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1 Einleitung

Gordon Moore formulierte 1965 eine fiir die Halbleiterindustrie prophetische Re-
gel, bekannt als das Moore’sche Gesetz, dass die Verdoppelung der Komplexitét
integrierter Schaltkreise fiir alle folgenden 24 Monate vorhersagt [1]. Die Einhal-
tung dieser Regel konnte fiir die folgenden Jahrzehnte nachgewiesen werden und
ihre Giiltigkeit besteht bis heute. Unerlaflich ist dabei die stédndige Verkleine-
rung der Schaltkreise, deren Grundlage die Verarbeitung von Siliziumoberfldchen
ist. Momentan ist es moglich, minimale Strukturen von 22 nm auf Siliziumober-
flichen im groBen Umfang zu fertigen [2]. Noch kleinere Schaltungen scheinen
kaum realisierbar zu sein. Dennoch konnte ein Einzelatomtransistor im Friihjahr
2012 durch Fiichsle et al. vorgestellt werden [3].

Bei diesen Groflenordnungen ist das Verstdndnis der Eigenschaften der Ober-
flaichen von grofiter Bedeutung, wobei die Techniken der Rastersondenmikrosko-
pie (engl.: Scanning Probe Microscopy, kurz: SPM) die Messung struktureller
und elektronischer Eigenschaften auf atomarer Ebene erlauben [4, 5].

Die beiden bekanntesten SPM Techniken sind die Rastertunnelmikroskopie (engl.:
Scanning Tunneling Microscopy, kurz: STM) und die Rasterkraftmikroskopie
(engl.: Atomic Force Microscopy, kurz: AFM). Trotz der Nutzung unterschied-
licher Wechselwirkungen haben beide Techniken erfolgreich subatomare [6, 7]
und submolekulare [8, 9] Auflgsung, atomare Manipulation [10, 11] und chemi-
sche Identifikation [12, 13] auf Oberflichen demonstriert. Aufgrund dieser er-
staunlichen Ergebnisse ist es nicht verwunderlich, dass beide Techniken immer
haufiger in Kombination genutzt werden, um das Potential beider Techniken aus-
zuschopfen.

Die Frage, die sich allerdings dabei stellt ist, ob das STM Signal und das AFM
Signal miteinander gekoppelt sind und ob damit das STM Signal einen Einflufl

auf das AFM Signal ausiibt. Bisherige Untersuchungen, die auf Siliziumober-
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flichen durchgefithrt wurden, bezweifeln die Unabhéngigkeit beider Signale be-
reits [14, 15, 16, 17, 18].

Das Hauptaugenmerk der Untersuchungen liegt dabei auf einer Kontrastinversi-
on des AFM Signals bei simultaner Verwendung des STM Signals. Die bisherigen
Erklarungen dieser Kontrastinversion fiithren zu keinem schliissigen Ergebnis (sie-
he Kapitel 5).

In der vorliegenden Arbeit wird die Kopplung zwischen dem STM Signal und
dem AFM Signal bei der Vermessung von Siliziumoberflachen eingehend unter-
sucht und ein Modell fiir den Ursprung der Kontrastinversion vorgeschlagen und

iiberpriift.
Der Inhalt dieser Arbeit gliedert sich wie folgt:

In Kapitel 2 wird in die Grundlagen der SPM eingefiihrt. Dabei wird auf die
Messmodi sowie auf die Messsignale der STM und AFM eingegangen. Des Wei-
teren werden die Besonderheiten der simultanen STM und AFM erértert.

In Kapitel 3 wird die verwendete Messapparatur erklédrt. Dabei wird besonders
auf den gPlus Sensor eingegangen, der die simultane Detektion des STM und
AFM Signals ermdglicht.

In Kapitel 4 werden die beiden Probensysteme beschrieben. Dabei handelt es
sich um die Oberfliche von Si(111) und die Oberfliche der wasserstoffpassivier-
ten Si(100).

In Kapitel 5 wird gezeigt, dass die Kontrastinversion auf der rekonstruierten
Si(111) Oberfliche auftritt. Das beruht auf einer Modifikation des AFM Signals
durch das STM Signal. Im Folgenden wird das AFM Signal in Abhéngigkeit
vom STM Signal charakterisiert und modelliert. Eine Reduktion der attrakti-
ven, elektrostatischen Kraft zwischen Spitze und Probe erkliart das Phénomen
der Kontrastinversion in Form einer repulsiv erscheinenden Phantomkraft. Eine
Erweiterung des eingefithrten Modells fiihrt zu dem Schluss, dass es sich um eine
hochlokale Anderung des Potentials an der Probenoberfliche handelt.

In Kapitel 6 wird experimentell bestétigt, dass es sich um eine hochlokale Anderung

des Oberflachenpotentials an der Probenoberfliche handelt, obwohl die elektro-

Yurz: H:Si(100)



nischen Eigenschaften der Si(111) Oberflache eigentlich dagegen sprechen. Es
wird weiterhin gezeigt, dass der Effekt der Phantomkraft auch auf anderen Ober-
flachen, wie der H:Si(100), zu finden ist.






2 Grundlagen der

Rastersondenmikroskopie

In der Rastersondenmikroskopie werden Oberflichen mittels einer Sonde lokal
abgetastet. Die Sonde wird in x- und y- Richtung iiber die Probe gerastert. Die
x, y-Rasterung und die Abstandséinderung in z- Richtung erfolgt durch einen
Aktuator, wie es in Abb.2.1a) schematisch dargestellt ist. Der Abstand z zwi-
schen der Sonde und der Probe héngt von der Natur und Stérke des Messsignals
ab.

Das Messsignal kann mittels einer Steuer- und Regelelektronik als Regelsignal ver-
wendet werden. Es wird daher zwischen zwei Messmodi unterschieden: dem des
konstanten Messsignals (Abb.2.1b)) und dem der konstanten Hohe (Abb. 2.1¢)).
Ein konstantes Messsignal erlaubt das Abtasten der Topographie z(z,y, Mess-
signal = konst.) der Oberfliche in Abhéngigkeit des Ortes. Die Steuer- und Re-
gelelektronik regelt dabei das Signal fiir den Aktuator so, dass die Abweichung
des Messsignals vom eingestellten Sollwert minimal wird.

Das Rastern in einer konstanten Hohe erlaubt die Aufnahme des Messsignals
(x,y,z = konst.) in Abhéngigkeit des Ortes. Die Regelung auf das Messsignal
wird dabei ausgeschaltet.

Die Unterkapitel 2.1 und 2.2 beinhalten eine kurze Einfiihrung in die STM und
die AFM und fiithren die Messsignale Tunnelstrom I und Frequenzverschiebung
Af ein. In der AFM wird zwischen unterschiedlichen Kréften zwischen Spitze
und Probenoberfldche unterschieden, die in Unterkapitel 2.3 beschrieben werden.
Mit der kombinierten Nutzung von STM und AFM sind erste Uberlegungen an-
zustellen, wie die Messsignale aneinander gekoppelt sind. Auf dies wird in Unter-
kapitel 2.4 néher eingegangen.

Die folgenden Unterkapitel konnen das umfangreiche Spektrum der STM und

11
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(a) (b) mit Regelung
Z (x,y, Messsignal = konst.)

Steuer- und Regelungseinheit

Spitze

®
AktuatOI‘ %-, Probe
D C
S © ohne Regelung
z Messsignal (x,y, z = konst.)
y
X Spitze Spitze
! >
Probe
Probe

Abbildung 2.1: a) Schematische Darstellung der Regelung in der Rasterson-
denmikroskopie. b) Abbildung der Topographie z(z,y, Messsignal = konst.)

bei konstantem Messsignal. ¢) Aufnahme des Messsignals bei konstanter Hohe

Messsignal(z,y,z = konst.).
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Spitze

< 1IN

sp

Probe

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der STM. Es fliefit ein Tunnelstrom zwischen
Spitze und Probe. Die Richtung des Tunnelstroms wird durch die Spannung V), zwi-

schen Spitze und Probe festgelegt.

AFM nicht abdecken. Einen Uberblick iiber die vielfiltigen Moglichkeiten aber

auch technischen Details konnen der Literatur [19, 20, 21, 22] entnommen werden.

2.1 Die Rastertunnelmikroskopie

Mit der Erfindung der STM im Jahr 1982 ermdoglichten G. Binnig und H. Rohrer
23, 24] einen einzigartigen Zugang zur Abbildung und Analyse von leitfihigen
Oberflachen auf atomaren Langenskalen im Realraum. Ein Meilenstein der STM
war das Abtasten der Si(111) Oberfliche, welches 1986 zur Kliarung der umstrit-
tenen Oberflachenrekonstruktion durch Binnig et al. [25] fiihrte.

Bei der STM rastert eine leitfihige Spitze in einem Abstand von typischerweise
z > 0,5nm [26] tiber die leitfahige Probe. Das zugrundeliegende Messsignal, der
Tunnelstrom I, beruht auf dem Prinzip des quantenmechanischen Tunneleffekts.
Die GroBlenordnung des verwendeten Tunnelstroms ist in der Regel bei ~1nA.
Dabei tunneln Elektronen durch eine Potentialbarriere, die sogenannte Vakuum-
barriere, die sich zwischen Spitze und Probe befindet. In Abb. 2.2 ist die Situation
einer Spitze iiber einer Probenoberfliche mit flieBenden Tunnelstrom dargestellt.
Die Richtung des Tunnelstroms wird von der Spannung Vj, zwischen Spitze und
Probe bestimmt.

Das Verhalten von Elektronen, die durch die Spitze iiber die Vakuumbarriere zur
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V(z)

Vo

Potentialbarrier
Energie eines Teilchens E otentialbarriere

v

Abbildung 2.3: Potentialbarriere mit einem einfallenden Teilchen der Energie E, wobei

E <V ist. Einfallende Welle ¥, und transmittierter Anteil der einfallenden Welle W,,.

Probenoberflache tunneln, kann hierbei durch eine eindimensionale Potentialbar-

riere

Vo, 0<z<w

V(z) = (2.1)

0, sonst
modelliert werden. Die Potentialbarriere mit Hohe V, und Breite w sowie die ein-
fallende Welle ¥, und der transmittierte Anteil ¥, ist in Abb.2.3 dargestellt. Dies
ist ein Standardproblem der Quantenmechanik, welches in géngigen Lehrbiichern
27, 28], ausgiebig beschrieben wird. Hier soll kurz auf den Tunneleffekt und das
Verhalten des Tunnelstroms eingegangen werden.

Durch die zeitunabhéngige, eindimensionale Schrédingergleichung
h d?
(——— + V(z)) U(z) = EV(z) (2.2)
und den folgenden Ansatz fiir die Wellenfunktion W(z)
ae** 4 pe 2 <0
U(z) = Qe +de ™, 0<z<w (2.3)

ge™ + he™* 2>

mit den Wellenzahlen k& = —Vzg’"bE und k = —Vzm(g/o_E) kann das Verhalten tunneln-

der Teilchen, in unserem Fall Elektronen, durch eine Potentialbarriere berechnet
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werden. Unter der Annahme der Stetigkeit an den Grenzen der Potentialbarriere
fiir U(z) und deren erster Ableitung erhalten wir fiir die einzelnen Koeffizienten.
- k
Z( P

—5 ) sinh(mw)) etk

=

a = g(cosh(mu)—l—

1 k ,
b = 59 (—z(g + E)) sinh(kw)e™™

lg 1+ % e(*l{‘i’ik)w

2 K

d = lg 1— % e(n-l—ik)w

2 K
h o= 0 (2.4)

Mit Hilfe der angegebenen Koeffizienten 148t sich die Wahrscheinlichkeit berech-
nen, mit der ein Elektron durch die Barriere tunnelt. Die Transmissionswahr-
scheinlichkeit |T'(E)[> = ‘%}2 eines Elektrons durch die Vakuumbarriere ergibt

sich zu
1
1+ (1 + ’“T'“> sinh”(kw)
Bei kw > 1 vereinfacht sich Gleichung (2.5) mit sinh®(kw) ~ e** zu
m(Vyg—E)w
TE) ~e (2.6)
. 2m(Vo—F) . . . . .

mit Kk = ———— und der Breite der Potentialbarriere w. Die Funktion des

Tunnelstroms durch eine Potentialbarriere kann daher angegeben werden durch

I = [ye >, (2.7)
mit z = w, dem Abstand zwischen Spitze und Probenoberfliche und x = —V2;L”<b,

wobei @ die Austrittsarbeit ist. Ij ist eine Funktion von der angelegten Spannung
Vsp zwischen Spitze und Probe und den Zustandsdichten (engl.: Local Density of
States) in Spitze und Probe [29, 30]. Der Tunnelstrom I hat ein exponentielles

Verhalten, welches monoton steigend vom geringer werdenden Abstand abhéngt.
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2.2 Die Rasterkraftmikroskopie

Die Entwicklung der AFM im Jahr 1986, durch G. Binnig, C.F. Quate und C.
Gerber, hat das Messen mit isolierenden Spitzen auf isolierenden Probenober-
fliichen ermoglicht [31, 32].

In der AFM wird zwischen der statischen und der dynamischen AFM unter-
schieden, wobei am Anfang der AFM hauptséchlich die statische AFM betrieben
wurde. Bei der statischen AFM wird eine Spitze auf einem einseitig eingespannten
Federbalken (engl.: Cantilever) {iber eine Oberfliche gerastert und iiber die Ver-
biegung des Cantilevers auf die Kraft durch AF = —kAz geschlossen. Allerdings
gibt es bei der statischen AFM das hiufige Problem des Schnappens der Spitze an
die Probenoberfliche (engl.: Jump-to-contact), die damit keine zerstorungsfreie
Abtastung der Oberfliche ermoglicht. Das Schnappen der Spitze an die Probeno-
berfliche kann jedoch durch einen schwingenden Cantilever vermieden werden
[22].

Bei dem Einsatz eines schwingenden Cantilever wird von der dynamischen Ra-
sterkraftmikroskopie gesprochen. Im Ultrahochvakuum (UHV) ist der Hauptver-
treter der dynamischen AFM die Frequenzmodulations-Rasterkraftmikroskopie
(FM-AFM), die von Albrecht et al. im Jahr 1991 vorgeschlagen wurde [33].

Ist der Cantilever weit weg von der Probenoberflache, schwingt er ungestort mit
seiner Resonanzfrequenz f, und einer konstanten Amplitude A. Sobald sich die
Spitze der Probe niahert und die Spitze mit der Probenoberfliche in Wechselwir-
kung tritt, kommt es zu einer Verschiebung der Resonanzfrequenz f, = %\/mz
um Af zu einer aktuellen Frequenz f' = fo + Af. Dabei ist m* die effektive
Masse und k die Federkonstante des Cantilevers. Die Frequenzverschiebung A f
ist das Messsignal, und die Schwingungsamplitude A wird in jedem Fall konstant
gehalten.

Ebenso wie fiir den Tunneleffekt bei der STM soll auch hier kurz auf das Ver-
halten des Cantilevers in der AFM eingegangen werden. Die folgende Rechnung
wurde erstmals von F.J. Giessibl in Ref. [22] durchgefiithrt. Wenn die Spitze in
der Ndhe der Probenoberfliche ist, 143t sich ihre Bewegung durch

2
Ld°z

mos = —kz + Fop(2) (2.8)
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beschreiben. Dabei kann die periodische Bewegung des schwingenden Cantilevers

durch die folgende Fourierreihe ausgedriickt werden:
2(t) = ) ay cos(m2m f't) . (2.9)
m=0

Nach Einsetzen von Gleichung (2.9) in Gleichung (2.8) und einer Multiplikation
mit cos(I27 f't) sowie einer Integration von 0 bis 27 (zur Verwendung von

f027r cos(max) cos(lx)dr = mom (1 + dpmo)) ergibt sich

/ " (2) cos(rlft) d(2nft) =
0

/'27T
0

Unter der Annahme einer schwachen Stérung ist z ~ A cos(27 f't). Damit folgt

o0

Z A, cos(mQWf’t)] cos(12m f't) [=m*(m2r f')* + k] d(27 f't]2.10)

m=0

/f/ Fyp(2) cos(2mlf't) d(2mf't) = Amb(146m0) [—m*(m2r f')* + k] . (2.11)
0

Mit m =1 =1und f' = fo + Af resultiert Gleichung (2.11) in

/ " F(2) cos2n(fo+ Af)E) d@nft) = An [-m*@n(fo+ AF)? + K] .

’ (2.12)
VernachliBigt man (Af)?, da Af < fo (f' & fo) und verwendet (...) = Tlo fOTO .dt
ergibt sich schliefllich

fg 1/fo
_m i

Jo
0 (Fypz) . (2.13)

Af = Fyp(z)cos(2m fot)dt

Bei einem Abstand d der Spitze zur Probe am unteren Umkehrpunkt der Schwin-
gung und unter Nutzung einer fiir Kréfte typischen Abhéngigkeit (siehe Unterka-
pitel 2.3), Fy, = —C2z7" mit z = d+ A+ Acos(27 fyt), 148t sich nach Gleichung
(2.13) Af [34] angeben als

1 fo C’/z” cosx
= 0= dz 2.14
/ 2rkAd™ Jo (14 4(cosz +1))" ’ (2.14)
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A+ Spitze

Probe

Abbildung 2.4: Wirkende Kraft F§, zwischen Spitze und Probenoberfliche, dargestellt
durch eine Feder mit Steifigkeit ks,. Die Spitze schwingt in der Néhe der Probenober-
fliche mit der Amplitude A im Abstand d zur Oberfléche.

mit x = 27 fot.

Bei kleinen Amplituden [34] vereinfacht sich Gleichung (2.14) mit Hilfe einer
Taylorentwicklung, (14 €)™ &~ 1 —ne (e < 1) und der Identitét fo% cos’xdr =
Al

by 215

Die Frequenzverschiebung A f ist damit ein Maf fiir den Kraftgradienten k,, =

—di;p zwischen Spitze und Probe [35]. Die Kraft Fj, ist in Abb.2.4 durch eine

Feder mit einer Steifigkeit k;, zwischen Spitze und Probe dargestellt.

Af ~

Die Frequenzverschiebung A f, abhéngig vom Abstand z, ist ein nicht-monotones
Signal, dessen Verlauf Af(z) von den Kréften zwischen Spitze und Probenober-

fliche abhéngt.
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2.3 Krafte zwischen Spitze und Probenoberfliche

Die in der FM-AFM detektierten Krifte reichen von chemischen Bindungskréften,
van-der-Waals (vdW) Kriften iiber elektrostatische Krifte bis zu magnetischen
Kréften. Fiir die verwendeten Probensysteme, siehe Kapitel 5 und 6, sind nur die
chemischen Bindungskrifte, vdW Kréfte und elektrostatischen Kréfte zwischen
Spitze und Probenoberfliche von Bedeutung. Allgemein wird zwischen kurzreich-
weitigen und langreichweitigen Kréften unterschieden. Fiir hochauflosende AFM
Bilder sind kurzreichweitige Kréfte, also die chemischen Bindungskréfte, von zen-
traler Bedeutung [36]. Die langreichweitigen Kriifte, wie die vdW Kriifte oder die
elektrostatischen Krifte, werden in der Regel nicht mit hochauflosenden AFM
Bildern in Verbindung gebracht.

Chemische Bindungskrifte

Die chemische Bindung zwischen dem vordersten Spitzenatom und einem Atom
auf der Probenoberfliche 148t sich durch das Morsepotential beschreiben [37].
Das Morsepotential [38] ist definiert durch

EM(z) = e (—2e7"F79) 4 o 2(=m)) (2.16)

mit der Dissoziationsenergie €, der Abklingkonstante x, dem Abstand z und dem
Gleichgewichtsabstand o. Die Ableitung des Morsepotentials ergibt die Kraft

m . dET(2)
Fsp(z) - 7

2=, die zwischen Spitzen- und Oberflichenatom wirkt:

Fo(z) = —2ek (e’”(z"’) — e’QK(Z’”)) : (2.17)

Fiir eine Siliziumspitze, die eine Siliziumoberfliche abtastet, ergibt die Kraft
F = —0,1nN. Hierbei wurden folgende Parameter verwendet [39]: e = 2,15¢eV,
k=1A"1 0 =0,24nm und z = 0, 7nm.
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Van-der-Waals Krifte

Die vdW Wechselwirkung wird durch Fluktuationen des elektrischen Dipolmo-
ments der Atome und ihrer gegenseitigen Polarisierung verursacht [40]. Die vdW
Energie zweier Atome im Abstand z kann angegeben werden durch [34, 41]

By () = - Sedw (2.18)

-6

mit dem Wechselwirkungskoeffizienten Cqpy .

Uber eine Hamakerintegration (Integration iiber das Volumen der Probe, mul-
tipliziert mit der Dichte des Probenmaterials [34]) kann hierbei die vdW Wech-
selwirkung fiir makroskopische Korper in Abhéngigkeit von der Geometrie der
Spitze und Probe berechnet werden. Die vdW Energie fiir ein Atom gegeniiber

einer flachen Probe 148t sich angeben durch

v chdwp
B (2) = ——5 (2.19)

mit der Dichte p, der Probe und dem Abstand z zwischen Spitzenatom und
Probe.
Nach einer zweiten Hamakerintegration iiber das Volumen einer unendlich langen,

parabelformigen Spitze folgt fiir die vdW Energie laut Ref. [34]

AR
vdW H
Esp (2) == 6z (220)

mit der Hamakerkonstante Ay, dem makroskopischen Spitzenradius R und dem
Abstand z zwischen Spitze und Probe.
Fiir die vdW Kraft zwischen Spitze und Probe ergibt sich

AR
vd o H
Fy(e) = - (2.21)

Mit einem Spitzenradius R = 5nm, Ay ~ 1eV [22] und z = 0,7nm berechnet
sich die vdW Kraft zu F;’pdw ~ —0,3nN.
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Elektrostatische Krifte

Befinden sich auf zwei leitenden Gegensténden entgegengesetzte Ladungen, han-

delt es sich um einen Kondensator [42]. Dieser enthélt die Energie
1
E%(2) = 5(J(z)v2 : (2.22)

Hierbei ist C' die Kapazitét, die von der Geometrie des Systems und dem Abstand
z abhédngt. V ist die zwischen beiden Gegenstinden angelegte Spannung. Die
entsprechende elektrostatische Kraft ergibt sich zu

F(2) = 2 dz

(2.23)

Fiir den Fall eines Plattenkondensators mit Flache A und Abstand z zwischen

den Platten erhilt man

dcC A

PR
mit C'(z) = egé. Die Permittivitdt im Vakuum ey ist dabei ¢g ~ 8.85pFm~! =
8.85 pN V=2, Fiir eine Fliche A = 20 2% ergibt sich damit laut Gleichung (2.23)
eine elektrostatische Kraft die mit dem Quadrat der Spannung zunimmt. Fiir
V=15Vist F* ~ —0,4nN.

Hudlet et al. [43] haben die elektrostatische Kraft fiir einen realistischeren Fall

(2.24)

berechnet. Dabei befindet sich eine konische Spitze (siche Abb.2.5) gegeniiber ei-
ner flachen Oberfliche. Spitze und Oberflache liegen jeweils auf einem konstanten

Potential. Die elektrostatische Kraft ist gegeben durch

R%*(1 — sinf) N 1
z(z + R(1 — sind)) [ln tan (g)]Q
_ . 2 .
it + R(1 — sinf) ] Rcos 9/327.10 Ve
L 2+ R(1 — sinf)

Fo(2) = —meg

(2.25)

mit R fiir den makroskopischen Spitzenradius, @ fiir den halben Offnungswinkel
der Spitze und L fiir die Lange der Spitze. Ein Cluster von Atomen an der Spitze
hat aufgrund der direkten Wechselwirkung mit der Probe einen signifikanten Ein-
flufl auf die Bildgebung in der AFM. Dieser Cluster von Atomen, wie in Abb.2.5
gezeigt, wird bei der Berechnung von Hudlet et al. nicht beriicksichtigt.

Bei einer Spitze mit R = 100nm, # = 70°, L = 300 um mit einer angelegten
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Probe

Abbildung 2.5: Konische Spitze gegeniiber einer flachen Oberfliche. © ist der halbe
Offnungswinkel, R der makroskopische Spitzenradius und L die Linge der Spitze. Ein
Cluster von Atomen an der Spitze hat einen erheblichen Einfluff auf die Bildgebung.
Bei der Berechnung der elektrostatischen Kraft nach Hudlet et al. wird dieser Cluster

nicht beriicksichtigt [43].

Spannung V' = 1,5V im Abstand z =0,7nm erhalten wir eine elektrostatische
Kraft von —4, 1 nN.

Die Spannung V' setzt sich aus der angelegten Spannung V,, zwischen Spit-
ze und Probe und der Kontaktpotentialdifferenz Vopp (engl.: Contact Potential
Difference, kurz: CPD) zusammen [44]. Damit ist V' = V, + Vepp. Die Kontakt-
potentialdifferenz |®yreran1 — P MetamE entsteht durch das leitfihige Verbinden
zweier Metalle mit unterschiedlichen Austrittsarbeiten ® ysetqu1/2, siche Abb. 2.6.
In Abb.2.6a) sind zwei Metalle mit unterschiedlichen Austrittsarbeiten gezeigt,
die nicht miteinander verbunden sind. Nach Verbinden der beiden Metalle kommt
es zum Ausgleich von Ladungen und der Angleichung der Fermienergien Eg /2
beider Metalle, Abb. 2.6 b). Beim Anlegen einer Spannung’ Vsp = — Vepp wird die
Kontaktpotentialdifferenz kompensiert. Die Kontaktpotentialdifferenz liegt fiir ei-
ne Wolframspitze mit der Austrittsarbeit @y =4,47eV - 5,25eV [19] und einer Si-
liziumprobe mit der Austrittsarbeit ®g; = 4,60V [45] bei Vopp =|— 0,17V — 0,65 V.

Vorzeichen der Spannung hingt vom Referenzpunkt ab, also ob die Probe oder die Spitze

auf Masse liegt.
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Abbildung 2.6: Ausbildung der Kontaktpotentialdifferenz. a) Zwei voneinander getrenn-
te Metalle mit unterschiedlichen Austrittsarbeiten ®jysc;q/11/2- b) Nach Verbinden der
beiden Metalle kommt es zum Ladungsausgleich, zur Angleichung der Fermienergien

der beiden Metalle und zur Ausbildung der Kontaktpotentialdifferenz.

2.4 Simultane Rastertunnel- und

Rasterkraftmikroskopie

Die simultane Aufnahme des STM und des AFM Signals verspricht komple-
mentére strukturelle und elektronische Informationen von Oberflachen auf ato-
maren Langenskalen. Allerdings ist die Kopplung beider Signale und damit der
atomaren Strome und der atomaren Kréfte zwischen Spitze und Probenoberfliche
noch nicht ausreichend untersucht.

Zwei Messmethoden sind in der simultanen STM/AFM denkbar. Die Eine basiert
auf der Methode des konstanten Messsignals, also der Aufnahme der Topographie
(sieche Abb.2.1b)). Ein Messsignal (A f oder I') wird konstant gehalten, wobei das
zweite Messsignal (I oder Af) simultan aufgezeichnet wird. Ein Einflufl der bei-
den Messsignale aufeinander kann dabei nicht verhindert werden. Als Beispiel sei
die Regelung auf den Tunnelstrom? I, also eine Abbildung von z(z,y, [ = konst.),

genannt [46]. Der Abstand z ist bei einem kleinen Tunnelstrom weiter entfernt,

?Bei einem schwingenden Cantilever ist zu beachten, dass der Tunnelstrom einem gemittelten
Strom [22] entspricht.
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Abbildung 2.7: Abstandsabhéngigkeit der Gesamtkraft F§,, des Kraftgradienten k), =

— dg‘;p o A f und des Tunnelstroms I. In Region I sinkt A f mit abnehmendem Abstand,

wohingegen I ansteigt. In Region II beginnt A f wieder anzusteigen.

so dass das erscheinende A f Signal vorwiegend von vdW und elektrostatischen
Kréften herriihrt und nicht von den chemischen Bindungskraften.

Die Abstandsabhéngigkeit des Tunnelstroms I, der Gesamtkraft Fy, = Fg +
F2W 4+ Fes und des Kraftgradienten kg, = —L2 ywischen Spitze und Probe ist in

dz

Abb. 2.7 aufgetragen. Der Kraftgradient k,, zwischen Spitze und Probe ist nach
Gleichung (2.15) direkt proportional zur Frequenzverschiebung Af. Das bedeu-
tet, dass die in Abb. 2.7 gezeigte Kurve auch dem Verlauf des Messsignals A f(z)
entspricht.

Die Abb. 2.7 148t sich in zwei Regionen einteilen. In Region I wird die Kraft Fj,
mit abnehmenden Abstand attraktiver und A f negativer. Dabei fithrt vorallem
das Ausbilden von chemischen Bindungen zwischen den Atomen der Spitze und
der Probe (z < 0,5nm [26]) zu einer starker werdenden attraktiven Kraft und zu
einem weiter sinkenden Af. In Region II steigt A f wieder an.

Um einen gegenseitigen EinfluB des Af und I Signals Abhilfe zu verschaffen,
beruht die zweite Methode der simultanen STM/AFM auf der Messung bei kon-
stanter Hohe (Abb.2.1¢)). Wenn Af und I unabhéngig voneinander sind, und

Af in Abhéngigkeit von [ fiir die Regionen I und II aus Abb. 2.7 aufgetragen
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Abbildung 2.8: Graph der Frequenzverschiebung Af fiir die Regionen I und II aufge-
tragen gegen den mit abnehmenden Abstand zunehmendem Tunnelstom I. In Region

I sinkt Af und I steigt. In Region II steigt Af und I an.

wird, ergibt sich der in Abb. 2.8 dargestellte Kurvenverlauf. Hier sinkt Af bei
steigendem I (Region I) bis zu dem Punkt, an dem Af in Region II wieder zu
steigen beginnt. In Kapitel 5 wird der Zusammenhang zwischen Af und [ in

Region I nédher untersucht.






3 Aufbau der Messapparatur

Die nachfolgenden Unterkapitel stellen den Aufbau der verwendeten Messap-
paratur vor. Zuerst wird in Unterkapitel 3.1 auf den verwendeten Sensor, den
qPlus Sensor, eingegangen. Im Gegensatz zu konventionellen Cantilevern! zeich-
net sich der qPlus Sensor durch eine sehr hohe Federkonstante mit £ ~ 1820 %,
eine sehr hohe Temperaturstabilitit der Resonanzfrequenz und die freie Auswahl
des Spitzenmaterials aus [22]. Die sehr hohe Federkonstante wurde experimentell
(Unterkapitel 3.1.1) bestimmt und die freie Auswahl des Spitzenmaterials wur-
de ausgenutzt, um eine neue Spitzenpriparationstechnik (Unterkapitel 3.1.2) zu
entwickeln.

Der Mikroskopkopf, in den der qPlus Sensor eingebaut wird, ist in Unterkapi-
tel 3.2 vorgestellt. In Unterkapitel 3.3 wird die Signalverarbeitung des STM und
AFM Signals beschrieben. Einen Uberblick der gesamten Messapparatur wird
in Unterkapitel 3.4 gegeben. Eine zweite verwendete Anlage fiir die Messung bei

tiefen Temperaturen ist in Unterkapitel 3.5 beschrieben.

3.1 Der gqPlus Sensor

Der Aufbau des qPlus Sensors wurde im Verlauf der letzten Jahre modifiziert
und besteht momentan aus bis zu vier Komponenten: dem Aluminiumoxidsub-
strat? mit Goldelektroden, einer kommerziell erhiltlichen Quarzstimmgabel?, ei-

nem Golddraht* und der Spitze.

!NanoWorld AG, Rue Jaquet-Droz 1, Case Postale 216, 2002 Neuchatel, Schweiz,

WWW.Nanosensors.com
2ATC Europe, Am Windfeld, D-83714 Miesbach, www.atceramics-europe.com

3Micro Crystal AG, Miihlestrasse 14, CH-2540 Grenchen, www.microcrystal.com

4Advent Research Materials Ltd., Oakfield Industrial Estate, Eynsham, Oxford, England,

0X29 4JA, www.advent-rm.com

27



28 3. Aufbau der Messapparatur

In Abb.3.1a)-f) ist der Fertigungsprozess des qPlus Sensors dargestellt. Die Me-
tallverpackung der Quarzstimmgabel (Typ E 158) ist in Abbildung 3.1a) darge-
stellt. Die verkapselten Quarzstimmgabeln werden iiblicherweise in Quarzuhren
als Taktgeber, mit einer Frequenz f, =32768 Hz [47], verbaut [48].

Das Gehéduse der Quarzstimmgabel besteht aus zwei Teilen, der Hiille und einer
Durchsteckplatte mit Anschlusskontakten.

Das Gehéduse wird mittels einer Feile gedffnet. Rollend wird ein Druck auf die
Verbindungskante beider Teile ausgeiibt®. Dadurch 6ffnet sich das Gehéuse. Ein
geoffnetes Gehéuse ist in Abb. 3.1b) gezeigt. Die Quarzstimmgabel ist durch einen
leitfahigen Epoxidharzkleber mit den Anschlusskontakten der Durchsteckplatte
verbunden. Um die Quarzstimmgabeln von den Anschlusskontakten abzulsen,
werden sie in eine Mischung aus 99,99%-igem Dichlormethan und 100%-iger Es-
sigsdure im Volumenverhéltnis 9:1 gelegt. Dabei kriecht die Losung zwischen die
Goldelektroden der Quarzstimmgabel und den Kleber ohne den leitfahigen Kle-
ber aufzulésen. Danach werden die abgelosten Quarzstimmgabeln in destilliertem
Wasser gereinigt.

Bis auf die Spitze sind alle Einzelteile des qPlus Sensors in Abb. 3.1 ¢) zusammen-
gestellt. Beim Zusammenbau wird eine Quarzstimmgabelzinke und der Stumpf
der Quarzstimmgabel mit JB Weld - Kleber® auf dem Aluminiumoxidsubstrat fi-
xiert. Hierbei wird der Bereich bei dem beide Zinken zusammenlaufen, ausge-
spart (siehe Abb.3.1d)). Das Einflielen von Kleber in diesen Bereich stort die
spatere Schwingung und macht den Sensor unbrauchbar. Die Goldelektroden der
Stimmgabel werden dann mit Epotek 41107 leitend mit den zwei seitlichen Sub-
stratelektroden verbunden.

Danach wird ein Golddraht mit einem Durchmesser von 25 um an das Ende der
freien Zinke mit JB Weld geklebt. Nachdem der Kleber ausgehértet ist, 148t sich
der Golddraht mit einer Pinzette S-formig biegen und leitend mit der dritten
Substratelektrode (mit Epotek 4110) verbinden. Der Sensor mit Golddraht ist in
Abb.3.1e) dargestellt.

Zuletzt wird die Spitze am Golddraht mit JB Weld oder Epotek 4110 befestigt.

Spersonliche Korrespondenz mit Roland Haeni, Micro Crystal AG
6J-B WELD Company, P.O. Box 483, Sulphur Springs, TX 75483, USA, www.jbweld.de
"Epoxy Technology Inc., 14 Fortune Drive, Billerica, MA 01821, USA, www.epotek.com
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Abbildung 3.1: a) - f) zeigen die Einzelschritte im Fertigungsprozess des qPlus Sensors.
a) zeigt die verkapselte Quarzstimmgabel. In b) wurde die Verkapselung mit einer Feile
durch das Ausiiben von Druck und einer Rollbewegung gedffnet. c¢) stellt die einzelnen
Komponenten des Sensors dar. Das sind hier ein Aluminiumoxidsubstrat mit Gold-
elektroden, eine Quarzstimmgabel und ein Golddraht mit 25 gm im Durchmesser. In
d) sind die Quarzstimmgabel und das Aluminiumoxidsubstrat mittels JB Weld Kle-
ber verbunden. Der Bereich bei dem beide Stimmgabelzinken zusammenlaufen wird
hierbei ausgespart. e) zeigt den zusétzlich angebrachten Golddraht. f) stellt den fer-
tigen qPlus Sensor, einschlieffilich Spitze, dar. Die Kontakte fiir das Rasterkraftsignal
(Karmi, Karpme) liegen auf der rechten Seite. Der Kontakt zur Spitze (Kgry) befindet
sich auf der linken Seite und wird zum Anlegen der Spannung Vj, fiir das STM Signal

verwendet.
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Als Alternative kann ein Stiick Metalldraht mit circa 5 mm Lénge auf den Gold-
draht des qPlus Sensors leitfahig angebracht werden. Der Metalldraht kann dann
durch einen elektrochemischen Prozess [49] direkt auf dem qPlus Sensor geétzt
werden, wodurch eine Spitze entsteht. Der fertige qPlus Sensor ist in Abb. 3.1f)
gezeigt. Im urspriinglichen Aufbau des Sensors gibt es nur zwei Signalanschliisse
48], einen fir die Spannung V;, (STM Signal) und einen fiir das AFM Signal.
Mit dem Golddraht ist ein dritter Anschluss hinzugekommen [50]. Damit kénnen
beide Elektroden der Quarzstimmgabel fiir das Kraftsignal iiber die Kontakte
Karyn und Kapye und der dritte Kontakt (Kgry) tiber den Golddraht fiir die
Spannung V;, verwendet werden.

Wenn kein STM Signal benotigt wird, kann der dritte Kontakt weggelassen wer-
den.

Die Signalerzeugung des qPlus Sensors beruht auf dem piezoelektrischen Ef-
fekt des Quarzes aus dem die Stimmgabeln hergestellt sind. Die Schwingung
der Quarzstimmgabel entspricht einer mechanischen Verbiegung unter der sich
Ladungen bilden. Die Ladungen werden iiber die Goldbeschichtung der Quarz-
stimmgabel abgeleitet. Die beiden Signale, AFM1 (von Kagy) und AFM2 (von

Karumz), sind dabei um 180° phasenverschoben.

3.1.1 Uberpriifung der Federkonstante von Quarzstimmgabeln

Die Federkonstante k des qPlus Sensors ist eine grundlegende Konstante, die fiir
die Berechnung der Krifte zwischen Spitze und Probe aus dem AFM Messsignal
unerlésslich ist (siche Gleichung (2.13)). k& kann mittels der Dimensionen und der

Materialkonstanten der Quarzstimmgabel durch [51]

wt3

zu k=1820 % berechnet werden. Hierbei ist das Elastizitdtsmodul fir Quarz
E=17,87-10" 2 die Hhe der Quarzstimmgabel ¢ =214 yim, die Dicke der Stimm-
gabel w =130 pm und die Linge L =2400 ym [52]. Die angegebenen Abmafie der
Quarzstimmgabel sind in Abbildung 3.2 zusammengestellt.

Der Wert von k£ wurde auf statische Weise experimentell iiberpriift. Der Gold-
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Stirnflache

. Draufsicht
[ cmaseaa.. ITETRTRTONMNRIARAE  ARTONR B -]

Abbildung 3.2: Die Abmessungen der Quarzstimmgabel sind dargestellt. In der Abbil-

dung der Vorderseite kann die Lénge des Quarzbalkens L und dessen Hohe t abgelesen
werden. In der Draufsicht ist die Metallbeschichtung auf der Auflenseite der Quarz-

stimmgabel zu erkennen und die Dicke w der Quarzstimmgabel.
draht fiir einen dritten Kontakt wurde dafiir weggelassen.

Bei der statischen Methode wurde die Federkonstante iiber die Verbiegung Az der
frei schwingenden Zinke der Quarzstimmgabel bei Ausiibung einer Kraft F' be-
stimmt [53, 54]. Hierzu wurde ein Draht mit einem Durchmesser von 76 ym an die
Stirnfliche der Stimmgabel geklebt. An den Draht kénnen dann zusétzliche Ge-
wichte gehdngt werden, sieche Abb. 3.3a). Der Draht besteht aus Kupfer mit einer
Dichte von 8,96 3 [55]. Durch das Eigengewicht des Drahtes (6 mg) wirkt be-
reits eine Kraft von 58 uN auf die Quarzgabelzinke. Mittels weiterer angehéngter
Gewichte konnte eine Kraft von bis zu 83 mN (= 8,5 g) senkrecht zur Léngsachse
ausgeiibt werden. Die Verbiegung der Zinke wurde mit dem Digitalmikroskop
Keyence VHX-600® aufgenommen. In Abb. 3.3b) ist die Verbiegung einer Quarz-
stimmgabel ohne Zusatzgewicht, mit Zusatzgewicht m,; = 3g (A F; =29mN)
und einem Zusatzgewicht von m,, = 6g (A Fp =59mN) dargestellt. Die dazu-
gehorigen Auslenkungen sind Az =16 pm und Az =32 um. Die Federhérte 148t

sich nun mit
_ AR

ki (3.2)

berechnen. Daraus resultiert k; = 1806 Nm~! und ky = 1854 Nm™—'. Zusammen mit

weiteren 63 Messungen 148t sich ein Wert von kgagiscn = (1821 £181) Nm ™! ange-

8Keyence Deutschland GmbH, Zentrale, SiemensstraBe. 1, 63263 Neu-Isenburg,

www.keyence.de
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100 um

Kupferdraht —»

Zusatzliches Gewicht »

Abbildung 3.3: a) Schematische Darstellung des gPlus Sensors mit angehéingten,
zusitzlichem Gewicht. b) Abgebildet ist eine Uberlagerung aus drei Bildern. Es ist
die Verbiegung der Quarzgabelzinke ohne zuséitzliches Gewicht, mit Zusatzgewicht
mz = 3g (AF;=29mN) und einem Zusatzgewicht von m.o = 6g (A F;=59mN)
dargestellt. Die entsprechenden Auslenkungen sind Az; =16 yum und Azg =32 pm.

ben.

Quarzstimmgabeln, die mit einem S-formigen Golddraht versehen sind, zeigten
Abweichungen von dem Wert k=1820 Nm™, die allerdings mit ksatisch+Drane =
(1733 +£115) Nm™~! in der Standardabweichung von kgsiscn lagen.

3.1.2 In situ Spalten von Spitzen

Die freie Auswahl des Spitzenmaterials des qPlus Sensors erlaubt es, jeden Fest-
korper als Spitzenmaterial zu benutzen. Dadurch erméglicht der qPlus Sensor, das
Spitzenmaterial auf das Experiment abzustimmen [56]. Der folgende Abschnitt
beruht auf den Referenzen [57, 58].

Da die Prédparation von Spitzen eine Schliisselrolle in der SPM spielt, gibt es
eine grofle Anzahl von Spitzenpréiparationstechniken, wie das elektrochemische
Atzen, die Metallbedampfung, das Heizen, die Feldemission, die kontrollierte
Spitze-Probe Kollision, das Ionenbombardement [19] oder die explosionsartige

Delamination [59]. Allerdings benétigen der Grofiteil der angegebenen Techni-
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ken leitfihige Spitzen. Fiir nicht leitfdhige Spitzen bleiben nur wenige Techniken
iibrig. Im Folgenden wird eine weitere Spitzenpraparationstechnik beschrieben,
die es ermoglicht, kristallographisch orientierte Spitzen im UHV, also in situ, zu
praparieren. Diese Technik ist nur moglich, da der qPlus Sensor im Vergleich zu
iblichen Cantilevern sehr stabil ist und damit groflen Kraften standhélt, ohne zu
brechen.

Fiir diese Spitzenpréaparationstechnik wird das mechanische Spalten von Kristal-
len zur Prédparation von sauberen Kristalloberflichen genutzt. Das Spalten der
Kristalle héngt von den bevorzugten Spaltebenen des Kristalls ab. Fiir kubische
Strukturen, wie NaCl und KBr, sind die bevorzugten Spaltebenen die {100} Ebe-
nen. Die Vorhersage der bevorzugten Spaltebenen ist sehr schwierig und orientiert
sich an Konzepten, wie dem der Bindungsdichte (engl.: bond density concept)
[60]. Das Spalten selber wird dabei durch natiirliche oder kiinstliche Defekte im
Material stark beeinflufit. Kiinstliche Defekte lassen sich durch verschiedene Pro-
zesse verursachen, wie Laserschneiden, Sdgen oder Frasen.

Fiir die zu priaparierenden Spitzen wurde Nickeloxid (NiO) als Spitzenmaterial
verwendet. Es ist ebenso, wie NaCl und KBr, ein kubischer Kristall und spaltet
bevorzugt entlang der {100} Ebenen. Um eine frische Spitze aus einem kubischen
Material zu spalten, miissen drei Ebenen abgespaltet werden. Zwei realisierbare
Geometrien zum Spalten von Spitzen sind in Abb. 3.4 abgebildet. Es handelt sich
um einen einfachen, a), und einen zweiseitig eingeschnittenen Balken, b). Die
Balken werden an dem gekennzeichneten griinen Punkt an das Ende der Quarz-
stimmgabel mit JB Weld - Kleber geklebt.

Die beiden Geometrien wurden mit einer Wafersiige des Typs DAD320° herge-
stellt. Dabei erlaubt ein sehr diinnes Sidgeblatt mit einer Schnittbreite von 35 um
feinste Schnitte ins Material®C.

In Abb. 3.4 a) ist der einfache Balken gezeigt. Die Dimensionen des geschnittenen
Balkens sind 0,1 mmx0,1 mmx1,7mm. Die Linge von knapp 2mm ist ausrei-
chend, um einerseits mit einer Pinzette gegriffen werden zu kénnen und ande-
rerseits geniigend Drehmoment aufzubringen, um den Balken zu spalten. Die

erwartete Spaltung ist senkrecht zur [100] Richtung. Es entsteht eine saubere

9Disco Systems, Liebigstrasse 8, 85551 Kirchheim b. Miinchen, www.disco.co.jp
10F]ectroformed Bond Blades von Disco Systems, NBC-ZH series, NBC-ZH-2050-SE27HDD
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(a) {010}
{001}
{100}
* Montagepunkt auf
Ebene 1 Quarzstimmgabel
(b)
Brlcke

% Ebene 1

Abbildung 3.4: a) Ein einfacher NiO Balken. Die gestrichelte Line deutet Spaltebene
1 an, die nach der Spaltung erscheint. Die Spitze einer Ecke des Balkens formt dann
die Spitze. b) (Links) Die Spaltebenen des zweiseitig eingeschnittenen Balkens sind
zu sehen. Zuerst spalten Ebene 1 und 2. Die unkontaminierte Schnittline resultiert in
einer Spitze nachdem der Balken auch in Ebene 3 gespalten ist. (Rechts) Die freiliegende
Spitze in dem fritheren NiO ,,Geh#use“. Publiziert in Ref.[57]
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{100} Ebene. Die Schnittstelle dieser Ebene mit den Réndern des Balkens bilden
die gewiinschte Spitze.

Der zweiseitig eingeschnittene Balken ist in Abb. 3.4b) gezeigt. Die Aulenkanten
des Balkens haben eine Lénge von 300 ym bzw. 450 ym. Die Schnitte werden an
zwei benachbarten Seiten gemacht. Durch die Einschnitte, die als Sollbruchstel-
len dienen, spaltet der Balken entlang Ebene 1 und 2. Der minimale Abstand der
Einschnitte (siehe Abb. 3.4b))wird im Folgenden als Briicke bezeichnet. Minima-
le Briickenweiten von 20 ym konnten mit der Wafersége hergestellt werden. Eine
weitere Spaltung senkrecht zur Langsachse des Balkens, Ebene 3, fiihrt letztend-
lich zu einer sauberen Spitze. Diese Spitze war vor der Spaltung noch Bestandteil
des Volumenmaterials.

Nachdem der qPlus Sensor im UHV in Position gebracht wurde, kann das Spalten
des Balkens beginnen. Abb. 3.5 zeigt ein Schema, a), und ein Foto, b), des qPlus
Sensors mit einfachen NiO Balken gegeniiber einer NiO Probe. Nach weiterem
Annéhern der Probe an den Balken beriihrt der zu spaltende Balken die Probe in
Abb. 3.5¢). Weiteres Annéhern der Probe in Richtung Sensor fiihrt zum Spalten
des Balkens (Abb.3.5d)).

Der Grofiteil des Materials ist weggebrochen und eine saubere, gespaltene Ober-
fliche ist enstanden. Das Drehmoment, welches im Augenblick des Spaltens auf
den Balken wirkt, kann iiber die Auslenkung der Quarzstimmgabel und ihre Stei-
figkeit k berechnet werden. Der Spaltprozess wird zur Auswertung mit einer Ka-
mera aufgezeichnet. Das Drehmoment ist am untersten Punkt des Balkens am
grofiten, weswegen die entstehenden Spitzen sehr kurz sind. Kurze Spitzen bie-
ten den Vorteil, daf} sie keine Komplikationen beim Messen durch héhere Biege-
schwingungen verursachen [61]. Die maximal auf eine Quarzstimmgabel wirkende
Kraft ist ~240 mN [58]. Dabei beriihrt die freie Quarzgabelzinke die festgeklebte
Quarzgabelzinke.

Quarzstimmgabeln mit einer Steifigkeit von & = 1820 Nm ™! biegen ungefihr 38 pm.
Das entspricht 70 mN. Bei einer Balkenlénge von 1,7 mm betriagt das zum Spal-
ten notwendige Drehmoment 42 yNm. In einer ersten Ndherung kann damit die
Biegespannung kurz vor dem Spalten im einfachen NiO Balken zu circa 460 MPa
berechnet werden. Im Rahmen von neun Spaltungen ergab sich eine Biegespan-
nung zwischen 200 MPa und 700 MPa mit einem Median bei 335 MPa. Das ist
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(a) NiO Probe

NiO Balken

Abbildung 3.5: a) Schema des qPlus Sensor mit einen einfachen NiO Balken gegeniiber
einer NiO Probe. Die Probe wird zum Sensor hin angenihert. b) - d)zeigen den in situ
Spaltprozess eines einfachen Balkens. Die Probe nihert sich dem Sensor, b), bis er mit
der Probe in Beriihrung steht, ¢). d), weiteres Annéhern fiithrt zum Verbiegen des qPlus

Sensors und zum Spalten des einfachen NiO Balken. Publiziert in Ref.[57].
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st

Abbildung 3.6: SEM Bild der gespaltenen Spitze aus einem einfachen NiO Balken.
Die untere Seite des Balkens zeigt eine glatte Oberfliche, entstanden durch Léppen
der Oberfldche. Die linke Fliche des NiO Balken zeigt Langsstreifen, die durch den
Ségeprozess zustande kommen. Der Spitzendurchmesser entspricht circa 40 nm. Publi-

ziert in Ref.[57]. Die Aufnahmen wurden von Sylvia Minke erstellt.

vergleichbar mit 370 MPa, der Bruchspannung von Stahl S235 [62].

In Abb. 3.6 ist ein einfach gespaltener Balken zu sehen. Eine Seite des Balkens
zeigt Spuren des Sageprozesses in Langsrichtung. Die andere Seite des Balkens ist
wesentlich glatter, was durch das Léappen der NiO Stiicke Zustande kommt. Die
entstandenen Spitzenradien wurden ex situ mittels SEM vermessen. Die Spitze
in Abb. 3.6 hat einen Radius R von =~ 20nm.

Genauso, wie in Abb. 3.5b)-d), werden die doppelseitig eingeschnittenen Balken
gespalten. Abhéangig von der Breite der Briicke lagen die zum Spalten notwendi-
gen Krifte zwischen 110 mN und 240 mN. Sobald die Briicke breiter als 30 pum ist,
ist ein Spalten nicht mehr moglich. Durch SEM Bilder konnten minimale Spit-
zenradien von 90 nm beobachtet werden.

Nach dem Spalten von NiO Spitzen wurde versucht, durch Spalten, frische Spit-
zen aus Silizium herzustellen. Anféngliche Erfolge der Bearbeitung von Silizium
durch einen Laser fiithrten allerdings zu keine verwertbaren Spitzen. Im weite-
ren Verlauf wurde das Spitzenmaterial nochmal gewechselt und Wolfram wurde
verwendet. Wolfram vereinfacht durch seine metallischen Eigenschaften die In-

terpretation der in dieser Arbeit entstandenen Messergebnisse. Wolfram stand
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als Draht mit einem Durchmesser von 125 pum zur Verfiigung. Die hergestellten

Spitzen hatten einen minimalen Spitzenradius von circa 50 nm [63].

3.2 Der Mikroskopkopf

Der gPlus Sensor wird in einen Mikroskopkopf eingesetzt, um u.a. die Messsi-
gnale zur Steuer- und Regelungselektronik zu leiten und um die Spitze iiber die
Probe rastern zu kénnen. Der Mikroskopkopf ist in Abb. 3.7 zu sehen. Abb. 3.7 a)
zeigt den Mikroskopkopf von oben, in Abb.3.7b) ist eine Schrigansicht des Mi-
kroskopkopfes abgebildet. Der qPlus Sensor ist in einen Sensorhalter eingebaut.
Die Sensorhalter bestehen aus Stahl und sind magnetisch. Uber einen drehbaren
Manipulatorarm kann der Sensorhalter von seinem Aufbewahrungsort, einem Ka-
rusell mit fiinf Lagerplétzen, in eine Halterung auf der Rastereinheit transferiert
werden. Die Rastereinheit beinhaltet den Aktuator, der aus einem Rohrenpiezo
besteht.

Gegeniiber der Rastereinheit befindet sich der Probenschlitten. In ihm werden die
Proben mit ihren Abmafien von 11 mm x 13 mm X 0,5mm in einer Probengabel
befestigt. An der Probengabel wird das Tunnelstromsignal abgegriffen und zum
Tunnelstromwandler (siche Unterkapitel 3.3) weitergeleitet. Der Probenschlitten
kann seine Position in z- und in z-Richtung verdndern. Aufgrund seines grofien
Verfahrweges dient der Probenschlitten der Grobann&herung.

Die Rastereinheit, der Probenschlitten und der Kraftsignalwandler (Unterkapi-
tel 3.3) fir das AFM1 und AFM2 Signal stehen auf einer Bodenplatte, die Be-
standteil einer doppelten Schwingungsisolation ist und vor dufleren, mechanischen
Storungen schiitzt [64]. Vier Sprungfedern halten diese Platte, die abermals von
vier weiteren Federn an einem Metallring festgehalten werden. Zudem sind an der
Bodenplatte, dem Metallring und dem Mikroskoprahmen, Magnete und Kupfer-
blocke angebracht, die eine von auflen eingebrachte Schwingung durch Wirbel-
strome dampft.

Néheres zum Aufbau und Eigenschaften des Mikroskopkopfes ist in den Diplom-

arbeiten [50, 65] von Martin Smolka und Florian Pielmeier zu finden.
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Probengabel

Schwingungs-
isolation

Abbildung 3.7: Der Mikroskopkopf ist in zwei Ansichten dargestellt. Im oberen Bild ist
die Draufsicht des Mikroskopkopfes zu sehen. Gut zu erkennen sind der Probenschlitten,
die Rastereinheit und der Kraftsignalwandler. Auflerdem sind die Bodenplatte und der
Metallring der Schwingungsisolation zu sehen. Im unteren Bild ist der Mikroskopkopf
in Schriagansicht abgebildet. Zu sehen sind die qPlus Sensoren in ihren Sensorhaltern
auf ihren Lagerpldatzen und die Probengabel, in der die Proben im Probenschlitten

befestigt werden. Weiterhin sind die Federn der Schwingungsisolation markiert.
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Abbildung 3.8: a) Der Tunnelstrom als Eingangssignal liegt auf dem inver-
tierenden Eingang des Operationsverstidrkers. Die Verstdrkung wird durch den
Riickkoppelwiderstand R festgelegt, der mit dem invertierenden Eingang und dem
Ausgang verbunden ist. Der nichtinvertierende Eingang liegt auf Masse. b) Die beiden
Signale AFM1 und AFM2 der Quarzstimmgabel liegen auf dem invertierenden und
nichtinvertierenden Eingang des Operationsverstéirkers. Das AFM1 Signal liegt am in-
vertierenden Eingang des OpAmp an und ist iiber einen Widerstand mit dem Ausgang
verbunden. Das zweite Signal, AFM2, ist mit dem nichtinvertierenden Eingang des

OpAmp und iiber einen Widerstand mit Masse verbunden.

3.3 Die Signalverarbeitung

Das Tunnelstromsignal von der Probe und die beiden Schwingungssignale AFM1
und AFM2 der Quarzstimmgabel werden in eine Spannung umgewandelt, damit
sie durch die Steuer- und Regelungselektronik weiter verarbeitet werden kénnen.
Dafiir werden ein Tunnelstromwandler und ein Kraftsignalwandler (beides Strom-

Spannungswandler) benutzt, die in Abb.3.8a) und b) dargestellt sind.

Der Tunnelstromwandler, Abb.3.84a), dient zur Umwandlung des Tunnelstroms
in ein Spannungssignal. Der Tunnelstromwandler ist ausserhalb der UHV Kam-
mer (siche Unterkapitel 3.4) angebracht.

Er besteht aus einem Operationsverstirker (engl.: Operational Amplifier, kurz:
OpAmp) des Typs AD711 und einen Riickkoppelwiderstand R. Die Probe liegt
iiber den OpAmp auf virtueller Masse. Aufgrund der Schwingung des Sensors hat
der Tunnelstrom eine DC- und eine AC Komponente. Da der OpAmp nur eine be-

grenzte Bandbreite besitzt, wird von der AC Komponente nur eine gemittelte DC
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Komponente des Tunnelstroms ausgegeben. Die Verstiarkung des Tunnelstromsi-
gnals hiangt von der Gréfle von R ab. In unserem Fall ist R~ 100 MS2, wodurch
sich nach U = —R - I, eine Verstirkung von ungefihr 10® VA~! ergibt. Ein Tun-

nelstromsignal von 1nA entspricht demnach einer Spannung von ~-100mV.

Mit dem Kraftsignalwandler, Abb.3.8b), werden die beiden Signale AFM1 und
AFM2 verarbeitet. Das Signal AFM1 belegt den invertierenden und das Signal
AFM2 den nichtinvertierenden Eingang des OPA657!!. Die Widerstinde haben
einen Wert von 10 G€2. Die beiden AFM Signale werden iiber den OpAmp sub-
trahiert und als ein resultierendes Spannungssignal weitergeleitet. Die letzten
Entwicklungsschritte des Kraftsignalwandlers sind den Referenzen [50, 66, 67] zu

entnehmen.

Die Steuer- und Regelungselektronik

Das verstédrkte Tunnelstromsignal wird direkt vom Tunnelstromwandler zur Steuer-
und Regelungselektronik der Firma Nanonis'? geleitet (sieche Abb. 3.9). Sie bein-
haltet eine Basiseinheit, die aus einer Echtzeitregeleinheit (engl.: Real-time Con-
troller, kurz: RC4) und einer Eingabeeinheit (engl.: Signal Conditioning Unit,
kurz: SC4) besteht. Das Tunnelstromsignal kann dort als Regelsignal fiir die Ab-
bildung der Topographie (z(z,y, I = konst.)) verwendet werden. Um die Steuer-
und Regelungselektronik mit dem Mikroskopkopf zu verbinden, wurde eine Ver-
bindungsbox aufgebaut, die die Weiterleitung aller Signale zum Mikroskopkopf
gewahrleistet.

Alternativ zum Tunnelstrom kann das fy+ A f Signal des qPlus Sensors zur Re-
gelung genutzt werden, welches iiber den Kraftsignalwandler zu einem Eigenbau-
Amplitudenregler [68, 69] geleitet wird. Der Amplitudenregler sorgt fiir eine kon-
stante Amplitude A und gibt die dafiir notwendige Anregungsamplitude A" an den
Rohrenpiezo weiter. Mit dem Eigenbau-Amplitudenregler waren minimale Ampli-
tuden von = 400 pm einstellbar. Nach dem Amplitudenregler erreicht das fo + A f
Signal den Nachlaufsynchronisierer (engl.: Phase Locked Loop, kurz: PLL) ea-

" Texas Instruments Inc., 12500 TI Boulevard, Dallas, Texas 75243, USA, www.ti.com
128PECS Surface Nano Analysis GmbH, Voltastrasse 5, 13355 Berlin, www.specs.de
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f13. Dieser bestimmt das Af Signal, welches dann

syPLL plus der Firma Nanosur
in den SC4 eingespeist wird. Im SC4 wird das Af Signal als bildgebendes Si-
gnal (z(z,y, Af = konst.)) an einen Computer weitergeleitet. Im spéteren Ver-
lauf der Arbeit wurde der Eigenbau-Amplitudenregler und der PLL durch eine
Schwingungsregelungseinheit ((engl.: Oscillation Controller, kurz: OC4)) ersetzt.
Dadurch konnten kleinere Amplituden von bis zu ~ 100 pm erreicht werden.
Fiir Messungen bei konstanter Hohe, wie in Kapitel 5 und 6, wird die Regelung
ausgestellt. Zum Auffinden geeigneter Oberflichen fiir Messungen bei konstanter
Hohe wurde die Regelung auf den Tunnelstrom [ benutzt. In den gemessenen
Bildern dieser Arbeit ist in der rechten oberen Ecke vermerkt, um welches Signal
es sich handelt. Dabei steht z fiir Topographiebilder mit z(z,y, I = konst.), I fiir
Messungen bei konstanter Hohe mit I(z,y, 2z = konst.) und Af fiir Messungen
bei konstanter Hohe mit Af(x,y, z = konst.).

BNanosurf AG, Griaubernstrasse 12-14, 4410 Liestal, Schweiz, www.nanosurf.com
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Abbildung 3.9: Schema des Regelkreislaufes bei der STM und FM-AFM. Das AFM
Signal (mit Amplitude A und Frequenz f = fyo + Af) des qPlus Sensors wird nach
der Verstiarkung im Kraftsignalwandler in den Amplitudenregler eingespeist. Hier wird
das Anregungssignal A’ zum Konstanthalten der Amplitude generiert und an den
Rohrenpiezo weitergeleitet. Das Signal der Frequenzverschiebung wird in den Nachlauf-
synchronisierer gegeben, der die Anderung der Frequenz A f als bildgebendes Signal an

die Steuer- und Regelungselektronik weitergibt.
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3.4 Ultrahochvakuum-Raumtemperatur

Messapparatur

Fiir die Untersuchung hochreaktiver Oberflachen, wie z.B. Si(111) oder Si(100),
ist es notwendig im UHV zu arbeiten. Die dazu notige Messapparatur ist in
Abb. 3.10 abgebildet. Dort sieht man im mittleren Bild die UHV Kammer mit
Ionengetterpumpe. Der Basisdruck liegt im Bereich von etwa 3- 107! Torr. Die
Experimente finden bei Raumtemperatur (RT) statt. Die UHV Kammer der RT
Anlage besitzt neben dem Mikroskopkopf folgende Ausstattung: einen Manipula-
torarm zur Préaparation der Proben und zum Transfer von Proben und Sensoren,
ein Probenkarussel zur Aufbewahrung der Proben und ein Wolframfilament fiir
die thermische Spaltung von molekularen Wasserstoff in atomaren Wasserstoff.
Auf der linken Seite von Abb.3.10 sind die Ansteuerelektroniken der Pumpen,
die Ausheizelektronik, das Auslesegerét der Druckmessrohre, ein Totaldruckmess-
gerdt und diverse Strom- und Spannungsversorgungen zur Probenpridparation
sichtbar.

Die rechte Seite in Abb.3.10 zeigt die Steuer- und Regelungselektronik sowie

einen Computer fiir die Aquisition und Verwaltung der Daten.

3.4.1 Probenpraparation

Die Préparation der Si(111)-Proben im UHV erfolgt durch einen Elektronen-
strahlheizer'*. Dabei wird die Probe iiber den Beschuss mit Elektronen, wie in
Abb. 3.11 abgebildet, aufgeheizt. Der Elektronenstrahlheizer ist ein sehr emp-
findliches Gerét, welches aufgrund von Kontaminationen, losen Drihten, verbo-
genen Halterungsfedern und durchgebrannten Filamentdrahten, mehrmals repa-
riert werden musste. Die Temperatur der Probe wird iiber die an der Probe
anliegende positive Spannung und den zwischen Filament und Probe flieBenden
Strom geregelt. Die Probe wird zuerst {iber ldngere Zeit, typischerweise 6-8 h, auf

600-700°C vorgeheizt und gereinigt. Die eigentliche Praparation der Oberfliche

14VG  Scienta, Maunsell Rd, St.Leonards-on-Sea, FEast Sussex, TN38 9NN, UK,

WWw.vgscienta.com
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Abbildung 3.10: Es ist die komplette Messapparatur zum Messen im Ultrahochvakuum
abgebildet. Auf der linken Seite befinden sich die Ansteuerelektroniken fiir die Pumpen,
Druckmessgerédte und Strom-, Spannungsversorgungen zur Probenprédparation. In der
Mitte ist die UHV Kammer gezeigt. In ihr ist u.a. der Mikroskopkopf untergebracht.
Auf der rechten Seite ist die Steuer- und Regelungselektronik sowie ein Computer fiir

die Aquisition und Verwaltung der Daten zu sehen.
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Abbildung 3.11: Elektronenstrahlheizer in Drauf- und Vorderansicht. In der Draufsicht
ist der Filamentdraht zu sehen, der Elektronen fiir den Beschuss auf die Probe emittiert.
In der Vorderansicht ist die eingeklemmte Probe (orange) abgebildet. An der Probe liegt

eine positive Spannung an.

erfolgt iiber mehrere Hochtemperaturzyklen. Das Probenmaterial wird dabei auf
circa 1240°C fiir 30s erhitzt. FEin schnelles Abkiihlen auf 900°C sowie ein fol-
gender, langsamer Abkiihlprozess (mehrere Minuten) bis auf Raumtemperatur,
ermoglichen die Ausbildung der 7x7 Rekonstruktion (siche Unterkapitel 4.1) auf
der Si(111) Oberfldche.

Die unpassivierte Si(100) Oberflache ist schwieriger zu préparieren als die Si(111)
Oberfliche, da ihre Reaktivitat hoher als bei Si(111) ist [70].

Die Reinigung der Si(100) Probe ist mit dem Vorheizprozess und den Hochtem-
peraturzyklen dieselbe, wie fiir Si(111)-7x7 beschrieben. Dabei bildet sich die
Si(100) 2x1 Rekonstruktion (siche Unterkapitel 4.2) aus [71, 72].

Nach der Reinigung der Oberflache erfolgt die Passivierung der Oberfliche mit
atomaren Wasserstoff oder Deuterium, um die Reaktivitidt der Oberfliche zu
unterbinden. Dazu bleibt die Si(100)-Probe mit dem Filament des Elektronen-
strahlheizers auf circa 450°C erwéarmt, um die 2x1 Rekonstruktion wiahrend der
Wasserstoffpassivierung zu erhalten [73, 74]. Zur Einleitung der Gase wurde ein
System aus 6 mm Edelstahlrohren, Swagelokventilen und -verbindungen'® sowie
Linde-Feinregelventilen mit verschiedenen Minican Druckgasdosen'® aufgebaut.
Wie in Abb. 3.12 wird der molekulare Wasserstoff dosiert iiber ein Leckventil
in die UHV Kammer eingelassen. Der molekulare Wasserstoff spaltet thermisch

an einem weifiglithenden (~ 1800°) Wolframfilament [75]. Der atomare Wasser-

15Swagelok Miinchen, Parkring 13, 85748 Garching, www.swagelok.de
16Linde AG, Seitnerstrasse 70, 82049 Pullach, www.linde-gase.de
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Abbildung 3.12: Ex situ: Aufgebautes System aus 6 mm Edelstahlrohren, Swagelok-
ventilen und -verbindungen sowie Linde-Feinregelventilen mit Minican Druckgasdosen
zum Einlaf} verschiedener Gasarten. In situ: Wolframfilament zum thermischen Spalten

von molekularen in atomaren Wasserstoff.

stoff prallt auf die Oberfliche und reagiert mit den ungeséttigten Bindungen
der Si(100) Oberflache. Die eingeleitete Menge an Wasserstoff wird in Langmuir
(1L=10"°Torrs) angegeben.
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3.5 Ultrahochvakuum-Tieftemperatur

Messapparatur

Neben der beschriebenen Messapparatur fiir Messungen bei Raumtemperatur
wird auch eine Messapparatur fiir Messungen bei tiefen Temperaturen (engl.: Low
Temperatures, kurz: LT) verwendet. Eine detaillierte Beschreibung der Anlage
ist in Ref. [76] zu finden. Die Anlage ist ein UHV STM/AFM System der Firma
Omicron NanoTechnology!”. Sie wird bei ' < 5K betrieben. Das bedeutet, dass
sie vor allem eine sehr geringe Temperaturdrift (wenige fms™!) aufweist, welches
fiir Messungen an festen Positionen P(z,y), z.B. iiber einem einzelnen Atom,
unerlésslich ist. Im Vergleich dazu stehen Driftgeschwindigkeiten von wenigen
pms~! bei Raumtemperatur. Die LT Anlage verwendet ebenso, wie die obige
RT Anlage, den gqPlus Sensor. Fiir die jeweiligen Messdaten ist jeweils in der

Bildunterschrift angegeben, ob sie bei RT oder LT durchgefiihrt wurden.

17Omicron NanoTechnology GmbH, Limburger Strasse 75, 65232 Taunusstein, www.omicron.de
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In dieser Arbeit wurden die Si(111) und H:Si(100) Oberfliche untersucht. Die
Anordnung der Atome auf der Si(111) und Si(100) Oberfliche unterscheiden sich
von denen im Volumenmaterial [77]. Die Siliziumatome an der Oberfliche ver-
suchen einen Zustand minimaler Energie zu erreichen. Daher bilden die Atome
auf der Oberfliche nach dem Erhitzen der Oberfléche eine Rekonstruktion aus.
Die Si(111) Oberfléche rekonstruiert z.B. als 7x7 Rekonstruktion und ist eine der
bekanntesten Oberflichenrekonstruktionen, besonders deshalb, weil ihr struktu-
reller Aufbau fiir fast 30 Jahre fiir Diskussion sorgte [78, 25]. In den folgenden
Unterkapiteln wird auf die Struktur der Si(111)-7x7 und H:Si(100) Oberfléiche

sowie die elektronischen Eigenschaften eingegangen.

4.1 Si(111)-7x7

Die verwendeten Si(111) Proben sind p-dotiert und haben einen spezifischen Wi-
derstand p=6-9Qcm (niedrig dotiert) und p=0,010-0,012Qcm (hoch dotiert)

bei Raumtemperatur.
Struktur

Die Struktur der ersten fiinf Atomlagen der Si(111)-7x7 ist in Abb.4.1a) zu
sehen. Die Rekonstruktion der Si(111)-7x7 l&8t sich durch das von Tagayanagi
et al. 1985 entwickelte DAS-Modell (engl.: Dimer-Adatom-Stacking-fault, kurz:
DAS) beschreiben [79, 80]. Dabei besteht die oberste Atomlage einer Einheitszelle
aus 12 Adatomen, die in Abb. 4.1 a) durch gelbe Kreise und rote Kreuze markiert
sind. Die 1. Atomlage unterhalb der Adatome besteht aus Restatomen (engl.: Rest

Atoms), die Bindungen zu den néchstgelegenen Adatomen eingehen und zwischen

49
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den Adatomen liegen (in Abb. 4.1: orange Punkte). Die tieferliegenden Atomlagen
bilden die Verbindung zur Volumenstruktur von Si(111). Zwischen der 2. und 3.
Atomlage kommt es zu einem Stapelfehler im Bezug zur Volumenstruktur, wes-
wegen zwischen einer fehlerbehafteten (engl.: faulted, in Abb. 4.1: rotes Dreieck)
und einer fehlerfreien (engl.: unfaulted, in Abb.4.1: griines Dreieck) Einheitszel-
lenhélfte unterschieden wird. Die vier Atome, die sich an den Eckpunkten der
Einheitszellenbegrenzung (Raute aus roten und griinen Dreieck) befinden, wer-
den als Corner Holes' bezeichnet. Der Abstand zwischen zwei Corner Holes ist
7‘/75 -ag;=2,69nm mit der Gitterkonstanten von Silizium ag; = 0,543nm [55].
Die zu den Corner Holes benachbarten Adatome werden Corner Adatoms' (gelbe
Kreise) genannt. Die dazwischenliegenden Adatome werden als Center Adatoms®
(rote Kreuze) bezeichnet. Fiir die folgenden Kapitel ist es unnétig die komplet-
te Struktur der Si(111)-7x7 zu kennen. Im Fokus liegen die Adatome, die in
Abb. 4.1b) nochmal separat in einer reduzierten Darstellung der Abb.4.1a), ab-
gebildet sind.

Elektronische Eigenschaften

Die Si(111) - 7x7 Oberfliache hat 19 ungeséttigte Bindungen (engl.: dangling bonds)
innerhalb einer Einheitszelle, welche bei den 12 Adatomen, 6 Restatomen und
einem Corner Hole Atom positioniert sind [81]. Die von den ungeséttigten Bin-
dungen stammenden Elektronen teilen sich in 12 x % Elektronen pro Restatom
und 2 x 1 Elektronen pro Corner Hole Atom auf [82]. Schlieflich verbleiben
nur 5 x % Elektronen pro Adatom [83]. Das verursacht den metallischen Ober-
flichenzustand, der innerhalb der Bandliicke des Volumenmaterials liegt [82] und
bereits im Jahr 1980 durch winkelaufgeloste Photoelektronenspektroskopie (engl.:
Angle-Resolved Photo Emission Spectroscopy, kurz: ARPES) [84] nachgewiesen
wurde. Im Gegensatz zur Oberflache ist das Volumenmaterial halbleitend.
Abhéngig von der angelegten Spannung Vj, lassen sich in der STM unterschied-
liche Oberflichenzusténde der Si(111)-7x7 abbilden (z(x,y,I = konst.)) [71].
Das bedeutet, dass durch die Spannung V;, die Fermienergien der Spitze Er und

der Probe EL gegeneinander verschoben werden kénnen und Elektronen z.B. den

Lenglische Bezeichnung
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Abbildung 4.1: a) DAS Modell der Si(111)-7x7. b) Auf die Adatome reduzierte Dar-

stellung der Si(111)-7x7.
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Abbildung 4.2: a) Schematische Darstellung des Tunnelvorgangs von Elektronen von
der Spitze in den Oberflichenzustand (OFZ) der Si(111)-7x7 Oberfliche. b) Tunneln
von Elektronen von der Siliziumprobe in die Spitze. ¢) Messung bei konstantem Tun-
nelstrom fiir Vi, =-1,5'V (,,empty state“ Abbildung) und in d) fiir V), =1,5V (,filled
state* Abbildung). Die eingezeichneten Rauten markieren eine Einheitszelle. RT Daten,
10nmx10nm, A =400 pm, fo=25908 Hz, I =900 pA.

Oberflachenzustand (OFZ) der Adatome der Si(111)-7x7 Oberflache besetzen
konnen. Dies ist in Abb. 4.2 a) dargestellt, in der die Elektronen von der Spitze in
den ,leeren Zustand (engl.: empty state) tunneln. In Abb.4.2b) ist das Gegenteil
gezeigt. Die Elektronen tunneln von den voll besetzten Zustédnden (engl.: filled
state) der Probe in die Spitze. Abb. 4.2 ¢) zeigt eine ,empty state“ Abbildung fiir
Vip=-1,5V und d) eine ,filled state“ Abbildung fiir V;, =1,5V der Si(111)-7x7

Oberfliche. Die eingezeichneten Rauten markieren eine Einheitszelle.
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4.2 H:Si(100)

Die zugrundeliegenden Si(100) Proben sind n-dotiert und haben einen spezifi-
schen Widerstand von p=0,008-0,012 Q2cm bei RT.

Struktur

Die Si(100) Oberfliche bildet eine 2x1 Rekonstruktion und ordnet sich in Dimer-
reihen an [85, 72]. Ein Dimer besteht aus zwei Siliziumatomen. Im Dimer bewegen
sich die zwei Siliziumatome alternierend auf und ab (engl.: Buckling). Bei Raum-
temperatur erscheinen die Dimere symmetrisch aufgrund der hohen Kipprate von
circa 5 THz der Atome [86]. Das Buckling der Atome kann z.B. durch Defekte
unterbrochen werden, wobei die Siliziumatome eine feste Position einnehmen. Pro
Siliziumatom in einem Dimer verbleibt eine ungeséttigte Bindung.

Bei der Wasserstoffpassivierung werden die ungeséttigten Bindungen mit Wasser-
stoffatomen geséttigt [73, 74]. Buckling ist nicht mehr vorhanden. Die resultie-
rende Struktur ist in Abb. 4.3 a) von oben und in b) von der Seite gezeigt [87, 88].
Die oberste Siliziumatomlage ist mit den dazugehorigen Wasserstoffatomen her-
vorgehoben. Die tieferliegenden Siliziumatomlagen sind als schwarze Punkte dar-
gestellt. Der Abstand zwischen den beiden Siliziumatomen im Dimer betragt
~ 230 pm [89, 90]. Die Dimere selber sind innerhalb einer Reihe ~ 380 pm vonein-
ander entfernt [91]. Die ausgebildeten Dimerreihen drehen sich von einer Terrasse
zur néchsten Terrasse um 90°. Einzelne Stufen sind daher leicht zu identifizie-
ren, weswegen die Oberflache gerne zur Hohenkalibrierung verwendet wird. Der
Hohenunterschied zwischen zwei Stufen betrigt ~136 pm.

Auf der nicht passivierten Si(100) Oberflédche lassen sich drei verschiedene Arten
von Defekten ausmachen, die als A, B und C Defekte benannt sind [92]. Die A und
B Defekte sind fehlende Siliziumdimere. A Defekte beziehen sich dabei auf nur ein
Dimer. B Defekte umfassen zwei oder mehrere Dimere. Die C Defekte stellen ein
Produkt dissoziierten Wassers dar, bei dem eine OH Gruppe an ein Siliziumatom
bindet [93, 94]. Diese drei Defektarten lassen sich auch auf der H:Si(100) Ober-
fliche wiederfinden. In Abb. 4.4 ist die Topographie der H:Si(100) Oberflache zu
sehen, die durch Konstanthalten des Tunnelstroms z(z,y, I = konst.) abgebildet



54 4. Probensysteme

(a)oooooooooo e 00 00 0 0 0 [0
$0:0:0:0:01 9% 9%
c9.0,0,0.90 Q@ o Q@ o
e 000000 0 0 0 © © 00 0 @ 0 0 —— Stufenkante
WY S 9F ¥ Q@ © Y@ o
0909090909 e o0 00 0 0 o0 @ siliziumatom
9.0.0.0.9; 90 9@ » o
*©°9°0°0° 9 9°® ° I® -
© 060606 0000 0 0 e 06000 0 0 0 0,5 nm
c9.0.,0,.,0.90 Q@ o QY@ o -

(b)

o v o o - | O OO
X KX KX XX XX | e o o o
[ ] [ ] [ ] [ ] [ ]
[ ] [ ] [ ]

Abbildung 4.3: a) Wasserstoffpassivierte Siliziumoberfliche mit 2x1 Rekonstruktion.
Zwei aneinandergrenzende Terrassen sind abgebildet. Der Verlauf der Dimerreihen
dreht um 90° von einer Terrasse zur nichsten. b) Seitenansicht der Si(100) 2x1 Ober-

fliche mit tieferliegenden Atomlagen. Nach [87, 88].
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Abbildung 4.4: Topographie z(z,y,I = konst.) von H:Si(100). Die von der Si(100)
Oberfliche bekannten Defektarten A, B, und C finden sich auch auf der H:Si(100)
Oberflache wieder. Zusétzlich ist ein fehlendes Wasserstoffatom zu sehen. RT Daten,
8nmx13nm, A=60pm, fo=26345Hz, I =25pA, V,,=2,1V, 100L.

wurde. Es sind die Defekte des Typs A, B, C und ein fehlendes Wasserstoffatom

markiert.

Elektronische Eigenschaften

Die elektronischen Zusténde der nicht passivierten und der wasserstoffpassivierten
Si(100) Oberfléche befinden sich auBlerhalb der Bandliicke von Silizium [95, 96].
Das bedeutet, dass diese Oberflichen im Gegensatz zur Si(111)-7x7 nicht me-
tallisch, sondern halbleitend sind. Da eine Préparation nie perfekt ist, befinden
sich auf der H:Si(100) Oberfldche vereinzelt ungeséttigte Bindungen. Die elektro-
nischen Zusténde dieser ungeséttigten Bindungen liegen innerhalb der Bandliicke

von Silizium und haben einen metallischen Charakter [95, 97].






5 Eine strominduzierte Kraft - die
Phantomkraft

In diesem Kapitel wird iiber die Kopplung zwischen dem Tunnelstrom I und den
Kriften zwischen Spitze und Probe berichtet. Die Kréfte sind in der FM-AFM
nicht direkt messbar, dafiir aber die Frequenzverschiebung A f, die ein Maf§ fiir
den Kraftgradienten zwischen Spitze und Probe ist. Der Inhalt dieses Kapitels
basiert auf den Referenzen [63] und [98]. Die Messungen wurden ausschlielich
auf Si(111)-7x7 durchgefiihrt.

In Unterkapitel 5.1 wird gezeigt, dass das Anlegen einer geméafligten Spannung
zwischen Spitze und Probe (Vy, > 1V und V;, < —1V) zu einer Inversion des
A f Kontrastes fithren kann, d.h. einer Erh6hung der Frequenzverschiebung iiber
den einzelnen Adatomen im Gegensatz zu einer erwarteten Verringerung der Fre-

quenzverschiebung.

Das Phidnomen der Kontrastinversion wird in der Literatur unterschiedlich ge-

deutet:

Molitor et al. [14] haben dieses Phénomen dem Messen in Region II (siehe Unter-
kapitel 2.4) in der Abstandsabhéngigkeit des AFM Signals zugesprochen. Wenn
der Abstand zwischen Spitzen- und Probenatom grof} ist, sinkt die Frequenz-
verschiebung A f mit abnehmenden Abstand. Bei geringen Abstdnden zwischen
Spitze und Probenoberfliche fangt Af wieder an zu steigen, welches zu einer
Kontrastinversion fithren kann.

Arai et al. [15] gehen davon aus, dass die Kontrastinversion von der Spannung
zwischen Spitze und Probe abhéngt. Dafiir soll eine Anpassung der Zustédnde

zwischen Spitze und Probe verantwortlich sein, die zu einer Reduktion der kurz-

57
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reichweitigen, attraktiven Kriifte zwischen Spitze und Probe fiithren kann [16].
Guggisberg et al. [17] schlagen eine Verdnderung der elektrostatischen Kraft
bei Spitze-Probe Absténden kleiner als 1nm vor. Dabei soll es zu einer lokalen
Anderung der Oberflichenladungsdichte kommen, die fiir die Kontrastinversion
verantwortlich sein kénnte. Es wird festgestellt, dass kurzreichweitige, elektrosta-
tische Kréfte von signifikanter Bedeutung fiir die AFM sind, ohne ein konkretes
Modell vorzuschlagen.

Zuletzt hatten Ozer et al. [18] die Vermutung, dass die Kontrastinversion auf
verdnderte atomare Spezien der Spitze zuriickzufiihren ist. Das wiirde einherge-
hen mit einer Anderung der Ladung im vordersten Bereich der Spitze und damit

einer Anderung der elektrostatischen Krifte zwischen Spitze und Probe.

Diese Erkldarungen fithren bisher zu keinem schliissigen Ergebnis und machen eine

néhere Untersuchung notwendig.

Im Folgenden wird die Inversion des Af Signals durch eine strominduzierte Re-
duktion der attraktiven, elektrostatischen Kréfte erklért. Der Zusammenhang
zwischen dem A f Signal und dem Tunnelstrom wird in Unterkapitel 5.2 charak-
terisiert.

In Unterkapitel 5.3 wird diese Reduktion der elektrostatischen Kraft theoretisch
beschrieben und in Unterkapitel 5.4 iiberpriift.

5.1 Beobachtung der Kontrastinversion

Bei der simultanen STM/AFM kommt es zu einer Kontrastinversion des Af Si-
gnals der Si(111) - 7x7 Oberfliche. Ublicherweise wird bei Abstéinden, die typisch
fiir die STM sind (Region I, siehe Unterkapitel 2.4), iiber den einzelnen Adato-
men eine Verringerung der Frequenzverschiebung erwartet, wenn die Spitze in
konstanter Hohe iiber die Probe rastert. Diese Verringerung des A f Signals iiber
den Adatomen der Si(111)-7x7 Oberflache ist in Abb.5.1 zu sehen. Die Span-
nung V;, betrdgt 0 V. Das dazugehorige Stromsignal besteht nur aus einem sehr

geringen Offsetstrom der Messapparatur.
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opA HEEET 29p
Abbildung 5.1: I und Af Daten, aufgenommen in konstanter Hohe mit Vi,=0V. Die
Kraft iiber den Adatomen wird attraktiver, weswegen es zu einer Verringerung von

Af iiber den Adatomen kommt. Das I Signal zeigt einen sehr geringen Offsetstrom
wéhrend der Messung. LT Daten, T=45K, Tnmx7nm, A=50pm, fy=26 646 Hz.

Dahingegen ldsst sich bei einer simultanen Aufnahme des Af Signals und des
I Signals fiir geméafBligte Spannungen zwischen Spitze und Probe (V;, > 1V und
Vsp < — 1V) ein invertiertes Bild des A f Signals zeigen. Die Abb. 5.2a)-d) zeigen
bei konstanter Hohe, simultan aufgenommene I und Af Daten. Die verwende-
te Siliziumprobe ist niedrig dotiert. Die eingezeichneten Rauten markieren eine
Einheitszelle. Die A f Daten, b) und d), weisen keine Verringerung der Frequenz-
verschiebung iiber den Adatomen auf, sondern eine Erhchung der Frequenzver-
schiebung. Das entspricht im Vergleich zu Abb.5.1 einer Kontrastinversion im
Af Signal.

In Abb.5.2a) und b) ist V,,=-1,5V. Die I Daten zeigen eindeutig die 7x7 Rekon-
struktion von Si(111). Alle Adatome innerhalb einer Einheitszelle haben in ihrer
Darstellung ungefidhr die selbe Intensitidt. Die Af Daten zeigen eine Erhohung
der Frequenzverschiebung iiber den Adatomen. In ¢) und d) ist V,,=1,5V. Hier
zeigen die STM Daten unterschiedlichen Kontrast innerhalb einer Einheitszelle.
Uber den Adatomen in der fehlerbehafteten Hilfte wird ein groSerer absoluter
Stromwert angezeigt als iiber der fehlerfreien Hélfte [71]. Die Af Daten zeigen
dasselbe Verhalten zwischen den beiden Einheitszellenhélften. Dennoch zeigen
auch hier die Af Daten wieder eine Erhchung der Frequenzverschiebung iiber
den Adatomen. Da in der AFM nicht nur, wie in der STM, die schwach gebunde-
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Abbildung 5.2: Bei konstanter Hohe aufgenommene I, a) und ¢), sowie Af, b) und d),

Daten. In a) und b) ist Vy,=-1,5V. Die Tunnelstromdaten in a) und c¢) erscheinen in-
vertiert, da bei entgegengesetztem V;, der Tunnelstrom in entgegengesetzte Richtungen
flieBt. In b) und d) ist V;,=1,5V. Die Af Daten zeigen eine Erhthung der Frequenz-
verschiebung iiber den Adatomen, dass einer Inversion des Kontrastes im Vergleich
zu Abb.5.1 entspricht. Die eingezeichneten Rauten markieren eine Einheitszelle. RT
Daten, 10nmx10nm, A~ 400 pm, fy= 25908 Hz. Publiziert in Ref.[98].

nen Elektronen mit der Fermienergie Fr abgetastet werden, sondern die gesamte
Ladungsverteilung der einzelnen Atome, ist eine solche Abhéingigkeit von der
Spannung Vj, nicht zu erwarten [99].

Vorerst sind mehrere Erklarungen fiir die Kontrastinversion moglich:

Zum Beispiel konnte der Ursprung der Kontrastinversion in einem elektronischen
Artefakt oder einer starken Ausprigung der Kontaktpotentialdifferenz liegen. An-

dererseits wére auch moglich, dass sich das A f Signal aufgrund der Erhohung der



5.1. Beobachtung der Kontrastinversion 61

Frequenzverschiebung in Region IT der Af(z) Kurve aus Unterkapitel 2.4 befin-
det.

5.1.1 Ausschluss eines elektronischen Artefaktes

Im Folgenden soll untersucht werden, ob der Effekt der Kontrastinversion ein
elektronisches Artefakt der Messapparatur ist. Dabei konnte die Kontrastinver-
sion durch Fluktuationen der virtuellen Masse des OpAmp entstanden sein. Weil
der als Vorverstérker genutzte OpAmp eine begrenzte Verstiarkung, eine begrenz-
te Bandbreite und eine begrenzte Anstiegssteilheit (eng.: slew rate) hat, kann
die virtuelle Masse vom Wert Null abweichen und ein Ubersprechen zum AFM
Signal ist moglich. Um das zu untersuchen, wurde in die Schaltung des Tunnel-
stromwandlers ein Schalter eingebaut, der es gestattet, die Probe auf Masse zu
legen oder den Tunnelstromwandler zu benutzen. Diese Modifikation des Tunnel-
stromwandlers ist in Abb. 5.3 a) schematisch dargestellt.

In Abb.5.3b) ist das I und Af Signal der Si(111)-7x7, aufgenommen bei kon-
stanter Hohe, zu sehen. Im oberen Teil des Bildes ist der Schalter in Position
A -B. Hier flieit der Tunnelstrom in den Tunnelstromwandler. Die Af Daten
zeigen invertierten, atomaren A f Kontrast der Si(111) - 7x7 Oberflache. Im mitt-
leren Teil ist der Schalter in Position A -C, und das Tunnelstromsignal ist mit
der Masse kurzgeschlossen. Der Tunnelstrom flieft nicht mehr {iber den Tunnel-
stromwandler. Nichtsdestotrotz ist das kontrastinvertierte A f Signal immer noch
zu sehen, was deutlich zeigt, dass es sich um kein Artefakt des Tunnelstromwand-
lers handelt. Im unteren Teil des Bildes ist der Schalter wieder in Position A - B,
welches wieder zu atomaren Kontrast im I Signal fiihrt.

Der Effekt der Kontrastinversion im Af Signal ist demnach kein elektronisches

Artefakt der Messapparatur.

5.1.2 Handelt es sich um die Kontaktpotentialdifferenz?

Eine weitere Frage ist, ob der Effekt der Kontrastinversion im A f Signal durch
lokale Veréanderungen der Kontaktpotentialdifferenz verursacht werden kann. Die
Kontaktpotentialdifferenz betriagt nach Ref. [100] tiber einem Adatom ~-0,06 V
und abseits davon ~0,34 V. Fiir beide Fille ist die sog. Kelvinparabel (para-
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Spitze

Abbildung 5.3: a) Schematische Darstellung des umgebauten Tunnelstromwandlers.
Mit dem eingebauten Schalter, kann das Tunnelstromsignal auf den Tunnelstromwand-
ler (Schalterposition A -B) oder auf Masse (Schalterposition A - C) gelegt werden. b)
zeigt simultan, bei konstanter Hohe, aufgenommene I und Af Daten. Im oberen Teil
des Bildes (A -B) ist atomarer Kontrast in den I und A f Daten zu erkennen und das I
Signal fliefit iiber den Tunnelstromwandler. Im mittleren Teil A - C ist das I Signal auf
Masse gelegt, um zu iiberpriifen, ob die Kontrastinversion real ist oder durch den Tun-
nelstromwandler verursacht wird. Obwohl kein Strom iiber den Tunnelstromwandler
fliefit, ist atomarer Kontrast in den A f Daten zu sehen. Im unteren Teil ist der Schal-
ter wieder in Position A -B und das I und Af Signal zeigt wieder atomaren Kontrast.

RT Daten, 11 nmx4,5nm, A~400pm, fo= 18528 Hz. Publiziert in Ref. [63].
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Spannung, Vs [V]

V<0 0 V>0
VCPDAdatom VCPDAndgre

= Adatom (Vcpp = -0.06V)
v —— Andere (Vgpp = 0.34V)

Frequenzverschiebung, Af[Hz]

Abbildung 5.4: Darstellung von zwei Kelvinparabeln fiir die Kontaktpotentialdifferen-
zen iiber einem Adatom mit =-0,06 V und abseits vom Adatom mit = 0,34 V. Die
Verschiebung der Kelvinparabel fithrt bei Messungen mit gemiéfigten Spannungen
(Vep > 1V und Vg, < —1V) zu entgegengesetzt gerichteten Beitrégen in der Frequenz-
verschiebung. In den Messungen ist allerdings fiir beide Spannungsbereiche ein Anstieg
in Af zu beobachten. Lokale Anderungen von Vepp sind daher nicht die Ursache fiir

die Kontrastinversion.

belformige A f(V;,) Kurve) in Abb. 5.4 abgebildet. Die Kontaktpotentialdifferenz
entspricht dem Maximum der Kelvinparabel [101]. Die Verschiebung der Kel-
vinparabel fithrt zu entgegengesetzten Af Beitrdgen links und rechts von den
Scheiteln der beiden Parabeln. Das bedeutet, dass beim Messen bei stark negati-
ven Spannungen eine Verringerung von A f und bei stark positiven Spannungen
ein Anstieg von Af eintritt. In Abb. 5.2 ist allerdings fiir beide Spannungsbe-
reiche ein Anstieg der Af Werte zu beobachten. Lokale Anderungen von Vgpp
kénnen damit nicht fiir die Kontrastinversion im A f Signal verantwortlich sein.
Die Kontaktpotentialdifferenz Vopp wird nachfolgend vernachlaBigt, da es sich
nur um einen Offset in der angelegten Spannung Vg, handelt. Die gemessenen
Werte von Vepp liegen bei 0,4V £ 0,3V.
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5.1.3 Abstandsabhangigkeit der Kontrastinversion

Es ist bisher unklar, in welchem Abstand sich die Spitze von der Probe befindet,
wenn der invertierte Af Kontrast zu beobachten ist. Es konnte sich daher um
Region I oder Region II der Af(z) Kurve (siche Unterkapitel 2.4) handeln.

Um Untersuchungen zur Abstandsabhéngigkeit der A f Kontrastinversion anzu-
stellen, wurde die Spannung V;, wihrend einer Bildaufnahme auf Null reduziert.
Der atomare Kontrast verschwindet und die Spitze wird weiter an die Probe an-
gendhert. Dies ist in Abb. 5.5 a) schematisch dargestellt. Die dazugehérigen z und
Af Daten sind in Abb.5.5b) zu sehen. Im oberen Drittel, A, der Af Daten sind
die kontrastinvertiert erscheinenden Adatome zu erkennen. Hier ist V,=-1,5V.
Im mittleren Teil, B, des Bildes ist V;,=0V und der atomare Kontrast verschwin-
det. Um schliefSlich wieder atomaren Kontrast zu erhalten, musste die Spitze um
~350 pm an die Probe angenéhert werden. Das untere Drittel, C, der Abb.5.5b)
zeigt erst nach Anndherung der Spitze an die Probe den erwarteten Kontrast mit
einer Verringerung der Frequenzverschiebung in den A f Daten.

Daraus la8t sich schlussfolgern, dass sich die Spitze bei invertiert erscheinen-

dem, atomaren Af Kontrast in Region I aufhélt und nicht in Region II, wie es
die Messdaten vermuten lassen.
Fraglich ist allerdings noch, ob durch die Reduktion der Spannung V;, und da-
mit der Reduktion der attraktiven, elektrostatischen Kréfte zwischen Spitze und
Probe, der Spitze-Probe Abstand z stark verdndert wurde. Die angelegte Span-
nung V;, konnte die Spitze so weit zur Probe ziehen, dass die aufgenommenen
Af Daten doch Region II widerspiegeln. Diese Moglichkeit wird in Unterkapitel
5.1.5 mit der LT Messapparatur untersucht.

5.1.4 Messungen mit LT Messapparatur

Zur Bestatigung und zur genaueren Untersuchung der Abstandsabhéngigkeit der
Kontrastinversion wurde das Experiment aus Abb. 5.5 an einer LT Messapparatur
(siche Unterkapitel 3.5) wiederholt. Die verwendeten Siliziumproben waren bei
RT hoch dotiert. Abb. 5.6 zeigt denselben Ablauf der Messung, wie in Abb. 5.5
schematisch dargestellt. Es wurden wieder z und Af Daten aufgezeichnet. Im
oberen Drittel, A, des Bildes ist V;,=-1,6V und die Adatome erscheinen re-
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(@) A B C
Vgp = -1,5V Vgp = OV Vsp = OV

(b)

z = konst.

Annahern

zZ = konst.

0 pmElE 1500 pm 78,7 HzI_ 1-20,0 Hz

Abbildung 5.5: a) Schematische Darstellung des Experiments. b) z und Af Daten. A:
Vep=-1,0V, B: Vi, =0V, C: V,,=0V und die Spitze ist um ~350 pm an die Probe
angendhert. RT Daten, 10nmx10nm, A =400 pm, fy= 25908 Hz.

pulsiv'. ITm mittleren Drittel, B, ist V;,=0V und die Spitze wird an die Probe
angendhert. Im untereren Drittel, C, ist V;, immer noch 0V, aber die Spitze
~ 340 pm niher an der Probe. Dort erscheinen die Adatome attraktiv?. Damit
ist bestétigt, dass die Kontrastinversion nicht von der Messapparatur abhéngt,
sondern auch bei tiefen Temperaturen an einer anderen Messapparatur reprodu-
zierbar ist.

Zusétzlich zu der Messung wurden A f(z) Kurven auf der Si(111) - 7x7 Oberfléche

aufgenommen. A f(z) Kurven aufzunehmen bedeutet: die Spitze bleibt iiber einer

LA f verhilt sich wie im repulsiven Verlauf der Kraft zwischen Spitze und Probe, Region II.

Erhohung von A f mit abnehmendem z.
2Af verhilt sich wie im attraktiven Bereich der Kraft zwischen Spitze und Probe, Region I.

Verringerung von A f mit abnehmendem z.
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V4 : R s Af

C

o pmIlE 1350 pm  -228,8 Hz 1-46,8 Hz

Abbildung 5.6: z und Af Daten bei T'=4,5K. Das Experiment ist gleich dem in
Abb. 5.5 schematisch dargestellten Experiment bei RT. A: V;,=-1,5V, B: V,,=0V, C:
Vsp=0V und die Spitze ist um 340 pm an die Probe angendhert. LT Daten, T'=4,5K,
8nmx10nm, A=100pm, fo =16 777 Hz. Die Daten wurden aufgenommen von J. Wel-
ker und T. Hofmann. Publiziert in Ref.[98].

Frequenzverschiebung, Af [HZ]

0 1 2 3 4 5
Abstand, z [nm]

Abbildung 5.7: Af(z) Kurve iiber einem Adatom der Si(111)-7x7 Oberfliche. Die
obere Kurve (griin), aufgenommen bei V;,= 0,15V, zeigt die erwartete Verringerung der
Frequenzverschiebung Af in Abhéngigkeit vom Abstand z. Die untere Kurve (blau),
aufgenommen bei V,=-2V, weist einen Hiigel zwischen 0 nm und 1 nm auf. Das ist der
FEinfluss der Phantomkraft, die eine Reduktion der attraktiven, elektrostatischen Kraft
bewirkt und repulsiv erscheint. LT Daten, T'=4,5K, A=100pm, fo=16777 Hz. Die

Daten wurden aufgenommen von J. Welker und T. Hofmann.



5.1. Beobachtung der Kontrastinversion 67

festen Position P(z,y), der Abstand z wird variiert und das zugehorige A f Signal
wird aufgezeichnet. Abb.5.7 zeigt zwei Af(z) Kurven, die iiber einem Adatom
auf der Si(111)-7x7 bei unterschiedlichen Spannungen Vj, aufgenommen wur-
den. Der Verlauf der oberen Kurve (griin) entspricht dem erwarteten Verlauf der
Frequenzverschiebung mit Af o kg, (sieche Unterkapitel 2.4). Die Kurve wurde
bei V,=0,15V aufgenommen, was einer Kompensation der Kontaktpotentialdif-
ferenz zwischen Spitze und Probe entspricht. Die untere Kurve (blau), aufgenom-
men bei V;,=-2V, weicht deutlich vom erwarteten Kurvenverlauf ab. Zum Einen
sind die A f Werte weiter ins Negative verschoben. Das liegt an einer verstarkten
attraktiven, elektrostatischen Kraft zwischen Spitze und Probe.

Zum Anderen weist die A f Kurve einen Hiigel auf, der zwischen 0 nm (wéahrend
der Messung willkiirlich festgelegter Nullpunkt) und 1nm erscheint und zu weni-
ger negativen Af Werten fiihrt. Dieser Hiigel verursacht die Kontrastinversion.
Der Effekt der Kontrastinversion tritt nur dann auf, wenn eine Spannung zwischen
Spitze und Probe anliegt und ein Tunnelstrom flieit. Die attraktiven Kréfte zwi-
schen Spitze und Probe werden verringert. Daher wird im weiteren Verlauf dieser

Arbeit von einer Phantomkraft® gesprochen.

5.1.5 PauliabstoBung - ja oder nein?

In diesem Unterkapitel soll trotzdem noch untersucht werden, ob es sich bei dem
Effekt der Phantomkraft um Pauliabstofung handeln konnte. Dies konnte da-
durch zustande kommen, dass die Spitze durch Anlegen einer Spannung so stark
an die Probe herangezogen wird, dass anstatt in Region I in Region IT der Af(z)
Kurve (siche Kapitel 2.4, Abb.2.7) gemessen wird.

Ebenso wie vorhergehende Untersuchungen [101] wurde festgestellt, dass die von
Hudlet et al. [43] angegebene Gleichung, die langreichweitige, elektrostatische
Wechselwirkung zwischen Spitze und Probe sehr gut beschreibt. Damit kann

die Spitze charakterisiert und der halbe Offnungswinkel sowie der Spitzenradi-

3nach Merriam-Webster [102], engl.: ,Phantom*“ bedeutet engl.:,something existing in appea-

rance only“
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us extrahiert werden. Es wurden die beiden A f(z) Kurven aus Unterkapitel 5.1.4
sowie weitere Af(z) Kurven mit den Spannungen V,=[-1,5V,—-1V,—0,5V]
untersucht. Um den reinen elektrostatischen Beitrag der Af(z) Kurven zu er-
halten, wurde von den Kurven mit V,=[-2V, -1,5V, -1V, -0,5V] die Kurve
bei V;,=0,15V subtrahiert. Die Kurve mit V;,=0,15V ist bei kompensierter
Kontaktpotentialdifferenz aufgenommen, was bedeutet, dass die elektrostatischen
Krifte zwischen Spitze und Probe minimiert sind und hauptsédchlich vdW als
auch chemische Bindungskrafte wirken. Die resultierenden Kurven beinhalten
damit die elektrostatischen Kréfte und sind in Abb. 5.8 dargestellt. Die Kurven
konnen mit Hilfe der Kleinamplitudenniherung, Gleichung (2.15) und Gleichung
(2.25) fur die elektrostatische Kraft zwischen Spitze und Probe angepasst wer-
den. Das dazu verwendete Matlab Programm ist in Anhang A zu finden. Die
Anpassungsparameter sind der makroskopische Spitzenradius R und der halbe
Offungswinkel § der konischen Spitzenform (siehe Abb.2.5). Die Linge L der
Spitze betragt 300 um. Fiir die in Abb.5.8 gezeigten Kurven ist R=5nm und
0 ="77° bei einem Abstand z zwischen Spitze und Probe von 1nm. Eingesetzt
in Gleichung (2.25) ergibt sich fiir die elektrostatische Kraft ~-25nN bei einer
angelegten Spannung V,, =-2V. Mit der Steifigkeit des qPlus Sensor ergibt die
Anderung des mittleren Spitze-Probe Abstandes Az = % =14 pm. Der Wert
von 14 pm ist wesentlich geringer als die in Unterkapitel 5.1 erstmals angegebenen
~ 350 pm. Deswegen miisste die Spitze, nach Reduktion der Spannung V,, immer
noch um die iibrigen 336 pm néher an die Probe gebracht werden, um atomaren
Kontrast im A f Signal zu erhalten. Daher ist es nicht moglich, dass die Erh6hung
der Frequenzverschiebung in Region Il aufgenommen wurde, in der AbstofSung

aufgrund des Pauliprinzips auftritt.

5.1.6 Von der Phantomkraft zu den chemischen

Bindungskraften

Nach dem Beobachten des Effektes der Phantomkraft in der Af(z) Kurve wur-
de noch versucht, Abbildungen in konstanter Hohe, mit abnehmenden Abstand
zwischen Spitze und Probe aufzunehmen. Dies ist schematisch in Abb. 5.9 a) dar-
gestellt. Dabei blieb fiir jeden Abbildungsabstand die Spannung Vs, = 1,5V
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Abbildung 5.8: Elektrostatischer Anteil von A f(z) Kurven fiir die Spannungen Vs,=[-
2V, -15V, -1V, -0,5V]. Die Kurven wurden mit Hilfe der Kleinamplitudenniherung,
Gleichung (2.15) und Gleichung (2.25) fiir die elektrostatische Kraft zwischen Spitze
und Probe angepasst. Die Liange L der Spitze betrigt 300 um. Die Anpassungspara-
meter R und 0 ergeben R=5nm und 0 =77°. Die fiir V,,= -2V resultierende elektro-
statische Kraft von -25nN reicht nicht aus, um die Spitze um 350 pm an die Probe

heranzuziehen.
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konstant. In Abb.5.9b)-d) sind I und A f Daten der Si(111)-7 x 7 Oberflache zu
sehen. Die Af Daten in Abb.5.9b) zeigen den Effekt der Phantomkraft mit einer
Erhohung der Frequenzverschiebung iiber Bereichen mit hohen Tunnelstromen.
In Abb.5.9¢) ist der Abstand zur Probe um 50 pm verringert worden, und die
Tunnelstromwerte haben sich weiter erhoht. Die Af Daten in c) zeigen einen
geringeren Kontrast als die Af Daten aus b). In Abb.5.9d) wurde abermals um
50 pm an die Probenoberfliche angendhert. In den Af Daten hat sich der Kon-
trast wieder verstarkt, allerdings ist bei den Center Adatomen eine Verdunkelung
zu erkennen. Diese Verdunkelung entspricht einer Verringerung der Frequenzver-
schiebung, d.h. dass die chemischen Bindungskrifte anfangen die strominduzierte
Phantomkraft zu dominieren. Eine weitere Abbildung mit einem nichtinvertier-
ten Konstrast, hervorgerufen durch die chemischen Bindungskrafte, war nicht
moglich, da der Tunnelstrom mit 22nA zu hoch war und die Spitze im letzten
Abschnitt (siehe rote Fléche in Abb.5.9d)) zerstorte.

Abbildung 5.9 (gegeniiberliegende Seite): a) Schematische Abbildung des Experiments.
Die Spitze nihert sich der Probe von Abbildung zu Abbildung um 50 pm an. b), ¢)
und d) zeigen simultane I und Af Daten der, bei konstanter Hohe aufgenommenen,
Si(111)-7 x 7 Oberfléche. In b) ist in den Af Daten ein starker repulsiver Kontrast zu
erkennen, der durch die Phantomkraft verursacht ist. In ¢) verringert sich der Kontrast
der Af Daten. In d) sind in den A f Daten bei den Center Adatomen eine Verdunkelung
zu erkennen. Diese Verdunkelung ist eine Verringerung der Frequenzverschiebung und
deutet darauf hin, dass die chemischen Bindungskrifte stéirker sind als die stromindu-
zierte Phantomkraft. Ein weiteres Annéhern der Spitze an die Probe war nicht moglich,
da der sehr hohe Tunnelstrom mit ~22nA die Spitze zerstorte (rot markierte Fliche
in d)). LT Daten, T=4,5K, 7nm x 7nm, A=>50pm, fy=26646Hz, V;,=1,5V.
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5.2 Charakterisierung der Phantomkraft

Die Phantomkraft wird in den nachfolgenden Unterkapiteln charakterisiert. Dabei
wird zuerst die Abhéngigkeit zwischen Frequenz- und Tunnelstromsignal unter-
sucht und ein Maf§ fiir die Stdrke der Phantomkraft eingefithrt. Des Weiteren
wird die Abhéngigkeit von der angelegten Spannung V;, untersucht.

5.2.1 Zusammenhang zwischen Frequenz- und

Tunnelstromsignal

In diesem Abschnitt wird die Beziehung zwischen Af und I ndher untersucht.
Dazu werden die einzelnen Bildpixel von Abb.5.2a) und b) sowie c¢) und d) ge-
geneinander aufgetragen.

Zuvor muss jedoch die niedrige Bandbreite des PLLs in Betracht gezogen werden.
Bei hohen Rastergeschwindigkeiten, wie z.B. 20nms~! kann es zu einer lateralen
Verschiebung zwischen den A f und I Daten kommen.

Die folgende Abschétzung beruht auf der Annahme einer abgerasterten Strecke

von 10nm mit 256 Pixel und einer Bandbreite des PLL von 120 Hz. Bei einer in-

Frequenzverschiebung, A f [HZ]

0 1 2 3 4 S
Tunnelstrom, 1 [nA]

Abbildung 5.10: Lineare Abhéngigkeit der Af, Abb.5.2b) , und I Daten, Abb.5.2a).
Die Steigung der Geraden ist 4,36 HznA~!. Die rote Linie entspricht der angepassten
Geraden. Publiziert in Ref.[98].
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stantanen Aufnahme der I Daten ergibt sich fiir die A f Daten eine Verschiebung
256 Pixel o 20°." 4 Bildpixel. Ein direkter Vergleich der Af und I Daten

von X
durch eine Kreuzkorrelation der Abb.5.2a) und b) ergibt ebenso eine Verschie-

10nm 120 Hz

bung um 4 Bildpixel.

Das zur Auswertung benutzte Matlab Programm ist im Anhang B zu finden.
Der Zusammenhang zwischen Af und [ ist in Abb. 5.10 dargestellt und ein ge-
nereller Zusammenhang beider GroBen ist nicht verwunderlich. Uberraschend ist
allerdings der lineare Anstieg von Af in Abhéngigkeit von I iiber den gesamten
Bereich des Tunnelstroms. Dies entspricht nicht dem nach Abb. 2.8 (Unterkapitel
2.4), Region I, erwarteten Kurvenverlauf. Dort wiirde fiir einen stirker werdenden
Tunnelstrom eine Verringerung der Frequenzverschiebung erwartet. Die Steigung

der Af(I) Gerade wird nachfolgend als Stérke der Phantomkraft bezeichnet.

5.2.2 Abhangigkeit von der angelegten Spannung

Im Folgenden wird die Abhéngigkeit der Stirke der Phantomkraft von der Span-
nung V, untersucht. Die Analyse aus Abschnitt 5.2.1 wurde fiir unterschiedliche
Probenspannungen V,=[-1,5V, -1,0V, 1,0V, 1,5V] wiederholt. Die Stérke der
Phantomkraft ist in Abhéngigkeit von V;, in Abb.5.11 dargestellt. Je groer V,
desto stérker ist die Phantomkraft. Bei einem Vorzeichenwechsel von V;, wechselt
auch die Stirke der Phantomkraft [4,36 HznA™!, 3,23 HznA™!, -2,70 HznA ™}, -
1,59 HznA '] das Vorzeichen. Der Zusammenhang zwischen der Stérke der Phan-
tomkraft und Vj, ist linear. Fiir die Nullpunktsverschiebung in Abb. 5.11 ist vor-
aussichtlich die Kontaktpotentialdifferenz zwischen Spitze und Probe verantwort-
lich, die wie in Unterkapitel 5.1.2 angegeben, bei 0,4V £ 0,3V liegt.



74 5. Eine strominduzierte Kraft - die Phantomkraft
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Abbildung 5.11: Lineare Abhéngigkeit zwischen der Stdrke der Phantomkraft in
HznA~! und der Spannung Vy,. Simultane Messungen fiir unterschiedliche Spannun-
gen Vi =1[-1,6V,-1,0V, 1,0V, 1,5 V] in konstanter Hohe wurden wie in Abschnitt 5.2.1
ausgewertet. Die Stiirke der Phantomkraft [4,36 HznA ™!, 3,23 HznA~!, -2,70 HznA !,
-1,59 HznA~!] wechselt das Vorzeichen bei einem Vorzeichenwechsel von Vy,. Die rote

Linie dient der optischen Fiithrung. Publiziert in Ref.[98].

5.3 Theoretische Uberlegungen zur Phantomkraft

Die Phantomkraft wurde in Abhéngigkeit von I und Vj, charakterisiert. Es wer-
den nun erste theoretische Uberlegungen zur Phantomkraft angestellt.

Wir betrachten die elektrostatische Kraft nach Gleichung (2.23) mit einer An-
passung der anliegenden Spannung V. Damit soll die Phantomkraft modelliert
und ein Zusammenhang zwischen Frequenzverschiebung, Tunnelstrom und Span-
nung Vg, hergeleitet werden. Mit einem Tunnelstrom I, der durch eine Probe
mit Widerstand R fliefit, ergibt sich eine Reduktion der angelegten Spannung
V = V,, — I Rs. Die elektrostatische Kraft ist damit

1dC

F:; - —§E(K§7 - QX/SPIRS + ]2R§) ) (51)

mit einer Offsetkomponente proportional zu VS%, einem linearen Term und einem

quadratischen Term abhéngig von /. Unter der Annahme, dass Vp,ope = IR < Vyp,
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kann der quadratische Term vernachlifligt werden. Damit reduziert sich Glei-
chung (5.1) zu

Fes _ég(w 2V, IR,). (5.2)
Um einen Ausdruck zwischen der Frequenzverschiebung A f und den Tunnelstrom
I herzuleiten, berechnen wir zuerst aus der modifizierten elektrostatischen Kraft
den Kraftgradienten k5. Eine Substitution von I = Iye % in Gleichung (5.2)

sowie die Ableitung von F¢} nach 2 resultiert in

€s
kS

1d*C d*C dC
p 2d=2 V;p

e 2—5) V,, IR, . (5.3)
z

Da unter der Annahme der Kleinamplitudennéherung (Gleichung (2.15)) die Fre-

quenzverschiebung direkt proportional zur Steifigkeit k¢ ist, kann Gleichung (5.3)

folgendermaflen umgeschrieben werden:

fod’C 5 fo dC
_NEC s o (BCdC N 5.4
/ 4k dz?2 P 2k \ dz? dz P (5:4)

Die Frequenzverschiebung A f wird durch eine Geradengleichung beschrieben. Die
Steigung der Geraden ist linear abhéngig von I, R, und V;,. Der Offset der Gera-
den héngt von der Kapazitdt C' und der Spannung Vs, ab. Nach Gleichung (5.4)
148t sich die Stérke der Phantomkraft, die der Steigung der Geraden entspricht,

zu
- _dlAf) _ fo

definieren.
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5.4 Uberpriifung der Theorie anhand des

Probenwiderstandes

Um die Theorie aus Unterkapitel 5.3 zu iiberpriifen, wurde das in Abb.5.12 ge-
zeigte Experiment durchgefiihrt. Hier wurden, zwischen der Probe und dem Tun-
nelstromwandler, weitere Widerstédnde eingebaut. Der effektive Widerstand kann
durch einen Schalter wiahrend der Messung verdndert werden, wodurch sich auch
die Stédrke der Phantomkraft &ndern sollte. Um einen deutlicheren Effekt zu er-
zielen wurde fiir dieses Experiment eine hoch dotierte Siliziumprobe mit einem
geringeren Probenwiderstand verwendet.

Bei der Schalterposition A-B ist kein zusétzlicher Widerstand eingebaut. Die
zusitzlichen Widerstiande sind Ry = 10 M (Schalterposition: A-C) und Ry =
30 M€ (Schalterposition: A-D). In Abb. 5.12b) wird der effektive Widerstand von
oben nach unten erhoht, wihrend I und A f simultan im Modus konstanter Hohe
gemessen wird. Der Kontrast im Tunnelstrom und in der Frequenzverschiebung
wird mit einem hoheren effektiven Widerstand intensiver. Das Auftragen von A f
gegen [ fiir die drei einzelnen Abschnitte zeigt eine deutliche Abhéangigkeit fiir
= vom effektiven Widerstand. Je grofler der effektive Widerstand, desto stérker
ist die Phantomkraft. Fiir Schalterposition A-B, ohne zusétzlichen Widerstand
ist = =-0,19 HznA~!. Schalterposition A-C mit R; = 10 MQ ergibt ein = =-
0,46 HznA~! und Schalterposition A-D mit Ry, = 30 MQ resultiert in & =-
1,03 HznA~!.

Mit den drei verschiedenen Widerstéinden 0, 10 M und 30 M2 kann Gleichung

(5.5) aufgrund von drei Gleichungen und zwei Unbekannten verifiziert werden.

I

Die Unbekannten sind ein kapazitdts- und abstandsabhéngiger Term sowie der
effektive Widerstand R,. Somit ergibt sich fiir Ry ein = =-0,99 HznA !, welches
sehr gut mit dem gemessenen Wert ==-1,03 HznA ! iibereinstimmt.

Diese gute Ubereinstimmung mit einem Modell basierend auf dem Probenwider-
stand Ry erlaubt eine weitere Analyse der zugrundeliegenden Mechanismen. Un-
ter der Annahme eines festen Wertes fiir den kapazitéts- und abstandsabhéngigen
Term aus Gleichung (5.5), _%(% —29Ck), 148t sich der Probenwiderstand fiir

eine niedrig dotierte Probe mit 164 M2 angeben. Dieser sehr hoch erscheinende
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Abbildung 5.12: a) Schematische Darstellung des Experiments zur Messung des Ein-
fluBes des Probenwiderstandes. b) Simultane I und A f Daten, aufgenommen im Modus
konstanter Hohe. Wahrend der Messung werden die zusétzlichen Widersténde variiert.
Schalterposition A-B entspricht keinem zusétzlichen Widerstand. Schalterposition A-
C fiigt einen Widerstand von R; = 10 M2 und Schalterposition A-D einen Widerstand
von Ry = 30 M hinzu. RT Daten, 10nmx7nm, A=400pm, fo=19390Hz. c) Stérke
der Phantomkraft fiir die einzelnen effektiven Widerstinde aufgetragen. Groflere Wi-

dersténde resultieren in stérkeren Phantomkréften. Publiziert in Ref. [98].
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Spitze

Probenoberflache

Abbildung 5.13: Schematische Darstellung der radialen Ausbreitung des Stroms im
Probenmaterial. Die Entfernung eines Punktes im Volumenmaterial der Siliziumprobe

zum Punkt der Injektion wird durch r angegeben.

Widerstandswert kann dadurch erkliart werden, dass der Tunnelstrom auf eine
kleine Fldche auf der Probe tunnelt. Dabei gilt

I= /jdff: konst. (5.6)

mit der Stromdichte j und der Fliache A. Die Stromdichte ist dabei extrem hoch,
da der Tunnelstrom in eine Kreisfliche mit Radius r~ 1A , dem Radius eines
Siliziumatoms, tunnelt. Wenn sich der injizierte Strom radial in der Probe aus-
breitet (Abb.5.13) kann mittels klassischer Elektrodynamik der Gréfenbereich

des erwarteten Widerstandes angegeben werden durch

—

j=oE. (5.7)

o ist die Leitfahigkeit und E das elektrische Feld. Die Stromdichte skaliert mit
5~ ((277"%) entspricht der Oberfliche einer Halbkugel). Dabei ist 7’ die Entfer-
nung vom Punkt der Injektion des Tunnelstroms. Da die Stromdichte proportional
zur Ableitung des Potentials ist, kann die Potentialdifferenz zwischen dem Punkt
der Injektion und einem weit entfernten Punkt im Material zu

VProbe = Rs[ = L (58)

2rr
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berechnet werden. Hier ist pz% der spezifische Widerstand der Probe.

Mit r =100 pm und dem spezifischen Widerstand p = 6-9 Q2cm ergibt sich ein Wi-
derstand R, =96-143 M(2. Das stimmt gut mit dem oben genannten Wert von
164 M(2 iiberein. In diesem einfachen Modell ist der Spannungsabfall hochlokali-
siert.

Das beschriebene Modell hat einen wesentlich gréfleren Fehler, wenn es auf die
hoch dotierte Probe angewendet wird. Hierbei ergibt sich fiir p=0,010-0,012 Qcm
ein Ry =159-191 k(2 im Vergleich zu einem Wert von 7 M(). Zur vollstdndigen Be-
schreibung des Phidnomens ist das vorliegende Modell daher nicht geeignet. Die

Erarbeitung einer solchen Theorie ist nicht Gegenstand dieser Arbeit.






6 EinfluB des metallischen
Oberflachenzustandes auf die
Phantomkraft

In diesem Kapitel wird der Einflul des metallischen Oberflichenzustandes auf
den Effekt der Phantomkraft untersucht. Der Inhalt basiert auf der Ref. [63].

Wie Elektronen durch den metallischen Oberfléchenzustand der Si(111)-7x7 Ober-
fliche propagieren, ist eine interessante Frage und wird iiber Messungen der
Leitfdhigkeit des Oberflichenzustands in den Referenzen [103, 104, 105, 106, 107,
108, 109, 110] diskutiert. Dabei handelt es sich zum Teil um sehr unterschied-
liche Messverfahren, die von der Elektronenenergieverlustspektroskopie (engl.:
Electron Energy Loss Spectroscopy, kurz: EELS) [103], der Vierpunktmessung
(104, 107, 108, 109] bis zur STM [105, 106] reichen. Die Leitfihigkeit! des me-
tallischen Oberflachenzustandes variiert dabei iiber fiinf Groflenordnungen von
0,01 xS0~ bis 100 xS O™, Eine weitverbreitete Beschreibung des Verhaltens von
Elektronen, die von einer Spitze auf die Oberfliche tunneln, ist, dass die Elek-
tronen sich entlang des metallischen Oberflichenzustandes ausbreiten bevor sie
in das Volumenmaterial eindringen [110]. Schematisch ist dies in Abb.6.1 dar-
gestellt. In Unterkapitel 6.1 wird untersucht, wie lokal der Effekt der Phantom-
kraft ist und welchen Einfluf§ der metallische Oberflichenzustand auf der Si(111)-
7x7 Oberflache auf die Phantomkraft hat. Wenn der Oberflichenzustand einen
Einflufl auf die Phantomkraft hat, wird anstatt eines hochlokalen Spannungsab-
falls ein delokalisierter Spannungsabfall auf der Oberfliche erwartet, der zu einer

Abhéngigkeit mit dem makroskopischen Spitzenradius fiihrt.

lySO~1 ist die Einheit einer Flichenleitfihigkeit zur Beschreibung der elektrischen
Leitfiahigkeit einer diinnen Schicht

81
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ungeséttigte Bindung @ Adatom

Abbildung 6.1: Schematische Abbildung der ungesittigten Bindungen auf der Si(111)-
7x7 Oberflache. Die von einer Spitze auf die Oberfliche getunnelten Elektronen pro-

pagieren entlang des metallischen Oberflichenzustands. Nach Ref. [110].

6.1 Wie lokal ist die Phantomkraft?

Ein strominduzierter, hochlokaler Spannungsabfall, wie in Unterkapitel 5.4 zur
Erklarung der Phantomkraft vorgeschlagen, scheint im Widerspruch mit einem
metallischen Oberflichenzustand (wie bei der Si(111)-7x7 Oberfliche) zu ste-
hen.

Um die Ausbreitung eines Spannungsabfalls auf einer Oberfliche mit und oh-
ne metallischen Oberflichenzustand abschétzen zu kénnen, wurde eine Finite-
Element Analyse? (engl.: Finite Element Analysis, kurz: FEA) der beiden Fille
durchgefiihrt. Fiir eine Oberflaiche ohne metallischen Oberflichenzustand wurde
eine Siliziumprobe mit konstanter Leitfahigkeit modelliert. Dies ist in Abb.6.2a)
zu sehen. Die Leitfihigkeit betriigt o, =10Sm™!, welche dquivalent zu dem im
Experiment verwendeten, niedrig dotierten Siliziummaterials ist (siche Unter-
kapitel 4.1). Um eine Oberflache mit metallischem Oberflichenzustand nach-
zuahmen wurde auf der Oberfliche eine diinne metallische Schicht hinzugefiigt
(Abb.6.2b)-d)). Die FEA wurde mit sich erh6henden Leitfahigkeitswerten fur
die Metallschicht durchgefiihrt, d.h. in b) ist 0, =102Sm™!, in ¢) ist o, =10* Sm™"
und in d) ist o,=10°Sm™!. Die verwendeten Leitfihigkeiten der Metallschicht
spiegeln den Bereich der Leitfahigkeiten des metallischen Oberflichenzustands wi-
der [110]. Dabei entspricht z.B. 10*Sm~"-1 A gleich 1 uSO~". In jeder der FEA,
a) - d), wurde eine hochlokale Stromquelle auf der Oberfléche definiert. Die Strom-

2COMSOL Inc., 1 New England Executive Park, Suite 350, Burlington, MA 01803, USA,

www.comsol.com
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Abbildung 6.2: Finite-Element Analyse eines Spannungsabfalls in einem reinen Sili-
ziumstiick, a), und einem mit Metall bedeckten Siliziumstiick, b)-d). Die elektrische
Leitfihigkeit des Siliziummaterials ist konstant und betrigt o, = 10Sm™! (Aquivalent
zu dem im Versuch verwendeten niedrig dotierten Materials, sieche Unterkapitel 4.1).
In b)-d) ist der metallische Oberflichenzustand als diinne Metallschicht mit einer
Dicke von 100 pm modelliert. Die Leitfahigkeiten der metallischen Schicht steigen von
0s=102Sm™!, b), 0, =10*Sm™, ¢), bis zu 0, =10°Sm~" in d), an. Ohne eine stark
leitfahige Oberflichenschicht, a), fillt die Spannung um 230 mV hochlokal ab. Im Ge-
gensatz dazu fithrt eine Erhohung der Leitfihigkeit der Oberflichenschicht zu einer
Reduktion und einer Verbreiterung des Spannungsabfalls. Publiziert in Ref. [63].
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Abbildung 6.3: a) Schema einer ausgeprigten Spitze gegeniiber einer Oberfliche mit
einer, durch den Tunnelstrom, hochlokalisierten Anderung des Oberflichenpotentials.
b) Gleiche Situation, aber die Spitze hat einen kleineren Spitzenradius R. Publiziert in
Ref. [63].

dichte wurde mit W =31 GAm™? festgelegt. In Abb.6.2a), ohne Metall-
schicht, fillt die Spannung um 230 mV hochlokal ab. In Abb.6.2b)-d), mit Me-
tallschicht, ist die Grofle des Spannungsabfalls reduziert und seine laterale Aus-
dehung wéchst mit steigender Leitfahigkeit der Metallschicht. Da wir den Effekt
der Phantomkraft auf der Si(111)-7x7 Oberfliche beobachtet haben, stellt sich
die Frage, in welchem Zusammenhang der metallische Oberflichenzustand und
die Phantomkraft stehen. Auf Oberflaichen ohne metallischen Oberfléchenzustand
wird der Effekt der Phantomkraft laut FEA a priori erwartet. Dies wurde bisher
experimentell nicht nachgewiesen. In Unterkapitel 6.2 wird experimentell gezeigt,

dass die Phantomkraft unabhéngig von einem metallischen Oberflachenzustand

auftritt.

6.1.1 Abhangigkeit vom makroskopischen Spitzenradius auf
Si(111)

In diesem Unterkapitel wird die Phantomkraft auf der Si(111)-7x7 Oberfléche
in Hinblick auf den metallischen Oberflaichenzustand untersucht. Die verwende-
te Siliziumprobe ist niedrig dotiert. Wenn der Einflufl des metallischen Ober-
flachenzustands zu keinem messbaren Effekt fiihrt und die Phantomkraft hochlo-
kalisiert ist, sollte der makroskopische Spitzenradius (siche schematische Darstel-

lung eines groBen Spitzenradius in Abb.6.3a) gegeniiber eines kleinen Spitzen-
radius in Abb.6.3b)) keinen EinfluB auf die Phantomkraft haben. Daher sollte
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keine Abhéngigkeit zwischen Phantomkraft und dem makroskopischen Spitzen-
radius R beobachtet werden [111, 43].

Abb. 6.4 zeigt simultan, bei konstanter Hohe, aufgenommene / (Abb.6.4a)) und
Af (Abb.6.4b)) Daten der Si(111)- 7x7 Oberflache. Der lineare Zusammenhang
zwischen I und Af ist in Abb. 6.4 c) gezeigt. Durch Anpassung einer Geraden an
die Datenpunkte ergibt sich ein = von 0,73 E—j.

Die Spitze kann durch ihren makroskopischen Spitzenradius R beschrieben wer-
den. Zur Abschéatzung des makroskopischen Spitzenradius R kann fiir Kraftgeset-
ze, die proportional zum reziproken, quadratischen Abstand z sind (siehe Glei-
chung (2.21)), das Messsignal Af(z) geméf Ref. [112] mit
_ JoAuR 1

AfvdW(Z) — o (Z - A)%

sp

(6.1)

angegeben werden. Dabei ist Ay die Hamakerkonstante mit ~1eV, A die Schwin-
gungsamplitude des Cantilevers, £ die Steifigkeit des Cantilevers und f; dessen
Resonanzfrequenz. Der makroskopische Spitzenradius R 1&8t sich dabei durch
Kurvenanpassung aus dem langreichweitigen vdW Anteil der gemessenen Af(z)
Kurve bestimmen [112, 34].

Um den vdW Anteil der Af(z) Kurve zu erhalten, wurde die elektrostatischen
Kréfte zwischen Spitze und Probe minimiert. Dies erfolgte durch die Aufnahme
der Af(z) Kurven bei kompensierter Kontaktpotentialdifferenz. Zuvor wurde die
Spitze um 100 pm von der Probe zuriickgezogen und A f(V,) gemessen, um Vopp
zu bestimmen. Das Zuriickziehen der Spitze verhindert ungewollte Spitze-Probe
Kollisionen, die wegen thermischer Drift passieren kénnen. In Abb. 6.5 a) ist eine
A f(Vsp) Kurve zu sehen bei der Vopp =0,4'V ist. Die angepassten A f(z) Kurven,
bei kompensierter Kontaktpotentialdifferenz, wurden nach Gleichung (6.1) an die
Messdaten von Abb.6.5b) angepasst. Der Wert des makroskopischen Spitzenra-
dius entspricht dabei R=600nm.

In Abb.6.6 sind verschiedene Stédrken der Phantomkraft = in Abhéngigkeit
vom dazugehérenden makroskopischen Spitzenradius R gezeigt. Sechszehn Da-
tenpunkte, aufgenommen mit zwei verschiedenen qPlus Sensoren (Sensor 1: rote
Dreiecke und Sensor 2: blaue Punkte), sind dargestellt. Die Datenpunkte sind
weitverstreut und reichen beim Radius R von 51 nm bis 6775 nm und bei = von
0,51 HznA~! bis 15,74 HznA~!. Besonders auffiillig ist, dass = Werte unterhalb
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Frequenzverschiebung, Af [HZ]

0 1 2 3 4 5 6 7
Tunnelstrom, 7 [nA]

Abbildung 6.4: Bei konstanter Hohe, simultan aufgenommene I, a), und Af, b), Daten.
b) Die Adatome erscheinen heller aufgrund der, durch den Tunnelstrom induzierten,
reduzierten attraktiven Wechselwirkung. ¢) Linearer Zusammenhang zwischen A f und
I. Die Stirke der Phantomkraft betriigt Z=0,73 HznA~!. RT Daten, 10nm x 10 nm,
A=400pm, fo=19130Hz, Vy,=-1,5V. Publiziert in Ref. [63].

von 2,0 HznA ™ fiir den gesamten Bereich von R beobachtet werden kénnen. Es
besteht demnach keine Abhéngigkeit zwischen R und =. Das unterstiitzt unse-
re Hypothese eines hochlokalen Spannungsabfalls und zeigt, dass der metallische

Oberfldchenzustand der Si(111)- 7x7 keine Rolle spielt.



6.1. Wie lokal ist die Phantomkraft? 87

Frequenzverschiebung, Af [Hz]
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Abbildung 6.5: a) Spektrum von Af(Veopp) zur Bestimmung der Vopp =04V zwi-
schen Spitze und Probe. b) Spektrum von Af(z), aufgenommen bei kompensierter
Veopp- Der makroskopische Spitzenradius wurde durch Kurvenanpassung des langreich-
weitigen vdW Anteils der Af(z) Kurve zu R=600nm bestimmt. Das eingebettete

Schema zeigt den Spitzenradius fiir eine parabolische Spitze. Publiziert in Ref. [63].
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Abbildung 6.6: Es ist die Stérke der Phantomkraft = in Abhéngigkeit vom makro-
skopischen Spitzenradius R aufgetragen. Zwei unterschiedliche qPlus Sensoren wurden
benutzt, Sensor 1 (rote Dreiecke) und Sensor 2 (blaue Punkte). Die Stirke der Phan-
tomkraft = zeigt keine Abhéngigkeit vom makroskopischen Spitzenradius R. Publiziert
in Ref. [63].

6.1.2 Diskussion der Messdaten

Die starke Streuung der Datenpunkte in Abb. 6.6 (= > 5.0 HznA™!) kann anhand

Gleichung (5.5), = = —g—z(% — 29 k)V,, R, diskutiert werden. Wir befassen uns
nun mit den Faktoren —g—z(% —29€%) und R, (siehe Unterkapitel 6.1.3), da V,

wéhrend der Messungen konstant gehalten wurde.

Der Faktor —5—2(% — 2%/{) kann mit dem Modell fiir die elektrostatische Kraft
von Hudlet et al., fiir eine konische Spitze (siehe Unterkapitel 2.3) gegeniiber einer
metallischen Oberfliche, berechnet werden [43]. Das Modell ist geeignet, wenn die
Spitze und die Probenoberflache auf konstantem Potential liegen. Berechnungen
fir R=5nm und 0= 77° fithren zu unrealistischen Werten von Z= 287 HznA !
(siche Anhang C), die viel grofer als 2,8 HznA ™! sind. Dies ist der experimentell
bestimmte Mittelwert der = Werte aus Abb.6.6. Da die Phantomkraft ein hoch-
lokaler Effekt ist, wére es daher besser anstatt der makroskopischen Spitzenform,
ein Modell fiir den vordersten, nanoskopischen Spitzenbereich zu entwickeln.
Allerdings kann unter der Annahme eines Plattenkondensators mit C' = eoé die

Starke der Phantomkraft unter Verwendung von Gleichung (5.5) und den folgen-
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den Parameter berechnet werden:

fo = 20kHz, k=1800Nm™', x = 1A~", R, = 150MQ mit Vep = =15V,
einem Abstand z = 4,4 A und einer Kondensatorfliiche von A = (1nm)?. Dies
resultiert in ==2,8HznA ™!, welches dquivalent zu dem experimentellen Mittel-
wert von 2,8 HznA ™! ist.

Das Modell des Plattenkondensators mag sich nach einer sehr starken Verein-
fachung bei diesen Langenskalen anhoren, dennoch wurde bereits von lokalen
kapazitiven Wechselwirkungen (wie die parabelformige Abhéngigkeit der Kraft
von der angelegten Spannung V;, zwischen Spitze und Probe) im atomaren Be-
reich in Ref. [9] berichtet.

6.1.3 Abhdngigkeit von der Oberflaichendefektdichte auf
Si(111)

Defekte auf der Oberfliche bedeuten eine lokale Anderung der elektronischen
Struktur der Oberflache und damit eine Storung des Oberflachenzustandes. Diese
Anderung der elektronischen Struktur ist gleichbedeutend mit einer Anderung der
Leitfahigkeit bzw. des Widerstandes. Hinsichtlich dem Faktor R, wurde bereits in
Unterkapitel 5.4 gezeigt, dass ein hoherer Probenwiderstand zu einer Anderung
der Stérke der Phantomkraft = fiihrt. In unserem Fall wurden die Datenpunk-
te mit hoherem = auf Bereichen mit einer erhéhten Defektdichte aufgenommen.
Es ist zu erwarten, dass eine ansteigende Defektdichte zu einer Verstarkung der
Phantomkraft fithrt.

Die Abhéngigkeit zwischen der Stéirke der Phantomkraft = und der Defektdich-
te ist in Abb.6.7 zu sehen. Fiir die einzelnen Aufnahmen zur Bestimmung der
Stéarke der Phantomkraft wurden niedrig dotierte Siliziumproben verwendet. Da-
bei wurde die Defektdichte durch das Verhéltnis zwischen den fehlenden Adato-
men und der erwarteten Adatome bestimmt. Fiir niedrige Defektdichten scheint
= schwicher zu sein als fiir hohere Defektdichten mit erhchtem =. Allerdings
hat sich bei den einzelnen Datenpunkten nicht nur R, in Form der Defektdich-

te, sondern auch der vorderste, nanoskopische Spitzenbereich gedndert. Daher ist
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Abbildung 6.7: Stéirke der Phantomkraft = aufgetragen gegeniiber der bestimmten De-
fektdichte auf der Si(111)-7x7 Oberfliche. = scheint kleiner fiir wenige Defekte und
hoher fiir mehr Defekte auf der Si(111)-7x7 Oberflache. Publiziert in Ref. [63].

der Zusammenhang zwischen der Stérke der Phantomkraft und der Defektdichte

nicht eindeutig und muss weiter untersucht werden.

6.2 Die Phantomkraft auf H:Si(100)

In diesem Unterkapitel werden Messdaten von der H:Si(100) Oberfléche présentiert,
nachdem die Si(100) Oberfliche aufgrund ihrer hohen Reaktivitit schlecht zu
Handhaben war. Die H:Si(100) Oberfléche hat keinen metallischen Oberflichen-
zustand weswegen der Effekt der Phantomkraft a priori zu erwarten ist.

Zuerst soll gezeigt werden, dass eine angelegte Spannung V;, zwischen Spitze und
Probe einen starken EinfluB auf die A f Daten der H:Si(100) Oberfliche hat. Das
kann dadurch gezeigt werden, dass V;, wihrend des Rastervorgangs in konstan-
ter Hohe, an- und ausgeschalten wird. Das bedeutet, dass V;, = 1,5V fiir eine
Rasterrichtung (von links nach rechts, siche Abb.6.8a) und b)) und V;, = 0V
fur die Strecke zuriick (von rechts nach links, siche Abb.6.8c)) angelegt ist. In
Abb.6.8 a) und b) sind auf der H:Si(100) Oberfldche noch einige Defekte zu sehen,
die ungesattigte Bindungen und fehlende Dimere sind. Mit angelegter Spannung,

und damit einem flieBenden Tunnelstrom, zeigen die aufgezeichneten Af Daten
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(a) b I

-77 pA I 14 pA -195 Hz BT 1132 Hz

-117 Hz I -90 Hz

Abbildung 6.8: a) und b), in der einen Rasterrichtung (von links nach rechts) ist

Vsp = 1,5V. In der entgegengesetzten Richtung (von rechts nach links), c), ist
Vsp = 0V. Mit angelegter Spannung wird A f und I simultan aufgezeichnet. Sobald Vj,
auf 0V reduziert ist, c), ist kein atomarer Kontrast zu erkennen. Diese Daten weisen
stark auf die strominduzierte Phantomkraft hin. RT Daten, 4nm x 4nm, A =100 pm,
fo=19131Hz, 300L.

dhnliche Merkmale wie die I Daten. Nachdem die Spannung ausgeschaltet ist,
verschwindet im A f Signal der atomare Kontrast (Abb.6.8¢)). Diese Ahnlichkeit
der Messdaten zu denen aus Unterkapitel 5.1 und 5.1.3 weist darauf hin, dass es
sich um den Effekt der Phantomkraft handelt. Desweiteren ist anzumerken, dass
der Af Bereich in Abb.6.8b) (-195 bis -132 Hz) geringer ist, als der in Abb.6.8¢)
(-117 bis -90 Hz). Aufgrund der Reduktion der Spannung V;, von 1,5V auf 0V

reduzieren sich die attraktiven, elektrostatischen Kréfte zwischen Spitze und Pro-
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be. Natiirlich beeinfluit die Anderung von V;, den mittleren Abstand zwischen
Spitze und Probe. Jedoch ist die Steifigkeit des qPlus Sensors so hoch (siehe Un-
terkapitel 3.1.1 und 5.1.5), dass dieser Effekt vernachlafligt werden kann.

Als néchstes wurde das Experiment zur Bestimmung des Abstandes zwischen
repulsiv erscheinenden und attraktiven Kontrast auf der H:Si(100) Oberfliache
wiederholt. Dies soll zeigen, dass der Bildkontrast nicht auf den chemischen Bin-
dungskriften, sondern auf dem Effekt der Phantomkraft beruht. Die Abb.6.9a)
und b) zeigen simultane, bei konstanter Hohe, aufgenommene I und Af Da-
ten bei V;,=1,5V. Es sind deutlich die wasserstoffpassivierten Dimerreihen, die
von links oben nach rechts unten verlaufen, zu sehen. Der geringe Kontrast liegt
daran, dass ein weiter entfernter Abstand zwischen Spitze und Probe gewihlt
wurde. Dies liegt an dem stark erhohten Tunnelstrom, der iiber den mit einem
roten Kreis markierten Defekt zustande kommt. Der Defekt entspricht einer un-
gesittigten Bindung. Dabei ist ohne eine Phantomkraft eine Verringerung in A f
zu erwarten. Da jedoch der Tunnelstrom iiber dem Defekt sehr stark ist, kommt
es zur Phantomkraft, die eine Erhohung des Af Signals bewirkt. Dadurch er-
scheint der Defekt in den A f Daten repulsiv bzw. weniger attraktiv.

Die Beziehung zwischen dem A f und dem I Signal ist in Abb.6.9¢) gezeigt. Die
Stérke der Phantomkraft ist ==-34 %.

In Abb.6.9d) und e) ist die Spannung V;, auf 200mV reduziert, um atoma-
ren Kontrast aufzulésen. Dafiir wird die Spitze an die Probe angenihert (wie in
Unterkapitel 5.1). Die attraktive Wechselwirkung in Gegenwart der ungeséttigten
Bindung ist klar in Abb. 6.9d) zu erkennen. Abb. 6.9 e) zeigt d) nach angewandter
Tiefpassfilterung und Ebenensubtraktion zur genaueren Darstellung. Die atoma-
ren Strukturen konnten nach der Anndherung der Spitze an die Probe und ohne
(bzw. einer sehr geringen) Spannung V;, dauerhaft reproduziert werden.

In diesem Unterkapitel wurde gezeigt, dass die Phantomkraft, wie zu erwarten
war, nicht von der Existenz eines metallischen Oberflichenzustandes abhéngt.
Der Effekt der Phantomkraft erscheint auch auf Probensystemen, wie H:Si(100),

die keinen metallischen Oberflachenzustand besitzen und halbleitend sind.



6.2. Die Phantomkraft auf H:Si(100) 93

3

aeT
0 pA N -170 pA 81 HzIll [-71 Hz

(b) AF

60 HZEEE  -40 Hz 78 HzI_]-73 Hz

40

(c)

-300 -200 -100 0
Tunnelstrom, I [pA]

Frequenzverschiebung, Af [HZz]

Abbildung 6.9: Simultane Messungen, bei konstanter Hohe, von I und Af sind mit
atomaren Kontrast in a) und b) gezeigt. Vy,=1,5V. In ¢) ist die Beziehung zwischen
den Af und I Daten aufgetragen. Datenpunkte mit erhohten I Werten (siehe mit
rotem Kreis markierten Defekt) zeigen eine starke Verringerung (weniger Attraktion)
der Af Werte. Im Gegensatz dazu zeigt, d), bei einem kleineren Spitze-Probe Ab-
stand und reduzierter Spannung (Vs,=200mV), dass der Defekt dunkler in den Af
Daten erscheint (mehr Attraktion). e) zeigt d) nach angewandter Tiefpassfilterung und
Ebenensubtraktion zur genaueren Darstellung. RT Daten, 2nm x 2nm, A =100 pm,
fo=19131Hz, 300 L. Publiziert in Ref. [63].
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6.2.1 Die Phantomkraft im Vergleich zur spitzeninduzierten

Bandverbiegung

Der Vollsténdigkeit halber soll in diesem Abschnitt noch die Phantomkraft im Ge-
gensatz zum Effekt der spitzeninduzierten Bandverbiegung (engl.: Tip-Induced
Band Bending, kurz: TIBB) besprochen werden. TIBB ist ein Phanomen, welches
auf Halbleiteroberflichen ohne metallischen Oberflachenzustand auftritt. Ohne
eine metallische Oberfliche dringt das hohe elektrische Feld der Spitze in die
Oberflache ein, und ein Teil der Spannung zwischen Spitze und Probe fallt in der
Probe selber ab [113]. Dabei kann TIBB eine laterale Ausdehnung von mehre-
ren nm haben und ist stark abhéngig vom makroskopischen Spitzenradius [114].
TIBB benoétigt keinen Tunnelstrom. Hierbei handelt es sich um einen Effekt, der
das Potential der Oberfliche verdndert und damit den Tunnelstrom modifiziert.
Die Phantomkraft ist stattdessen ein vom Tunnelstrom induzierter Effekt, der
zu einem Spannungsabfall in der Probe fiihrt. Beide Phénomene tragen ihrer-
seits zur attraktiven, elektrostatischen Kraft bei. Der Spannungsabfall, der durch
TIBB induziert wird, ist nicht stromabhéngig und die attraktive, elektrostatische
Kraft damit konstant. Die Phantomkraft dagegen fiihrt zu einer Verdnderung
der elektrostatischen Kraft auf atomarer Langenskala, die mit dem Tunnelstrom

variiert.



7 Zusammenfassung und Ausblick

Die in der simultanen STM und AFM beobachtete Kontrastinverion auf der
Si(111)-7x7 Oberfliache ist etwas, dass auf sehr unterschiedliche Art und Weise
versucht wurde, zu erkldren. Erklarungsversuche bestanden aus dem Messen in
unterschiedlichen Regionen in der Kraft-Abstandsabhéngigkeit [14], einer Modi-
fikation der attraktiven, kurzreichweitigen Kréfte [15, 16], der Einfithrung kurz-
reichweiter, elektrostatischer Krifte [17] (ohne Modellvorstellung) oder unter-
schiedlicher atomarer Spezien an der Spitze [18]. Eine eindeutige Erkldrung hat
dabei gefehlt und die unabhéngige Messung von Tunnelstrom I und Frequenz-
verschiebung A f war umstritten.

Die hier gezeigten Messungen haben ergeben, dass die beiden Signale Tunnel-
strom I und Frequenzverschiebung A f miteinander gekoppelt sind und damit
keine unabhéngige Messung beider Signale mdglich ist.

Vor allem bei hoheren Spannungen zwischen Spitze und Probe (Vy, > 1V und
Vip < —1V) iibt I einen immer stirkeren Einflul auf das Af Signal aus. Die
sogenannte Phantomkraft kann den atomaren Kontrast in AFM Bildern domi-
nieren, sobald ein Tunnelstrom flief3t.

Ein elektronisches Artefakt, hervorgerufen durch die Messapparatur, wurde aus-
geschlossen. Ebenso wurde die lokale Anderung der Kontaktpotentialdifferenz
auf der Si(111) 7x7 Oberflache als Ursache ausgeschlossen. Desweiteren zeigen
die Messdaten, dass nicht in der angegebenen Region II, sondern in Region I der
Af(z) Kurve gemessen wird. Ein spontaner Kontrastwechsel von anscheinendem
repulsiven zu attraktiven Kontrast, hervorgerufen durch einen Spitzenwechsel,
konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht beobachtet werden.

Das Verhalten von A f gegeniiber I wurde anschlieBend charakterisiert. Beide Si-
gnal héngen fiir die Si(111) 7x7 Oberfliche linear voneinander ab. Die Steigung

dieser Geraden konnte theoretisch beschrieben werden.
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96 7. Zusammenfassung und Ausblick

Der Effekt des Tunnelstroms auf die Frequenzverschiebung beruht auf einer Ver-
ringerung der effektiven Spitze-Probe Spannung Vj,,. Dies kommt dadurch zustan-
de, dass der Tunnelstrom in einen sehr begrenzten Bereich (raz 100 pm) auf die
Probe tunnelt. Dies fiihrt zu einer sehr hohen Stromdichte von mehreren % die
mit einer lokalen Spannungsénderung einhergeht. Die Reduktion von Vj, resul-
tiert in einer Verringerung der attraktiven, elektrostatischen Kraft, welches sich
als scheinbar repulsive Kraft im A f Signal niederschlégt.

Der Effekt wird vor allem auf Proben erwartet, die einen hohen elektrischen Wi-
derstand besitzen, also auch auf adsorbierten Molekiilen. Nicht zu vernachléssigen
ist, dass der Effekt der Phantomkraft einen erheblichen Einfluf} auf Messungen
der Kontaktpotentialdifferenz hat, da bei anliegenden Spannungen zwischen Spit-
ze und Probe das Potential auf der Oberfliche durch den Tunnelstrom veréndert
wird.

Die vermessene Si(111)-7x7 Oberflidche stellt aufgrund ihrer elektronischen Ei-
genschaften einen Spezialfall unter den Oberflichen dar. Ihr Volumenmaterial ist
halbleitend, im Gegensatz zur Oberflache, die metallisch ist. Das steht im Wi-
derspruch zu einem hochlokalen Spannungsabfall, da Elektronen eher entlang der
Oberflache propagieren wiirden, als ins Volumenmaterial vorzudringen. Wenn
der metallische Oberflachenzstand eine Rolle spielt wiirde dies zu einem kon-
stanten elektrischen Potential an der Probenoberfliche fithren und eine direkte
Abhéngigkeit zum makroskopischen Spitzenradius wére detektierbar.

Darum wurde untersucht, ob die Stéarke der Phantomkraft vom makroskopischen
Spitzenradius R abhéngt. Der makroskopische Spitzenradius und die Stérke der
Phantomkraft zeigen keine gegenseitige Abhéngigkeit. Das bedeutet, dass die
Phantomkraft ein hochlokaler Effekt ist.

In einem weiteren Experiment konnte gezeigt werden, dass die Phantomkraft (wie
nach einer FEA zu erwarten war) auch auf Oberflichen ohne metallischen Ober-
flachenzstand, wie H:Si(100), vorkommt. Das bedeutet, dass die Phantomkraft
unabhéngig von einem metallischen Oberflachenzustand auftritt.

Fiir die Zukunft wird vorgeschlagen weitere Tieftemperaturmessungen durch-
zufithren, die die Phantomkraft in Abhéngigkeit von der Defektdichte untersucht,
da ein Zusammenhang zwischen der Phantomkraft und der Oberflachendefekt-

dichte nicht eindeutig geklart worden ist. In diesen Experimenten wire die Spit-



97

ze wesentlich stabiler und ein kontrolliertes Aufbringen von Adsorbaten auf der
Oberfliache wire moglich.

Ein weiterer offener Punkt ist die Untersuchung der Phantomkraft auf der nicht
passivierten Si(100) Oberflache. Hier weisen die A f(I) Kurven einen ,,Knick* bei
geringen Tunnelstromen auf (siche Anhang D). Auch hier sind Tieftemperatur-
messungen aufgrund der hohen Probenreaktivitdt notwendig, da es so zu weniger
Ausfillen z.B. durch stdndige Spitzenwechsel, kommt.

Zuletzt wire es noch hochinteressant, wie sich die Phantomkraft beziiglich un-

terschiedlicher Adsorbate bzw. lokaler elektronischer Eigenschaften [97] verhilt.






Anhang

A: Matlab Programm zur Kurvenanpassung der

Tieftemperaturspektren

Dieses Programm wurde von Alfred J. Weymouth zur Auswertung der Af(z)
Kurven in Unterkapitel 5.1.5 geschrieben.

A1l: Hauptprogramm zur Analyse der Daten

global biases;

biases = [-2 -1.5 -1 -5 0 0.15 0.5 1 1.5 2 -3 —-2.5 —2.2 —2.1];
[z1, znl, zcl] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist001.dat’ );

[z2, znl, zc2] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist002.dat’ );

[z3, znl, zc3] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist003.dat’ );

[z4, znl, zc4] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist004.dat’ );

[z5, znl, zc5] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\

99
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24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist005.dat’ );

[z6, znl, zc6] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist006.dat’ );

[z7, znl, zc7] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist007.dat’ );

[z8, znl, zc8] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist008.dat’ );

(29, znl, zc9] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist009.dat’);

[210, znl, zcl0] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\

24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist010.dat’);
[z11, znl, zcll] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-DistO11.dat’);
[z12, znl, zcl2] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist012.dat’);
[z13, znl, zcl3] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist013.dat’);
[z14, znl, zcl4] = getData2(’C:\Programme\MATLAB\R2007b\work\
24-01-2011-CP=150m\Z-Spec-various-Dist014.dat’);

%

%Laden der Abstinde z

%

global z;

z = z1(1,:);

%

%Spektrum mit Kontaktpotentialdifferenz von 0,15 V von
Yanderen Spektren abziehen, um elektrostatischen Anteil zu
Ybekommen

%

global d;

d(1,:) =2z1(6,:) — 2z6(6,:);



Anhang 101

d(2,:) = 22(6,:) — z6(6,:);
d(3,:) = 2z3(6,:) — 2z6(6,:);
d(4,:) z4(6,:) — z6(6,:);
d(5,:) = 2z5(6,:) — z6(6,:);
d(6,:) z6 (6,:) — 26(6,:);
d(7,:) = 27(6,:) — 2z6(6,:);
d(8,:) z8(6,:) — z6(6,:);
d(9,:) =29(6,:) — z6(6,:);
d(10,:) = z10(6,:) — z6(6,:);
d(11,:) z11(6,:) — 26(6,:);
d(12,:) z12(6,:) — z6(6,:);
d(13,:) z13(6,:) — 26 (6,:);
d(14,:) = 2z14(6,:) — z6(6,:);

Ve
%plot(z, d1, z, d2, z, d3, z, d4, z, d5, z, d6,
% z, d7, z, d8, z, d9, z, d10);

%legend (*—2’, '—1.57, '—1’, ’—.5 07, '0.157,
% 0.5, 17, 1.5, ’27);
Ve

plot(z, z1(6,:), z, z6(6,:));
legend (-2’ , ’0.157);
xlabel (’Distance, z, m’);

(

ylabel(’Frequency shift, \Delta f, Hz’);

%

%Anpassen der Kurve an die Spektren fiir angegebene Startwerte

%(Finden des Minimums)

%

X=fminsearch (@QmultispecIC, [24e—9, 100, 100e—12, 0.15])

%

%Werte vergleichen
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s(end+1)=s (end)+(z(2)—z(1));

f = zeros(14,256);

for cnt =1:14
F = —1«TipPlane(biases (cnt)+X(4), 0.15, X(1), s+X(3), X(2));
k=diff(F) ./ (z(2)—z(1));
f(ent,:)=(17000/2/1800)x*k;

end

figure
plot(z, d(1,:), ’black’, z, d(2,:), ’blue’, z, d(3,:), ’red’,
z, d(4,:), ’green’);

legend (num?2str( biases (1:4)));

xlabel (

ylabel (

’Distance, z, m’);

’Frequency shift, \Delta f, Hz’);

figure

plot(z, d(1,:), ’black’, z, f(1,:), ’-.black’, z, d(2,:),
’blue’, z, f(2,:), >-.blue’, z, d(3,:), ’red’, z, f(3,:),
’-.red’, z, d(4,:), ’green’, z, f(4,:), ’-.green’);
xlabel (’Distance, z, m’);

ylabel (’Frequency shift, \Delta f, Hz’);

figure
xlabel (’Distance, z, m’);

ylabel (’Frequency shift, \Delta f, Hz’);

figure
plot (z, 21(2,:));
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A2: Funktion getData

function [datas, cnames, comment] = getData2 (fname)

%Diese Funktion liefert ein Array von allen notwendigen

%Daten, den Spaltennamen und dem user—saved Kommentar
%aus .dat Dateien.

VG

%Open the file

f1 = fopen(fname, ’r’);

stophere = ’[DATA]’;

tmplnel = fgetl(fl);
tmplne2 = fgetl(fl);
tmplne3 = fgetl(fl);

n=2;

comment{l}=tmplnel ;

%Speichern der letzten zwel Zeilen bis Zeile namens
%stophere ([DATA]) auftritt
%

while (“strcmp(tmplne3, stophere))
tmplnel = tmplne2;
tmplne2 = tmplned;
tmplned = fgetl (f1);
comment{n}=tmplnel ;
n=n+1;

end
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%tmplnel then becomes the comment line

%comment = tmplnel;

%Fortfahren und die Spaltennamen abrufen

[0y,
U

tmplnel = fgetl (fl);

%

%Unterteilen des Strings mit Tabs

%

cnames = regexp (tmplnel ,’\t’,’split’);
%

%Zsahlen der Spalten

%

ncols = length (cnames);

%

%Daten extrahieren

%

datal = fscanf(fl, *%f’);

%1D Array der Daten ausgeben
Vi

ldata = length(datal);

datas = reshape(datal, ncols, ldata/ncols);
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fclose (f1);
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A3: Funktion TipPlane

function F = TipPlane(Vs,Vc,R,s,alpha)

%
%Funktion berechnet die Werte der elektrostatischen Kraft
Y%mach Hudlet et al., Eur. Phys. Journal B, 1997

%

alpha = alpha % pi / 180;
Ra = Rx(1—sin(alpha));

ka = 1/log(cot(alpha/2));
e0 = 8.85418782e—12;

TI=R./s;
T2=ka"2x(log(1./(s+Ra)) — 1);
T3=(R*(1—ka"2xcos(alpha)”2/sin(alpha)))./(s+Ra);

F = —pi*xe0*(Vs—Vec) " 2x(R./s + ka"2x(log(300e—3./(s+Ra)) — 1) —
(R¥(1—ka"2xcos(alpha)“2/sin(alpha)))./(s+Ra));
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A4: Funktion multispeclC

function LS = multispecIC (inny)

%

%Funktion zur Minimierung des Fehlers fiir Fit

%

R = abs(inny (1
alpha = inny (2
esoff = inny (3);
boff = inny (4)

global biases;

global d;

global z;

s = z(69:end) + esoff;

lbias = biases + boff;

LS = 0;

for cnt = 1:14
F = —1xTipPlane(lbias (cnt), 0.15, R, s, alpha);
k=diff(F) ./ (z(2)—2z(1));

dfcurve=(17000/2/1800)xk;

LS = LS + sum( (d(cnt,70:end) — dfcurve) .° 2);

end
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B: Matlab Programm zur Auswertung der Starke

der Phantomkraft

T

%Bilder der Frequenzverschiebung ,

des Tunnelstroms

%und der Topographie importieren und anzeigen

%

E=dlmread (’>Si1117x7044 .df .sxm’ );

F=dlmread (’Si1117x7044.I.sxm’ );
G=dlmread (’Si1117x7044.z.sxm’ );
figure

imagesc (E);

figure

imagesc (F);

figure

imagesc (G);

Vi

%Matrizen umgestalten und df vs.

Vi

I plotten

Esubl5=E(1:256,4:256);
Fsubl5=F(1:256,1:253);
H=normxcorr2 (Esubl5 ,Fsubl5);
figure

imagesc (H);

%Esub=zeros (40%128,1);
Y%Fsub=zeros (40%128,1);
Esub=reshape (Esubl5 ,[] ,1);
%Esub=reshape (Esub15,40%128 ,1);
Fsub=reshape (Fsubl5,[] ,1);

figure

plot (Fsub,Esub,’blue.’,’markersize’ ,2);
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%I Werte
%als ein

finden , die kleiner bzw. gréfler

bestimmter Wert (hier 10e—10A) sind

EFxpoint=find (Fsub>10e —10);

%

%Plotten des df vs. I Graphen mit Trendlinie
Y%

figure

R=polyfit (Fsub,Esub,1);
plot (Fsub,Esub,’blue.’,’markersize’ ,2);

hold on

xvl=[0,—-3e—9];
yvl=xvl«R(1)+R(2);
plot (xvl,yvl,’red’);

hold off
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C: Maple Programm zur Berechnung der

Phantomkraft im Hudletmodell

2 0o
K = 2-3.1415-8.85-107'2.| — R (1 —sin(theta)) ! : (
z-(z+ R-(1 —sin(theta))) (1 ( ( theta N)
n| tan T
-In( z+R-(1 —sin(theta)) ) 1+ R-(cos(theta))2 )
L sin(theta)-(z4+ R-(1 — sin(theta) ) )

dKz = diff (K, z)

S 17000 (o101 s venand
2-1800 (dKz—2-1-10"-K)-1.5:150-10
0.05907983438 R* (1 —sin(0)) . 0.05907983438 R* (1 —sin(0))
7 (4R (1-5in(0))) z(z+R(1-sin(6)))’
0.05907983438

_ I B Rcos(e): ]
z4+R(1—sin(8))  sin(8) (z+R (1 —sin(8)))’

1.181596688 10° R* (1 —sin(0))
z(z+R (1 —sin(0)))

N 1 2[1_1815%688mq[_m(:m(lZs.n(e)) =
ln(lan( %9)) /
+ Rcos(e): ‘l
sin(8) (z+R(1—sin(B))) ,
(ﬂ‘a{f(subs(lR=5,10‘9. theta = %‘3.[4'5..‘.’:5‘|0_l0.L=300'10_6 ’m))

2.870359487 10"
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D: Die Phantomkraft auf Si(100)

In Abb. 7.1a) sind deutlich die Dimerreihen der Si(100) Oberfliche zu erkennen,
die von links oben nach rechts unten verlaufen. Die Oberfliche ist hauptséchlich
von Typ A und B Defekten durchsetzt. Die angelegte Spannung betrégt V,,=1,5'V.
Im oberen Teil von Abb.7.1a), A, wird auf den Tunnelstrom I geregelt. Im un-
teren Teil von Abb.7.1a), B, ist die Regelung ausgeschaltet und das Af Signal
wird bei einer Rasterung in konstanter Hohe aufgezeichnet. Fiir positive Span-
nungen Vj, ist das I Signal negativ. Die Dimerreihen zeigen keine Verringerung
der Frequenzverschiebung iiber den Dimeren, wie bei einer attraktiven Wechsel-
wirkung zwischen Spitze und Probe zu erwarten ist. Der Kontrast ist invertiert
und zeigt eine Erhchung der Frequenzverschiebung iiber Bereichen mit erhohten
Tunnelstrom, dhnlich zu den Messdaten der Phantomkraft in Kapitel 5 und 6.
In Abb.7.1b) ist fir a) die Af(/) Kurve aufgetragen, bei der Af mit stérker

Hz

Y ermittelt. Der

werdenden Tunnelstromen linear ansteigt. Es wurde Z=-0,51
»,Knick® der Messdaten bei geringen Tunnelstromwerten ist etwas, dass auf der
Si(111) 7x7 Oberfliche nicht beobachtet wurde. Weitere Messdaten miissen zei-
gen, inwieweit die elektronischen Eigenschaften der Si(100) Oberflache fir den
,Knick® in der Af(I) Kurve verantwortlich sind.

Im Folgenden wird der Abstand vermessen, der iiberwunden werden muss, um
zwischen repulsivem und attraktivem Kontrast zu wechseln. Das Experiment
entspricht dem aus Kapitel 5.1, Abb.5.5. D.h., die Oberfliche wird in Abb.7.2
im Modus konstanter Hohe abgerastert. Im Bereich A ist bei V,,=1,5V eine
Erhéhung der Frequenzverschiebung iiber den Dimeren zu beobachten. Im Be-
reich B ist V,,=0V und die Spitze wird sukzessiv an die Probe angenéhert bis
im Bereich C eine Verringerung der Frequenzverschiebung iiber den Dimeren zu
erkennen ist. Der Abstand zwischen dem Beobachten des repulsiven zum attrak-
tiven Kontrast betrigt ~390 pm. Es ist anzumerken, dass dieses Experiment auf
der Si(100) Oberflidche bei RT sehr schwer zu realisieren war und auch nicht mehr
reproduziert werden konnte. Dies lag u.a. daran, dass bei der Verringerung des
Spitze-Probe Abstandes die hohe Reaktivitidt der Probe zu massiven Spitzen-
wechseln gefiihrt hat.

In einem weiteren Experiment wurde schliellich versucht, die Abhéngigkeit zwi-
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Abbildung 7.1: a) z und Af Daten zur Demonstration der Phantomkraft auf Si(100).
In A ist Vi,=1,5V bei einer Aufnahme der Topographie (z(x,y,I =konst.)). In B
ist die Regelung ausgeschalten und V,,=1,5V. Die Dimerreihen erscheinen, wie zuvor
die Adatome auf Si(111)-7x7, repulsiv anstatt attraktiv. b) Af(I) Kurve fir die in
a), Bereich B, gezeigte Si(100) Oberfliche. Z=-0,51 E—K. RT Daten, 12,5nmx15nm,
A=~400pm, fo=18528 Hz.
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Abbildung 7.2: Topographie z und A f Daten zur Bestimmung des Abstandes zwischen
den beiden Kontrasten. Das Experiment ist gleich dem in Abb. 5.5 gezeigten Experi-
ment. A: Vi, =15V, B: V,,=0V, C: V,=0V und die Spitze ist um ~390 pm an die
Probe angenéhert. RT Daten, 10nmx12,5nm, A~ 400 pm, fy= 18528 Hz.

schen der Stérke der Phantomkraft und der angelegten Spannung V;, zu be-
stimmen. Daftir wurde zwischen den Spannungen V;, = [1,5V,1,0V,0,5V],
wihrend einer I und Af Aufnahme bei konstanter Hohe, gewechselt. Dies ist
in Abb.7.3a) gezeigt. In A ist V,, = 1,5V, in Bist V, = 1,0V und in C
ist Vo = 0,5V. Fiir die Spannungen V;, = 1,0V und V,, = 0,5V waren
die I Daten zu gering, um sie adiquat auswerten zu konnen. Fiir die Spannung
Vep = 1,5V konnte ein Z=-3,83 % bestimmt werden. Um hohere Stromwerte
fiir die geringeren Spannungen zu erhalten, miisste die Spitze ndher an die Probe
gebracht werden. Dies war allerdings aufgrund der Reaktivitéit der Probenober-
flaiche wieder nicht moéglich. Es 148t sich zusammenfassen, dass eine Kontrastin-
version auf der Si(100) Oberfliche zu beobachten ist. Allerdings ist eine weitere

Untersuchung der genauen Mechanismen auf dieser Oberfliche notwendig.
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Abbildung 7.3: I und Af Daten der Si(100) Oberfliche zur Untersuchung der
Abhéngigkeit zwischen = und Vg, A: V=15V (blau), B: V,,=1,0V (lila), C:
Vep=0,5V (griin). Fiir die Spannungen V;,=1,0V und V;,=0,5V waren die Tunnel-
stromwerte zu niedrig, um = zu bestimmen. Bei Vi,= 1,5V ergibt sich ==-3,83 I%i. RT

Daten, 15 nmx20nm, A~ 400 pm, fo=18528 Hz.
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