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Priparation von diinnen Filmen und Nanodrihten aus Blei und deren Analyse mittels IR-
Spektroskopie:

Im Rahmen der Arbeit wurde ein in-situ FTIR-Spektroskopie Experiment aufgebaut, fiir
welches eine bereits vorhandene UHV-Apparatur verwendet wurde. Insbesondere waren die
Komponenten fiir den IR-Strahlengang zu konstruieren sowie ein RHEED-Aufbau erstma-
lig in das Gesamtsystem zu integrieren. Weiterhin waren die fiir die Experimente benétigten
Bauteile zu entwickeln. Mit dem Neuaufbau wurde Blei auf verschiedene Siliziumsubstrate
aufgedampft und zunéchst das Wachstum von diinnen Filmen in senkrechter Transmissions-
geometrie mit Infrarotspektroskopie untersucht. Parallel zur Infrarotspektroskopie wurden
Messungen mit sichtbarem Licht in Reflexion durchgefiihrt. Die Oberflaiche wurde durch
das aufgebaute RHEED-System charakterisiert und verschiedene Einfliisse auf das Wachs-
tum studiert. Hierbei waren Beschaffenheit der Oberflache, Temperatur und Anisotropie des
Substrats von besonderem Interesse. Es war zu erwarten, dass auf einer gestuften Oberfla-
che Bleidrihte entlang der Stufenkanten entstehen. Die Messergebnisse der Transmission fiir
die diinnen Filme wurden mit dem Drude-Modell gefittet und daraus das Verhalten von Plas-
mafrequenz und StoBrate untersucht. Diese beiden Parameter sind unmittelbar mit der Leit-
fahigkeit verkniipft. Es war der Frage auf den Grund zu gehen, ob mit IR-Spektroskopie die
gleichen Phinomene beim Wachstum diinner Schichten zu beobachten sind wie beispiels-
weise mit Gleichstrommessungen. Dariiber hinaus war zu ergriinden, ob die Spektroskopie
zusitzliche Informationen liefert.

Preparation of thin lead films and nanowires and their analysis by ir-spectroscopy:

Within the framework of this thesis, an in-situ FTIR-spectroscopy experiment has been esta-
blished using an existing UHV-apparatus. New modules for the ir-optical path had to be
constructed and a RHEED-setup integrated in the total system. The components needed for
the experiments had to be developed. With the rebuilt setup, lead has been evaporated on
different silicon substrates to investigate the growth of thin films by means of infrared spec-
troscopy in perpendicular transmittance. Reflectance measurements have been carried out
simultaneously. The surface has been characterised by the arranged RHEED-system and
different influences on the growth modes were investigated. The character of the surface,
temperature and anisotropy of the substrate were of special interest. Regarding the vicinal
surface, the formation of lead wires along the steps was expected. The thin film transmis-
sion has been fitted with the drude model to investigate the behaviour of plasma frequency
and relaxation rate. Both parameters are directly connected to the conductivity. The question
was whether one can find the same phenomena investigated with dc-measurements using
ir-spectroscopy and if it provides additional information.
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1 Einleitung

Die Nanotechnologie gilt zunehmend als Technologie der Zukunft. Anwendungen entste-
hen zum Beispiel im Bereich der Brennstoff- und Solarzellen, in der Umwelttechnik und
auch in der Informationstechnik. Unter Nanostrukturen sind Objekte zu verstehen, die etwa
1 bis 100nm groB sind. Die physikalischen Eigenschaften von Strukturen in dieser Grof3en-
ordnung hingen nicht allein von der Art des Materials, sondern auch von ihrer Gestalt ab.
Insbesondere werden im Rahmen der Diplomarbeit diinne Filme und Nanodrihte untersucht.
Diinne Filme spielen heute in verschiedenen Bereichen der Industrie eine Rolle. Thre Ein-
satzgebiete sind vielfiltig. Sie finden Verwendung fiir Beschichtungen in der Optik, fiir die
Entwicklung neuartiger Katalysatoren oder in der Chipindustrie. Bei der Prozessortechnolo-
gie dienen sie dazu, Warmeentwicklung durch den elektrischen Widerstand zu minimieren.
Im Gesundheitsbereich werden sie angewendet, um kiinstliche Gelenke durch organische
Nanooberflichen fiir den menschlichen Korper vertriglicher zu machen. Nanodrihte kom-
men in der zunehmenden Miniaturisierung elektrischer Schaltkreise zum Einsatz. Auch in
der Biosensorik finden sich Anwendungsgebiete.

In der Arbeit sollen sowohl diinne Bleifilme als auch Blei-Nanodrihte auf Siliziumsubstraten
hergestellt werden. Diese werden mit Infrarotspektroskopie in Transmission und sichtbarem
Licht in Reflexion untersucht. Zusitzlich steht ein RHEED-System zur Verfiigung, um die
Oberflichen wihrend der einzelnen Experimente zu charakterisieren.

Es sollen zunéchst die theoretischen Grundlagen gelegt werden, um die im Rahmen der Di-
plomarbeit angesprochenen Zusammenhinge zu verstehen. Kapitel 2 beschiftigt sich daher
zunédchst mit dem Drude-Modell, mit dem die elektronischen Transportphdnomene in einem
Metall beschrieben werden. Das Modell wird spiter benétigt, um die Resultate der Experi-
mente interpretieren zu konnen. Die Ober- und Grenzflichen der Strukturen im Nanometer-
bereich bestimmen deren optischen und elektrischen Eigenschaften. Es werden Quantenef-
fekte angesprochen, die in diesen GroBenskalen von Bedeutung sind. Abschlieend werden
speziell fiir das System Blei auf Silizium Simulationen durchgefiihrt. Man erhilt eine Vor-
stellung von den Zusammenhingen, wie sie spiter im Experiment zu erwarten sind.

Kapitel 3 betrachtet die Hintergriinde, die fiir die experimentelle Seite der Arbeit relevant
sind. Es werden die Materialeigenschaften von Silizium behandelt, die entscheidenden Ein-
fluB} auf die Messergebnisse haben. Speziell die gestufte Form der Substratoberfliche ist
Voraussetzung fiir das Wachstum der Nanodrihte. Diese muf3 in besonderer Weise pripa-
riert werden, bevor der Herstellungsprozess begonnen werden kann.

In Kapitel 4 wird die Apparatur vorgestellt, mit der die Messungen durchgefiihrt werden. Es
waren zahlreiche Anderungen vorzunehmen und neue Komponenten in den Gesamtaufbau
zu integrieren. Die einzelnen Bauteile werden besprochen und ihre Funktionsweisen erlidu-
tert. Der Fokus liegt hierbei auf den neu installierten Komponenten.



1 Einleitung

Im darauf folgenden Kapitel wird die Arbeitsweise mit dem System vorgestellt. Es sind ver-
schiedene Vorkehrungen zu treffen, bevor mit den eigentlichen Messungen begonnen werden
kann. Die Apparatur muf} verschiedene Kriterien erfiillen, um aussagekriftige Daten aufneh-
men zu kdnnen. Zum einen miissen alle Bauteile korrekt justiert werden, zum anderen muf3
eine ausreichende Stabilitdt der Signale gewihrleistet sein. Weiterhin muf die Siliziumprobe
eine ausreichend saubere Oberflache aufweisen, um reproduzierbare Resultate zu erzielen.
Die einzelnen Arbeitsschritte, die hierfiir notwenig sind, werden erldutert.

Die eigentlichen Experimente und deren Auswertung finden sich in Kapitel 6. Zunéchst wer-
den diinne Bleifilme bei tiefen Temperaturen auf Si(111)-(7x7) hergestellt. AnschlieBend
wird die Oberflache vor der Messung mit einer diinnen Goldschicht bedampft und das Expe-
riment wiederholt. Man erhilt auf diese Weise Informationen iiber den Einflul der Oberfli-
chenpriparation auf das Messergebnis. Des Weiteren wird eine gestufte Si(335)-Probe mit
einer diinnen Goldschicht versehen und Blei bei verschiedenen Temperaturen aufgedampft.
Auf gestuften Siliziumsubstraten wurden von anderen Arbeitsgruppen bereits Nanodrihte
hergestellt und mit Gleichstromexperimenten untersucht. Es soll studiert werden, ob mit In-
frarotspektroskopie die gleichen Phanomene beobachtet werden und ob gegebenenfalls zu-
satzliche Informationen iiber das System gewonnen werden konnen. Das Licht wird hierzu
sowohl unpolarisiert als auch polarisiert auf die Probe gestrahlt.
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Bei der Betrachtung der physikalischen Eigenschaften von Nanostrukturen sind zwei we-
sentliche Einfliisse zu unterscheiden. Zum einen hingen die Eigenschaften von der Form,
zum anderen vom Material ab. Die Gliederung des Kapitels ist derart, dass zunichst der Ein-
flul des Materials, anschlieBend der Einflu der Form auf die physikalischen Eigenschaften
besprochen wird.

2.1 Das Drude-Modell

Das Drude-Modell beschreibt elektronische Transportphinomene in einem Leiter. Es wurde
um 1900 von Drude und Lorentz entwickelt, weshalb es auch unter dem Namen “Drude-
Lorentz-Modell” bekannt ist. Es geht vom Einfluf der dufleren Krifte auf ein mittleres
Teilchen aus. Multipliziert man das System, das ein einzelnes Elektron beschreibt, mit der
Zahl der Teilchen, bzw. ihrer Dichte, erhédlt man das makroskopische Verhalten. Es wird da-
bei die Annahme der so genannten “Ein-Elektron-Niherung” gemacht, was bedeutet, dass
die Wechselwirkung der Elektronen untereinander vernachlissigt wird. Das Kriftegleichge-
wicht fiir ein Teilchen der Masse m und der Ladung ¢ fiihrt zunéchst zu folgender Form:

mi‘+§i‘+Dr:F:q(E+pr). 2.1)

Die linke Seite der Gleichung beschreibt die inneren Krifte. Der erste Term stellt die Tréag-
heitskraft dar, der Term 7'i beschreibt die Reibungs- und Dr die Riickstellkraft. Dem gegen-
iiber stehen die duBeren Krifte, also Coulomb- und Lorentzkraft. Es wird hier angenommen,
dass die duflere Storung nur durch elektromagnetische Felder verursacht wird. Handelt es
sich um ein quasifreies Teilchen, also ein Leitungselektron mit ¢ = —e oder ein Loch mit
q = e, so wird D = 0 gesetzt. Diese Annahme soll hier zunéchst giiltig sein, bedarf spéter
jedoch einer genaueren Betrachtung. Zum einen ist dann zu beachten, dass m die effektive
Masse wiedergibt, wodurch die Bandstruktur des Materials beriicksichtigt wird. Zum ande-
ren bewegt sich das Teilchen dann nicht im Vakuum, sondern in einem Medium mit einer
Dielektrizititskonstanten € ## 1. Unter dem Begriff quasifrei ist zu verstehen, dass ein Va-
lenzelektron im Metall nicht an ein einzelnes Atom gebunden ist. Es liegt ein Elektronengas
mit positiven Ionenriimpfen und frei beweglichen negativen Ladungstridgern vor. Die Ge-
samtheit ist wieder elektrisch neutral. Diese Anordnung wird auch als Plasma bezeichnet.
Fiir diesen Fall freier Ladungstédger deutet man r als den mittleren Driftweg aller Ladungs-
triger, I = vp als deren Driftgeschwindigkeit und 7 als die mittlere Zeit zwischen zwei Sto-
Ben (StoBzeit). Die Ladungstriager werden somit nur noch wihrend der Zeit T vom dufleren
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Feld beschleunigt. Man spricht von erinnerungsloschenden Stéfen, womit zum Ausdruck
gebracht werden soll, dass die Teilchen nach dem StoB keine Information mehr iiber die
vom beschleunigenden Feld aufgeprigte Vorzugsrichtung haben. Betrachtet man den Grenz-
fall T — oo, fdllt die Reibungskraft in Gleichung (2.1) weg. Es treten dann keine St68e mehr
auf und die Driftgeschwindigkeit wiirde linear mit der Zeit anwachsen. Fiir den Fall ohne
Magnetfeld erhilt man:

F _q

vp= —t = LEt. 2.2)
m m

Zunichst sei das E-Feld konstant, also zeitunabhéngig. Betrachtet man den Einschaltvorgang
eines konstanten elektrischen Feldes, so wichst dieses exponentiell mit der Zeit an:

v (1) =vo(l —e 7). (2.3)

Hier tritt die Relaxationszeit in einem Term auf, der das beliebige Anwachsen der Geschwin-
digkeit begrenzt. Wird das Feld wieder abgeschaltet, klingt es entsprechend

t
V5 (1) =vpe 7 (2.4)
ab. Der Faktor v ist hierbei der stationidre Wert der Driftgeschwindigkeit fiir 7 — oo:
vo=2LE1. 2.5)
m

Fiir den stationédren Fall vp = vp = %E‘L’ findet man also einen linearen Zusammenhang
zwischen der mittleren Driftgeschwindigkeit der Ladungstriger und dem beschleunigenden
elektrischen Feld. Es kann nun die Beweglichkeit definiert werden durch

VD:[.LE

mit § = %”L’. Sie hédngt also im Wesentlichen von der StoBzeit T ab.

Fiir den Fall ohne Magnetfeld erhilt man statt (2.1) die Form

mi -+ %1“ — 4E. (2.6)

Weiterhin soll ein elektrisches Wechselfeld betrachtet werden. Im elektrischen Wechselfeld
wird die Bewegung der Elektronen nicht nur durch Streueffekte begrenzt, sondern auch
durch ihre Trigheit. Dies fiihrt zu einer frequenzabhingigen, komplexen Leitfahigkeit. Das
elektrische Wechselfeld soll harmonische Form haben:

E(t) = Ege . (2.7

Da die quasifreien Elektronen durch das elektrische Feld eine Kraft erfahren, die mit der-
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selben Frequenz oszilliert, sollten auch die Elektronen diese Zeitabhédngigkeit in ihrer Ge-
schwindigkeit aufweisen. Die Losungen lauten

v(1) = voe ', (2.8)
Aus der Differentialgleichung (2.6) wird so die lineare Gleichung

—icomv + %v — 4E 2.9)

mit der Losung

vl 1 (2.10)
m l—iot
Makroskopisch entspricht v einer Stromdichte:
’nt 1
qunVZQm '1—im'E' (2.11)
Hier steht n fiir die Ladungstriagerdichte im Medium. Durch das Ohmsche Gesetz
j=o(0w)E (2.12)

wird die dynamische Leitfihigkeit definiert. Es wird die Stromdichte mit der am Ort der
Stromdichte vorhandenen Feldstirke E verkniipft. Man spricht vom linearen Response der
Elektronen und meint, dass ein flieBender Strom pro Volumen entsteht, wenn ein elektrisches
Feld E auf ein Material mit der Leitfdhigkeit o trifft. Diese ist gegeben durch

2
(o4} &y Wp

o(w) = =
(@) 1—iot w;—iw

(2.13)

mit der statischen Leitfihigkeit ) = 80%5. Fiir den Fall @ — 0, also fiir ein konstantes
elektrisches Feld, geht die dynamische in die statische Leitfihigkeit iiber. Fiir @ — oo wird
o () beliebig klein. Die Elektronen konnen dann den Wechselfeldern nicht mehr folgen.
Die insgesamt komplexe Leitfdhigkeit bedeutet eine Phasenverschiebung zwischen Strom
und Spannung. Des Weiteren wurden hier die Abkiirzungen

- (2.14)
T

fiir die StoBfrequenz und

en
gm*

wp = (2.15)
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fiir die Plasmafrequenz verwendet mit ¢ = e und m* der effektiven Masse der Elektronen im
Festkorper. Die Plasmafrequenz ist im Wesentlichen ein Ma8 fiir die Dichte der Elektronen.
Man fiihre sich vor Augen, dass die Elektronen durch das @uBBere E-Feld zu longitudinalen
Schwingungen angeregt werden. Da das gesamte quasifreie Elektronengas angeregt wird,
kann dies als kollektive Schwingung um die positiven lonenriimpfe angesehen werden, deren
Resonanzfrequenz gerade der Plasmafrequenz entspricht. Der StoBfrequenz @; kommt, wie
bereits beschrieben, die Rolle einer Reibung zu. Ausgehend von den Maxwellgleichungen
kann die Beschreibung fiir die dielektrische Funktion hergeleitet werden (vgl. [1]). Es sollen
hier nur die Ergebnisse aufgefiihrt werden:

E=¢€+ig (2.16)
VE=ntix 2.17)
Ogyn (@ 2
e(w):em+idy“7():em—#. (2.18)
g0 02— i 0o,

Die Gleichungen beschreiben die Aufteilung der dielektrischen Funktion in Real-und Ima-
gindrteil. Den Brechungsindex gibt n wieder, x beschreibt den Extinktionskoeffizienten und
& die relative Dielektrizitdtskonstante des Stoffes. Bisher wurden die Zusammenhénge all-
gemein behandelt, Abbildung 2.1 zeigt nun den Real-und Imaginirteil der dielektrischen
Funktion von Blei, weil dieses Material in den Experimenten Verwendung finden soll. Der
dargestellte Zusammenhang wird in einer spdteren Diskussion nochmal aufgegriffen.

LEAD

o N £
2 &b B
ENERGY (eV)

|
n
o

ENERGY (Ay)
'

1 1
1a° 10 10° w0
FRERUENCT, W cn™

(a) (b)

Abbildung 2.1: (a) Real-und Imaginirteil der dielektrischen Funktion von Blei in Abhiingigkeit von
der Wellenzahl. Die durchgezogene Linie beschreibt das Drude Modell. Die Symbo-
le kennzeichnen gemessene Werte verschiedender Quellen [aus [2]]. (b) Bandstruk-
tur von Blei (priv. com.).
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2.2 Effektiv-Medien-Modelle

Diese Theorie wurde 1904 von Maxwell-Garnett entwickelt. Sie beschreibt die Eigenschaf-
ten von heterogenen Materialien, indem sie effektive dielektrische Konstanten einfiihrt. Es
handelt sich dabei um kleine Kugeln mit einer dielektrischen Funktion €1, die in ein Wirts-
medium mit einer dielektrischen Funktion &, eingebettet sind. Das Wirtsmedium wird auch
als Matrix bezeichnet (vgl. Abbildung 2.2). Die Kugeln haben alle gleichen Radius und fiil-
len dabei den relativen Volumenanteil f aus, den sogenannten Fiillfaktor. Wird der Fiillfaktor
groBer, vertauschen sich die Rollen von eingebetteten Teilchen und Matrix. Die Werte f = 1
und f = O stellen die Randbedingungen dar und sollen die reinen dielektrischen Eigenschaf-
ten der Materialien wiedergeben. In dieser Arbeit werden Strukturen im Nanometerbereich
mit Infrarotstrahlung untersucht. Das Infrarote liegt im Wellenldngenbereich von einigen
Mikrometern und somit ist die Wellenldnge wesentlich groB3er als das untersuchte Objekt.
Das fiihrt dazu, dass iiber einen groeren Bereich gemittelt wird. Somit ist es gerechtfertigt,
die dielelektrische Funktion als eine effektive Gro3e anzunehmen. Das Maxwell-Garnett-
Modell vernachlissigt die Wechselwirkung zwischen den einzelnen Partikeln. Daher ist es
nur fiir kleine Fiillfaktoren f giiltig.

Gemisch aus zwei Phasen Effektives Medium

Eingebettete —— @
Partikel
] ]
€ 1 Y
() [ ) eff
Matrix —> o
€ 2 o )

Abbildung 2.2: Grundprinzip des Effektiv-Medien-Modells.

Es gilt zwischen der mikroskopischen Polarisierbarkeit o der Kugeln und der makroskopi-
schen Suszeptibilitit ¥ = € — 1 die Clausius-Mosotti-Beziehung. Im Gegensatz zur Be-
rechnung fiir Kristallgitter geht hier noch die dielektrische Funktion €, der Matrix ein. Im
Folgenden steht n fiir die Dichte der Dipole, die vom eingestrahlten Feld induziert werden:

Eeff — & on

Leff & _ an 2.19
Eff+26 3 (219)

Die Polarisierbarkeit einer Kugel mit der dielektrischen Funktion €; und dem Radius r, die
in ein homogenes Substrat &, eingebettet ist, lautet

3 €& —&

o =4rnr .
& +2&

(2.20)

Setzt man diesen Ausdruck in die modifizierte Claudius-Mosotti-Beziehung ein, so erhilt
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man
SchlieBlich gelangt man zur Mischungsformel von Maxwell-Garnett
Eff —& & —& (2.22)

et +26 " € +28’

die man in expliziter Form fiir die effektive dielektrische Konstante umschreiben kann:

e(142f)+2&(1—f)
a(l—f)+al2+f)

Eeff = &2 (2.23)

Die Gleichung wird auch als Rayleighsche Kugelformel bezeichnet, da sie sich auf einen
Mischkorper aus Kugeln beschrinkt. Da in dieser Arbeit Drihte untersucht werden sollen,
ist eine analoge Formel fiir Zylinder von besonderem Interesse. Die zylindrische Form ent-
spricht zwar nicht der genauen Gestalt, soll an dieser Stelle als Ndherung jedoch geniigen.
Man findet fiir eingebettete Zylinder, die parallel ausgerichtet sind, in Richtung senkrecht
zur Zylinderachse (Rayleighsche Zylinderformel, vgl. [3]):

Eeff —& €1 —&
Eeff + &2 & +&

(2.24)

Diese Formeln gelten auch fiir unregelmifBige Verteilungen der Kugeln, bzw. Zylinder unter
der Voraussetzung, dass der relative Volumenanteil klein ist.

Bruggemann wihlte 1935 einen anderen Weg. Auch er behandelt ein Mischsystem, welches
aus zwei Substanzen mit den dielektrischen Funktionen €; und & zusammengesetzt ist. Das
Fundament seines Modells sind zunichst vier Anforderungen, die an das System gestellt
werden:

1. Homogene Struktur der Aggregate,
2. Kleinheit der Aggregate in Relation zum Gesamtsystem,
3. Ungeordnete Verteilung der Aggregate iiber das Gesamtsystem,
4. Gleiche Form der Aggregate beider Substanzen.
Auch hier wollen wir uns auf den fiir uns interessanten Fall beschrinken. Es wird ein zwei-

dimensionales System von parallelen Zylindern untersucht. Die Substanzen haben die di-
elektrischen Funktionen €;, & und stehen im Verhiltnis f; : f;. Die Zwischensubstanz
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wird durch passende Zusammenfiigung von groflen und kleinen Zylindern bis auf einen
verschwindenden Rest unterdriickt. Es folgt

fi+f=1 (2.25)

Bei Zylindern wird die effektive dielektrische Funktion parallel und senkrecht zur langen
Achse unterschieden. Bruggemann erhilt in seiner Arbeit von 1935 die beiden Formeln

el = fie + pe, (2.26)

(5i0)> — (i — f2) (&1 — &2) €k — €182 = 0. (2.27)

2.3 Der klassische Size-Effekt (CSE)

Ist die Schichtdicke d von der GroBenordnung der freien Wegléinge Age; der Elektronen im
Bulk-Material, so muss die Streuung der Elektronen an der Probenoberfliche beriicksichtigt
werden. Es entsteht durch die Grenzflichen ein zusitzlicher Beitrag zur Streurate. Die Ober-
flache hat bei spiegelnder Reflexion keinen Einfluss, da lediglich die Normalkomponente des
Geschwindigkeitsvektors negiert wird. Falls sich die Oberflacheneigenschaften des Materi-
als fiir verschiedene Temperaturen dndern, ist auch der CSE temperaturempfindlich. Fiir Blei
betrigt die mittlere freie Weglidnge ungefihr 10nm. Die Erkldrung fiir das Verhalten diinner
Schichten wurde von Fuchs und Sondheimer geliefert. Das Modell geht aus der Boltzmann-
Gleichung fiir Bulk-Elektronen, die an der Filmoberflache teilweise reflektiert und teilweise
gestreut werden, hervor. Nimmt man diffuse und elastische Oberflichenstreuung an, erhélt
man eine lineare Abhingigkeit der Leitfdhigkeit von der Filmdicke. Zur Vereinfachung kann
man zwei Niherungsformeln unterscheiden:

(o)) 3 ;Lfrei
—=1+-(1- d 5 2.28
p + 8< P) d ( > )vfre ) ( )
und
41— : 1
o _ 41-p A (d < M) (2.29)

6 31+p d In(Agei/d)

Hierbei ist d die Dicke des Films und p der Spekularititsparameter. Er gibt an, welcher
Anteil der Elektronen spiegelnd an der Oberfldache reflektiert wird. Der erste Fall ist eine
besonders gute Niherung fiir groBe p und fiir Verhiltnisse von d/Age; &~ 0.1. Die zweite
Gleichung ist nur giiltig fiir d < Age; und kleine p.

Mit zunehmender Schichtdicke d schwankt auch die Streuzentrendichte an der Oberfliche
periodisch. Dies fiihrt zu einer periodischen Schwankung des Parameters p und somit zu
einer Oszillation der Leitfdahigkeit, bzw. des Widerstandes. Man entnimmt Abbildung 2.3,
dass der Widerstand tatsdchlich periodisch mit den Monolagen (ML) oszilliert. Es handelt
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sich hierbei um Blei auf einer Si(111)-(7x7)-Oberflache. Im Diagramm ist die Differenz p —
pr gegen die Filmdicke aufgetragen. Der Parameter pr gibt den Widerstand des Films an, p ist
der Widerstand, wie er sich aus dem Modell von Fuchs und Sondheimer berechnet. Es finden
withrend des Wachstums der ersten 4 ML keine Oszillationen statt. Nach dem strukturellen
Ubergang bei dieser Dicke setzt die 1 ML-Oszillation ein. Auch in der vorliegenden Arbeit
soll die Leitfdahigkeit diinner Schichten untersucht werden. In erster Linie steht hierbei das
Instrument der Infrarotspektroskopie zur Verfiigung. Es soll untersucht werden, ob es hierfiir
geeignet ist und es stellt sich die Frage, ob damit dhnliche Oszillationen beobachtet werden
konnen.
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0 .
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1 1
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-4 0 1 L L L
4 6 8 10 12 1
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Abbildung 2.3: Widerstand eines Pb-Films auf Si(111)-(7x7) als Funktion der Filmdicke bei 95K
[aus [4]].

Man entnimmt der Literatur, dass zwischen einem diinnen Film und einem einzelnen Nano-
draht bereits deutliche Unterschiede festzustellen sind. In Abbildung 2.4 sind die Werte fiir
Film und Draht im Fall von Kupfer aufgetragen. Es soll hier als weiteres Beispiel dienen.

Das Diagramm zeigt den Verlauf des spezifischen Widerstands fiir Filme und Dréhte in Ab-
hingigkeit von der Dicke. Die Werte fiir die Drihte wurden durch Widerstandsmessungen
ermittelt ([6]), diejenigen fiir die Filme mittels Infrarotspektroskopie. Es ist dem Graphen zu
entnehmen, dass der elektrische Widerstand des Kupfers bei diesen Dimensionen grof3er ist
als der Wert fiir Bulk-Kupfer (1.75 u Qcm). Dem Experiment liegen verschiedene Theorien
zugrunde. Das Modell von Fuchs-Sondheimer beschreibt urspriinglich den spezifischen Wi-
derstand fiir diinne Filme. Spéter wurde es erweitert und kann nun auch auf diinne Drihte
angewandt werden. Es wird auch hier angenommen, dass die Elektronen an der Oberfldche
spiegelnd reflektiert oder abhingig vom empirischen Parameter p diffus gestreut werden.
Das Modell von Mayadas und Shatzkes beriicksichtigt die Streuung an Korngrenzen, die
ebenfalls den elektrischen Widerstand erhoht. Man kann die beiden Modelle kombinieren,
indem man die spezifischen Widerstidnde entsprechend der Matthiesenschen Regel addiert.

10
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100¢ Dinner Film Cu ]
(200K)

Spezifischer Widerstand ( uOhm cm)

10¢ Nanodraht 7
1 10900 1000

Dicke (nm)

Abbildung 2.4: Vergleich zwischen dem spezifischen Widerstand diinner Filme und dem einzelner
Nanodrihte fiir Kupfer [aus [5]].

Nach ihr setzt sich die Gesamtstreurate aus den Einzeltermen zusammen:

1 1 1 1
= (2.30)
Tges TFS TMS  THg

Hier bezeichnet 7y, die Hintergrundstreuung der Elektronen an Phononen, Elektronen und
Defekten.

2.4 Der Quanten-Size-Effekt (QSE)

Ist die Schichtdicke von der Grolenordnung der Wellenldnge des Elektrons (% ~ 0(10%)),
wird die diskrete Natur der Elektronenenergielevels entscheidend. Damit Quanten-Size-
Effekte beobachtbar sind, ist es notig, dass die Aufspaltung der Energielevel bei der Fer-
mienergie viel groBer ist als die Verbreiterung der Energieniveaus. Die Verbreiterung kommt
durch verschiedene Streumechanismen zustande (Elektron-Phonon-Streuung, Elektron-Elek-
tron-Streuung, Elektron-Defekt-Streuung usw.). Das bedeutet, dass die Filmdicke nicht sehr
viel groBer als die freie Weglinge sein darf. Die Dimension der Probe muss in einer Rich-
tung geniigend klein, die Reflektivitit an den Grenzflichen ausreichend grof sein. Dadurch
wird die inelastische Streuung geniigend schwach, um die notige Kohérenz fiir Interferenz
zu erreichen. Nimmt man an, dass die Dimension in z-Richtung klein ist, erhdlt man nach [4]
fiir die QSE-Bedingung k, = nx/d (n eine ganze Zahl). Fiir Elektronen an der Fermifldche

11
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erhilt man somit

nmw an
d=—=—"=. 2.31
ko2 2.31)
Die Filmdicke d kann nur in Vielfachen der Dicke einer Monolage d( anwachsen, also d =
mdy mit einer ganzen Zahl m. Mit mj und m, erhilt man die Bedingung

mld() S d S m2d0 (2.32)
mit
mdy =~ nAg/2 (m; <m<my). (2.33)

Dieser Sachverhalt soll kurz am Beispiel Blei veranschaulicht werden. Die Fermienergie fiir
Blei betriigt Ep = 9.8V und die effektive Masse in [111]-Richtung m* = 1.14m. Damit ist
die Fermiwellenldnge Ap = \/ﬁ = 0.366nm. Die Dicke einer [111]-Monolage im Bulk

betrigt dy = %= = 0.286nm, wobei a die Gitterkonstante von Blei bezeichnet. Man erhilt

V3
fiir das Verhiltnis % :dyp=2:3.12~2: 3. Demnach ist die QSE-Bedingung md, ~ n%
néherungsweise fiir die Werte (m,n) = (2,3) und (4, 6) erfiillt. Man findet dann keine Uber-
einstimmung mehr bis (m,n) = (7,11) und (9, 14) und schlieBlich (13,20) und (20,31).

Abbildung 2.5 zeigt dhnlich wie Abbildung 2.3 die Oszillation des Widerstandes. Hier wurde
jedoch zusitzlich eine Au(6x6)-Struktur auf dem Siliziumsubstrat hergestellt. Man erkennt
nun Oszillationen mit einer Periode von zwei Monolagen statt wie bisher mit nur einer Mo-
nolage. Aullerdem sind Minima bei 2, 4, 6 und 8 Monolagen zu sehen, deren Tiefe mit
zunehmender Filmdicke schnell abnimmt. Eine zweite Gruppe von Oszillationen startet bei
9ML und ist bei 13ML am besten ausgeprigt. Es handelt sich hierbei um die Werte, fiir wel-
che die QSE-Bedingung nidherungsweise erfiillt ist. Die Periodizitdt von 1ML ist bei der mit
Gold priparierten Probe nur in Form von sehr schwach ausgepridgten Schultern bei 3, 5, und
7ML zu sehen. Die Grenzschicht der Si(111)-(7x7)-Oberfliche streut die Elektronen dif-
fus in alle Richtungen, wihrend die Si(111)-Au(6x6) einen betrichtlichen Anteil spiegelnd
reflektiert.

2.5 Erwartungen zu den Spektren von Pb-Drahten
auf Silizium

Um einen Einblick zu gewinnen, wurde zunichst das Absorptionsverhalten von Bleifilmen
verschiedener Dicke auf einem Siliziumsubstrat ermittelt. Die Berechnungen wurden mit
SCOUT durchgefiihrt. Die hierfiir benotigten Materialeigenschaften wurden [2] entnom-
men. In dieser Arbeit wurden ebenfalls Messreihen verschiedener Arbeitsgruppen mit dem
Drude-Modell verglichen. Man entnimmt Abbildung 2.1, dass die Theorie bis etwa 4000
cm’! gut mit den experimentellen Werten iibereinstimmt. Aus diesem Grund werden spiter

12
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Abbildung 2.5: Widerstand eines Pb-Films auf einem mit Au bedampften Si-Substrat als Funktion
der Filmdicke bei 95K [aus [4]].

die Spektren aus den Experimenten nur bis zu diesem Wert gefittet, da der Software eben-
falls das Drude Modell zugrunde liegt. Ausgehend vom Drude Modell ist es erforderlich, in
die Rechnungen zum einen die Plasmafrequenz @wp, zum anderen die Dampfungsfrequenz
@; eingehen zu lassen. Fiir die hier betrachteten Simulationen wurden die Werte fiir das
Bulkmaterial benutzt. Mit SCOUT hat der Benutzer die Moglichkeit, eine elektromagneti-
sche Welle zu simulieren, die auf einen “Stapel” vorher definierter Schichten (layer stack)
einfillt. Die Materialien lassen sich anhand ihrer optischen Eigenschaften (Konstanten) spe-
zifizieren, die Filmdicke ldsst sich ebenfalls vorgeben. Im vorliegenden Fall soll ein Silizi-
umwafer simuliert werden, auf den Bleifilme verschiedener Dicke aufgedampft werden. Fiir
Silizium geht die Dielektrizitidtskonstante € = 10 in die Berechnungen ein. Fiir Blei wurden
die Daten aus Tabelle 2.1 verwendet. Der Wert fiir @; bei 120K wurde nach

o:(Th) _ p(Th) (2.34)

o(Tr) p(T2)

berechnet und Daten fiir den spezifischen Widerstand p(7') aus [7].

Tabelle 2.1: Bleidaten [aus [2]].

| Filmdicke | wp[cm™'] | @¢[cm™']bei Raumtemperatur | @;[cm'] bei 120K |
| variabel | 62000 | 1450 | 530 |

Mit diesen Werten erhilt man einen Verlauf fiir die Transmission von Blei auf Silizium
gemiB Abbildung 2.6. Es ist zu sehen, dass bei Wellenzahlen um 2000 cm™! die Transmis-
sion fiir einen 1nm dicken Bleifilm von 100% auf ca. 70% absinkt. Demzufolge sollte im
Experiment eine deutliche Anderung wihrend des Aufdampfens zu beobachten sein. Der
gestrichelten Linie kommt besondere Bedeutung zu. Hier ist eine um 20% hohere Stof3ra-

13
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Abbildung 2.6: Berechnetes Transmissionsverhalten von Bleischichten verschiedener Dicke auf ei-
nem Siliziumsubstrat (vgl. Text).

te in die Rechnung eingegangen, d.h. es war @w; = 1740cm™!. Man sieht, dass dadurch die
Transmission bei kleineren Wellenzahlen ansteigt, wéihrend sie fiir groBere Wellenzahlen
etwas absinkt.

2.6 Streuung

Hier soll kurz auf die Streuung am einzelnen Draht eingegangen werden. Es wurden Spek-
tren fiir unendlich lange Drihte, sowie fiir Drihte mit endlicher Linge berechnet. Das no-
tige Werkzeug hierfiir wurde [8] entnommen. Es handelt sich um einen idealen Leiter, der
die geometrischen Voraussetzungen L > % erfiillt. In diesem Zusammenhang wird nur die
Riickstreuung betrachtet.

1.00 T T T
c
Re)
B o9t 1
£ Pr—
7] it with Fano line
C
g
o 096r Au nanowire @KBr
= Length L=2.1pm
E Diameter D =200 nm
[ unpolarized light
0.94

1000 2000 3000 4000
wavenumber [cmi']

Abbildung 2.7: IR-Spektrum eines Golddrahtes auf KBr-Substrat mit Fitkurve. Es sind zwei Reso-
nanzen zu sehen [aus [9]].
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2.6 Streuung

Der Draht liegt in der Einfallsebene des elektrischen Feldes. Abbildung 2.7 zeigt ein Trans-
missionspektrum fiir einen Draht endlicher Linge und einem Durchmesser von 200nm.Die
Kurve nimmt einen asymmetrischen Verlauf. Man sieht die erste Resonanz bei einer Wellen-
zahl von ® ~ 1100cm™!, was einer Wellenléinge von A = 9 um entspricht. Dieser Wert liegt
im Bereich des mittleren Infraroten (MIR). Auf diesen Zusammenhang wird im néchsten
Abschnitt ndher eingegangen.

1 '103 T T
Z 100 F .
'?e) 10 - E parallel zum Draht ]
3
= ar -
ot
2 0.1 - -
)
B 0.01
T g a3
~ 1:10 — E senkrecht zum Draht

104 1 1

110 0 2000 4000 6000

Wellenzahl ( 1/cm)

Abbildung 2.8: Relativer Streuquerschnitt fiir einen unendlich langen Draht mit einem Durchmesser
von 60nm.

Die Schwingungsebene des elektrischen Feldes (senkrecht oder parallel zum Draht) ist eben-
falls von entscheidender Bedeutung. Im Folgenden soll die Wellenldnge grofler sein als die
Dicke des zu untersuchenden Drahtes, also A > D. Fiir die Eindringtiefe gilt Agyi, < D. Der
unterschiedliche Verlauf fiir die beiden Fille ist in Abbildung 2.8 fiir einen ideal leitenden
Draht unendlicher Linge dargestellt. Der relative Streuquerschnitt gibt den errechneten Wert
relativ zum geometrischen Streuquerschnitt an. Ist das elektrische Feld parallel zum Draht
polarisiert, steigt der relative Streuquerschnitt mit abnehmender Wellenzahl und ist aul3er-
dem iiber den gesamten Bereich groBer als der geometrische Streuquerschnitt. Bei senkrech-
ter Polarisation verhilt es sich umgekehrt. In den Experimenten mit Polarisator in Abschnitt
6.5 ist das E-Feld derart polarisiert, dass es parallel zu den gegebenenfalls entstandenen
Drihten schwingt.

In der vorliegenden Arbeit werden jedoch keine einzelnen Drihte untersucht. Die Probe wird
in einem groBeren Gebiet mit einem Infrarotstrahl ausgeleuchtet, so dass im Endeffekt tiber
diesen Bereich integriert wird. Deshalb ist der Anteil der Drihte am gesamten beleuchteten
Bereich von Interesse. Dieser Zusammenhang wird in Abschnitt 6.4.1 nochmal aufgegriffen.
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2.7 Vorstudie: Resonanz von Golddrahten
(Messungen an der Synchrotronquelle ANKA)

Zum Vergleich zu den Messungen vor Ort wurden Messungen an der Synchrotronquelle im
Forschungszentrum Karlsruhe durchgefiihrt. Die Anlage ist mit einem Infrarotmikroskop,
in welches der Strahl eingekoppelt wird, ausgestattet. Es besteht die Moglichkeit, sowohl in
Transmission als auch in Reflexion zu messen (vgl. Abbildung 2.9).

Kamera Kamera
qut #1 pﬂ# 2 1 IR-Strahl vom Synchrotron ‘
! A 6;.‘ ?_ 2 Kondensator (justierbar) ‘
id & * —— . _l_ - y 3 Objektiv(15x fiir IR und 4x fiir VIS) ‘
g I
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S 2T
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-
Probe
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Abbildung 2.9: Der optische Strahlengang im (a) Reflexions- und (b) Transmissionsmodus am IR-
Scope II der Firma BRUKER Optics.

Das Infrarotmikroskop hat typischerweise einen Strahldurchmesser von ungefihr 8.3um.
Der Wellenldngenbereich reicht von 1 um bis 10 um. Das entspricht einem Energiebereich
von 1000-10000 Wellenzahlen. Mit dem Gerit wurden Golddrihte auf einem Kaliumbro-
mid-Substrat untersucht. Man ist mit dem Mikroskop in der Lage, einzelne Drihte heraus-
zusuchen und anschlieBend mit dem Infrarotstrahl zu untersuchen. Auf diese Weise wurde
das Spektrum in Abbildung 2.7 aufgenommen.

Im Gegensatz zu den Spektren der diinnen Filme in Abbildung 2.6, sind dort zwei Resonan-
zen erkennbar. Sie entsprechen der Anregung von Oberfiiichen-Plasmon-Polaritonen (Plas-
mon SP). An dieser Stelle ist auf die anfingliche Annahme in Sektion 2.1 nochmal Bezug zu
nehmen. Es wurde die Riickstellkraft in Gleichung (2.1) gleich Null gesetzt. Dies ist fiir die
hier beschriebenen physikalischen Phanomene jedoch nicht gerechtfertigt, da die Riickstell-
kraft fiir die Resonanzen im Spektrum verantwortlich ist. In einer starken Vereinfachung
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2.7 Vorstudie: Resonanz von Golddrihten (Messungen an der Synchrotronquelle ANKA)

kann man die Zusammenhinge folgendermaBen beschreiben: Die Oberflichen-Plasmon-
Polaritonen entstehen durch Kopplung zwischen dem elektromagnetischen Feld und Ober-
flachenplasmonen. Die Resonanz wird durch Laufzeitkopplung hervorgerufen, nicht etwa
durch rdumliche Kopplung. Die Ladung braucht Zeit, um durch den Draht zu propagieren.
Stimmt diese Zeit mit der Zeit T uiberein, die das Licht fiir eine Periode braucht, so treten
Resonanzeffekte auf. Die Ladung braucht dann entsprechend r = %, um von einem Ende des
Drahtes zum anderen zu propagieren. Das Plasmon SP bewegt sich also mit der Geschwin-
digkeit cgp = ZTL Das Licht braucht fiir eine Periode die Zeit T = % Daraus erhilt man die
Resonanzbedingung im Draht:
r=t_* (2.35)

Csp C

A
L= 5 (2.36)
Wihrend im vorangegangenen Abschnitt die Wellenlidnge deutlich groer war als die Ob-
jektgroBe, ist sie hier von gleicher GroBenordnung. Abbildung 2.10 zeigt die Dispersion
fiir Oberflichen-Plasmon-Polaritonen. Sie ist als durchgezogene Linie dargestellt. Bei der

Frequenz % werden transversale optische Gitterschwingungen durch Absorption von Pho-

tonenenergie angeregt. Diese strahlen Photonenenergie gleicher Frequenz wieder ab. Longi-
tudinale Phononen koénnen durch ein transversales elektromagnetisches Feld nicht angeregt
werden. Die beiden Zweige der Oberflichen-Plasmon-Polaritonen néhern sich asymptotisch
jeweils der Lichtkurve und der dispersionslosen Oberflachenplasmonkurve an. Es existieren
keine Anregungen im Frequenzbereich zwischen wp und ws = % Der Wert wp entspricht
der Resonanzfrequenz fiir Bulkmaterial. In den Experimenten der vorliegenden Arbeit wird
der Infrarotstrahl senkrecht auf den Draht gerichtet, so dass der elektrische Feldvektor E
konstant entlang des Nanodrahtes ist. In diesem Fall ist dann die Wellenldnge sehr grof3, so
dass g = 0 gesetzt werden kann. Tabelle 2.2 gibt eine Ubersicht iiber die verschiedenen
formabhéngigen Werte fiir die Position der Plasmonenresonanz. Den verschiedenen Werten
liegen geometrieabhiingige Formfaktoren zugrunde, die von der Polarisation abhingen.

Tabelle 2.2: Positionen der Plasmonenresonanz g fiir Proben verschiedener Geometrie im Vakuum

[aus [10]].
| Geometric | Resonanzfrequenz | Werte fiir Blei [cm™] |

Bulk WR = Wp 62000

Ebene Oberfliche WR = % 43840
Diinner Film WR ~ % 43840
Zylinder (L) wR = & 43840

— Wp
Kugel or =2 35795
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W=y

Abbildung 2.10: Dispersion von Oberflachen-Plasmon-Polaritonen (durchgezogene Linie) [aus
[11]]. Der Infrarotbereich befindet sich am unteren Ende der Skala.
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3 Experimentelle Grundlagen

Im folgenden Kapitel werden die Grundlagen erklirt, die fiir ein Durchfiihren der Experi-
mente notig sind. Zunécht steht die Physik des Siliziums im Vordergrund. Da das Silizium
als Substrat dient, ist dessen Leitfdhigkeit in den Messungen zu beriicksichtigen. Es soll
zunichst die Oberflache diskutiert werden, danach die elektrischen Eigenschaften des Ma-
terials. AnschlieBend wird erldutert, warum die beiden Materialien Blei und Gold fiir den
Herstellungsprozess der Pb-Drihte verwendet wurden. Als letztes wird das RHEED-Prinzip
eingefiihrt, da mit dieser Komponente das Gesamtsystem Pb-Au-Si charakterisiert werden
soll.

3.1 Materialeigenschaften von Silizium

Silizium ist ein Halbleiter, der bei einer Temperatur von OK eine Bandliicke von E, =
1.17eV aufweist und bei 300K eine Bandliicke von Eg = 1.12€eV hat. Man entnimmt Abbil-
dung 3.1, dass es sich um einen indirekten Halbleiter handelt, da die Extrema im k-Raum
nicht am selben Ort liegen. Fiir einen Intrabandiibergang ist also die Mitwirkung eines Pho-

nons erforderlich.
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Abbildung 3.1: Bandstruktur von Silizium [aus [12]].
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3.1.1 Si(111)-(7x7)

Das Element kristallisiert in Diamantstruktur, einem kubisch flichenzentrierten Gitter mit
zweiatomiger Basis. Ein Atom der Basis befindet sich im Ursprung und das andere bei a -
(%, %, %), wobei a = 5.42 A die Kantenliinge der Volumeneinheitszelle ist. In [111]-Richtung
sind die Siliziumatome in Doppellagen angeordnet. Der Abstand in der Doppellage betragt
0.76 A und der Abstand zwischen den Doppellagen 2.39 A. Bei einem Schnitt entlang der
(111)-Ebene treten an der Oberflache ungesittigte Valenzen auf, welche als dangling bonds
bezeichnet werden. Sie sind energetisch ungiinstig, was zu einer Umordnung der Atome
der oberen Lage fiihrt. Hierbei handelt es sich um eine so genannte Rekonstruktion der
Oberflache, um ihre freie Energie zu verringern. Die energetisch giinstigste Anordnung der
Atome auf einer Si(111)-Oberflache ist die (7x7)-Struktur. Sie wird vom dimer-adatom-
stacking-fault-Modell (DAS-Modell [13]) beschrieben. Die Abbildungen 3.2 und 3.3 zeigen

eine schematische Darstellung.

Adatom

® Restatom

Abbildung 3.3: Seitliche Ansicht der Si(111)-(7x7)-Oberflache. Schnitt entlang der langen Achse
[aus [14]].

3.1.2 Gestuftes Silizium

Wird ein Festkorper unter einem flachen Winkel relativ zu seinen kristallographischen Ach-
sen geschnitten, so besteht die neue Oberfliche aus einer regelméfligen Abfolge von Stu-
fen monoatomarer Hohe und Terrassen. Diese gestufte Oberflache nennt man auch vizinale
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3.1 Materialeigenschaften von Silizium

Oberfliche (Abbildung 3.4(a)). Sie hat mindestens einen hoheren Millerschen Index. Schnei-
det man einen Festkorper parallel zu einer seiner kristallographischen Achsen, entsteht eine
niedrigindizierte Oberfldche. Sie bildet im Idealfall eine einzige Terrasse, ist also eben.

Terrasse
Stufe —LLL\—LLL\—

(a) b)

Abbildung 3.4: (a) Schnitt durch eine vizinale Oberfliche und (b) Stufenbiindeln in schematischer
Darstellung.

Bei thermischer Anregungen sind diese Kristalloberflichen keineswegs statisch. Es 16sen
sich beispielsweise einzelne Atome aus den Stufen und diffundieren iiber die Oberfléche. Er-
hoht man die Temperatur, konnen Stufen und Terrassen aufrauen. Fiir spitere Erorterungen
ist es notig, den Begriff des Stufenbiindelns (“step bunching”) einzufiihren. Es handelt sich
um einen Phaseniibergang auf einer vizinalen Oberfliche, welcher durch kurzreichweitige
attraktive Stufenwechselwirkungen verursacht wird. Statt gleichmé@Big angeordneten Terras-
sen und Stufen entsteht beim Stufenbiindeln eine Folge von benachbarten Stufen, gefolgt von
entsprechend breiteren Terrassen (Abbildung 3.4(b)). Bei tiefen Temperaturen riicken die
Stufen zusammen und biindeln. Bei hoheren Temperaturen laufen sie aus Entropie-Griinden
auseinander. Die Struktur des gestuften Siliziums im Experiment ldsst sich durch eine Sub-
monolage Gold stabilisieren. Bedampft man das Substrat bei Raumtemperatur mit Gold und
erhitzt anschlieend, erreicht man eine gleichméBige Verteilung monoatomarer Stufen (N&-
heres hierzu in Abschnitt 3.2).

3.1.3 Undotiertes Silizium

Die Probe soll im Experiment mit Strom geheizt werden. Daher ist es sinnvoll, zum einen den
Verlauf des Widerstandes und zum anderen den Verlauf der Leitfihigkeit in Abhédngigkeit
von der Temperatur zu betrachten. Die Leitfdhigkeit berechnet sich zu

o = e(tn + pp)n(T), (3.1)

wobei n(T) die temperaturabhingige Dichte der Elektronen darstellt und u die Beweglich-
keit der Elektronen, bzw. Locher. Die Dichte der Elektronen erhilt man mit

;Eg(L,;)
n(T)=n; 300K e 2k M1 300K/ 3.2)

Hier gibt n; die Ladungstriagerkonzentration bei einer Temperatur von 300K an. Fiir Silizium
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3 Experimentelle Grundlagen

wird ein Wert von 1.5-10'®m~3 angenommen. Mit den Parametern fiir die Beweglichkei-
ten U, = 1500% und Y, = 450C‘,—ms2 kann man den Verlauf darstellen (Abbildung 3.5). Die
Temperaturabhéngigkeit der Beweglichkeit spielt eine untergeordnete Rolle und wird daher
aufler Acht gelassen.

100

Leitfahigkeit [1/Ohm cm)]
12
2
-

0 300 600 900 1200 1500
T [K]

Abbildung 3.5: Leitfihigkeit von undotiertem Silizium in Abhingigkeit von der Temperatur.

Um den Widerstand in gleicher Weise aufzutragen, ist es notwendig, die geometrischen Ab-
messungen der Probe zu kennen. Es handelt sich um einen Wafer mit einer Lidnge L = 15mm,
einer Breite B = 5mm und einer Dicke D = 0.5mm. Der Widerstand R berechnet sich dann
zu

(3.3)

In Vorbereitung auf das Experiment wurde ein Siliziumwafer der gegebenen Dimensionen
vorab unter Vakuumbedingungen untersucht. Die Vorgehensweise soll an dieser Stelle nur
dazu dienen, die Wertebereiche, in denen man sich bewegt, abzustecken. Hier besteht kein
Anspruch auf hohe Genauigkeit. Triagt man sowohl die gemessenen Werte als auch die im
Voraus bestimmten gegeneinander auf, erhilt man einen Zusammenhang, wie er in Abbil-
dung 3.6 gezeigt ist. Die groBe Abweichung 148t sich durch die mangelnde Qualitét der Tem-
peraturmessung erkldren. Es wurde ein Thermoelement verwendet, dass nicht angepunktet,
sondern durch mechanische Spannung leicht gegen das Substrat gedriickt wurde. Vermutlich
war der Wiarmekontakt nicht ausreichend. In spiteren Versuchsdurchfithrungen wurde eine
andere Methode gewihlt und bessere Ergebnisse erzielt.
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Abbildung 3.6: Berechneter Widerstand von undotiertem Silizium in Abhingigkeit von der Tempe-
ratur als durchgezogene Linie. Gemessene Werte des Widerstandes sind als Punkte
dargestellt.

3.1.4 Dotiertes Silizium

Die Leitfdhigkeit fiir dotiertes Silizium enthilt einen zusitzlichen Beitrag fiir die Ladungs-
trigerkonzentration der Donatoren. Dieser Beitrag np wird addiert:

o =e(Un+ tp)(n(T) +np). (3.4

Im Testautbau wurde ein Siliziumwafer unbekannter Dotierung verwendet.

Leitfahigkeit [1/(Ohm cm)]

300 600 900 1200 1500
Temperatur [K]

Abbildung 3.7: Leitfahigkeit von dotiertem Silizium in Abhéngigkeit von der Temperatur mit np =
10°n;.

In den Graphen sind deutliche Unterschiede zwischen den dotierten und den undotierten Pro-
ben erkennbar. Bis zu einer Temperatur von ungefahr 600K spielt die intrinisische Ladungs-
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3 Experimentelle Grundlagen

tragerdichte fiir den dotierten Halbleiter keine gro3e Rolle. Erst oberhalb dieser Temperatur
liefert dieser Prozess einen merklichen Beitrag (vgl. Abbildung 3.7). Hier setzt die Eigen-
leitung ein. Das Fermi-Niveau liegt etwa in der Mitte der Bandliicke und die Konzentration
der freien Ladungstriager nimmt mit der Temperatur stark zu.

3.2 Wachstum und Praparation von Nanodrahten

Wie in Abschnitt 3.1.2 bereits angedeutet, ist es moglich, auf einer gestuften Siliziumober-
flache Nanodrihte wachsen zu lassen. Die gestufte Struktur dient dabei als eine Art Scha-
blone, die eine unidirektionale Anisotropie iiber einen grolen Bereich gewdhrleistet. Die
Drihte ordnen sich dann parallel zu den Stufen an und man erhilt eine makroskopische
Flache, auf der die Drihte alle in einer Richtung gleich orientiert sind. Vizinale Si(111)-
Oberflachen sind fiir gewohnlich in hohem Mal} ungeordnet. Bei Temperaturen unterhalb
der Si(1 x 1) < (7 x 7)-Rekonstruktion besteht die Oberfliche aus rekonstruierten Si(111)-
(7xT) Terrassen und Stufenbiindeln. Si(1x 1) stellt also die Hochtemperaturphase des Ma-
terials dar. Unter 870°C bricht die vizinale Struktur der Oberflidche in eine hiigelartige auf.
Somit sind diese Substrate fiir das Wachstum geordneter Drihte ungeeignet. Die Morpholo-
gie der Oberflache wird unter anderem von ihrer freien Energie bestimmt, welche wiederum
durch Adsorbate beeinflusst werden kann. Es hat sich herausgestellt, dass Gold fiir diesen
Zweck besonders gut geeignet ist. In [15] wurde festgestellt, dass fiir Si(755) eine gleichmi-
Bige Verteilung monoatomarer Stufen erreicht werden kann. Hierzu wurde das Substrat mit
einer gewissen Menge Gold bedampft und anschlieend erhitzt. Die optimale Bedeckung
wird dann erreicht, wenn man genau die Menge Gold aufdampft, die benétigt wird, um
auf jeder Si(111)-Terrasse eine einzelne atomare Kette zu bilden. Abweichungen von die-
ser Menge fiihren zur Bildung von andersartig orientierten Facetten (kleine Bereiche mit
einer von der mittleren Fldche abweichenden Orientierung). Offensichtlich stabilisieren ein-
dimensionale Goldketten die Oberfliche und verhindern das Auftreten von Stufenbiindeln.
Die gleiche Technik der Pridparation kann auch auf andersartig geschnittene Substrate an-
gewendet werden. Fiir die Si(335)-Oberfliche wurden in den Experimenten jeweils 0.28ML
Gold aufgedampft (vgl. [16]). Durch diese hochgradig asymmetrische Struktur wird eine
eindimensionale Diffusion der Bleiatome auf der Oberfliche gewihrleistet. Diese eindimen-
sionale Diffusion in Verbindung mit der Diskrepanz zwischen den Gitterkonstanten von Blei
(app = 4.95A) und Silizium (as; = 5.43A) fiihrt zur Bildung von linglichen parallelen Blei-
drdhten. Diese Verteilung zugunsten der linglichen Kristalle gegeniiber einer isometrischen
Form wird dadurch begriindet, dass durch lingliche Kristalle die Spannungen auf der Ober-
flache besser ausgeglichen werden konnen. Durch sie werden die hervorgerufenen Spannun-
gen durch die unterschiedlichen Gitterkonstanten am effektivsten kompensiert. Auch die ho-
he Beweglichkeit von Blei bei Raumtemperatur machen dieses Material interessant. Auf ge-
ordneten Si(533)-Substraten bilden sich die Nanodrihte spontan nach einer Bleibedeckung
von 1£0.2ML. Man sieht in den LEEM-Aufnahmen aus Abbildung 3.8, dass die Drihte bei
einer Goldbedeckung von 0.28ML am besten ausgebildet sind.

Die Dichte der Drihte ist fiir die Probe mit der optimalen Goldbedeckung am geringsten.
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3.3 Charakterisierung mittels RHEED

Abbildung 3.8: LEEM-Bilder einer Si(533)-Oberfliche nach dem Aufdampfen von 6.6ML Pb bei
250K. Die Substrate in (a), (b) und (c) sind mit jeweils 0, 0.28 und 0.63ML Gold
bedeckt. Die Inseln in (c¢) werden von LEEM nicht aufgelost. Der Durchmesser der
Bilder entspricht 8 um [aus [16]].

Wird weiter aufgedampft, etwa bis 12ML, bilden sich keine neuen Inseln. Die hohe Beweg-
lichkeit der Bleiatome fiihrt dazu, dass sie sich an den Enden bereits vorhandener Inseln
anlagern. Nach einer aufgedampften Menge von etwa 2ML Blei weisen die Drihte eine
Breite von etwa 60 2 nm und eine Hohe von etwa 10 & 1nm auf. Ihre Léinge entspricht ei-
nigen um und sie besitzen eine keilartige Form (vgl. [16]). Die lidngsten Dréhte konnen fiir
Temperaturen zwischen 260 und 280K hergestellt werden. Unterhalb dieses Bereichs bilden
sich lediglich kiirzere Drihte und es erhoht sich ihre Dichte. Oberhalb von 280K ist zwar
die Drahtdichte die gleiche wie im optimalen Temperaturbereich, doch werden die Dréh-
te breiter und auflerdem trapezoidformig. Im Experiment sollen die Bleidrihte spiter bei
Raumtemperatur hergestellt werden.

3.3 Charakterisierung mittels RHEED

Da es sich bei der RHEED-Anlage um eine neue Komponente des Gesamtaufbaus handelt,
soll hier etwas ausfiihrlicher auf deren Funktionsweise eingegangen werden. Sie wurde kom-
plett von der Arbeitsgruppe von M. Jalochowski in Lublin (Polen) konstruiert und gefertigt.

Das RHEED-System (Reflection High Energy Electron Diffraction) arbeitet mit der Beugung
schneller Elektronen. Fiir die Wellenlénge der Elektronen gilt die de Broglie-Beziehung

h h
A== 3.5
P V 2mEkin ( )
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3 Experimentelle Grundlagen

Die Prinzipien der Wellenoptik lassen sich auf die Optik von Materiewellen iibertragen. Bei
hohen Energien, wie sie beim RHEED benutzt werden, wird die Wellenlinge der Elektro-
nen entsprechend klein. Die Strahlung wird demnach energiereicher und es sind wiéhrend
des Experiments entsprechende Vorkehrungen zu treffen, um sich vor der Rontgenstrahlung
zu schiitzen. RHEED-Apparaturen arbeiten typischerweise mit einer Elektronenstrahlener-
gie von 5 bis 50 keV. Elektronen haben eine starke Wechselwirkung mit Materie. Sie treffen
die Probe unter streifendem Einfall und anschlieend auf den Leuchtschirm, auf dem das
zu untersuchende Muster entsteht (Abbildung 3.9). Durch den streifenden Einfall wird zum
einen erreicht, dass der Strahl weniger tief in die Probe eindringt und somit geringere Wech-
selwirkung mit Phononen erfdhrt, zum anderen erhoht sich die Oberflichenempfindlichkeit.
Die Elektronen tasten nur die ersten beiden Atomlagen ab. Beim RHEED werden inelastisch
und elastisch gestreute Elektronen automatisch separiert. Elastisch gestreute Elektronen ha-
ben geniigend Energie, um den Schirm nach dem Streuprozess zu erreichen, wihrend die
inelastisch gestreuten aufgrund ihrer geringen Energie nicht mehr detektiert werden.

-direkter Strahl

Abbildung 3.9: Schematische Darstellung der Entstehung eines RHEED-Beugungsmusters [aus
[17]].

Um das entstehende Beugungsbild zu verstehen, ist es sinnvoll, sich die Konstruktion der
Ewald-Kugel nochmal vor Augen zu fiihren. Zunéchst gibt man den einfallenden Wellen-
vektor Ky vor. Man definiert den Streuvektor K = k — kg, wobei k der Wellenvektor des
gestreuten Strahls ist. Es muss die Streubedingung erfiillt werden, die besagt, dass der Streu-
vektor dem reziproken Gittervektor G entsprechen muss:

K=G. (3.6)

Ist diese Bedingung erfiillt, so ist die Uberlagerung der Streuwellen konstruktiv, man kann
also einen Beugungsreflex beobachten. Man kann dies geometrisch veranschaulichen, indem
man zunichst das reziproke Gitter darstellt. Ausgehend vom einfallenden Strahl kg kann man
dann im reziproken Raum eine Kugel mit dem Radius k( konstruieren. Die Streubedingung
ist immer dann erfiillt, wenn auf dieser Ewald-Kugel Punkte des reziproken Gitters liegen
(siche Abbildung 3.10).

Um tiefer in die Grundlagen der Streuung einzusteigen, sieche [18].

Innerhalb dieser Diplomarbeit wird der RHEED-Aufbau in erster Linie benutzt um festzu-
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3.3 Charakterisierung mittels RHEED

Ewald - Kugel

Abbildung 3.11: Ausschnitt aus der Ewald-Kugel im dreidimensionalen Fall [aus [17]].

stellen, ob die Oberfldche des Substrats die gewiinschte Struktur aufweist. Man sieht auf3er-
dem, ob die Probe durch den Reinigungsprozess ausreichend sauber geworden ist. Je nach
Oberfliche ergeben sich unterschiedliche Muster auf dem Leuchtschirm. Fiir eine ideale
Oberfliche ergeben sich Punkte, die auf Kreisbdgen angeordnet sind. Fiir gestufte Ober-
flachen werden statt der runden Reflexe senkrechte Strichstiicke beobachtet. Sie entstehen
durch einen Schnitt der Ewaldkugel mit endlich dicken Stiben des reziproken Gitters (vgl.
Abbildung 3.11). Diese Verbreiterung der Stabe kommt entweder von einer Verkippung ein-
zelner Kristallbereiche oder von Unebenheiten der Oberflache. Im Falle des dreidimensio-
nalen reziproken Gitters ldsst sich fiir jede Beugungsordnung eine Reihe von Diffraktions-
punkten senkrecht zur Kristalloberfliche am Fluoreszenzschirm beobachten. Dagegen ist das
Diffraktionsmuster fiir eine zweidimensionale Oberfldche streifig, weil diese im reziproken
Raum durch ein Liniengitter repridsentiert wird. Durch die geringe Eindringtiefe des Elek-
tronenstrahls triagt die Beugung an iibereinander liegenden Gitterebenen kaum zum Muster
bei. Demnach kann die Richtung senkrecht zur Kristalloberflache keine diskreten rezipro-
ken Gitterpunkte aufweisen, das Punktgitter entartet dort zur Linie. Fiir das Herstellen der
Nanodrihte ist inbesondere der letzte dargestelle Fall in Abbildung 3.12 relevant.

Fiir die spitere Auswertung und Literaturvergleiche soll hier noch kurz das Prinzip des Os-
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zillationen der RHEED-Intensitit ausgefiihrt werden (vgl. Abbildung 3.13). Sie sind fiir das
Aufwachsen der Bleifilme von Bedeutung.

Luuekre)‘s 1. Ordnung
ideal, eben gt e ..,
» %
Spiegelreflex \.(
,../\Luuekreis-.
N 1
nuliter’
) Qrdpung

Horizont "\ K
schwach gestuft “eecage” 3

3D - Inseln

Abbildung 3.12: Beispiele fiir Oberflachenstrukturen und entsprechende RHEED-Bilder [aus [17]].

MONOLAYER GROWTH ELECTRON BEAM RHEED SIGMNAL

Lol 1o

Abbildung 3.13: RHEED-Oszillationen [aus [19]] .

Eine abgeschlossene Monolage sollte fiir 2D-Wachstum wenig Rauhigkeit aufweisen. Bei
weiterem Aufdampfen bilden sich 2D-Keime und die Rauhigkeit erreicht ihr Maximum fiir
halbe Oberflichenbelegung. Zum Abschluss der Monolage nimmt die Rauhigkeit wieder
ab. Entsprechend verhilt sich die Intensitdt des RHEED-Signals am Fluoreszenzschirm. An
der glatten Oberflache wird der Strahl spiegelnd reflektiert und die Intensitdt nimmt ihren
maximalen Wert an. Wird die Oberfliche rauer, so wird der Elektronenstrahl diffus gestreut
und das Signal nimmt ab. Auf diese Weise ist man in der Lage, anhand der durchlaufenen
Perioden die Anzahl der Monolagen abzuzihlen.
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Als letzter Punkt in diesem Zusammenhang sollen noch RHEED-Bilder von einigen Silizi-
umstrukturen aufgefiihrt werden. Man erhilt eine grobe Vorstellung von den Mustern, wie
man sie im Experiment erwartet. Als Beispiel fiir eine ideale Fldache zeigt Abbildung 3.14
zunichst eine Si(111)-Oberfliche mit (7 x 7)-Uberstruktur. Die auf Kreisbogen angeordneten
Beugungspunkte sind deutlich zu erkennen.

Abbildung 3.14: RHEED-Beugungsbild einer Si(111)-Fliche mit (7 x7)-Uberstruktur entlang dem
[110]-Azimuth [aus [20]].

Wihrend des Experiments soll zunichst Gold auf die Siliziumoberflache aufgebracht wer-
den. In Abbildung 3.15 sieht man die Beugungsreflexe fiir eine reine Si(335)-Oberflédche,
auf der spéter die Nanodrihte entstehen. Bringt man eine kleine Menge Gold auf die Probe,
dndert sich das Beugungsmuster merklich. Das Ergebnis einer mit 0.28ML Gold bedeckten
Si(335)-Oberfldche ist in Abbildung 3.16 zu sehen.

Abbildung 3.15: RHEED-Bild einer reinen Si(335)-Oberfliche (priv. com. Prof. M. Jalochowski).

SchlieBlich soll noch das Aufdampfen des Bleis mit dem RHEED-Aufbau untersucht wer-
den. Abbildung 3.17 zeigt diesen Prozess in verschiedenen Schritten. Das erste Bild zeigt
die noch unbedampfte Oberfliche zu Beginn des Experiments. Es ist zu sehen, dass die an-
fanglich deutlichen Reflexe sich wihrend der Bleianlagerung nach und nach verkleinern.
Zusitzlich entwickeln sich weitere Beugungsreflexe, die in (d)-(f) zu erkennen sind. Diese
langlichen Streifen konnen der Reflexion an Pb(111)-Facetten zugeordnet werden.
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Abbildung 3.16: RHEED-Bild einer Si(335)-Oberfliche mit 0.28 ML Gold bedeckt (priv. com. Prof.
M. Jalochowski).

Abbildung 3.17: RHEED-Beugungsbilder wihrend des Aufdampfens von Blei auf Si(533)/0.28Au
bei 250K. (a) wurde kurz vor der Bleianlagerung aufgenommen, (b)-(f) nach einer
Anlagerung von 0.5, 0.75, 1.0, 1.25 und 1.5 Monolagen Blei. Die Si(111) Ebene ist
parallel zu den horizontalen Réndern des Bildes ausgerichtet [aus [16]].
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Im vorliegenden Kapitel soll ein Uberblick iiber die einzelnen Apparaturen und ihre Funkti-
onsweisen gegeben werden. Im Wesentlichen werden die wihrend der Arbeit vorgenomme-
nen Beitrige zum Neuaufbau des Experiments vorgestellt und die restlichen Komponenten
kurz zusammengefasst. Die Hauptbestandteile des Aufbaus sind die Ultrahoch-Vakuum-
Apparatur (UHV) und die Optik, insbesondere das Fourier-Transformations-Infrarot-Spek-
trometer (FTIR). Zuniichst zeigt Abbildung 4.1 einen Uberblick iiber den Gesamtaufbau.

Flansche fiir Verdampfer,
Reflexionsmessungen,
Sichtfenster

Manipulator

v

Detektorkammer

TSP,
Ionengetterpumpe

FTIR-Spektrometer ReFenster
b
| RHEED-Schirm
|
| Transferstab Transferkammer

Einkoppelkammer Plattenventil

Abbildung 4.1: Gesamtaufbau des Experiments mit Darstellung der Hauptbestandteile.

4.1 Die UHV-Apparatur

Die UHV-Anlage stellt den Kern des Versuchsaufbaus dar. Hier wird die Probe eingeschleust
und kann unter den erforderlichen Bedingungen pripariert und untersucht werden. Die An-
lage ist unterteilt in Transfer- und Hauptkammer, die durch ein Plattenventil voneinander ge-
trennt sind. Das Transfersystem erlaubt das Einbringen der Probe in die Apparatur, ohne sie
beliiften zu miissen. Die Probe wird in den Transferbereich eingeschleust, der anschlieBend
wieder durch eine Turbomolekularpumpe abgepumpt wird. Danach wird das Plattenventil
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geoffnet und die Probe mit einem Transferstab in die Analysekammer durchgereicht, wo sie
vom Manipulator aufgenommen werden kann. Der Manipulator erlaubt sowohl eine Posi-
tionsidnderung der Probe in x-, y- und z-Richtung, als auch eine Drehung um die z-Achse.
Durch diese Vorgehensweise des Einbringens der Probe wird der Druck in der Hauptkammer
kaum beeintrichtigt. Somit stellt diese Moglichkeit einen groBen Vorteil dar, da ein Offnen
der Kammer eine aufwendige Prozedur nach sich zieht, um den gewiinschten Enddruck wie-
der zu erreichen. Dieser ist Voraussetzung, um die Probe vor Verunreinigungen durch Gase
zu schiitzen. Die Experimente sollten bei einem Druck von p =~ 10~'9 mbar durchgefiihrt
werden. Um diesen Bereich zu erreichen, ist es notig, die Anlage stufenweise abzupumpen:
Zuniichst wird das Vorvakuum hergestellt [Drehschieberpumpe, p ~ 10~2mbar], anschlie-
Bend das Hochvakuum [Turbomolekularpumpe, p ~ 10~" mbar]. Das UHV wird erreicht
durch Ausheizen der Anlage und Kombination von Ionengetterpumpe und Titansublimati-
onspumpe [p ~ 10~ mbar].

Die Druckmessungen werden an verschiedenen Stellen der Kammer durchgefiihrt. Um das
Vorvakuum zwischen Turbomolekular- und Drehschieberpumpe zu messen, wird eine Pira-
ni-Messrohre verwendet. Im Transferbereich wird der Druck durch eine Kaltkathodenmess-
rohre bestimmt. Eine weitere Kaltkathodenmessrohre sowie eine Heisskathodenmessrohre
stehen an der Analysekammer zur Verfiigung.

Abbildung 4.2 zeigt vorab das Innere der Ultrahochvakuum-Kammer mit einigen der im
Folgenden beschriebenen Komponenten.

Shutter Pb-Verdampfer Manipulator

Quarzwaage Au-
Verdampfer

Blende Pb-
Verdampfer

Quarzwaage Pb-
Verdampfer

Heisskathoden-

Au-Verdampfer messrohre

Shutter Au-Verdampfer Transfergabel

Abbildung 4.2: Blick ins Innere der UHV-Kammer durch Flansch 0. Gegeniiberliegend Flansch 4,
auf den die RHEED-Gun installiert wurde (hier noch nicht abgebildet). Zur Bele-
gung der Flanschnummerierungen vgl. [21].
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4.1 Die UHV-Apparatur

Die beiden Verdampfer fiir Blei und Gold werden dazu benutzt, um die Materialien auf dem
Substrat aufzudampfen. Mit Hilfe der Shutter kann man wéhrend des Betriebs der Verdamp-
fer verhindern, dass Material auf die Probe gelangt. Zur Bestimmung der aufgedampften
Menge stehen die beiden Quarzwaagen zur Verfiigung. Das Siliziumsubstrat wird auf dem
Probenhalter eingespannt, der mit der Transfergabel in die Kammer eingebracht und an den
Manipulator angekoppelt wird.

4.1.1 Die Infrarotfenster

Da im beschriebenen Experiment die Probe mit Infrarotlicht untersucht werden soll, muss
der Infrarotstrahl ohne grofle Verluste in die Analysekammer eingekoppelt werden. Fiir die
Fenster muss ein Material gewéhlt werden, welches in diesem Wellenldngenbereich mog-
lichst durchléssig ist, sich also im relevanten Bereich durch eine hohe Transmission aus-
zeichnet. In Abbildung 4.3 ist die Transmission fiir verschiedene Fenstermaterialen, u. a.
Kaliumbromid (KBr) aufgetragen, welches fiir diesen Zweck offensichtlich besonders gut
geeignet ist. Optisch polierte Fenster aus Alkalihalogenid-Einkristallen wie KBr sind jedoch
im Vergleich zu Glas sehr empfindlich und miissen vor Feuchtigkeit geschiitzt werden. Da-
her miissen besondere Vorkehrungen getroffen werden, die in den folgenden Abschnitten
noch niher erldutert werden.

1.0

T T
T}
CaF,) NaCl\ KBEr
CsBi
05 E
Ge \
L

0.0 L L L 1
4000 3000 2000 1500 1000 500 cm’
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Abbildung 4.3: Transmission von Kaliumbromid und anderen Fenstermaterialien [22].

Fiir die Fenster sind Schutzdeckel vorgesehen, die einen KF-Anschluss haben und somit ab-
gepumpt werden konnen. Dadurch ist das Material iiber lingere Zeiten hinweg vor Feuchtig-
keit geschiitzt. Die Fenster wurden derart konstruiert, dass die Zwischenrdume differentiell
gepumpt werden konnen (vgl. Abbildung 4.4). Diese Moglichkeit wird derzeit noch nicht
genutzt, ist aber jederzeit einsatzbereit. Die Dicke der KBr-Scheiben wurde entsprechend
der Vorgaben des Herstellers gewihlt. Die Fenster miissen der Beanspruchung durch die
vorliegenden Druckverhiltnisse Stand halten.

4.1.2 Der Pb-Verdampfer

Dieses Bauteil wird benutzt, um die gewiinschte Menge Blei auf den Siliziumwafer auf-
zudampfen. Um die GroBenverhiltnisse zu veranschaulichen, wurde in Abbildung 4.5 zu-
sitzlich ein MaBstab abgelichtet. Fiir die Konstruktion waren verschiedene Uberlegungen
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Stutzen fiir differentielles
Pumpen

KBr

Nuten fiir
Dichtringe

Flansch der UHV-Kammer

Abbildung 4.4: Aufbau zur Integration der IR-Fenster in das Gesamtsystem.

von Bedeutung. Zum einen sollte die Temperatur in der Nihe des Bleis moglichst zuverlis-
sig bestimmt werden konnen. Auf diese Weise kann man den Temperaturen ihre jeweiligen
Aufdampfraten zuordnen und somit moglichst reproduzierbare Ergebnisse erzielen. Die ab-
soluten Temperaturen sind in diesem Zusammenhang nicht relevant, denn es geniigt, die
Aufdampfrate bei verschiedenen Durchldufen reproduzierbar wiederherstellen zu kdnnen.

Keramik Thermoelemente
Durchfiihrung ‘
der Thermo-
elemente
Molybdén-
abschirmung
mit Tiegel im
Inneren
Durchfiihrung
der Strom-
zufuhr
Stromzufuhr (Mo)

Abbildung 4.5: Bleiverdampfer.

Auch hier wurden Materialien verwendet, die in den gegebenen Temperaturbereichen mog-
lichst wenig ausgasen. Der Tiegel, in den das Blei eingefiillt wird, besteht aus Al,O3. Um
ihn ist ein Wolframfilament gewickelt, welches sich durch ohmsche Verluste erwédrmt sobald
ein Strom flieBt. Dadurch wird das Blei im Inneren erhitzt. Das Material hat einen Schmelz-
punkt von 327.5°C. Der Wolframdraht hat Kontakt zu zwei Molybdénstangen, die fiir die
Stromzufuhr sorgen. Beriihrungen zwischen dem stromfiihrenden Wolframfilament und den
restlichen Bauteilen sind natiirlich zu vermeiden. Die benétigte Leistung fiir diesen Heizpro-
zess sollte so gering wie moglich gehalten werden, damit sich das umgebende Material mog-
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4.1 Die UHV-Apparatur

lichst wenig erwiarmt. Aus diesem Grund ist es sinnvoll, den Tiegel samt Filament mit einem
Molybdinschirm zu umschlieBen. Dadurch werden die Verluste durch Wirmestrahlung mi-
nimiert. Am Boden des Tiegels wurde eine Kerbe eingefrist, in welche das Thermoelement
eingelegt wird. Die Drihte des Thermoelements werden nach unten herausgefiihrt und sind
durch eine Keramik vor einem Kurzschluss geschiitzt. Die Keramik dient zusétzlich dem
Zweck, die Position des Tiegels zu fixieren. Es besteht die Gefahr, dass sich die Position des
Tiegels wihrend des ersten Hochheizens des Verdampfers verdndert. Daher ist es zweck-
mifBig, beim ersten Durchlauf den Tiegel durch eine zusitzliche Halterung zu stabilisieren.
Es ist zu beachten, dass der Verdampfer mittig im Flansch sitzt und auf die Kammermitte
ausgerichtet werden muss. Um einerseits das Innere der UHV-Kammer nicht mehr als notig
mit Blei zu bedampfen und andererseits einen Fleck gewiinschter GroBe auf der Probe zu
erhalten, wurde vor dem Verdampfer eine Blende in das Flanschrohr eingesetzt. Typische

Aufdampfraten wihrend der Experimente waren im Bereich 1.8 bis 2.5 ﬁ. Der Verdamp-
fer schlie3t einen Winkel von 38.56° mit der x-y-Ebene und einen Winkel von 17° mit der
x-z-Ebene ein (zur Bezeichnung der Ebenen vgl. Abbildung 4.10, beide verlaufen durch die
Probe). Diese Werte gelten auch fiir den im Folgenden beschriebenen Goldverdampfer.

4.1.3 Der Au-Verdampfer

Im Gegensatz zum Bleiverdampfer arbeitet der Goldverdampfer mit Elektronenstoheizung.
Elektronen, die aus der Glithwendel austreten, werden durch eine Hochspannung (typischer-
weise 1kV) auf den Tiegel hin beschleunigt, welcher auf positivem Potential liegt. Bei die-
sem Bauteil miissen hohere Temperaturen erreicht werden als beim Bleiverdampfer, da Gold

einen Schmelzpunkt von 1063°C hat. Die typischen Aufdampfraten bei den Goldexperimen-
A

ten bewegen sich zwischen 0.3 und 0.5 =-.

4.1.4 Die Quarzwaagen

Es sollen noch kurz die Quarzwaagen aufgefiihrt werden, mit der die Menge des aufge-
dampften Materials bestimmt wird. Der Kernstiick der Waage ist ein Schwingquarz, dessen
Schwingfrequenz sich mit zunehmender Schichtdicke dndert. Das Gerét wird mit einer Was-
serkithlung auf konstanter Temperatur gehalten, da die Eigenfrequenz des Quarzes mit der
Temperatur variiert. Fiir eine detaillierte Beschreibung der Zusammenhiinge siehe [21]. Die
Quarzwaagen schlieB3en jeweils einen Winkel von 45.19° mit der x-y-Ebene und einen Win-
kel von 35° mit der x-z-Ebene ein (zur Bezeichnung der Ebenen vgl. Abbildung 4.10, beide
verlaufen durch die Probe).

4.1.5 Der Probenhalter

Der Probenhalter (vgl. Abbildung 4.6) ist ein wesentlicher Bestandteil des Experiments und
muss vielen verschiedenen Anforderungen geniigen. Die erste und zugleich trivialste Bedin-
gung ist, dass die geometrischen Abmessungen des Probenhalters derart definiert sind, dass
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er durch einen CF65-Flansch in die Transferkammer eingebracht werden kann. Weiterhin
sollte sich die Probe in der Kammermitte befinden, also muss diese auf dem Halter derart
positioniert sein, dass sie sich genau unterhalb der drehbaren Achse des Manipulators befin-
det. Die Kontakte, die wihrend des Experiments dem Dampfstrahl ausgesetzt sind, sollten
keinen Kurzschluss erleiden. Der Probenhalter muss kurzzeitig Temperaturen bis 1200°C
aushalten konnen, langfristig Temperaturen um 600°C. Zusitzlich sollen Temperaturen bis
80K erreicht werden. Folglich miissen Materialien verwendet werden, die bei solchen Tem-
peraturen weder weich werden noch ausgasen. Es soll ein Strom bis zu 12A durch die Probe
geschickt werden; gleichzeitig sollte der Wafer leicht austauschbar sein. Des Weiteren ist zu
beachten, dass Silizium sehr sprode ist und daher eine spannungsfreie Lagerung vonnoten
ist. Hierzu miissen die beiden Molybdinschenkel auf der gleichen Ebene liegen.

Kupfer Saphirscheiben Stromzufuhr Thermoelemente

_ Keramik
/ Titan-

fixierung
Molybdén-
schenkel

Edelstahl - |
- Saphir ‘

Tantalpldttchen Siliziumwafer Molybdéinschraubén Mdlybdéinrahmen

Abbildung 4.6: Probenhalter von vorne (links) und seitlich (rechts).

Zwei seitliche Anschldge auf dem Molybdidnrahmen fiir den Wafer dienen zum Wiederfin-
den der Position. Die Lagerung des Wafers wurde gegeniiber den Schenkel ein wenig erhoht,
damit er fiir den RHEED-Elektronenstrahl besser erreichbar ist, ohne dass andere Elemen-
te des Probenhalters beeintrichtigt werden. Auf diese Weise erreicht man aullerdem eine
bessere Fixierung des Siliziums durch das Tantalpléttchen. Anfingliche Probleme mit einer
inhomogenen Heizung der Probe konnten dadurch behoben werden, dass das Tantalblech
derart geformt wurde, dass es nur an einem einzigen Punkt in der Mitte die Probe beriihrt.
Auch unterhalb des Wafers wurde ein Tantalplittchen eingelegt, das einen punktférmigen
Kontakt zum Wafer gewihrleistet. Dadurch erreicht man eine homogene Stromverteilung
und somit auch eine homogene Emission. Es ist darauf zu achten, dass die Probe sym-
metrisch eingespannt wird, da es sonst zu Verbiegungen des Wafers kommen kann (vgl.
Anhang A). Die Titanfixierung stellt guten Kontakt zwischen Molybdén und Kupfer sicher
und bringt eine groere Auflagefliche mit sich. Die Keramikeinsétze dienen zur Stromiso-
lierung zwischen Edelstahlschrauben/Kupfer und Molybdidnschrauben/Molybdénschenkel.
Zur Stromisolierung zwischen Kupfer und Titan befinden sich dort diinne Saphirplittchen,
die gleichzeitig die Kilte vom Kryostaten gut weiterleiten. Da in Transmission gemessen
werden soll, ist zu beachten, dass sich vor und hinter dem Wafer kein weiteres Material be-
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4.1 Die UHV-Apparatur

finden darf. Um die Temperatur bestimmen zu konnen, sind zwei Thermoelemente an der
Platte angebracht. Je nach Kontaktierung kann die Temperatur am Kryostaten oder die Tem-
peratur der Probe festgestellt werden. Da das Nickel aus dem Thermoelementdraht auf die
Probe diffundiert, wird man die Temperaturmessung der Probe nur einmalig vornehmen, um
damit eine andere Methode zu eichen. Damit der Probenhalter mit der Transfergabel aufge-
nommen und in z-Richtung verschoben werden kann, sind zwei Vertiefungen von unten in
die Platte eingelassen. Die Edelstahlschrauben, die die beiden Stiftleisten fiir die Stromzu-
fuhr an der Kupferplatte fixieren, diirfen das Innere des Bohrlochs nicht berithren. Ansonsten
flieBt der Strom entlang des geringsten Widerstandes und somit nicht durch das Silizium. Da
die Bohrlocher der Stiftleisten aus diesem Grund grofziigig bemessen sind, ist aulerdem
darauf zu achten, dass die Stiftleisten so an der Kupferplatte befestigt werden, dass die Pins
spater ins Gegenstiick am Manipulator passen. Aus diesem Grund wurde eine Schablone an-
gefertigt, die gewdhrleistet, dass sich die stromfiihrenden Pins und die Thermoelemente an
der korrekten Position befinden. Der Probenhalter wird in die Schablone eingesetzt und dann
erst die Edelstahlschrauben festgezogen. Abschlieend werden die einzelnen Bauelemente
auf Durchgang gepriift. Insgesamt wurde auf eine kompakte Bauweise zugunsten einer guten
Beweglichkeit geachtet.

Der Kupferblock darf sich wihrend des Experiments nicht zu stark erhitzen. Aus diesem
Grund wurde vorher eine Abschidtzung der Temperaturverteilung vorgenommen, um die
optimalen Mafle des Probenhalters zu bestimmen. Thermisches Gleichgewicht ist dann er-
reicht, wenn die zum Kupferblock gefiihrte Leistung tiber die Molybdinverbindung gleich
der vom Kupferblock abgestrahlten Leistung ist (vgl. Abbildung 4.7). Ohne dabei zu sehr
ins Detail zu gehen, soll der Weg an dieser Stelle kurz skizziert werden.

Kupfer auf Abgestrahlte
Temperatur T2 Leistung
Molybdéanverbindung

X A

Silizium auf <+ >
Temperatur T1 <+ ->

*

Zugefiihrte Heizleistung

Abbildung 4.7: Skizze zur Abschitzung des Wirmeaustauschs.

Mit dem Wirmeleitvermdgen A(7T') von Molybdédn und dem Querschnitt ¢ der Verbindung
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sowie dessen Linge / ist die zum Kupferblock iibertragene Leistung

_q-A(T)
l

P (T —T7). 4.1)

Die abgestrahlte Leistung des Kupferblocks der Fliche A, wird beschrieben durch

P=0-Ar- (T} — Tgum) (4.2)

Man kann nun die Leistung gegen die Temperatur des Kupfers auftragen. Werden hierbei
die Abmessungen der Molybdidnverbindung oder auch die Fldche des Kupferblocks variiert,
kann man anhand dieses Verlaufs die giinstigsten Parameter fiir die spitere Konstruktion
abschitzen:

w
o

—— Si auf 900K, kurze Molybdanverbindung
Si auf 900K, lange Molybdanverbindung
—— Si auf 1200K, kurze Molybdanverbindung
abgestrahlte Leistung des Kupfers
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Abbildung 4.8: Abgestrahlte Leistung des Kupferblocks und iibertragene Leistung vom Molybdin
bei verschiedenen Temperaturen und unterschiedlich langen Verbindungsstiicken.

Die Schnitte zwischen den Geraden und den Kurven in Abbildung 4.8 entsprechen dem
thermischen Gleichgewicht, da die abgestrahlte gleich der zugefiihrten Leistung ist. Der fiir
die Konstruktion wesentliche Punkt ist im Graphen markiert. Es ist zu sehen, dass die lan-
ge Molybdinverbindung zwischen Kupfer und Silizium deutlich bessere Ergebnisse bringt,
wihrend die GroBle der Kupferoberflache geringeren Einfluss hat. Offensichtlich ist es hier
sinnvoll, sich fiir eine lange Verbindung zwischen Kupfer und Silizium zu entscheiden. Aus
diesem Grund macht der obere Molybdédnschenkel des Probenhalters zunichst eine Bie-
gung nach unten bevor er das Kupfer kontaktiert (vgl. Abbildung 4.6). Die Abschitzung
geht davon aus, dass der Wirmekontakt zwischen den einzelnen Bauteilen ideal ist. Da dies
im Experiment nicht der Fall ist, ist die zum Kupferblock iibertragene Leistung geringer
als berechnet. Weiterhin ist die Wirmeleitfahigkeit von Molybdén temperaturabhiingig und
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A(300K) = 1382 groBer als die Wirmeleitfihigkeit bei hohen Temperaturen. Dies fiihrt
ebenfalls dazu, dass die tatsichliche Leistung geringer ist als die berechnete. Die Abschiit-
zung gibt also eine obere Grenze an und ist demzufolge sicherlich giiltig.

4.1.6 Das RHEED-System

Das Funktionsprinzip des RHEED wurde bereits in Abschnitt 3.3 vorgestellt. Es sollen im
Folgenden noch die technischen Einzelheiten des Gerits etwas genauer erlautert werden. Die
Elektronen werden von einem Wolframdraht mit einem Durchmesser von 0.15mm emittiert
(vgl. Abbildung 4.9). Man arbeitet mit Filamentstromen /g von typischerweise 2.9A und
beschleunigt die Elektronen bis zu einer Energie von 20keV. Diese Energie liegt im Bereich
der Rontgenstrahlung, die von A = 0.1 — 10A, entsprechend Quantenenergien von 1-100keV,
angesetzt wird. Daher ist es zweckméBig, vor Messbeginn eventuell austretende Strahlung
mit einem Zdhlrohr zu detektieren. Der gemessene Wert sollte stets unterhalb des Grenz-
werts von O.Z”TSV liegen. Der Elektronenstrom wird vom Potential der Wehnelt-Elektrode W
gesteuert. Deren Potential kann wiederum durch Justieren eines einstellbaren Widerstandes
Rw angepasst werden.

SCREEN
SAMPLE DIRECT ¢-BEAM __
_ DIRECT o Bf

——

Abbildung 4.9: Schematischer Aufbau des JS6 RHEED Systems.

Man arbeitet mit Stromen zwischen 10 und 50puA. Das System reguliert sich selbst. Er-
hoht sich der Elektronenstrom, so verringert sich das Potential der Wehnelt-Elektrode rel-
ativ zum Potential des Filaments und der Strom wird reduziert. Verringert sich hingegen
der Elektronenstrom, so reduziert sich dieses negative Potential und es konnen mehr Elek-
tronen passieren. Gleichzeitig fungiert die Wehnelt-Elektrode als Teil der Kathodenlinse
mit sehr kurzer Brennweite. Die Elektronen werden fokussiert und bilden einen so genan-
nten “Crossover”. So bezeichnet man die kleine (virtuelle) Elektronenquelle mit einem
Durchmesser von mehreren Zehntel Mikrometern. Zusammen mit der Blende (O) bestim-
men die Eigenschaften des Crossovers zu groflen Teilen die erreichbare Auflosung im k-
Raum, sowie die Intensitdt des Beugungsbildes. Der Durchmesser der Blende betréigt 0.5mm
und stellt einen Kompromiss zwischen der Auflosung im k-Raum (kleineres Loch) und
einer ausreichenden Intensitit des Beugungsmusters (groleres Loch) dar. Der Elektro-
nenstrahl wird von der Spule F fokussiert. Normalerweise werden die Elektronen auf den
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Leuchtschirm fokussiert, aber wenn die Probe oder der Einfallswinkel sehr schmal ist, kann
es zweckmiBig sein, dass der Fokus zwischen Probe und Schirm zu liegen kommt. Das
verschlechtert zwar die Auflosung, erlaubt aber ein hinreichend helles Muster. Die Spu-
lenpaare B, B, und B3 bestimmen den Einfallswinkel und die Position des Spots auf der
Probe. Die Spulen B, lenken den Strahl nach unten, das Paar B lenkt ihn wieder nach oben.
Man kann also den Einfallswinkel durch Anpassen der entsprechenden Spulenstréme /; und
I, einstellen. Entsprechend sind die Spulen B3 fiir die Ablenkung in horizontaler Richtung
zustdndig. Die GroBe des Spots wird letztlich vom Crossover und der Vergroerung der
Magnetspulen bestimmt.

4.2 Die Optik

Hier werden die beiden Komponenten erldutert, mit denen die optischen Messungen durch-
gefithrt werden. Zunichst soll kurz iiber die Reflexionsmessungen im visuellen Bereich ge-
sprochen, anschlieBend auf die Methoden der Infrarotspektroskopie eingegangen werden.
Vorab liefert Abbildung 4.10 einen Uberblick iiber die gesamte Optik.

UHV-Kammer

FTIR- Spekirometer Einkoppel-
kammer

o\o-
© Globar
@ Blende —————
© Planarspiegel (1]
O stahlteiler (KBr)
9 Parabolspiegel, f=250mm Schnitt A-A: 7
0 Parabolspiegel, f=153mm o
(7] Parabolspiegel, f=43mm > 0
O (@renster L

© DrGs-Detektor d)
@ Elektronenkanone

@ RHEED schirm

{ Halogenlampe

 VIs- Spektrometer

Detektorkammer

Abbildung 4.10: Strahlengang des Versuchsaufbaus.
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4.2.1 Der IR-Strahlengang

Je nach Position des Umlenkspiegels im FTIR-Spektrometer wird der Strahl entweder zum
Detektor im Spektrometerinneren gelenkt oder durch den Ausgang aus dem Gerit ausgekop-
pelt. Im vorliegenden Experiment wird der Strahl durch diesen Ausgang gefiihrt, durch den
Versuchsaufbau gelenkt und trifft anschlieend auf den externen Detektor (vgl. Abbildung
4.10). Wird das parallele Licht aus dem Spektrometer ausgekoppelt, trifft es zunédchst auf
einen planaren Spiegel ((3) in der Einkoppelkammer). Dieser lenkt den Strahl um auf einen
Parabolspiegel mit 250mm Brennweite (5). Bei den beiden Spiegeln wurde eine Dreipunkt-
lagerung verwendet. Dadurch ist man in der Lage, den Fokus exakt auf das Zentrum in der
UHV-Kammer zu justieren. Der Strahl fillt dann durch das KBr-Fenster hindurch und trifft
auf die Probe. Dort wird in Transmission gemessen und der Strahl anschlieend vom néch-
sten Parabolspiegel mit einer Brennweite von 42mm (6) aufgefangen. Dieser kann sowohl
um die z-Achse gedreht als auch begrenzt um die y-Achse verkippt werden. Einmal korrekt
justiert, bleibt er jedoch in seiner festen Position. Das parallele Licht lduft anschlieBend ent-
lang der z-Achse durch das zweite KBr-Fenster und trifft auf den letzten Parabolspiegel (7),
wo der Strahl dann auf den Detektor fokussiert wird.

4.2.2 Das VIS-Spektrometer

Fiir die Reflexionsmessungen wurde das Spektrometer USB2000 der Firma Ocean Optics
verwendet, als Lichtquelle dient eine Halogenlampe. Sowohl das Signal von der Lichtquel-
le zur Probe als auch die von der Probe zum Detektor wird durch Glasfasern iibertragen.
Durch Linsen konnen die Brennpunkte entsprechend eingestellt werden. Die Informatio-
nen werden mit der entsprechenden Software in einer Labview-Umgebung bearbeitet. Das
hierfiir verwendete Programm wurde auf die genauen Anforderungen der Experimente an-
gepasst und entsprechend modifiziert. Es konnen dort verschiedene Einstellungen zu den
Aufnahmebedingungen spezifiziert werden. Die wichtigsten Parameter sind die Anzahl der
zu mittelnden Spektren und die Integrationszeit. Erhoht man die Anzahl der zu mittelnden
Spektren, erreicht man ein besseres Signal-zu-Rausch-Verhiltnis. Die Integrationszeit gibt
an, in welchen Zeitabstédnden die Daten aufgenommen werden. Sie ist mit der Belichtungs-
zeit einer Kamera vergleichbar. Auf die Arbeitsweise mit dem Aufbau wird in 5.1.2 néher
eingegangen.

4.2.3 Die Spiegelkammern

Um den Strahl in die Analysekammer ein- und wieder auskoppeln zu konnen war es notig,
zwei Spiegelkammern zu konstruieren. Die Einkoppelkammer steht zur Verfiigung, um den
Strahl aus dem Spektrometer auf die Probe zu fokussieren. Die Detektorkammer hingegen
wird gebraucht, um den Strahl aus der Hauptkammer auf den Detektor zu richten.
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4.2.3.1 Die Einkoppelkammer

Bei der Konstruktion der Einkoppelkammer (vgl. Abbildungen 4.11 und 4.12) waren mehre-
re Voraussetzungen zu beriicksichtigen. Einerseits war der Abstand zum Spektrometer mog-
lichst gering zu halten und der Abstand zur Probe war durch die Brennweite des Parabol-
spiegels (f = 250mm) vorgegeben. Der Spiegel sollte in Strahlrichtung verschiebbar sein,
um den Brennpunkt in dieser Richtung ebenfalls verschieben zu konnen.

Zur UHV-Kammer

Zum
Spektrometer

Feingewindeschrauben

Plastikeinséitze

Abbildung 4.11: Einkoppelkammer.

Planarspiegel

Parabolspiegel

Abbildung 4.12: Schnitt durch die Einkoppelkammer (Sicht von oben).

Um spiter eventuelle Manipulationen am Strahl vornehmen zu kénnen, wurde eine Offnung
im Deckel vorgesehen. Diese Option steht zwar jederzeit zur Verfiigung, bleibt derzeit aber
noch ungenutzt. In der Austrittsdffnung, also zwischen Spiegel- und UHV-Kammer, wurde
ein Polarisator eingesetzt. Die Moglichkeit eines Zwischenfokus in der Kammer wurde an-
gedacht, spiter jedoch zugunsten eines planaren Spiegels wieder verworfen. Eine moglichst
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leichte Justage des Strahls sollte hierbei im Vordergrund stehen. Um das System so modular
wie moglich zu halten, wurden die Dichtnuten in die jeweiligen Deckel integriert, nicht in
die Kammer selbst. Es wurde auf eine einheitliche Form der Nuten geachtet, um spiter die
gleichen Dichtringe verwenden zu konnen. Die Spiegelhalterungen waren nach Vorgabe der
gekauften Spiegel zu konstruieren. Die beste Losung hierbei war eine Dreipunktlagerung mit
Feingewindeschrauben, deren Gegenstiicke, jeweils ein Plastikeinsatz, in die Deckel einge-
klebt wurden. Ein gro3er Vorteil dieser Losung gegeniiber fritheren ist, dass man nun die
Moglichkeit hat, den Infrarotstrahl von auflen zu justieren, ohne in das System eingreifen zu
miissen. AuBerdem konnen die Anderungen auf diese Weise deutlich schneller vorgenom-
men werden und das Ergebnis kann instantan, beispielsweise iiber eine CCD-Kamera, beob-
achtet werden. Die Schrauben am planaren Spiegel sollten einmal justiert und dann in ihrer
Postition belassen werden, da hier nur eine mittige Ausrichtung des Strahls im Vordergrund
steht. Der Brennpunkt des Parabolspiegels ist auf die Kammermitte auszurichten. Auch diese
Einstellungen sollten nicht mehr veridndert werden. Um die Spiegelkammer mdoglichst stabil
zwischen Spektrometer und UHV-Kammer zu halten, wurde ein Stativ mit dem Spektrome-
ter verschraubt, auf das die Spiegelkammer ebenfalls aufgeschraubt wurde. Auf diese Weise
behélt man stets die gleiche Position relativ zur Lichtquelle. Als letztes waren noch die Ver-
bindungsstiicke zum Spektrometer und zum Kammerflansch zu erstellen. Bei letzterem war
die Linge derart festzulegen, dass der Fokus genau auf die Probe fillt, wenn sich der Spiegel
in seiner Nullposition befindet. Dabei war der Brechungsindex der KBr-Fenster zu beriick-
sichtigen, der den Strahlengang nochmal modifiziert. Uber die Offnung zum Spektrometer
wird die Einkoppelkammer mit Stickstoff (oder Druckluft) geflutet, der durch ein kleines
Loch im Deckel wieder entweichen kann. Dadurch bleiben die empfindlichen KBr-Fenster
vor Feuchtigkeit geschiitzt.

4.2.3.2 Die Detektorkammer

Bei der Detektorkammer (vgl. Abbildung 4.13) waren dhnliche und noch ein paar weitere
Bedingungen zu beachten. Der Strahl fillt in z-Richtung in die Kammer ein. Hier waren
jedoch keine besonderen Vorgaben beziiglich der Abstdnde einzuhalten, da der einfallende
Infrarotstrahl parallel ist. Auch bei dieser Kammer wurden Dreipunktlagerungen verwendet;
der Fokus des Spiegels sollte auf dem Detektorchip zu liegen kommen. Zunéchst wurde Wert
auf die Austauschbarkeit des Detektors gelegt. Zurzeit wird noch ein DLATGS-Detektor
(deuterated L-alanine doped triglycene sulphate) verwendet, es wurden aber auch die Mal3e
eines Mercury-Cadmium-Telluride-Detektors (MCT) abgenommen und bei der Konstruk-
tion der Kammer beriicksichtigt. Beim DLATGS-Detektor handelt es sich um einen pyro-
elektrischen Detektor, der beim Auftreffen des infraroten Lichts eine Temperaturdnderung
erfihrt, wodurch sich das interne Dipolmoment éndert. Die Anderung der Polarisation kann
dann als Spannungspuls nachgewiesen werden. Fiir den Detektor wurde eine moglichst star-
re, stabile Lagerung umgesetzt; die vorgegebene Schwalbenschwanzhalterung wurde in den
Aufbau integriert. Fiir die Stromzufuhr wurde im Boden der Kammer eine Offnung vorge-
sehen und auerdem beriicksichtigt, dass das Kabel wihrend der Bewegung des Detektors
moglichst wenig beansprucht werden soll. Um eine sensible Justage des Detektors zu rea-
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lisieren war es notwenig, an dieser Stelle einen langen Hebel zu verwenden. Die Position
des Hebels ist von auen mit einer Feingewindeschraube verstellbar, wodurch man bei der
Einstellung der Detektorposition sehr genau wird.

Feingewinde-

Feingewinde-
y schrauben

schraube —

Plastikeinsiitze

Parabolspiegel

Offnung fiir
Stromzufuhr und =15
Messleitungen J

Zur UHV-Kammer

Abbildung 4.13: Detektorkammer.

Um die auftretende Reibung moglichst gering zu halten, ist es von Vorteil, mit der Einstell-
schraube seitlich anzugreifen. Um auch die Detektorkammer mit Stickstoff oder Druckluft
zu spiilen, wurde in den Boden ein Schlauchanschluss eingelassen. Er dient zum Spiilen der
Kammer, da auch hier das Gas wieder durch ein kleines Loch im Deckel entweichen kann.
Ein anderer Anschluss im Boden dient zur Weiterleitung des Schlauchs vom Infrarotfenster
nach auBlen. Dieses Fenster kann ebenfalls differentiell gepumpt werden. Um die Position
der Detektorkammer beziiglich der UHV-Kammer immer wiederzufinden, wird eine Halte-
rung mit der UHV-Kammer verschraubt. In diese kann die Detektorkammer immer wieder
an derselben Position eingesetzt werden.

4.2.4 Das FTIR-Spektrometer

Die Proben werden mit dem Fouriertransform-Infrarot-Spektrometer untersucht. Es handelt
es sich dabei um das Modell Tensor 27 der Firma Bruker. Das Gerit arbeitet in einem Spek-
tralbereich von 370 cm™! bis 7500 cm™! mit Standard-KBr-Strahlteiler. Innerhalb des Spek-
trometers nimmt der Strahl einen Verlauf wie er in Abbildung 4.10 gezeigt ist. Dort sind
auch die einzelnen Bauteile beschrieben. Es soll zunichst kurz die Funktionsweise eines
solchen Spektrometers zusammengefasst werden. Das Gerit arbeitet mit einem zweiarmi-
gen Michelson-Interferometer. Der einfallende Strahl trifft auf einen Strahlteiler, an dem
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er in zwei Teilstrahlen zerlegt wird. Diese laufen entlang der beiden Arme und werden an
dem festen, bzw. beweglichen Spiegel reflektiert. Danach werden die beiden Strahlen wieder
zusammengefiihrt und konnen interferieren, da auf den verschiedenen Wegen ein Gangun-
terschied x entstanden ist. Die einfallende Welle habe die Form

E(x,t) = Eg- /=1, (4.3)
Nach Durchlaufen der beiden Wege ergibt sich fiir die Feldstirke am Detektor:

E(x,t) _ %ei(kxwt)(l +eikx>_ (4.4)

Man erhilt die Intensitét /(x) durch Bilden des Betragsquadrats:

-y

I(x)=|E|* = EE* 14 cos(kx)) = Ip(1 4 cos(kx)). (4.5)

Je nach Position des Spiegels durchlduft die Intensitit demnach abwechselnd Maxima I =
Iy und Minima / = 0. In den bisherigen Annahmen ist davon ausgegangen worden, dass
es sich um eine monochromatische Lichtquelle handelt. Dies ist jedoch nicht der Fall, es
miissen also zusitzliche Frequenzen in den Berechnungen beriicksichtigt werden. Um dies
zu erreichen, wird iiber alle Wellenzahlen integriert und es ist auerdem zu beachten, dass
der Wert Iy nun von der Wellenzahl k abhingt:

I(x) = /0 " 1) (14 cos(kx)) = /0 " 1(k) cos(kx) + const. 4.6)

Eine Fouriertransformation dieses Interferogramms /(x) liefert das Frequenzspektrum 7(k).
Es ergibt nur Sinn, positive Wellenzahlen & in der Rechnung zu beriicksichtigen, also k > O:

I(k) = 1 / ) eI (x)dx. (4.7)

T

Das Augenmerk liegt hier weniger auf dem Interferogramm, obwohl es bereits die gesamte
Information enthilt. Vielmehr ist man am Frequenzspektrum interessiert, da man mit diesem
Spektrum die physikalisch relevanten Fragestellungen wesentlich einfacher bearbeiten kann.
Die Fouriertransformation wird von der Software OPUS {ibernommen. In den folgenden
Kapiteln soll die gingige Notation der Wellenzahl als @ benutzt werden. Im vorliegenden
Fall war es zweckmifig, die Wellenzahl mit £ zu bezeichnen, um Missverstindnisse zu
vermeiden. Abbildung 4.14 zeigt einige Beispiele fiir Interferogramme und entsprechende
Spektren.

Die Transmission des Substrats berechnet sich zu

Einkanalspektrum
Transmission = — P Probe (4.8)
Einkanalspektrum peferenz
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1008 2000
VAVENUMBERS CM-1 X p

Abbildung 4.14: Beispiele fiir Spektren (links) und den ihnen entsprechenden Interferogrammen
(rechts). A: eine monochromatische Linie, B: zwei monochromatische Linien, C:
Lorentz-Linie, D: breitbandiges Spektrum einer polychromatischen Quelle [aus
[23]].

Zu Beginn einer Messung ergibt sich ein Verlauf, wie er in Abbildung 4.15 zu sehen ist. Die
Transmission nimmt ihren maximalen Wert an und man spricht von der 100%-Linie. Es ist
zu erkennen, dass das Signal bei kleinen und gro3en Wellenzahlen zunehmend verrauschter
wird. Dies kann erklédrt werden, wenn man zunichst das Leerkanalspektrum betrachtet (vgl.
Abbildung 4.16). Es ist zu sehen, dass die Intensitit bei kleinen und groBen Wellenzahlen
deutlich abnimmt. Da das Transmissionsspektrum mit der Referenz, also dem Einkanal-
spektrum von reinem Silizium, normiert wird, dividiert man bei der Berechnung durch sehr
kleine Werte.

Transmitiance [%]

EW{,.}[" U LS ,'.-.‘.(-‘;‘jw[‘ﬂ“.n,-fw'”““ deth ‘.j"“'d i lﬁ“”‘ MI ‘

Wavenumber cm-1

Abbildung 4.15: 100%-Linie eines Transmissionspektrums.
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Dadurch entstehen die grolen Schwankungen. Durch diese Vorgehensweise der Berechnung
wie sie aus Gleichung (4.8) hervorgeht, werden auBBerdem die Gerdtefunktionen eliminiert.
Bei sehr kleinen Wellenzahlen (@ < 400cm™) wird das KBr undurchléssig. Dies ist bei den

vorliegenden Messungen jedoch nicht von Belang.

Transmitiance [%]
3
)
<

Abbildung 4.16: Leerkanalspektrum des eingekoppelten IR-Strahls in die UHV-Kammer.

Das Rauschen 148t sich verringern, indem man die Anzahl der Scans, also die Anzahl der
Einzelmessungen, variiert. Je ofter man mifit und den Mittelwert bildet, desto rauschér-
mer und somit aussagekriftiger ist das Resultat. Fiir die Experimente ist es zweckmaifig,
eine Einstellung zu wihlen, die das Rauschen in akzeptablen Grenzen und auflerdem die
Messdauer so kurz wie moglich hilt. Je kiirzer die Messdauer ist, deso mehr Spektren kon-
nen wihrend der Aufdampfphase aufgenommen werden. Dadurch gewinnt man mehr Infor-
mationen iiber den zeitlichen Verlauf des Experiments. Die Spektren in den Experimenten
wurden jeweils mit 20 Scans aufgenommen, die Referenz mit 200.
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5 Vorbereitung der Experimente

Im vorliegenden Kapitel wird ein Uberblick iiber die Arbeitsweise mit der Apparatur gege-
ben. In Vorbereitung auf die Messungen sind verschiedene Vorkehrungen zu treffen, um ein
moglichst aussagekriftiges Ergebnis zu erzielen.

5.1 Justierung der Bauelemente

Fiir das Experiment ist es von groer Wichtigkeit, dass die einzelnen Bauelemente korrekt
aufeinander ausgerichtet sind. Hierzu wurden verschiedene Methoden angewendet. Es soll
kurz auf die Vorgehensweisen eingegangen werden (vgl. Abbildung 4.2).

5.1.1 Der Verdampfer

Der Verdampfer muss auf den Kammermittelpunkt ausgerichtet werden. Zunéchst wird ein
Probenhalter in die Kammer eingeschleust, an den ein Keramikplidttchen mit Markierung
montiert wurde. Die Markierung soll den Kammermittelpunkt kennzeichnen. Auf einen
Flansch wird eine Laserdiode aufgesetzt und der Spot auf den Mittelpunkt des gegeniiber-
liegenden Flansches justiert. Somit ist gewéhrleistet, dass der Laserstrahl durch den Kam-
mermittelpunkt verldauft. Mit einer zweiten Laserdiode und analoger Vorgehensweise findet
man den Kammermittelpunkt als Schnittpunkt der beiden Laserstrahlen. AnschlieBend wird
der Probenhalter in den Strahlengang gefahren und die Markierung mit dem Laserpunkt in
Deckung gebracht. Die Markierung kennzeichnet jetzt den Mittelpunkt der UHV-Kammer.
Die Blende des Verdampfers muss nun so ausgerichtet werden, dass sie mittig im entspre-
chenden Rohr sitzt. Hierzu wird ein langeres Rohr auf den Flansch aufgesetzt und der Kam-
mermittelpunkt durch die Blende hindurch aus groerer Entfernung anvisiert. Der Verdamp-
fer muss bei der Herstellung schon derart konstruiert werden, dass er nach dem Einsetzen in
den Flansch auf den Mittelpunkt der Kammer ausgerichtet ist. Deswegen wird er vorab test-
weise in ein Rohr eingesetzt und die Position des Tiegels ebenfalls aus einiger Entfernung
mit einem Fernrohr kontrolliert und gegebenenfalls modifiziert.

5.1.2 Die Reflexionsmessung
Bei der Reflexionsmessung ist die Vorgehensweise ganz dhnlich zur vorherigen. Auch hier

wird zunéchst der Lichtstrahl auf den Kammermittelpunkt justiert. Hier wird zur Justierung
gleich der Probenhalter mit entsprechender Probe verwendet. Es ist sicherzustellen, dass
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die Lichtquelle auf das Silizium fokussiert wird und nicht auf Bauteilen des Probenhalters
gestreut wird. Das ldsst sich durch Drehen der Probe feststellen. Wird das Silizium getrof-
fen, ist eine groBe Winkelabhingigkeit zu sehen, d.h. dass schon bei kleinen Anderungen
des Winkels groBe Anderungen im Signal zu sehen sind. Es ist weiterhin darauf zu achten,
dass das gemessene Signal zu Messbeginn nicht zu grofle Werte annimmt, da die Reflexion
wihrend des Experiments zunimmt und der Detektor daher moglicherweise in den Overload
geht. Das Signal steigt wihrend des Aufdampfens maximal um etwa 25%. Die Lichtquelle
wird auf die Probe fokussiert, wihrend die Linse, die das Detektorsignal iibermittelt, defo-
kussiert wird. Dadurch wird sichergestellt, dass der gesamte ausgeleuchtete Bereich auch
detektiert wird. Es ist auerdem darauf zu achten, dass man vor dem Experiment abwartet,
bis sich die Lichtquelle stabilisiert hat. Dies gilt grundsitzlich auch fiir andere Messungen,
beispielsweise die Infrarotexperimente.

5.1.3 Das RHEED-System

Beim RHEED-System ist es wesentlich, mit einem mdoglichst kleinen Einfallswinkel zu mes-
sen. Er sollte maximal zwischen 1° und 2° liegen. Dadurch wird man empfindlicher fiir die
Oberflache. Bei der gegebenen Geometrie bedeutet das, dass der Abstand zwischen direk-
tem und zentralem Strahl auf dem Leuchtschirm nicht grofler sein sollte als 1cm. Sowohl
RHEED-Gun als auch der Schirm sind fest mit der UHV-Kammer verbunden. Die Justier-
arbeiten beschrinken sich daher auf die Einstellungen an der Wehnelt-Elektrode und den
verschiedenen Spulen. Diese dndern sich mit jedem Einschleusen einer neuen Probe. Bei
den RHEED-Messungen ist darauf zu achten, dass alle abmontierbaren Magnete von der
UHV-Kammer entfernt werden, da die Felder sonst das Ergebnis beeinflussen.

5.1.4 IR-Messungen

Der Infrarotstrahl muss auf das Zentrum der Probe justiert werden. Hierzu verwendet man
den ADC-Zihler in der Spektrometersoftware OPUS. Er gibt die Counts an, die vom De-
tektor registriert werden. Zunéchst wird der Strahl im Vakuum derart positioniert, dass man
maximale Intensitit am Detektor erhilt. Vorab ist zu erwarten, dass der ADC-Wert fiir ein
gegebenes Material im Vergleich zum Vakuum deutlich abnimmt. Fiir Silizium féllt das Si-
gnal auf etwa 60% seines urspriinglichen Wertes. Ist sichergestellt, dass der Infrarotstrahl
den Siliziumwafer trifft, wird die Position der Probe verdndert. Sie wird jeweils in x- und y-
Richtung durchfahren. Andert sich die Anzahl der Counts schlagartig, hat man den Rand des
Wafers oder ein anderes Material des Probenhalters erreicht. Anschlieend sind die Werte
der duBersten Positionen an den Mikrometerschrauben abzulesen und die Probe kann mit-
tig zum Infrarotstrahl ausgerichtet werden. Auf dhnliche Weise kann der Durchmesser des
Spots vermessen werden. Der Infrarotstrahl wird iiber die Kante des Substrats gefiihrt und
die Einstellungen fiir Maximum und Minimum der Intensitit an den Mikrometerschrauben
abgelesen. Zusitzlich ist das Ubersetzungsverhiltnis zu beriicksichtigen: Der Probenhalter
wird um etwa Imm ausgelenkt, wenn die Mikrometerschraube um 0.46mm verdreht wird.
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Ein Blendendurchmesser von 1mm liefert damit einen Spot auf der Probe mit einem Durch-
messer von 1.84mm.

5.2 Praparation von Silizium

Fiir die Siliziumpriparation wurden verschiedene Methoden angewendet. Nach mehreren
Durchléufen fiel die Entscheidung zugunsten einer zeitsparenden Vorgehensweise aus, die
trotzdem zufriedenstellende Ergebnisse liefert. Es sollen zunichst die verschiedenen Verfah-
rensweisen vorgestellt werden.

5.2.1 Chemische Reinigung der Oberflache

Details zur chemischen Priparation von Siliziumoberflichen findet man in [24].

Zu Beginn der Prédparation werden alle zu verwendenden Gefidfe und Pinzetten im Ultra-
schallbad in destilliertem Wasser gereinigt und mit “Millipore”-Wasser gespiilt. Bei letzte-
rem handelt es sich um bidestilliertes Wasser, das direkt vor der Priparation zusétzlich iiber
eine “Millipore”-Reinigungssiule aktivkohlegefiltert wird. Es ist somit sauberer als handels-
iibliches deionisiertes Wasser, welches immer noch Spuren von Kohlenwasserstoffen enthilt.
Um organische Riickstidnde zu entfernen, werden alle Gerite zusitzlich 10 Minuten in einer
Mischung aus

NH4OH . H202 . HZO (1 i 4)

gereinigt. Um mogliche Riickstdnde der Oxidationslosung zu vermeiden, werden vor allem
die GefidBe nochmals mehrfach in “Millipore”-Wasser gespiilt. Speziell fiir die Reinigung
der Si(111)-Oberfliche wurde folgendes Verfahren verwendet:

e Voritzen des thermischen Oxids 5 Minuten lang bei 80°C in
H202 : HQO : HC]konz (1 21 4),

anschlieend mehrfaches Spiilen des Wafers mit “Millipore”-Wasser. Dieses Verfah-
ren kann in Quarzglasgefi3en durchgefiihrt werden.

e Das Substrat wird 5 Minuten in gepufferter Flusssdure (Selectipur) bei Raumtempera-
tur belassen. Beim anschlieenden Spiilen mit “Millipore”-Wasser findet keine Benet-
zung mehr statt. Da alle fluoridhaltigen Losungen auf Glas dtzend wirken, muss hier
mit TeflongefdBen und Kunststoffpinzetten gearbeitet werden.

e Erneute 10-miniitige Oxidation des Substrats bei 80°C in
HClkonz : H,O, : H>O (1 1 4),

anschlieend mehrfaches Spiilen mit “Millipore”-Wasser.
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e Atzen in 40%iger Ammoniumfluoridlosung fiir 6% Minuten bei Raumtemperatur. Da-
durch wird die Wasserstoffterminierung erreicht. Anschlieend muss die Probe nach
kurzem Spiilen in “Millipore”-Wasser schnellstmoglich in die UHV-Kammer einge-
schleust werden.

5.2.2 Herstellung von Si(111)-(7x7)

Wihrend mehrerer Experimente hat es sich als zweckméBig erwiesen, eine andere Art der
Siliziumpréparation anzuwenden. Hier steht das “Flashen” im Vordergrund, d.h. die Reini-
gung des Siliziums durch schnellen Temperaturanstieg (vgl. Abbildung 5.1). Es war notig,
verschiedene Netzteile miteinander zu verschalten, um die Prozedur durchzufiihren (vgl.
Abbildung 5.2). Bei Raumtemperatur braucht es je nach Probe unterschiedlich hohe Span-
nungen, um den Vorgang in Gang zu setzen. Anschlieend braucht es hohe Strome, um
ausreichende Temperaturen erreichen zu konnen. In den dhnlichen Experimenten von Ja-
lochowski et al. hat sich folgende Vorgehensweise bewihrt: Zunédchst wird das Silizum fiir
einige Sekunden auf 1500K erhitzt, um die Oxidschicht und Verunreinigungen zu entfer-
nen. Das Oxid verdampft bereits bei Temperaturen um 800°C. Beim Abkiihlen entsteht die
(7x7)-Uberstruktur. Diese Methode hat sich auch in den vorliegenden Experimenten als
zuverlédssig erwiesen. Fiir etwa 2-3 Sekunden wird ein Strom von typischerweise 12A bei
15V durch die Probe geschickt. Dabei ist darauf zu achten, dass der Druck nicht iiber ei-
nige 10~3mbar steigt. Vor Messbeginn wurde die Probe durchschnittlich etwa 10 mal auf
diese Weise behandelt. Zwischen den einzelnen Durchldufen ist abzuwarten, bis sich der
Druck wieder in dem anfanglichen Bereich eingestellt hat. Durch dieses Verfahren umgeht
man ein ldngeres Ausheizen der Probe. Durch langes Heizen konnen Verunreinigungen des
Probenhalters auf das Substrat diffundieren. Der Prozedur geht lediglich eine Reinigung des
Wafers im Ultraschallbad voraus: Zuerst wird das Substrat in Aceton gereinigt, anschlieBend
in Methanol.

Abbildung 5.1: Gliihendes Silizium im Vakuum. Eine homogene Stromverteilung fiihrt zu einer ho-
mogenen Emission und somit zu einer gleichméssigen Wirmeverteilung.
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Abbildung 5.2: Schaltplan zum Flashen der Siliziumprobe.

5.2.3 Herstellung von Si(111)-(6x6)Au

Bei Raumtemperatur werden etwa 1.2 ML Gold auf das Substrat aufgebracht. An dieser
Stelle soll kurz erldutert werden, in welcher Art und Weise der Begriff Monolage im Fol-
genden zu verstehen ist.

Man geht davon aus, dass sich ein Goldatom pro Silizium-Elementarzelle anlagert (vgl. Ab-
bildung 5.3).

Abbildung 5.3: Primitive Elementarzelle von Si(111).

Das durch das Parallelogramm gekennzeichnete Gebiet hat den Flicheninhalt

F = b*-sin60°, (5.1)

wobeli

b= \/Ezasﬁ (5.2)

Der Term @ beschreibt den Abstand zwischen zwei Siliziumatomen. Auf diese Fliche
lagert sich jeweils ein Goldatom an. Eine Monolage Gold auf der Oberflache lédsst sich dann
berechnen durch
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ML V/]:EZ ai ) zlt
dy- =24 — u . 5.3
Au F b? sin 60° (5-3)

Hier beschreibt VAPEZ das Volumen der primitiven Elementarzelle von Gold. Berechnet man
dieses Volumen durch die dritte Potenz der Gitterkonstanten a, so muss anschlieBend durch
die Anzahl der Goldatome dividiert werden, die sich in diesem Volumen befinden. Gold
hat eine kubisch flaichenzentrierte Struktur und somit vier Atome im Volumen aiu. Man
erhilt die Dicke einer Monolage, indem man das gegebene Volumen auf seine Grundflidche
bezieht. Im vorliegenden Fall handelt es sich hierbei wie bereits erwdhnt um die Silizium-
Elementarzelle. Somit ist man in der Lage, die Monolagenschichtdicke zu berechnen, wenn
die Gitterkonstante des Materials bekannt ist. In den Experimenten wurde entweder Blei
oder Gold auf die Probe aufgedampft. Fiir die beiden Materialien gelangt man zu folgenden
Ergebnissen:

Au: 1nm=7.5ML,
Pb: 1nm=4.19 ML.

Nachdem etwas mehr als eine Monolage Gold auf das Substrat aufgebracht wurde, wird
fiir 10 Sekunden auf etwa 600°C- 700°C erhitzt und die Temperatur innerhalb der néchsten
90 Sekunden allmihlich wieder heruntergefahren. Der Phaseniibergang von Si(111)-(v/3 x
v/3)Au zu Si(111)-(6x6)Au findet bei ca. 300°C statt. Es wird mit Stromfluss geheizt, wobei
sich folgende Vorgehensweise als zuverléssig erwiesen hat:

e Probe flashen mit/ = 12A, U = 15V

e 1.2 ML Gold aufdampfen

Heizen bis ca. 600°C - 700°C: I = 1.5A, U = 10V

Abkiihlen bis ca. 300°C: alle 10 Sekunden den Strom um 0.1A verringern bis I =
150mA

Abkiihlen bis Raumtemperatur: alle 20 Sekunden den Strom um 0.02A verringern bis
I =0A

5.2.4 Herstellung von Si(335)-(6x6)Au

Bei der gestuften Oberfliche ist zu beachten, dass deutlich weniger Gold auf das Substrat
aufgebracht werden muss. Es hat sich gezeigt, dass 0.28ML ein geeigneter Wert ist, um die
gewiinschte Struktur herzustellen (vgl. [16]). Die dann folgende Prozedur verlduft analog
zur Herstellung von Si(111)-(6x6)Au.
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5.3 Stabilitat der Messapparatur

Bevor mit den Aufnahmen der Messdaten begonnen werden kann, muss sichergestellt wer-
den, dass sich das System wihrend der Messung stabil verhilt. Es ist zu beobachten, ob sich
vor Beginn der Messung die Werte bereits in Abhiingigkeit von der Zeit leicht dndern. Abbil-
dung 5.4 zeigt ein Beispiel fiir die Transmission des infraroten Lichts in Abhédngigkeit von
der aufgedampften Schichtdicke. Es ist vermerkt, zu welchen Zeitpunkten der Aufdampfvor-
gang begonnen und beendet wurde. Da sich die Schichtdicke vor Offnen und nach SchlieBen
des Shutters nicht dndert, sollte die Transmission im Idealfall dort einen konstanten Verlauf
zeigen. Dieses Verhalten ist in den vorliegenden Experimenten in allen Fillen gegeben. Wiire
die Transmission vor Offnen und nach SchlieBen des Shutters monoton fallend, miisste dies
auch bei der Analyse der Spektren beriicksichtigt werden. Das Besprochene gilt ebenfalls
fiir die Reflexionsmessungen mit sichtbarem Licht.

Transmission [%]

Dicke [nm]

Abbildung 5.4: Illustration der Stabilitdt des MeBsystems. Vor und nach dem Aufdampfen sollte die
Transmission einen konstanten Wert annehmen.

5.4 Temperaturmessung

Die Messung der Temperatur kann auf verschiedene Weisen durchgefiihrt werden. Zum
einen ist es moglich, die Temperatur aus der Strahlungsverteilung der geheizten Probe zu
ermitteln. Diese leuchtet im sichtbaren Bereich und man kann die Farbe mit Literaturda-
ten vergleichen und die Temperatur somit durch Vergleiche feststellen. Diese Methode dient
jedoch nur einer groben Einteilung der Probentemperatur. Zur genaueren Analyse wurden
zwel weitere Moglichkeiten detaillierter untersucht.
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5 Vorbereitung der Experimente

5.4.1 Temperaturbestimmung durch das Emissionsspektrum

Eine interessante Art die Temperatur zu bestimmen, ist die Aufnahme eines Emissionsspek-
trums des glithenden Siliziums, denn es ldsst sich der Planckschen Strahlungskurve auf ein-
deutige Weise eine Temperatur zuordnen:
2hc? 1

h
A‘S ekBlzT _ 1

E(T,A) = (5.4)

Abbildung 5.5 zeigt ein Beispiel fiir das Emissionsspektrum einer geheizten Siliziumprobe.
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Abbildung 5.5: Beispiel fiir ein Emissionsspektrum von glithendem Silizium.

Zur Temperaturmessung benutzt man die Steigung der Flanke auf der hochfrequenten Seite
des Spektrums, die auf den mittleren Wert normiert wird:

E(T,A+AL)—E(T, 1)

D(T,A) = E(T,A+AL)+E(T,A)’

(5.5

Somit wird der Einfluss des Emissionsvermogens und gleichzeitig auch der Einfluss von
spektrometerspezifischen Parametern (der Detektor reagiert moglicherweise bei verschiede-
nen Frequenzen unterschiedlich empfindlich) beriicksichtigt.

Vorab wurden Messungen im Pumpstand durchgefiihrt, um die Experimente spiter in der
Ultrahochvakuumkammer unter den bestmoglichen Bedingungen durchzufiihren. Es handelt
sich dabei um ein kleines Volumen, das mit einer Turbomolekularpumpe als letzter Stufe
schnell ausgepumpt werden kann. Am Pumpstand hat man die Moglichkeit, ziigige Transfers
durchzufiihren und gegebenenfalls Bauteile wie Probenhalter oder Bleiverdampfer vorab
bereits zu testen. Auch die hier vorgestellte Methode zur Temperaturbestimmung wurde dort
vorab untersucht (vgl. Abbildungen 5.6 und 5.1).
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5.4 Temperaturmessung
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Abbildung 5.6: Testaufbau zur pyrometrischen Temperaturmessung mit Heizung durch Stromfluf.

In verschiedenen Experimenten in der UHV-Kammer wurde iiberpriift, ob sich die Tempe-
ratur aus der Steigung des Emissionsspektrums sinnvoll und reproduzierbar ermitteln lésst.
Hierzu wurden zunichst verschiedene Spektren bei verschiedenen Temperaturen aufgenom-
men, wobei die Temperatur zundchst mittels Thermoelement gemessen wurde. Aus den
gewonnenen Daten konnte eine Eichkurve ermittelt werden, die der Temperatur die jeweilige
normierte Steigung der Planckschen Strahlungskurve eindeutig zuordnet. Diese Zuord-
nung der beiden Groen wurde in ein Labviewprogramm implementiert, welches somit die
Emissionsspektren aufnehmen und gleichzeitig die ermittelte Temperatur darstellen konnte.
Die Temperatur wurde erneut gleichzeitig mit einem Thermoelement bestimmt und der so
gemessene Wert mit dem der neuen Methode verglichen. Die beiden Werte wichen bis zu
einem Absolutwert von 60°C voneinander ab. Es ist anzunehmen, dass die Bestimmung der
Eichkurve bei diesem Prozess den grof3ten Fehler liefert. Es ist von groBer Wichtigkeit, dass
das Thermoelement bei dieser Messung guten Kontakt zur Probe hat und gleichzeitig selbst
moglichst wenig Wirme abfiihrt. Dies wird durch sehr diinne Dréhte erreicht, die mit le-
ichtem Druck federnd gegen die Probe gedriickt werden, doch war bei der Eichmessung die
Kontaktierung u.U. nicht optimal. Mit hoher Wahrscheinlichkeit sind auerdem die Rah-
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5 Vorbereitung der Experimente

menbedingungen (Druck, thermischer Kontakt zum Probenhalter etc.) zum Zeitpunkt der
Bestimmung der Eichkurve unterschiedlich zu denen der spiteren Messungen.

5.4.2 Temperaturbestimmung durch Widerstandsmessung

Einen besseren Ansatz zur Temperaturbestimmung bietet die Widerstandsmessung. Diese
ist dann sinnvoll einsetzbar, wenn wir uns in dem Temperaturbereich befinden, in dem die
Eigenleitung einsetzt, unterschiedliche Dotierungen der Probe also keine Rolle mehr spielen.
Vorab wurde der Widerstand von Silizium in Abhingigkeit von der Temperatur ermittelt. Die
theoretischen Grundlagen hierzu sind in den Abschnitten 3.1.3 und 3.1.4 beschrieben. Es
hat sich gezeigt, dass sich diese Theoriekurven nur unkomfortabel und unzureichend an die
gemessenen Werte anfitten lassen. Im vorliegenden Versuch hat es sich als zweckméBiger
erwiesen, eine phanomenologische Beschreibung zu benutzen, die [25] entnommen wurde:

log o 0; = 4.247 —2.924- 10T, (5.6)

wobei o; die intrinsische Leitfihigkeit bis 1273K bezeichnet. Es wird o; in @ 'ecm™! und
die Temperatur 7" in K angegeben. Mit dieser Beschreibung und den gemessenen Werten

gelangt man zu einer Darstellung gemif3 Abbildung 5.7.
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Figure 5.7: Widerstand von Silizium in Abhingigkeit von der Temperatur. Die Linie gibt den Verlauf
der phanomenologischen Beschreibung wieder, die Punkte kennzeichnen Mef3werte.

Aufgrund der zufriedenstellenden Ubereinstimmung wurde dieser phinomenologische Aus-
druck ins Messprogramm (Labview) implementiert. Der Widerstand der Probe wird be-
stimmt und unter Beriicksichtigung der geometrischen Abmessungen (vgl. Gleichung (3.3))
errechnet man die Temperatur. Zur Eichung der Temperaturmessung wurde hier ein Thermo-
element mit Glas auf dem Substrat fixiert. Hierzu wurde das Glas geschmolzen und aufge-
tropft. Offensichtlich war der Warmekontakt hier wesentlich besser als bei der Versuchsreihe
in Abschnitt 3.1.3.
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Diskussion

In diesem Abschnitt werden die durchgefiihrten Messungen vorgestellt und diskutiert. Die
einzelnen Experimente unterteilen sich jeweils in Messungen im Infrarotbereich, im sichtba-
ren Bereich und in die Aufnahme von RHEED-Bildern. Die RHEED-Bilder dienen in erster
Linie dazu, die Oberflache der Probe zu charakterisieren, um beispielsweise den Zustand
der Probe zum Zeitpunkt des Messbeginns zu bestimmen. Sie wurden bereits in Abschnitt
4.1.6 beschrieben und sollen hier nicht ndher ausgefiihrt werden. Die Abfolge der einzel-
nen Abschnitte sind inhaltlich derart gegliedert, dass ein Experiment jeweils verschiedenen
Untersuchungen dienlich ist:

e EinfluB der Oberflachenpréparation:
Blei auf Si(111)-(7x7)bei -150°C (LN),
Blei auf Si(111)-(6x6)Au bei LN,

e EinfluB} der gestuften Oberfldche:
Blei auf Si(111)-(6x6)Au bei LN,
Blei auf Au/Si(335) bei LN,

e Einflu} der Temperatur:
Blei auf Au/Si(335) bei LN,
Blei auf Au/Si(335) bei Raumtemperatur (RT),

e EinfluB der Polarisation:
Blei auf Au/Si(335) bei RT,
Blei auf Au/Si(335) bei RT mit Polarisator.

Zunichst werden die Ergebnisse der einzelnen Teilbereiche einzeln vorgestellt und analy-
siert. Am Ende der Abschnitte werden sie zusammen diskutiert.

6.1 Pb/Si(111)-(7x7)

In diesem Teil der Arbeit wird vorgestellt, wie Bleifilme auf einer Si(111)-(7x7)-Oberflache
hergestellt wurden. Zum einen soll dadurch geklért werden, ob es gelingt, eine gute Oberfld-
che des Substrats zu realisieren. Die Messungen dienen weiterhin zu Vergleichszwecken fiir
spétere Versuche, in denen gestufte Substrate verwendet werden. Es soll geklirt werden, ob
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6 Experimente, Auswertung und Diskussion

es moglich ist, mit Infrarotspektroskopie die gleichen physikalischen Phinomene am System
zu beobachten wie das beispielsweise fiir Gleichstrommessungen der Fall ist. Aulerdem ist
davon auszugehen, dass die Spektroskopie weitere Informationen liefert, die mit anderen
Methoden nicht zugédnglich sind.

Fiir dieses Experiment wurde eine Probe mit Spezifikationen verwendet, wie sie in Tabelle
6.1 angegeben sind.

Tabelle 6.1: Materialdaten der Probe fiir das Experiment Pb/Si(111)-(7x7).

Dicke 375um
Breite Smm
Linge 20mm
Vorderseite poliert
Riickseite poliert
Orientierung (111)
Typ n-Typ
Dotiersubstanz Phosphor
Spez. Widerstand | 1-10 Qcm

Die Messungen im vorliegenden Versuchsteil wurden alle bei gekiihlter Probe durchgefiihrt.
Der Probenhalter erreicht bei Kiithlung mit fliissigem Stickstoff Temperaturen von bis zu
—150°C. In dieser Messreihe wurde zundchst die Si(111)-(7x7)-Struktur hergestellt. Die
Probe wurde aus dem Strahlengang herausgefahren und die Aufdampfrate des Bleis sowohl
zu Beginn der Messungen als auch am Ende bestimmt. Da die beiden Werte minimal vonein-

ander abwichen, wurde hier spiter ihr Mittelwert (R = 2.2&) herangezogen, um die Mess-
ergebnisse auszuwerten. Nachdem die Aufdampfrate ermittelt wurde, wird der Shutter des
Verdampfers geschlossen, die Probe an ihre urspriingliche Position gefahren und die einzel-
nen Messungen gestartet. Zunichst wird die Stabilitit der einzelnen Signale abgewartet, erst
dann wird der Shutter wieder geoffnet (vgl. Abschnitt 5.3). Es ist darauf zu achten, dass die
Messungen aufeinander synchronisiert werden, es sollte beispielsweise bei allen vermerkt
werden, zu welchem Zeitpunkt der Shutter gedffnet wurde. Das Experiment wurde drei-
mal wiederholt, um die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse sicherzustellen und um eventuell
einmalig auftauchende Phianomene zu charakterisieren. Insgesamt wurden etwa 24ML Blei
auf die Probe aufgebracht. Wihrend des Aufdampfens betrug der Druck in der Kammer im
Mittel 7- 10~ "mbar.

6.1.1 Messergebnisse der IR-Spektroskopie
Es soll zunichst ein Uberblick iiber die Messdaten gegeben werden. Ein Durchlauf der Ver-

suchsreihe wurde exemplarisch herausgenommen (vgl. Abbildung 6.1). Das erste Spektrum
befindet sich bei 100%. Wihrend des Aufdampfens wird der Film dicker und weniger Licht
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6.1 Pb/Si(111)-(7x7)

Transmittance [%)]

1000 2000 3000 4000 5000 6000
Wavenumber cm-1

Abbildung 6.1: IR-Spektren wihrend der Pb-Evaporation auf Si(111)-(7x 7). Zwischen zwei gezeig-
ten Spektren wurden je 0.35nm Blei aufgedampft. Es ist jedes 10. Spektrum darge-
stellt.

wird transmittiert. Die Spektren wandern nach unten. Die Struktur bei etwa 2300cm™! ent-
spricht der infrarotaktiven Streckschwingung des linearen Molekiils CO,. Das Restgas befin-
det sich noch im Strahlengang des Spektrometers, welcher mit trockener Luft gespiilt wird.
Wihrend des Versuchs dndert sich also die Menge des Gases geringfiigig und man sieht die
sich verindernde Konzentration relativ zum Zeitpunkt der aufgenommenen Referenz.

6.1.2 Analyse und Fitergebnisse der IR-Messungen

Man erkennt bereits in den Rohdaten, dass dem Signal im Bereich von 1000cm™! die groBten
Anderungen widerfahren. Nun ist es interessant, sich die zeitliche Entwicklung der Trans-
mission anzuschauen, um zusitzliche Information zu gewinnen. Da die zeitliche Entwick-
lung der Anderung der Schichtdicke entspricht (eine konstante Aufdampfrate vorausgesetzt),
wird im Folgenden stets die Transmission in Abhéngigkeit der Schichtdicke untersucht. Auf
diese Weise kann man feststellen, bei welchen Dicken Verdnderungen eintreten. Um ein
rauschdrmeres Signal analysieren und Strukturen besser auflosen zu konnen, wurde iiber die
zu untersuchenden Spektralbereiche integriert. Falls nicht explizit anders beschrieben, wur-
de jeweils iiber 100cm™! integriert, also im Fall von 1000cm™ von 950cm™! bis 1050cm™'.
Abbildung 6.2 zeigt die Transmission wihrend des Wachstums eines Bleifilms auf Si(111)-
(7x7).

Zu Beginn des Aufdampfens bleibt das Signal kurzzeitig konstant. Das aufgedampfte Mate-
rial hat noch keinen Einflu} auf die Transmission. Bis zu einer Schichtdicke von etwas mehr
als 1.5nm nimmt die Transmission fiir verschiedene Wellenzahlen annihernd den gleichen
Verlauf. Lediglich im Fall von 1000cm™! zeigt sich bereits in diesem Bereich ein etwas an-
deres Verhalten, und zwar ein leicht groferer Wert fiir die Transmission. Dann zeigt sich
eine plotzliche Abnahme im Signal, besonders deutlich fiir die kleineren Wellenzahlen. An-
schlieBend entwickelt sich allméhlich wieder ein dhnlicher Verlauf fiir alle Frequenzen.
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Abbildung 6.2: Zeitliche Entwicklung der Transmission wéhrend des Wachstums von Pb auf
Si(111)-(7x 7) fiir verschiedene Wellenzahlen. Im Inset ist der Bereich um den Pha-
seniibergang fiir 1000cm™! vergroBert dargestellt. Es ist 1nm = 4.2ML.

Zunichst soll anhand dieses Beispiels noch die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse darge-
stellt werden. Das Experiment wurde dreimal durchgefiihrt, mit jeweils anderen Aufdampfra-
ten. Abbildung 6.3 zeigt erneut die zeitliche Entwicklung der Transmission bei 1000cm™!.
Offensichtlich gibt die Messapparatur die Ergebnisse verschiedener Durchlédufe in gleicher
Weise wieder. Dies ist ein eindeutiger Hinweis darauf, dass die Préiparation in allen drei
Fillen gleichermaBlen gut gelungen ist. Bei der Bestimmung der Schichtdicke wird ange-
nommen, dass die Aufdampfrate wihrend des gesamten Experiments konstant ist. Trotzdem
kann es jedoch zu Schwankungen kommen, was eine fehlerhafte Bestimmung der Filmdicke
zur Folge hat. Angesichts der gleichen Verldufe kann an dieser Stelle bereits ausgeschlossen
werden, dass es sich bei den Ergebnissen um einmalige Phinomene handelt. Der Bereich von
1000cm™! wurde ausgewihlt, weil hier die groBten Anderungen zu sehen sind. Der Verlauf
146t sich grob in drei Teilbereiche gliedern. Zunichst sinkt die Transmission ohne erkenn-
bare Strukturen im Signal, dann nimmt sie bei einer Dicke von ca. 1.5nm rapide ab. Nach
dem Abfall, im dritten Teilbereich, sind leichte Oszillationen im Signal zu erkennen. Thre
Ursache wird spiter in diesem Abschnitt behandelt.

Wie bereits in Abschnitt 2.5 beschrieben, wurden die Spektren mit dem Drude-Modell ge-

fittet. Fiir die Darstellung wurden jeweils Spektren bei bestimmten Filmdicken ausgewéhlt
(vgl. Abbildung 6.4).

Es soll kurz gepriift werden, ob die Annahme eines freien Elektronengases gerechtfertigt ist.
Es muss die mittlere freie Wegldnge deutlich grofler sein als der typische Atomdurchmesser
oder die Gitterkonstante apy, = 4.95A. Die Parameter, die in den einzelnen Fits angepasst
werden, sind Plasmafrequenz wp und StoBrate @;. Aus der StoBrate erhilt man die Stofzeit
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Abbildung 6.3: Drei gleiche Messungen zum Filmwachstum von Blei auf Si(7x7). Die Ergebnisse
konnen mit dem MefBaufbau zufriedenstellend reproduziert werden.

7 und kann die mittlere freie Weglinge iiber le; = vp7 ermitteln. Hierbei entspricht vy der
Fermigeschwindigkeit im Material. Fiir Blei ist vg = 1.38- 106%. Wenn die mittlere freie
Weglinge also groBer sein soll als die Gitterkonstante, gilt fiir die StoBrate (in [cm™']) @; =
% = é = if;—;‘ Die StoBrate muf also kleiner sein als ca. 92900cm™! . Dies ist in allen Fillen
gegeben.

Da in den Fits sowohl StoBrate ®; als auch Plasmafrequenz wp als Fitparameter eingehen,
kann man sich deren Entwicklung wéhrend des Filmwachstums genauer betrachten (vgl.
Abbildung 6.5). Man entnimmt den Fits in Abbildung 6.4, dass die Ubereinstimmung im
Bereich bis zu 2nm nicht zufriedenstellend ist. Insofern ist Vorsicht angebracht, wenn man
konkrete Aussagen iiber die Fitergebnisse macht und daraus Schliisse zieht. Im Diagramm
ist wp auf den Bulkwert 62000cm™ und @, auf den Bulkwert bei gekiihlter Probe (120K)
530cm™! normiert (siche Tabelle 2.1). Diese beiden Werte wurden bei sdmtlichen Auswer-
tungen der beiden Drudeparameter verwendet. Da die Plasmafrequenz quadratisch in die
Leitfahigkeit eingeht, wird hier die entsprechende Abhingigkeit aufgetragen. Weiterhin ist
die Abweichung vom Drude-Modell als durchgezogene Linie dargestellt. Der Absolutwert
soll in diesem Zusammenhang keine Rolle spielen. Es soll gezeigt werden, wie gut die Spek-
tren im Laufe der Aufdampfphase von der Theorie beschrieben werden. Hierzu sind nur die
Relativwerte von Interesse. Man sieht, dass der Fehler der Fits zu kleinen Schichtdicken
tibergehend sehr schnell ansteigt, so dass man wenig iiber die Echtheit der Ergebnisse fiir
die Fitparameter aussagen kann. Von grof8en Schichtdicken kommend steigt die Abweichung
bis d = 2.5nm um nahezu eine GréBenordnung an. Die Spektren werden in diesem Bereich
durch das Modell also deutlich schlechter beschrieben als bei groeren Filmdicken. Dies
geht wie bereits erwdhnt ebenfalls aus Abbildung 6.4 hervor. Aus diesem Grund ergibt es
Sinn, eine etwas abgewandelte Vorgehensweise zu wéhlen. Da die Fits vor allem im Bereich
kleiner Wellenzahlen @ < 1500cm™! abweichen, wurden zusitzliche Simulationen durch-
gefiihrt, die die Spektren nur im Bereich von 1500cm™! bis 4000cm™ beschreiben (siehe
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Abbildung 6.4: IR-Spektren von Pb auf Si(111)-(7x7) (durchgezogen). Fit mit Drude-Modell (ge-
strichelt).

Abbildung 6.6).

Schon auf den ersten Blick sieht man eine deutlich bessere Ubereinstimmung, vor allem
bei geringen Schichtdicken. Es ist zu erwarten, dass auch die Fitparameter nun genauere
Schliisse auf die eigentlichen physikalischen Hintergriinde zulassen. Sie sind in Abbildung
6.7 zu sehen.

6.1.3 Diskussion

In den Rohdaten ist zunichst zu erkennen, dass gegen Ende des Experiments die Trans-
mission relativ zur unbedampften Probe mit steigender Wellenzahl zunimmt. Zu Beginn
des Experiments, bei noch geringen Bleimengen auf der Probe, sinkt die Transmission zu
groen Wellenzahlen hin leicht ab. Charakteristisch ist das Spektrum, bei dem die Transmis-
sion nahezu unabhiingig von der Wellenzahl verldauft. Man spricht in diesem Zusammenhang
von Perkolation (vgl. [26]). Bei dieser Dicke beginnen sich die entstehenden Strukturen auf
dem Substrat gegenseitig zu beriihren. Es findet sich ein durchgéngiger Pfad von einer Sub-
stratkante zur anderen und die Gleichstromleitfihigkeit des Adsorbats setzt ein. Es handelt
sich dabei nicht zwingend um einen geschlossenen Film. Auffillig ist weiterhin ein grofe-
rer Sprung zwischen dem fiinften und dem sechsten aufgetragenen Spektrum. Dieser ist bei
etwa 1000cm™! am ausgepriigtesten und deutet auf Verinderungen hin.

In RHEED-Messungen sind dhnliche Phinomene zu beobachten wie sie in Abbildung 6.2
gezeigt sind. Abbildung 6.8 zeigt Intensitiitsoszillationen des RHEED-Strahls wihrend des
Bleiwachstums auf dem vorliegenden Substrat wie sie bereits im theoretischen Teil (vgl.
4.1.6) angesprochen wurden. Man findet in [27], dass der Bleifilm bis zu einer kritischen
Dicke amorph aufwichst. In den RHEED-Beugungsbildern macht sich dies dadurch bemerk-
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Normierte Drudeparameter
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Abbildung 6.5: Experiment Pb auf Si(111)-(7x 7). StoBrate @ und Plasmafrequenz wp als Funktion
der Filmdicke, beide auf die Bulkwerte normiert. Als durchgezogene Linie ist die
Abweichung A vom Drude-Modell normiert auf die jeweilige Schichtdicke d darge-
stellt.

bar, dass wihrenddessen keinerlei Streifen zu beobachten sind. Nach der kritischen Dicke
kommt es zum Phaseniibergang in den kristallinen Zustand, ab dem auf dem RHEED-Bild
Beugungsmuster zu erkennen sind. Dies ist im IR-Transmissionsverhalten als der deutlichste
Effekt zu erkennen.

Man entnimmt den Fits von 500 bis 4000cm! , dass die Theorie fiir groe Filmdicken gut mit
den gemessenen Spektren iibereinstimmt. Das Drude-Modell basiert jedoch auf den Annah-
men fiir Bulk-Material, so dass bei kleineren Filmdicken sichtbare Unterschiede zwischen
Theorie und Experiment auftauchen. Das Modell geht aulerdem von einem geschlossenen
Film auf dem Siliziumsubstrat aus. Es ist jedoch nicht auszuschlieBen, dass der Film noch
nicht ganz geschlossen ist, obwohl er schon leitfihig ist. Weiterhin ist darauf hinzuweisen,
dass eigentlich noch eine Frequenzabhingigkeit der beiden Parameter wp und @; zu beriick-
sichtigen wire (siehe [26]). Dies wurde in den vorliegenden Simulationen jedoch nicht mit
einbezogen.

Gegeniiber der Darstellung der Fitparameter aus Abbildung 6.5 ist das Maximum der Ab-
weichung in Abbildung 6.7 verschwunden. Von groB3en Dicken kommend bis d = 2.5nm
wiichst der Fehler bei den Fits von 1500 bis 4000cm™! nicht mehr um eine GroBenordnung,
sondern nur noch um Faktor 2. Ab dem Bereich d = 1.5 bis d = 1.8nm werden allerdings
auch diese Simulationen unbrauchbar. Der Inset in Abbildung 6.7 zeigt den vergroflerten
Bereich 1.5 bis 3nm. Es ist zu sehen, dass in erster Linie die Streuung an Defekten domi-
niert: Die Oszillationen von @; sind weit deutlicher ausgeprégt als die von wp. Um zu sehen,
ob die Anderung der Drudeparameter mit dem Transmissionssignal korreliert, wurden beide
zur Ubersicht in Abbildung 6.9 aufgetragen. In der kristallinen Phase ist die Anderung der
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Abbildung 6.6: IR-Spektren von Pb auf Si(111)-(7x7) (durchgezogen). Fit mit Drude-Modell (ge-
strichelt) von 1500 bis 4000cm™.

Transmission offensichtlich auf die Anderung der StoBrate zuriickzufiihren.

Die Oszillationen im Transmissionssignal lassen insofern eine Interpretation fiir das Film-
wachstum zu, als dass es sich scheinbar um Lagenwachstum handelt. Fiir kleinere Dicken
lasst die Simulation keine Aussagen zu. Der Verlauf kann als Oszillation des Spekularitéts-
parameters p gedeutet werden (vgl. Abschnitt 2.3). Die Streuzentrendichte an der Oberfliache
schwankt periodisch und somit auch die die Streurate und die Leitfihigkeit. Eine Anderung
der elektronischen Struktur ist nur andeutungsweise zu erkennen. Dies folgt unter ande-
rem aus der Tatsache, dass der Film bereits 2nm dick ist. Auswirkungen der Bandstruktur
und somit Anderungen der Plasmafrequenz sind bei kleineren Dicken zu erwarten. Fiir den
Gleichstromfall, also @ = 0, entnimmt man Gleichung (2.13), dass die Leitfahigkeit unmit-

2 .
telbar vom Term % abhingt. Die Anderungen der Leitfdahigkeit und damit der Absorption,
bzw. Transmission sind also auf Streueffekte zuriickzufiihren.

Nach Gleichung (2.28) ist 0 ~ d. Damit gelangt man fiir konstante Plasmafrequenz zur
Relation (@7 — @¢ puik) ~ 5. Diese Abhingigkeit 14Bt also auf den CSE schlieBen. Um dar-
zulegen, dass im vorliegenden Experiment ein CSE vorliegt, wurden in Abbildung 6.10 die
entsprechenden Groflen aufgetragen. Es ist zu sehen, dass im Bereich von etwa 2.3nm das
lineare Verhalten einsetzt. Unterhalb dieser Schichtdicke setzen die Oszillationen ein, fiir
groBe Schichtdicken sollte sich die Stofrequenz dem Wert fiir Bulkmaterial anndhern. Man
entnimmt dem Verlauf, dass dieses Verhalten zutrifft. In den folgenden Abschnitten werden
diese Zusammenhinge nochmal aufgegriffen und niher erldutert.
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Abbildung 6.7: Experiment Pb auf Si(111)-(7x 7). StoBrate @ und Plasmafrequenz wp als Funktion
der Filmdicke, beide auf die Bulkwerte normiert. Ergebnisse aus den Fits von 1500
bis 4000cm™'. Als durchgezogene Linie ist die Abweichung A vom Drude-Modell
normiert auf die jeweilige Schichtdicke d dargestellt.
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Abbildung 6.9: Experiment Pb auf Si(111)-(7x7). Vergleich des Transmissionsverhaltens bei
1000cm™! mit den gefitteten Drudeparametern.
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Abbildung 6.10: Experiment Pb auf Si(111)-(7x7). Normierte StoBrate gegen reziproke Schicht-
dicke d. Als Hilfslinie wurde eine Gerade eingezeichnet. Das lineare Verhalten ist
auf den CSE zuriickzufiihren.
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6.2 Pb/Si(111)-(6x6)Au
6.2 Pb/Si(111)-(6x6)Au

Die vorliegende Versuchsreihe unterscheidet sich zur vorherigen nur in der Préparation der
Oberfliche. Durch die Deposition von etwa einer Monolage Gold wird die Oberflache glat-
ter. Spiter werden die Drihte auf gestuften Substraten hergestellt, die mit einer geringen
Goldmenge bedampft und dadurch stabilisiert werden. Das Experiment Blei auf Si(111)-
(6x6)Au dient dazu sicherzustellen, ob die Oberfliche in zufriedenstellender Art und Weise
prapariert werden kann. Nur dann kann sinnvoll eine gestufte Oberfliche behandelt wer-
den. Auf Si(111)-(6x6)Au-Oberflichen wurden bei RHEED-Messungen Oszillationen im
Intensitdtssignal beobachtet. Eine interessante Fragestellung ist, ob dieses Verhalten auch
mit Infrarotspektroskopie beobachtet werden kann.

Fiir diese Experimente wurde dieselbe Probe wie in den vorangegangenen verwendet, auch
hier wurden die Messungen bei gekiihlter Probe durchgefiihrt. Es wurde zunichst die Si(111)-
(7xT)-Struktur hergestellt und vor der Bleievaporation eine Goldschicht von 1.2ML auf
das Substrat aufgebracht. AnschlieBend wurde die Oberfliche priapariert wie in Abschnitt
5.2.3 beschrieben. Die weiteren Messungen wurden analog zum vorhergehenden Experi-
ment durchgefiihrt.

6.2.1 Messergebnisse der IR-Spektroskopie

Zunichst wird wieder ein Uberblick iiber die aufgenommenen Spektren gegeben (siehe Ab-
bildung 6.11).
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Abbildung 6.11: IR-Spektren wihrend der Pb-Evaporation auf Si(111)-(6x6)Au. Zwischen zwei ge-
zeigten Spektren wurden je 0.37nm Blei aufgedampft. Es ist jedes 10. Spektrum
dargestellt.

Es ist zu sehen, dass die Spektren wieder einen fiir Metalle charakteristischen Verlauf zeigen
(vgl. Abschnitt 2.5).
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6 Experimente, Auswertung und Diskussion

6.2.2 Analyse und Fitergebnisse der IR-Messungen

Abbildung 6.12 zeigt wie im vorherigen Abschnitt auch zunéchst die Entwicklung der Trans-
mission.
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Abbildung 6.12: Zeitliche Entwicklung der Transmission wihrend des Filmwachstums von Blei auf
Si(111)-(6x6)Au fiir verschiedene Wellenzahlen. Es ist Inm = 4.2ML.

Betrachtet man diese, erkennt man im Bereich von ca. 0.6 und 1.3nm lokale Minima in der
Transmission von Licht mit der Wellenzahl 1000cm™'. Fiir 5000cm™! hingegen handelt es
sich um lokale Maxima. Erneut soll die zeitliche Entwicklung fiir den Fall von 1000cm™!
und zusitzlich fiir 5000cm™! genauer untersucht werden. Sie ist in Abbildung 6.13 gegen die
Anzahl der aufgedampften Monolagen dargestellt.

Auch hier kann wegen des metallischen Verlaufs der Spektren wieder mit der Software
SCOUT gefittet werden. Es wurden die Spektren wie im vorhergehenden Experiment so-
wohl von 500 als auch von 1500cm™! ab gefittet. Ahnlich wie in Abschnitt 6.1.1 waren die
Ubereinstimmungen zu den MeBergebnissen bei 1500 bis 4000cm™! deutlich besser, so dass
nur diese Ergebnisse im Folgenden vorgestellt werden sollen. Man entnimmt Abbildung
6.14, dass die Ubereinstimmung erneut sehr gut ist.

Die Ergebnisse fiir die Fitparameter sind in Abbildung 6.15 gezeigt. Zur Auftragung ist zu
sagen, dass die dargestellte Abweichung im Vergleich zu Abbildung 6.7 hier um Faktor 10
vergroert wurde. Fiir die Stollfrequenz ist iiber den gesamten Bereich ein Abfall zu sehen,
der stationdre Wert ist also noch nicht erreicht. Das Modell liefert ab etwa 1.2nm Schicht-
dicke eine gute Beschreibung der Spektren. Bis zu dieser Dicke steigt die Abweichung von
groBBen Schichtdicken kommend um Faktor 2.
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Abbildung 6.13: Oszillationen in der Transmission wihrend des Wachstums von Pb auf Si(111)-
(6x6)Au.

6.2.3 Diskussion

Im Gegensatz zum Bleiwachstum auf Si(111)-(7x7) beobachtet man im Fall von Si(111)-
(6x6)Au keine Entstehung einer amorphen Schicht. Die Wechselwirkung zwischen der
goldbeschichteten Oberflache und dem Blei ist deutlich ausgeprégter als die zwischen Blei
und reinem Silizium. Das kristalline Wachstum wird von Anfang an erzwungen und das
Gold bleibt wihrend des Wachstums auf der Siliziumoberfliche lokalisiert. Diese Informa-
tion entimmt man den deutlichen Oszillationen in Abbildung 6.13, die bei etwa 2.8 und
5.6 Monolagen sehr ausgeprigt sind; dazwischen sind noch leichte Schultern zu erkennen.
Der wesentliche Unterschied zum Wachstum auf Si(111)-(7x7) ist also der, dass bei einem
Si(111)-(7x7)-Substrat erst ein struktureller Phaseniibergang bei etwa SML einsetzt, bevor
das Lagenwachstum beginnt. Im Fall von Pb auf Si(111)-(6x6)Au wichst der Film von
Beginn an kristallin.

Eine Erklirung fiir Anderungen in der Transmission (vgl. Abbildung 6.13), die durch Adsor-
bate verursacht werden (adsorbate-induced change in the broadband transmission ACBT),
entnimmt man [28]. Der Wert % kann fiir ein Anwachsen der Stofrate sowohl positiv (fiir
® < ) als auch negativ (fiir @ > ;) werden. Ein Anwachsen der Plasmafrequenz hinge-
gen fiihrt stets zu positiven Werten. Offensichtlich liegt hier in erster Linie eine Anderung
der StoBrate @; vor, doch konnen Schwankungen in wp dadurch nicht ausgeschlossen wer-
den. Dies soll im Folgenden néher erortert werden.

Es ist denkbar, dass es sich im vorliegenden Fall um 2ML-Oszillationen handelt. Dass der
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Abbildung 6.14: IR-Spektren von Pb auf Si(111)-(6x6)Au (durchgezogen). Fit mit Drude-Modell
(gestrichelt).

tatsdchliche Wert etwas grof3er ist, kann auf die unterschiedlichen Gitterkonstanten von Blei
und Silizium zuriickzufiihren sein. Auch eine fehlerhafte Bestimmung der Schichtdicke ist
nicht auszuschlieBen. Oszillationen mit einer Periode von zwei Monolagen sind ebenfalls in
den RHEED-Oszillationen zu beobachten (vgl. Abbildung 6.16).

Die 2ML-Oszillationen konnten eine Folge des QSE sein. Wie eingangs besprochen, hat
man diesen Effekt bereits in Gleichstrommessungen bei Pb auf Si(111)-(6x6)Au beobach-
tet (sieche Abschnitt 2.3). Der Effekt ist nahezu temperaturunabhéngig. Die Periode von ei-
ner Monolage kann durch die Oszillation der Oberflichenrauhigkeit erkldrt werden, die auch
die Oszillation des spezifischen Widerstands verursacht. Mit zunehmender Temperatur steigt
die Anzahl der Monolagen, die an der Entwicklung der Grenzschicht beteiligt sind. Ist die
Grenzschicht bei geringen Temperaturen nur iiber eine Monolage ausgedehnt, so sind es
bei hoheren Temperaturen drei oder mehr. Daraus folgt, dass die 1ML-Periode von tiefen
Temperaturen zu hoheren iibergehend frither verloren geht als die 2ML-Periode des QSE.
Betrachtet man sich auBBerdem die Energien der einzelnen Monolagen (Abbildung 6.17), so
stellt man zum einen fest, dass die Oszillationen mit zunehmender Anzahl n der Monola-
gen gedidmpft werden. Aullerdem erkennt man, dass bei kleinen n Filme mit einer geraden
Anzahl an Monolagen energetisch stabiler sind als solche mit einer ungeraden Anzahl. Of-
fensichtlich liegt hier Doppellagenwachstum vor, d.h. wenn man hier von drei Lagen spricht,
handelt es sich eigentlich um eine Mischung aus Bereichen mit zwei und solchen mit vier
Monolagen. Insofern konnte man den gezeigten Verlauf auch als CSE interpretieren, da dort
ebenfalls beobachtet wird, dass die Oszillationen mit einer Periode von 2ML stérker ausge-
pragt sind als solche mit einer Periode von 1ML. Um genauere Aussagen zu machen, werden
die Ergebnisse im Folgenden niher untersucht.

Ahnlich wie im vorhergehenden Experiment zeigt die StoBrate in Abbildung 6.15 deutliche-

72



6.2 Pb/Si(111)-(6x6)Au

ierte Drudeparameter
IS

lort

114

>
Normi
: &
ol
»
o

Dicke [nm]

Normierte Drudeparameter

Dicke [nm]

Abbildung 6.15: Experiment Pb auf Si(111)-(6x6)Au. Stofrate @w; und Plasmafrequenz wp als
Funktion der Filmdicke, beide auf die Bulkwerte normiert. Ergebnisse aus den
Fits von 1500 bis 4000cm™'. Als durchgezogene Linie ist die Abweichung A vom
Drude-Modell normiert auf die jeweilige Schichtdicke d dargestellt.

re Anderungen als die Plasmafrequenz. Auch hier ist die Anderung der Transmission auf
Streueffekte zuriickzufithren. Die Oszillationen, die in Abbildung 6.13 zu sehen sind, fin-
den jedoch bereits bei Schichtdicken statt, die das Modell nicht beschreiben kann. Im Inset
in Abbildung 6.15 ist ein lokales Minimum markiert. Es entspricht einer Schichtdicke von
5.6ML. Dieser Wert stimmt mit dem zweiten lokalen Minimum in der Transmission iiberein.
Um zu iiberpriifen, ob die Fitergebnisse mit den Transmissionsmessungen korrelieren, ist es
sinnvoll, die beiden wieder so darzustellen, wie es in Abbildung 6.18 gezeigt ist. Das Mini-
mum bei 1.6nm enspricht etwa 2.8ML, was ebenfalls die Transmissionsergebnisse bestitigt.
Allerdings ist das Modell in diesem Bereich wie bereits erwihnt nicht sehr zuverldssig, so
dass dieses Resultat nicht unbedingt als Erkldarung der Sachlage herangezogen werden kann.
Schenkt man den Simulationen in diesem Bereich trotzdem Vertrauen, stellt man fest, dass
auch die Plasmafrequenz einen Teil zur Anderung der Leitfihigkeit, und somit der Trans-
mission, beitrigt. Es wurde die prozentuale Anderung des Maxiums bei 0.9nm relativ zur
Grundlinie, die die beiden lokalen Minima (FuBpunkte) verbindet, berechnet. Demnach &n-
dert sich @; um etwa 60% und wp um etwa 30%. Eine Anderung der Plasmafrequenz ist auf
eine Anderung der Bandstruktur zuriickzufiihren. Dies ist eine Folge des QSE. Man entimmt
Gleichung (2.15), dass die Ladungstrigerdichte und die effektive Masse in die Plasmafre-
quenz eingehen. Aus Standard-Lehrbiichern der Festkorperphysik wird ersichtlich, dass die
effektive Masse der Elektronen im Festkorper mit der Kriimmung der Energiefliche ver-
kniipft ist. Eine Anderung der Bandkriimmung hat also unmittelbar eine Anderung der ef-
fektiven Masse und somit der Plasmafrequenz zur Folge. Verschieben sich weiterhin die
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Abbildung 6.16: RHEED-Intensitdt Oszillationen wihrend des Wachstums von Pb auf Si(111)-
(6x6)Au bei verschiedenen Temperaturen [aus [27]].

Binder relativ zur Fermienergie, stehen entweder mehr oder weniger freie Elektronen zur
Verfiigung. Dies wirkt sich ebenfalls auf die Plasmafrequenz aus. Zwar ist der grofite Anteil
an der Anderung im Transmissionssignal nach wie vor auf die Streuung zuriickzufiihren,
doch spielen scheinbar auch Variationen in der Bandstruktur eine Rolle.

Es fillt auBerdem auf, dass die Plasmafrequenz wp zu groB ist, ihren Bulkwert am Ende
des Experiments also noch nicht erreicht hat. Eine mogliche Erkldrung hierfiir wire, dass
die Goldschicht zusitzlich einen Beitrag liefert. Dann wére allerdings zu erwarten, dass der
Einfluss der Goldschicht mit zunehmender Pb-Schichtdicke abnimmt. Dies ist offensichtlich
nicht der Fall. Eine anderer Grund konnte sein, dass die angegebene Schichtdicke zu klein
ist. Zunichst geht man von der Niherung fiir die Absorption A ~ a)1§ d aus und zieht den
von der Simulation bestimmten Wert a)]% = 1.2(1)]%1)Lllk fiir die Plasmafrequenz heran. Es soll
nun angenommen werden, dass auch in diesem Experiment der Bulkwert fiir die Plasmafre-
quenz erreicht wurde. Daraus ergibt sich, dass die Schichtdicke d grofler sein muf3, um den
vorgegebenen Wert fiir die Absorption wieder zu erreichen. Es muB3 also die Moglichkeit in
Betracht gezogen werden, dass die Schichtdicke d etwa 20% kleiner angenommen wurde
als es tatsdchlich der Fall war.

Betrachtet man das Beersche Gesetz und beriicksichtigt zusitzlich den Einflu} des CSE, so
findet man fiir kleine Schichtdicken d eine Abhédngigkeit der Absorption A ~ 1 — T gemal
A ~ d?. Dieser Zusammenhang lisst sich fiir den Fall von Pb auf Si(111)-(6x6)Au unter-
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Abbildung 6.17: (a) Monolagenenergien E(n)/n fiir relaxierte und nicht-relaxierte Pb(111)-
Pléttchen als Funktion der Anzahl der Monolagen n. (b) Zugehorige Energieun-
terschiede AE (n) [aus [29]].

suchen, da hier das kristalline Wachstum schon von Beginn an vorliegt (siche Abbildung
6.19). Fiir den Bereich bis 0.2nm liegen die gemessenen Daten unterhalb der Theoriekur-
ve. Dies hidngt mit den ersten aufgenommenen Spektren der Transmission zusammen, die
offensichtlich geringfiigig von der 100%-Linie abweichen. Trotzdem beschreibt die theore-
tische Kurve sehr gut den gemessenen Verlauf, kann also als weiterer Beweis fiir den CSE
herangezogen werden.

Auch dieses Experiment wurde wieder auf ein Verhalten (®; — @& puix) ~ é iiberpriift. Die
Analyse ist in Abbildung 6.20 zusammen mit dem Experiment Si(111)-(7x7) zu sehen. Die
StoBraten geben den Verlauf gut wieder, allerdings weichen sie bei groBen Schichtdicken et-
was ab. Das gezeigte Verhalten wiirde bedeuten, dass die StoBrate fiir grole Dicken kleiner
als der Bulkwert ist. Dies konnte darauf zuriickzufiihren sein, dass der angenommene Wert
fiir die StoBrate bei 120K aus Tabelle 2.1 zu grof ist. Da dieser Wert nach Gleichung (2.34)
berechnet wurde, ist es wahrscheinlich, dass die tatsdchliche Temperatur des Substrats ge-
ringer war als die gemessene. Geht man von einer geringeren Temperatur aus, ist auch der
entsprechende Wert fiir @; kleiner. Es ist auerdem zu sehen, dass die StoBrate fiir die mit
Gold bedampfte Probe durchgehend geringer ist. Das kann bedeuten, dass der Film, der von
Beginn an kristallin wichst, eine hohere Kristallinitdat aufweist als ein Film, der ab einer
bestimmten Dicke von der amorphen Phase in die kristalline umklappt. Die Streuung an
den Grenzflachen ist in beiden Experimenten der dominierende Proze3, da die Stofrate mit
zunehmender Filmdicke abnimmt. Wiirde die Streuung an Korngrenzen iiberwiegen, wire
nicht zu erwarten, dass der Effekt mit zunehmender Schichtdicke geringer wird. Auflerdem
variiert die Storate mit abgeschlossenen Monolagen. Dies ist ein weiteres Indiz dafiir, dass
es sich in erster Linie um Streuung an den Grenzflachen handelt.
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Abbildung 6.18: Experiment Pb auf Si(111)-(6x6)Au. Vergleich des Transmissionsverhaltens bei
1000cm™' mit den gefitteten Drudeparametern.
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Abbildung 6.19: Mefwerte der Absorption eines Bleifilms auf Si(111)-(6x6)Au bei kleinen
Schichtdicken (Quadrate). Fit zeigt die quadratische Abhéngigkeit von d (durch-

gezogen).
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Abbildung 6.20: Experiment Pb auf Si(111)-(6x6)Au und Si(111)-(7x7). Normierte Stofirate gegen
reziproke Schichtdicke d. Das lineare Verhalten ist auf den CSE zuriickzufiihren.
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6 Experimente, Auswertung und Diskussion

6.3 Pb auf Au/Si(335) bei LN

Im vorliegenden Teil wird zundchst Blei auf Au/Si(335) bei -150°C aufgedampft. Dieses
Experiment zusammen mit dem folgenden soll unter anderem dazu dienen, das Wachstums-
verhalten bei unterschiedlichen Temperaturen zu untersuchen. Da die Temperatur Einfluss
auf die Moblilitidt der Bleiatome hat, ist zu erwarten, dass bei unterschiedlichen Temperatu-
ren unterschiedliche Strukturen entstehen.

Bei einem gestuften Substrat ist bei den richtigen Bedingungen die Entstehung von Blei-
drdhten entlang den Stufenkanten zu erwarten. Fiir dieses Experiment, sowie fiir simtliche
folgende, wurde eine Probe mit den folgenden Spezifikationen verwendet:

Tabelle 6.3: Materialdaten der Probe fiir das Experiment Pb auf Au/Si(335).

Orientierung (335)
Typ p-Typ
Dotiersubstanz Bor
Spez. Widerstand | 0.3-0.5 Qcm

Die Oberfliche wurde gemil der Vorgehensweise in Abschnitt 5.2.4 pripariert. Die Arbeits-
weise fiir das Aufdampfen verlduft analog zu den vorherigen Experimenten, auch hier wird
die Probe gekiihlt.

6.3.1 Messergebnisse der IR-Spektroskopie

Als erstes soll wieder ein Uberblick iiber die gemessenen Daten gegeben werden:
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Abbildung 6.21: IR-Spektren wihrend der Pb-Evaporation auf Au/Si(335) bei 123K. Zwischen zwei
gezeigten Spektren wurden je 0.19nm Blei aufgedampft. Es ist jedes 10. Spektrum
dargestellt.
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6.3 Pb auf Au/Si(335) bei LN

Die Spektren weisen fiir groBBere Dicken wieder den typisch metallischen Verlauf auf.

6.3.2 Analyse und Fitergebnisse der IR-Messungen

Die Transmission zeigt wihrend des Aufdampfens ein Verhalten, wie es in Abbildung 6.22
dargestellt ist.
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Abbildung 6.22: Zeitliche Entwicklung der Transmission wihrend des Filmwachstums von Blei auf
Au/Si(335) fiir verschiedene Wellenzahlen.

Fiir Wellenzahlen von 2000cm! bis 5000cm™! nimmt die Transmission annihernd den glei-
chen Verlauf bis zu einer aufgedampften Bleimenge, die einer Schichtdicke von etwas mehr
als Inm entspricht. Danach fachert die Entwicklung fiir verschiedene Wellenzahlen auf. Der
Verlauf fiir 1000cm™! weicht etwas von den anderen ab. Es liegt anfangs eine hohere Trans-
mission vor, der Schnittpunkt mit den anderen Verldufen erfolgt erst spéter.

Abbildung 6.23 zeigt wieder die auf dem Drude-Modell basierenden Fits fiir ausgewihlte
Schichtdicken. Es wurde von 1500 bis 4000cm™' gefittet. Auch hier findet man eine gute
Ubereinstimmung zu den Spektren im ausgewihlten Bereich. Die Ergebnisse fiir die Fitpa-
rameter wp und @; zeigt Abbildung 6.24.

6.3.3 RHEED-Experimente

Nach dem Aufdampfen von 13.8ML Blei auf das gestufte Substrat wurden RHEED-Bilder
aufgenommen. Die Stromwerte /; bis I3 des RHEED-Systems sind von der genauen Positi-
on des Probenhalters in der UHV-Kammer abhingig. Es wurde mit einem Elektronenstrom
von Ipeam = 271 A gemessen. Abbildung 6.25(a) zeigt eine Aufnahme von etwa 14ML im
Vergleich mit einer Aufnahme, die [30] entnommen wurde. Es ist tendenziell ein vergleich-
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Abbildung 6.23: IR-Spektren von Pb auf Au/Si(335) (durchgezogen). Fit mit Drude-Modell (gestri-
chelt).

bares Muster zu erkennen. Die RHEED-Messungen an dem neu installierten Aufbau be-
diirfen noch einiger Verbesserungen. Zum einen lddt sich der Probenhalter beim Elektro-
nenbeschuss statisch auf, so dass der e -Strahl abgelenkt und das Beugungsbild verzerrt
wird. Dies kann durch einen Schirm behoben werden, der den Probenhalter vor statischer
Aufladung schiitzt. Weiterhin kann der Prozess der Bildaufnahme verbessert werden. Hier
wiirde beispielsweise eine bessere Optik oder eine geeignetere Kamera mit entsprechender
Software weiterhelfen. Beide Maflnahmen sind in Planung.

6.3.4 Diskussion

Betrachtet man sich Abbildung 6.22, liegen bei tiefen Temperaturen auf den ersten Blick
noch keine lingeren Dréhte vor, es handelt sich um Inselwachstum. Im Transmissionssi-
gnal ist im Gegensatz zu den vorherigen Experimenten kein kristallines Wachstum zu beob-
achten, da keine Oszillationen im Signal auftreten. Es handelt sich wihrend der gesamten
Aufdampfphase um amorphe Strukturen.

Abbildung 6.26 zeigt LEEM-Bilder von Bleidrihten auf einem gestuften Substrat bei ver-
schiedenen Temperaturen. Es ist zu sehen, dass die Drahtdichte zu geringeren Temperaturen
anwichst, wihrend sich die Lange der Drihte merklich verkiirzt. Abbildung 6.26(a) zeigt
Drihte bei einer Temperatur von 237K. Im vorliegenden Experiment auf Au/Si(335) wur-
den die Drihte bei 123K hergestellt. Es ist also zu erwarten, dass es sich um eine noch hthere
Drahtdichte und um noch kiirzere Drihte handelt.

Die Simulation der Fits ist sinnvoll fiir Schichtdicken d > 1.3nm. Den Fits zufolge treten
keine Oszillationen in Stofrate und Plasmafrequenz auf. Dies deckt sich mit den Erwartun-
gen aus der Transmission, da hier ebenfalls keinerlei Oszillationen zu beobachten sind. Auch
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Abbildung 6.24: Experiment Pb auf Au/Si(335). StoBrate @ und Plasmafrequenz wp als Funktion
der Filmdicke, beide auf die Bulkwerte normiert. Ergebnisse aus den Fits von 1500
bis 4000cm™!. Als durchgezogene Linie ist die Abweichung A vom Drude-Modell
normiert auf die jeweilige Schichtdicke d dargestellt.

bei diesem Experiment wird der Bulkwert fiir die Plasmafrequenz nicht ganz erreicht. Auch
hier ist es moglich, dass die Schichtdicke d groer war als angenommen. Es handelt sich
dann um eine Abweichung von etwa 26%.

Die Auswirkungen des CSE werden in Abbildung 6.27 mit den vorherigen verglichen. Das
erwartete Verhalten ist gut zu sehen, allerdings wurde bei diesem Experiment zu wenig Ma-
terial aufgedampft, um Aussagen iiber das Verhalten bei grofleren Schichtdicken machen zu
konnen. Der Film auf dem gestuften Substrat und der auf Si(111)-(7x7) haben vergleichba-
re Stofraten. Offensichtlich hat wie bereits erwéhnt der von Beginn an kristallin wachsende
Film auf Si(111)-(6 x6)Au die wenigsten UnregelméBigkeiten in der Kristallstruktur. Es war
nicht zu erwarten, dass die StoBrate fiir das Experiment Pb auf Au/Si(335) geringer ist als
die fiir Pb auf Si(111)-(6x6)Au, da auf dem gestuften Substrat nur amorphe Strukturen ent-
standen sind, in denen die Elektronen mehr gestreut werden als in geordneten Kristallen. Es
sei nochmal daran erinnert, dass auf der gestuften Probe wesentlich weniger Gold aufge-
dampft wurde als auf dem Si(111)-Substrat. Es dient hier nur zur Stabilisierung der Stufen.
Man entnimmt der Darstellung, dass der Film, der einen Phaseniibergang zur kristallinen
Struktur durchlaufen hat, eine vergleichbare StoBrate aufweist wie die Schicht, die auf dem
gestuften Substrat aufgewachsen ist. Die Kristallinitét eines Films auf Au/Si(335) scheint
deutlich geringer zu sein als die eines Films auf Si(111)-(6x6)Au. Auch hier iiberwiegt die
Streuung an Grenzflichen.

81
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() (b)

Abbildung 6.25: (a) Aufgenommenes RHEED-Beugungsmuster von 13.8ML Pb auf Au/Si(335) bei
123K. (b) RHEED-Muster von 12ML Pb auf Si(335) bei 105K aus [30].

Abbildung 6.26: LEEM-Bilder von 6.6 ML Pb auf Si(755)/0.2Au bei 237, 276 und 326K fiir (a)-(c).
Das sichtbare Gebiet hat einen Durchmesser von 8uum [aus [15]].
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Abbildung 6.27: Vergleich der Experimente Pb auf Au/Si(335), Si(111)-(6x6)Au und Si(111)-
(7x7). Normierte Stofrate gegen reziproke Schichtdicke d. Das lineare Verhalten

ist auf den CSE zuriickzufiihren.

83
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6.4 Pb auf Au/Si(335) bei RT

Die bisherigen Experimente wurden alle bei gekiihlter Probe durchgefiihrt. Das nun folgen-
de, sowie die anschlieenden wurden bei Raumtemperatur realisiert. Der Versuch zusammen
mit dem vorhergehenden gibt Einblicke in das Wachstum der Strukturen bei unterschiedli-
chen Temperaturen. Bei Raumtemperatur wird erwartet, dass sich gut ausgebildete Drihte
entlang der Stufenkanten entwickeln. Es soll untersucht werden, ob Infrarotspektroskopie
ein geeignetes Instrument ist, um die Entstehung der Nanostrukturen zu beobachten. Das
Experiment schlédgt eine Briicke zum vorhergehenden durch die unterschiedlichen Tempera-
turen unter sonst gleichen Bedingungen, sowie zum folgenden durch die Tatsache, dass hier
unpolarisiertes Licht verwendet wurde.

6.4.1 Messergebnisse der IR-Spektroskopie

Ein Uberblick iiber die gemessenen Daten lisst schon auf den ersten Blick deutliche Unter-
schiede zu den Messungen bei gekiihlter Probe erkennen (siehe Abbildung 6.28).
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Abbildung 6.28: IR-Spektren wihrend der Pb-Evaporation auf Au/Si(335) bei RT. Zwischen zwei
gezeigten Spektren wurden je 0.37nm Blei aufgedampft. Es ist jedes 10. Spektrum
dargestellt.

Die Spektren zeigen keinen metallischen Verlauf mehr. Wihrend bei gekiihlter Probe die
Transmission fiir kleinere Wellenzahlen schneller sinkt als fiir hohe, verhilt sich das Sy-
stem bei Raumtemperatur umgekehrt. Dort macht sich eine Verdnderung der Transmission
zunéchst fiir grofe Wellenzahlen, also fiir kleine Wellenldngen, bemerkbar. Da kein metal-
lischer Film vorliegt, lassen sich die gezeigten Spektren nicht mit dem Drude-Modell be-
schreiben. Die Spektren nehmen bis etwa 4000cm™! einen niherungsweise linearen Verlauf
und knicken dann ab.
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6.4 Pb auf Au/Si(335) bei RT

6.4.2 Analyse der IR-Messungen

In der zeitlichen Entwicklung (vgl. Abbildung 6.29) macht sich das oben beschriebene Ver-

halten dadurch bemerkbar, dass die Kurven fiir 4000cm™! und 5000cm! deutlich dichter
beieinander liegen.

100 4 reeRipemsay

90

=
c
.0
] 80
K] 100 -d'h"l'"
E L i
2 g 98|
© 70 18 %
— E ol
S
£

@
8

60

]

Dicke [nm]

Abbildung 6.29: Zeitliche Entwicklung der Transmission wéhrend des Wachstums von Pb auf

Au/Si(335) bei Raumtemperatur fiir verschiedene Wellenzahlen. Der Inset zeigt
den Verlauf gesondert fiir 1000cm™'.

Auch hier ist der Fall 1000cm™! interessant, da dort bei etwa 0.25nm die groBte Anderung
auftritt. Man sieht dort, dass die Transmission nach dem Offnen des Shutters bei d = 0 linear
mit der Schichtdicke abnimmt und bei d ~ 0.3nm abknickt. Das entspricht etwas mehr als
IML. Bis zu dieser Filmdicke ist die Leitfdhigkeit konstant, da die Absorption A ~ d.

Die Spektren wurden testweise mit dem Bruggeman-Modell gefittet (vgl. Abschnitt 2.2). Es
sollte an dieser Stelle nur gepriift werden, ob dieses Modell eine geeignete Beschreibung
fiir die gemessenen Daten liefert. Das Ergebnis der Simulation war, dass die Fits von 500
bis 4000cm™! die Spektren zwar gut zu beschreiben schienen, doch waren die angepassten
Fitparameter weit aulerhalb des physikalisch sinnvollen Wertebereichs. Die einzelnen Fiter-
gebnisse sollen daher nicht vorgestellt werden. Offensichtlich liefert das Modell hier keine
gute Beschreibung der gegebenen Verhiltnisse.
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6 Experimente, Auswertung und Diskussion

6.4.3 RHEED-Experimente

Auch hier wurden nach der Bleideposition RHEED-Beugungsbilder aufgenommen. Abbil-
dung 6.30 zeigt das entsprechende Bild im Vergleich zu einem dhnlichen Fall in der Litera-
tur. Ahnlich zum vorhergehenden Fall fiir die gekiihlte Probe ist hier tendenziell die gleiche
Anordnung zu erkennen. Es sind Beugungspunkte zu sehen, wie sie im Fall von dreidi-
mensionalen Inseln zu erwarten wéren. Dies wurde in Abschnitt 3.3 bereits behandelt (vgl.
Abbildung 3.12).

(a) (b)

Abbildung 6.30: (a) Aufgenommenes RHEED-Beugungsmuster von 13.8ML Pb auf Au/Si(335) bei
RT. (b) RHEED-Muster von 12ML Pb auf Si(335) bei 265K aus [30].

6.4.4 VIS-Experimente

Da auf den gestuften Oberflichen bei Raumtemperatur giinstige Bedingungen fiir das Draht-
wachstum gegeben sind, wurde hier gesondert die Anderung der Reflexion wihrend des
Aufdampfens untersucht. Auch bei den visuellen Messungen waren Stabilitdt und Reprodu-
zierbarkeit der Messdaten gewihrleistet. Abbildung 6.31 zeigt das erste und letzte Spektrum
des Experiments. Wihrend der Aufdampfphase wurde alle 20 Sekunden ein Spektrum auf-
genommen. Es ist zu sehen, dass das Signal sehr verrauscht ist. Dies hitte durch Wahl einer
hoheren Integrationszeit im Messprogramm verbessert werden konnen. Auch fiir die visuel-
len Spektren ist die zeitliche Entwicklung der Reflexion von Interesse.

Um einen weniger verrauschten Verlauf auswerten zu konnen, wurde auch hier um einen
groBeren Bereich um die zu untersuchende Wellenlidnge herum integriert. Abbildung 6.32
zeigt die Entwicklung der Reflexion bei 550nm. Es wurde von 400 bis 500nm integriert.

6.4.5 Diskussion

Die Transmission in Abbildung 6.28 steigt ab 4000cm™! wieder leicht an. Hier handelt es
sich moglicherweise um ein Ensemble von Drahtresonanzen. Wird iiber alle Drahtresonan-
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Abbildung 6.31: Relative Anderung der Reflexion visueller Spektren withrend der Pb-Evaporation
auf Au/Si(335) bei Raumtemperatur. Referenz ist reines Silizium. Messung mit
unpolarisiertem Licht. Der Ubersichtlichkeit wegen sind nur das erste und das letzte
Spektrum des Experiments dargestellt.

zen gemittelt, wie es im vorliegenden Experiment der Fall ist, erhédlt man eine verbreiterte
Resonanz, die einer mittleren Drahtlénge entspricht. Sie befindet sich zwischen 5000 und
6000cm!, was einer mittleren Linge von etwa 0.83 bis 1 ym entspricht. Aus verschiedenen
Griinden ist diese Abschitzung jedoch mit Vorsicht zu betrachten. Zum einen ist in die-
ser sehr groben Betrachtung die materialbedingte Abweichung von der optischen Weglinge
im Vakuum nicht beriicksichtigt. Eigentlich sollte die dielektrische Funktion €. von Sili-
zium und Vakuum in die Rechnung eingehen. Durch den vergleichsweise groBen Wert fiir
Silizium von € = 10 haben die Spiegelladungen, die auf dem Substrat entstehen, groleren
EinfluB}. Die Ladungen werden zu einem groBeren Teil neutralisiert und die Riickstellkrifte
werden geringer. Dadurch verschiebt sich die Resonanz zu kleineren Frequenzen. Weiterhin
wire die Form der Drihte zu beachten. Wird das Verhiltnis Dréhtlinge : Drahtdicke grofBer,
so verschiebt sich die Resonanzfrequenz zu groleren Wellenzahlen. Fiir die Abschitzung
der Drahtlidngen wiirde das bedeuten, dass sie kiirzer werden, wenn man die endliche Dicke
beriicksichtigt.

Bei dem Knick in Abbildung 6.29 handelt es sich um den sogenannten wetting layer (vgl.
[16]). Es bildet sich zunédchst eine Schicht aus, auf der die Strukturen aufwachsen. Anschlie-
Bend setzt das Wachstum von Clustern ein. Der Knick macht deutlich, dass es sich nicht
langer um einen Film handelt, sondern dass nun andere Strukturen entstehen. Man entnimmt
dem Verlauf der Transmission, dass die neuen Strukturen beobachtbare Effekte verursachen.
Waire dies nicht der Fall, miisste die Transmission nach Entstehung des wetting layers einen
konstanten Wert annehmen. Die Bildung des wetting layers bringt eine zusitzliche Proble-
matik mit sich: Befinden sich nun Dipole auf der Oberfliche, werden die Riickstellkrifte
sogar noch kleiner als es bei Silizium der Fall ist. Die Resonanz verschiebt sich zu noch
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Abbildung 6.32: Zeitliche Entwicklung der Reflexion visueller Spektren wihrend der Pb-
Evaporation auf Au/Si(335) bei Raumtemperatur fiir 550nm. Es ist ein leichter
Knick bei etwa 0.5nm Schichtdicke erkennbar. Zum Vergleich ist eine rote Ur-
sprungsgerade eingezeichnet.

kleineren Frequenzen und auBerdem wird die Anregbarkeit des Systems geringer. Da nun
andere Strukturen auf dem Substrat entstehen, ist der Begriff Schichtdicke im Grunde nicht
mehr adédquat. Trotzdem soll er hier weiter Verwendung finden, um ausgezeichnete Stel-
len im Diagramm zu kennzeichnen. Da das Substrat bereits eine zweizidhlige Anisotropie
aufweist, ist davon auszugehen, dass auch die darauf wachsenden Cluster der Anisotropie
folgen. Ob es sich bei den Strukturen um Dréhte handelt, ist nicht eindeutig feststellbar.
Weiterhin ist auffillig, dass die Transmission fiir 1000cm™' deutlich weniger schnell abfillt
als in den bisher behandelten Fillen. Das hingt damit zusammen, dass die Cluster auf dem
Substrat weniger Licht absorbieren als ein leitender Film. Da die Cluster getrennt vonein-
ander auf der Oberfldche sitzen, bilden sie keine leitende Struktur und haben somit weniger
EinfluB} auf die Transmission.

Abbildung 6.33 zeigt die Transmission fiir Blei auf Au/Si(335) fiir verschiedene Tempera-
turen. Bis ungefidhr 0.3nm beschreiben die beiden Messungen den gleichen Verlauf. Dann
knickt die Transmission bei Raumtemperatur ab, wihrend die Transmission der gekiihlten
Probe dem bisherigen Verlauf folgt. Wie bereits erwédhnt héngt das mit der Clusterbildung
auf der Oberfliche zusammen. Bei der gekiihlten Probe kommt es offensichtlich nicht zur
Enstehung von Clustern, es handelt sich um einen amorphen Film. Anscheinend hat die
Temperatur ganz erheblichen Einfluss auf das Wachstum auf dem Substrat. Die Bleiatome
treffen auf die Probe und konnen aufgrund ihrer thermischen Energie auf der Oberflache in
zweil Dimensionen diffundieren. Bei gekiihlter Probe ist die im Mittel zuriickgelegte Strecke
der Adsorbatatome kleiner als bei Raumtemperatur. Diese Weglidnge wird bestimmt von der
kinetischen Energie und der Diffusionbarriere, die beide temperaturabhéngig sind. Die Ato-
me bleiben bei geringer Temperatur ndher an der Auftreffstelle. Es bilden sich viele kleine
Inseln, die schon bei kleiner Dicke zusammenwachsen kénnen. Im vorliegenden Fall jedoch
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Abbildung 6.33: Vergleich der zeitlichen Entwicklung der Transmission fiir Pb auf Au/Si(335) bei
verschiedenen Temperaturen.

ist die Diffusionsstrecke aufgrund der hoheren Temperatur im Mittel groBer und es bilden
sich grofle Inseln mit groBem Abstand voneinander (vgl. Abbildung 6.26). Sobald mehrere
Adsorbatatome aufeinander treffen, bildet sich ein Keim, an dem sich weitere Atome anla-
gern konnen. Weitere Ursachen fiir die Keimbildung sind Stufen, Kanten und Oberfldchen-
defekte. Dort liegen Potentialminima vor. Nach dem Offnen des Shutters steigt die Anzahl
der Keimzentren, welche anfangs kleine Abmessungen haben, an. Im weiteren Verlauf wer-
den die Zentren groBer, ihre Anzahl bleibt jedoch nahezu gleich.

Bei den Reflexionsmessungen ist in Abbildung 6.32 bei etwa 0.5nm Schichtdicke ein leichter
Knick im Verlauf erkennbar. Der Wert entspricht etwa 2ML Blei. Sollte dieser Effekt auf die
Bleidrihte zuriickzufiihren sein, miisste er bei Messung mit polarisiertem Licht deutlicher
sichtbar werden. Dies wurde durchgefiihrt und wird in Abschnitt 6.5 behandelt.
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6.5 Polarisationsabhdngige Messungen von Pb auf
Au/Si(335)

Im vorliegenden Versuchsteil wurde linear polarisiertes Infrarotlicht in Transmission und
linear polarisiertes sichtbares Licht in Reflexion gemessen. In beiden Fillen war die Polari-
sation parallel zu den Stufen auf dem Substrat und somit parallel zu gegebenenfalls entste-
henden Nanodrihten. Das Experiment wurde bei Raumtemperatur durchgefiihrt. Auch hier
sind die vorhandenen Vor- und Nachteile der Infrarotspektroskopie, sowie die zusétzlich
gewonnenen Informationen, zu analysieren.

6.5.1 Messergebnisse der IR-Spektroskopie

Zunichst sollen wieder die Rohdaten dargestellt werden (Abbildung 6.34).
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Abbildung 6.34: IR-Spektren wihrend der Pb-Evaporation auf Au/Si(335) bei Raumtemperatur. Das
IR-Licht ist parallel zu den Substratstufen polarisiert. Zwischen zwei gezeigten
Spektren wurden je 0.34nm Blei aufgedampft. Es ist jedes 10. Spektrum dargestellt.

Erwartungsgemil sieht man auch bei polarisationsabhéngiger Messung keinen metallischen
Verlauf mehr. Interessanterweise findet sich im Bereich bei 2400cm™! ein Knick im Verlauf,
der mit zunehmender Schichtdicke ausgeprigter wird. Dieser wird ungiinstigerweise zusitz-
lich von den Peaks der CO,- Streckschwingung bei 2349 cm™! iiberlagert. Die Transmission
sinkt bis etwa 2000cm™!, steigt dann leicht an und féllt ab ca. 2700cm™! wieder ab.

Nach der Versuchsdurchfithrung wurden weitere polarisationsabhédngige Spektren aufge-
nommen. Es wurde der Polarisator so eingestellt, dass das Licht parallel zu den Substrat-
stufen polarisiert ist. Dann wurde der Polarisator jeweils um 90° gedreht und erneut ge-
messen. Nach einem Umlauf erhilt man zwei Spektren mit Polarisation parallel und zwei
Spektren mit Polarisation senkrecht zu den Stufen. Da zu untersuchen ist, ob Dréhte entstan-
den sind, muss man in diesem Zusammenhang Kenntnisse des Systems vor und nach der
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Bleideposition haben. Ist nichts iiber das System vor Entstehung der Drihte bekannt, haben
auch die gemessenen Spektren selbst keinerlei Aussagekraft, denn dann konnen die beob-
achteten Effekte nicht eindeutig den enstandenen Strukturen zugeordnet werden. Abbildung
6.35(a) zeigt daher die polarisationsabhidngigen Messungen auf Au/Si(335), also vor dem
Pb-Aufdampfen, Abbildung 6.35(b) zeigt die gleichen Messungen nach der Bleideposition.
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Abbildung 6.35: Polarisationsabhingige Messungen von (a) Au/Si(335) und von (b) Pb auf
Au/Si(335). Griin und schwarz zeigt Polarisation senkrecht, rot und blau parallel
zu den Stufen.

6.5.2 Analyse der IR-Messungen

Abbildung 6.36 zeigt die zeitliche Entwicklung der Transmission fiir verschiedene Wellen-
zahlen.

Es wurde jeweils iiber 500cm™! integriert. Gleich nach Offnen des Shutters ist der Verlauf
fiir verschiedene Frequenzen nahezu identisch. Zunichst bleiben alle Kurven bei 100%, sin-
ken dann gemeinsam ab und spalten erst bei etwa 0.3nm Schichtdicke auf. Man stellt fest,
dass sich die verschiedenen Graphen gleichmissig auffachern, lediglich im Bereich 2000
bis 3000cm! liegen die Verliufe dichter beieinander, sind im Fall von 2000 und 2500cm™!
sogar nahezu deckungsgleich. Dies ist auf die Struktur bei 2400cm™! zuriickzufiihren. Der
Inset betrachtet gesondert die Transmission bei 2300 und 2600cm™!. Hier wurde iiber jeweils
100cm™! integriert. Es ist zu sehen, dass das Licht mit 2300cm™! weniger stark transmittiert
wird als das der hoheren Frequenz. Dieses Verhalten steht im Gegensatz zum restlichen
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Abbildung 6.36: Zeitliche Entwicklung der Transmission wihrend des Wachstums von Pb auf
Au/Si(335) bei Raumtemperatur fiir verschiedene Wellenzahlen. Polarisation par-
allel zu den Stufen. Der Inset betrachtet zwei Sonderfille (vgl. Text).

Schaubild. Es ist auBerdem zu sehen, dass der Knick im Bereich von 0.3nm im vorliegenden

Fall deutlich weniger ausgeprigt ist, als das im vorhergehenden Experiment (siche Abbil-
dung 6.37) der Fall war.

Um gegebenenfalls Einfliisse des Polarisators zu beriicksichtigen, ist es wichtig, sich die Ein-
kanalspektren der verschiedenen Messungen anzuschauen. In Abbildung 6.38 sind die Ein-
kanalspektren fiir eine Messung mit und eine Messung ohne Polarisator gezeigt. Es handelt
sich hier um Vakuum-Einkanalspektren ohne Probe im Strahlengang. Man sieht deutlich,
dass der Polarisator gerade im interessanten Bereicht die Transmission entscheidend beein-
flusst. Wihrend das Spektrum ohne Polarisator im Bereich von ungefihr 2000 bis 3000cm ™!

bis auf den CO,-Peak einem nahezu linearen Verlauf folgt, sind im Spektrum mit Polariator
deutliche Verinderungen zu erkennen.

Abbildung 6.39 zeigt die Einkanalspektren des Experiments mit jeweils um 90° verdrehtem
Polarisator. Sie sind auf ein Vakuum-Einkanalspektrum ohne Polarisator normiert. Die bei-
den Einstellungen entsprechen spiter der Polarisation senkrecht und parallel zum Draht, hier
jedoch handelt es sich wieder um Messungen ohne Probe im Strahlengang. Es ist zu sehen,
dass die Intensititen fiir die beiden Richtungen deutlich unterschiedlich sind.
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Abbildung 6.37: Zeitliche Entwicklung der Transmission bei 1000cm™" fiir Pb auf Au/Si(335) bei
RT. Die beiden Graphen entsprechen zwei unterschiedlichen Probenpriparationen.
Die Probe fiir die polarisationsunabhiingigen Messungen war offensichtlich besser
prépariert.

6.5.3 VIS-Experimente

Polarisationsabhingige Messungen wurden ebenfalls fiir den Fall von sichtbarem Licht durch-
gefiihrt. Abbildung 6.40 gibt eine Ubersicht iiber die Rohdaten. Es ist zu sehen, dass ober-
halb einer gewissen Schichtdicke ein Sprung in der Reflexion auftritt. AuBerdem sieht man
ab 600nm fiir groBere Schichtdicken eine Entwicklung zu groBeren Anderungen in der Re-
flektivitdt. Bei kleinen Schichtdicken ist in diesem Bereich noch ein nahezu konstanter Ver-
lauf gegeben.

Um den zeitlichen Verlauf darzustellen, wurde iiber jeweils 20nm integriert, also beispiels-
weise bei 600nm von 590 bis 610nm. Das Ergebnis ist in Abbildung 6.41 zu sehen. Die
Werte unterhalb von ungefidhr 500nm sind auf den Detektor zuriickzufiihren und stellen kei-
ne besondere Physik dar. Der besprochene Sprung in der Reflektivitit ist nun bei etwa 2.2
nm Schichtdicke zu sehen. Bis zu einer Schichtdicke von etwa 0.3 bis 0.4nm scheint die
Reflektivitit fiir verschiedene Frequenzen in gleicher Weise zu steigen. Danach fichern die
verschiedenen Wellenzahlen unterschiedlich auf, doch verfolgt jede einzelne einen linea-
ren Anstieg. Offensichtlich findet sich bei der Dicke von 0.3 bis 0.4nm, was etwa 1.3 bis
1.7ML entspricht, eine Anderung in der Reflektivitiit, die niherer Untersuchungen bedarf.
Die Strukturen, die vom linearen Verlauf abweichen, haben keinen physikalischen Ursprung
und sind auf Anderungen der Lichtverhiltnisse wihrend der Versuchsdurchfiihrung, wie bei-
spielweise das Einschalten der Raumbeleuchtung, zuriickzufiihren.

Um das Verhalten bis ungefihr 0.4nm aus Abbildung 6.41 néher zu untersuchen, wurden
die Werte fiir den Verlauf bei 800nm von den Werten bei 500nm subtrahiert. Handelt es sich
im Anfangsbereich fiir beide Wellenlidngen tatsdchlich um einen gleichen Anstieg, sollte das
Ergebnis einen horizontalen Verlauf haben. Wie man dem Diagramm in Abbildung 6.42
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Abbildung 6.38: Vakuum-Einkanalspektren mit Polarisator (oben mit hoherer Intensitit) und ohne
Polarisator (unten mit geringerer Intensitét).

entnimmt, ist dies nicht der Fall. Schon im Anfangsbereich unterscheiden sich die beiden
Entwicklungen voneinander.

6.5.4 AFM-Experimente

Ohne niher auf die Funktionsweise des AFM (atomic force microscope) einzugehen, soll es
an dieser Stelle nur genutzt werden, um einen zusétzlichen Anhaltspunkt zur Analyse der
Daten zu gewinnen. Um Details iiber die Arbeitsweise mit dem Gerit zu erfahren, siehe
[31]. Die Probe wurde nach den letzten UHV-Messungen aus der Kammer ausgeschleust
und am Mikroskop untersucht. Es wurde darauf geachtet, dass der Transfer vom Vakuum
zum Mikroskop moglichst ziigig durchgefiihrt wurde. Trotzdem ist nicht auszuschliessen,
dass dabei die auf der Probe befindlichen Stukturen mafBgeblich beeinflusst worden sind.
Abbildung 6.43 zeigt einen Bereich der GroBle 5 auf Sum. Unterschiedliche Hohen sind
farblich gekennzeichnet. Es ist zu sehen, dass sich keine ldnglichen parallelen Dréhte ausge-
bildet haben.

6.5.5 Diskussion

In den IR-Rohdaten in Abbildung 6.34 ist zu sehen, dass sich der Knick in den Spektren stets
bei gleicher Wellenzahl befindet. Da die Drihte wéahrend des Aufdampfens wachsen und lén-
ger werden, wire eigentlich anzunehmen, dass sich auch die Resonanzfrequenz verschiebt.
Die Tatsache, dass dies nicht der Fall ist, weist darauf hin, dass es sich um einen Messef-
fekt handelt und nicht auf die Wechselwirkung des Infrarotlichts mit den Elektronen in den
Drihten zuriickzufiihren ist. Um die beobachteten Effekte zu bestitigen oder zu widerlegen,
wurden hierzu zusitzlich Rechnungen durchgefiihrt. Es wurde ein mittlerer Streuquerschnitt
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Abbildung 6.39: Vakuum-Einkanalspektren mit Polarisator jeweils um 90° verdreht; normiert auf
Vakuum-Einkanalspektrum ohne Polarisator. Der Inset zeigt eine Vergréerung und

zusitzlich die entsprechenden Transmissionsspektren nach dem Aufdampfen von
3.75nm Pb.

errechnet, der die gegebenen Verhiltnisse widerspiegelt:

10 um
| o(Lw)p(L)dL
——— 0.lum
o(0) =~ 6.1)

[ p(L)dL
0.1um

Hierbei ist 6(L, @) der Streuquerschnitt eines endlich langen Zylinders (Herleitung siche
[8]), der von der Linge L des Drahtes abhingt. Die Beschreibung fiir 6(L, ) ist nur giiltig
fiir Drahtldngen L > %, ist also fiir kleine Wellenzahlen nicht mehr anwendbar. Aus die-
sem Grund wurden die Simulationen fiir das vorhergehende Experiment nicht vorgestellt, da
die Drahtlidngen dort zwischen 0.8 und 1um abgeschitzt wurden. Die Kalkulationen haben
gezeigt, dass nur sehr kurze Drahtlingen den Verlauf annidhernd beschreiben wiirden, fiir
die das Modell im gegebenen Wellenzahlbereich allerdings nicht mehr brauchbar ist. Der
Parameter p (L) gibt eine Verteilungsfunktion der Lingen an. Es wurde eine Normalvertei-
lung mit verschiedenen Mittelwerten und einer Standardabweichung von 0.6 angenommen.
Dieser verhéltnismifig kleine Wert nimmt an, dass sich die Lingen der Drihte kaum unter-
scheiden. Diese Annahme ist im vorliegenden Fall nicht unbedingt giiltig, es soll an dieser
Stelle jedoch nur qualitativ abgeschitzt werden, wie sich die Transmission wihrend des
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Abbildung 6.40: Relative Anderung der Reflexion visueller Spektren wihrend der Pb-Evaporation
auf Au/Si(335) bei Raumtemperatur. Referenz ist reines Silizium, das eingestrahlte
Licht ist parallel zu den Stufen polarisierut. Zwischen den Spektren liegen jeweils
100s. Die Aufdampfrate betriigt R=2.15-4-

min °

Wachstums verhilt. Die Absorption héngt von der Anzahl der Drihte N pro Flache und dem
mittleren Streuquerschnitt ab: A ~ No(w). An dieser Stelle ist es sinnvoll, vorangegangene
Experimente anderer Gruppen zu Vergleichszwecken heranzuziehen. Man entnimmt [16],
dass die Dichte der beim Aufdampfen entstehenden Inseln bei einer Temperatur von 300K
etwa 5-107cm~2 entspricht. Bei dieser Temperatur entstehen Drihte, die etwa 60nm breit
und mehrere yum lang sind. Nimmt man an, dass die Drihte 4 ym lang sind, kann man ab-
schitzen, wie grof} die Fliche ist, die sie auf einem Gebiet der Grofle lcm? bedecken. Man
kommt zu dem Ergebnis, dass etwa 12% der Oberfliche von den Drihten bedeckt wird.
Man entnimmt Abbildung 6.44 den Verlauf fiir die Transmission. Deren Werte sind in will-
kiirlichen Einheiten angegeben, denn an dieser Stelle ist nur der Verlauf von Interesse. Es
ist deutlich zu sehen, dass sich die Resonanz fiir verschiedene Drahtlingen, also wihrend
des Wachstums, verschiebt. Wihlt man den Wert fiir die Standardabweichung groBer, ver-
schwindet der Knick in der Transmission. Geht man also von der realistischen Annahme aus,
dass die Langen der Drihte sehr unterschiedlich sind, ldsst sich der gemessene Verlauf nicht
mehr wiedergeben. Dies weist darauf hin, dass der gemessene Effekt keinen Ursprung hat,
der in den Drihten zu suchen ist. Allerdings gibt die Simulation den abfallenden Verlauf des
Transmissionsspektrums gut wieder.

Die Tatsache, dass der Knick in Abbildung 6.37 bei den unterschiedlichen Experimenten
unterschiedlich ausgeprigt ist, ist wahrscheinlich auf die Prédparation der Probe zuriickzu-
fiihren. Beim vorherigen Experiment findet man eine klare Unterscheidung zwischen dem
Wachsen des wetting layers und dem Wachsen der Inseln. Die Probe war hier deutlich besser
prapariert.
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Abbildung 6.41: Zeitliche relative Anderung der Reflexion visueller Spektren wihrend der Pb-
Evaporation auf Au/Si(335) bei Raumtemperatur. Referenz ist reines Silizium, das
eingestrahlte Licht ist parallel zu den Stufen polarisiert.

Im Schaubild 6.35(b) schneiden sich die beiden Verldufe fiir die unterschiedlichen Pola-
risationen bei etwa 2400cm™! . Unterhalb davon wird Licht, das senkrecht zu den Stufen
polarisiert ist, mehr transmittiert als parallel polarisiertes. Oberhalb davon verhilt es sich
umgekehrt. Tendenziell ldsst sich dieses Verhalten auch schon auf reinem Au/Si(335) erken-
nen. Es ist nun herauszuarbeiten, ob dieser Effekt von entstandenen Drihten herriihrt oder
ob es beispielsweise ein Effekt der Fehljustierung ist. Da der Probenhalter wihrend des Ex-
periments in z-Richtung verschoben wird, ist nicht ganz auszuschlieBen, dass er sich unter
Umsténden etwas verdreht hat. Dies wiirde auch zu einer Anisotropie fiithren. Bei einer Ani-
sotropie ist auBerdem zu erwarten, dass die Messung mit polarisiertem Licht senkrecht zu
den Stufen andere Effekte zeigt als bei Polarisation parallel zu den Stufen. Man sollte also in
einem Fall eine Verdnderung beobachten, die im anderen nicht zu sehen ist. Im vorliegenden
Fall verhalten sich die beiden Messungen komplementér. Es ist nicht der Fall, dass in einer
Polarisation ein Effekt auftritt, der in der anderen Polarisation nicht zu sehen ist. Der Effekt
ist bei beiden Polarisationsrichtungen gleichermaBlen ausgeprégt. Er ist also unter Umstén-
den nicht auf Anisotropie zuriickzufiihren.

Im Idealfall wire beim Drehen des Polarisators fiir senkrechte und parallele Polarisation
die gleiche Intensitit zu erwarten gewesen (Abbildung 6.39). Aus den Messungen ging au-
Berdem hervor, dass fiir die beiden Einstellungen 0° und 180° etwas verschiedene Verldufe
gegeben waren. Auch dieses Verhalten wire fiir den Idealfall nicht zu erwarten gewesen, da
die beiden Einstellungen die gleichen MefRergebnisse liefern miissten. Der Ubersichtlichkeit
wegen sind die Einstellungen 180° und 270° im Diagramm nicht dargestellt. Fiir die Ana-
lyse der Transmissionsspektren ist weiterhin der Schnittpunkt der beiden Verldufe bei etwa
2400cm™! von entscheidender Bedeutung. Offensichtlich beobachtet man Effekte, wie sie in
Abbildung 6.35 zu sehen sind, bereits in Spektren ohne Probe im Strahlengang. Im Inset in
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Abbildung 6.42: Differenz der Reflektivititen bei 800cm™! und 500cm™.

Abbildung 6.39 ist eine VergroBerung dargestellt und zusitzlich die Transmissionsspektren
nach dem Aufdampfen von etwa 3.7nm Blei. Der obere Verlauf entspricht der Polarisation
senkrecht zu den Stufen, der untere parallel dazu. Man sieht, dass die Uberschneidung in
den Einkanal-Vakuumspektren bei gleichen Wellenzahlen stattfindet wie die der Transmis-
sionsspektren. Die Ergebnisse sind folglich mit umso mehr Skepsis zu betrachten.

Um die VIS-Messungen zu interpretieren, sollen zunédchst analoge Messungen aus [32] zur
differentiellen Reflexion (DR) herangezogen werden (vgl. Abbildung 6.45). Dort wurde mit
STM Messungen sichergestellt, dass sich tatsdchlich Nanodrihte entlang der Stufen gebildet
haben. Bis zu 2ML Blei hingt die differentielle Reflexion fiir Licht der Energie 2eV linear
von der Schichtdicke ab. Fiir niedrige Energien wie 0.35eV treten hier sogar negative Werte
fiir DR auf. Auch in diesen Messungen finden sich offensichtlich fiir die verschiedenen Ener-
gien anfédnglich bereits unterschiedliche Verldaufe. Der Wellenlidngenbereich 400 bis 850nm
entspricht Energien von 1.46 bis 3.11eV. Die optischen Eigenschaften lassen sich mit der
Art und Weise, wie das Blei auf dem Substrat aufwéchst, erkldren. Im Anfangsstadium des
Aufdampfens hat das Blei keinen metallischen Charakter, was auf die amorphe Struktur zu-
riickzufiihren ist. Die ganze Oberfldche ist mit kurzen unidirektionalen Strukturen aus Bleia-
tomen bedeckt, die sich entlang der Substratstufen ausrichten. Ab einer Bedeckung von etwa
2ML erreichen sie eine Liange im Mikrometerbereich. Man entnimmt Abbildung 6.45(b),
dass die differentielle Reflexion fiir Polarisation parallel zu den Substratstufen und bei nied-
rigen Energien proportional mit der Bedeckung anwichst. Das Licht induziert Gleichstrome
entlang der Bleidrihte, die sich wie Antennen verhalten. Die Energieabhéngigkeit ist im Ein-
klang mit der Theorie der Anregung freier Elektronen. Die Reflexion steigt an fiir niedrige
Energien und nimmt ab fiir hohe Energien. Dieses Verhalten findet sich auch in den vorlie-
genden Messungen. Fiir das energiereiche Licht (500nm) nimmt die Reflexion stérker ab als
fiir langwelligeres Licht. Der Wert, bis zu dem das Blei laut Literatur amorph auf dem Sub-
strat aufwéchst, stimmt in etwa mit dem Wert aus den unpolarisierten Messungen iiberein
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Abbildung 6.43: AFM-Aufnahme: Es wurden bei Raumtemperatur etwa 3.7nm Blei auf Au/Si(335)
aufgedampft.

(vgl. Abbildungen 6.32).

Im AFM-Bild in Abbildung 6.43 ist tendenziell eine Vorzugsrichtung der entstandenen Struk-
turen zu erkennen. Es wire denkbar, dass die Drihte wihrend des Transfers in einzelne
Stiicke zerfallen sind. In dem Fall sollte jedoch noch die urspriingliche Form zu erkennen
sein, was nicht der Fall ist. Falls Drihte auf dem Substrat gewachsen sind, wurden diese
wihrend des Transfers zum Mikroskop zerstort.
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Abbildung 6.44: Berechnete Transmission einer mit Drihten bedeckten Fldche fiir verschiedene
mittlere Drahtldngen. Die Verlidufe entsprechen von oben nach unten mittleren Lin-
gen von 5, 6, 7 und 8um.
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Abbildung 6.45: Differentielle Reflexion als Funktion der Schichtdicke fiir Si(335) bei 265K. Die
Energie der Photonen ist jeweils angezeigt. (a) zeigt Messungen bei linearer Pola-
risation senkrecht zu den Substratstufen, (b) parallel dazu. [aus [32]].
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Zu Beginn des vorhergehenden Kapitels wurde darauf hingewiesen, dass sich die Experi-
mente entsprechend den verschiedenen Einfliissen untersucht wurden.

Als Ubersicht zu den Experimenten ohne Polarisationsabhiingigkeit zeigt Abbildung 7.1 die
zeitliche Entwicklung der Transmissionen alle in einem Diagramm. Es ist der Verlauf bei
1000cm™! fiir die ersten 6ML dargestellt. Dort sind auf einen Blick die Auswirkungen der
Substratpréparation, der gestuften Oberfliche und der Temperatur zu sehen.

Der Einflufl der Oberflichenpriparation wirkt sich unmittelbar auf das Wachstum der Filme
aus. Auf der unbehandelten Si(111)-(7x7)-Oberfliche wichst der Film zunéchst amorph
und klappt dann in die kristalline Phase um. Ist die Oberflache mit ca. IML Gold prépariert,
wichst der Film von Beginn an kristallin. Dies zeigt sich in der Modulation des Transmis-
sionssignals, welche dem CSE und teilweise dem QSE zuzuordnen sind. Bei der unbehan-
delten Oberfliche waren keine Quanteneffekte zu beobachten. Die Oberflichenpriparation
hat also dahingehend Einflu} auf das Wachstum, als dass man dadurch eine unterschiedliche
Kristallinitidt des wachsenden Films erreichen kann. Die Oszillationen im Transmissionssi-
gnal der unbehandelten Si(111)-(7 x7)-Oberfliche waren in erster Linie der Anderung der
StoBrate zuzuordnen. Die Elektronen werden hauptsédchlich an den Grenzflachen gestreut, da
der Effekt mit zunehmender Schichtdicke schwicher wird und auBBerdem die Oszillation der
StoBfrequenz mit der Oszillation des Transmissionssignals korreliert. An dieser Stelle spielt
die sich verindernde Rauhigkeit der Grenzflache eine Rolle. Bei der Si(111)-(6 x6)Au-Probe
spielen auch Anderungen der Bandstruktur eine Rolle, die sich in der Variation der Plasmaf-
requenz widerspiegeln.

Der Einfluss der gestuften Oberfliche wirkt sich dahingehend aus, dass keine Oszillationen
im Transmissionssignal zu beobachten waren. An dieser Stelle ist zu beachten, dass auf das
gestufte Substrat deutlich weniger Gold aufgedampft wurde als auf die Si(111)-Probe. Es
dient bei Si(335) nur zur Stabilisierung der Stufen. Es ist weder ein Phaseniibergang noch
ein kristallines Wachstum von Beginn an zu beobachten. Auf dem gestuften Substrat wéchst
ein amorpher Film. Die Stufen sind Voraussetzung fiir die Entstehung der unidirektionalen
Strukturen. Sie stellen die zweizihlige Anisotropie zur Verfiigung, der auch die wachsenden
Strukturen folgen, sobald ihre thermische Energie ausreichend grof ist.

In den bisherigen Spektren war ab einer bestimmten Schichtdicke stets ein metallischer Ver-
lauf zu sehen (vgl. Abbildung 2.6). Sie konnten mit dem Drude-Modell gefittet und die
Fitparameter untersucht werden. Es wurde eine deutlicher Einflul der Oberflache beobach-
tet. Fiir die glatte Si(111)-(6 x6)Au-Oberflache zeigt die Plasmafrequenz eine Modulation,
die bei den anderen Experimenten in diesem MaB nicht beobachtbar ist. Lediglich das Expe-
riment Pb auf Si(111)-(7 x7) zeigt noch leichte Variationen in wp nach dem Ubergang in die
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kristalline Phase. Fiir die gestufte Oberfliache ist keine Oszillation fiir die Plasmafrequenz zu
beobachten. Die Tatsache, dass der Bulkwert in den Experimenten teilweise zu grof3 war, ist
vermutlich auf eine fehlerhafte Bestimmung der Schichtdicke zurtickzufiihren.

Der Einfluss der Temperatur macht sich unmittelbar im Wachstum bemerkbar. Wihrend bei
ca. -120°C ein amorpher Film auf dem Substrat aufwichst, liegt bei Raumtemperatur Insel-
wachstum vor. Die Spektren zeigen bei hoheren Temperaturen keinen metallischen Verlauf
mehr. Es entsteht zunéchst ein wetting layer, auf dem die Strukturen wachsen. Die Entste-
hung des wetting layers ist unmittelbar in den Transmissionsverldufen zu sehen. Bei ge-
kiihlter Probe wichst ein amorpher Film, da die Adsorbatatome nahe an ihrer Auftreffstelle
bleiben. Es ist kein Wechsel vom Film zu anderen Strukturen zu beobachten. Bei Raumtem-
peratur jedoch ist nach der Entstehung des wetting layers ab 0.3nm ein geringerer Abfall
in der Transmission zu sehen. Das bedeutet zum einen, dass nun neue Strukturen entstehen
und weiterhin, dass diese beobachtbare Effekte zeigen. Dies erkennt man daran, dass das
Signal weiter abnimmt und nicht etwa nach Entstehung des wetting layers einen konstan-
ten Verlauf beschreibt. Die Adsorbatatome auf dem Substrat haben noch genug thermische
Energie, um sich auf der Oberfliche zu bewegen. Es bilden sich Keime, die an die sich wei-
tere Atome anlagern. Auf diese Weise entstehen dreidimensionale Strukturen. Da die Probe
eine zweizidhlige Anisotropie aufweist, ist es wahrscheinlich, dass sich auch die wachsenden
Strukturen der Anisotropie anpassen.

Der Auswirkungen der Polarisation des eingestrahlten Lichtes auf die Messungen kann nur
bedingt beurteilt werden. Zum einen erschwert die unterschiedliche Qualitit der Probenpri-
paration den Vergleich der Experimente, zum anderen hat der Polarisator selbst mafgebli-
chen Einflu}. Es wére zu erwarten gewesen, dass man durch polarisationsabhingige Mes-
sungen die Auswirkungen der Anisotropie besser bewerten kann. Nach Abwégung der ge-
gebenen Informationen ist es wahrscheinlich, dass bei diesem Experiment keine Drihte auf
dem Substrat entstanden sind. Das macht einen Vergleich mit dem vorhergehenden Experi-
ment, bei dem die Préparation besser war und voraussichtlich Drihte vorliegen, schwierig.
Der Einfluf} der Polarisation kann dann sinnvoll beurteilt werden, wenn ansonsten moglichst
gleiche Bedingungen vorliegen.
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Abbildung 7.1: Ubersicht der zeitlichen Entwicklung der Transmission bei 1000cm™! fiir alle Expe-
rimente mit unpolarisiertem Licht.
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8 Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Diplomarbeit wurde ein in-situ FTIR-Spektroskopie Experi-
ment aufgebaut, fiir welches eine bereits vorhandene UHV-Apparatur verwendet wurde. Es
waren verschiedene Komponenten zu konstruieren und zu fertigen. Fiir den IR-Strahlengang
wurden Spiegelkammern entwickelt, die den Strahl in die UHV-Kammer einkoppeln und
den austretenden Strahl auf den Detektor fokussieren. Weiterhin war erstmalig ein RHEED-
System in den Gesamtaufbau zu integrieren, mit dem die Oberflichen charakterisiert werden
konnen. Die bendtigten Bauteile wie Bleiverdampfer und Probenhalter waren zu konstruie-
ren und auf die besonderen Bedingungen der Experimente anzupassen. Im Hinblick auf die
Probenpriparation wurden verschiedene Moglichkeiten getestet und verglichen. Die Ent-
scheidung fiel zugunsten einer zeitsparenden Methode, mit der man in der Lage ist, die
Oberflache zuverlissig und reproduzierbar zu reinigen. Es handelt sich dabei um das Heizen
der Probe mit Stromflu, wobei die Elektronik gemédfl den Anforderungen zu verschalten
war. Der Gesamtaufbau ermdglicht somit die Untersuchung von diinnen Filmen mit IR-
Spektroskopie, Reflexionsmessungen im sichtbaren Bereich und RHEED-Aufnahmen zur
gleichen Zeit. Es war der Frage auf den Grund zu gehen, ob man mit IR-Spektroskopie die
gleichen Effekte an den zu untersuchenden Systemen beobachten kann wie das beispiels-
weise bei Gleichstrommessungen der Fall ist. Dies wurde erstmalig gezeigt.

Mit dem Neuaufbau wurden diinne Bleifilme auf einem Si(111)-(7x7)-Substrat bei einer
Temperatur von etwa -150°C unter UHV-Bedingungen hergestellt. Das Filmwachstum wur-
de mit Infrarotspektroskopie untersucht und charakterisiert. Es war zu beobachten, dass die
Bleifilme bis zu einer bestimmten Schichtdicke amorph aufwachsen und dann ein Phasen-
ibergang stattfindet. Nach dem Phaseniibergang liegt ein kristalliner Film vor und es waren
leichte Oszillationen in der Transmission zu sehen. Der metallische Film konnte sehr gut
mit dem Drude-Modell beschrieben werden. Da die Simulation bei kleinen Wellenzahlen
allerdings keine zufriedenstellende Ergebnisse lieferte, wurde nur im Bereich von 1500 bis
4000cm™! an die Spektren angefittet. Es hat sich herausgestellt, dass die Oszillationen in der
Transmission auf die Anderung der Steurate wihrend des Aufdampfprozesses zuriickzufiih-
ren sind.

Im nichsten Experiment, ebenfalls bei gekiihlter Probe, wurde ca. 1ML Gold auf dassel-
be Substrat aufgebracht, bevor mit der Bleievaporation begonnen wurde. Das fiihrt dazu,
dass die Oberflache glatter wird. Es war zu sehen, dass keine amorphe Struktur aufwichst,
sondern dass der Film von Beginn an kristallin wéchst. Weiterhin waren die Oszillationen
in der Transmission deutlich ausgeprigter als ohne Goldschicht. Auch in diesem Fall ist
dieser Effekt in erster Linie auf die Anderungen der Streurate @, zuriickzufiihren. In Be-
reichen kleinerer Schichtdicken steigt die Abweichung zum Drude-Modell rasch an und die
Simulation beschreibt die gegebenen Verhiltnisse nicht mehr so gut wie bei groBeren Film-
dicken. Schenkt man den Werten in diesen Bereichen trotzdem Vertrauen, kommt man zu
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8 Zusammenfassung

dem SchluB, dass auch Anderungen der elektronischen Struktur des Materials (Bandstruk-
tur) eine Rolle spielen. Dies konnte so bei der Oberflache ohne Goldschicht nicht festgestellt
werden. Die Oszillationen wurden erstmalig mit IR-Spektroskopie beobachtet.

Als nichstes wurde ein gestuftes Substrat Si(335) verwendet, welches ebenfalls gekiihlt und
vorher mit einer Submonolage Gold beschichtet wurde. Auch hier nahmen die Spektren
einen metallischen Verlauf. Allerdings waren keine vergleichbaren Strukturen in der zeitli-
chen Entwicklung der Transmission zu beobachten. Ein Ergebnis, das von den Resultaten
der Fitparameter bestitigt wurde, denn auch fiir die Plasmafrequenz und die StoBrate wa-
ren keine Variationen zu beobachten. Bei tiefen Temperaturen wird die Beweglichkeit der
Bleiatome eingeschrinkt und wihrend des Aufdampfens entsteht eine amorphe Schicht aus
kleinen Bleiclustern. Der wesentliche Unterschied zu den vorhergehenden Experimenten ist
also der, dass bei dem gestuften Substrat weder ein Phaseniibergang stattfindet noch Oszil-
lationen im Transmissionssignal zu beobachten sind. Die gestufte Oberfldache ist Vorausset-
zung fiir das Wachstum unidirektionaler Strukturen.

Messungen fiir dasselbe Substrat bei Raumtemperatur lieferten Spektren, die keinen me-
tallischen Verlauf mehr aufwiesen. Es war auffillig, dass die Transmission bei 1000cm !
weniger schnell abfillt als in den vorhergehenden Experimenten. Das ist in der aufgedampf-
ten Struktur begriindet. Es handelt sich dabei um einzelne Cluster, die keine leitende Struktur
bilden und somit weniger Licht absorbieren als ein Film. Sie enstehen auf dem wetting layer.
Fiir die gestuften Substrate war zu erwarten, dass sich Bleidrihte entlang den Stufenkanten
ausbilden. Es wurden die aufgenommenen RHEED-Beugungsbilder mit Aufnahmen aus der
Literatur verglichen. Bei letzteren wurde durch STM sichergestellt, dass es sich tatsdchlich
um Drihte auf dem Substrat handelt (siehe [32]). Der Vergleich ergab, dass tendenziell die
gleichen Strukturen zu sehen sind. Weiterhin wurde das Wachstum der Bleidridhte mit un-
polarisierten Reflexionsmessungen untersucht. Es war zu beobachten, dass die Reflexion
ab einer ausgezeichneten Schichtdicke langsamer anwichst als bisher. Es handelte sich zu-
nichst um eine amorphe Struktur ohne metallischen Charakter, anschlieend wahrscheinlich
um ldngliche Pb-Drihte.

AbschlieBend wurden Messungen durchgefiihrt, in denen sowohl das IR-Licht in Transmis-
sion als auch das visuelle Licht in Reflexion parallel zu den Substratstufen polarisiert war.
Eine Analyse der Ergebnisse ergab, dass die Probe in diesem Versuch weniger gut prapariert
war als in den vorhergehenden. Nach Auswertung aller Ergebnisse erscheint die Entstehung
von Drihten bei dieser Versuchsreihe wenig wahrscheinlich.

106



Literaturverzeichnis

[1] SINGER, K.T.T.: Infrarot-optische und statische Leitfdhigkeitsuntersuchungen von ul-
tradiinnen Cu-Filmen auf Si(111)-(7x7). Diplomarbeit, Ruprecht-Karls-Universitét
Heidelberg, 2000.

[2] OrDAL, M.A, L.L. LONG, S.E. BELL, R.R. BELL, JR. ALEXANDER, R.W. und
C.A. WARD: Optical properties of the metals Al, Co, Cu, Au, Fe, Pb, Ni, Pd, Pt, Ag,
Ti and W in the infrared and far infrared. Applied Optics, 22(7):1099-1119, 1983.

[3] BRUGGEMANN, D.A.G.: Berechnung verschiedener physikalischer Konstanten von
heterogenen Substanzen. In: Annalen der Physik, Band 5, Seiten 636-664. 1935.

[4] JALOCHOWSKI, M. und E. BAUER: Quantum size and surface effects in the elec-

trical resistivity and high-energy electron reflectivity of ultrathin lead films. PRB,
38(8):5272-5280, 1988.

[5] FAHSOLD, G.: Vortrag Bad Honnef 2005: Quantum confinement and plasmon proper-
ties of metal nanowires.

[6] STEINHOGL, W., G. SCHINDLER, G. STEINLESBERGER und M. ENGELHARDT:
Size-dependent resistivity of metallic wires in the mesoscopic range. PRB, 2003.

[7] MoLA, E.E., J. BORRAJO und J.M. HERAS: Electrical resistivity of evaporated thin

cobalt films; an approach based on the Mayadas-Shatzkes model. Surf. Sci., 34:561,
1973.

[8] Ruck, GEORGE T., DONALD E. BARRICK, WILLIAM D. STUART und CLA-
RENCE K. KRICHBAUM: Radar cross section handbook, Kapitel 4.3 Circular cylinders
of finite length. Plenum Press, 1970.

[9] FAHsoLD, G., T. KoLB, F. KosT, F. NEUBRECH, A. Pucci, M.E. TOIMIL-
MOLARES, T. CORNELIUS, S. KARIM und R. NEUMANN: Resonance enhanced con-
finement of infrared light by individual metal nanowires. In Vorbereitung.

[10] KREIBIG, U. und M. VOLLMER: Optical properties of metal clusters. Springer, 1995.
[11] ZANGWILL, A.: Physics at surfaces. Cambridge University Press, 1996.

[12] IBACH, H. und H. LUTH: Festkorperphysik, Kapitel 12. Halbleiter. Springer-Verlag,
1988.

107



Literaturverzeichnis

[13]

[14]

[15]

[16]

[17]

[18]

[19]

[20]

[21]

[22]

[23]

[24]

108

TAKAYANAGI, K., Y. TANISHIRO, S. TAKAHASHI und M. TAKAHASHI: Structure
analysis of Si(111)-(7x7) reconstructed surface by transmission electron diffraction.

SurfSci, 164:367-392, 1985.

SCHILLINGER, R.: NMR-Experimente zur elektronischen Struktur der Si(111)-(7x7)-
Oberfliche. Doktorarbeit, Phillips-Universitidt Marburg, 2003.

JALOCHOWSKI, M. und M. BAUER: Growth of metallic nanowires on anisotropic Si
substrates: Pb on vicinal Si(755), Si(533) and Si(110). SurfSci, 480:109-117, 2001.

JALOCHOWSKI, M. und E. BAUER: Self-assembled parallel mesoscopic Pb-wires on

Au-modified Si(533) substrates. Progress in Surface Sience, 67:79-97, 2001.

HENZLER, M. und W. GOPEL: Oberflichenphysik des Festkorpers, Kapitel 3.6 Beu-
gung mit Elektronen-, Rontgen- und Atomstrahlen. Teubner Studienbiicher, 1994.

HUNKLINGER, S.: Festkorperphysik, Kapitel 2. Strukturbestimmung. 2003.

PLOOG, K.: Microscopical structuring of solids by molecular beam epitaxy. Ange-
wandte Chemie-Int. English ed., 27(5):593-621, 1988.

INSTITUTE OF PHYSICS, UNIVERSITY OF M. CURIE-SKLODOWSKA LUB-
LIN/POLAND: JS6 RHEED system for surface studies, 2005.

ZIEGLER, M.: Aufbau einer UHV-Apparatur zur Messung der Leitfihigkeit von diin-
nen Metallfilmen. Diplomarbeit, Ruprecht-Karls-Universitit Heidelberg, 2002.

VIBRATIONAL SPECTROSCOPY. URL: http://131.104.156.23/Lectures/CHEM_
207/CHEM_207_Pictures_IR/IR_Windowmaterials_20.gif.

GRONHOLZ, J. und W. HERRES: Understanding FT-IR Data Processing. Dr. Alfred
Huethig Publishers.

LAMBERS, J.: Untersuchung der photochemisch induzierten Oxidation wasserstoffter-
minierter Siliziumoberflichen mittels FTIR-Transmissionsspektroskopie. Doktorarbeit,
Ruprecht-Karls-Universitidt Heidelberg, 2002.

O., MADELUNG: Semiconductors: Data Handbook. Springer Verlag, 2004.

FAHSOLD, G. und A. PUCCI: Non-contact measurement of thin-film conductivity by ir
spectroscopy. Advances in Solid State Physics, 43, 2003.

JALOCHOWSKI, M., M. HOFFMANN und E. BAUER: Pb layer-by-layer growth at very
low temperatures. PRB, 51(11):7231-7238, 1995.

FAHSOLD, G., M. SINTHER, A. PRIEBE, S. DIEZ und A. PUCCI: Adsorbate-induced
changes in the broadband infrared transmission of ultrathin metal films. PRB,

65(235408), 2002.



Literaturverzeichnis

[29] MATERZANINI, G., P. SAALFRANK und P.J.D. LINDAN: Quantum size effects in
metal films: Energies and charge densities of Pb(111) grown on Cu(l111). PRB,
63(235405), 2001.

[30] JALOCHOWSKI, M., M. STROZAK und R. ZDYB: Reflectance anisotropy during grow-
th of Pb nanowires on well ordered Si(335) surface. Applied Surface Sience, 2003.

[31] GEHRING, B.: Wachstum von Nano-Clustern aus Kupfer auf CaF2(111) und Infra-
rotabsorption von adsorbiertem CO. Diplomarbeit, Ruprecht-Karls-Universitidt Hei-
delberg, 2004.

[32] STROZAK, M., V. HNATYUK und M. JALOCHOWSKI: Optical properties of Pb nano-
wires on Si(335). Vacuum, 2003.

109



Literaturverzeichnis

110



9 Anhange

9.1 Anhang A: Verbogenes Silizium nach Heizung
mit Stromfluss
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9.3 Anhang C: Posterbeitrag zur DPG 2005
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Conductivity and preparation of nanowires

F. Kost, T. Kolb, R. Lovrincic, F. Neubrech, A. Pucci and G. Fahsold
Kirchhoff-Institut fiir Physik der Universitat Heidelberg

M. Jalochowski and V. Hnatyuk,
Institute of Physics, Maria Curie-Sklodowska University Lublin

Introduction

The investigation of metal nanowires is feasible with
infrared-spectrometric experiments, which allow analysing
these wires in a non-contact mode. Since the wires
behave as antennas, they show resonances in the mid
infrared range. On the one hand, these resonances can
be used to determine size and shape of the wires, but on
the other hand, they affect the investigation of material
properties.
By the infrared

, one can ine various
this regard, size-effects in their conductivity are of special
interest. On the basis of model calculations, the measured
transmission spectra give information on the dynamic
conductivity.

spectra  of
istics. In

The nanowires will be prepared on a silicon surface and
will be analysed under ultra-high vacuum conditions. With
the arranged setup, it is possible to monitor the growth
process with RHEED and to acquire infrared spectra at
the same time.

Goals

The objective is to develop and test an appropriate
method of with a tact
probe. On this basis, the charge transport properties on
metal nanowires with a diameter <60nm can be studied.
In these size ranges, quantum size effects must be
taken into account.
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(State of the art)
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Two resonances can be seen.
Calculations
- shape properties:
. " Relative cross section for a wire of finite length (diameter 60nm)
- material properties:
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Experiments
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