ein Natriumatom adsorbiert ist, das die
Tunnelspitze repriasentiert. Die Austrittsarbeit der Probe wird als 3.9eV
angenominen und ist als durchgezogene Linie dargestelit.

Kontaktwiderstand von 32k€). In Abb. 6.5 ist die fiir ein Natriumatom von Lang [2.16]
berechnete Abstandsabhéngigkeit der BarrierenhOhe zu sehen. Die von Lang berechnete
Abstandsabhéngigkeit des Tunnelstromes zeigt cine gute Ubereinstimmung mit - den
Ergebnissen von Gimzewski et al. in Abb. 6.4 [6.19,6.20].

In Erginzung zu den Berechnungen ‘zur Absiandsabhiingigkeit der Barrierenhche von
Binnig et al. [6.9] und Lang [2.16,2.17] beriicksichtigen Pitarke et al. [6.22] bei ihren
Rechnungen als zus#izlichen nichtlokalen Effekt das Bildkrafipoiential durch eine bessere
Naherung. Um diese Vorgehensweise zu begriinden, stellen sie zundchst den Verlauf der
Barrierenhthe in Abhéngigkeit vom Tunnelabstand fir-zwei verschiedene Potentialverlaufe
gegeniiber. ‘Die Berechnungen wurden fir Fermienergien der beiden Metallelekiroden von
8.06V bzw. 5.56V und fiir ‘eine Austrittsarbeit von jeweils 4.8¢V durchgefiihrt. Im ersiten Fall
wird den Uberlegungen von Binnig et al. [6.9] folgend die durch die Bildkrafl reduzierie

Barriere mit 'eincm.konsta_nten Maximalwert berticksichtigt: «
Rl S

61

Mit ﬁieéem Pqtentia}verlauf érgibt__ Sich_durch Lé;ﬁuﬁg der Schrodinger-Gleichung die in Abb.
6.6 punktiert dargestellie Abstandsab_hangigkeit der Barrierenhdhe B. Fur s> 0.2 nm ist die so
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Abb. 6.6: Abstandsabhingigkeit der Barrierenhdhe B berechnet durch Losung der
Schrodinger-Gleichung mit dem Potentialverlauf nach Gl. (6.14) bzw. Gl (6.15)
punkiiert bzw. gestricheli dargestellt. Die strichpunktierie Kurve basiert auf
einem parametrisierten Potentialverlauf nach Pitarke et al. [6.22]. Die miitlere
Austrittsarbeit ¢, = 4.8eV ist als durchgezogene Linie dargestelii.

(Kurven tibernommen aus [6.22].)

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

Probe.
Die Verwendung des Potentialverlaufes nach Simmons [2.2]

e’ 115.5-In2

275, 4-2-(s—2) (6.15)

V(2)-Ep =0,-

der den EinfluB} der Bildkraft berlicksichtigt, ergibt bei Berechnung der Schridinger-Gleichung
_ . )

N Y P T | AL £ o< L.
LTIVIICILG DU VO u.l. LA, UL, U.lC ELEL

~

Tunnelabstinde groBer als 0.5nm nahe bei der mittleren Austritisarbeit ¢, liegt, jedoch im
kompletten Verlauf kleiner als ¢, ist. Damit wird die wxchtlge Rolle des Bﬁdkraﬁpoten‘txals ﬁlr
die Verkleinerung der Barrierenhthe B aufgezeigt. s - :
Die ‘aus den Potentialverliufen 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 hierfir ist darin zu sehen, dal} diese Potentialverlaufe fiir sehr
Kleine Absténde die von den Elektronen zu tiberwindende Barriere nicht mehr beschreiben. Fiir
Ceine realistischere Beschreibung geben Pitarke et al. [6.22] einen parametrisierten
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Potentialverlauf an, der zu der in Abb. 6.6 strichpunktiert dargesieliten Abstandsabhingigkeit

Sr iy

der Barrierenhohe Rihri.

Chen und Hamers [6.23] weisen auf den EinfluB von Krifien zwischen Tunnelspitze und
Probe hin. Aus Sirom-Abstandsmessungen mit sauberen Wolframspitzen anf (7X7)-
rekonstruierten Bereichen auf Silizium{111)-Proben ergibt sich, dal die zunichst konstante
Barrierenhhe 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 abnimms.

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 Einflu8} 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

Sz=a-F . (6.16)
Pethica et al. [6.24, 6.25] zeigen, dall die elastischen Konstante & von der GroBe
a=(E"a,)" =(E+E")-a,” (6.17)

ist. Das .effektive Elastizititsmodul E° ist bestimmt durch das Elastizitdtsmodul der
Tunnelspitze E. und das Elastizitdtsmodul der Probe E;. a, ist der Verrundungsradius der
Tunnelspitze.

Zur Beschreibung der Kraft F iiber den vollstdndigen Bereich des Tunnelabstandes s setzen

Chen und Hamers [6.23] eine Funktion nach Morse [6.26] an:
F=-2-xU,- {exp[-wac-(s— 5.}~ exp[-2-%- s-s)]} . (6.18)

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

e

aus den anzichenden langreichweitigen Krifien und den abstoBenden kurzreichweiiige
Kriften gleich null ist. U, ist die chemische Bindungsenergie.

Die wahre Anderung des Tunnelabstandes ds ist damit gleich der Summe aus der mit dem
piezoelektrischen Rohrchen vorgegebenen Abstandsénderung dz zwischen Tunnelspitze und
Probe sowie der Summe der Deformationen der Tunnelspitze 6z, und der Probe 6z, nach Gl.
(6.16): | S - FRCI TS :

o ds=dz4 Sz e (6.192)
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mit
Sz=0z5+5z, . Loie L (6.19b)

In Gl {6.19) sind die Beitrige &z, und &z, fiir langreichweitige Kréfte nach Abb. 6.7b jeweils
mit positivem Vorzeichen und fir kurzreichweitige Krifte nach Abb. 6.7c jeweils mit
negativem Vorzeichen zu berticksichtigen. Aus den Gleichungen (6.16) und _(;6_._.1_8)_ erhilt man

dann

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

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

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

Abb. 6.7: Schematische Darstellung zum EinfluBl von (b) anziehenden und (¢} abstoBenden
Kraften zwischen Tunnelspitze und Probe auf die wahre Anderung des
Tunnelabstandes ds bei einer Strom-Abstandsmessung. (a) Wirken keine Krifte

zwischen Tunnelspitze und Probe, so ist ds=dz. | o
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Annahme, dal dber dem  gesamten  Abstandsbereich  die  Barrierenhdhe
0.952-{(dInl/ds)*=konst.=3.5¢V ist, erhalten Chen und Hamers [6.23] fir £=0.95 den
besten Fit fir ihre MeBdaten. Fiir §=0.95 ermitieln sic mit den Gleichungen {(6.17) und (6.21)
fiir die Tunnelspitze dieses Experimentes einen Radius g, = 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 Erklirung siehi im Widerspruch mit dem oben
dargestellten 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
Beirieb die Tunnelspitze zunichst iber einem Punkt der Probe positioniert und fber die
Vorgabe der Tunnelspannung I/ und des Sollstromes 7, ein Tunnelkontakt mit festem Abstand
s, eingestelit. Wie in Abb. 6.8 dargesiellt ist, wird dann zum Zeitpunkt 7, der Regelkreis
unterbrochen und zu der eingefrorenen Feedback-Spannung U,, ecine rampenformige
Spannung U, (#) addieri. Ausgehend von U {7;)=0 wird eine Spaonungsrampe mit
negativer Polarit4t gewshlt, die eine Langenausdehnung des PiezorShrchen zar Folge hat. Bei
einer Strom-Abstandsmessung wird also der anfingliche Abstand s, zwischen Tunnelspitze

aus. o

Regelwmg __. .1 | — 1. ein
: v '
: O S U+U0(T)
1 [}
Piezo- o : :/’
Steuerspannung - : g T U
; .. } .-I -".'.'....--_'-.---l ......... ‘h'sd
H 1
Tunnelstrom : e T

t
I
|
1

"-ITO: '}‘:1"" e

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/, = —7mV (Probe)

und Probe verringert. Die Steuerspannung fiir die z-Auslenkung 148t sich schreiben ais

U

Piezo

=Up +Ux(1) ,

damit ergibt sich fir den Abstand s zwischen Tunnelspitze und Probe

s@) =5, +C, - Un(t) (6.22)

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

Der Einflul der z-Drift auf die Abstandsinderung bel einer Strom-Abstandsmessung kann
vernachlissigt werden. Bei einer z-Drifirate des UHV-RTM von 0.05nm/min (vgl Abschnitt
3.1) und einer Mefzeit von 132ms fiir eine Strom-Abstandskurve mit 100 MeBpunkien und
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jeweils 100 Mittelungen fiir jeden Stromwert ergibt sich ein unerheblicher Fehler von 10~ nm
bei Absiandsinderungen von 0.5mm.

Bei der Ausweriung einer Sirom-Abstandsmessung werden mur solche Datenfiles
ausgewihlt, bei denen reproduzierbare Strom-Abstandskurven gemessen wurden; aus diesen
wird dann eine gemittelte Kurve erzeugl. Weiterhin wurde darauf geachtet, daB im
Probenbereich, in dem die Sirom-Abstandsmessung durchgefiihrt wurde, vor und nach dieser
Messung atomare Auflésung mit dem RTM moglich ist.

Die Reproduzierbarkeit der Sirom-Abstandsmessungen 148t sich mit dem folgenden
Experiment dokumentieren. An einem Punkt einer Probe wurden Strom-Abstandsmessungen
bei gleicher Tunnelspannung mit zwei verschiedenen anfénglichen Tunnelabsténden s, und s';
durchgefiihri. Bei der durchgezogen dargestellien MeBkurve wurde dariiber hinaus eine nahezu
doppelt so grofle Abstandsinderung vorgegeben. Die beiden in Abb. 6.9 aufgetragene

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

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

In Abb. 6.11a ist eine Sirom-Abstandsmessung im Probenausschnitt aus Abb. 6.10 auf
HOPG in halblogarithmischer Darstellung aufgetragen. Die exponentielle Abstands-
abhiingigkeit des Tunnelstromes fur Tunnelabstinde zwischen 0.15nm und 0.45nm ist deutlich
zu erkennen. Aus der Bestimmung der Steigung dieses Teils der Strom-Abstandskurve ergibt
sich in Verbindung mit den Gleichungen (6.9) und (6.10) fur HOPG als Austrittsarbeit ein -
Wert von 4.6eV. Dieser Wert zeigt eine gute Ubereinstimmung mit der in Thermoemissions-

Ao

g it ﬁ A T neioe 2
LS-CADUEHTICINGT

Lall vind A
B VO ORALLWE A

=

g

el
=

Torsn At otr At Awy  Avovnt bt mld men A vaodon it wrmen A
CEDURIINCINCEH SHntacit AUNIILRSaiotiy YOI 5.9

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 absoluten Werten fiir die

ey
b,

Austritisarbeit.

Abb.6.10: RTM-Abbildung von HOPG im Konstantstrombetrieb mit einer <I11>-
orientierien Wolfram-Tunnelspitze bei .U, = -20mV (Probe) und 7 =0.50A im
Ultrahochvakuum. Die atomare Korrugation betréigt 1.54.
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Abb.6.11: {a) RTM-Messung der Abstandsabhingigkeit des Tunnelstromes auf HOPG mit
einer <ll!1>-orentierien Wolfram-Tunnelspitze bei einer Tunnelspannung
U, =-20mV (Probe). Im Abstandsbereich mit exponentiellem Tunnelstroman-
_ "-s.tieg ist eine Fitfunktion als cfurchgezogene Linie eingetragen. |
(b) Abstandsabhangigkeit der mit den Gl (6.9) unc (6.10) aus den Daten in (a)
berechneten Barrierenhohe auf HOPG
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Den kompletten Verlauf der Barrierenhthe in Abhingigkeit vom Tunnelabstand auf HOPG
zeigt Abb. 6.11b. Der in Abb. 6.11b berticksichtigte additive Korrekturierm s, gibt jeweils den
kleinsten Abstand zwischen Tunnelspitze und Probe am Ende einer Strom-Abstandsmessung
an. Die Grofle von s, kann fir die eigenen Strom-Abstandsmessungen nicht angegeben
werden, da durch die Wahl der Rampe kein Kontakt zwischen Tunnelspitze und Probe
zugelassen wurde. Mit abnehmendem Tunnelabstand kommt es bei (0.2+5,)nm zu einem
Einbruch der BamrierenhOhe: Der Wert von 4.6eV- - nimmi. ~bei - Verkleinerung -des
Tunnelabstandes um 1A um eine GroBenordmung ab. - '

£ 23 DTRA RAnos
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Obgleich eine Charakterisierung der im UHV nachbehandelten Si(111)-Proben mit Hilfe der
Augeranalyse in der Regel eine vernachlissigbare Kohlensioffkontamination von weniger als
einem Prozent einer Monolage ergab und anhand von LEED-Aufnahmen wie in Abb. 5.3a

Abb. 6.12: RTM-Abbildung eines 12nmx12nm groﬁen Bereiches einer Siiizium(lll}-
Probe. Die Hiigel haben eine Hohe von 3-4nm. Es wurde im Konstantstrom-
betrieb mit einer <111>-orientierien Wolframspitze bel einer Tunnelspannung
U, = ~4.5V{Probe} und einem Tunnelstrom / = 0.5nA gemessen.
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eindeutig eine (7 x 7)}-Rekonstruktion der (111)-Siliziumoberfliche nachgewiesen wurde,
konnte 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 Konstanistrombetrieb wurde mit einer <l11>-orientierten Wolfram-
“Tunnelspitze bei ~einer Tunnelspannung U, = %I.SV (Probe) und einem

" *_"Tunnel_strom_-f =0.5nA gemessen. -~
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Abb. 6.14: RTM-Messung des Tunnelstromes in Abhéngigkeit vom Tunnelabstand im
(7 x T)-rekonstruierten. Bereich - der "Si(lll)—Probe aus Abb. 6.13 mit einer
<il1>-orientierien . WoIrram—Tunnelspitze bei. - einer  Tunnelspannung
U,=-L 9V(Probe) Gleichzeitig ist - dle Abstandsabhangzgke1t der Barneren—

i hohe aufgetragen (rechte Oramatenacnse) IR

Austrittsairhéit.d_cr <1 i 1>-'orientierten WoIf'ram«Tunneispitze.Von:fos =4.5eV '[6.2] und der
Tunnelspannung von U, = =1.9V(Probe) als Austrittsarbeit der Silizium(111)-Oberfléche

p =2-B+eU|-p; =4.9¢V i

In Abb. 6.14 ist zusitzlich der komplette Verlauf der Barrierenhshe als Funktion des
Abstandes aufgetragen, der bei s—s, = 0.25nm wiederum den charakteristischen Einbruch der
Barrierenhthe um eine Gréflenordnung innerhalb éine_r_Abstandsénderung um 1A aufweist.
Der von Chen und Hamers [6.23] fiir etwas groBere Abstinde beobachtete, scheinbare Anstieg
der Barrierenhohe, der nach ihrem Modell durch eine VergroBerung der -vorgegebenen
Abstandsinderung durch langreichweitige, anziehende Krifte verursachi werden solite, tritt
nicht ‘auf, Mit dieser Messung kann somit die Hypothese einer ‘generellen VergroBerung der
vorgegebenen Abstandsinderung durch langreichweitige, anziehende Krifte nicht bestitigt
werden. Dies deutet darauf hin, daB8 die Anordnung der Atome in der Umgebung des den
- Tunnelstrom tragenden Atoms einen nicht vernachldssigbaren EinfluB 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 moglichen 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 bedampften Si(111)-Probe aus Abb. 6.15.
Es wurde mit einer <llI>-orientierten Wolfram-Tunnelspitze bet einer
Tunnelspannung U, = —7mV (Probe) gemessen. Im Diagramm ist ebenfalls die
mit den Gleichungen (6.9) und (6.10) berechneie Abstandsabhanglgkelt der -
Barrierenhdhe aufgetragen (rechte Ordinatenachse). - '

Su.bs‘trai:tumperax.f:z.za von 500°C, wurde mit dem RTM im Konstantsirombetrieb abgebildet. Die
Anordnung der Goldatome ist in Abb. 6.15 zu sehen. Die in einem Modell von Oura [5 151 in
Abb. 5.2 vorhergesagte Anordnung der Goldatome der Si(11 1)\/5 x 4/3R30°Au-Uberstruktur
kann durch die RTM-Messung in Abb. 6.15 nicht bestétigt werden, obgleich im LEED-Bild
eine saubere S1(111)-J— J3R30°Au-{iberstruktur beobachtet wird. Es wird vielmehr eine
hexagonale Anordnung der Goldatome becbachtet, bei der der Abstand der Goidatome etwa
4.3A betrigt. Die atomare Korrugation dieser Struktur ist etwa 1.84, ' BT
Die unterschiedlichen Ergebnisse der LEED-Untersuchung und der RTM-Messung kénnen

AL ARV DWALILARIAIAEE Al R LUALSS Wl Aed el LA Setiaiiena sy i

darauf zuriickgefithrt werden, daB sich bei einem LEED-Experiment die Infonnanon Giber die
Anordnung der Atome aus einem im 'Vergleich .'zu einer - RTM-Messung um mehrere
Grofenordnungen gr(jﬂeren Probenbereiches. ergibt. Bei einem lokalen Experiment mit dem
RTM wird also mcht zmngend ein Berewh mlt der im LEED-Bild beobachteten Uberstruktur
unterSuﬂhL - : : : :
~Auf dem ‘Probenausschnitt in Abb. 6.15° ‘waurde die in ‘Abb. 6.16 - aufgetragene Strom-
' nbsLanésmessung durchgefithrt. Fiir den exponentiellen Teil der Strom-Abstandskurve ergibt
sich nach Gl (6.9) eine Barrierenhdhe von etwa 4.6eV. Mit der Austritisarbeit der <111>-
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orientierten Wolframspitze von @, = 4.5eV ergibt sich aus Gl (6.10) eine Austrittsarbeit von
4.7eV. Das Aufdampfen einer Monolage Gold auf Silizium(111) hat also zu einer Absenkung
der Austrittsarbeit um 0.2eV gegeniber der unbedampfien Silizium(111)-Oberfliche gefithrt
(vgl. Abschnitt 6.3.2). Eine soiche Verinderung der Ausiritsarbeit durch Aufdampfen
verschiedenen Materialien wurde auf unterschiedlich orientierten Wolframoberflichen mit den
herkdmmiichen MeBmethoden eingehend untersucht [6.2].

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

6.4 Diskussion der Mellergebnisse

Uber eine Abbildung atomarer Strukiuren auf HOPG, Silizium(111) und Gold hinaus
konnte mii den Messungen der Barrierenhdhe auf diesen Maierialien die Funktionstiichtigkeit
des neu konstruierten UHV-Rastertunnelmikroskopes demonstriert werden. Die Messungen
der Barrierenhdhen bzw. der Austrittsarbeiten auf HOPG, auf Si(111) und auf einer Monoclage
Gold auf Si(111) bestétigen neben den in Abschnitt 6.2 zitierien Arbeiten, dafl ein RTM fur
derartige Messungen gut geeignet ist. Bei der Auswertung der Strom-Abstandskurve ist darauf
zu achten, dal} der Tunnelabstand bei den Messungen grofBer als 3-4A ist, um damit
sicherzustelien, daB die Messungen nicht durch den Einflul von Kréafien zwischen Tunnelspitze
und Probe beeinfluit werden.

Fir eine nihere Untersuchung der Abstandsabhingigkeit der Barrierenhdhe flir Absténde
kleiner als 3A ist es notwendig, die genaue Anordmung der Atome der Tunnelspitze in der
Umgebung des den Tunnelstrom tragenden Atoms zu kennen. Erst dann 188t sich der EmfluB
einer durch Krifle verursachten Deformation der Tunnelspitze auf den Tunnelabstand und
damit-auf die gemessene BarrierenhOhe besser abschitzen. Fir eine Kontrolle der Anordnung
der Atome bietet sich die Verwendung eines Feldionenmikroskopes vor und nach einer

Die Tatsache, daB mit einem Rastertunnelmikroskop lokal an einem Punkt der Probe
Messungen durchgefiihrt werden konnen, ermoglicht eine Vielzahl interessanter Experimente.
Als Beispiel sei die Messung der Barrierenhohe an lokalen Defekten genannt. So wurde bereits
qualitativ mit dem "local barrier height"-Bild in Abb. 6.3 die Emiedrigung der Barrierenh¢he in
der Umgebung einer- Stufe festgestellt. Messungen dieser Art sind quantitativ nicht nur an
Stufen, sondern auch an einem cinzelnen Adatom auf einer atomar glatten Cberflache
durchzufhren. - Aus solchen Messungen kénnten sich unter anderem Riickschitisse ergeben, die
z; 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 Probenschieuse und einer Analysenkammer mit einer
REM/RTM-Kombination geplant und aufgebaut. Der Transport der Proben in den Kammermn
wird mit zwei Transferstangen realisiert; die Probenhalier sind so gestaltet, daB die Proben im
Manipulator durch direkien Stromdurchflul geheizi werden konnen. Fir die REM/RTM-
Kombinaiion wurden sowohi ein neues UHV-Rastertunnelmikroskop wie auch ein UHV-
tauglicher Probentisch fiir das Rasterelekironenmikroskop entwickelt.

Fine RTM-Neukonstruktion fiir die Arbeit in Verbindung mit einern REM muB eine Reihe
von Anforderungen erfiillen. So ist auf ein Dampfungssystem fiir das RTM zugunsten der
Auflosung des REM ganz zu verzichten. Dariiber hinaus ist die Zuginglichkeit des
untersuchten Probenortes fiir den Elektronensirah! gleichermaBen zu gewihrleisten wie ein
ausreichender Zugriff des SE-Detektors. Mit dem neu konstruierten UHV-RTM wird irotz des
Verzichts auf eine zusitzliche Dimpfung auf den untersuchten Systemen HOPG, Silizium(111)
und Gold auf Silizium(111) atomare Auflosung erreicht. Die laterale Auflosung des REM mit
Feldemissionselektronenquelle betrdgt in dieser Kombination 15nm bei einem festen
Arbeitsabstand von 20mm. Der Kammerdruck bei Betrieb des REM ist kleiner als
2-107'° mbar, womit ein wichtiges Ziel fiir dieses Hybridgerat erreicht wurde. Das REM
erwies sich in dieser Kombination als sehr niitzlich bet der Positionierung der Tunnelspitze an
bestimmien Orten der Probe. Dariiber hinaus ermoglicht das REM eine Kontrolle des
Anndherungsprozesses der Tunnelspitze sowle der Gestalt der Tunnelspiize vor und nach einer
RTM-Messung.

Die Ausbeute verschmutzungsfreier polykristalliner und auch <111>-orientierter
Wolframspitzen mit geeigneter geometrischer Struktur fiir das REM/RTM-Hybridgerét konnte
durch Optimierung des elekirolytischen Hersiellungsprozesses und die Nachbehandlung in
einer neu aufgebauten Hochvakuumglithapparatur erhoht werden,

Die guten Voraussetzungen zur Schichtherstellung in der Préparationskammer werden nicht

zuletzt durch einen Kihischild geschaffen, der bei einem AufdampiprozeB im Bereich der

*
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Verdampfungsquelien ein unndtiges Aufheizen der Kammerwandungen verhindert. Die
Funktionsfihigkeit des Priparationsystems wird mit der Herstellung von 7 x 7-rekonstruierten
Silizium(111)-Oberflachen, der Si(111)5 x 1 Au-Uberstruktur und der Si(111)4/3 x 4/3R30°Au-
Uberstruktur bestitigt, die jeweils durch LEED-Experimente und RTM-Messungen in den
Kapiteln 5 und 6 charakterisiert werden konnten.
In Abschnitt 6.3 wird ein MefBverfahren zur Bestimmung der Austrittsarbeit mit dem Raster-
tunnelmikroskop beschrieben, mit dem sich lokal die Ausirittsarbeit einer Probe bestimmen
1aBt. Die MeBergebnisse auf HOPG, Si(111)7 x 7 und auf einer Monolage Gold auf Si(111)
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ergeben jeweils lokal bestimmte Austritisarbeiten, die mit denen absoluter, mittelnder
Verfahren wie der Feldemission, der Thermoemission und der Photoemission tibereinstimmen.
Hierdurch ist die Vorausseizung geschaffen, gezielt Verdnderungen der. Ausirittsarbeit 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:

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

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

N Y. |
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Anhang 2

Schaliplan der Elekirenik zur Ansteuerung der Feinpesitioniercinheit des
Rastertunnelmikroskopes
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Anhang 3

Schaltplan der Regelelekironik des Rastertunnelmikroskopes -

Varverstarier
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