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Kurzfassung

In der modernen Festkorperphysik stofit man haufiger auf Fragestellungen, die ohne
detaillierte Kenntnis der atomaren Struktur von Oberflichen und ohne Verstdndnis
der Ursachen fiir diese Struktur nicht erkldrbar sind. Diese Dissertation liefert durch
Strukturaufkldrung eine detaillierte Kenntnis der atomaren Struktur sowohl von rei-
nen und adsorbatbedeckten Ge(103)-, Si(103)- und Si(115)-Flichen als auch von den
niedrigindizierten Flachen der bindren CuzAu- und AuzCu-Legierungen. Bei den hoch-
indizierten Oberflichen werden die Ursachen fiir das Entstehen der Struktur durch Be-
rechnung der elastischen Energie nach dem Modell von Keating aufgezeigt. Die Struk-
turaufkldrung wurde durch Rastertunnelmikroskopie und ergénzende Oberflichenrént-
genbeugungsmessungen durchgefiihrt.

Die Ge(001)-Fliche kann durch In-Adsorption vollsténdig in {103}-Flichen facet-
tieren. Es wurde beobachtet, dafi die reine Ge(103)-Oberfliche eine ebene (4x1)-
Rekonstruktion ausbildet; die reine Si(103)-Fliche hingegen ist nicht stabil. Beim
Bedampfen einer nominalen Si(103)-Fliche mit Elementen der III. und V. wurde fest-
gestellt, daBl In, Al, Ga und Bi die Si(103)-Fldche stabilisieren. Es entsteht jeweils
eine dhnliche (1x1)-Struktur, wie sie bereits bei Ge(103)(1x1)-In beobachtet und be-
stimmt wurde. Durch Berechnung der elastischen Energie der einzelnen Systeme nach
dem Modell von Keating konnten die Ursachen fiir das Entstehen der Rekonstruktion
- die Reduktion der Anzahl der freien Bindungen bei gleichzeitiger Minimierung der
Verspannungen in der Oberflédche - bestimmt werden.

Keating-Rechnungen deuteten darauf hin, dafl bei dem System Ga auf Si(001) ener-
getisch dhnliche Verhéltnisse vorliegen, wie bei In auf Ge(001). Tatsdchlich konnte
hier die Entstehung von Facetten beobachtet werden, allerdings besitzen diese eine
{115}-Orientierung. Es konnte ein Strukturmodell fiir die komplexe Si(001)(nx8)-Ga-
Rekonstruktion aufgestellt werden, welches auch die Entstehung der {115}-Facetten
erkldrt. Die reine Si(115)-Flidche weist eine (% ?)—Rekonstruktion auf. Dank der aus
den Keating-Rechnungen an den (103)-Flachen gewonnenen Erkenntnisse konnte ein
Strukturmodell aufgestellt und durch Oberflichenréntgenbeugungsmessungen bestéatigt
werden. Bei Adsorption von Ga entsteht dieselbe ”(4x1)”-Rekonstruktion, die bereits
auf den Facettenflichen der Ga-bedampften Si(001)-Probe beobachtet wurde.

Die Struktur von niedrigindizierten CusAu- und AuzCu-Proben wurde untersucht.
Es zeigte sich, daf bei den CugAu-Proben das Volumen in L1,-Struktur vorlag, wéhrend
es bei den AuzCu-Proben ungeordnet war. Die (001)- und (111)-Proben wiesen je-
weils eine (1x1)-Struktur auf, wihrend CuzAu(110) eine (1x2)- und AuzgCu(110) eine
(1x4)-Rekonstruktion aufwiesen. Die chemische Zusammensetzung der obersten La-
gen wurde bestimmt und es zeigte sich, daf§ bei AusCu eine starke Au-Anreicherung
in der obersten Lage vorliegt.



STM studies for structure determination of clean
and adsorbate-covered high-index semiconductor and
low-index CuAu alloy surfaces

Summary

In modern solid-state physics questions frequently arise that cannot be solved without a
detailed knowledge of the atomic structure of surfaces and a fundamental understanding
of these structures. This thesis provides details of the atomic structure of clean and
adsorbate-covered Ge(103)-, Si(103)- and Si(115)-surfaces and the low-index surfaces of
the binary CuzAu and AuzCu alloys. Calculations of the elastic energy using a Keating
model provide further insight about the high index surfaces. Structure determination
was done by scanning tunneling microscopy and supplementary surface x-ray diffraction
measurements.

Adsorption of In on the Ge(001) surface induce the formation of {103}-facets over
the entire surface of the sample. The clean Ge(103)-surface exhibits a (4x1) recon-
struction but the Si(103) surface is unstable. Deposition of group III and V elements
on a nominally Si(103) surface revealed that this surface can be stabilized by In, Al, Ga
and Bi. A similar (1x1) structure to that of Ge(103)(1x1)-In was found. Keating cal-
culations of the elastic energy revealed that the structures arise from the concomitant
reduction of the number of dangling bonds and minimization of surface stress.

The Keating calculations indicated that the system Ga on Si(001) is energetically
quite similar to In on Ge(001). Experimentally Ga-induced facetting of the Si(001)
surface was observed but the facet orientation was {115}. A structural model for the
complex Si(001)(nx8)-Ga reconstruction was derived which also explains the {115}
facets. The clean Si(115) surface was found to exhibit a (%?) reconstruction. A
structural model was derived from STM data by applying the knowledge aquired from
the Keating calculations on (103) surfaces and the model was confirmed by surface x-ray
diffracion measurements. Deposition of Ga produced the same ”(4x1)” reconstruction
as observed on the facets of the Ga-covered Si(001) surface.

The structures of a series of low-index CuzAu and AuzCu samples were measured
experimentally. It was found that the CuzAu samples had L1, bulk structure while the
AuzCu samples were disordered. The (001)- and (111)-samples were unreconstructed
whereas CuzAu(110) exhibits a (1x2) reconstruction and AuzCu(110) a (1x4) recon-
struction. The chemical composition of the upper layers was investigated and it was
found that AuzCu shows a strong Au-enrichment in the topmost layer.
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Kapitel 1

Einleitung

Forschung dient der Gewinnung neuer Erkenntnisse. Im Bereich der Experimentalphy-
sik werden hierzu systematisch Experimente durchgefiihrt, durch die entweder bislang
unbekannte Phénomene entdeckt oder die Ursachen fiir bereits entdeckte Phénomene
gefunden werden sollen. In der angewandten Forschung wird versucht, bereits gefun-
dene Phénomene in praktische Anwendungen, die auch auflerhalb der Laborumgebung
genutzt werden konnen, umzusetzen. Hierzu muf ein grundsétzliche Verstindnis dieser
Phé&nomene vorhanden sein. Dieses Verstdndnis zu gewinnen, ist Ziel der Grundlagen-
forschung.

Festkorperphysik und -chemie sind grundlegend fiir die Entwicklung neuer moder-
ner Technologien und Bauteile. Die Herstellung von Mikrochips oder Festkorperlasern,
wie sie heute industriell gefertigt werden, wire ohne die Ergebnisse der Grundlagenfor-
schung im Bereich der Festkorperphysik nicht denkbar. Durch ein Verstdndnis der
Festkorper ist es teilweise moglich, physikalische und chemische Eigenschaften der
Festkorper gezielt zu beeinflussen. Dieses material engineering findet viele Anwen-
dungen. Neben dem - heutzutage trivial anmutenden - Beispiel der Dotierung von
Halbleitern existieren diverse moderne Anwendungsbeispiele z.B. auf den Gebieten von
Hochtemperatursupraleitern oder Festkorperlasern.

Einen wichtigen Aspekt der Festkorper stellen ihre Oberflichen, bzw. allgemeiner
formuliert Grenzflichen zu einem anderen Material, dar. Bekannte Beispiele hierfiir
sind die heterogene Katalyse und das Auftreten der sogenannten Schottky-Barriere
an Metall-Halbleitergrenzflichen. Bei beiden Beispielen spielt die Struktur der Grenz-
fliche eine entscheidende Rolle. Aber auch in anderen Gebieten werden die Eigenschaf-
ten des Festkorpers durch die Struktur seiner Grenzflachen bestimmt. Im Zuge der
Miniaturisierung von elektronischen Komponenten und der Entwicklung von Quanten-
computern, bei denen Informationen im theoretischen Idealfall von nur einem Elektron
getragen werden sollen, sind die konventionellen Methoden der Erzeugung der notigen
kleinen Strukturen an ihre Grenzen gestofien. Mit konventioneller Lithographie kénnen
die - fiir Quanteneffekte notigen - Dimensionen von wenigen Nanometern nicht erreicht
werden. An diesem Punkt miissen neue Methoden zur Herstellung von Nanostruk-
turen gefunden werden. Neben den Methoden direkter Manipulation der Oberfliche
durch Rastersondenmikroskope oder durch neue Verfahren der Rontgenlithographie
werden auch Methoden untersucht, die auf Selbstorganisation beruhen. Ein bekann-
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tes Beispiel fiir diese Selbstorganisation sind Monolagen von organischen Molekiilen -
z.B. Alkanthiole - die auf Goldoberflichen wohlgeordnete periodische Strukturen aus-
bilden. Weitere Beispiele finden sich in der Halbleiterphysik bei der Erzeugung von
quantum dots oder quantum wells durch Wachstum von InAs/GaAs-Schichten oder
beim Wachstum von Germanium auf Si(001). Bei jedem dieser Beispiele ist eine de-
taillierte Kenntnis der atomaren Struktur der Oberfliche und insbesondere der hinter
der Selbstorganisation stehenden Kréfte, unabdingbar.

Aufgrund neuer und verbesserter Mefimethoden - wie z.B. Rastertunnelmikrosko-
pie und Oberflachenréntgenbeugung - ist es heutzutage moglich, detaillierte Infor-
mationen iiber die Struktur von Festkorperoberflichen auf atomarer Ebene zu er-
halten. Durch die in unserer Arbeitsgruppe vorhandene Moglichkeit, an einer Pro-
be sowohl Rastertunnelmikroskopie- als auch Oberflichenréntgenbeugungsmessungen
durchzufiihren, sind wir in der Lage, ein Strukturmodell fiir Oberflichenrekonstruk-
tionen auf atomarer Ebene zu erhalten. Durch die Rastertunnelmikroskopie wird die
lokale elektronische Zustandsdichte an der Oberfliche abgebildet. Hieraus lassen sich
auch Informationen iiber die geometrische Struktur gewinnen. Durch die direkte Ab-
bildung auf atomarer Skala kénnen mit Rastertunnelmikroskopie auch lokale Defekte
sowie nicht oder nur teilweise periodische Strukturen untersucht werden. Durch ei-
ne Analyse der Oberflichenrontgenbeugungsdaten 148t sich, im Falle einer periodisch
strukturierten Oberflache, die iiber alle Einheitszellen gemittelte atomare Struktur er-
mitteln.

Diese Arbeit befafit sich mit der Strukturaufkldarung bislang unbekannter Ober-
flichen. Der Schwerpunkt der Arbeit liegt in der Untersuchung von facettierten und
hochindizierten Germanium- und Siliziumoberflichen. Hierbei wurden die Untersu-
chungen an den (103)-Flachen von Silizium und Germanium und der Adsorption von
Adsorbaten der III. und V. Hauptgruppe auf diesen Fldchen, die von Gerald Falken-
berg im Rahmen seiner Doktorarbeit begonnen wurden, systematisch fortgesetzt. Die
Ergebnisse dieser Untersuchungen werden mit Berechnungen der elastischen Energie
von Oberflichen nach dem Modell von Keating verglichen. Es wurde ein weiteres Sy-
stem - Ga/Si(001)- untersucht, welches Parallelen zu dem Systen In/Ge(001) aufweist.
Durch die Ergebnisse dieser Untersuchungen motiviert, wurden die Si(115)- und die
Ga-bedeckte Si(115)-Oberfléche untersucht.

Der zweite Teil dieser Arbeit beschéftigt sich mit den Strukturen der niedrigin-
dizierten Oberflachen der binédren Legierungen CuzAu und AuzCu. Eine detaillierte
Kenntnis dieser Strukturen ist fiir weiterfithrende Experimente im Bereich der Nano-
strukturierung mittels elektrochemischer Rastertunnelmikroskopie und der Untersu-
chung selektiver Korrosion unabdingbar.

Diese Arbeit ist in 6 Kapitel gegliedert. Zusétzlich existiert ein Anhang, in dem
die in dieser Arbeit verwendeten Abkiirzungen und einige allgemeingiiltige Grundlagen
erldutert werden, die fiir einzelne Bereiche der vorgestellten Ergebnisse von Bedeutung
sind. Die weiteren Kapitel beinhalten folgendes:

o Kapitel 2, Verwendete Meflverfahren: kurze theoretische Beschreibung der im
Rahmen dieser Arbeit verwendeten Mefiverfahren LEED, RHEED, STM und
SXRD.



Kapitel 3, Experimentelle Grundlagen: Beschreibung des Aufbaus der verwende-
ten UHV-Apparatur und des Probentransportes.

Kapitel 4 Facettierung und hochindizierte Flachen: Darstellung der Experimen-
te und Ergebnisse der Untersuchungen an In/Ge(001), Ge(103), In/Ge(103),
Si(103), In/Si(103), Al/Si(103), Ga/Si(103), Bi/Si(103), Ga/Si(001), Si(115) und
Ga/Si(115).

Kapitel 5, Binédre Legierungen: Darstellung der Experimente und Ergebnisse
der Untersuchungen an CuzAu(001), CuzAu(110), CuzAu(111), AuzCu(001),
AuzCu(110), AuzgCu(111) und AuzCu-Filmen auf Glassubstraten.

Kapitel 6, Zusammenfassung und Ausblick: Zusammenfasssung der Ergebnisse
und Ausblick auf weiterfithrende Experimente.



KAPITEL 1. EINLEITUNG



Kapitel 2

Verwendete Mef3verfahren

In diesem Kapitel werden die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Mefiverfahren
LEED, RHEED, SXRD und STM kurz erlautert, so dafl ein Verstandnis der gezeig-
ten MefBdaten ermoglicht wird. Die Erlauterungen stellen nur eine Grundlage fiir das
Versténdnis dieser Mefimethoden dar, weitergehende Informationen lassen sich jedoch
vielen Lehrbiichern entnehmen. Eine ausfiihrliche Erklarung von Oberflichenréntgen-
beugung und viele Hinweise auf Literatur zu diesem Thema befinden sich in der Doktor-
arbeit von Oliver Bunk [1]. Ausfiihrliche Erlduterungen zur Rastertunnelmikroskopie
und Hinweise auf Literatur hierzu lassen sich den Biichern von R. Wiesendanger [2] und
S. N. Magonov [3] entnehmen. Eine kurze Einfiihrung des reziproken Raumes, der fiir
das Verstéandnis der beugenden Mefverfahren LEED, RHEED und SXRD unabdingbar
ist, findet sich im Anhang B.

2.1 Niederenergetische Elektronenbeugung
(LEED)

Bei der niederenergetischen Elektronenbeugung wird ein monochromatischer Elektro-
nenstrahl mit niedrigen Energien (10-500 eV) senkrecht zur Probenoberfliche einge-
strahlt. Die niedrigen Energien fithren zu einer geringen Eindringtiefe der Elektronen
im Bereich weniger Angstrom, so daf die MeBmethode sehr oberflichensensitiv ist. Die
an der Probe elastisch gestreuten Elektronen werden durch Nachbeschleunigen mittels
einer 4-Gitter-LEED-Optik auf einem Leuchtschirm sichtbar gemacht. Eine schemati-
sche Darstellung dieses Aufbaus ist in Abbildung 2.1 zu sehen.

Die qualitative Interpretation des LEED-Beugungsbildes ist einfach, das Beugungs-
bild stellt einen Schnitt entlang einer (007)-Ebene des reziproken Gitters der untersuch-
ten Probe dar. Dieses ldfit sich aus der sogenannten Ewald-Konstruktion ableiten:

Das reziproke Gitter einer Kristalloberfliche besteht, wie im Anhang B beschrieben,
aus Stdben. Die Menge der reziproken Gittervektoren gibt die mdglichen Positionen
der Beugungsreflexe wieder. Wird nun noch beriicksichtigt, dafl bei elastischer Streu-
ung der Betrag des Wellenvektors k; des einfallenden Elektronenstrahles gleich dem
Betrag des Wellenvektors ]Zf der gestreuten Welle ist, so konnen die Richtungen, in
denen Intensitédt vorhanden ist, geometrisch ermittelt werden. Um das Streuzentrum,

>
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Elektronen-
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung eines LEED-Experimentes. Das linke Bild
zeigt eine Seitenansicht eines LEED-Aufbaus. Ganz links ist die Elektronenkanone dar-
gestellt. Der Elektronenstrahl fallt senkrecht auf die Probe. Zwischen Elektronenkano-
ne und Probe befindet sich der Fluoreszenzschirm, auf dem die gebeugten Elektronen
sichtbar gemacht werden. Die Reflexpositionen auf dem Schirm kénnen mit Hilfe der
Ewald-Konstruktion bestimmt werden. Hierfiir wird um die Probe im reziproken Raum
eine Kugel mit Radius des Betrages des Wellenzahlvektors des einfallenden Elektronen-
strahls gezogen. Der reziproke Raum der Probe mit den Stangen wird genau um den
Wellenzahlvektor des Elektronenstrahles vom Streuzentrum verschoben dargestellt. Die
Reflexpositionen auf dem LEED-Schirm ergeben sich, indem die Schnittpunkte der Stan-
gen des reziproken Gitters der Probe mit der Ewald-Kugel vom Streuzentrum aus auf
den Schirm projiziert werden. In der rechten Abbildung ist derselbe Aufbau aus einer
anderen Blickrichtung dargestellt. Unter diesem Blickwinkel ist deutlich zu erkennen,
wie die Kriilmmung des Fluoreszenz-Schirmes die Kriimmung der Ewald-Kugel aufhebt,
so dafl eine verzerrungsfreie Abbildung eines Schnittes durch das reziproke Gitter der
Probe erzeugt wird.

also den Punkt auf der Probe, auf den der einfallende Elektronenstrahl trifft, wird im
reziproken Raum eine Kugel mit dem Radius gleich dem Betrag des Wellenvektors des
einfallenden Elektronenstrahles gelegt. Da der Betrag des Wellenvektors der gestreuten
Welle gleich ist, mufl dieser Wellenvektor ebenfalls auf der Kugelfliche enden. Der Ur-
sprung des reziproken Raumes (h=k=1=0) wird um lgz vom Streuzentrum verschoben.
Die Stédbe des reziproken Gitters der Probe, die der Menge der reziproken Gittervek-
toren entsprechen, geben die moglichen Beugungsreflexe wieder. Somit ist iiberall dort
Intensitét zu finden, wo die Stédbe des reziproken Gitters die Ewald-Kugel durchstof3en.
Die hier beschriebene Konstruktion ist in Abbildung 2.1 schematisch dargestellt.

Die Woélbung des Leuchtschirmes, auf dem die gebeugten Elektronen angezeigt wer-
den, entspricht ungefidhr der Wolbung der Ewald-Kugel, so daf} ein nahezu verzerrungs-
freier Schnitt durch die Stiabe des reziproken Gitters der Probe abgebildet wird. Durch
Variation der Energie der einfallenden Elektronen wird der Radius der Ewaldkugel
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variiert und somit festgelegt, welcher Bereich des reziproken Gitters abgebildet wird.
Hohere Energien lassen hoherindizierte Stébe sichtbar werden, entsprechen zusétzlich
noch hoéheren [-Werten.

Durch Aufnahme der Intensitdtsverlaufe an den einzelnen Reflexpositionen in Ab-
héngigkeit der Energie konnen - dhnlich wie bei der Oberflachenréntgenbeugung - durch
Rechnung Strukturmodelle der Oberflaiche verfeinert werden. Hierbei wird in einem
Optimierungsprozefl ein Ausgangsmodell iterativ solange variiert, bis sich die aus dem
Modell ergebenden Intensitédtsverlaufe den experimentell ermittelten dhneln. Diese
Rechnungen sind numerisch sehr aufwendig und wurden im Rahmen dieser Arbeit
nicht durchgefiihrt.

-
-

(001

- e T~~ (103

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Ewald-Konstruktion bei facettierten
Oberflichen. Das reziproke Gitter eines Kristalles ist mit dem Kristallgitter verkniipft,
so daf} eine Verkippung der Oberfliche, wie sie bei Facettenflichen vorliegt, zu einer
Verkippung des reziproken Gitters fithrt. Hier sind die Stangen des reziproken Gitters
einer (001)-, einer (103)- und einer (103)-Fliiche dargestellt. Die Abbildung verdeutlicht,
daB bei Variation der Energie des Elektronenstrahles, also Vergréerung des Radius der
Ewald-Kugel, sich die Reflexe von der verkippten Fliche (Durchstopunkte der Stangen
durch die Ewald-Kugel) mit anderer Geschwindigkeit bewegen, als die der (001)-Fliche.
Die Abbildung wurde der Doktorarbeit von Gerald Falkenberg [1] entnommen.

Die Periodizitaten der Oberfliche, sowie die Einheitszelle und die Gitterkonstan-
te der Probe konnen anhand des LEED-Bildes bestimmt werden. Bei Erhéhung der
Energie des einfallenden Elektronenstrahles werden immer mehr Reflexe mit hoheren
Indizes sichtbar und die Reflexe einer ebenen Oberfliche laufen alle auf den (0,0)-
Reflex zu. Das reziproke Gitter einer Flidche mit einer anderen Orientierung im realen
Raum besitzt auch im reziproken Raum eine andere Orientierung, da der Vektor in [-
Richtung senkrecht auf den beiden in der Oberflache liegenden primitiven Vektoren des
realen Raumes steht. Dieses ist in Abbildung 2.2 dargestellt. Somit hat eine Facette,
die einer verkippten Fliche entspricht, ein verkipptes reziprokes Gitter. Bei Variation
der Energie des einfallenden Elektronenstrahles laufen die von der Facette erzeugten
Reflexe alle auf den (0,0)-Reflex der Facette zu, wihrend die Reflexe der normalen
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung eines RHEED-Experimentes. Links ist die
Elektronenkanone dargestellt, die einen Strahl hochenergetischer Elektronen auf die Pro-
be, welche in der Mitte des Bildes dargestellt ist, schiefit. Auf der rechten Seite der
Abbildung ist der Fluoreszenzschirm gezeigt, auf dem die an der Probenoberfliche ge-
beugten Elektronen Reflexe erzeugen. Die Position der Reflexe wird durch die Ewald-
Konstruktion ermittelt. Hierzu wird um das Streuzentrum im reziproken Raum eine
Kugel mit Radius des Betrages des Wellenvektors des einfallenden Elektronenstrahls ge-
zogen. Dieses ist durch die leicht transparente Kugel in der Abbildung dargestellt. Der
Ursprung des reziproken Gitters der Probe wird an den Punkt gelegt, der im reziproken
Raum um einen Wellenzahlvektor des einfallenden Elektronenstrahles von dem Streuzen-
trum verschoben ist. Die Reflexpositionen auf dem Schirm ergeben sich nun, indem die
DurchstoBpunkte der Stangen des reziproken Gitters der Probe durch die Ewald-Kugel
auf den Fluoreszenzschirm projiziert werden. Es ist deutlich zu erkennen, dafi diese
Durchstopunkte auf dquizentrischen Kreisbogen liegen. Bei einer azimutalen Drehung
der Probe dreht sich auch das reziproke Gitter der Probe. Die DurchstofSpunkte liegen
dann nicht mehr auf Kreis- sondern auf Ellipsenbogen.
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Oberflache auf den (0,0)-Reflex dieser Oberflache zulaufen. Je stérker die Facette ge-
geniiber der Normalenrichtung der Oberflache - die auch die Richtung des einfallenden
Elektronenstrahles ist - verkippt ist, desto schneller bewegen sich die Reflexpositionen
bei Anderung der Energie. Anhand der Geschwindigkeit und Richtung des Wanderns
dieser Reflexe kann die Normalenrichtung der Facette bestimmt werden.

2.2 Hochenergetische Elektronenbeugung
(RHEED)

Bei der hochenergetischen Elektronenbeugung wird ein Elektronenstrahl mit Energien
zwischen 10 und 50 keV auf die Probe eingestrahlt. Nachbeschleunigen der gebeugten
Elektronen ist daher, im Gegensatz zu LEED, nicht erforderlich. Um trotz der hohen
Energien und dadurch bedingten Eindringtiefe von 100-1000 Angstrem oberflichen-
sensitiv zu bleiben, wird unter streifendem Einfall mit einem Winkel unter 5° gearbeitet.

In der schematischen Darstellung von RHEED in Abbildung 2.3 wird deutlich,
dafl Linien, die im reziproken Raum parallel sind, auf dem Leuchtschirm als dqui-
zentrische Kreishdgen abgebildet werden. Diese Kreisbogen werden als Laue-Kreise
bezeichnet und der innerste Kreisring, auf dem die Reflexe des direkt reflektierten
Strahles 0. Beugungsordnung zu sehen sind, als der 0. Laue-Kreis. Die Konstruktion
der Reflex-Positionen erfolgt, ebenso wie bei LEED, mit Hilfe der Ewald-Kugel. Um
das Streuzentrum wird im reziproken Raum die Ewald-Kugel mit Radius des Betrags
vom Wellenzahlvektor des einfallenden Elektronenstrahls gelegt. Der Ursprung des re-
ziproken Gitters der Probe wird auf den DurchstofSpunkt des direkten Strahls durch
die Ewald-Kugel gelegt. Die Durchstofpunkte der Stébe des reziproken Gitters der
Probe durch die Ewald-Kugel geben die Punkte, an denen Beugungsreflexe zu finden
sind und lassen sich, aufgrund der festgelegten Orientierung des reziproken zum realen
Raum, direkt auf den Leuchtschirm iibertragen.

Lauekre/is 1. Ordnung

ideal, eben T
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Abbildung 2.4: Darstellung des Einflusses der Oberflichenmorphologie auf das RHEED-
Bild. Die Abbildung wurde dem Lehrbuch von Henzler und Gépel [5] entnommen.
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RHEED bietet gegeniiber LEED zwei Vorteile. Zum einen kénnen, bedingt durch
den streifenden Einfall und die hohe Strahlenergie, Informationen {iber die Morphologie
der Oberfliche gewonnen werden, da der Strahl dreidimensionale Oberflichenstruktu-
ren wie Inseln durchdringt und diese das Beugungsbild beeinflussen. Abbildung 2.4
zeigt, wie sich das RHEED-Beugungsbild in Abhéingigkeit von der Oberflichenmor-
phologie verédndert. Zum anderen l&8t die Verwendung eines streifend einfallenden
Elektronenstrahles nahezu den gesamten Halbraum iiber der Probenoberfliche frei,
so daf} parallel zum RHEED weitere Analyse- und Praparationstechniken angewendet
werden konnen. Es ist zum Beispiel moglich, Ofen oberhalb der Probe anzubringen und
die Verdanderung des RHEED-Beugungsbildes wihrend des Wachstums zu beobachten
und somit gezielt bestimmte Rekonstruktionen auf der Probe zu erzeugen.

2.3 Oberflichenréntgenbeugung (SXRD)

Roéntgenbeugungsuntersuchungen sind aufgrund der nur geringen Wechselwirkung der
Rontgenstrahlen mit der Probe und der damit verbundenen hohen Eindringtiefe und
aufgrund der hohen Genauigkeit im Bereich von Bruchteilen von Angstrem ideal zur Be-
stimmung von atomaren Strukturen geeignet. Aufgrund der geringen Wechselwirkung
kann bei der theoretischen Beschreibung Mehrfachstreuung vernachléssigt werden, so
dafl die Berechnung von Beugungsbildern wesentlich einfacher mit einer kinematischen
Néherung erfolgen kann. Rontgenbeugungsuntersuchungen an Kristallen zur Bestim-
mung der Volumenstruktur werden schon seit vielen Jahren durchgefiithrt. Erst die
Entwicklung von Synchrotronstrahlungsquellen mit hoher Brillanz ermdglichte es je-
doch, Strukturuntersuchungen mit Réntgenstrahlen an Oberflichen durchzufiihren, da
zuvor das geringe Signal von der im Vergleich zur Gesamtzahl der streuenden Atome
geringen Anzahl streuender Oberflichenatome nicht auflésbar war. Fiir eine erhhte
Oberflichenempfindlichkeit wird bei der Oberflichenréntgenbeugung typischerweise ein
streifender Einfall mit Winkeln unter 0.5° verwendet. Es wird ein grofierer Bereich der
Probenoberfliche von dem Synchrotronstrahl beleuchtet, so daB als Ergebnis eine Uber-
lagerung der Beugung an allen beleuchteten Bereichen herauskommt. Somit kann aus
der Datenanalyse nur die iiber alle Bereiche gemittelte atomare Struktur bestimmt
werden.

Eine ausfiihrliche Beschreibung dieser Mefimethode ist in der Doktorarbeit von
Oliver Bunk [!] zu finden.

2.4 Rastertunnelmikroskopie (STM)

Die Rastertunnelmikroskopie ist ein Verfahren zur Abbildung von Metall- und Halb-
leiteroberflichen im realen Raum. Das Mefiprinzip wurde erstmals 1982 von Binnig
et al. [0] veroffentlicht. Es basiert auf dem quantenmechanischen Tunneleffekt und
ermoglicht die Abbildung von (halb-)leitenden Probenoberflichen auf einer atomaren
Léngenskala. Zunéchst soll hier die prinzipielle Funktionsweise der Rastertunnelmikro-
skopie, d.h. sowohl der experimentelle Aufbau als auch die grundlegenden Prinzipien
die die Messungen erlauben, erldutert werden. Anschliefend wird etwas ndher auf die
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theoretische Beschreibung des Tunnelvorganges eingegangen, da diese fiir die Interpre-
tation der in dieser Arbeit gezeigten STM-Bilder von Bedeutung ist.

2.4.1 Prinzipielle Funktionsweise

Der prinzipielle Aufbau eines Rastertunnelmikroskopes ist in Abbildung 2.5 dargestellt.

z-Piezo

x-Piezo

Abbildung 2.5: Schematische Darstellung eines Rastertunnelmikroskopes. Eine diinne
Metallspitze wird in die Ndhe einer (halb-) leitenden Oberfliche gebracht. Zwischen
Spitze und Probe wird eine Spannung (Up) angelegt. Der aufgrund des Tunneleffektes
flieBende Strom (I7) wird gemessen. Durch Variation der Spannungen an Piezokristallen
(Uz, Uy) 148t sich die Spitze iiber die Probenoberfliche bewegen. Der Abstand zwischen
Spitze und Probe kann ebenfalls durch eine Piezokeramik (U ) variiert werden.

Die Tunnelspitze ist iiblicherweise ein Metalldraht aus Wolfram oder einer Platin-
Iridium-Legierung, dessen eines Ende durch elektrochemische Verfahren angespitzt
wurde, so dafl ein moglichst geringer Spitzenapex, mit im giinstigsten Falle einem
einzelnen Atom direkt an der Spitze, entsteht. Eine neue Untersuchung von Naitoh et
al. [7], bei der wihrend der Aufnahme von STM-Bildern von einer Si(111)-Oberflache
gleichzeitig die Tunnelspitze durch ein Rasterelektronenmikroskop abgebildet wurde,
zeigt, dafl - zumindestens in der Untersuchung von Naitoh - Auflésung atomarer Struk-
turen nur dann moglich ist, wenn die Tunnelspitze nur ein einzelnes Atom direkt an
der Spitze hat. Die Spitze 13t sich iiber Piezokeramiken, entweder drei als Dreibein
angeordnet oder eine ”single-tube”-Keramik, sehr prézise in allen drei Raumrichtun-
gen durch Anlegen von Spannungen an die Piezokeramiken bewegen. Die Probe wird
der Spitze bis auf wenige Angstrom angenihert. Zwischen Spitze und Probe wird eine
Spannung im Bereich von wenigen mV fiir Metall-Proben und bis zu einigen Volt bei



12 KAPITEL 2. VERWENDETE MESSVERFAHREN

Halbleiter-Proben angelegt. Durch den quantenmechanischen Tunneleffekt fliefit ein
Strom in der Groflenordnung von nA zwischen Spitze und Probe. Dieser Tunnelstrom
ist, wie weiter unten in der theoretischen Beschreibung gezeigt wird, exponentiell vom
Abstand zwischen Probe und Spitze abhéngig. Die Richtung des Stromes héngt von
der Polaritéit der angelegten Spannung ab. Die Interpretation der Stromrichtung wird
ebenfalls im Abschnitt 2.4.2 gegeben.

Zur mathematischen Beschreibung wird ein rechtwinkliges Koordinatensystem so
gelegt, daf3 die x- und die y-Achse jeweils in der Probenebene liegen und die z-Achse
senkrecht zur Probe ist. Die Spitze kann durch Variation der Spannungen U, und U,
an den Piezokeramiken lateral in x- und y-Richtung iiber die Probe bewegt werden.
Uber Kalibrierungsmessungen kénnen die Piezospannungen direkt in Lingen umge-
rechnet werden. Der Abstand der Spitze von der Probe d kann durch Variation der
Spannung U, an der Piezokeramik verdndert werden. Im constant height-Modus wird
der Tunnelstrom Ir bei konstanter Piezospannung U, als Meflgréfle verwendet. Somit
wird die Funktion Ir(z,y) bestimmt. Dieser Modus hat den Nachteil, daf8 er nur dann
eingesetzt werden kann, wenn die Probenoberfliche iiber grole Bereiche sehr eben und
vollstéandig parallel zu der Ebene ist, die durch die x- und y-Bewegung der Piezoke-
ramiken definiert wird. Diese Probleme treten in dem constant current-Modus nicht
auf. Dieser Modus wird wesentlich hdufiger - und in dieser Arbeit ausschlieSlich - ver-
wendet. Hierbei wird iiber eine Regelelektronik der Tunnelstrom /1 konstant gehalten,
indem der Abstand zwischen Probe und Spitze durch Anderung der Piezospannung U,
variiert wird. Hierdurch wird die Funktion U, (x,y) bestimmt.

Werden bei der Betrachtung nur die geometrischen Effekte, die den Tunnelstrom
beeinflussen, betrachtet und die elektronischen Effekte vernachléssigt, so entstehen in
beiden Modi topographische Abbilder der Probenoberfliche, da beim constant height-
Modus der Tunnelstrom, der direkt vom Abstand der Probe zur Spitze abhéngt, und
im constant current-Modus die z-Position der Spitze, die den Abstand zwischen Pro-
be und Spitze direkt bestimmt, gemessen wird. Allerdings ist die Vernachléssigung
der elektronischen Effekte keinesfalls zuldssig und fiihrt in vielen Féllen zu falschen
Aussagen.

2.4.2 Theoretische Beschreibung

Eine exakte theoretische Beschreibung des Tunnelprozesses, die sdmtliche bei der Ra-
stertunnelmikroskopie auftretende Phénomene beschreiben kann, existiert nicht. Eine
Theorie fiir die Rastertunnelmikroskopie sollte in der Lage sein, bei gegebener Probe
und gegebener Konfiguration der Spitze den Tunnelstrom Ir(7,Ug) in Abhéngigkeit
von dem Ort der Spitze 7 und der angelegten Spannung zwischen Probe und Spitze
Ug, zu bestimmen. Ein Problem, welches eine solche Beschreibung verhindert, ist die
extrem komplizierte Wellenfunktion des Gesamtsystems, da diese von sehr vielen geo-
metrischen und elektronischen Groflen abhéngt und durch Beriicksichtigung der Spitze
auch sémtliche Symmetrien des Systems verloren gehen. Eine vollsténdige Theorie muf3
die Spitze einbeziehen, da nachweislich Wechselwirkungen zwischen Spitze und Probe
auftreten konnen. Allein die Modellierung einer Wellenfunktion fiir die Spitze ist nicht
ohne Weiteres moglich, da die exakte atomare Anordnung der am Tunnelprozefl betei-
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ligten Spitzenatome iiblicherweise nicht bekannt ist, sich wéhrend einer Messung sogar
dndern kann [7].

Um den Tunnelprozefl dennoch theoretisch erfassen zu kénnen, miissen stark ver-
einfachende Annahmen gemacht werden. Eine Moglichkeit, den Tunnelproze zu be-
schreiben, ist die Verwendung eines Transfer-Hamiltonoperators, der den Ubergang
eines Elektrons zwischen den Wellenfunktionen der Spitze und der Probe beschreibt.
Am einfachsten zu behandeln und wohl am héufigsten verwendet ist die Theorie, die
Tersoff und Hamann 1985 veroffentlicht haben [8]. Hierbei greifen Tersoff und Ha-
mann auf die Arbeit von Bardeen [9] zuriick, der durch Stérungsrechnung einen Aus-
druck fiir den Tunnelstrom zwischen zwei Metallelektroden, die durch eine Barriere
getrennt sind, erhielt. Der Tunnelstrom 148t sich in Abhéngigkeit des Uberlappes der
ungestorten Wellenfunktionen der beiden Elektroden schreiben. Unter den vereinfa-
chenden Annahmen, dafl die Tunnelspitze nur aus einem Atom besteht und nur die
s-Wellenfunktion dieses Atoms am Tunnelproze beteiligt ist, die Wechselwirkungen
zwischen Probe und Spitze vernachléssigt werden kénnen und die Spannung zwischen
Probe und Spitze gering ist, gelangen Tersoff und Hamann zu dem Ausdruck

Y / aF | W R, 7s)| S(BR(F) — B)

fiir den Tunnelstrom. Hierbei ist Wi, (k, 7s) die Wellenfunktion des i-ten elektronischen
Bandes der Probe in Abhéngigkeit von der Position der Spitze 7, E}D(E) die Energie
des i-ten Bandes der Probe und Er die Fermi-Energie. Summiert wird {iber sédmtliche
elektronischen Béander i. Diese Summe wird auch als lokale elektronische Zustandsdich-
te (LDOS, local density of states) p(7, Er) bezeichnet. Der Tunnelstrom ist also, unter
den angegebenen Vereinfachungen, direkt proportional zu der lokalen elektronischen
Zustandsdichte am Ort der Spitze. Diese lokale Zustandsdichte 1&8t sich berechnen.
Somit konnen mit Hilfe dieser Theorie STM-Bilder simuliert und anhand von gemes-
senen Bildern Riickschliisse auf die Zustandsdichte der Probe gezogen werden.

Eine schematische Darstellung des Tunneleffekts bei Halbleiterproben ist in Abbil-
dung 2.6 zu sehen. Die Einschréankungen, die von Tersoff und Hamann gemacht wurden,
um ihren Ausdruck fiir den Tunnelstrom zu erhalten, sind bei Experimenten mit Halb-
leiterproben nicht giiltig. Einerseits tragen sicherlich nicht nur die s-Wellenfunktionen
des vordersten Spitzenatoms zum Tunnelprozefl bei, vielmehr ist es sogar wesentlich
wahrscheinlicher, dafl p- oder auch d- und f-Wellenfunktionen den Hauptbeitrag zum
Tunnelprozef liefern. Andererseits kann die Annahme kleiner Spannungen zwischen
Probe und Spitze bei Halbleiterproben nicht gehalten werden, da das Fermi-Niveau fiir
nicht oder gering dotierte Halbleiter in der Bandliicke liegt und somit weder besetz-
te noch unbesetzte Zustdnde am Fermi-Niveau fiir den Tunnelprozel zur Verfiigung
stehen. Fiir Halbleiterproben werden Spannungen im Bereich von 0.5-3V verwendet.
Somit sind nicht nur Zustidnde direkt am Fermi-Niveau, sondern alle Zustinde im Be-
reich vom Fermi-Niveau bis zu dem Energieniveau, das durch Er + eUp gegeben ist,
am Tunnelprozefl beteiligt. Bei positiver Probenspannung Up sind das die unbesetzten
Zusténde der Probe im Bereich von Efr bis Er + eUp und bei negativer Probenspan-
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Abbildung 2.6: Schematische Darstellung des Tunneleffektes zwischen einer metalli-
schen Spitze (TIP) und einer Halbleiteroberfliche (Ge-SURFACE). In der Abbildung
a) liegt eine positive Spannung Up=1V an der Probe an, so dafl das Fermi-Niveau der
Probe gegeniiber dem der geerdeten Spitze abgesenkt ist. Auf der Halbleiterseite ist die
Zustandsdichte schematisch aufgetragen. Elektronen tunneln aus der Spitze in die unbe-
setzten Zustidnde der Probe (oberhalb des Gaps). Die Liange der Pfeile, die das Tunneln
der Elektronen darstellen, ist proportional zur Tunnelwahrscheinlichkeit. In Abbildung
b) liegt eine negative Spannung Up an der Probe an, so daf ihr Fermi-Niveau gegeniiber
dem der Spitze angehoben ist. Elektronen tunneln nun aus den besetzten Zustédnden
der Probe (im Valenzband unterhalb des Gaps) in die Spitze. Die Abbildung ist der
Veroffentlichung von P. Moulinas-Mata und J. Zegenhagen [10] entnommen.

it

Fermi level WW
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voltage

nung die besetzten Zustinde der Probe, wobei das Vorzeichen der Probenspannung zu
beriicksichtigen ist.

Selloni et al. [11] haben unter der Annahme, dafl keine Wechselwirkung zwischen
Spitze und Probe besteht folgenden Ausdruck fiir den Tunnelstrom gefunden:

Ep+eUp

]T(Fs,UB) X / dEpS(E—f-GUB)pP(FS,E)T(Fs,E, UB)

Er

Hierbei ist ps(E+eUg) die lokale Zustandsdichte der Spitze, pp(7s, E') die lokale Zu-
standsdichte der Probe am Ort der Spitze und T'(7s, E, Ug) die Ubergangswahrschein-
lichkeit der Elektronen zwischen Spitze und Probe. Diese ist deutlich energieabhéngig
und nimmt mit dem Abstand der Energie vom Fermi-Niveau deutlich ab.
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Die bisher préasentierten Ergebnisse entstammen alle Storungsrechnungen. Es exi-
stieren auch andere Theorien, die nicht auf Stérungsrechnungen basieren und Greens-
Funktionen verwenden [12, 13, 11]. Diese Theorien sind aufgrund des Greens-Formalis-
mus sehr komplex und in der Praxis nur schwer anzuwenden. Di Ventra und Pante-
lides [15] weisen auf den Bedarf leicht anzuwendender STM-Theorien ohne Stérungs-
rechnung hin, da Stérungsrechnungen in der Nédhe des Kontakts zwischen Spitze und
Probe nicht anwendbar sind. Gerade dieser Bereich wird aber durch Forschung im
Bereich der Transportphdnomene und der Herstellung von Nanodevices immer héufi-
ger untersucht. In ihrer Veroffentlichung [15] stellen Di Ventra und Pantelides eine ab
initio Theorie ohne Storungsrechnung oder Greens-Funktionen vor, durch die sie - bei
kleinen Spannungen zwischen Spitze und Probe - STM-Bilder berechnen kénnen.
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Kapitel 3

Experimentelle Grundlagen

In diesem Kapitel werden die experimentellen Grundlagen beschrieben, mit denen die
in dieser Arbeit aufgefithrten Messungen durchgefithrt wurden. Zunéchst erfolgt eine
kurze Beschreibung des UHV-Systems und anschliefend eine Beschreibung der Montage
verschiedener Probenarten.

3.1 Das UHV-System

Samtliche in dieser Arbeit beschriebenen Experimente wurden in der komplexen UHV-
Anlage durchgefiihrt, die in Abbildung 3.1 dargestellt ist.

Der schematische Aufbau der Anlage ist in Abbildung 3.2 zu sehen. Wie der Ab-
bildung zu entnehmen ist, besteht die Kammer aus sieben voneinander durch Ventile
abgetrennten Bereichen. Jeder dieser Bereiche hat ein eigenes Pumpensystem, so daf3
das Vakuum in jedem der Bereich unabhéngig von den anderen Bereichen aufrecht
erhalten werden kann. Im folgenden werden die einzelnen Bereiche der Anlage, in der
Schemazeichnung von rechts oben nach links unten fortlaufend, kurz erldutert:

In der Schleusenkammer befindet sich eine Transferstange, die die gleichzeitige Auf-
nahme von bis zu fiinf Proben- oder Spitzenhaltern erlaubt. Einer der Plédtze hat eine
Stromzuleitung, so daf3 ein Heizen der Probe an diesem Platz moglich ist. Auflerdem
befindet sich ein Flansch mit Blick auf die Proben in der Schleuse, so daf§ der Einbau
eines Ofens dort moglich ist. Zur Zeit befindet sich ein Sb-Ofen dort. Durch das kleine
Volumen der Schleusenkammer (40cm langes 63er Rohr) ist es moglich, die Schleusen-
kammer innerhalb von 8h mit Hilfe einer Turbomolekularpumpe (240 1/s) auf einen
Druck von < 5 x 10~®mbar zu bringen. Durch Ausheizen und lingeres Abpumpen
wird ein Basisdruck von < 1 x 10~'"%mbar erreicht.

In der Sputterkammer befindet sich ein kleines Magazin zur Aufnahme von zwei
Probenhaltern. Beide Plédtze sind mit elektrischen Kontakten ausgestattet, so dafl hier
ein Heizen der Proben moglich ist. Es ist ein Dosierventil eingebaut, iiber welches
Gas aus einer autark pumpbaren Gasleitung in die Kammer eingelassen werden kann.
Zusatzlich befindet sich eine Ionenkanone in der Kammer. Durch Einlassen von Argon
kann die Probenoberfliche durch Tonenbeschufl (sputtern) gereinigt werden. Es konnen
auch andere Gase, wie zum Beispiel Oy oder Hy zur Praparation von Proben eingelas-
sen werden. In kurzem Abstand zu den Probenplitzen (etwa 5cm) befindet sich ein

17
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Abbildung 3.1: Photo der komplexen UHV-Anlage. Die Bedeutung der einzelnen Be-
reiche der Anlage 1488t sich aus dem Vergleich mit der schematischen Darstellung in
Abbildung 3.2 entnehmen.

Schleuse

RHEED-TRAXS  gi.Li-

Detektor

RHEED
Elektronenkanone

78

Verdampfer- ST™

Transferstange zellen

/ Leucht- Transfer-

Manipulator ~ schirm kammer

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung der UHV-Anlage (als Aufsicht, modifiziert
aus [10]). Die sieben, voneinander durch Ventile getrennten, Bereiche der Anlage werden
im Text ndher beschrieben,
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Filament, welches z.B. zur Aufspaltung von Hy-Molekiilen zu atomaren H (cracken)
verwendet werden kann. Die Kammer wird von einer magnetisch gelagerten Turbo-
molekularpumpe (340 1/s) evakuiert. Zusétzlich kann mit Hilfe eines Titansublimators
Titan verdampft werden, um den Druck zu verbessern. Der Basisdruck der Kammer
liegt bei 1 x 10~ mbar.

Die nédchste Kammer besteht aus zwei Bereichen, dem Magazin und dem STM.
Im Magazin-Bereich ist Platz fiir bis zu 15 Probenhalter. Hier befindet sich ein kom-
merzielles LEED-System (Spectaleed, OMICRON), mit dem LEED-Untersuchungen
an den Proben durchgefiihrt werden konnen. Im STM-Bereich ist ein kommerzielles
OMICRON-STM eingebaut. Das STM ist fiir Raumtemperaturmessungen ausgelegt.
Zur Messung wird eine Wolframspitze verwendet. Diese ist an einem Piezodreibein
befestigt und 148t sich in situ mit Hilfe eines wobble sticks austauschen. Diese Kam-
mer wird von einer lonengetterpumpe (240 1/s) gepumpt. Zusétzlich ist auch in dieser
Kammer ein Titansublimator vorhanden. Der Basisdruck liegt bei 2 x 10~ mbar.

In der MBE befindet sich ein Manipulator mit einem Aufnahmeplatz fiir einen Pro-
benhalter. Dieser Platz hat einen elektrischen Kontakt, so dafl die Proben geheizt
werden konnen. Es befindet sich ein kleines thermisch isoliertes Kupferreservoir in
der Nihe diese Probenplatzes. Dieses Reservoir kann mit Hilfe von Zuleitungen durch
Durchflufl von fliisssigem Stickstoff gekiihlt werden und ist durch ein Kupferband mit
der Probenhalterung verbunden. In der MBE befinden sich insgesamt sieben Knud-
senzellen zum Bedampfen von Proben. Diese Zellen sind wassergekiihlt und mit Hilfe
von Thermoelementen kann die Temperatur der Ofen gemessen werden. Auferdem
existiert ein Si-Verdampfer. Ein Schwingquarz kann an die Aufdampfposition der Pro-
be gefahren werden, so dafl die Aufdampfrate der Ofen kalibriert werden kann. Ein
Quadrupol-Massenspektrometer erlaubt eine Restgasanalyse und ermdglicht eine He-
Lecksuche. Die RHEED-Elektronenkanone ist in der Kammer so angebracht, dafl das
RHEED-Bild wéhrend des Bedampfens angeschaut werden kann. Der Basisdruck der
Kammer liegt bei 4 x 10""mbar. Er wird von einer Ionengetterpumpe (400 1/s) auf-
recht erhalten. Zur weiteren Verbesserung des Drucks steht ein Titansublimator zur
Verfiigung. Auflerdem existiert ein Kiihlschild, welches mit fliissigem Stickstoff gefiillt
werden kann.

An der MBE-Kammer, durch zwei Ventile getrennt, befindet sich eine Turbomole-
kularpumpe (240 1/s), die ein kleines T-Stiick abpumpen kann. An dieses T-Stiick kann
eine Transferkammer angeschlossen werden. Die Transferkammern sind kleine autarke
Kammern, die jeweils von einer eigenen lonengetterpumpe gepumpt werden und ein Va-
kuum von etwa 5 x 10~ %mbar haben. Nach Anflanschen der Transferkammer wird das
Zwischenstiick ausgeheizt, und nach 10-12h wird ein Druck von 2 x 10~“mbar erreicht,
so dafl ein Transfer zwischen MBE und Transferkammer moglich ist. Die Transferkam-
mern haben einen Aufnahmeplatz fiir eine Probe. An einem Ende der Kammer befindet
sich ein Beryllium-Dom, in den die Probe hineinragt. Mit Hilfe dieser Transferkammern
konnen Proben, die in dieser Anlage préapariert und mittels LEED, RHEED und STM
charakterisiert wurden, unter Aufrechterhaltung des Vakuums, zur Oberflachenrént-
genbeugungsuntersuchung am HASYLAB transportiert werden. Wéahrend des Trans-
ports wird das Netzteil der Ionengetterpumpe durch eine Batterie versorgt. Oliver
Bunk hat im Rahmen seiner Doktorarbeit [1] eine Tieftemperatur-Transferkammer ge-
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baut, in der die Proben mit einem geschlossenen zweistufigen Helium-Kiihlkreislauf bis
auf 20K abgekiihlt werden konnen.

Ebenfalls an der MBE befindet sich eine Kammer, in der sich ein mit fliissigem
Stickstoff gekiihlter Si-Li-Detektor befindet. Diese Kammer wird durch eine Tonenget-
terpumpe (200 1/s) gepumpt und hat einen Basisdruck von 1x 10~*mbar. Der Detektor
kann iiber einen Linearantrieb in die MBE-Kammer gefahren werden, zusétzlich 168t
sich seine Position durch einen xy-Tisch variieren. Mit Hilfe dieses Detektors kann die
bei RHEED-Messungen erzeugte Fluoreszenzstrahlung detektiert werden. Der Detek-
tor und die Methode der RHEED-TRAXS werden in der Diplomarbeit von Henning
Riemenschneider [17] ndher beschrieben.

Die néchste Kammer ist wiederum in zwei Bereiche aufgeteilt. Zum einen enthélt
sie ein Magazin zur Aufnahme von 28 Proben- oder Spitzenhaltern, zum anderen wird
dort - im Rahmen der Doktorarbeit von Reinhard Kosuch - ein Tieftemperatur-STM
aufgebaut. Das STM und die Probe werden mit Hilfe eines mit fliissigem Helium
gefiillten Badkryostaten bis auf etwa 10K abgekiihlt. In das STM soll auch eine Heizung
eingebaut werden, so dafl Messungen bei variablen Temperaturen méglich sein werden.

3.2 Transfer der Proben

An die Proben selbst, die Befestigung der Proben und den Transport der Proben inner-
halb der UHV-Anlage werden einige Anforderungen gestellt. Da die Kombination der
Messungen von STM und SXRD an derselben Probe einen der grolen Vorteile unserer
Anlage und unseres Standortes auf dem DESY-Geldnde darstellt, mufl gewéhrleistet
sein, dafl die Proben auch mit beiden Mefimethoden untersucht werden kénnen.

Das in der Anlage vorhandene STM ist ein kommerziell von OMICRON erworbenes,
so daf} hierdurch die Abmessungen des Probenpléittchens vorgegeben sind. Die Pro-
ben selbst miissen moglichst fest mit dem Probenplédttchen verbunden sein, da sonst
zusétzliche Schwingungen bei der Messung im STM auftreten konnten. Um SXRD-
und RHEED-Messungen durchfiithren zu konnen, mufl der gesamte Halbraum iiber der
Probe frei sein, es diirfen keine Teile der Probenbefestigung iiber die Probenoberfliche
hinausragen. Auflerdem miissen die Proben wéhrend der Préparation geheizt werden
konnen und es muf ein elektrischer Kontakt zwischen Probe und Probenplattchen vor-
handen sein, da sonst keine STM-Untersuchungen durchgefiihrt werden koénnen.

In der Praxis haben sich hierfiir zwei unterschiedliche Befestigungsarten fiir unter-
schiedliche Proben bewéhrt. Diese beiden sind in Abbildung 3.3 dargestellt.

Metallproben sind 3-5mm hoch, so dafl sich an der Seite zwei Nuten hineinfréisen
lassen. Die Proben werden mit den Nuten vom Hersteller geliefert. Mit Hilfe zweier
diinner Tantal-Driahte (0.5mm), die durch die beiden Nuten gefiihrt werden und auf
dem Probenpléattchen mit Hilfe eines Punktschweifigerites festgepunktet werden, wird
die Probe auf dem Pléttchen fixiert. FEine direkte Heizung der Probe ist hier nicht
moglich, die Heizung mufl mit Hilfe eine Probenhalters erfolgen.

Halbleiterproben werden iiblicherweise aus diinnen (0.2-1mm) Wafern geschnitten
und es ist somit nicht einfach, Nuten in die Seiten einzufrdsen. Auflerdem werden,
insbesondere bei Silizium, wihrend der Prédparation wesentlich hohere Temperaturen
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Abbildung 3.3: Darstellung der verschiedenen Befestigungsmethoden fiir Halbleiter-
und Metallproben. Ganz links ist ein Aufbau mit einer Halbleiterprobe auf dem Proben-
plattchen dargestellt. Zur Veranschaulichung wurde der vordere Teil leicht transparent
gestaltet. In der Mitte ist der hintere Teil des Aufbaus nochmals dargestellt und die
wichtigsten Teile sind benannt. Ganz rechts ist die Befestigung einer Metallprobe auf
dem Probenplattchen zu sehen. Eine ausfiihrliche Beschreibung der Aufbauten ist im
Text zu finden.

bis zu 1200°C benétigt, was mit einer indirekten Heizung durch eine Heizwendel im
Probenhalter nicht erreicht werden kann. Der fiir diese Proben verwendete Aufbau ist
in Abbildung 3.3 links dargestellt. In das Probenpliattchen wird zunéchst ein kleines
Loch gebohrt und ein Tantalblock (10mm X 2mm x 3mm) aufgepunktet. Sowohl auf
den Tantalblock, als auch auf eine Tantalschraube werden kleine (10mm X 3mm X
0.05mm) Tantalbleche aufgepunktet. Am #uBeren Rand dieser Tantalbleche werden,
nur an der Kante, kleine Tantalstreifen (10mm x lmm x 0.05mm) aufgepunktet. Die
Tantalschraube wird durch das Loch im Probenpléttchen gesteckt und durch zwei Ke-
ramiken (AlyO3) gegeniiber dem Probenpléttchen isoliert und mit einer Tantalmutter
fixiert. Die Hohe der Keramiken bestimmt die Hohe des Schraubenkopfs iiber dem
Probenpléttchen und mufl der Hohe des Tantalblockes sehr genau angepafit werden,
um eine Verkippung der Probe gegeniiber der Ebene des Probenpléttchens - die eine
SXRD-Messung schwierig oder bei zu grofien Verkippungen sogar unmoglich macht -
zu verhindern. Anschliefend miissen die Seiten der Halbleiterprobe in einem Winkel
von etwa 20-40° angeschrigt werden. Dieses geschieht durch Feilen mit einer Dia-
mantfeile oder durch Schleifen mit einer AlyOs-Paste. Das Anschrigen wird solange
fortgesetzt, bis sich die Probe unter die aufgepunkteten Tantalstreifen schieben 1483t.
Durch die Federkraft dieser Tantalstreifen wird die Probe gut fixiert. Diese Art der
Montage ermoglicht einen direkten Stromflufl durch die Probe, indem eine Spannung
zwischen Probenplattchen und Tantalschraube angelegt wird. Dieses 148t sich mit den
verwendeten Probenhaltern realisieren.

Abbildung 3.4 zeigt den Aufbau der in der UHV-Anlage verwendeten Probenhalter.
Der Probenhalter ist ein Drehkorper. Der hintere Teil hat einen kleineren Auflendurch-
messer als der vordere. Hinten ist ein Pin und vorne sind drei Pins in Abstdnden von
120° angebracht. Diese dienen jeweils der Verriegelung bei der Ubergabe des Proben-
halters wihrend des Transfers. Im vorderen Teil wurde der obere Teil des Drehkérpers
entfernt, und es wurden zwei Nuten eingefrist, so daf eine Probenpléattchen aufgenom-
men werden kann. In dem aufgeschnittenen Probenhalter ist der innere Aufbau zu
erkennen. Durch den Probenhalter zieht sich eine Stange aus Tantal (Ta-Dorn), die
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Abbildung 3.4: Links ist ein Probenplittchen mit einer Halbbleiterprobe in den Proben-
halter eingesetzt. Rechts sind der Probenhalter und das Probenplédttchen in der Mitte
aufgeschnitten dargestellt, um den inneren Aufbau zu zeigen. Die wichtigsten Elemente
sind benannt.

an ihrem duferen Ende spitz zulduft und an ihrem anderen Ende in einem abgerun-
deten Ta-Block (Ta-Stempel) verschraubt ist. Der Dorn wird durch zwei Keramiken
gegeniiber dem Probenhalterkorper isoliert, und eine Edelstahlmutter fixiert die Kera-
mik an seinem Ende. Zwischen den beiden Keramiken befindet sich eine Edelstahlfeder,
die die vordere Keramik und damit auch den Stempel nach vorne driickt. Die Abmes-
sungen der Feder sind so gewéhlt, daf sie in keinem Fall Kontakt zum Dorn herstellen
kann. Wird ein Probenplédttchen mit dem Aufbau fiir eine Heizung durch direkten
Stromflul in den Probenhalter gesteckt, so driickt die Tantalschraube den Stempel
zuriick und die Feder sorgt fiir den Halt des Probenpldattchens im Halter. Mithilfe
eines wobble sticks kann das Probenplattchen zwischen Probenhalter und STM trans-
feriert werden. Um das Einfithren des Probenplattchens durch den wobble stick zu
erleichtern, ist der Stempel des Probenhalters vorne abgerundet.

Fiir Metallproben, die keine Moglichkeit zum Heizen auf dem Probenplattchen ha-
ben, wird ein modifizierter Probenhalter verwendet. Die Feder, der Stempel und die
vordere Keramik werden entfernt, der Dorn wird verkiirzt und auch auf der Innen-
seite mit einer Mutter fixiert. An dem verkiirzten Dorn wird ein moglichst langes
Tantalfilament befestigt. Das andere Ende des Ta-Filamentes wird in Kontakt mit
dem Probenhalterkorper gebracht, so daf§ ein Stromflufl zwischen dem Dorn und dem
Probenhalterkorper nur iiber das Ta-Filament moglich ist. Das Ta-Filament kann bis
etwas iiber 1000°C geheizt werden. Durch die Warmestrahlung kann somit das Proben-
pléattchen und auch die Probe auf 650-750°C erhitzt werden. Die Endtemperatur hangt
stark vom Abstand zwischen Filament und Probenplattchen ab. Ein Nachteil der indi-
rekten Heizung durch ein Filament im Probenhalter ist, dafl der gesamte Probenhalter
aufgeheizt wird. Zum einen werden dadurch Restgase aus dem Edelstahlkérper freige-
setzt, zum anderen dauert es einige Zeit, bis hohe Endtemperaturen erreicht werden
oder die Probe wieder Raumtemperatur erreicht. Ein Loch im Probenpléttchen, das
eine direkte Sichtlinie zwischen Filament und Probenriickseite erdffnet, beschleunigt
das Heizen und erlaubt etwas hohere Probentemperaturen.



Kapitel 4

Facettierung und hochindizierte
Flichen

In diesem Kapitel werden sowohl die Facettierung von niedrigindizierten Halbleiter-
oberflichen durch Adsorbate als auch hochindizierte Halbleiteroberflichen behandelt.
Bei den hochindizierten Halbleiteroberflichen werden die reinen Oberflachen ebenso
untersucht, wie das Verhalten dieser Flichen bei Adsorption von verschiedenen Ad-
sorbaten. Die einzelnen Gebiete sind so umfangreich, daf sie eigenstdndige Kapitel
darstellen konnten. Aufgrund der direkten experimentellen und thematischen Zusam-
mengehorigkeit werden sie hier in einem Kapitel zusammengefaft.

4.1 Einleitung

Das Hauptaugenmerk der Untersuchung von Halbleiteroberflichen lag fiir viele Jahre
auf den hochsymmetrischen niedrigindizierten (001)-, (110)- und (111)-Flachen. Die-
se sind technologisch leicht herzustellen und kommen in der Halbleiterfertigung zum
Einsatz.

Allerdings gab es auch Untersuchungen an hochindizierten Flachen. Olshanetsky et
al. untersuchten bereits 1981 die bei Raumtemperatur stabilen hochindizierten Ober-
flichen von Silizium [18] und Germanium [19] mit LEED. Tsong et al. untersuchten
1988 einige hochindizierte Si-Oberflichen mit Feldionenmikroskopie [20]. Struktur-
modelle der atomaren Struktur dieser Oberflichen alleine anhand von LEED- oder
Feldionenmikroskopie-Daten aufzustellen, ist jedoch kaum zweifelsfrei moglich.

Erst vor relativ kurzer Zeit begannen unterschiedliche Gruppen - mit unterschied-
lichen Motivationen -, sich intensiv mit hochindizierten Halbleiterflichen zu befassen.
Durch den Einsatz von STM und LEED-IV-Untersuchungen mit modernen Auswer-
tungstechniken sind die experimentellen Methoden, die zur Strukturaufklarung zur
Verfiigung stehen, deutlich verbessert worden. Weiterhin trugen die Verbesserung
der Vakuumtechnik und die damit einhergehende hohere Qualitdt der Proben dazu
bei, dafl kompliziertere Systeme prapariert und untersucht werden konnen. Baski
et al. veroffentlichten ihre Erkenntnisse tiber die Si(5 5 12)-Fldche [21], die Si(112)-
Flache [22], sowie - etwas spéter - ihre Untersuchung der stabilen hochindizierten

23
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Flachen zwischen (001) und (111) [23]. Gai et al. haben sich ausgiebig mit hochin-
dizierten Flichen von Ge und Si beschéftigt. IThre Erkenntnisse iiber Ge finden sich in
ihrer Veroffentlichung [24] und den darin enthaltenen Referenzen. Hu et al. untersuch-
ten die Si(337)- [25] und Kawamura et al. die Si(881)-Oberfliche [26]. Mankefors hat
ab-initio-Rechnungen an den idealen Si(112)- und Ge(112)-Flachen durchgefiihrt [27].

Eine Ubersicht iiber bereits untersuchte hochindizierte Flichen ist den stereogra-
phischen Dreiecken in den Abbildung 4.1 und 4.2 zu entnehmen. Ein grofler Teil der
Untersuchungen wurde erst innerhalb des letzten Jahres verdffentlicht.

Grundsatzlich kann bei hochindizierten Halbleiterflichen zwischen drei Erschei-
nungsformen unterschieden werden:

1. stabile, ebene Oberflaichen mit langreichweitiger Ordnung

2. Oberfldchen, die in mehr oder weniger periodische Abfolgen von unterschiedlichen
Facettenflachen zerfallen

3. rauhe, ungeordnete Oberflachen ohne lokale Ordnung

Die ersten beiden Erscheinungsformen eréffnen neue Moglichkeiten fiir die Oberfléchen-
physik. Stabile und ebene hochindizierte Oberflichen bieten neue, sich von den hoch-
symmetrischen Adsorptionspliatzen der niedrigindizierten Flachen deutlich unterschei-
dende Geometrien, die ein verdndertes Wachstum auf diesen Fliachen ermoglichen. So
bieten sich hochindizierte Oberflichen an, um epitaktisches Wachstum von Ge auf
Si - oder auch Si auf Ge - mit oder auch ohne surfactants zu erreichen. Omi und
Ogino haben die Selbstorganisation von Ge-Inseln auf hochindizierten Si-Oberflichen
untersucht [28]. Sie zeigen, wie sich die Form der Ge-Inseln durch unterschiedliche
Verspannungen auf Si(113) und Si(331) dndert. Hochindizierte Oberflichen, die in ver-
schiedene Facettenflichen zerfallen, bieten sich an, um an ihnen Nanostrukturierung
durchzufithren. Wenn die Abfolge der Facetten periodisch ist oder sich gar durch ei-
ne leichte Variation der Oberflichennormale verdndern 148t, so kann die periodische
Abfolge von Erhchungen als Unterlage fiir eine selektive Bedampfung der einzelnen
Facettenflachen verwendet werden und es kénnen somit z.B. ” Nanodrihte” gewachsen
werden [29]. Vescan et al. demonstrierten, dafi hochindizierte Facetten beim Wachstum
von Si und SiGe auf Si(001) entstehen konnen [30].

Interessant ist auch das Verhalten von Facettenfliche bei Adsorption. Die reine
Si(112)-Fliache besteht aus einer periodischen Abfolge von (111)- und (337)-Facetten
[22] und bietet sich daher an, als Substrat fiir die Erzeugung von Nanostrukturen ver-
wendet zu werden [31]. Ga-Adsorption stabilisiert jedoch die Si(112)-Fldche, so da8
die zuvor facettierte hochindizierte Flache nach der Adsorption eben ist [32], wihrend
H-Adsorption die Facettierung nicht aufhebt [33]. Interessant sind in diesem Zusam-
menhang auch die Untersuchungen der Ga-induzierten (nx1)-Rekonstruktion auf der
Si(112)-Flache [31]. In diesen Untersuchungen wird die Rolle der Verspannung der
Oberfliche, die durch die Ga-Si-Bindungen hervorgerufen wird, betont. Die gleichen
Effekte, die dort auftreten, finden sich auch bei der in dieser Arbeit untersuchten
(nx8)-Rekonstruktion von Ga auf Si(001) wieder. In einer weiteren Arbeit werden die
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Abbildung 4.1: Darstellung bereits untersuchter hochindizierter Si-Flidchen im stereo-
graphischen Dreieck (siehe Anhang C.1)
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Abbildung 4.2: Darstellung bereits untersuchter hochindizierter Ge-Fléichen im stereo-
graphischen Dreieck (siehe Anhang C.1).
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Verspannungen mit Hilfe eines eindimensionalen Frenkel-Kontorova-Modells beschrie-
ben [35]. Dieses Modell ist durchaus mit dem in dieser Arbeit verwendeten Keating-
Modell vergleichbar.

Eng verbunden mit den hochindizierten Oberfldchen ist die Facettierung niedrigin-
dizierter Flichen. Hierbei entstehen auf niedrigindizierten Oberflichen hochindizierte
Facettenflichen. Die Ursachen dieser Facettierung konnen sehr unterschiedlich sein.
Ein Beispiel fiir die Entstehung hochindizierter Facettenflichen ist das Wachstum von
Ge auf Si(001) [36] und das Wachstum von InAs auf GaAs(001) [37]. Bei beiden Sy-
stemen besteht ein grofler Unterschied zwischen den Gitterabstdnden von Adsorbat
und Substrat. Dieser Unterschied fithrt zu hohen Verspannungen, die bei héheren Be-
deckungen (> 3 ML) durch dreidimensionales Inselwachstum nach Vollendung eines

2-3 Lagen hohen wetting layers abgebaut werden [35]. Die hierbei entstehenden Inseln
haben pyramidale Form und sind im Falle von Ge/Si(001) von {105}- [30] und im Falle
von InAs/GaAs(001) je nach Wachstumsbedingungen von {101}- [39], {113}~ [10] oder

ebenfalls {105}-Fléchen [11] begrenzt.

Auch beim Bedampfen der Oberflichen mit Adsorbaten im Bedeckungsbereich un-
terhalb einer ML koénnen hochindizierte Facetten entstehen, so daf3 hier von adsorbat-
induzierter Facettierung gesprochen wird. Hierbei kénnen immer dann Facetten entste-
hen, wenn die freie Oberflichenenergie der adsorbatbedeckten hochindizierten Fliche
gegeniiber der adsorbatbedeckten niedrigindizierten Fliache deutlich abgesenkt ist und
zusétzlich ausreichend Energie fiir den Massentransport zur Verfiigung steht, der not-
wendig ist, um die hochindizierten Flachen zu erzeugen. Hierbei kann zwischen zwei
unterschiedlichen Arten der Facettierung unterschieden werden. Zum einen kénnen
Facettenflichen durch das Zusammenlaufen bereits vorhandener Stufen auf leicht fehl-
geschnittenen niedrigindizierten Oberflachen erfolgen. Ein bekanntes Beispiel hierfiir
ist die Facettierung von vizinalen Si(001)-Proben durch Adsorption von Au [12]. Es
wurde auch beobachtet, dafi Adsorption von Au einige hochindizierte Oberflichen des
Si-Kristalles stabilisiert [13]. Zur theoretischen Beschreibung des step bunchings auf
vizinalen Flachen wurde von Jeong und Weeks ein Modell vorgeschlagen, bei dem
die Facettierung hauptséchlich durch die kinetische Limitierung, die den notwendigen

Massentransport zur Bildung der Facettenflichen begrenzt, bestimmt wird [44]. Zum
anderen konnen die Facetten durch Umordnung des Substrates und Bildung neuer
Stufen entstehen, wie es bei dem System In/Ge(001) [15,16] der Fall ist.

Die in diesem Kapitel behandelten Systeme In/Ge(001) und Ga/Si(001) zeigen
deutlich die Abhéngigkeit der Stabilitdt von hochindizierten Fliachen von der freien
Oberflichenenergie, insbesondere bedingt durch die Anzahl der freien Bindungen pro
Einheitszelle und der Verspannung der Oberfliche. Auf die entscheidende Rolle, die
die Verspannung der Oberfliche bei der Ausbildung von Facetten spielt, wurde schon
von Salanon und Hecquet in ihren theoretischen Rechnungen [17] hingewiesen.

4.2 Facettierung: In/Ge(001)

Die Facettierung der Ge(001)-Oberfliche durch Bedampfen mit In wird in der Dok-
torarbeit von Gerald Falkenberg [1] ausfiihrlich beschrieben. Da diese Facettierung
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jedoch fiir das Verstandnis der (103)-Flache sehr niitzlich ist und das Zusammenspiel
von Reduzierung freier Bindungen und Erzeugung von Oberflichenverspannung durch
Adsorption als Beitrége zur freien Oberflichenenergie an diesem Beispiel deutlich wird,
soll dieses System hier beschrieben werden.

4.2.1 Praparation

Fiir die Préparation der In-induzierten {103}-Facetten auf Ge(001) wurden polierte
Ge(001)-Wafer mit einem Fehlschnitt von < 0.1° verwendet. Diese wurden in wie-
derholten Sputter-Anneal-Zyklen gereinigt, bis LEED, RHEED und STM eine reine
(2x1)-Rekonstruktion zeigten. Reines In (99.9995%) wurde aus BN-Tiegeln in ei-
ner Verdampferzelle verdampft. Die Aufdampfrate wurde durch den in der Kammer
vorhandenen Schwingquarz gemessen und anhand von STM-Bildern bei niedriger Be-
deckung kalibriert. Die Aufdampfrate lag im Bereich von 1 ML /min.

o
LIAS A$ In -Verarmung

500 <
(2x1)
N (nx4) {103} -Facetten
(nx4)
200 (5x4) \
(4x3)
[>D) (ZXZ)I (3 | @3 > Oin/ML
0 05 1.0 In-Bedeckung

Abbildung 4.3: Schematische Darstellung der bei Raumtemperatur stabilen Rekon-
struktionen der In-bedeckten Ge(001)-Oberfliche in Abhéngigkeit der Préparationspa-
rameter (In-Bedeckung und Probentemperatur). Der fiir diese Arbeit relevante Bereich,
in dem {103}-Facetten entstehen, ist farblich hervorgehoben.

Abbildung 4.3 zeigt eine schematische Darstellung der bei verschiedenen Prépa-
rationsbedingungen auftretenden Rekonstruktionen der Ge(001)-Oberfliche beim Be-
dampfen mit In. In dieser Arbeit werden die {103}-Facetten, die bei einer Bedeckung
oberhalb von 2/3 ML und bei Aufdampf- bzw. Anneal-Temperaturen von 250-500°C
entstehen, behandelt.

Es hat sich gezeigt, dafl in diesem Bereich der Préparationsparameter die Ge(001)-
Flache stets vollstandig in {103}-Facetten iiberfiihrt wird. Die Lénge, Breite und
Homogenitét der {103}-Facetten ist jedoch von den exakten Priaparationsbedingungen
abhéngig [18]. Das Aufdampfen bei erhohter Substrattemperatur liefert hierbei andere
Strukturen, als das Aufdampfen bei Raumtemperatur mit anschlieBendem Tempern.
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4.2.2 Strukturmodell der In-induzierten {103}-Facetten auf
Ge(001)

Zur Bestimmung der atomaren Struktur der In-induzierten {103}-Facetten auf Ge(001)
wurden umfangreiche STM-Untersuchungen verschiedener Préparationen bei unter-
schiedlichen Tunnelparametern durchgefiihrt. Eine ausfiihrliche Beschreibung dieser
Untersuchungen, die insbesondere den Facettierungsprozefl an diesem System erhellen,
ist in der Doktorarbeit von Gerald Falkenberg [1] im Abschnitt 9.2 gegeben. Hier sol-
len nur kurz die fiir diese Arbeit relevanten Ergebnisse aufgezeigt werden, ohne diese
ausfiihrlich zu diskutieren.
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Abbildung 4.4: STM-Bild eines Wachstumskeimes der In-induzierten Facettierung der
Ge(001)-Flache. An der Stufenkante zwischen zwei (5x4)-rekonstruierten Terrassen ha-
ben sich ein Krater und zwei Prismen gebildet, deren Seitenflichen durch {103}-Flichen
begrenzt sind. Die Achsenbeschriftung ist in Angstrom angegeben.

Abbildung 4.4 zeigt ein 300A x 300A groBes STM-Bild der In-bedeckten Ge(001)-
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Oberfliche. Das Bild zeigt den Beginn des In-induzierten Facettenwachstums auf der
Flidche. In der Abbildung sind zwei, durch eine Ge(001)-Einfachstufe getrennte, Terras-
sen mit Ge(001)(5x4)-In Rekonstruktion zu erkennen. Zusétzlich verlaufen auf beiden
Terrassen Doménengrenzen der (5x4)-Rekonstruktion. In der Mitte des STM-Bildes,
dort wo Stufenkanten und Doménengrenzen zusammentreffen, ist der Beginn der Fa-
cettierung der Ge(001)-Oberfliche durch In zu erkennen. Es ist ein Krater zu sehen,
der etwa 80A x 80A grof und etwa 12A tief ist. Am oberen und am rechten Rand
des Kraters sind prismenformige Erhebungen zu sehen, deren ldngere Seite ungefihr so
lang ist, wie die Kraterkante, wihrend die kiirzere deutlich kiirzer ist (20A bzw. 25A).
Die Lénge dieser kiirzeren Seite wird im folgenden Breite des Prismas genannt. Die
Breite und die Hohe des Prismas sind direkt voneinander abhéingig. Eine Auswertung
dieses Bildes und vieler weiterer Bilder zeigt, dal sowohl sdmtliche vier Seitenflichen
der Prismen, als auch sdmtliche Wande des Kraters aus Facettenflachen mit {103}-
Orientierung bestehen. Da der Verkippungswinkel der (103)-Fliache gegeniiber der
(001)-Ebene 18.4° betriigt, gilt ' tan 18.4° = Hohe. Die Kraterwand und die eine
Seite des Prismas gehen nahtlos ineinander iiber. Die Firste der Prismen verlaufen in
[010]- bzw. in [100]-Richtung. Es existieren also auch auf der facettierten Fldche noch
zwei Rotationsdoménen, die Symmetrie des Substrates bleibt erhalten. Das obere Pris-
ma befindet sich mit seiner Grundfliche vollstéandig auf der unteren, das rechte Prisma
vollstandig auf der oberen Terrasse.

Abbildung 4.5: Dreidimensionale Darstellung des in Abbildung 4.4 gezeigten Wachs-
tumskeimes. Sehr deutlich ist die periodische Rekonstruktion der {103}-Facettenflichen
zu erkennen. Das Bild zeigt einen 173A x 155A grofien Auschnitt. Die Hohendiffe-
renz zwischen dem First der Prismen und dem tiefsten Punkt des Kraters betriagt etwa
24Angstrom.

Bemerkenswert ist, dafl wihrend der Facettierung ein erheblicher Massentransport
stattfindet. Die Prismen bestehen aus Substrat(Ge)-Atomen, nur die oberste Lage sind
adsorbierte In-Atome. Die Substrat-Atome haben sich offensichtlich von ihren Sub-
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stratplitzen weg bewegt, so dafl ein Krater und anliegende Prismen entstanden sind.
Der Gewinn an freier Oberflachenenergie durch die Ausbildung der In-terminierten
{103}-Flachen mufl den Energiebedarf fiir den Massentransport iiberwiegen. Dieser
Energiebedarf ist wohl auch die Ursache fiir die relativ hohen Temperaturen und langen
Anneal-Zeiten, die benttigt werden, um eine vollstéindige Facettierung zu erreichen.

Abbildung 4.5 zeigt eine dreidimensionale Darstellung eines Ausschnittes aus Ab-
bildung 4.4. In dieser Darstellung sind die Facettenflichen - und insbesondere die
periodische Rekonstruktion auf diesen - deutlich zu erkennen. Durch Ausmessen der
Absténde zwischen den einzelnen Erhebungen auf der Facettenfliche wurde ermittelt,
daf diese eine (1x1)-Struktur aufweist.

Abbildung 4.6: Dreidimensionale Darstellung eines STM-Bildes einer vollsténdig {103}-
facettierten Ge(001)-Oberfliche. Die regelméfBige Anordnung der Prismen ist deutlich zu
erkennen. Das Bild zeigt einen 833A x 559A grofien Ausschnitt. Die Hohe der einzelnen
Prismen betriigt etwa 10A.

In Abbildung 4.6 wird eine dreidimensionale Darstellung einer vollsténdig durch In
facettierten Ge(001)-Oberfldche gezeigt. In diesem Ausschnitt sind beide Rotations-
domiinen zu erkennen. Der Abstand zwischen den einzelnen Prismen betriigt etwa 55A
und ist sehr regelmiBig. Die Hohe der Prismen betrigt 9.2A, die z-Achse ist in der
Darstellung stark iiberhoht. Die Linge der Prismen kann bis zu einigen 1000A reichen
und es wurden Doménen von iiber 2000A x 2000A beobachtet. Von entscheidender
Bedeutung fiir die vollstéindige Facettierung und das Ausbilden grofler Doménen ist der
Fehlschnitt der Proben. Schon Proben mit einem Fehlschnitt von 0.5° lieflen sich nicht
vollstandig und regelméfig facettieren. Abbildung 4.4 gibt bereits einen Hinweis auf
die Ursache hierfiir. Ein Fehlschnitt bedeutet jeweils eine héhere Stufendichte und da-
mit kleinere Terrassen des Ge(001)-Substrates. Da sich eine regelméafiige Facettierung
nur von einem Wachstumskeim ausgehend ausbilden kann und die Ausbreitung durch
die Terrassengrofle, auf der das erste Prisma entstanden ist, festgelegt ist, wird die
Ausbildung grofler Doménen durch das Enstehen vieler Wachstumskeime und kleiner
Terrassen verhindert.
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Abbildung 4.7: Strukturmodell der In-induzierten {103}-Facetten auf Ge(001). Die
linke Hilfte der Seitenansicht, der Aufsicht und der vergroflerten Einheitszellen sind
jeweils die ideale (103)-Fliche, die rechte Hélfte die In-terminierte (103)-Flidche. Die
Seitenansicht zeigt einen Blick in [010]-, die Aufsicht einen Blick in [001]-Richtung. Die
unterschiedliche Einfarbung der Ge-Atome gibt ihre Zugehorigkeit zu unterschiedlichen

(001)-Lagen wieder. Samtliche freien Bindungen des Germaniumsubstrates sind durch
die In-Atome abgesittigt.
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Durch die Kombination von STM-, LEED- und SXRD-Messungen konnte die Struk-
tur der In-induzierten {103 }-Facetten auf Ge(001) bestimmt werden [10]. In dem Struk-
turmodell bestehen die Facettenflichen aus idealen Ge{103}-Fléchen, auf denen sich in
jeder {103}-Einheitszelle zwei In-Atome so anlagern, dafl sdmtliche freien Bindungen
des Substrates abgeséttigt werden. Dieses Strukturmodell ist in Abbildung 4.7 darge-
stellt. Fiir eine ndhere Erlduterung der idealen {103}-Fliche sei auf den Anhang C.2.1
verwiesen. Kurz zusammengefafit besteht die (103)-Fléche aus einer Abfolge von klei-
nen (001)-Terrassen, die jeweils aus einem Terrassenatom mit zwei freien Bindungen
und einem Stufenatom mit einer freien Bindung bestehen, wobei die zweite Bindung
des Stufenatoms zur néchsthoheren (001)-Terrasse hin bindet. Die Stufen verlaufen
in [010]-Richtung. Die Einheitszelle ist 1 age(5.66 A) in [010]-Richtung und +/10/2
aGe(8.95 A) in [301]-Richtung lang. In jeder Einheitszelle werden zwei In-Atome so
angelagert, dafl sie zu zwei Atomen einer (001)-Terrasse und einem Terrassenatom der
nachsthoheren (001)-Terrasse gebunden sind.

Dieses Strukturmodell gibt einen Hinweis darauf, wie es zu einer solch starken Ab-
senkung der freien Oberflichenenergie kommen kann, daf3 die Energie fiir den Massen-
transport, der fiir die Facettierung notwendig ist, aufgebracht werden kann. Séamtliche
freien Bindungen der Facettenfliche, sowohl die des Substrates als auch die des Ad-
sorbates sind in dem Strukturmodell abgeséttigt. Wie Keating-Rechnungen gezeigt
haben (siche Abschnitt 4.7), ist die durch In auf der Ge(103)-Fliche hervorgerufene
Verspannung sehr gering.

4.3 Hochindizierte Flichen: Ge(103)

Zu dem Zeitpunkt, als das Strukturmodell fiir die In-induzierten {103 }-Terrassen aufge-
stellt wurde, existierten in der Literatur keine Veroffentlichungen iiber die hochindizier-
te Ge(103)-Flache. Die Tatsache, daf§ sich eine niedrigindizierte (001)-Fliche, welche
eine sehr niedrige Oberflichenenergie hat, vollstdndig in {103}-Facetten {iberfiihren
1a8t, deutet darauf hin, dafi die Oberflichenenergie der (103)-Fléche nicht wesentlich
hoher sein kann. Daher fiihrten wir Untersuchungen an reinen Ge(103)- und Si(103)-
Proben durch, um diese Vermutungen zu bestétigen und eine neue stabile hochindizier-
te Fléache zu finden. Zeitgleich mit diesen Experimenten wurden dhnliche Experimente
von Gai et al. [19] durchgefiihrt.

4.3.1 Praparation

In der Kristallwerkstatt des HASYLAB wurden von Frau G. von Appen aus einem n-
dotierten (Sb) Wafer 8mm x 4mm x 0.5mm grofie Ge-Proben mit (103)-Orientierung
geschnitten. Diese wurden dann durch wiederholte Sputter-Anneal-Zyklen gereinigt,
wobei die Temperaturen wihrend des Sputterns zwischen Raumtemperatur und 400°C
und wéhrend des Annealens zwischen 300°C und 680°C variiert wurden. Es zeig-
te sich, daf} eine Variation dieser Parameter keinen Einflufl auf die Struktur der rei-
nen Ge(103)-Fldche hatte. Es entstand jeweils eine (4x1)-Rekonstruktion, wie durch
LEED-Untersuchungen festgestellt wurde.
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4.3.2 Strukturmodell Ge(103)(4x1)

Zur Bestimmung der Struktur der Ge(103)(4 x 1)-Rekonstruktion wurden sowohl STM-
als auch Oberflichenréntgenbeugungsuntersuchungen durchgefiihrt.
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Abbildung 4.8: STM-Bild der reinen (4x1)-rekonstruierten Ge(103)-Oberfliche. Das
Bild wurde bei Ug=-2.05V und I7=0.7nA aufgenommen. Die Streifen der Rekonstruk-
tion verlaufen parallel zur [301]-Richtung Die Achsenbeschriftungen sind in Angstrom
angegeben.

In Abbildung 4.8 ist ein 2100A x 1600A grofies STM-Bild der reinen Ge(103)-
Oberfliche dargestellt. In der Abbildung sind mehrere Terrassen zu erkennen, auf
denen eine periodischen Aneinanderreihung von Streifen zu sehen ist. Diese Streifen
verlaufen im Bild von links unten nach rechts oben, was der [301]-Richtung entspricht.
Der Abstand zwischen zwei dieser Streifen betrigt 23A, also etwa 4age, wobei ag. die
Volumengitterkonstante von Germanium (5.66A) ist. Die Terrassen sind in der [301]-
Richtung wesentlich ldanger, als in [010]-Richtung. Auf keiner der Terrassen in der
Abbildung befindet sich eine Antiphasengrenze, die Terrassen sind jeweils von einer
(4x1)-Doméne bedeckt. Parallel zur [301]-Richtung verlaufen die Stufenkanten gerad-
linig und haben {iblicherweise eine Hohe von 1.8A, was zwei Ge(103)-Lagenabstéinden
entspricht (siche Anhang C.2.1). Die Stufen in [010]-Richtung sind nicht alle paral-
lel zur [010]-Richtung, eine eindeutige Vorzugsrichtung existiert hier nicht. Auch die
Stufenhohe variiert, es kommen sowohl Einfachstufen als auch Mehrfachstufen vor.
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Abbildung 4.9: Hochaufgelostes STM-Bild der Ge(103)(4x1)-Rekonstruktion. In der
Mitte des Bildes wurde wihrend der Messung die Probenspannung Up von -1.0V auf
+1.0V geédndert, so dafl unterhalb der Linie die besetzten und oberhalb der Linie die
unbesetzten Zusténde abgebildet werden. Der Tunnelstrom I7 wurde bei 1.5nA gehalten.
Die Achsenbeschriftung ist in Angstrgm angegeben.

Abbildung 4.9 zeigt einen 150A x 150A grofien Ausschnitt von Abbildung 4.8, der
mit kleinem Inkrement und hoher Auflésung aufgenommen wurde. Der untere Teil des
Bildes wurde bei Ug=-1.0V und Ir=1.5nA aufgenommen. Etwa in der Mitte des Bildes
wurde wahrend der Messung die Probenspannung auf Ug=+1.0V geéndert. Somit zeigt
der untere Teil des Bildes eine Abbildung der besetzten und der obere Teil des Bildes
eine Abbildung der unbesetzten Zusténde.

Anhand dieser Abbildung lassen sich einige Informationen iiber die atomare Struk-
tur der Ge(103)(4x1)-Rekonstruktion gewinnen. In der Abbildung sind zwei unter-
schiedlich hohe Terrassen zu erkennen, wobei die eine nur aus einem fehlenden Streifen
der (4x1)-Rekonstruktion auf der oberen Terrasse besteht. Die Streifen, aus denen die
Struktur bei niedrigerer Auflésung besteht, zeigen in den besetzten Zustdnden ein Zick-
Zack-Muster von Erhohungen, die etwa 1.6A erhoht dargestellt werden. Die Erhhun-
gen sind entlang der [301]-Richtung etwa 8.8A voneinander entfernt. Dies entspricht
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etwa der Liénge der Ge(103)-Einheitszelle in [301]-Richtung. Die in [010]-Richtung
versetzten Erhéhungen liegen in [301]-Richtung exakt zwischen zwei Erhthungen, der
Abstand in [010]-Richtung betrégt etwa 2.5A, wobei eine genaue Messung hier relativ
schwierig ist. Zwischen den erhéhten Reihen befinden sich zwei weitere Zick-Zack-
Reihen, die untereinander in Phase, in Relation zu dem Zick-Zack der erhéhten Reihe
jedoch phasenverschoben sind. Auf der tieferliegenden Terrasse ist ebenfalls ein Zick-
Zack-Muster zu erkennen.

In der Abbildung der unbesetzten Zusténde (im oberen Teil der Abbildung), ist zu
erkennen, dafl die erhchten Reihen ebenfalls ein Zick-Zack-Muster bilden. Allerdings
ist hier der Abstand der Erhohungen in [010]-Richtung auf etwa 7.5A angewachsen. Die
Erhohungen werden nicht mehr rund, wie in den besetzten Zustdnden, sondern leicht
elliptisch abgebildet. Die etwas lingere Achse der Ellipsen zeigt bei den Erhchungen
auf der im Bild linken Seite der Reihen parallel zur [110]- und bei den Erhéhungen
der rechten Seite parallel zur [110]-Richtung. Der Abstand der Erhéhungen in [301]-
Richtung betrigt weiterhin 8.8A. Die Erhohungen sind sehr ausgedehnt, so daf die
Struktur des niedrigeren Bereiches in der Abbildung der unbesetzten Zustdnde nicht
zu erkennen ist.
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Abbildung 4.10: Strukturmodell der Ge(103)(4x1)-Rekonstruktion. Das Strukturmo-
dell besteht aus einer ideal terminierten Ge(103)-Fliche, auf der in den grau unterlegten
Streifen jeweils eine Ge(103)-Doppellage aufgebracht wurde. Zusétzlich wurden an alle
dafiir geeigneten Stellen Ge-Adatome gesetzt. Hierdurch reduziert sich die Anzahl der
freien Bindungen in einer (4x1)-Einheitszelle von 24 auf 12.
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Anhand der STM-Untersuchungen wurde ein Strukturmodell aufgestellt. Dieses
ist in Abbildung 4.10 wiedergegeben. Das Modell basiert auf einer ideal terminierten
Ge(103)-Oberflache. Diese ist in der Abbildung durch Atome gebildet, die als Ge-
Atom 2. Lage bezeichnet werden. In dem grau unterlegtem Bereich wurde ein weitere
Ge(103)-Doppellage auf der ideal terminierten Oberfliche aufgebaut. Die Atome die-
ser Doppellage sind als Ge-Atome 1. Lage bezeichnet. Somit entsteht am linken Rand
eine aufsteigende und am rechten Rand eine absteigende Ge(103)-Stufe. Oben auf der
Doppellage sind an all den Positionen, an denen drei freie Bindungen der Ge-Atome
der Doppellage zueinander zeigen, Ge-Adatome eingefiigt. Diese sind im Strukturmo-
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dell als Ge-Adatom 1. Lage bezeichnet. In dem Bereich zwischen zwei aufgebrachten
Doppellagen sind ebenfalls Ge-Adatome an dquivalenten Positionen eingefiigt worden
(Ge-Adatom 2. Lage).

Diese Adatome konnen entweder als "normale” Adatome oder als "rebonded” Vo-
lumenatome verstanden werden. Die Konfiguration der freien Bindungen der Ge(103)-
Flidche, an der die Adatome in diesem Modell gesetzt wurden, entspricht genau der
einer Einfachstufe der (001)-Flache. Wenn bei dieser Stufe Atome an diesen Positio-
nen sitzen, spricht man von einem rebonded step [50]. In dieser Arbeit werden diese
Atome weiterhin als Adatome bezeichnet, da sie in dem Strukturmodell die selben
Positionen einnehmen, die die Adsorbatatome der III. und V. Hauptgruppe auf den
(103)-Flachen von Si und Ge einnehmen (vergleiche Abbildung 4.14).

Die Zick-Zack-Reihe in der Abbildung der besetzten Zustdnde wird hervorragend
durch die Positionen der Adatome auf der Doppellage beschrieben. In dem Bereich
zwischen den Doppellagen befinden sich zwei Zick-Zack-Reihen von Adatomen, die -
ebenso wie die Erhohungen in der Abbildung der besetzten Zustédnde - zueinander in
Phase sind, gegeniiber dem Zick-Zack auf der Doppellage jedoch leicht verschoben. In
der Abbildung der unbesetzten Zustinde werden offensichtlich nicht die Positionen der
Adatome wiedergegeben. Diese Tatsache deutet darauf hin, dafl ein Ladungstransfer
von den Randatomen der Doppellage zu den Adatomen hin stattgefunden hat. Ein
weiteres Indiz hierfiir ist, daf§ die Ausrichtung der freien Bindungen dieser Randatome
gut mit der Ausrichtung der ldngeren Achse der elliptisch dargestellten Erhéhungen
iibereinstimmt.

Die an dieser Struktur durchgefiihrten Rontgenbeugungsuntersuchungen bestéatigen
das Modell in groBlen Teilen. Insbesondere das Vorhandensein von Zick-Zack-Reihen
von Adatomen, sowohl auf als auch zwischen den zusétzlich aufgebrachten Doppellagen
wird durch die Daten bestétigt [51]. Das Modell, welches Gai et al. aus ihren Messun-
gen parallel zu diesem aufgestellt haben [19], konnte anhand der SXRD-Auswertung
widerlegt werden.

4.4 Adsorbate auf Ge(103)

Bei dem System In/Ge(001) treten {103}-Facetten mit einem Neigungswinkel von
18.4° zur (001)-Flache auf. Aufgrund der relativ kleinen Facettenflichen war es nicht
eindeutig moglich, deren Struktur direkt mit Oberflichenréntgenbeugungsmessungen
zu bestimmen. Zur weiteren Unterstiitzung des Modells sollte daher die In-bedeckte
Ge(103)-Flache untersucht werden. Zeitgleich haben Ji et al. Untersuchungen zur Ad-
sorption von Elementen der III. Hauptgruppe auf Ge(103) durchgefiihrt [52]. Hier-
bei fanden sie, daf In auf Ge(103) eine (1x1)-Struktur erzeugt, wihrend die (103)-
Oberflache bei Al-Adsorption in {105}- und bei Ga-Adsorption in {104}-Facetten
zerféllt. Gerald Falkenberg zeigte, dafl die Ge(103)-Flache durch Sb-Adsorption in
(113)- und (113)-Facetten zerfillt [4,53]. Unsere Untersuchungen zeigten ebenfalls ei-
ne (1x1)-Struktur der In-bedeckten Ge(103)-Fliche, unser Strukturmodell unterschei-
det sich von dem, welches Gai et al. aufgestellt haben [15]. Da sowohl Gai et al. als
auch wir zu dem Schlufl gekommen sind, daf§ das Strukturmodell der Ge(103)(1x1)-In
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Struktur ebenfalls fiir alle durch Adsorption von Gruppe III- und Gruppe V- Elemen-
ten hervorgerufenen (1x1)-Struktur der Si(103)-Fliche gilt, wird das Strukturmodell
im nédchsten Abschnitt ausfithrlich behandelt. In den weiteren Abschnitten iiber die
verschiedenen Gruppe I11/V-Adsorbate auf Si(103) wird nur noch kurz auf das Struk-
turmodell verwiesen.

4.4.1 In/Ge(103)

Zunichst wurde eine reine (4x1)-rekonstruierte Ge(103)-Fliche, nach dem in Abschnitt
4.3.1 beschriebenen Verfahren, prapariert. AnschlieBend wurden bei Raumtemperatur
etwa 3ML (1ML entspricht hier 3.94 x10'* Atomen/cm?, d.h. zwei Atome pro Einheits-
zelle, sieche Anhang A) Indium aufgedampft. Unter Beobachtung des RHEED-Bildes
wurde die Probe bei steigenden Temperaturen getempert. Bei etwa 200°C bildete
sich ein RHEED-Bild, welches auf eine (1x1)-Struktur der Oberfléiche hinweist. Tem-
pern bei Temperaturen bis 380°C lief} die (1x1)-Reflexe deutlich schérfer werden. Bei
hoheren Temperaturen um 520°C beginnt das In zu desorbieren und ein Tempern bei
570°C fiithrt zur vollstdndigen Desorption des Indiums und die (4x1)-Rekonstruktion
der reinen Ge(103)-Fliche bildet sich wieder aus.

Abbildung 4.11: LEED-Bilder der Ge(103)(1x1)-In Struktur. Das LEED-Bild zeigt
eine (1x1)-Struktur, bei der einige Reflexe an den durch Pfeile markierten Positionen
fehlen. Dieses Fehlen 148t sich durch eine Gleitspiegellinie entlang der [301]-Richtung,
also der Richtung der im reziproken Raum kiirzeren Einheitszellenseite, erkléren.

Abbildung 4.11 zeigt zwei LEED-Bilder der Ge(103)(1x1)-In Rekonstruktion. In
beiden Bildern ist der (0,0)-Reflex, der durch die Elektronenkanone verdeckt wird, in-
diziert, links ist zusétzlich der (1,1)-Reflex zur Orientierung markiert. Das LEED-Bild
zeigt eine (1x1)-Struktur, bei der jeder zweite Reflex entlang der im reziproken Raum
kiirzeren Einheitszellen-Richtung [301] fehlt oder zumindestens so wenig Intensitéit hat,
daf er in dieser Abbildung nicht zu erkennen ist. Die Position der fehlenden Reflexe
ist durch Pfeile in den beiden LEED-Bildern markiert. Die Intensitét der einzelnen
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Reflexe variiert mit der Energie, die Intensitdt an den mit Pfeilen markierten Punkten
ist jedoch stets wesentlich schwécher, als die der iibrigen Reflexe. Eine Erkldrung fiir
die Ausloschung dieser Reflexe wire das Vorhandensein einer Gleitspiegellinie entlang
der [301]-Richtung, wie sich sowohl aus dynamischen Rechnungen als auch einer kine-
matischen Ndherung ergibt [54]. Hierauf wird in der Diskussion des Strukturmodells

ndher eingegangen.
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Abbildung 4.12: STM-Bild einer vollstéindig mit In bedeckten Ge(103)-Flidche. Die
relative Hohe der einzelnen Terrassen ist in Einheiten eines Ge(103)-Lagenabstandes
angegeben. Eine Tendenz zu Mehrfachstufen ist erkennbar, es existieren jedoch auch
Einfachstufen. Das Bild wurde bei Ug=1.39V und I7=1.28nA aufgenommen. Die Ach-
senbeschriftungen sind in Angstrem angegeben.

In Abbildung 4.12 ist eine 1200A x 800A groBe Ubersichtstopographie der In-
induzierten (1x1)-Struktur der Ge(103)-Fliche zu sehen. Die Hohe der einzelnen Ter-
rassen, in Bezug auf die in dieser Abbildung niedrigste Terrasse am linken oberen
Bildrand, ist in Einheiten des Lagenabstandes der Ge(103)-Fliche (0.89A) angegeben.
Es ist eine deutliche Tendenz zur Bildung von Mehrfachstufen zu erkennen, wobei es
keine bevorzugte Stufenhche zu geben scheint. Die Stufenkanten verlaufen grob in
[010]- und [301]-Richtung, also entlang der Richtung der Einheitszellenvektoren. Die
Stufenkanten sind weder ausgesprochen gerade, noch sehr rauh. Die durchschnittliche
Terrassengrofie entspricht in etwa der, die auch auf der reinen Ge(103)-Fléche gefun-
den wurde. Die einzelnen Terrassen weisen relativ wenige Defekte auf, die meisten
in der Abbildung zu erkennenden Unregelméfligkeiten sind Abbildungsfehler bzw. ein
elektronisches Rauschen, welches dem Bild iiberlagert ist.
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Abbildung 4.13: Hochaufgelostes STM-Bild der Ge(103)(1x1)-In Struktur. In der
Mitte des Bildes wurde wihrend der Messung die Probenspannung Up von 40.93V auf
-0.93V gedndert, so dafl unterhalb der Linie die unbesetzten und oberhalb der Linie die
besetzten Zustinde abgebildet werden. Der Tunnelstrom I wurde bei 1.8nA gehalten.
Das Gitter verdeutlicht die (1x1)-Einheitszelle. Die Achsenbeschriftung ist in Angstrgm
angegeben.

In Abbildung 4.13 ist ein 75A x 75A groBes hochaufgelostes Bild der Ge(103)(1x1)-
In Struktur zu sehen. In der Mitte des Bildes wurde wéhrend der Messung die Polaritét
der Probenspannung Up gedndert. Im unteren Teil des Bildes werden die unbesetzten
und im oberen Teil die besetzten Zusténde abgebildet. Es wurde ein Gitter eingezeich-
net, dessen Maschen die (1x1)-Einheitszelle darstellen. Es ist deutlich zu erkennen,
dal die Halfte der Maxima der Abbildung der unbesetzten Zusténde exakt auf den
Kreuzungspunkten des Gitters liegt, die andere Hélfte befindet sich etwas links ober-
halb der Mitte der eingezeichneten Einheitszellen. Die Position der Maxima in der
Abbildung der besetzten Zustdnde befindet sich in der Einheitszelle in etwa in der
Mitte zwischen jeweils drei Maxima der Abbildung der unbesetzten Zustande. Die
einzelnen Maxima in der Abbildung der besetzten Zusténden sind nicht voneinander
unterscheidbar, wihrend ein deutlicher Unterschied zu den Maxima der Abbildung der
unbesetzten Zusténde besteht. Sowohl die Abbildung der besetzten, als auch die der
unbesetzten Zustédnde weist eine Gleitspiegelsymmetrie mit einer Gleitspiegellinie ent-
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lang der [301]-Richtung auf. Diese Richtung entspricht der (im realen Raum) lingeren
Seite der Einheitszelle.

4.4.2 Strukturmodell Ge(103)(1x1)-In

Anhand der im vorigen Abschnitt vorgestellten Informationen wurde ein Strukturmo-
dell fiir die Ge(103)(1x1)-In Struktur aufgestellt [55].

Gruppe I11/V-Elem.
Ge/Si oberste Lage
Ge/Si zweite Lage
dangling bond

(103) Einheitszelle

Gleitspiegellinie

[010]

[103]

[001]

Abbildung 4.14: Strukturmodell fiir die Ge(103)(1x1)-In Struktur. Das gleiche Struk-
turmodell gilt fiir die (1x1)-Strukturen, die durch Adsorption verschiedener Gruppe
IIT/V-Elemente auf der Si(103)-Fliche erzeugt werden (sieche Abschnitt 4.6). Das Mo-
dell weist eine Gleitspiegelsymmetrie beziiglich einer Gleitspiegellinie in [301]-Richtung
auf.

Das Strukturmodell ist in Abbildung 4.14 dargestellt und gilt fiir die Ge(103)(1x1)-
In-Struktur ebenso, wie fiir alle weiteren im Abschnitt 4.6 beschriebenen (1x1)-Struk-
turen, die durch Gruppe III/V-Elemente auf der Si(103)-Fliache erzeugt werden. Das
Modell besteht aus einer ideal terminierten (103)-Flache (vergleiche Anhang C.2.1)
auf der an allen Pliatzen der Oberfliche, an denen drei freie Bindungen zueinander
zeigen, ein Adsorbatatom gebunden ist. Dadurch werden samtliche freien Bindungen
der (103)-Fliache abgesittigt. Eine (1x1)-Einheitszelle des Substrates ist eingezeich-
net. Die gestrichelte Einheitszelle entspricht der Einheitszelle, die in Abbildung 4.13
eingezeichnet ist. Das STM-Bild wird dahingehend interpretiert, dal in den unbesetz-
ten Zustinden die leeren p,-Orbitale der nahezu sp?-hybridisierten In-Atome abgebil-
det werden. In diesem Strukturmodell bleibt die Gleitspiegelsymmetrie beziiglich der
[301]-Linie erhalten.
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Das Strukturmodell von Gai et al. ersetzt jedes zweite Adsorbatatom durch ein Sub-
stratatom, so daf} sich in [301]-Richtung jeweils [010]-Reihen von In- mit Reihen von
Ge-Atomen abwechseln. Dadurch betrédgt die Bedeckung der Oberfliche mit Indium
in ihrem Modell nur 0.5ML. Durch dieses Strukturmodell wird die Gleitspiegelsymme-
trie der Oberfliche gebrochen. Gai et al. begriinden ihr Strukturmodell damit, daf
ihre AES-Messungen eine Bedeckung von nur 0.5ML ergeben haben, ihre STM-Bilder
zwei unterschiedliche Erhebungen in der Einheitszelle zeigen und dafl die Gleitspie-
gelsymmetrie gebrochen sein mufl, da sie in ihren LEED-Bildern eine - zwar deutlich
abgeschwichte aber dennoch vorhandene - Intensitéit an den Positionen der durch die
Gleitspiegelsymmetrie ausgeloschten Reflexe gefunden haben. Hierzu kann festgestellt
werden, dafl eine eindeutige Bestimmung der Bedeckung durch AES-Messungen nicht
moglich ist oder zumindest einem groflen Fehler unterliegt. Auch wéhrend unserer
STM-Messungen sind Bilder entstanden, auf denen zwei unterschiedliche Erhohungen
pro Einheitszelle abgebildet wurden. Allerdings traten diese Abbildungen wesentlich
seltener auf, als solche wie sie in Abbildung 4.13 gezeigt werden, bei denen beide
Erhéhungen in der Einheitszelle identisch abgebildet wurden. Bei Betrachtung des
Strukturmodelles ist leicht festzustellen, dafi die leeren p.-Orbitale der Adsorbatatome
jeweils eine andere Richtung einnehmen. Wahrend die Orbitale in der im Strukturmo-
dell obersten Reihe von Adsorbatatomen in [110]-Richtung gekippt sind, sind die Orbi-
tale der darunterliegenden Adsorbatatomreihe in [110]-Richtung gekippt. Ein Kontrast
in der Abbildung kann durch Asymmetrien der Tunnelspitze hervorgerufen werden. So-
mit 148t sich eine unterschiedliche Abbildung bei gleichen Atomsorten verstehen, eine
gleichartige Abbildung - wie sie in den meisten Bildern gegeben ist - bei unterschiedli-
chen Spezies ist nicht sehr wahrscheinlich. Vielmehr wiirde stets ein Kontrast zwischen
den Indium- und den Germanium-Atomen erwartet werden. Weiterhin miiiten die Ge-
Atome in den besetzten Zusténden ebenfalls auf ihrer Position abgebildet werden, so
daB die Hélfte aller Atome in der Abbildung der besetzten Zusténde in Abbildung 4.13
auf den Gitterpunkten liegen miifite. Es wurden keine Doménengrenzen zwischen den
zwei moglichen Doménen des 0.5ML-Strukturmodelles gefunden, was ebenfalls darauf
hindeutet, dafl die unterschiedliche Abbildung ein Effekt der Tunnelbedingungen ist.
Die Autorengruppe um W. S. Yang, zu der sowohl Ji, als auch Gai gehoren, geht davon
aus, dafl bei Vorhandensein einer Gleitspiegelsymmetrie ein ganzes Netz von Reflexen
fehlen miiite [52]. Yang und Jona geben Bedingungen fiir die Ausléschung vor [56].
Diese Bedingungen konnen von einem dreidimensionalen System jedoch nicht erfiillt
werden. Sobald der Elektronenstrahl nicht exakt in der Gleitspiegelebene liegt - was bei
einem Einfallswinkel von nicht exakt 90° der Fall ist - wird die Intensitdt der Reflexe
zwar abgeschwicht, es entsteht jedoch keine vollstdndige Ausloschung [54]. Dies ent-
spricht den LEED-Bildern, die von Proben mit der Ge(103)(1x1)-In-Struktur gemacht
wurden.

Trotz der deutlichen Hinweise auf die Richtigkeit unseres Modells konnte das Modell
von Gai et al. nicht mit Sicherheit ausgeschlossen werden. Um zwischen den beiden
Modellen eindeutig unterscheiden zu kénnen wurde ein umfassender SXRD-Datensatz
aufgenommen. Dank des umfangreichen Datensatzes konnte eine eindeutige Struktu-
bestimmung durchgefithrt werden. Die Auswertung dieser Daten ergab, dafl das in
Abbildung 4.14 gezeigte Modell richtig ist [1,57].
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4.5 Hochindizierte Flichen: Si(103)

Da die Ge(103)-Fliche stabil und eben rekonstruiert ist, bestand die Hoffnung, da8
die Si(103)-Fliche ebenfalls stabil ist. In der Literatur wurde diese Flidche zu dem
Zeitpunkt dieser Untersuchungen noch nicht erwihnt.

4.5.1 Praiparation

Die Si(103)-Proben wurden - ebenso wie die Ge(103)-Proben - von Frau G. von Ap-
pen in der Kristallwerkstatt des HASYLAB hergestellt. Die 8mm x 4mm x 0.5mm
groflen Proben wurden auf den STM-Probenpliattchen so montiert, dafl ein Heizen
durch direkten Stromflufl durch die Probe moglich ist. Nach mehrtéigigem Ausgasen
der Proben bei steigenden Temperaturen bis 900°C im Vakuum wurden die Proben
zur Reinigung mehrmals fiir ca. 10-15 Sekunden auf Temperaturen von 1100°C erhitzt
und dann schnell auf 900°C abgekiihlt. Das Abkiihlen der Si(103)-Proben auf Raum-
temperatur erfolgte in einem Zeitraum von 1h. Die LEED-Bilder der so priaparierten
Si(103)-Oberfliche zeigten keine einheitliche Uberstruktur. Die Reflexe befanden sich
an Volumenpositionen und variierten sehr stark mit der Energie. Es waren teilweise
Facettenreflexe zu erkennen. Aus diesen Beobachtungen kann auf eine rauhe unrekon-
struierte Oberflache mit kleinen facettierten Bereichen geschlossen werden.

4.5.2 STM-Untersuchungen der Si(103)-Fliche

An den Si(103)-Proben wurden STM-Messungen durchgefiihrt. Das Bild, welches sich
bereits aus den LEED-Ergebnissen andeutete, wurde durch diese Messungen bestétigt.

In Abbildung 4.15 ist ein 400A x 300A groBes STM-Bild der reinen Si(103)-Ober-
fliche zu sehen. Entlang der Linien AA’, BB’ und C'C" wurden Schnitte durch das Bild
gelegt und die Hohenprofile entlang dieser Schnitte sind unter dem STM-Bild darge-
stellt. Die Si(103)-Oberflidche ist nicht eben rekonstruiert, sie weist eine Korrugation
von 5-10A auf. Dieses ist dem Hohenprofil AA” zu entnehmen. Bei genauer Betrachtung
der STM-Bilder ist festzustellen, dafl auf der Oberfliche kleine rekonstruierte Bereiche
existieren. Diese bilden in [010]-Richtung 50-250A lange und in [301]-Richtung 20-40A
breite Fldchen, deren Normale gegeniiber der (103)-Ebene zur [001]-Richtung hin ver-
kippt ist. Die Rekonstruktion auf diesen Flachen besteht aus Reihen von Erhohungen,
die voneinander einen Abstand von etwa 11-12A haben. Dieses ist im Hohenprofil BB’
zu erkennen. Teilweise schlieflen sich an diese Facettenflichen kleine Flachen an, die in
[101]-Richtung gegeniiber der (103)-Ebene verkippt sind. Der Winkel dieser Facetten
ist steiler und die Facettenflachen sind schmaler und wesentlich seltener zu beobachten.
Das Hohenprofil CC” zeigt die Verkippung der rekonstruierten Fliche gegeniiber der
(103)-Substratflache.
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Abbildung 4.15: Ein STM-Bild der reinen Si(103)-Oberfliiche. Die Abbildung entstand
bei Up=1,4V und I7=0.86nA. Unterhalb der Abbildung sind die Hohenprofile entlang
der Linien AA’, BB’ und CC’ dargestellt. Sowohl die Achsenbeschriftung des STM-
Bildes als auch die der einzelnen Hohenprofile liegt in Angstrem vor.
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4.6 Adsorbate auf Si(103)

Die Untersuchungen der In-Adsorption auf Ge(103) und der In-induzierten Facettierung
der Ge(001)-Fliache in {103}-Facetten haben gezeigt, dafl die freie Oberflichenenergie
der (103)-Fléche durch Abséttigung aller freien Bindungen deutlich herabgesenkt wird.
Daher konnte vermutet werden, dafi In eine ebene (1x1)-Struktur auf der Si(103)-
Fliche erzeugt. Allerdings zeigten Li et al., daB sich auf der Si(001)-Fliche durch
Adsorption von In bei Temperaturen iiber 550°C zwar {103}-Facetten bilden lassen,
eine vollstdndige Facettierung jedoch nicht erreicht werden kann. Dies zeigt, dafl die
energetischen Verhéltnisse des Systems In/Si andere sind, als die des Systems In/Ge.
Somit war vor den Experimenten nicht klar, ob bei Silizium eine vollstdndig eben re-
konstruierte (103)-Fliache durch In-Adsorption erzeugt werden kann. Ein wichtiger
Unterschied bei der Betrachtung der Systeme In/Si und In/Ge sind die unterschied-
lichen Gitterkonstanten von Silizium und Germanium. Da die Gitterkonstante von
Silizium deutlich kleiner als die des Germaniums ist, sollten anschliefend an das In-
Experiment noch andere Adsorptionsexperimente mit Elementen der III. Hauptgruppe
mit kleineren kovalenten Radien - also Al und Ga - durchgefiihrt werden. Zum Abschluf3
der Adsorptionsexperimente auf der Si(103)-Flache wurden Sb und Bi verwendet, zwei
Elemente der V. Hauptgruppe, die ebenso wie die Elemente der III. Hauptgruppe drei
kovalente Bindungen auf Halbleiteroberflichen eingehen kénnen. Damit sind diese
Elemente ebenfalls in der Lage sémtliche freien Bindungen der idealen (103)-Fliche
abzusédttigen. Hierbei zeigte sich, daBl durch alle aufgefiihrten Elemente bis auf Sb,
die Si(103)-Fliche stabilisiert werden kann. Es entsteht jeweils eine (1x1)-Struktur,
fiir die das gleiche Strukturmodell gilt, das bereits fiir die Ge(103)(1x1)-In Struktur
aufgestellt wurde.

Die Ergebnisse dieser Experimente werden in den folgenden Abschnitten kurz darge-
stellt und auf Besonderheiten der einzelnen Adsorbate wird hingewiesen. Anschlieflend
werden die Ergebnisse dieser Experimente zusammengefafit und miteinander vergli-
chen. Dabei werden auch die Ergebnisse der Ge(103)-Fliche herangezogen und es
werden Schluifolgerungen gezogen.

4.6.1 In/Si(103)

Zunichst wurde die reine Si(103)-Probe, wie in Abschnitt 4.5.1 beschrieben, prapariert.
Anschliefend wurde unter RHEED-Beobachtung In bei Temperaturen zwischen 400°C
und 500°C aufgedampft. Nach dem Aufdampfen von etwas mehr als 1ML entstand ein
scharfes (1x1)-RHEED-Bild. Die Probe wurde noch 1-2min bei gleicher Temperatur
nachgetempert. Das LEED-BIld zeigte ein (1x1)-Muster mit scharfen Reflexen ohne
Anzeichen von Facettenreflexen.

In Abbildung 4.16 ist ein 1000A x 600A grofies STM-Bild der In-terminierten
Si(103)-Oberflache gezeigt. In der Abbildung sind ebene Terrassen zu sehen. Die rela-
tive Hohe der einzelnen Terrassen ist in Einheiten des Abstandes zwischen zwei Si(103)-
Lagen (0.86A) angegeben. Die Stufenkanten zwischen den Terrassen sind etwas rauh,
zeigen jedoch deutliche Vorzugsrichtungen. Die Stufenkanten, die in der Abbildung von
links oben nach rechts unten verlaufen, folgen ungefihr der [301]-Richtung, wihrend
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Abbildung 4.16: STM-Bild einer mit In bedeckten Si(103)-Fliche. Die relative Hohe der
einzelnen Terrassen ist in Einheiten eines Si(103)-Lagenabstandes angegeben. Auffillig
sind die als Erhohungen abgebildeten Punktdefekte, die insbesondere die Stufenkanten
dekorieren. Das Bild wurde bei Ug=-1.79V und Ir=1.56nA aufgenommen. Die Achsen-
beschriftungen sind in Angstrgm angegeben.

die anderen Stufenkanten in etwa in [321]-Richtung verlaufen. Die Stufenkanten in
[321]-Richtung gehéren zu Einfachstufen, wihrend die Stufenkanten in [301]-Richtung
zu Mehrfachstufen gehoren. Das Vorhandensein von geraden Stufenkanten mit Vor-
zugsrichtung ist praparationsabhéngig. Es zeigte sich im Verlauf der Experimente, daf3
die Stufenkanten bei lingeren Temper-Zeiten eher einen geraden Verlauf zeigen. Auf
den Terrassen sind Punktdefekte zu erkennen, die in dieser Abbildung als Erhéhungen
zu sehen sind. Die Punktdefekte zeigen keine periodische Anordnung auf den Terras-
sen, es ist jedoch eine deutliche Dekoration der Stufenkanten durch die Punktdefekte
zu beobachten. Die exakte Dichte der Punktdefekte ist praparationsabhéngig, ein ein-
deutiger Zusammenhang mit der Temperatur oder der Bedeckung lief§ sich jedoch nicht
feststellen.

Die einzelnen Terrassen zeigen jeweils eine (1x1)-Struktur. Abbildung 4.17 zeigt
die (1x1)-Struktur und die charakteristischen Punktdefekte in der Abbildung der unbe-
setzten (links) und der besetzten (rechts) Zustéande. Beide Bilder wurden an derselben
Stelle der Probe aufgenommen. Die Positionen der Erhebungen der (1x1)-Struktur
verandern sich beim Wechsel der Polaritdt der Probenspannung ebenso, wie sie es bei
der Ge(103)(1x1)-In Struktur taten (Abbildung 4.13). Daher 148t sich das Strukturmo-
dell (Abbildung 4.14) direkt auf die Si(103)(1x1)-In Struktur iibertragen. Die Position
der Punktdefekte éndert sich beim Wechsel der Probenspannungspolaritit hingegen
nicht. Die charakteristischen Punktdefekte werden in den unbesetzten Zusténden als
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Abbildung 4.17: Hochaufgeldste STM-Bilder der Si(103)(1x1)-In Struktur. Das linke
der beiden Bilder wurde bei Ug=1.41V und 1.1nA aufgenommen, das rechte bei Ug=-
1.71V und 1.2nA. Auffillig ist die deutlich unterschiedliche Abbildung der Punktdefekte
als Locher bei den unbesetzten und als Erhebungen bei den besetzten Zusténden. Die
Achsenbeschriftung ist in Angstrom angegeben.

Locher und in den besetzten Zustédnden als Erhohungen abgebildet. Zusétzlich sind
in der Abbildung noch Punktdefekte zu sehen, die bei beiden Tunnelspannungen als
Locher zu sehen sind. Die Interpretation der charakteristischen Punktdefekte ist nicht
ganz eindeutig. Sicher ist, da} an der Position der Punktdefekte keine Indium-Atome
sitzen. Eine Erkldrung der Abbildungen besteht darin, dafl anstelle der In-Atome sub-
stitutionelle Si-Atome sitzen. Diese wiiren, im Gegensatz zu den sp?-hybridisierten
In-Atomen, sp®-hybridisiert und hitten noch ein Elektron in einem Hybridorbital, wel-
ches aus der (103)-Ebene herauszeigt. Die Abbildung als Loch in den unbesetzten
Zusténden deutet darauf hin, dafl an dieser Position keine unbesetzten Zustédnde in der
Néhe des Fermi-Niveaus vorhanden sind, so dal das Orbital vollstdndig besetzt sein
mufB. Dieses kann durch einen Ladungstransfer geschehen sein. Diese Interpretation
deckt sich mit der festen Position der Punktdefekte bei unterschiedlicher Polaritéat der
Probenspannung. Wie bereits erwdahnt ist die Si-Gitterkonstante deutlich kleiner, als
die des Germaniums, so daf zu erwarten ist, daf§ die Indiumatome, die auf der Ge(103)-
Fldche gut auf die Adsorptionspliatze pafiten, fir die Si(103)-Fliache etwas "zu grof”
sind, so daf} eine kompressive Verspannung der Oberflache auftritt. Diese Verspannung
kann durch die Punktdefekte abgebaut werden.

Eine Erkldrung der charakteristischen Punktdefekte, welche durch Locher in den
unbesetzten und Erhéhungen in den besetzten Zustéinden abgebildet werden, durch ein
einfaches Fehlen der Indium-Atome ist durch die Existenz der zweiten Sorte von De-
fekten, die sowohl in den besetzten als auch in den unbesetzten Zustdnden als Locher
abgebildet werden, unwahrscheinlich. Vielmehr 148t sich diese zweite Sorte von Defek-
ten durch das Fehlen eines Adsorbatatoms erkléren.
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4.6.2 Al/Si(103)

Als Ausgangspunkt der Priaparation wurde ebenfalls eine reine Si(103)-Probe, wie in
Abschnitt 4.5.1 beschrieben, préapariert. AnschlieBend wurde unter RHEED-Beobach-
tung Al aufgedampft. Die Temperaturen wurden hierbei zwischen 400°C und 550°C
variiert. Nach dem Aufdampfen von etwas mehr als 1ML entstand bei héheren Sub-
strattemperaturen wihrend des Aufdampfens ein scharfes (1x1)-RHEED-Bild. Die
Probe wurde noch 5min bei etwa 530°C nachgetempert. Das LEED-Bild zeigte ein
(1x1)-Muster mit scharfen Reflexen ohne Anzeichen von Facettenreflexen.
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Abbildung 4.18: STM-Bild einer vollstindig mit Al bedeckten Si(103)-Fliche. Die
relative Hohe der einzelnen Terrassen ist in Einheiten eines Si(103)-Lagenabstandes an-
gegeben. Die beiden eingezeichneten Pfeile geben die Vorzugsrichtungen des Verlaufes
der Stufenkanten wieder. Der obere Pfeil zeigt in [321]- und der untere in [301]-Richtung.
Das Bild wurde bei Up=-2.09V und Ir=1.21nA aufgenommen. Die Achsenbeschriftun-
gen sind in Angstrgm angegeben.

In Abbildung 4.18 ist ein 1000A x 600A groBes STM-Bild der Al-bedeckten Si(103)-
Fliache dargestellt. Auch diese Oberfliache zeigt relativ grofie ebene Terrassen, die eine
(1x1)-Struktur aufweisen. Die relative Hohe der einzelnen Terrassen in Bezug auf die
niedrigste im Bild abgebildete Terrasse ist in Einheiten des Si(103)-Lagenabstandes
(0.86A) eingezeichnet. Die Stufenkanten haben eindeutig zwei Vorzugsrichtungen, die
durch Pfeile in der Abbildung markiert sind. Der obere der beiden Pfeile zeigt in [321]-
und der untere in [301]-Richtung. Die Stufenkanten entlang der [321]-Richtung sind
wesentlich langer und begrenzen mehrheitlich Mehrfachstufen, wéhrend die kiirzeren
Stufenkanten entlang der [301]-Richtung zum groBten Teil Einfachstufen begrenzen.
Auffallig ist noch das nahezu vollstdndige Fehlen charakteristischer Punktdefekte, wie

sie bei der Si(103)(1x1)-In-Fldche gefunden wurden.
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Abbildung 4.19: Hochaufgelostes STM-Bild der Si(103)(1x1)-Al Struktur. Das Bild
wurde bei Up=-1.93V und 1.22nA aufgenommen. In der rechten unteren Ecke des Bil-
des ist eine (1x1)-Einheitszelle eingezeichnet. Die Achsenbeschriftung ist in Angstrom
angegeben.

Die (1x1)-Struktur auf den einzelnen Terrassen wird in dem 61A x 50A grofen
hochaufgelosten STM-Bild in Abbildung 4.19 deutlich. Die Struktur der Einheitszelle
148t sich direkt mit der Ge(103)(1x1)-In Struktur (Abbildung 4.13) vergleichen, so dafl
auch fir die Si(103)(1x1)-Al Struktur das in Abbildung 4.14 gezeigte Strukturmodell
angenommen wird.

4.6.3 Ga/Si(103)

Fiir die Praparation der Ga-bedeckten Si(103)-Fliche wurde eine reine Si(103)-Probe
nach dem in Abschnitt 4.5.1 beschriebenen Verfahren hergestellt. Auf diese wurde
unter RHEED-Beobachtung Ga aufgedampft. Bei Temperaturen von etwa 440°C ent-
stand nach dem Aufdampfen von etwas mehr als 1ML ein scharfes (1x1)-RHEED-Bild.
Das LEED-Bild zeigte ein (1x1)-Muster mit scharfen Reflexen ohne Anzeichen von Fa-
cettenreflexen. Ein Nachtempern der Probe war nicht notwendig.

In Abbildung 4.20 ist ein 1000A x 600A grofes STM-Bild der Ga-bedeckten Si(103)-
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Abbildung 4.20: STM-Bild einer vollstindig mit Ga bedeckten Si(103)-Fldche. Die
relative Hohe der einzelnen Terrassen ist in Einheiten eines Si(103)-Lagenabstandes an-
gegeben. Die beiden eingezeichneten Pfeile geben die Vorzugsrichtungen des Verlaufes

der Stufenkanten wieder. Der linke Pfeil zeigt in [010]- und der rechte in [301]-Richtung.
Das Bild wurde bei Up=-2.76V und Ir=1.45nA aufgenommen. Die Achsenbeschriftun-
gen sind in Angstrgm angegeben.

Fléache dargestellt. Die relative Hohe der einzelnen Terrassen in Bezug auf die niedrig-
ste im Bild abgebildete Terrasse ist in Einheiten des Si(103)-Lagenabstandes (0.86A)
eingezeichnet. Die Stufenkanten haben auch hier zwei Vorzugsrichtungen, die durch
Pfeile in der Abbildung markiert sind. Der linke der beiden Pfeile zeigt in [010]- und
der rechte in [301]-Richtung. Die Stufenkanten entlang der [010]-Richtung sind linger
und begrenzen mehrheitlich Mehrfachstufen, wiahrend die kiirzeren Stufenkanten ent-
lang der [301]-Richtung in dieser Abbildung ausschlieBlich Einfachstufen begrenzen.
Auch auf dieser Oberfliche treten im Gegensatz zur In-bedeckten Si(103)-Fliche kaum
Punktdefekte auf. Die hier auftretenden Punktdefekte zeigen nicht das charakteristi-
sche Verhalten beim Wechsel der Probenspannungspolaritét, welches die Punktdefekte
beim In zeigen.

In Abbildung 4.21 ist ein 57A x 45A grofies hochaufgelostes Bild der (1x1)-Struktur
auf den Terrassen zu sehen. In der Mitte des Bildes wurde wihrend der Messung
die Polaritdt der Probenspannung gewechselt, so dafl in dem unteren Teil des Bildes
die besetzten und in dem oberen Teil die unbesetzten Zustéinde der Probe abgebildet
werden. Zur Verdeutlichung der Positionen der Erhohungen in der Abbildung der
besetzten und der unbesetzten Zustéinde wurde dem Bild ein Gitter iiberlagert, dessen
Maschen eine (1x1)-Einheitszelle bilden. Es ist deutlich zu erkennen, dafi die Hilfte
der Erhohungen in dem oberen Teil des Bildes exakt auf den Gitterpunkten liegen,
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Abbildung 4.21: Hochaufgelostes STM-Bild der Si(103)(1x1)-Ga Struktur. In der Mitte
des Bildes wurde wéhrend der Messung die Probenspannung Up von -1.9V auf +1.9V
gedndert, so dafl unterhalb der Linie die besetzten und oberhalb der Linie die unbesetzten
Zusténde abgebildet werden. Der Tunnelstrom I wurde bei 1.5nA gehalten. Das Gitter
verdeutlicht die (1x1)-Einheitszelle. Die Achsenbeschriftung ist in Angstrom angegeben.

wéhrend die Erhohungen im unteren Teil sdmtlich innerhalb der Maschen liegen. Die
Maxima in dem oberen Teil des Bildes sind rund, wihrend die des unteren Teiles eine
ovale Form zeigen. Die Ahnlichkeit mit Abbildung 4.13 ist sehr groB, samtliche dort
beschriebenen Eigenschaften des Bildes finden sich auch hier wieder. Somit wird auch
hier das selbe Strukturmodell verwendet.

4.6.4 Bi/Si(103)

Die Praparation einer ebenen Bi-bedeckten Si(103)-Oberfliche mit (1x1)-Struktur be-
dingt eine besondere Vorgehensweise in der Préparation. Zunéichst wurde wiederum
eine reine Si(103)-Fléche prapariert. Anschlieendes Aufdampfen von Bi bei Tempera-
turen von 400°C bis 640°C fiihrte jeweils zu sehr rauhen unvollstéandig rekonstruierten
Oberflichen. Durch RHEED-Beobachtung der Probe wéhrend des Bedampfens wur-
de festgestellt, dafl bei Temperaturen iiber 580°C die Desorption iiberwiegt. Um der
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Probe einerseits geniigend Energie zum Ausbilden ebener Terrassen und andererseits
geniigend Bi zur Ausbildung der (1x1)-Struktur zur Verfiigung zu stellen, wurde bei
einer Temperatur von 600°C begonnen, Bi aufzudampfen. Die Probentemperatur wur-
de wihrend des Bedampfens langsam abgesenkt. Bei etwa 540°C erschienen die fiir
die (1x1)-Struktur typischen Reflexe im RHEED-Bild. Das Aufdampfen wurde fort-
gesetzt, bis die Reflexe ihre maximale Intensitét erreichten. Anschlieend wurde die
Probe noch fiir 5min bei 500°C nachgetempert. Das LEED-Bild der so préparierten
Probe war mit denen der durch Gruppe III-Elemente erzeugten (1x1)-Strukturen in
der Schirfe der Reflexe vergleichbar.
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Abbildung 4.22: STM-Bild einer vollstindig mit Bi bedeckten Si(103)-Fliche. Die
relative Hohe der einzelnen Terrassen ist in Einheiten eines Si(103)-Lagenabstandes an-
gegeben. Die Terrassen sind sehr unregelméflig und es treten keine Vorzugsrichtungen
der Stufenkanten auf. Nahezu alle Terrassen sind durch Einfachstufen getrennt. Das
Bild wurde bei Up=2.08V und I7=0.49nA aufgenommen. Die Achsenbeschriftungen
sind in Angstrgm angegeben.

Ein 1000A x 600A groBes STM-Bild der Bi-bedeckten Si(103)-Fliche ist in Ab-
bildung 4.22 gezeigt. In der Abbildung sind einige unterschiedlich grofle Terrassen zu
sehen. Diese Terrassen werden durch rauhe Stufenkanten begrenzt, die keinerlei Vor-
zugsrichtung zeigen. Die relative Hohe der Terrassen ist auch hier in Einheiten des
Si(103)-Lagenabstandes angegeben. Es ist zu erkennen, dafl fast ausschliefllich Einzel-
stufen auftreten. An einigen der Stufenkanten sind relativ hoch abgebildete Defekte zu
sehen. Diese konnten als Pinning-Center dienen, die eine Ausrichtung der Stufenkanten
oder ein Zusammenwachsen der einzelnen Terrassen verhindern.

Abbildung 4.23 zeigt ein 95A x 75A groBes STM-Bild der (1x1)-Struktur von Bi
auf Si(103). Das Bild wurde bei negativer Probenspannung aufgenommen, so daf§ die
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Abbildung 4.23: Hochaufgelostes STM-Bild der Si(103)(1x1)-Bi-Struktur. Das Bild
wurde bei Up=-1.39V und 1.65nA aufgenommen. Der Abbildung wurde ein Gitter
iiberlagert, dessen Maschen jeweils eine (1x1)-Einheitszelle darstellen. Die Abbildung
der besetzten Zustidnde auf dieser Oberfliche ist mit der Abbildung der unbesetzten
Zusténde der Gruppe IIT auf Si/Ge(103)-Proben vergleichbar. Die Achsenbeschriftung
ist in Angstrom angegeben.

besetzten Zustdnde der Probe abgebildet sind. Dem Bild ist ein Gitter iiberlagert,
wobei die Maschen des Gitters die Einheitszelle der Si(103)(1x1)-Bi Struktur dar-
stellen. Die Abbildung ist direkt mit der Abbildung der unbesetzten Zustdnde der
(1x1)-Strukturen die durch Gruppe III-Elemente auf der Si(103)- und Ge(103)-Fliache
erzeugt werden zu vergleichen (vergleiche Abbildung 4.13). Das deutet darauf hin, dafl
auch hier dasselbe Strukturmodell verwendet werden kann. Wahrend bei den Grup-
pe III-Elementen eine Konfiguration angestrebt wird, bei der eine sp?-Hybridisierung
vorliegt und sich drei Bindungen in einer Ebene ausbilden, wobei ein leeres p,-Orbital
iibrig bleibt, bilden die Gruppe V-Elemente bevorzugt drei Bindungen aus, die orthogo-
nal zueinander stehen. Die beiden restlichen Valenzelektronen befinden sich in einem
gefiillten ”lone pair”-Orbital. Dieses wird in der Abbildung der besetzten Zustédnde
direkt an der Position der Gruppe V-Atome abgebildet.

Abbildung 4.24 zeigt ein 260A x 200A groBes STM-Bild eines Bereiches der Bi-
bedeckten Si(103)-Fléche mit einer hohen Dichte von Stufen. Das Bild wurde bei
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Abbildung 4.24: STM-Bild der Si(103)(1x1)-Bi-Struktur. Die Aufnahme des Bildes er-
folgte bei Up=-1.33V und I7=1.22nA. In dieser Abbildung ist neben der (1x1)-Struktur
der Terrassen auch die atomare Struktur der Stufenkanten deutlich zu erkennen. Die
Achsenbeschriftung ist in Angstrem angegeben.

negativer Probenspannung aufgenommen, zeigt also die besetzten Zustdnde der Probe
und damit die Position der Bi-Atome. Im Gegensatz zu dem Ubersichtsbild, welches
zeigte, dafl die Stufenkanten auf grofler Skala keine Vorzugsrichtung zeigen, ist in dieser
Abbildung zu erkennen, dafi auf kleiner Skala dennoch bevorzugte Ausrichtungen der
Stufenkanten existieren. Die Stufenkanten in dieser Abbildung verlaufen mehrheitlich
in [321]- und in [301]-Richtung. Da das Bild auch an den Stufenkanten atomar auf-
geldst ist, lassen sich die einzelnen Richtungen exakt feststellen. Die in [321]-Richtung
verlaufenden Stufenkanten verlaufen genau entlang der Diagonalen durch die (1x1)-
Einheitszelle. Die Stufenkanten sind lang und gerade und begrenzen Mehrfachstufen.
Die Stufenkanten in [301]-Richtung hingegen begrenzen nur Einfachstufen. Uberall dort
wo ein doppelter Stufenabstand zwischen zwei benachbarten Terrassen besteht und ei-
ne Stufenkante parallel zur [301]-Richtung verlduft, ist stets eine kleine ein bis zwei
Atome breite Zwischenterrasse entstanden. Dies deutet darauf hin, dafl Einfachstufen
in [301]-Richtung energetisch besonders giinstig sind. Die Stufen sind ein Bestandteil
des Strukturmodells der Ge(103)(4x 1)-Rekonstruktion (vergleiche Abbildung 4.10).

Ein Vergleich der Vorzugsrichtungen der Stufenkanten mit den anderen hier vorge-
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stellten Systemen zeigt eine deutliche Ubereinstimmung. Die bei dem System Si(103)-
(1x1)-In aufgetretenen Stufenkanten entlang der [321]-Richtung verlaufen entlang ei-
ner Diagonalen durch die (1x1)-Einheitszelle. Diese Stufenkanten sind somit von der
Struktur her dquivalent zu denen, die in [321]-Richtung verlaufen, da diese Richtung
der anderen Diagonale durch die Einheitszelle entspricht.

4.7 Diskussion: III/V auf Ge/Si(103)

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Adsorptionsexperimente auf den hoch-
indizierten (103)-Fldchen von Germanium und Silizium zusammengefafit und es werden
Schluffolgerungen aus den Ergebnissen gezogen, die einen Hinweis auf die Stabilitdt
von hochindizierten Oberflichen geben.

Zunichst haben die Experimente gezeigt, dafl die reine Ge(103)-Fliche stabil und
eben rekonstruiert ist. Sie zeigt eine (4x1)-Rekonstruktion, deren Strukturmodell
durch eine periodische Abfolge von zwei unterschiedlich hohen Terrassen, die abwech-
selnd von einer auf- und einer absteigenden Ge(103)-Doppellagenstufe getrennt sind,
bestimmt wird. Sowohl auf der oberen als auch auf der unteren Terrasse existieren
Ge-Atome, die jeweils zu drei Ge-Atomen der ideal terminierten Ge(103)-Fldche bin-
den [51]. Gai et al. haben diese Flidche untersucht und fanden ebenfalls eine (4x1)-
Rekonstruktion. Sie stellten anhand ihrer STM-Untersuchungen ein anderes Struk-
turmodell auf. Dieses beinhaltet ebenfalls eine Abfolge von zwei Terrassen, die Re-
konstruktion auf den Terrassen unterscheidet sich jedoch erheblich. Die periodische
Abfolge der auf- und abwérts fithrenden Stufen entspricht einer periodischen Abfolge
von (216)- und (216)-Facetten. Gai et al. interpretieren die {216}-Facetten als gestufte
{113}-Fléachen und iibertragen das Strukturmodell der (113)-Oberfliche so auf diese
Rekonstruktion [19]. Ein Vergleich ihres Strukturmodelles mit SXRD-Daten [58] zeigt,
daB sich die Daten durch dieses Modell nicht wiedergeben lassen, es also nicht richtig
ist.

Die Si(103)-Fléche hingegen zeigt keine atomar ebene Rekonstruktion. Es entstehen
vielmehr kleine facettierte Bereiche und die Oberfliche weist eine Korrugation von etwa
10A auf. Ji et al. haben die Si(103)-Oberfliche mit LEED untersucht, konnten jedoch
keine Facetten beobachten [52]. Thre Schlufifolgerung, die Si(103)-Oberfldche sei eben
und bestehe aus grofien Terrassen, die nur anhand von LEED-Bildern aufgestellt wurde
bei denen sogar eine starke Energieabhéngigkeit der Reflexe beobachtet wurde, ist nicht
nachzuvollziehen. FEine starke Energieabhéngigkeit der Reflexe deutet vielmehr auf
eine rauhe Oberfliche hin. Ein kritischer Parameter bei der Praparation der Si(103)-
Proben ist die langsame Abkiihlrate, so dafl hier eventuell ein Grund fiir das Fehlen
von Facetten bei Ji et al. liegt. Somit liegen keine Hinweise vor, da8 die Si(103)-Fléche
eben und rekonstruiert ist.

Durch Indium wird auf der Ge(103)-Oberflache eine ebene (1x1)-Struktur erzeugt.
Das Strukturmodell besteht aus einer idealen Ge(103)-Fliche, auf der sdmtliche frei-
en Bindungen durch dreifach gebundene In-Atome abgeséttigt werden [55]. Demge-
geniiber steht ein Strukturmodell von Gai et al., in dem jedes zweite In-Atome in
der obersten Lage durch ein Ge-Atom ersetzt wird [15]. Eine kiirzlich durchgefiihrte
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SXRD-Messung konnte jedoch eindeutig die Richtigkeit des Modells aus Abbildung
4.14 belegen [57].

Experimente mit Al-, Ga- und Sb-Adsorption auf der Ge(103)-Oberflache zeigen,
daB die Elemente keine ebenen Fldchen mit (1x1)-Struktur erzeugen. Vielmehr zerfillt
die Ge(103)-Fliache in Facetten und zwar in {105} bei Al [52] | in {104} bei Ga [52]
und {113} bei Sb [53]. Eine Adsorption von Bi auf der Ge(103)-Flache wurde bisher
noch nicht durchgefiihrt.

Die Si(103)-Flache wird durch Adsorption von In, Al, Ga und Bi jeweils eben,
und es entsteht eine (1x1)-Struktur. Anhand von LEED- und STM-Untersuchungen
konnte gezeigt werden, dafl sowohl fiir die Gruppe III-Elemente Al, Ga und In [59]
als auch fiir das Gruppe V-Element Bi [00] dasselbe Strukturmodell gilt, wie fiir die
Ge(103)(1x1)-In Struktur. Ji et al. bestatigen mit ihren unabhéngig durchgefiithrten
LEED-Messungen die Existenz der durch Al, Ga und In induzierten (1x1)-Strukturen
[01]. Experimente mit Sb-Adsorption auf der Si(103)-Oberflidche zeigen, dafl sich hier-
durch die Si(103)-Oberfléache nicht stabilisieren la8t, sondern rauh bleibt und sich keine
ebene (1x1)-Struktur ausbildet.

Diese Ergebnisse werfen die Frage auf, ob das Rekonstruktionsverhalten anhand ein-
facher Modelliiberlegungen erklédrt werden kann und dadurch ein tieferes Verstédndnis
der treibenden Kréfte der Rekonstruktion gewonnen werden kann. Durch Totalener-
gierechnungen lielen sich die Energien der Rekonstruktionen der verschiedenen Ad-
sorbate auf den (103)-Oberflachen sicherlich berechnen. Totalenergierechnungen sind
jedoch sehr aufwendig und anhand des Ergebnisses ist zwar der energetisch giinstigste
Zustand zu erkennen, die Ursache, warum dieser Zustand so giinstig ist, geht jedoch
héufig in den komplizierten Rechnungen verloren.

Gerald Falkenberg hat in seiner Doktorarbeit [1] die Stabilitét anhand einfacher
geometrischer Betrachtungen untersucht. Abbildung 4.25 zeigt die Geometrie des Ad-
sorptionsplatzes auf der ideal terminierten (103)-Flache von Si und Ge. Er hat die
Geometrie des Adsorptionsplatzes mit den kovalenten Radien der einzelnen Adsor-
batatome in Verbindung gebracht und findet damit Hinweise auf die Schwichung der
Bindung bei den Elementen Al und Ga, deren kleiner kovalenter Radius die Ausbildung
von drei Bindungen auf Ge(103) erschwert. Bei Bi und Sb betrachtet er die Bindungs-
winkel, die bei Sb auf den (103)-Fldchen von Silizium und Germanium stérker von
dem angestrebten Winkel abweichen, als bei Bi. Anschliefflend stellt er fest, dafi die
Aussagekraft dieser Betrachtungen naturgeméfl sehr beschrankt ist.

Die Tatsache, dafl schon einfache geometrische Betrachtungen qualitativ richti-
ge Tendenzen angeben, deutet darauf hin, daf§ der Unterschied in der Stabilitdt der
(1x1)-Struktur bei den unterschiedlichen Adsorbaten auf Ge(103) und Si(103) weniger
durch elektronische als vielmehr durch geometrische Eigenschaften bedingt ist. Das
bedeutet, dafl der Anteil der elastischen Energie, der durch die Verspannungen des
Adsorbat-Substratsystems bedingt wird, den vermutlich entscheidenden Anteil an der
freien Oberflichenenergie, die fiir die Stabilitéat einer Rekonstruktion von entscheiden-
der Bedeutung ist, beitrigt.

Keating hat 1966 ein Modell zur Berechnung der elastischen Energie von kovalent
gebundenen Kristallen anhand der Atompositionen entwickelt [62] (siehe Anhang D).
Pedersen erweiterte dieses Modell und zeigte, dafl es sich auch auf Oberflichen von Si-
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Abbildung 4.25: Darstellung der Geometrie des Adsorptionsplatzes fiir Gruppe I11/V-
Elemente auf der (103)-Fléche. In a) ist die ebene Geometrie gezeigt (nach [1]). Der Kreis
mit Radius r stellt den Umkreis um das Dreieck dar, welches sich aus der Verbindung der
Mittelpunkte der Atompositionen der Oberflichenatome mit freien Bindungen ergibt. In
b) ist eine dreidimensionale Darstellung der Bindungsgeometrie gezeigt. Die Bindungen
sind durch die dickeren Linien dargestellt.

und Ge-Kristallen und auf Metalladsorbate der IV. Hauptgruppe (Pb, Sn) auf diesen
Oberflachen anwenden 148t [63,61]. Oliver Bunk konnte im Rahmen seiner Arbeit [!]
zeigen, dafl das Modell durch eine kleine Erweiterung sogar fiir Adsorbatatome der III.
und V. Hauptgruppe verwendbar ist.

Mit Hilfe des von Oliver Bunk geschriebenen SXRD-Datenauswerteprogrammes
"fit” wurden die Keating-Energien der theoretischen (1x1)-Strukturen verschiedener
Adsorbate auf den Germanium und Silizium (103)-Fldchen berechnet. Da nicht fiir alle
Adsorbate verldBliche Keating-Parameter vorliegen (siche Anhang D), wurden empi-
risch gewonnene Naherungswerte verwendet. Der absolute Wert der Keating-Energie
hat somit zwar nur eine sehr geringe Aussagekraft, die einzelnen Werte sind jedoch gut
miteinander vergleichbar. Fiir die Berechnung der Keating-Energien wurde jeweils eine
Einheitszelle periodisch fortgesetzt. Es wurden acht Substratschichten verwendet, von
denen fiinf wihrend der Minimierung der Keating-Energie zur Relaxation freigegeben
wurden. Fiir alle Systeme, bis auf die Tests des Strukturmodelles von Gai et al., wurde
wéahrend der Minimierung der Keating-Energie die Gleitspiegelsymmetrie des Systems
erhalten.

In Tabelle 4.1 sind die einzelnen untersuchten Adsorbat-Substrat-Systeme mit den
errechneten Keating-Energien aufgelistet. Die Systeme sind nach steigender Keating-
Energie sortiert. Die Tabelle 148t sich in mehrere Bereiche unterteilen. Die Syste-
me In/Ge(103), Bi/Si(103) und In/Si(103) haben deutlich die niedrigsten Keating-
Energien. Diese Systeme sind, wie die Experimente gezeigt haben stabil. Das System
Bi/Ge(103) wurde bislang noch nicht untersucht, die niedrige Keating-Energie deutet
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‘ Substrat ‘ Adsorbat ‘ Teov.|A] ‘ Exeat ‘ Oberflache ‘
Ge(103) In 1.44 1.1 eben, (1x1)
Si(103) Bi 1.46 1.2 eben, (1x1)
Si(103) In 1.44 1.2 eben, (1x1)

| Ge(103) | Bi | 146 | 14 | 777 |

Si(103) In/Si 1.44/1.18 | 1.5 | Strukturmodell Gai
Si(103) Bi/Si 1.46/1.18 | 1.6 | Strukturmodell Gai

Si(103) Al 1.26 1.6 eben, (1x1)
Si(103) Ga 1.26 1.6 eben, (1x1)
Ge(103) Al 1.26 1.6 facettiert, {105}
Ge(103) Ga 1.26 1.6 facettiert, {104}
Si(103) Sb 1.36 1.6 rauh
Ge(103) | Ge 1.23 17 (4x1)
Ge(103) Si 1.18 1.7 rauh
Ge(103) Sb 1.36 1.8 facettiert, {113}
Si(103) Si 1.18 2.0 | rauh, nanofacettiert
Si(103) Ge 1.23 2.1 rauh

Tabelle 4.1: Ergebnis der Berechnung der Keating-Energie fiir die Adsorption ver-
schiedener Elemente auf Ge(103) und Si(103). Die Systeme sind nach aufsteigender
Keating-Energie geordnet.

jedoch an, dafl auch hier eine (1x1)-Struktur vorliegen konnte. Eine abschlieBende
experimentelle Untersuchung dieses Systems ist geplant und stellt einen guten Test fiir
die Aussagekraft der Keating-Untersuchungen dar. Die Systeme In/Si und Bi/Si auf
Si(103) entsprechen dem Strukturmodell, welches Gai et al. fiir die Adsorption von
Gruppe III/V-Elementen auf Si(103) vorschlagen. Hierbei ist jedes zweite Atom in
der obersten Lage ein Si-Atom. Es ist zu erkennen, dafl die Keating-Energie fiir die-
ses Strukturmodell deutlich hoher liegt als fiir das Modell mit 1ML Adsorbatatomen.
Hierbei ist noch zu beriicksichtigen, dafl bei der Minimierung der Keating-Energie bei
diesem Modell keine Gleitspiegelsymmetrie angenommen wurde, so dal doppelt so vie-
le freie Parameter zur Anpassung vorlagen. Uber die Systeme Al/Ga auf Si/Ge(103)
kann anhand der Keating-Energie alleine keine Aussage getroffen werden. Da beide
Elemente denselben kovalenten Radius haben und beide bevorzugt tetragonal ebene
Bindungen eingehen, besteht bei Keating-Rechnungen kein Unterschied zwischen ih-
nen. Der experimentelle Befund, dafl beide Elemente auf Si(103) eine (1x1)-Struktur
erzeugen, auf Ge(103) jedoch zur Facettierung der (103)-Fliche fiithren zeigt, dafl auch
ein alleiniges Betrachten der Keating-Energie nicht ausreicht, um eine eindeutige Aus-
sage iiber die Stabilitdt der Rekonstruktion zu erhalten. Eine néhere Betrachtung der
Ergebnisse der Keating-Rechnungen zeigt, dafl die Abweichungen der Bindungslédngen
und Bindungswinkel auf Ge(103) bei den Bindungen der Adsorbatatome an die oberste
Substratlage wesentlich grofer sind, als bei Si(103). Bei Si(103) tragen die unteren Sub-
stratlagen stiarker zur Keating-Energie bei, sind also wesentlich verspannter, als beim
Germanium. Im n&chsten Bereich der Tabelle ist die Situation wieder eindeutig. Das
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System Sb/Ge(103) hat eine erkennbar hohere Keating-Energie und bildet auch keine
(1x1)-Struktur aus. Interessant sind auch die Keating-Energien der Systeme Ge/Si auf
Ge/Si(103). Bei diesen Systemen wurden die Si- und Ge-Atome als Adatome anstelle
der Gruppe III- und Gruppe V-Elemente auf die Adsorptionsplitze der (103)-Fldche
gesetzt. Das System Ge auf Ge(103) zeigt die geringste Keating-Energie. Es entsteht
zwar nicht die (1x1)-Struktur der Gruppe III/V-Elemente, das Strukturmodell der
Ge(103)(4x1)-Rekonstruktion (siehe Abbildung 4.10) besteht aber aus Ge-Adatomen,
die auf den Adsorptionsplétzen der ideal terminierten Ge(103)-Flache angelagert sind.
Die zusétzliche Stufenstruktur des Strukturmodelles ermoglicht es dem System, einen
Teil der durch die Adatome induzierten Verspannung abzubauen. Auflerdem wére
eine einfache (1x1)-Struktur mit Gruppe IV-Adsorbaten elektronisch ungiinstig, da
halbgefiillte freie Bindungen auftreten wiirden. Dieser Effekt kann durch Ladungs-
transfer, wie er bei der in Abschnitt 4.3.2 beschriebenen Interpretation der Adatome
des Strukturmodelles als rebonded Volumenatome erwartet wird, vermindert werden.
Si auf Si(103) hat eine wesentlich hohere Keating-Energie, so dafl es nicht erstaunt, daf
die Si(103)-Fliche keine ebene Rekonstruktion mit Si-Adatomen aufweist. Hinsicht-
lich einer Heteroepitaxie deutet die Keating-Energie darauf hin, daf§ das System Si
auf Ge(103) vielversprechender ist, als das System Ge auf Si(103). Tatséchlich haben
Gai et al. interessante Ergebnisse zur Heteroepitaxie veroffentlicht [05]. Eine néhe-
re Untersuchung dieses Systems mit Variation der Wachstumsbedingungen und einer
Untersuchung der Grenzschicht (zum Beispiel durch Rontgenbeugungsuntersuchungen)
scheint vielversprechend zu sein.

In Abbildung 4.26 sind die Ergebnisse der Bestimmung der Position der Adsorbat-
atome anhand der Minimierung der Keating-Energie visualisiert. In a) ist die errech-
nete Position fiir ein In-Atom dargestellt. In b) ist die Position dargestellt, die ein
In-Atom hétte, wenn es die gewiinschten Bindungswinkel von 120° einnehmen koénnte.
Dies wiirde zu einer starken Verkiirzung der Bindungsléngen und einer deutlichen Ab-
weichung der Bindungswinkel der Substratatome von ihren optimalen Bindungswinkeln
fithren. Somit stellt die eingenommene Position in a) einen Kompromif3 aus der Opti-
mierung der Bindungsldngen und -winkel dar. In c) ist ein Bi-Atom auf der sich aus
den Keating-Rechnungen ergebenden Adsorbatatomposition dargestellt. Ein direkter
Vergleich mit der in a) dargestellten Position des In-Atomes zeigt die Ahnlichkeit der
beiden Positionen. In d) ist die Position zu sehen, die sich bei Einhaltung der ange-
strebten Bindungswinkel von 90° fiir das Bi-Atom ergébe. Es wird deutlich, dafl der
Kompromifl zwischen Einhaltung der Bindungsldngen und -winkel das Bi-Atom zum
Substrat hin verschoben hat. Diese Abbildungen betonen die Wichtigkeit der Hohe
h des Adsorbatatomes iiber der Oberflichenebene (vergleiche Abbildung 4.25b). Das
Indiumatom dréngt néher zum Substrat hin und erzeugt damit eine Druckspannung
auf die Substratatome. Das Wismutatom hingegen dréangt vom Substrat weg und er-
zeugt somit eine Zugspannung in der Substratoberfliche. Der Abbau der durch die
Indium-Atome erzeugten Druckspannung konnte eine Erklarung fiir das Auftreten der
Punktdefekte im System In/Si(103) sein, die hier als substitutionelle Si-Atome gedeutet
wurden (sieche Abschnitt 4.6.1). Allerdings ist eine Ersetzung jedes zweiten In-Atoms
durch Si, wie es das Strukturmodell von Gai et al. vorsieht, ungiinstig (siehe Tabelle
4.1). Eine periodische Anordnung der Defekte, die schliellich zu der von Gai et al.
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a) b)

c) d)
Abbildung 4.26: Darstellung der Position verschiedener Adsorbatatome auf dem Ad-
sorptionsplatz der Si(103)-Fliche. Die drei unteren Atome sind jeweils Substratatome,
das obere Atom stellt ein Adsorbatatom dar. In a) ist das Adsorbatatom ein In-Atom
und die Position, in der es sich befindet ist durch Minimierung der Keating-Energie er-
rechnet. In b) ist die Position dargestellt, in der das In-Atom die angestrebte tetragonal
ebene Bindungskonfiguration einnimmt. In c¢) ist die Position eines Bi-Atomes, wie es
sich aus der Minimierung der Keating-Energie ergibt, dargestellt. In d) ist die Posi-

tion dargestellt, in der ein Bi-Atom in seiner angestrebten Bindungskonfiguration mit
orthogonalen Winkeln zwischen den einzelnen Bindungen vorliegt.

vorgeschlagenen Rekonstruktion fithren kénnte, wurde nicht beobachtet.

4.8 Facettierung: Ga/Si(001)

Aus den bisher vorgestellten Experimenten und den daraus gewonnenen Ergebnissen
beziiglich der Stabilitdt hochindizierter Oberflichen und der Facettierung niedrigin-
dizierter Oberflichen durch Adsorbate ergab sich die Frage, ob eine Facettierung der
Si(001)-Oberfliche durch Adsorption von Ga moglich ist. Da In zur Facettierung von
Ge(001) fithrte und die Adsorptionsexperimente auf den (103)-Flachen den grofien Ein-
flufl der Verspannungen auf die Stabilitdt der hochindizierten Flichen gezeigt haben,
bestand die Hoffnung, daf§ das im Vergleich zum In etwas kleinere Ga-Atom eine Facet-
tierung der Si(001)-Fliche ermdglicht, die durch Adsorption von In auf Si(001) nicht
erreicht werden konnte.

Das System Ga auf Si(001) wurde in der Literatur schon von verschiedenen Grup-
pen mit unterschiedlichen Mefmethoden untersucht. Anhand einiger dieser Arbei-
ten [06,67,68,69,70,71,72] kann eine schematische Darstellung der bei unterschiedlichen
Praparationsbedingungen gefundenen Rekonstruktionen erstellt werden. Die Informa-
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tionen sind jedoch nicht eindeutig, zum Teil sogar widerspriichlich, so daf eine eigene
Studie hierzu unternommen wurde. Die Ergebnisse dieser Studie unter Einbeziehung
der Ergebnisse aus der Literatur ist in Abbildung 4.27 zu sehen.
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Abbildung 4.27: Schematische Darstellung der bei Raumtemperatur stabilen Rekon-
struktionen der Ga-bedampften Si(001)-Oberfliche in Abhéngigkeit von den Pripara-
tionsparametern Ga-Bedeckung und Probentemperatur.

Es existiert in der Literatur eine Verdffentlichung, die sich mit Facettierung der
Si(001)-Flache durch Ga beschéftigt. Li et al. beobachteten eine Ausbildung von {311}-
Facetten auf der Si(001)(nx8)-Rekonstruktion, sobald die Bedeckung 1ML iiberschrei-
tet [73]. Die Form der gefundenen Facettenflachen, eine ”invertierte Pyramidenform”,
entspricht genau der Form, die auch in den hier aufgefithrten Experimenten gefunden
wurde (siche Abbildung 4.29). Erstaunlicherweise sind die hier gefundenen Facet-
tenflichen eindeutig {115}-Flichen und keine {311}-Fldchen. In ihrer Untersuchung
haben Li et al. die reine Si(311)-Fldche mit Ga bedampft und die Fliche zerfiel in Fa-
cettenflichen mit zwei unterschiedlichen Orientierungen, die jeweils ~ 12° gegeniiber
der (113)-Ebene verkippt sind. Die Autoren duBern sich sehr vorsichtig, dafl es sich
hierbei um (112)- und (116)-Facetten handeln kénnte, ohne weitere Hinweise als die
ungefihre Winkelangabe zu haben. Es ist bemerkenswert, dafl der Winkel zwischen
(113)- und (115)-Fliche ~ 10° betréigt und die Ga-terminierte (115)-Fldche stabil ist,
wie in Abschnitt 4.10 gezeigt wird.

Sehr interessant in Bezug auf die Facettierung von niedrigindizierten Oberflachen
sind auch die ebenfalls in der Arbeit von Li et al. [73] aufgefithrten Untersuchungen
der Sn-bedeckten Si(001)-Fliche. Das dort gezeigte STM-Bild weist starke Ahnlich-
keiten mit STM-Bildern der durch In facettierten Ge(001)-Flache auf. Auch bei dem
System Sn/Si(001) scheint die Oberflache vollstindig facettiert zu sein. Es haben sich
{311}-Facetten gebildet. Die Autoren haben das System nicht néher untersucht, eine
umfassende Studie, wie sie von Gerald Falkenberg am System In/Ge(001) vorgenom-
men wurde [1] scheint vielversprechend.

Es ist uns - trotz intensiver Experimente - nicht gelungen, eine vollstéindige Fa-
cettierung der Si(001)-Oberflaiche durch Adsorption von Ga zu erreichen, die der zu
Beginn dieses Kapitels beschriebenen Facettierung der Ge(001)-Oberfliche durch In
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vergleichbar wére. Es wurde jedoch die Ausbildung kleiner facettierter Bereiche beob-
achtet, deren Oberflichennormale eine {115}-Richtung ist. Diese facettierten Bereiche
entsprechen den ” Wachstumskeimen” der {103}-Facetten (Abbildung 4.4) insofern, als
daf sie ebenfalls prismenartige Strukturen sind, wobei die vier sichtbaren Prismen-
flichen in diesem Falle jeweils {115}-Orientierung haben. Ebenso wie beim In/Ge(001)
besteht das Volumen der Prismen aus Substratatomen, nur die oberste Lage ist von
Adsorbat bedeckt.

Zunichst wird in diesem Abschnitt die zur Zeit der Durchfithrung dieser Expe-
rimente in der Literatur noch nicht geklérte Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruktion unter-
sucht und ein Strukturmodell fiir diese komplexe Rekonstruktion vorgeschlagen. Zur
Erlangung dieses Strukturmodelles sind die auf der Oberfliche bei bestimmten Prépa-
rationsbedingungen entstehenden {115}-Facetten von entscheidender Bedeutung. Das
aus den MeBdaten gewonnene Strukturmodell wird mit dem Strukturmodell, welches
zeitgleich zu den hier vorgestellten Untersuchungen von Nakada et al. verdffentlicht
wurde [74,75], verglichen. Die in diesem Abschnitt gewonnenen Erkenntnisse fiihren
direkt zu der Si(115)- und insbesondere zu der Ga-bedeckten Si(115)-Fldche, die in den
beiden folgenden Abschnitten beschrieben werden.

4.8.1 Priparation von Ga auf Si(001)

Unser Interesse am System Ga auf Si(001) lag in der Vermutung begriindet, daf} sich die
Si(001)-Flache durch Ga dhnlich periodisch facettieren liefle, wie die Ge(001)-Fléiche
durch In. Da in der Literatur einige Angaben zu den einzelnen Rekonstruktionen, die
in diesem System entstehen konnen, widerspriichlich waren, wurde eine systematische
Studie der Préaparationsbedingungen und der sich daraus ergebenden Rekonstruktionen
durchgefiihrt.

Fiir die Praparation wurde zunéchst die Si(001)(2x1)-Rekonstruktion durch wie-
derholtes Flashen bei 1150°C und langsames Abkiihlen der gut ausgegasten Si-Probe
erzeugt. Die Giite der Rekonstruktion wurde durch LEED-Messungen bestétigt.

Durch Aufdampfen von Ga entsteht im Bereich von 0.1 bis 0.3ML eine (2x3)-
Rekonstruktion. Ein LEED-Bild dieser Rekonstruktion ist in Abbildung 4.28a) gezeigt.
In dem Bild sind der (0,0)-, (0,1)- und (1,0)-Reflex zur Orientierung gekennzeichnet. Es
sind sowohl an % - als auch % -zahligen Positionen Reflexe entlang beider Hauptachsen
zu erkennen. Somit handelt es sich um eine (2x3)-Rekonstruktion mit zwei um 90°
zueinander gedrehten Rotationsdoménen. Die beiden Einheitszellen der Doménen sind
eingezeichnet. Northrup et al. haben ein Strukturmodell vorgeschlagen, nach dem
die (2x3)-Rekonstruktion aus Reihen von parallelen Ad-Dimeren besteht, wobei nach
jeweils zwei Reihen mit Ad-Dimeren eine Reihe frei bleibt [70].

In einem eng begrenzten Bedeckungsbereich bei 0.4ML wird beim Bedampfen der
Probe mit Ga bei Probentemperaturen von 400°C eine (2x5) -Rekonstruktion erzeugt,
wie sie von Sakamoto et al. [06] und Bourguignon et al. [68] vorgeschlagen, aber spéter
von anderen Gruppen nicht gefunden und bestétigt wurde. Diese Rekonstruktion wur-
de nicht bei RT-Deposition beobachtet, sondern nur bei Aufdampfen wiahrend das Sub-
strat auf erhohter Temperatur gehalten wurde. Der Bedeckungsbereich, in dem diese
Rekonstruktion bei diesen Experimenten gefunden wurde, deutet darauf hin, daf3 das
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Abbildung 4.28: LEED-Bilder verschiedener Si(001)-Ga Rekonstruktionen. Es sind
jeweils die (0,0)-, (0,1)- und (1,0)-Reflexe markiert. Die Elektronenenergie ist unten
rechts in den Bildern angegeben. In a) ist das LEED-Bild der (2x3)-, in b) der (2x5)-,
in c) der (2x2)- in d) der c(4x4)- in e) der (1x8)- und in f) der (nx8)-rekonstruierten
Oberfldche gezeigt. In den Bildern sind teilweise die Einheitszellen markiert oder die fiir
die jeweilige Rekonstruktion entscheidenden Reflexe (b)) bzw. Linien mit Intensitédt (f))
durch Pfeile markiert. Eine Erlduterung der LEED-Bilder erfolgt im Text.
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Strukturmodell nach dem die (2x5)-Rekonstruktion aus (2x2)-rekonstruierten Reihen
mit fehlenden Reihen besteht, richtig sein kénnte. Dieses Modell wurde von Northrup
et al. anhand von Totalenergierechnungen erstellt [76]. Ein LEED-Bild dieser Rekon-
struktion ist in Abbildung 4.28b) gezeigt. Hier sind ebenfalls drei Reflexpositionen
ganzzahliger Ordnung zur Orientierung markiert. Vier Pfeile deuten auf die %—Reﬁexe
zwischen dem (1,1)- und dem (0,1)-Reflex. Der 3-zahlige Reflex ist ebenfalls deutlich
zu erkennen, ebenso wie die weiteren %-Reﬂexe entlang der Linien mit %—Zahligen In-
dizes, so daf hier eine (2x5)-Rekonstruktion mit zwei um 90° zueinander gedrehten
Rotationsdoménen vorliegt.

Bei weiterer Deposition von Ga entsteht in der Ndhe von 0.5ML eine (2x2)-Rekon-
struktion. Ein LEED-Bild dieser Rekonstruktion ist in Abbildung 4.28¢c) gezeigt. In
diesem Bild sind wieder drei ganzzahlige Reflexe indiziert. Samtliche %—zahligen Refle-
xe sind vorhanden, so dafl eine (2x2) -Rekonstruktion vorliegt. Die Einheitszelle ist in
der Abbildung eingezeichnet. Fiir die (2x2)-Rekonstruktion wurden zwei unterschied-
liche Strukturmodelle vorgeschlagen. Zum einen schlugen Sakamoto und Kawanami
ein Modell mit Ga-Addimeren vor, die orthogonal zu den Dimeren des Substrates ver-
laufen [66], zum anderen zeigten Nogami et al., dafl auch ein Modell mit parallelen
Ga-Addimeren mit den experimentellen Daten vereinbar ist [70]. Northrup et al. zeig-
ten durch Totalenergierechnungen, dafl das Modell mit den parallelen Addimeren eine
deutlich niedrigere Energie hat [76]. In einer neueren Untersuchung konnten Evans und
Nogami zeigen, dafl die STM-Bilder direkt mit den simulierten STM-Bildern, die aus
einer LDOS-Rechnung stammen bei der das parallele Addimer-Modell angenommen
wurde, iibereinstimmen [77].

Im Bereich von 0.6ML bis zu 1ML wurde bei unseren Untersuchungen bei RT-
Deposition weiterhin eine (2x2)-Rekonstruktion beobachtet. Schon kurzzeitiges Tem-
pern der Probe bei ca. 200°C erzeugte jedoch eine (1x8)-Rekonstruktion, deren LEED-
Bild in Abbildung 4.28e) zu sehen ist. Die %—Reﬂexe sind relativ schwach und ver-
schmiert. Auflerdem sind schwach zusétzliche Intensitdten entlang von Linien zwischen
den é— und %—Reﬂexen zu sehen, so daf es sich nicht um eine reine (1x8)-Rekonstruktion
handelt, sondern wahrscheinlich ein Teil der Oberflache mit einer anderen Rekonstruk-
tion bedeckt ist. Eine (1x8)-Einheitszelle ist eingezeichnet.

Tempern bei hoheren Temperaturen bis zu 500°C erzeugte eine (nx8)-Rekonstruk-
tion, deren LEED-Bild in Abbildung 4.28f) zu sehen ist. Auch hier wurden drei Reflexe
ganzzahliger Ordnung indiziert. Zusétzlich zu den scharfen und deutlich erkennbaren
%—Reﬂexen entlang der Linien mit ganzzahligem Index sind noch schwache Intensitéts-
erhohungen entlang einiger Linien zu erkennen. Die Pfeile in der Abbildung deuten
auf vier dieser Linien hin, auf der Verbindungslinie zwischen den Pfeilspitzen am obe-
ren Bildrand und denen am unteren Bildrand sind die Intensitéten zu finden. Diese
Linien existieren auch um 90° gedreht, sind in diesem LEED-Bild jedoch nur sehr
schwach zu erkennen. Dies zeigt jedoch, dafl auch diese Rekonstruktion in zwei Rota-
tionsdoménen vorliegt. Durch Ausmessen der Abstédnde der Linien voneinander und
von den Linien ganzzahliger Ordnung wurde festgestellt, daf§ die Linien teilweise auf
%— und teilweise auf é—Positionen liegen, wobei eine genaue Bestimmung aufgrund der
Ausdehnung der einzelnen Linien nicht moglich ist. Zusétzlich zu den Reflexen der
(nx8)-Rekonstruktion waren im LEED-Bild noch schwach Facettenreflexe zu sehen.
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Ein Tempern der Proben bei einer Temperatur von 510°C fiihrte zu einer c(4x4)-
Rekonstruktion. Ein LEED-Bild dieser Rekonstruktion ist in Abbildung 4.28d) darge-
stellt. Bei dieser Rekonstruktion handelt es sich wahrscheinlich um eine durch Koh-
lenstoff induzierte Rekonstruktion des Substrates, wobei das zuvor aufgedampfte Ga
vollstéandig desorbiert ist. Norenberg und Briggs haben diese Rekonstruktion kiirzlich
eingehend untersucht [78,79], und ihre Ergebnisse stimmen mit den Beobachtungen,
die wir an dieser Phase gemacht haben iiberein.

Trotz intensiver Bemiihungen und einer systematischen Variation der Praparations-
parameter ist es nicht gelungen eine wesentlich starkere - oder gar wie beim System
In/Ge(001) eine vollsténdige - Facettierung der Oberfliche zu erhalten.

4.8.2 STM-Untersuchungen an der Si(001)(nx8)-Ga Rekon-
struktion

Es existieren in der Literatur bisher nur wenige Untersuchungen der Si(001)(nx8)-Ga
Rekonstruktion. Sakama und Kawazu untersuchten das System Ga/Si(001) 1996 und
zeigen STM-Bilder und ein LEED-Bild der Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruktion [20]. Sie
stellen fest, dafl beide von Bourguignon [08] aufgestellten Vorschldge fiir ein Struktur-
modell dieser Rekonstruktion nicht mit ihren STM-Daten zu vereinbaren sind, ohne
einen eigenen Modellvorschlag zu entwickeln. Nakada und Okumura haben, zeitgleich
zu den hier aufgefithrten Untersuchungen, ebenfalls die Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruk-
tion mit STM untersucht [74,75] und einen Vorschlag fiir ein Strukturmodell gegeben.
Ihr Modellvorschlag war wiahrend der hier vorgestellten Messungen und der Erarbei-
tung des hier vorgeschlagenen Modells noch nicht bekannt. Um Erkenntnisse beziiglich
der Facettierung, ihrer treibenden Kréfte und der Ursache, weshalb sich die Si(001)-
Oberfliche durch Gallium nicht vollstandig facettieren 148t, zu gewinnen, ist die Kennt-
nis der Struktur der (nx8) -Rekonstruktion von entscheidender Bedeutung. Daher
wird nun anhand von STM-Untersuchungen ein Strukturmodell fiir diese Rekonstruk-
tion entwickelt. Anschliefend wird das hier aufgestellte Modell mit dem von Nakada
und Okumura verglichen.

Abbildung 4.29 zeigt ein 1800A x 1300A groBes STM-Bild der Si(001)(nx8)-Ga
rekonstruierten Oberfliche. In dem Bild sind zwei Terrassen zu erkennen, die durch eine
Si(001)-Einfachstufe getrennt sind. Auf der tieferliegenden Terrasse, die sich in dem
oberen Teil des Bildes befindet, sind in [110]-Richtung verlaufende Streifen zu sehen, die
einen Abstand von etwa 31A voneinander haben. Dies entspricht 8 Gitterkonstanten
des Si-Kristalles. Die Anordnung ist nicht vollstdndig regelméfig, es lassen sich relativ
viele Defekte und Versetzungen der einzelnen Reihen zueinander erkennen. Auf der
hoherliegenden Terrasse verlaufen die Streifen in [110]-Richtung, hier liegt die um 90°
gedrehte Rotationsdoméne vor. Zusétzlich befinden sich in diesem Ausschnitt einige
quadratische abgesenkte Bereiche mit einer Kantenlinge von etwa 100A, deren Kanten
von zwei bis drei rechteckigen erhéhten Bereichen umgeben sind, die etwa 10A {iber der
iibrigen Ebene liegen. Bei den Erhchungen handelt es sich um facettierte Bereiche der
Oberfliache, wie anhand hoheraufgeloster Bilder dieser Bereiche (Abbildungen 4.34, 4.35
und 4.36) noch gezeigt werden wird. Die Periodizitit entlang der Streifen ist aufgrund
des hohen Inkrementes, welches zur Aufnahme dieses Bildes verwendet wurde, nicht
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Abbildung 4.29: STM-Bild der Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruktion. Das Bild wurde bei
Up=-1.98 V und I7=1.52 nA aufgenommen. Auf dem Bild sind neben der (nx8)-
rekonstruierten Oberfliche zusétzlich facettierte Bereiche zu sehen. Die Achsenbeschrif-
tung ist in Angstrom angegeben.

erkennbar.

Um die Struktur der Rekonstruktion zu ermitteln wurde eine grofle Anzahl an
STM-Bildern bei verschiedenen Tunnelspannungen mit kleinem Inkrement und hoher
Auflésung auf verschiedenen Bereichen der Probe bei mehreren Préparationen aufge-
nommen. In Abbildung 4.30 ist ein 150A x 150A grofies Bild dargestellt, welches bei
negativer Probenspannung aufgenommen wurde, also die besetzten Zusténde der Probe
zeigt. Die Orientierung der Probe ist dieselbe wie in Bild 4.29. Auf dem Bild sind acht
in [110]-Richtung verlaufende Aneinanderreihungen von Erhohungen zu erkennen, die
jeweils durch Grében voneinander getrennt sind. Zur eindeutigen Beschreibung wer-
den die Reihen von links oben (1) nach rechts unten (8) numeriert. Die Reihen haben
grofitenteils einen Abstand von 8ag;. Der obere Teil von Reihe 3 und der untere Teil
von Reihe 4 sind erkennbar schmaler, als die iibrigen Reihen. Trotz der schmaleren Rei-
hen wird die periodische Struktur in den Gréaben fortgefiihrt, die Struktur der Graben
ist also unabhéngig von der Struktur der Reihen. In den Reihen sind zwei deutlich
unterschiedliche Bildungsblécke auszumachen, Blocke mit vier Erhohungen und Blécke
mit sechs Erhéhungen. Blocke mit sechs Erhchungen sind etwa 24A, also 6ag;, und
Blocke mit vier Erhéhungen etwa 20A, also bag; entlang der Reihen in [110]-Richtung
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Abbildung 4.30: Der obere Teil der Abbildung zeigt ein STM-Bild der besetzten
Zustinde der Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruktion. Das Bild wurde bei Up=-2.00V und
I7=1.99nA aufgenommen. Unterhalb des STM-Bildes sind die Hohenprofile entlang der
Linien AA’, BB’ und CC'’ dargestellt. Die Achsenbeschriftungen des STM-Bildes und
der Hohenprofile sind in Angstrom angegeben.
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ausgedehnt. Die Struktur der Grében ist nicht nur von der Breite der Reihen, sondern
auch von der Art der Bildungsblocke unabhéngig. In den Grében ist eine Periode von
dag; in [110]-Richtung zu finden. An der Kante der Reihen befinden sich im Graben
zwei Erhshungen mit einem Abstand von etwa 4A, also lag;, dann folgt eine Liicke von
2ag;. Auf der gegeniiberliegenden Seite des Grabens befinden sich die Erhéhungen, in
[110]-Richtung gesehen, dort, wo auf der anderen Grabenseite die Liicke ist.

Durch die Abbildung wurden entlang der eingezeichneten Linien drei Schnitte ge-
legt. Die Hohenprofile entlang dieser Schnittlinien sind unterhalb des STM-Bildes dar-
gestellt. Das Hohenprofil AA’ zeigt die Linge eines Bildungsblockes mit vier Erhohun-
gen (etwa 20A) und die Korrugation der Rekonstruktion entlang der Reihen, die bei
2A liegt. AuBerdem ist zu erkennen, daf die beiden Maxima ungefihr 5A auseinander
liegen. Das Hohenprofil entlang BB’ zeigt die Periodizitéit in den Griaben. Die Hohe
der Maxima ist etwa 1.3A, was einer Stufenhdhe bei Si(001) entspricht. Der Abstand
zwischen den beiden Maxima betréigt 4A und die néichsten zwei Maxima sind 16A von
den beiden ersten entfernt. In dem dritten Hohenprofil entlang CC” ist der Abstand
zwischen den Reihen abzulesen. Es ist zu erkennen, dafl der Abstand zwischen den
einzelnen Maxima der Bildungsblécke auf den Reihen in [110]-Richtung (entlang dieser
Schnittlinie) etwas groBer ist, als entlang der [110]-Richtung (AA’). AuBlerdem ist zu
erkennen, dafl zwischen dem tiefsten (vom STM aufgelosten) Punkt im Graben bis zum
hochsten Punkt auf den Reihen eine Hohendifferenz von etwas mehr als 3A besteht, so
dal mindestens drei Lagen an der Rekonstruktion beteiligt sind. Die Erhéhungen in
den Graben liegen auf gleicher Hohe mit den niedrigen Bereichen zwischen den Blocken
auf den Reihen.

Abbildung 4.31 zeigt eine dreidimensionale Darstellung eines Ausschnittes aus Ab-
bildung 4.30. Diese Darstellung vermittelt einen rdumlichen Eindruck der Struktur.
Die z-Achse ist stark iiberhoht dargestellt. Die Reihen, die Bildungsblocke mit vier
und mit sechs Erhohungen und die Maxima in den Grében sind in dieser Abbildung
deutlich zu erkennen.

Diese experimentellen Befunde geben schon deutliche Hinweise auf ein mogliches
Strukturmodell. Es zeigen sich, zumindestens auf den Reihen mit den Bildungs-
blocken, in dem STM-Bild Ahnlichkeiten zu den STM-Bildern der Si(001)(4x3) -In
Rekonstruktion [1]. Daher werden diese beiden Rekonstruktionen zusammen mit der
Si(001)c(4x2n)-Al Rekonstruktion in der Literatur zu einer Gruppe von Rekonstruktio-
nen gezahlt [80]. Die Struktur der Griben ist jedoch vollig neuartig und 148t sich nicht
von bekannten Strukturmodellen ableiten. Um weitere Hinweise zu erhalten, wurden
auch die STM-Bilder der unbesetzten Zustédnde aufgenommen und ausgewertet.

Abbildung 4.32 zeigt ein 150 A x 150A groBies STM-Bild der Si(001)(nx8) -Ga Re-
konstruktion bei positiver Probenspannung, es werden also die unbesetzten Zustédnde
der Probe abgebildet. Die Orientierung der Probe ist dieselbe wie bei den beiden vo-
rigen STM-Bildern. Hier wird die um 90°, gegeniiber der in Abbildung 4.30 gezeigten,
gedrehte Rotationsdomiine abgebildet. Es sind sieben in [110]-Richtung verlaufende
Aneinanderreihungen von Erhchungen in der rechten unteren Hélfte des Bildes zu er-
kennen, die auch in der Abbildung der unbesetzten Zusténde durch Graben voneinander
getrennt sind. Zur Beschreibung werden die Reihen von links unten (1) nach rechts
oben (7) numeriert. Die Reihen haben grotenteils einen Abstand von 8ag; unterein-
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Abbildung 4.31: Dreidimensionale Darstellung eines 57A x 57A grofien Ausschnittes
aus Abbildung 4.30. In dieser Darstellung sind die Bildungsblocke der Si(001)(nx8)-Ga-
Rekonstruktion mit ihren vier bzw. sechs Maxima entlang der erh6hten Reihen und die
Positionen der Erhohungen in den Gridben zu erkennen. Die Hohendifferenz zwischen
den Maxima und dem tiefsten Punkt des Grabens betriigt 3.8A.
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Abbildung 4.32: Der obere Teil der Abbildung zeigt ein STM-Bild der unbesetzten
Zustinde der Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruktion. Das Bild wurde bei Up=2.13V und
Ir=1.74nA aufgenommen. Unterhalb des STM-Bildes sind die Hohenprofile entlang der
Linien AA’, BB’ und CC’ dargestellt. Die Achsenbeschriftungen des STM-Bildes und
der Hohenprofile sind in Angstrom angegeben.
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ander. Deutlich sind auf dieser Abbildungen Storungen der Periodizitéit zu erkennen.
Reihe (3) ist deutlich schmaler, als die iibrigen Reihen und etwa in der Mitte des Bildes
laufen die Reihen (3) und (4) zusammen und gehen im linken oberen Teil des Bildes in
eine Reihe tiber, die breiter ist, als die iibrigen. In Reihe (2) ist eine Verschiebung der
Reihe um genau eine Gitterkonstante in [110]-Richtung zu sehen. In den Grében ist,
ebenso wie bei der Abbildung der besetzten Zustédnde, eine periodische Struktur zu er-
kennen. Es befindet sich jeweils eine Erhchung in der Mitte des Grabens. Hier betrigt
die Periode entlang der Griben jedoch 7.5A, also etwa 2ag;. Besonders auffillig ist der
Graben zwischen den Reihen (5) und (6). Hier ist der Abstand zwischen den Reihen
um 8A, also 2ag;, grofer. In dem Graben befinden sich zwei Erhéhungen nebeneinan-
der, die Periode entlang der [110]-Richtung betréigt auch hier 2ag;. Die Bildungsblécke
auf den Reihen bestehen in dieser Abbildung aus zwei in [110]-Richtung langgezogenen
Erh6hungen ohne erkennbare Maxima. Die Absténde zwischen den einzelnen Blocken
betragen meistens 20A (5ag;), es existieren jedoch auch welche, die 24A (6ag;) lang sind
(z.B. links in Reihe (2)).

Entlang der eingezeichneten Linien wurden drei Schnitte durch das Bild gelegt. Die
Hohenprofile entlang dieser Schnittlinien sind unterhalb des STM-Bildes dargestellt.
Das Hohenprofil AA’ verlduft entlang der Reihen durch das langgestreckte Maximum
der Bildungsblécke der Reihen. In dem Profil ist zu erkennen, dafl der Abstand zwischen
den beiden Maxima etwa 20A betriigt und die Maxima keine Struktur aufweisen. Die
Hohe der Maxima iiber den tiefergelegenen Bereichen der Reihen betrigt etwa 1.4A.
Das Hohenprofil BB’ verliuft parallel zu den Reihen durch die Mitte eines Grabens. In
dem Hohenprofil ist der Abstand von etwa 2ag; zwischen den Erhéhungen im Graben
deutlich zu erkennen. Bemerkenswert ist die geringe Korrugation von nur 0.3-0.4A
innerhalb der Graben im Gegensatz zu der in den besetzten Zustédnden beobachteten
Korrugation von 1.4A. Das Hohenprofil CC” verlduft orthogonal zu den Reihen. Hier
ist der Abstand zwischen den Reihen (32A) und der Abstand der beiden Maxima (10A),
die einen Bildungsblock der Reihen darstellen, abzulesen. Die Hohe der Maxima iiber
dem tiefsten (vom STM aufgeldsten) Punkt des Grabens betrigt hier nur 2.5A.

Um die Informationen aus den Bildern der besetzten und der unbesetzten Zusténde
zusammenfiigen zu konnen, ist es notwendig, die Messungen an demselben Bereich der
Probe durchzufithren. In Abbildung 4.33 sind zwei 150A x 150A grofe STM-Bilder
dargestellt. Die beiden Bilder wurden gleichzeitig aufgenommen, d.h., dafl zunéichst
eine Zeile bei negativer Probenspannung gemessen wurde, dann die Probenspannung
invertiert wurde und dieselbe Zeile nochmals gemessen wurde. Es wird also exakt
dieselbe Stelle der Probe bei unterschiedlichen Probenspannungen vermessen.

Das linke der beiden Bilder zeigt die besetzten, das rechte die unbesetzten Zustéande.
Die beiden Bilder zeigen die gleichen Charakteristika, wie die beiden vorigen STM-
Bilder, es ist jedoch eine schwache Strukturierung der ldnglichen Maxima auf den
Reihen bei der Abbildung der unbesetzten Zusténde zu sehen. Zur Verdeutlichung
der relativen Lage der einzelnen Erh6hungen bei Abbildungen der besetzten und unbe-
setzten Zusténde sind die Positionen der Erhéhungen in der unteren rechten Ecke der
beiden Bilder markiert. Zunéchst wurde die Position der Erh6hungen im linken Bild
mit ausgefiillten Kreisen markiert. Dann wurde die Position der Erh6hungen im rech-
ten Bild durch nicht gefiillte Kreise markiert und anschlieBend wurden die Kreise an
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Abbildung 4.33: Abbildung der besetzten (links) und unbesetzten (rechts) Zustéinde der
durch Ga (nx8)-rekonstruierten Si(001)-Oberfldche. Die beiden Bilder wurden an exakt
derselben Stelle der Probe aufgenommen. Bei dem linken Bild wurden Ug=-1.70V und
I7=1.65nA und bei dem rechten Ug=1.70V und I7=1.65nA verwendet. Die gefiillten
Kreise entsprechen den Positionen der Maxima auf den Reihen und in den Grében, wie
sie im linken Bild bestimmt wurden. Die nicht gefiillten Kreise geben die Positionen der
Maxima in den Grében im rechten Bild wieder. Die Achsenbeschriftungen sind jeweils
in Angstrgm angegeben.

exakt denselben Koordinaten im anderen Bild hinzugefiigt. Es ist deutlich zu sehen,
daf sich die Maxima auf den Reihen in beiden Bildern an derselben Position befin-
den. Die relative Position der Maxima in den Gridben zueinander 148t sich eindeutig
festlegen.

Weitere Hinweise auf die atomare Struktur der Rekonstruktion, insbesondere in
den Grében, lassen sich aus den auf der Probe vorhandenen facettierten Bereichen,
wie sie auf dem Ubersichtsbild in Abbildung 4.29 bereits gezeigt wurden, gewinnen.
Abbildung 4.34 zeigt ein 350A x 300A grofies STM-Bild, in dem ein solcher facettier-
ter Bereich abgebildet ist. Das Bild wurde bei negativer Probenspannung aufgenom-
men. In den vier Ecken der Abbildung ist die (nx8)-Rekonstruktion zu erkennen. In
der Mitte befindet sich ein quadratischer um 6-7A abgesenkter Bereich, der ebenfalls
(nx8)-rekonstruiert ist. Die Kanten sind durch Facettenflichen begrenzt. Die Facet-
tenflichen gehen iiber die Ebene der Substratoberfliche hinaus. An den Kanten haben
sich Prismen gebildet, deren Oberflichen sdmtlich aus Facettenflichen bestehen. Dies
entspricht den Wachstumskeimen der {103}-Facetten bei dem System In/Ge(001), wie
sie in Abbildung 4.4 dargestellt sind. Auf den Firsten der einzelnen Prismen ist je-
weils eine Reihe von Bildungsblocken der erhéhten Reihen der (nx8)-Rekonstruktion
zu erkennen. An der Kante links unten im Bild ist der Rand nur eine Lage hoher, als
die Substratoberfliche und zwei Reihen der um 90° gegeniiber der auf dieser Terrasse
vorliegenden Rekonstruktion gedrehten Rotationsdoméne sind zu erkennen. Auf dem
Prisma an der rechten oberen Kante ist ebenfalls eine Reihe dieser Rotationsdoméne
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Abbildung 4.34: STM-Bild der {115}-facettierten Bereiche auf der (nx8)-rekonstru-
ierten Ga-terminierten Si(001)-Oberfliche. Das Bild wurde bei Up=-2.09V und 1.60nA
aufgenommen. Unterhalb des STM-Bildes sind die Hohenprofile entlang der Linien AA’
und BB’ dargestellt. Die Achsenbeschriftungen des STM-Bildes und der Héhenprofile
sind in Angstrom angegeben. Anhand der Hohenprofile 18t sich der Verkippungswinkel
der Facetten gegeniiber der Substratebene ablesen. Der gestrichelt markierte Bereich
wird in Abbildung 4.37 vergrofert dargestellt.

o
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zu erkennen, wiahrend die Prismen an der linken oberen und der rechten unteren Kante
mit der gleichen Rotationsdoméne abgeschlossen sind, die auch auf der umliegenden
Ebene zu finden ist. Besonders interessant ist hierbei die rechte untere Kante. Hier
sind im unteren Bereich zwei Reihen dieser Domiéne zu sehen, die ca. 3A iiber der
Substratebene liegen. Im oberen Bereich dieser Kante ist nur noch eine Reihe dieser
Domaéne zu sehen. Diese liegt genau in der Mitte zwischen den beiden tieferen Reihen
und ca. 3A iiber diesen. Die Facettenflichen stellen also, wie hieraus ersichtlich wird,
eine periodische Fortsetzung der Flanken der Bildungsblocke der erhéhten Reihen der
(nx8)-Rekonstruktion dar. Anders herum gesehen ist eine Hélfte des Grabens zwischen
den Reihen ein Teil einer Facettenflache.

Unterhalb des STM-Bildes sind die Hohenprofile entlang der Linien AA’ und BB’
gezeigt. Im Hohenprofil AA ist zu erkennen, daf das linke Prisma ca. 9A und das
rechte ca. 6A iiber die Substratebene hinausragt. Auferdem ist zu erkennen, dafl auch
am Boden des abgesenkten Bereiches eine (nx8)-Rekonstruktion vorliegt. Aus Hohe
und Breite der Prismen lé3t sich der Verkippungswinkel der Facetten bestimmen. Bei
der linken Facette ergibt sich der Winkel zu arctan(17/60) = 15.82°, bei der rechten
zu arctan(11/40) = 15.38°. Diese Untersuchungen wurden an verschiedenen weiteren
Facetten durchgefiihrt. Aufgrund der gefundenen Winkel 1&8t sich schlieflen, daf3 die
Facetten eine {115}-Orientierung haben. Die (115)-Fliche ist um 15.79° gegeniiber
der (001)-Flidche verkippt (siehe Abschnitt C.2.2). Der Ausschnitt, der durch das
gestrichelte Rechteck markiert ist, wird in Abbildung 4.37 gezeigt.

Abbildung 4.35: Dreidimensionale Darstellung des STM-Bildes aus Abbildung 4.34. Die
periodische Struktur der Facettenflichen und der (nx8)-Rekonstruktion im abgesenkten
Bereich ist deutlich erkennbar. Die Hohendifferenz zwischen héchstem und tiefstem
Punkt betrégt 20A.
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Abbildung 4.35 zeigt eine dreidimensionale Darstellung des STM-Bildes aus Ab-
bildung 4.34. In der dreidimensionalen Darstellung ist die periodische Rekonstruktion
der Facettenflichen und die (nx8)-Rekonstruktion im abgesenkten Bereich deutlich zu
erkennen.
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Abbildung 4.36: STM-Bild der {115}-facettierten Bereiche auf der (nx8)-rekonstru-
ierten Ga-terminierten Si(001)-Oberfliche. Das Bild wurde bei Up=2.09V und 1.60nA
aufgenommen. Die Achsenbeschriftungen des STM-Bildes sind in Angstrgm angegeben.
Der gestrichelt markierte Bereich wird in Abbildung 4.37 vergroflert dargestellt.

In Abbildung 4.36 ist derselbe facettierte Bereich, der schon in Abbildung 4.34
gezeigt wurde, dargestellt, diesmal wurde das Bild bei positiver Probenspannung auf-
genommen. Der Ausschnitt ist 275A x 275A groB. In der linken oberen und der linken
unteren Ecke ist die (nx8)-Rekonstruktion zu sechen. Auch hier sind die unterschied-
lichen Rotationsdoménen auf den Prismenfirsten entlang der Kanten des abgesenkten
Bereiches deutlich zu erkennen.
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Abbildung 4.37: Abbildung der {115}-Facettenflichen. Die in Abbildung 4.34 und 4.36
gestrichelt markierten Bereiche wurden gedreht und so gekippt, dafl die Facettenflache
in einer Ebene mit der Zeichenebene liegt. Die hierbei auftretende Stauchung in x-
Richtung wurde in der Achsenbezeichnung beriicksichtigt. Die Achsenbeschriftungen
sind in Angstrgm angegeben. Zwei unterschiedlich gescherte (4x1)-Einheitszellen sind
in beiden Abbildungen eingezeichnet. Die Erhohungen in dem Ausschnitt des Bildes mit
negativer Probenspannung (links) sind deutlich breiter, als die des anderen Ausschnittes.

Die beiden in Abbildung 4.34 und 4.36 gestrichelt markierten Facettenbereiche wer-
den in Abbildung 4.37 einander gegeniibergestellt. Hierzu wurden die beiden Aus-
schnitte aus den Bildern so gekippt, dafl die Maxima auf den Facettenflichen in einer
Ebene liegen. Hierbei wurde eine Abstandskorrektur in x-Richtung durchgefiihrt, die
x-Achse wurde um den Faktor cos15.79° = 0.962 gestaucht. In der linken Abbildung
ist der Ausschnitt des bei negativer Probenspannung aufgenommenen Bildes, in der
rechten der des bei positiver Probenspannung aufgenommenen Bildes dargestellt. In
beiden Abbildungen sind zwei Einheitszellen eingezeichnet. Die Griéfle der Einheits-
zelle zeigt, dafl eine (4x1)-Rekonstruktion, bzw. eine gescherte (4x1)-Rekonstruktion
auf den Facettenflichen vorliegt. Die Position der Erhéhungen bei positiver und bei
negativer Probenspannung stimmen iiberein, die Erhéhungen bei negativer Spannung
sind breiter. Bei etwa 40A auf der x-Achse verlduft eine Stufenkante entlang der Facet-
tenfliche. Die Stufenhdhe betriigt etwa 1A. Die Rekonstruktion der Facettenfliche legt
nahe, dafi die Ga-terminierte Si(115)-Fliche stabil und (4% 1)-rekonstruiert sein konnte.
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Dieses wurde in weiteren Experimenten, die in den néichsten Abschnitten beschrieben
werden, bestétigt.

4.8.3 Strukturmodell der Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruktion

Anhand der im vorigen Abschnitt gezeigten Daten wurde ein Strukturmodell fiir die
Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruktion entwickelt. Die Daten zeigen, daf§ die erhohten Rei-
hen sowohl eine fiinf- als auch eine sechsfache Periodizitat aufweisen. Die Grében
zwischen den erhohten Reihen weisen stets eine vierfache Periodizitét auf und sind von
den Reihen vollstédndig unabhéngig.
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Si(001)-(nx8)-Ga

Si-Atom 6. Lage
Si-Atom 5. Lage
Si-Atom 4. Lage
Si-Atom 3. Lage
Si-Atom 2. Lage
Ga-Atom 3. Lage

Ga-Atom 2. Lage
Ga-Atom 1. Lage

Q".OOOOO

dangling bond

\[TlO]

o (@] @) @) o] o o o @)

%o o o%o@o 0 1101

Abbildung 4.38: Strukturmodell der Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruktion. Die obere Half-
te der Abbildung zeigt das Modell fiir die (5x4)- und (6x4)-Bildungsblécke der erhéhten
Reihen, die untere Hélfte zeigt das Modell der (4x4)-rekonstruierten Grében zwischen
den Reihen. Die Orientierung des Kristalles ist durch die Vektoren rechts unten angege-
ben. Eine Erlduterung des Strukturmodelles wird im Text gegeben.

In Abbildung 4.38 ist das anhand unserer MeBergebnisse entwickelte Strukturmo-
dell der Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruktion dargestellt. Der gezeigte Ausschnitt ist sechs
Oberflichen-Gitterkonstanten (ag;) breit und acht hoch. In der oberen Hilfte der
Abbildung ist das Strukturmodell fiir die erhchten Reihen, in der unteren das Struk-
turmodell fiir die Grédben zu sehen. Beide sind 4ag; hoch.
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Der hier gezeigte Bildungsblock ist 6ag; breit, entspricht also dem im vorigen Ab-
schnitt gezeigten Bildungsblock mit 6ag; Breite, auf dem bei der Abbildung der be-
setzten Zustdnde sechs Maxima zu erkennen sind (siche Abbildung 4.30). Wird das
gestrichelt markierte Rechteck aus dem Modell entfernt und die beiden iibriggeblie-
benen Teile zusammengefiigt, so entsteht das Strukturmodell mit 5ag; Breite, welches
den Bildungsblocken entspricht, die mit vier Maxima abgebildet werden.

Im folgenden wird der Aufbau des Bildungsblockes mit 6ag; Breite ausfiihrlich er-
klart. An der Rekonstruktion der Reihen sind zwei Lagen Si beteiligt. Die untere Lage
(als Si-Atom 3. Lage in der Abbildung bezeichnet) hat ihre freien Bindungen in der
[110]-Ebene, sie sind in der Zeichenebene parallel zur [110]-Achse ausgerichtet. Die
obere Lage (als Si-Atom 2. Lage bezeichnet) besteht aus 16 quadratisch angeordneten
Si-Atomen, deren Bindungen zu den Ga-Atomen entlang der [110]-Achse verlaufen.
Auf den 16 Atomen der obersten Si-Lage befinden sich sechs Ga-Dimere. Diese Ga-
Dimere binden zu jeweils vier Si-Atomen, so dafl sdmtliche Bindungen des Galliums
abgeséttigt sind. Von den freien Bindungen der Si-Atome der obersten Lage bleiben
nur jeweils vier an den dufleren Atomen {iibrig. Die Ausrichtung der Ga-Dimere in
[110]- anstatt in [110]-Richtung ist anhand der Meflergebnisse nicht eindeutig festzu-
legen. Diese Ausrichtung der Dimere erscheint aber wahrscheinlicher, da bei anderer
Orientierung die Bindungswinkel der Si-Atome zu den Ga-Dimeren wesentlich mehr
von den Standardbindungswinkeln abweichen und es somit zu einer stérkeren Verspan-
nung der Oberfliche und damit einer erh6hten Oberflachenenergie kéme. Die restlichen
freien Bindungen der obersten Si-Lage werden durch Ga-Atome abgeséittigt, die (als
Ga-Atom 2. Lage bezeichnet) zwei Bindungen zu der unteren Si-Lage und eine Bin-
dung zur oberen Si-Lage ausbilden. Hiermit sind séamtliche freien Bindungen innerhalb
des Bildungsblockes abgeséttigt. Die freien Bindungen der Si-Atome der unteren La-
ge werden in dem Strukturmodell fiir die Grdben betrachtet. In den STM-Bildern
sind drei unterschiedlich hohe Bereiche entlang der Bildungsblécke zu erkennen (sie-
he Hohenlinien in Abbildung 4.30). Diese sind in dem Strukturmodell durch die Ga-
und Si-Atome der Lagen 1 bis 3 wiedergegeben. Die einzelnen Bausteine des Struk-
turmodelles, Ga-Dimere und Ga-Atome, die an zwei Si-Atome einer und ein Si-Atom
einer hohergelegenen Si-Lage binden, sind bereits aus diversen anderen Strukturmo-
dellen fiir Elemente der Hauptgruppe III auf Elementen der IV. Hauptgruppe (z.B.
Ge(001)(5x4)-In, Si(001)(3x4)-In [1]) bekannt.

Die Griben zeigen eine (4x4)-Periodizitdt. Im oberen Bereich des Strukturmodelles
fiir die Grében befinden sich die Si-Randatome der Reihen (Si-Atom der 3. Lage). Diese
haben noch freie Bindungen, die entlang der [110]-Richtung in die Griiben hineinzeigen.
Die néchste Reihe von Si-Atomen der 3. Lage, die in den Graben parallel zu den Reihen
verlduft ist nur halb besetzt. Nach jeweils zwei Si-Atomen in dieser Reihe fehlen jeweils
zwei. Anstelle dieser zwei fehlenden Si-Atome befinden sich im Strukturmodell jeweils
zwei Ga-Atome. Diese Ga-Atome binden zu je zwei Si-Atomen der 4. Lage und einem
der freien Bindungen der Randatome der Reihen. In der néchsten Reihe von Si-Atomen
befinden sich keine Si-Atome der 3. Lage. Stattdessen gibt es hier wiederum Ga-Atome
(der 3. Lage), die zu zwei Si-Atomen der 4. Lage und einem der Si-Atome der 3. Lage,
die in der dariiberliegenden Reihe von Si-Atomen existieren, binden. Auf zwei solcher
Ga-Atome folgen jeweils zwei Leerstellen. Diese werden durch Ga-Atome besetzt, die zu
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Si-Atomen der 3. Lage in der darunterliegenden Reihe von Si-Atomen binden. Somit
entsteht in der Mitte des Grabens eine Gleitspiegellinie fiir die Rekonstruktion des
Grabens. Durch dieses Strukturmodell lassen sich alle Beobachtungen aus den STM-
Bildern erklédren. In den Bildern der besetzten Zustdnde wurde eine periodische Abfolge
von zwei Erhchungen und zwei fehlenden Erhohungen entlang der Rénder der erhéhten
Reihen gefunden, wobei der Abstand der Erhéhungen voneinander jeweils 1la betrug.
In diesem Strukturmodell werden diese Erhohungen durch die freien Bindungen der
Si-Atome (dangling bond) wiedergegeben. Eventuell dimerisieren die beiden freien
Bindungen und sind somit als eine Erhohung in der Abbildung der besetzten Zusténde
zu erkennen. Die eine relativ breite Erhéhung, die mit 2a-Periodizitdat in der Mitte
der Gréaben bei positiver Probenspannung gesehen wurde, entspricht in dem Modell
der Position zwischen den beiden Ga-Atomen in der Mitte des Grabens, die zu den
Si-Atomen der 3. Lage binden. Hierbei wird nicht ein einzelnes leeres Orbital der
Ga-Atome abgebildet. In den STM Bildern wurde ein leicht Zick-Zack-artiger Verlauf
der Erhohungen in der Mitte der Gridben beobachtet (in Abbildung 4.32 schwach zu
erkennen), was durch dieses Modell erklért wird. Ein weiterer sehr deutlicher Hinweis
auf die Richtigkeit dieses Modells fiir die Grédben ist, dal der Bereich der Mitte des
Grabens bis zu der ersten Reihe der Si-Atome der 2. Lage einen Teil einer {115}-
Flache ausmacht. Das Vorhandensein bzw. Fehlen der Si-Atome der 3. Lage stellt
genau die zwei moglichen Konfigurationen der idealen {115}-Fldche dar (siehe C.2.2).
Somit wiirde ein periodisches Aufeinandersetzen dieses Blockes zu einer {115}-Facette
fithren. Genau dieses Aufeinandersetzen, welches zu eine {115}-Facette fithrt wurde in
Abbildung 4.34 beobachtet.
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Abbildung 4.39: Strukturmodell der Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruktion nach Nakada et
al. [71,75]. Die linke Abbildung zeigt das Strukturmodell, die rechte zeigt die Positionen
und Abstéinde der Ga-Atome. Eine Erlduterung des Strukturmodelles wird im Text
gegeben.

Die sich aus dem Strukturmodell ergebende Ga-Bedeckung liegt bei 0.71ML, ist also
etwas geringer, als die des Modells von Nakada et al. [71], die bei 0.75ML liegt. Beide
Bedeckungen liegen jedoch im Rahmen der experimentell bestimmten Bedeckungen, da
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bei der experimentellen Ermittelung der Ga-Bedeckung grofle Fehler auftreten kénnen.
Das Modell von Nakada et al. ist in Abbildung 4.39 dargestellt. Dieses Modell besteht
aus einer vollig unrekonstruierten Si(001)-Lage, auf die die Autoren an den Positionen,
an denen sie in ihren STM-Bildern der besetzten Zustdnde Erhohungen gesehen haben,
Ga-Atome positioniert haben. Um die Bedeckung der Ga-Atome in den Bereich zu
bringen, der experimentell ermittelt wurde, gehen Nakada et al. davon aus, dafl die
erhohten Reihen aus einer vollstéindigen Ga-Lage bestehen und die in den Abbildungen
zu sehenden Maxima durch weitere Ga-Atomen einer zweiten Ga-Lage hervorgerufen
werden. Diese Ga-Atome liegen direkt {iber vier anderen Ga-Atomen, auf mdogliche
Bindungen zu ihren vier néchsten Nachbarn gehen die Autoren nicht weiter ein, aufler
daf} sie feststellen, dafl der Bindungsabstand sich deutlich von dem in elementarem
Ga unterscheidet [71]. Da diese Rekonstruktion, sowohl bei Nakada als auch bei den
hier gezeigten Experimenten, bei Temperaturen von etwa 580°C entsteht, mufl die Ga-
Ga-Bindung nahezu ebenso stark sein, wie eine Ga-Si-Bindung, da schon bei leicht
hoheren Temperaturen Ga-Desorption einsetzt. In ihren beiden Verdffentlichungen
zu dieser Rekonstruktion zeigen die Autoren nur ein Bild der - wie sie es nennen -
(8x5)-Rekonstruktion, und dieses wurde bei negativer Tunnelspannung aufgenommen.
Das Strukturmodell von Nakada gibt zwar die Periodizitdten und Erhéhungen der
Abbildungen der besetzten Zustdnde wieder, ist aber auflerstande die Abbildungen
der unbesetzten Zustédnde zu erkldren. Auch ist eine Erkldrung der Entstehung von
Facettenflichen, wie sie in Abbildung 4.34 gezeigt wurde, nicht moéglich. Somit ist
anhand der im vorigen Abschnitt gezeigten STM-Bilder auszuschlieSen, daf§ das Modell
von Nakada et al. richtig ist.

Die beiden von Bourguignon bereits 1988 anhand seiner RHEED-Untersuchungen
vorgeschlagenen Modelle [68] sind mit den STM-Bildern tiberhaupt nicht vereinbar,
wie schon Sakama et al. [30] gezeigt haben.

4.9 Hochindizierte Flichen: Si(115)

Die Si(115)-Flache wurde in der Literatur noch nicht eingehend untersucht. Sie wird
nur in wenigen Veroffentlichungen erwédhnt, und die Ergebnisse dieser Veroffentlichun-
gen sind nicht konsistent. Ranke veroffentlichte bereits 1990 zwei Strukturmodelle fiir
die reinen (115)-Flachen von Silizium und Germanium [81]. Er weist jedoch schon
in seiner Verdffentlichung darauf hin, dafl seine Strukturvorschldge nicht ausreichend
durch experimentelle Befunde belegt sind, da zu dieser Zeit nur LEED-Untersuchungen
von Olshanetsky et al. [18,19] vorlagen und diese nur eine (3x1)-Periodizitét zeigen.
In einer weiteren Arbeit untersuchen Ranke und Xing Wasseradsorption auf verschie-
denen hochindizierten Fléchen, unter anderem auch Si(115) [32]. In dieser Arbeit wird
jedoch nicht weiter auf das Strukturmodell eingegangen. Ueda et al. haben 1985 Stufen-
strukturen auf der Si(115)-Flidche untersucht, die durch, mittels Oxidation erzeugter,
Stapelfehler hervorgerufen wurden [33]. Allerdings zeigen sie weder ein Strukturmodell
- sondern nur die ideal terminierte Fliache - noch verweisen sie auf Literatur, in der ein
solches Strukturmodell gezeigt wird.

Im Widerspruch zu den bisher aufgefithrten Arbeiten steht die Arbeit von Baski
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et al., in der die Strukturen der Siliziumoberflachen zwischen (001) und (111) syste-
matisch untersucht wurden [23]. Baski et al. finden in ihren STM-Untersuchungen auf
der Si(115)-Fliache eine komplizierte Struktur bestehend aus (114)- (117)- und (115)-
Facettenflichen die eine (2x5)-Periodizitdt aufweisen. Sie geben ein Strukturmodell
fiir eine Si(115)(2x2)-Struktur an, die Teil ihrer Gesamtstruktur ist.

Gai et al. haben im Rahmen ihrer umfangreichen Untersuchungen von hochindizier-
ten Si- und Ge-Fliachen auch die Ge(115)-Fliache untersucht [31]. Hierbei haben sie fest-
gestellt, daf die Ge(115)-Fliche nach wiederholten Sputter-Anneal-Zyklen vollstdndig
in (113)- und (117)-Facetten zerfillt. Zu Beginn dieser wiederholten Zyklen lielen sich
auf der Oberfliche auch ebene (115)-Flachen finden. Diese Bereiche wurden mittels
STM untersucht. Es wurde eine ¢(3x1)-Rekonstruktion gefunden und ein Strukturmo-
dell hierfiir aufgestellt.

Interessant sind im Rahmen dieser Arbeit auch die Untersuchungen von Gai et
al. iiber die Ga-Adsorption auf Ge(001) [35]. Die Autoren finden hier nur eine Re-
konstruktion, die sogenannte Ge(001)(7x5.5)-Ga. Die in ihrer Arbeit verdffentlichten
STM-Bilder zeigen einige Ahnlichkeit mit den in dieser Arbeit gezeigten Bildern der
Si(001)(nx8)-Ga Rekonstruktion. Auch in dieser Rekonstruktion existieren erhéhte
Reihen und Gréaben zwischen den Reihen. Auch in dem Strukturmodell, welches die
Autoren fiir diese Rekonstruktion vorschlagen, konnen die Grében als Teil einer {115}-
Facettenfliche interpretiert werden. Somit existiert ein Hinweis, daff die Ge(115)-
Fliache durch Ga-Adsorption stabilisiert werden konnte.

Die Si(115)-Fléche wurde bereits als Substrat fiir Wachstumsexperimente von SiC
[86], ZnS [87] und Al [88] verwendet.

4.9.1 Praparation

Die verwendeten Si(115)-Proben wurden von Frau G. von Appen in der HASYLAB-
Kristallwerkstatt geschnitten. Die Gréfle der Proben war 10mm X 6mm X Imm.
Aufgrund der besonderen Dicke der Proben muf$te der Aufbau des Probenpléttchens fiir
das Heizen durch direkten Stromfluf (sieche Abbildung 3.3) leicht modifiziert werden.
Das Ta-Blech mit dem aufgepunkteten Ta-Streifen wurde durch ein etwas dickeres Ta-
Blech (0.1mm) ersetzt, welches so gebogen wurde, daf§ es die Probe festhélt. Nach dem
griindlichem Ausgasen der Proben bei steigenden Temperaturen bis 900°C im Vakuum
wurden die Proben zur Reinigung mehrere Male fiir 20 Sekunden auf Temperaturen
von 1100°C erhitzt und dann schnell auf 900°C abgekiihlt. Das Abkiihlen der Si(115)-
Proben auf Raumtemperatur erfolgte in einem Zeitraum von 30-40min. Das langsame
Abkiihlen der Proben ist fiir die Ausbildung einer geordneten Uberstruktur bei dieser
Probe zwingend notwendig. Zwei LEED-Bilder der dermaflen préparierten Si(115)-
Probe sind in Abbildung 4.40 zu sehen.

Das linke der beiden LEED-Bilder wurde bei 59.3eV aufgenommen. Drei Reflexe
ganzzahliger Ordnung sind indiziert. Die beiden grolen Maschen geben jeweils eine
(1x1)-Einheitszelle an. In der linken der beiden (1x1)-Maschen ist zu erkennen, dafl
innerhalb der Masche zwei Reflexe auf einer der beiden Diagonalen liegen. Eine Aus-
wertung des LEED-Bildes zeigt, dafl sich diese genau auf %—Positionen befinden. Es
handelt sich also um eine (3x1)-Rekonstruktion, die um genau eine Gitterkonstante
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Abbildung 4.40: LEED-Bilder der Si(115)(3Y)-Rekonstruktion. Im linken LEED-
Bild sind drei ganzzahlige Reflexe indiziert. Eine (1x1)-Einheitszelle und eine Ein-
heitszelle der (% ?)—Rekonstruktion sind eingezeichnet. Sowohl im linken als auch im

rechten LEED-Bild sind zusétzliche Reflexe zu erkennen, die nicht durch die (%(1))—

Rekonstruktion erzeugt werden. Die Positionen von vier derartigen Reflexen werden
im rechten LEED-Bild durch Pfeile markiert. Die Energien bei denen die LEED-Bilder

aufgenommen wurden, sind rechts unten in den jeweiligen Bildern angegeben.

—|

10]) geschert ist.
angeben. Eine

in der im reziproken Raum kiirzeren Richtung der Einheitszelle ([
Diese Rekonstruktion l&8t sich in der Matrix-Schreibweise mit (%
Einheitszelle dieser Rekonstruktion ist ebenfalls eingezeichnet.

In dem LEED-Bild existieren noch einige schwache zusétzliche Reflexe, die nicht zu
der (% ?)—Rekonstruktion gehoren. Diese Reflexe liegen alle auf ganz- und %-zahlig indi-
zierten Linien in [110]-Richtung. In dem LEED-Bild rechts, das bei niedrigerer Energie
(35.0eV) aufgenommen wurde, sind die zusitzlichen Reflexe deutlicher zu erkennen und
die Position einiger dieser Reflexe ist durch Pfeile gekennzeichnet. Bei Variation der
Energie ”wandern” die Reflexe entlang der [110]-Richtung mit anderer Geschwindigkeit,
als die Reflexe der (% ?)—Rekonstruktion. Dieses Verhalten kennzeichnet Facettenre-
flexe (siehe Abbildung 2.2). Anhand der Richtung der Bewegung der Facettenreflexe
148t sich schlieen, daf3 auf der Probenoberfliche Facettenflichen existieren miissen,
deren Oberflichennormale die Form (nnm) hat. Da neben den zusétzlichen Reflexen
ganzzahliger Ordnung auch solche mit %—zahliger Ordnung existieren, miissen diese

Facettenfldchen (2xx)-rekonstruiert sein.

= o

4.9.2 STM-Untersuchungen der Si(115)-Fliche

Die bei diesen Experimenten beobachteten LEED-Bilder stimmen mit den von Ol-
shanetsky et al. [18] beobachteten iiberein, die von diesen Autoren vereinfachend als
einer (3x1)-Rekonstruktion zugehorig beschrieben wurden. In direktem Widerspruch
hierzu stehen die STM-Untersuchungen von Baski et al. [23], die nur eine fiinffache
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" quasiperiodische” Anordnung auf der Si(115)-Oberfliche gefunden haben. Um diese
Widerspriiche aufzukliaren und ein Strukturmodell fiir die Rekonstruktion aufzustellen,
wurden STM-Untersuchungen an der Si(115)-Probe durchgefiihrt.
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Abbildung 4.41: Ein STM-BIild der reinen Si(115)-Oberfliche. Die Abbildung entstand
bei Up=0.89V und I7=1.61nA. Unterhalb der Abbildung ist ein Hohenprofil entlang der
Linie AA’ dargestellt. Sowohl die Achsenbeschriftung des STM-Bildes als auch die des
Hohenprofils liegt in Angstrom vor.

Abbildung 4.41 zeigt ein 1950A x 1950A grofies STM-Bild der Si(115)-Probe. In
der Abbildung sind 200-400A breite ebene Terrassen zu erkennen, die in [110]-Richtung
wesentlich langer sind. Die einzelnen Terrassen sind nicht durch Stufenkanten sondern
vielmehr durch Facettenflichen voneinander getrennt. Dies ist auch in dem Hohenprofil
entlang der Linie AA’ zu erkennen, das unterhalb des STM-Bildes dargestellt ist. Der
Hohenunterschied zwischen den beiden Terrassen in der Ndhe des Punktes A’ betriagt
etwa 8A und wird in etwa 150A iiberwunden. Diese grobe Abschitzung reicht nicht
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aus, um die Richtung der Facettenfliche zu bestimmen. Der sich ergebende Winkel
von arctan % = 3.05° zeigt jedoch, daf es sich eindeutig um eine echte Facettenflache
und nicht um eine mogliche Fehlabbildung einer Stufenkante durch eine stumpfe Spitze

handelt.
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Abbildung 4.42: Abbildungen der (115)-Fliche mit Facettenfliche. Das linke Bild wur-
de bei Up=1.27V und Ir=1.25nA, das rechte bei Up=-2.17V und I7=2.19nA aufgenom-
men. Die Hohenprofile entlang der Linie AA’ sind unterhalb des jeweiligen STM-Bildes
dargestellt. Die Positionen der parallel zur [110]-Richtung verlaufenden Reihen der Re-
konstruktionen sind sowohl in den STM-Bildern als auch in den Hohenprofilen durch
Pfeile markiert. Die Achsenbeschriftungen sind jeweils in Angstrgm angegeben.
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Die Facettenflichen wurden ndher untersucht, um ihre Orientierung zu bestimmen.
Abbildung 4.42 zeigt zwei 400A x 250A groBe STM-Bilder, auf denen sowohl eine
Facettenfliche als auch eine ebene (115)-Terrasse zu sehen sind. Das linke der bei-
den Bilder wurde bei Up=0.89V aufgenommen, zeigt also die unbesetzten Zustédnde
der Probe. In dem rechten unteren Teil des Bildes ist eine ebene Si(115)-Terrasse zu
sehen. Die Rekonstruktion ist in dieser Abbildung kaum zu erkennen, es lassen sich je-
doch Reihen parallel zur [110]-Richtung ausmachen. Auch die Facettenfliche im linken
oberen Teil des Bildes ist eben und rekonstruiert. Hier sind ebenfalls Reihen paral-
lel zur [110]-Richtung zu erkennen. Eine Linie AA’, die senkrecht zur [110]-Richtung
verlduft, ist in der Abbildung eingezeichnet. Die Schnittpunkte der Reihen der bei-
den rekonstruierten Flachen mit der Linie zwischen den Punkten A und A’ sind durch
Pfeile markiert. Unterhalb des STM-Bildes ist das Hohenprofil entlang der Linie AA’
gezeigt. Auch hier sind die Positionen der Reihen der Rekonstruktionen der beiden
Fldachen durch Pfeile markiert. Der Winkel zwischen den beiden Fliachen ergibt sich
hier zu arctan 1% = 3.05°. Die Absténde zwischen den Rekonstruktionsreihen auf der
(115)-Terrasse betragen etwa 10A, die auf der Facettenfliiche 16A. Das rechte STM-
Bild in Abbildung 4.42 wurde bei Up=-2.17V aufgenommen, zeigt also die besetzten
Zustande der Probe. In diesem Bild befindet sich die (115)-Terrasse im linken oberen
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Abbildung 4.43: STM-Bilder der Facettenfliche auf der Si(115)-Probe. Das linke Bild
wurde bei Ug=1.27V und Ir=1.25nA und das rechte bei Ugp=-1.98V und I7=0.47TnA
aufgenommen. In beiden Bildern ist jeweils eine Einheitszelle der Rekonstruktion mar-
kiert. Die Achsenbeschriftung ist jeweils in Angstrom angegeben.

Teil des Bildes, die Facettenfliche im rechten unteren. Die Rekonstruktion der (115)-
Flédche ist hier wesentlich besser zu erkennen. Auch in der Abbildung der besetzten
Zustande sind sowohl bei der Rekonstruktion der (115)- als auch der Facettenfliche
Reihen parallel zur [110]-Richtung zu sehen. Hier wurde ebenfalls eine Linie AA” senk-
recht zur [110]-Richtung gezogen und die Schnittpunkte der Linie mit den Reihen der
Rekonstruktionen sind mit Pfeilen markiert. Diese Pfeile befinden sich ebenfalls im
Hohenprofil entlang AA’, welches unterhalb des STM-Bildes gezeigt ist. Der Winkel
zwischen den Fléchen ergibt sich hier zu arctan % = 3.43°, die Absténde zwischen den
Rekonstruktionsreihen betragen hier ebenfalls etwa 10A bei der (115)- und 16A bei der
Facettenflache.

In Abbildung 4.43 werden zwei 60A x 75A groBe STM-Bilder der Rekonstruktion
der Facettenflichen gezeigt. Das linke der beiden Bilder wurde bei positiver, das rechte
bei negativer Probenspannung aufgenommen. In beiden Bildern ist jeweils eine Ein-
heitszelle eingezeichnet. Die Einheitszelle ist etwa 7.8A x 16.2A groB und rechtwinklig.

Anhand dieser Daten kann die Orientierung der Facettenfliche bestimmt werden.
Der Vektor [110] liegt in der Facettenebene, so dafl die Normale die Form (nnm) ha-
ben wird, wie auch schon die LEED-Untersuchungen gezeigt haben. In Tabelle C.2
im Anhang sind die Winkel einiger ausgewahlter hochindizierter (nnm)-Fléchen zur
(001)- und (111)-Ebene angegeben. Anhand der Tabelle kann der Winkel der jeweili-
gen Flichen zu der (115)-Fliche bestimmt werden und ergibt fir die (114)-Fliache einen
Winkel von 3.68°, fiir die (116)-Fléche 2.53° und 4.37° fiir die (117)-Fléche. Die Win-
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| (mnm) | Z(nnm, 115)[%) | [ay, @z, ag] x [by, by, bs][asixasi] | £(@0)[] | d g [A] |
114 3.68 Z[110] x [221] 90.00 16.35
115 0.00 Z[110] x 3[231] 100.89 10.01
116 2.53 =[110] x [331] 90.00 23.76
117 4.37 2[110] x £[341] 97.97 13.75

| STM | 3-4 | 3[110] x [by, by, bs] | 90 | 16 |

Tabelle 4.2: Charakteristische Werte einiger hochindizierter Flichen in der Nihe der
(115)-Fléache. Hierbei gibt (nnm) die Oberflichennormale und /(nnm,115) den Winkel
zwischen (nnm) und (115) an, @ und b sind die Vektoren, die die (1x1)-Einheitszelle der
idealen (nnm)-Oberfléiche aufspannen und Z(&, b) der Winkel zwischen diesen beiden Vek-
toren. Mit d 1, ist die Periodizitétslénge der Oberfliche senkrecht zur [110]-Richtung
bezeichnet, die dem Abstand der in den STM-Bildern gemessenen Reihen der Rekon-
struktionen entspricht. Der Abstand ergibt sich aus | b | -cos(4(a@,b) — 90°). In der
untersten Zeile sind die aus der Auswertung der STM-Bilder ermittelten Werte fiir die
vorliegende Facettenfliche angegeben.

kel zu den iibrigen (nnm)-Fléchen sind wesentlich grofler, als der aus den STM-Bildern
ermittelte Winkel, der etwa zwischen 3° und 4° liegt. Es gibt noch eine unendliche
Anzahl von Flichen mit hoheren Indizes, wie zum Beispiel (2 2 13) mit einem Winkel
von 3.52° zur (115)-Flidche. Diese haben jedoch sehr grofie Einheitszellen, bei denen
der eine Einheitszellenvektor jeweils %[TlO] ist, der andere Vektor ist wesentlich langer.
Der aus den STM-Bildern ermittelte Abstand von etwa 16A zwischen den Reihen der
Rekonstruktion schrinkt diese Linge jedoch auf einen ganzzahligen Teiler dieser 16A
ein.

In der Tabelle 4.2 sind einige charakteristische Werte der hochindizierten Fldchen in
der Nihe der (115)-Fliache angegeben. Ein Vergleich der dort aufgefithrten Werte mit
den aus den STM-Bildern ermittelten zeigt, daf} es sich bei der Facettenfliche eindeu-
tig um eine (114)-Fliache handelt. Da die Facettenfliche eine eindeutig rechtwinklige
Einheitszelle aufweist, kann es sich nicht um eine (117)-Fléche handeln. Der Winkel
zur (115)-Fléche weist ebenso wie die Periodizitétslinge der Oberfliche senkrecht zur
[110]-Richtung eine deutlich grofere Abweichung zu den aus den STM-Bildern ermit-
telten Werten auf, als es fiir die Werte der (114)-Fliche gilt. Die (116)-Fliche hat
zwar ebenfalls eine rechtwinklige Einheitszelle, alle iibrigen Werte weichen jedoch noch
stiarker ab, als die der (117)-Fléche. Somit handelt es sich bei den Facetten um (2x1)-
rekonstruierte (114)-Fléchen. Diese Rekonstruktion der (114)-Flache wurde bereits von
Baski et al. beobachtet [23].

Abbildung 4.44 zeigt ein 400A x 300A groBes STM-Bild der besetzten Zusténde der
Si(115)(2Y)-Rekonstruktion. Es sind deutlich die Reihen parallel zur [110]-Richtung
zu erkennen. Die Ordnung scheint auf den ersten Blick nur sehr kurzreichweitig zu
sein. Die Reihen sind nur vier bis zehn Erhéhungen lang, danach folgen Versetzungen
der Reihen in [552]-Richtung. In [552]-Richtung sind nur selten mehr als zwei Reihen
so angeordnet, wie es die (% ? )—Rekonstruktion erwarten 1af3t.

Abbildung 4.45 zeigt, dafl der Eindruck der nur kurzreichweitigen Periodizitét
tduscht. Links in der Abbildung ist ein Ausschnitt der logarithmischen Auftragung
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Abbildung 4.44: STM-Bild der besetzten Zustéinde der (% ?)—rekonstruierten Si(115)-
Fliache. Das Bild wurde bei Ug=-1.62V und Ip=0.62nA aufgenommen. Die Achsenbe-
schriftung ist in Angstrgm angegeben.

Abbildung 4.45: Gegeniiberstellung der Fourier-Transformierten des in Abbildung 4.44
gezeigten STM-Bildes mit einem LEED-Bild der Probe. Die Energie, bei der das LEED-
Bild aufgenommen wurde ist rechts unten im Bild angegeben.
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der Fourier-Transformierten des in Abbildung 4.44 gezeigten Bildes zu sehen. Die
Abbildung zeigt vier Reihen von Maxima in [552]-Richtung und neun Maxima in [110]-
Richtung. Zum Vergleich ist rechts neben der Fourier-Transformierten ein LEED-Bild
der Si(115)(%?)—Rekonstruktion gezeigt. Die Ubereinstimmung ist hervorragend, die
Orientierung der Probe vor der LEED-Apparatur ist um etwa 35° gegeniiber der im
STM verdreht, so daf§ eines der Bilder um 35° gedreht werden miifite, damit die Achsen
iibereinstimmen.
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Abbildung 4.46: STM-Bild der unbesetzten Zustéinde der (% ?)—rekonstruierten Si(115)-
Flache. Eine Einheitszelle der Rekonstruktion ist eingezeichnet. Das Bild wurde bei
Up=1.58V und Ir=1.16nA aufgenommen. Die Hohenprofile entlang der Linien AA’
und BB’ sind unterhalb des STM-Bildes gezeigt. Die Achsenbeschriftungen sind alle in
Angstrom angegeben.

Abbildung 4.46 zeigt ein 225A x 175A groBes STM-Bild der unbesetzten Zusténde
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der Si(115)(2 {)-Rekonstruktion. In der Abbildung sind drei Terrassen der Si(115)-
Oberflache zu sehen. Eine (% ?)—Einheitszelle ist eingezeichnet. Zur Verdeutlichung der
Struktur wurden Linien zwischen den Punkten A und A’, sowie zwischen B und B’ ge-
zogen und die Hohenprofile entlang dieser Linien unterhalb des STM-Bildes dargestellt.
Die Linie AA’ verlduft in [141]-Richtung, also parallel zu einem der Einheitsvektoren
der Si(115) (% ?)—Einheitszelle. Die Linie beginnt auf der tiefsten abgebildeten Terrasse.
Es sind drei etwa 1A hohe Erhéhungen in einem Abstand von etwa 11.8A zu erkennen.

Die Hohe stimmt sehr gut mit der Hohe des grofleren der beiden Lagenabstéinde von

Si(115) tiberein (\/%—7&51 — 1.09A, sieche Anhang C.2.2), der Abstand der Erhéhungen

liegt ebenfalls nahe bei dem theoretischen Wert (@aSi = 12.01A). Die vierte Erhchung
entlang der Linie ist nur etwa 0.25A hoch und endet auf der Héhenlinie, auf der die
vorigen Erhéhungen beginnen. Der Wert von 0.25A entspricht dem Wert des kleine-

ren der beiden Lagenabstdnde bei Si(115) (4—\}ﬁa31 = 0.27A). Als nichstes folgt die

Stufenkante. Diese ist 1.2A hoch. Auf der oberen Terrasse folgen eine 0.25A hohe,
zwei 1A hohe, eine weitere 0.25A hohe und schlieBlich drei weitere 1A hohe Erhéhun-
gen. Die Terrassen der Si(115)(2 9)-Rekonstruktion sind durch Si(115)-Doppellagen
voneinander getrennt. Auf den Terrassen koexistieren Bildungsblocke, die einen klei-
nen Si(115)-Lagenabstand hoch sind mit solchen, die einen Doppellagenabstand hoch
sind. Dieses wird durch das Hohenprofil entlang der Linie BB’ bestétigt. Die Linie
verlduft in [110]-Richtung, also parallel zu der kiirzeren Seite der (1x1)-Einheitszelle.
Zunichst sind sechs Erhohungen mit einer Hohe von 0.9A zu sehen. Der Abstand zwi-
schen den einzelnen Erhshungen betrigt etwas mehr als 10A, was bei der dreifachen
Periodizitat entlang dieser Richtung zu erwarten war. Danach folgen vier Erh6hungen
von 0.3A, deren Basen etwa 1.5A tiefer liegen. Abschliefend ist eine hohe Erhéhung zu
sehen. Auftillig ist noch, dafl die Maxima der tieferen Erhchungen gegeniiber denen
der hoheren Erhohungen in [110]-Richtung verschoben sind. Dieses erklért sich durch
den Aufbau der (115)-Lagen (siche Abbildung C.9).

4.9.3 Strukturmodell der Si(115)(3 0 -1 1)-Rekonstruktion

Anhand der bisher vorgestellten Daten wurde ein Strukturmodell fiir die Si(115)(% (1))-
Rekonstruktion erstellt.

Das Vorgehen zur Findung des Strukturmodells, sowie das eigentliche Strukturmo-
dell sind in Abbildung 4.47 gezeigt. In der linken Abbildung ist eine Konfiguration
der idealen Si(115)-Oberfléiche dargestellt (vergleiche Anhang C.2.2). Diese Konfigu-
ration kann als periodische Abfolge von zwei Atome breiten (001)-Terrassen und ein
Atom breiten (111)-Terrassen beschrieben werden. Die Atome die den (001)-Terrassen
zugeordnet sind habe jeweils zwei freie Bindungen, die Atome der (111)-Terrasse ei-
ne freie Bindung. Bei der Ausbildung von Oberflichenrekonstruktionen wird stets die
freie Oberflachenenergie minimiert. Wie bereits aus der Literatur bekannt ist und
auch die hier vorgestellten Untersuchungen an den (103)-Flichen gezeigt haben (sie-
he Abschnitt 4.7), sind hierbei in erster Linie die Minimierung der Anzahl der freien
Bindungen und die Minimierung von Verspannungen in der Oberfliche, die durch die
Rekonstruktion entstehen konnen, von Bedeutung. Die (1x1)-Einheitszelle der idea-
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Abbildung 4.47: Strukturmodell der Si(115)(% ?)—Rekonstruktion. Links ist eine ideal
terminierte Si(115)-Fliche dargestellt. Die (1x1)-Einheitszelle ist gestrichelt und eine
(% ?)—Einheitszelle ist gepunktet eingezeichnet. Das Strukturmodell der Si(115)(% (1))—
Rekonstruktion ist in der rechten Abbildung dargestellt. Um zu diesem Modell zu gelan-
gen wurden an der idealen Fliche an den mit ”X” markierten Positionen Atome entfernt,
an den mit ”+” markierten Positionen Adatome hinzugefiigt und Dimere an den mit ”D”
markierten Positionen erzeugt.

len Oberflidche ist mit gestrichelten Linien eingezeichnet, die (% ?)-Einheitszelle durch
gepunktete Linien. Bei der ideal terminierten Oberflache befinden sich 15 freie Bin-
dungen in der (% ?)—Einheitszelle. Zur Minimierung der freien Bindungen bietet es sich
an, Si-Adatome so anzubringen, daf sie zu zwei Atomen der (001)-Terrasse und einem
Atom der (111)-Terrasse binden. Somit séttigen sie drei freie Bindungen ab und haben
selber nur eine freie Bindung. Die Positionen dieser Adatome entsprechen denen eines
rebonded steps auf der Si(001)-Fliche und derartige Adatome wurden bereits haufig
auf vizinalen und hochindizierten Flachen zwischen (001) und (111) beobachtet [23]
und sie traten ebenfalls bei der Ge(103)(4x1)-Rekonstruktion auf (Abschnitt 4.3.2).
Allein aus dieser Betrachtung heraus bote es sich an, an allen drei in der Einheitszel-
le vorhandenen Pléatzen dieser Art ein Adatom einzusetzen. Bei ndherer Betrachtung
stellt sich jedoch heraus, dafl diese Adatome eine starke Verspannung der Oberfliche
zur Folge haben. Daher erweist es sich als giinstiger, nur zwei dieser Adatome an den
in Abbildung 4.47 mit ”+” gekennzeichneten Stellen anzusetzen. Um einen Abbau der
auftretenden Verspannungen zu erleichtern, werden die durch ”X” markierten Atome



90 KAPITEL 4. FACETTIERUNG UND HOCHINDIZIERTE FLACHEN

im Strukturmodell entfernt. Die Anzahl der freien Bindungen bleibt beim Entfernen
der Atome konstant. Die Atome, an die die entfernten Atome gebunden waren, kénnen
ihre Position jedoch verdndern, um den Verspannungen, die durch die Adatome her-
vorgerufen werden, entgegenzuwirken. An den mit "D” gekennzeichneten Positionen
wird die Ausbildung eines Dimers zur Reduktion der freien Bindungen angenommen.
Das sich aus diesen Anderungen ergebende Strukturmodell ist rechts in Abbildung 4.47
gezeigt. In der (% ?)-Einheitszelle, die hier gestrichelt eingezeichnet ist, befinden sich
nur noch neun freie Bindungen. Die Positionen der Atome in dem rechten Bild ent-
sprechen nicht mehr den Positionen in der idealen Oberfliche, sondern wurden durch
Relaxationen zur Minimierung der Keating-Energie (siche Anhang D) und damit der
Verspannungen ermittelt.

Der Hauptbildungsblock dieses Strukturmodelles ist der Block der aus den zwei
Adatomen und den zwei dimerisierten Atomen besteht. Die Blécke werden in [110]-
Richtung durch den Bereich mit den entfernten Atomen, der eine Atomlage tiefer ist,
getrennt. Die Scherung der Einheitszelle ergibt sich aus der Versetzung der iiberein-
anderliegenden Reihen der Bildungsblocke um eine Gitterkonstante in [110]-Richtung.
Durch diese Versetzung wird die Verspannung der Oberfliche minimiert. Der Hauptbil-
dungsblock iibt eine starke Zugspannung auf das Atom der (001)-Terrasse, an welches
die beiden Adatome gebunden sind, aus. Dieses wird deutlich, indem die Position die-
ses Atoms in dem relaxierten Strukturmodell mit der Position in der idealen Oberfléiche
verglichen wird. Diese Zugspannung wird auf das néchste, darangebundene Atom wei-
tergegeben. Die Position dieses Atomes kann nur dann verdndert werden, wenn keine
weiteren Atome daran gebunden sind, die einer solchen Bewegung entgegenstehen. Das
Entfernen der mit ”X” markierten Atome ermoglicht die Verriickung des Atomes. So-
mit ergibt sich die gescherte Einheitszelle direkt aus der Minimierung der Verspannung
der Oberfliche.

Die Interpretation der STM-Bilder ist anhand des Strukturmodells relativ einfach.
Die eine ausgedehnte Erhohung, die sowohl in den STM-Bildern der besetzten als
auch in denen der unbesetzten Zusténde zu sehen ist, ist der Hauptbildungsblock der
Rekonstruktion. Dieser Block hat vier freie Bindungen, die sowohl in den Bildern der
besetzten als auch der unbesetzten Zustédnde zu sehen sind. Warum die einzelnen freien
Bindungen {iblicherweise in den STM-Bildern nicht aufgelost werden, ist unklar.

Interessant sind in diesem Zusammenhang die in Abbildung 4.48 gezeigten STM-
Bilder. In dem linken der beiden STM-Bilder existiert in der eingezeichneten Einheits-
zelle nicht eine sehr ausgedehnte Erhohung, wie in den bisher gezeigten Abbildungen
der unbesetzten Zustinde, sondern es existieren zwei. Diese zwei Erhchungen sind
oval, wobei die lingere Richtung in [552]-Richtung verlduft. In [110]-Richtung wech-
seln sich zwischen den Erhohungen jeweils ein kurzer mit einem langeren Abstand ab.
Dieses a3t sich so interpretieren, dafl hier die Spitze die freien Bindungen des Haupt-
bildungsblockes in zwei Erhchungen auflést. Eine Erhohung entspricht hierbei dem
Zusammenschlufl von einer freien Bindung eines Adatomes und eines der beiden di-
merisierten Atome. Sowohl Form als auch Ausrichtung und Absténde der Erhéhungen
stimmen mit dieser Interpretation iiberein.

In dem rechten STM-Bild sind in einer Einheitszelle sogar vier Erhchungen in ei-
ner Einheitszelle auszumachen. Das Bild kann so interpretiert werden, dafl hier jede
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Abbildung 4.48: Unterschiedliche Abbildungen der unbesetzten Zustéinde der (% (1))—
rekonstruierten Si(115)-Flidche. Das linke Bild wurde bei Up=1.72V und Ip=1.45nA

und das rechte bei Up=1.62V und I7r=1.23nA aufgenommen. Es ist jeweils eine (% (1))—

Einheitszelle markiert. Die Achsenbeschriftungen sind in Angstrem angegeben.

einzelne freie Bindung des Hauptbildungsblockes aufgelost wurde. Die Auflésung der
einzelnen freien Bindungen scheint stark von dem Zustand der Tunnelspitze abhéngig
zu sein. Eine Erklarung dieser Beobachtungen bleibt theoretischen Rechnungen vorbe-
halten, die im Rahmen dieser Arbeit nicht durchgefiihrt werden.

Zur Bestatigung dieses Strukturmodelles wurden SXRD-Messungen am HASYLAB
durchgefithrt. Eine erste Analyse des Datensatzes ergab bereits hervorragende Uber-
einstimmung der MeBdaten mit dem hier vorgestellten Strukturmodell. Nach einer
einfachen Strukturverfeinerung des hier entwickelten Modells liegt das y? bereits un-
ter 2. Eine vollstindige Auswertung der SXRD-Daten und eine Veroffentlichung der
Ergebnisse ist vorgesehen.

Die hier gefundenen Ergebnisse stimmen mit der Mehrzahl der in der Literatur
veroffentlichten Beobachtungen tiberein [31, 18,19,82,83,81]. Das von uns beobachtete
LEED-Bild ist identisch mit den LEED-Bildern anderer Gruppen, auch wenn diese es in
nicht exakter Weise als (3x1) oder (3x3) anstatt (29) bezeichnen. Einzig die Arbeit
von Baski et al. [23] steht hierzu im Widerspruch. Die Autoren weisen in ihrer Ar-
beit darauf hin, dafl ihre Proben nicht durch direkten Stromflufl; sondern mittels einer
indirekten Heizung geheizt wurden, um eine Beeinflussung der Struktur durch Elek-
tromigration [$9] zu verhindern. Die Abkiihlrate ihrer Proben betrug 2°C/s, wéhrend
unserer Experimente wurden 0.3-0.5°C/s verwendet. Ob einer dieser Unterschiede fiir
die abweichenden Beobachtungen verantwortlich ist, lafit sich nicht abschlieSlend beur-
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teilen.

4.10 Ga auf Si(115)

In der Literatur wurden bislang noch keine Untersuchungen an Ga-bedeckten Si(115)-
Fliachen veroffentlicht. Die in dieser Arbeit vorgestellten Untersuchungen der facettier-
ten Bereiche auf der (nx8)-rekonstruierten Si(001)-Oberfliche deuten an, daf sich eine
(4x1)-Rekonstruktion ausbilden kénnte. Dies sollte anhand von STM-Untersuchungen
geklart werden.

4.10.1 Préaparation

Die verwendeten Si(115)-Proben wurden zunéchst nach der im Abschnitt 4.9.1 be-
schriebenen Methode préapariert, so dafi eine saubere (%?)—rekonstruierte Oberflache
vorlag. Auf diese wurde bei einer Substrattemperatur von 500°C etwas mehr als 1ML
Ga aufgedampft. AnschlieBend wurde die Probe noch fiir 3min bei 500°C gehalten.
Zwei LEED-Bilder der dermafien préparierten Si(115)-Probe sind in Abbildung 4.49

zu sehen.

Abbildung 4.49: LEED-Bilder der Si(115)”(4x1)”-Ga-Rekonstruktion. In beiden Bil-
dern sind jeweils vier ganzzahlige Reflexe indiziert und eine (1x1)-Einheitszelle einge-
zeichnet. Die Energien bei denen die LEED-Bilder aufgenommen wurden, sind rechts
unten in den jeweiligen Bildern angegeben.

Das linke der beiden LEED-Bilder wurde bei 32.9eV aufgenommen, das rechte bei
71.4eV. In beiden Bildern sind jeweils vier ganzzahlige Reflexe indiziert und eine (1x1)-
Einheitszelle eingezeichnet. In der (1x1)-Einheitszelle sind zusétzliche Reflexe zu er-
kennen, die auf i—Positionen in Richtung der ldngeren Seite der Einheitszelle sitzen.
Diese Reflexe sitzen aber weder auf den Linien der (1x1)-Einheitszelle, noch auf einer
der Flachendiagonalen, wie in dem rechten der beiden LEED-Bilder gezeigt wird. Dort
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sind die Flachendiagonalen eingezeichnet und Pfeile deuten die Verschiebung der be-
obachteten Reflexpositionen zu den Flachendiagonalen an. Die exakten Positionen der
Reflexe konnten anhand der LEED-Bilder nicht eindeutig bestimmt werden. Daher ist
es auch nicht moglich, die exakte Rekonstruktion anhand der LEED-Bilder zu bestim-
men. Es ist jedoch klar, daf§ entlang der [110]-Richtung eine vierfache Periodizitit und
entlang der [231]-Richtung - der im Realraum lingeren Seite der (1x1)-Einheitszelle -
eine einfache Periodizitét vorliegt.

4.10.2 STM-Untersuchungen der Si(115)-"(4x1)”-Ga-Rekon-
struktion

Um néhere Informationen iiber die Rekonstruktion zu erhalten und Vergleiche mit den
bereits untersuchten Ga-bedeckten {115}-Facetten auf der Si(001)-Fliche durchfithren
zu konnen, wurden STM-Untersuchungen an der Si(115)-"(4x1)”-Ga-Rekonstruktion
durchgefiihrt.
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Abbildung 4.50: Ein STM-Bild der galliumterminierten Si(115)-Oberfléiche. Die Abbil-
dung entstand bei Ug=2.11V und I7=0.49nA. Die Achsenbeschriftung des STM-Bildes
liegt in Angstrgm vor.

In Abbildung 4.50 ist ein 1000A x 700A groBes STM-Bild der ” (4x 1)”-rekonstruier-
ten, galliumbedeckten Si(115)-Oberfliche gezeigt. In der Abbildung ist eine Vielzahl
von ebenen rekonstruierten Terrassen zu sehen, die durch Einfach- und Mehrfachstufen
voneinander getrennt sind. Es existieren sowohl kleine Terrassen, als auch ausgedehn-
tere. Auf den Terrassen sind nicht vollstindig gerade verlaufende Aneinanderreihungen
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von Erhohungen zu erkennen, die in etwa in [552]-Richtung verlaufen. Der Abstand
zwischen diesen Reihen betrégt etwa 16A, so daB auch hier die vierfache Periodizitéit

der Rekonstruktion in [110]-Richtung zu erkennen ist. Der Abstand der Erhéhungen
entlang der Reihen liegt bei etwa 11A.
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Abbildung 4.51: STM-Bild der galliumterminierten Si(115)-Oberfliiche. Die Abbildung
entstand bei Up=2.41V und Ir=1.12nA. Zwei Einheitszellen sind eingezeichnet. Die
Markierungen der einzelnen Erhéhungen und die Bedeutung der Linien werden im Text
niher beschrieben. Die Achsenbeschriftung liegt in Angstrom vor.

Die nicht ganz geradlinig verlaufende Struktur der Rekonstruktion auf den Terras-
sen wurde genauer untersucht. Ein 200A x 160A grofies STM-Bild dieser Struktur
ist in Abbildung 4.51 zu sehen. Die gesamte Struktur 148t sich aus zwei Einheits-
zellen aufbauen. Diese beiden Einheitszellen sind rechts oben in der Abbildung ein-
gezeichnet. Es handelt sich bei diesen um eine (4x1)- und eine (19 )-Einheitszelle,
also eine reine (4x1)- und eine um eine Gitterkonstante entlang der [110]-Richtung ge-
scherte (4x1)-Einheitszelle. In einer anderen Betrachtungsweise 148t sich die gescherte
(4x1)-Einheitszelle als Doménengrenze zwischen zwei der vier moglichen Translati-
onsdoménen der "normalen” (4x1)-Rekonstruktion auffassen. Links in der Abbildung
ist verdeutlicht, wie die ”wellenartige” Struktur der Rekonstruktion sich aus diesen
Bausteinen ergibt. Im oberen Bereich, durch eine (1) markiert, liegt eine (4x1)-
Einheitszelle vor. Daran schliefit eine mit (2) markierte, um eine Oberflichengitter-
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konstante (3.84A) in [110]-Richtung verschobene, (4x1)-rekonstruierte Doméne an.
Der Ubergang zwischen diesen beiden Doménen kann als (4 9)-Einheitszelle beschrie-
ben werden. Die weiteren im Verlauf der Reihe auftretenden Doménen sind markiert.
Durch die gepunktete Linie, die parallel zu den Erhchungen der ersten Doméne verlauft,
wird deutlich, dafl es sich jeweils um (4x1)-Doménen handelt, die um eine Gitterkon-
stante versetzt sind, da diese Line nach genau vier Versetzungen wieder exakt auf den
Erhohungen der dort vorliegenden Doméne (1") verlduft.
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Abbildung 4.52: STM-Bild der galliumterminierten Si(115)-Oberfliche. Das STM-Bild
wurde bei Up=1.76V und I7=1.08nA aufgenommen. Die Position eines Defektes ist
durch ein ”D” und der Verlauf der Rekonstruktionsreihen durch Linien verdeutlicht. Die
Achsenbeschriftung liegt in Angstrgm vor.

In Abbildung 4.52 ist eine interessante Eigenschaft der (4x1)-Rekonstruktion der
galliumbedeckten Si(115)-Fliche zu sehen. Die Abbildung zeigt ein 200A x 175A
grofies STM-Bild, in dem sich ein durch ein (D) gekennzeichneter Defekt befindet. Die
drei eingezeichneten Linien verdeutlichen den Verlauf der Rekonstruktion in der Umge-
bung des Defektes. Es ist zu erkennen, wie die Rekonstruktion durch unterschiedliche
Aneinanderreihung der beiden Bausteine Linien in deutlich unterschiedlicher Richtung
hervorbringt. Diese Linien sind so gestaltet, daf sie moglichst lange Reihen bilden und
den Defekt umgehen.

Um néhere Informationen iiber den Aufbau der Einheitszelle zu erhalten, wurden
STM-Bilder mit einem kleinen Inkrement aufgenommen. In Abbildung 4.53 ist ein
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Abbildung 4.53: STM-Bild der Si(115)”(4x1)”-Ga-Rekonstruktion. In der Mitte des
Bildes wurde wihrend der Messung die Probenspannung Up von +2.4V auf -2.4V
gedndert, so dafl unterhalb der Linie die unbesetzten und oberhalb der Linie die be-
setzten Zustdnde der Probe abgebildet werden. Der Tunnelstrom I wurde bei 1.23nA
gehalten. Die Hohenprofile entlang der Linien AA’ und BB’ sind unterhalb des STM-
Bildes gezeigt. Die Achsenbeschriftungen des STM-Bildes und der Hohenprofile sind
jeweils in Angstrom angegeben.



4.10. GA AUF SI(115) 97

solches 100A x 100A groBes STM-Bild gezeigt. Wihrend der Aufnahme des Bildes
wurde die Polaritdt der Tunnelspannung gedndert. Der untere Teil des Bildes wurde
bei Up=+2.4V und der obere Teil bei Ug=-2.4V aufgenommen. Somit zeigt der un-
tere Bereich die unbesetzten und der obere Bereich die besetzten Zustédnde der Probe.
In den besetzten Zustdnden sind in einer Einheitszelle zwei nahe beieinanderliegen-
de Erhohungen zu erkennen. Der Abstand dieser beiden Erhchungen voneinander in
[110]-Richtung betrigt etwas weniger als 4A, entspricht also einer Oberflichengitter-
konstante von Si. In der Abbildung der unbesetzten Zusténde ist ein Maximum zu
sehen. Auch in dieser Abbildung sind die beiden Bausteine der Rekonstruktion, die
(4x1)- (a, a’) und die (¢ )-Einheitszelle (b) eingezeichnet. Eine Linie entlang der Rei-
hen ist eingezeichnet, die verdeutlicht, daff das Mimimum zwischen den beiden Maxima
in der Abbildung der besetzten und das Maximum in der Abbildung der unbesetzten
Zustinde entlang der Reihen auf einer Linie liegen. In [110]-Richtung sind zwei Linien
zwischen A und A’ und zwischen B und B’ eingezeichnet. Die Linie AA’ verlauft durch
die Maxima in der Abbildung der besetzten Zustinde, die Linie BB’ durch die Maxi-
ma in der Abbildung der unbesetzten Zustédnde. Es ist deutlich zu erkennen, daf} diese
Maxima in [110]-Richtung nicht auf einer Linie liegen. Die Hohe der Maxima betréigt
etwa 1.5A.

4.10.3 Strukturmodell der Si(115)-”(4x1)”-Ga-Rekonstrukti-
on

Das Aufstellen eines Strukturmodelles anhand der bisher vorliegenden Daten ist d&uflerst
schwierig. Es existieren bislang noch keine SXRD-Messungen an diesem System, diese
werden noch in der ersten Hélfte des Jahres 2000 durchgefiihrt werden. Eine Auswer-
tung dieser Daten wird dann letztendlich ein Strukturmodell hervorbringen. Das hier
vorgestellte Modell sollte als Ausgangsmodell angesehen werden, das durch Anpassung
an die SXRD-Daten verédndert werden kann.

Das aus den bisherigen Daten gewonnene Modell ist in Abbildung 4.54 darge-
stellt. Es basiert auf der Ahnlichkeit der Abbildung der galliumterminierten {115}-
Facettenflichen auf der Si(001)-Fliache (siche Abbildung 4.37) mit der Abbildung der
Si(115)” (4x1)"-Ga-Rekonstruktion. Wie bereits in Abschnitt 4.8.3 gezeigt, a8t sich
die Rekonstruktion der Facettenflichen auf der Si(001)-Flache durch ein Aufeinander-
setzen von (nx8)-rekonstruierten Reihen erzeugen. Unter Verwendung des Strukur-
modelles der Gréaben (Abbildung 4.38) und einer Fortsetzung dieses, entsteht das hier
abgebildete Strukturmodell. In dem Strukturmodell sind zwei freie Bindungen pro Ein-
heitszelle, die an benachbarten Atomen vorhanden sind und in [552]-Richtung zeigen.
In den STM-Bildern werden diese durch die zwei Erhéhungen in der Abbildung der
besetzten Zustdnde wiedergegeben. Die iibrigen freien Bindungen der Si-Atome sind
jeweils durch Ga-Atome und Ga-Dimere abgeséttigt. In direktem Zusammenhang mit
den freien Bindungen stehen die beiden Ga-Dimere, die in der Abbildung links von den
freien Bindungen zu sehen sind. Thre Position ist in der Abbildung der unbesetzten
Zustdnde in den STM-Bildern zu sehen. Die Position der freien Bindungen in der Ein-
heitszelle ist in [110]-Richtung nicht vorgegeben, so dafl die verschiedenen Doménen
und die Aneinanderreihung von (4x1)- und ({9)-Einheitszellen durch dieses Modell
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Abbildung 4.54: Strukturmodell der Si(115)(4x1)-Ga-Rekonstruktion.

erklart werden kann. Das Strukturmodell erklart jedoch nicht, warum die anderen
Ga-Dimere und die Ga-Atome in der Abbildung der unbesetzten Zustédnde nicht oder
nur wesentlich tiefer (1.5A) abgebildet werden. Ob dieses mit dem Strukturmodell ver-
einbar ist scheint unwahrscheinlich, liefle sich jedoch eindeutig nur durch theoretische
Rechnungen belegen, die aulerhalb der uns gegebenen Mdglichkeiten liegen.

4.11 Abschlu3betrachtung

In den vorangegangenen Abschnitten wurden die Ergebnisse der Untersuchungen zur
Facettierung niedrigindizierter und zur Stabilitdt bzw. zur adsorbatinduzierten Sta-
bilisierung hochindizierter Halbleiteroberflichen vorgestellt. Durch die systematische
Untersuchung sowohl der reinen als auch der mit Gruppe I1I/V-Elementen bedampf-
ten (103)-Oberflichen von Si und Ge konnten Riickschliisse auf die entscheidenden
Faktoren fiir das Entstehen einer eben rekonstruierten Oberfliche bei diesen Systemen
gezogen werden. Durch Berechnung der elastischen Energie nach dem Modell von Kea-
ting 1483t sich die Stabilitdt der untersuchten Oberfliche einordnen. Das zeigt, daf die
Stabilitat der hochindizierten Oberflachen bei diesen Systemen hauptséchlich durch die
Minimierung der Anzahl der freien Bindungen und die Minimierung der Verspannungen
in der Oberflache bestimmt ist.

Bei der Strukturaufklarung der Si(001)(nx8)-Ga-Rekonstruktion war zunéchst kein
Zusammenhang mit der Facettierung niedrigindizierter Halbleiteroberflachen zu erken-
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nen. Es konnte jedoch gezeigt werden, daf sich durch Aufeinandersetzen der Bildungs-
blocke der (nx8)-Rekonstruktion eine {115}-Flidche ergibt. Auf der Probe existier-
ten Bereiche, in denen diese Facettenflichen existieren. Prinzipiell kann die (nx8)-
rekonstruierte Oberfliche als nanofacettiert angesehen werden. Die Graben der Re-
konstruktion sind {115}-Facetten, die erhohten Reihen (001)-Flichen.

Unter Annahme, daf fiir die Stabilitdt der (115)-Fliache dieselben Faktoren von Be-
deutung sind, wie bei den (103)-Flichen, wurde ein Strukturmodell fiir die Si(115) (2 9)-
Rekonstruktion aufgestellt. Dieses konnte anhand von SXRD-Messungen bestétigt
werden, was zeigt, daf§ bei dieser Oberfliche ebenfalls die Minimierung der Anzahl
der freien Bindungen und die Minimierung der Verspannungen fiir die Stabilitdt der
Oberflache ausschlaggebend sind. Untersuchungen an der Ga-bedeckten Si(115)-Fléche
zeigen, dafl hier dieselbe (4x1)-Rekonstruktion vorliegt, wie sie bereits auf den Facet-
tenflachen der Ga-bedeckten Si(001)-Probe beobachtet wurde.
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Kapitel 5

Bindre Legierungen

In diesem Kapitel werden die Untersuchungen an den niedrigindizierten Oberflichen
der binédren Legierungen CuzAu und AusCu vorgestellt. Diese Untersuchungen wurden
in Zusammenarbeit mit Gerald Eckstein und Stefan Maupai aus der Arbeitsgruppe
von Professor Stratmann am Lehrstuhl fiir Korrosions- und Oberflachenforschung der
Universitédt Niirnberg-Erlangen durchgefiihrt. Die Herstellung und Texturbestimmung
der AuzCu-Filme, wurde in Erlangen durchgefiihrt.

5.1 Einleitung

Elementare Metall- und Halbleiteroberflichen werden schon seit vielen Jahren intensiv
in der Oberflichenphysik untersucht. Dabei wurden viele wertvolle Erkenntnisse ge-
sammelt, so dafl sich grofle Bereiche der Physik auf den Oberflichen, wie zum Beispiel
Adsorption oder Epitaxie, durch ausreichend experimentell fundierte Modelle theo-
retisch beschreiben lassen. In der Halbleiterforschung werden in zunehmendem Mafle
ITI-V- und II-VI-Halbleiter untersucht, da durch die unterschiedliche chemische Zusam-
mensetzung unterschiedliche physikalische und chemische Eigenschaften auftreten und
die Hoffnung besteht, diese Eigenschaften gezielt beeinflussen zu konnen. Bei den Me-
tallen werden ebenfalls Systeme mit mehreren Elementen - Legierungen - untersucht.
Im Vergleich zu den Halbleitern ist hier die Menge der moglichen Zusammensetzungen
wesentlich gréfer. Obwohl die Forschung an Legierungen wesentlich frither begann -
schon 1742 entwickelte B. Huntsman ein Verfahren zur Herstellung von Guf- und Tie-
gelstahl und bereits in der ersten Hélfte des 19. Jahrhunderts wurde dieses Verfahren
von F. Krupp im groBtechnischen Mafstab angewandt [90] - ist ein vollstdndiges theo-
retisches Verstédndnis von Legierungen noch nicht erreicht. Fiir ein solches Verstdndnis
ist es notwendig, zunéchst binédre Legierungen zu untersuchen, um spéter die Ergebnisse
auf Legierungen mit mehreren Elementen erweitern zu kénnen.

Metalloberflachen werden schon seit langer Zeit als Katalysatoren fiir chemische
Prozesse verwendet. Die heterogene Katalyse wird bei vielen wichtigen Industriepro-
zessen - wie zum Beispiel der Ammoniakherstellung oder der Methanolsynthese - ein-
gesetzt. Die Suche nach neuen, besseren Katalysatoren ist ein grofies und wichtiges
Gebiet der physikalischen Chemie, da hier in groflem Mafistab Energie - und damit
auch Geld - eingespart werden kann. Ebenso kénnen durch Katalysatoren Neben-
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produkte einer Reaktion unterdriickt und damit - wie beim Katalysator beim Auto -
Schadstoffe reduziert werden. Legierungsoberflichen bieten sich als Forschungsgebiet
fiir die selektive Katalyse an. Kupfer-Gold-Legierungen konnen hier als Modellsystem
betrachtet werden. Durch vergleichende Untersuchungen an goldreichen AuzCu- und
goldarmen CuzAu-Oberflichen kann der Einflufl der beiden chemischen Komponenten
auf die Katalyse festgestellt werden.

Systematische Untersuchungen an niedrigindizierten CuzAu- und AusCu-Oberfld-
chen werden von Gerald Eckstein mit Hilfe eines elektrochemischen STMs [91,92] im
Rahmen seiner Doktorarbeit [93] durchgefiihrt.

Eine weitere interessante Anwendung des elektrochemischen STMs bei Kupfer-
Gold-Legierungen wird von Stefan Maupai im Rahmen seiner Doktorarbeit unter-
sucht [91]. Durch Veranderung der Potentialverhiltnisse zwischen Probe, Tunnelspitze
und Elektrolytlosung ist es moglich, Metalle auf der Oberfliche gezielt abzuscheiden.
Es wird nun untersucht, inwieweit sich Nanostrukturen auf diese Weise erzeugen lassen.

Zur Interpretation der Messungen mit dem elektrochemischen STM ist eine de-
taillierte Kenntnis der Struktur und insbesondere der chemischen Zusammensetzung
der obersten Lagen notwendig. Die Untersuchung der Strukturen der niedrigindizier-
ten CuzAu- und AuzCu-Flachen wurde mittels Rastertunnelmikroskopie durchgefiihrt.
Zusétzlich wurden SXRD-Messungen durchgefiihrt, um die chemische Zusammenset-
zung in den obersten Lagen zu bestimmen. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen
werden in den ndchsten Abschnitten dargestellt.

5.2 Cu-Au-Legierungen

Kupfer-Gold-Legierungen sind ein Standardbeispiel fiir binére Legierungen und wurden
bereits intensiv untersucht [95,96,97,98]. Auch theoretische Untersuchungen an diesem
System existieren [99], eine experimentelle Bestatigung der Vorhersagen fehlt jedoch
noch teilweise. Kupfer und Gold haben zusammen eine negative Mischenthalpie und
es bilden sich bei verschiedenen Zusammensetzungen geordnete Phasen aus.

In Abbildung 5.1 ist links ein Phasendiagramm gezeigt, in dem verschiedene stabile
Phasen der Au-Cu-Legierungen zu finden sind. Interessant fiir die im Rahmen dieser
Arbeit durchgefithrten Untersuchungen sind die AuzCu- und die AuCuz-Phasen. Im
weiteren Verlauf der Arbeit wird diese zweite Phase als CusAu bezeichnet. CuzAu weist
bei Raumtemperatur eine geordnete L1s-Struktur auf, bei AuzCu wurde diese Struk-
tur in der Literatur teilweise ebenfalls beobachtet, wobei es hier auch Widerspriiche
gibt. Die L1,-Struktur ist in Abbildung 5.1 rechts dargestellt. Die Struktur besteht an-
schaulich aus einem fec-Gitter, bei dem die flichenzentrierten Atome der einen und die
Atome auf den Wiirfeleckpunkten der anderen Spezies angehoren, so dafl ein Verhalt-
nis von 3:1 Atomen der beiden chemischen Spezies besteht. Zusétzlich sind die (001)-,
(110)- und (111)-Flichen dargestellt, so daf die chemische Zusammensetzung dieser
ideal-terminierten niedrigindizierten Flichen zu erkennen ist.

Eine Schwierigkeit bei der Untersuchung von Legierungsoberflichen birgt der Prozef3
der Segregation. Hierdurch kann an der Oberfliche eine vom Volumen véllig abwei-
chende chemische Zusammensetzung entstehen [101, 102, 103].
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Abbildung 5.1: Die linke Abbildung zeigt das Phasendiagramm von Au-Cu-Legierungen
(aus [100]). In der rechten Abbildung ist die L1o-Struktur dargestellt. Aus der Abbildung
ist der Kristallaufbau zu erkennen, zusétzlich ist auch die chemische Zusammensetzung
der idealen niedrigindizierten Fldchen abzulesen.

5.3 CusAu

In diesem Abschnitt werden die Untersuchungen an den reinen CuzAu-Oberflichen
wiedergegeben. Es wurden drei CuzAu-Einkristalle mit (001)-, (110)- und (111)-Ori-
entierung untersucht. Samtliche Proben wurden nach demselben Verfahren prapariert.
Zunichst wurde die Oberfliche im Vakuum durch wiederholte Sputter-Anneal-Zyklen
gereinigt, wobei das Sputtern mit 500eV Ar*-Ionen fiir 30-50min bei Raumtemperatur
und das Annealen fiir 2h bei 700°C erfolgte. Nach dem letzten Annealen wurden die
Proben langsam (etwa 2°C/min) bis knapp iiber der Phaseniibergangstemperatur von
405°C abgekiihlt und dort fiir 2h gehalten, um eine Ordnung des Substrates herbei-
zufithren. Anschliefend wurden die Proben fiir 10h bei der Phaseniibergangstempera-
tur von 390°C annealt. Die Proben wurden dann langsam auf 240°C abgekiihlt, wo sie
fiir weitere 4h gehalten wurden. AbschlieBend wurden die Proben innerhalb von 10min
auf Raumtemperatur abgekiihlt und untersucht.

5.3.1 Die Cu3Au(001)-Oberfliche

In Abbildung 5.2 sind zwei LEED-Bilder der CuzAu(001)-Oberfliche zu sehen. Die
Bilder zeigen, dafl die Oberflache eine (1x1)-Struktur aufweist. Die Reflexe sind scharf
und die Hintergrundintensitét ist sehr gering, so dafl eine wohlgeordnete Oberfléiche
vorliegt.

Abbildung 5.3 zeigt einen 1500A x 1000A groSen Ausschnitt der CuzAu(001)-
Oberflache. Es sind grofle, ebene Terrassen zu erkennen, die hauptséchlich durch Ein-
fachstufen mit einer Hohe von etwa 1.9A, teilweise auch durch Mehrfachstufen von-
einander getrennt sind. Die Terrassen sind in [100]-Richtung (im Bild von unten nach
oben) wesentlich ldnger, als in [010]-Richtung. Dies hdngt vermutlich mit einem leich-
ten Fehlschnitt der Probe zusammen.

In Abbildung 5.4 ist ein 70A x 50A grofies STM-Bild gezeigt, auf dem die atomare
Struktur auf den Terrassenflichen zu erkennen ist. Die Erhohungen in der Abbildung
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Abbildung 5.2: LEED-Bilder der reinen CuzAu(001)-Oberfliiche. Die Bilder zeigen eine
(1x1)-Struktur. In dem linken Bild sind drei ganzzahlige Reflexe indiziert. Die Energien
der LEED-Bilder sind unten rechts in den Bildern angegeben.
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Abbildung 5.3: STM-Bild der CuzAu(001)-Oberfliche. Die Tunnelparameter wihrend
der Aufnahme waren Up=-0.16V und Ip=1.88nA. Die Achsenbeschriftung ist in
Angstrgm angegeben.
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Abbildung 5.4: STM-Bild der CugAu(001)(1x1)-Struktur. Die Tunnelparameter
wihrend der Messung waren Up=-0.01V und Ip=10.0nA. Die Positionen von vier hohen
und einer niedrigen Erhchung sind durch ausgefiillte Kreise markiert. Das Hohenprofil
entlang der Linie AA’ ist unterhalb des STM-Bildes gezeigt. Die Achsenbeschriftung des
STM-Bildes und des Hohenprofils ist jeweils in Angstrom angegeben.
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liegen alle genau auf den Gitterplédtzen des fcc-Gitters. Es wechseln sich jeweils et-
was hohere (0.5A) mit etwas niedrigeren (0.2A) Erhchungen ab. Dies wird in dem
Hohenprofil entlang der Linie AA’ deutlich. Sowohl in dem STM-Bild als auch in dem
Hohenprofil sind die Positionen der niedrigen Erhchungen durch Pfeile markiert. Es
sind zusétzlich noch die Positionen von vier hohen und einer niedrigen Erhohung durch
grofle und kleine ausgefﬁllte Kreise markiert. Diese Beobachtungen wurden bereits von
Niehus et al. gemacht [101], und es wurde gezeigt, dafl es sich hierbei um chemischen
Konstrast handelt. Die Au-Atome erscheinen in den STM-Abbildungen dieser Ober-
fliche hoher als die Kupferatome.

Cu-Atome

hOf\QﬁOﬁ ,' "Q’“O"— (2. Lage)

6' d' O ‘©' L Au-Atome

€« (1. Lage)

e Cu-Atome

: .b, ,a, 'b’ . .Y (1. Lagel)_I
’ -bt tag ‘by 3 A E
COU0OU0U SHIEER pal

[110]

Abbildung 5.5: Strukturmodell der CuzAu(001)(1x1)-Struktur nach Niehus et al. [104].

Somit kann anhand der STM-Bilder sofort ein Strukturmodell aufgestellt werden.
Dieses ist in Abbildung 5.5 dargestellt. Die Struktur besteht aus abwechselnden in
[110]-Richtung verlaufenden Reihen von Cu- und Au-Atomen. Die zweite Lage besteht
vollsténdig aus Cu. Diese Struktur entspricht einer ideal terminierten CugAu(001)-
Fliache, wie ein Vergleich mit dem Modell der L1,-Struktur in Abbildung 5.1 zeigt.
Die Tatsache, daf§ im LEED-Bild eine (1x1)-Struktur zu sehen ist, zeigt, dafi das
oberflaichennahe Volumen des Kristalles ebenfalls geordnet ist.

5.3.2 Die Cu3Au(110)-Oberfliche

Abbildung 5.6 zeigt zwei LEED-Bilder der CugAu(110)-Oberfliche. In dem linken der
beiden Bilder sind drei Reflexe ganzzahliger Ordnung indiziert. Es befinden sich ein
Reflex an einer i-Position zwischen den Reflexen entlang der [110}-Richtung, so daf
ein (1x2)-Rekonstruktion vorliegt. Zur Festlegung der Oberflichenkoordinaten wird
hier, wie im Abschnitt 5.3.1, von einem geordneten Volumen ausgegangen, so dafl ei-
ne (1x1)-Einheitszelle von den Vektoren [001] und [110] aufgespannt wird (vergleiche
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Abbildung 5.1). Unter Annahme eines ungeordneten Kristalls wiren die beiden in die-
ser Einheitszelle vorhandenen Atome nicht mehr unterscheidbar und die Einheitszelle

wiirde dann von den Vektoren 1[110] und [001] aufgespannt. Unter dieser Vorausset-
zung lieBe sich die Rekonstruktion als (4x1) bezeichnen.

Abbildung 5.6: LEED-Bilder der reinen CuzAu(110)-Oberfléiche. Die Bilder zeigen eine
(1x2)-Rekonstruktion. In dem linken Bild sind drei ganzzahlige Reflexe indiziert. Die
Energien der LEED-Bilder sind unten rechts in den Bildern angegeben.

Abbildung 5.7 zeigt einen 200A x 200A groBen Ausschnitt der CuzAu(110)-Ober-
fliche. Es sind in [110]-Richtung relativ schmale, in [001]-Richtung wesentlich lingere
Terrassen zu erkennen, die durch Einfachstufen voneinander getrennt sind. Auf den
Terrassen ist eine periodische Abfolge von Doppelstreifen in [001]-Richtung zu erken-
nen. Die Linie AA’ verliuft entlang der [T10]-Richtung. Anhand des Hohenprofils
entlang dieser Linie ist zu erkennen, dafl zwischen den Terrassen eine Einzelstufe mit
einer Hohe von etwa 1.8A vorliegt und die Doppelstreifen einen Abstand von etwa 10A
haben.

In Abbildung 5.8 ist ein 80A x 80A grofies STM-Bild gezeigt, in dem die atomare
Struktur der Rekonstruktion auf den Terrassenflichen zu erkennen ist. Die Struk-
tur besteht aus Doppelreihen von etwa 0.2A hohen Erhohungen die in [001]-Richtung
verlaufen und in dieser Richtung einen Abstand von etwa einer Oberflichengitterkon-
stante (3.84A) haben. In [110]-Richtung haben die Doppelreihen einen Abstand von
etwa 11A, was ungefihr der doppelten Volumengitterkonstante - die in [110]-Richtung
vorliegt - entspricht. Die Doppelreihen sind durch Gréaben getrennt, in denen kleine
Erhebungen, auf einer Linie mit den Erhebungen auf den Doppelreihen, zu erkennen
sind. Dieses wird in dem Hohenprofil entlang der Linie AA’ deutlich. Die Positionen
von den in einer Einheitszelle vorhandenen Erhohungen sind durch grofie und kleine
ausgefiillte Kreise markiert. Diese Beobachtungen wurden bereits von Niehus et al. ge-
macht [101] und es wurde gezeigt, daf es sich hierbei um chemischen Konstrast handelt.
Die Au-Atome erscheinen in der STM-Abbildung héher als die Kupferatome.

Aus dem STM-Bild und der Interpretation der Abbildung als chemischen Konstrast
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Abbildung 5.7: STM-Bild der CuzAu(110)-Oberfléiche. Das Bild wurde bei Up=-0.13V
und I7=1.92nA aufgenommen. Das Hohenprofil entlang der Linie AA’ ist unterhalb des
STM-Bildes dargestellt. Die Achsenbeschriftungen sind jeweils in Angstrom angegeben.
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Abbildung 5.8: STM-Bild der CugAu(110)(1x2)-Rekonstruktion. Das Bild wurde bei
Up=-0.12V und I7=2.07nA aufgenommen. FEine (1x2)-Einheitszelle und die Position
von vier Erh6hungen innerhalb einer Einheitszelle sind eingezeichnet. Das Hohenprofil
entlang der Linie AA’ ist unterhalb des STM-Bildes gezeigt. Die Achsenbeschriftung des
STM-Bildes und des Hohenprofils ist jeweils in Angstrom angegeben.



110 KAPITEL 5. BINARE LEGIERUNGEN

Au-Atome
(1. Lage)
Cu-Atome
(2. Lage)

Cu-Atome
(1. Lage)

[001]

[110]

Abbildung 5.9: Strukturmodell der CugAu(110)(1x2)-Rekonstruktion nach Niehus et
al. [104].

zwischen Au- und Cu-Atomen ergibt sich direkt das in Abbildung 5.9 dargestellte
Strukturmodell. Hierin wechseln sich jeweils in [001]-Richtung verlaufende Doppelrei-
hen von Au- mit Doppelreihen von Cu-Atomen ab. Die zweite Lage besteht vollsténdig
aus Cu-Atomen.

5.3.3 Die Cu3Au(111)-Oberfliche

Abbildung 5.10 zeigt zwei LEED-Bilder der CuzAu(111)-Oberfldche. In dem linken der
beiden Bilder sind drei Reflexe ganzzahliger Ordnung indiziert. Hier wird wiederum
von einem geordneten Volumen ausgegangen, so dafi das LEED-Bild auf eine (1x1)-
Struktur hindeutet.

Abbildung 5.11 zeigt ein 1000A x 700A groBes STM-Bild der CusAu(111)-Ober-
flache. Es sind mehrere grofie Terrassen zu erkennen, die durch Einfach- und Mehr-
fachstufen voneinander getrennt sind.

In Abbildung 5.12 ist ein 80A x 80A grofies STM-Bild gezeigt, in dem die atomare
Struktur der Rekonstruktion auf den Terrassenflachen zu erkennen ist. Eine Einheits-
zelle ist in der Abbildung eingezeichnet. Die hexagonale Struktur der Rekonstruktion
ist eindeutig zu erkennen. Die Linie AA’ wurde entlang der [101]-Richtung gelegt. In
dem Hohenprofil entlang dieser Linie, das unterhalb des STM-Bildes gezeigt ist, 148t
sich erkennen, da die Erhchungen 0.3-0.4A hoch sind und einen Abstand von etwa 5.6A
voneinander haben. In den Grédben zwischen den Erhchungen 148t sich keine weitere
Erhohung festmachen. Aufgrund der bisherigen Erfahrungen auf CuzAu-Oberflichen
ist anzunehmen, daf es sich bei den abgebildeten Erhohungen um Au-Atome handelt.
Zwischen den einzelnen Au-Atomen wird sich wahrscheinlich ein Cu-Atom befinden,
dieses wird jedoch in der STM-Abbildung nicht aufgelost. Die Position der Au-Atome
ist durch grofie weile Kreisflichen und die vermutliche Position der Cu-Atome durch
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Abbildung 5.10: LEED-Bilder der reinen CuzAu(111)-Oberfliche. Die Bilder zeigen
eine (1x1)-Struktur. In dem linken Bild sind drei ganzzahlige Reflexe indiziert. Die
Energien der LEED-Bilder sind unten rechts in den Bildern angegeben.
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Abbildung 5.11: STM-Bild der CuzAu(111)-Oberfliche. Das STM-Bild wurde bei
Up=-0.03V und I7=4.33nA aufgenommen. Die Achsenbeschriftungen des STM-Bildes
sind in Angstrgm angegeben.
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Abbildung 5.12: STM-Bild der (1x1)-Struktur der CuzAu(111)-Oberfliche. Das Bild
wurde bei Up=-0.10V und I7=4.98nA aufgenommen. Eine (1x1)-Einheitszelle und die
Position der Erh6hungen sind eingezeichnet. Zusétzlich ist die vermutliche Position von
Cu-Atomen, die in diesem STM-Bild nicht aufgelost werden, durch kleine dunkel ein-
gefirbte ausgefiillte Kreise markiert. Das Hohenprofil entlang der Linie AA’ ist unterhalb
des STM-Bildes gezeigt. Die Achsenbeschriftung des STM-Bildes und des Hohenprofils
ist jeweils in Angstrom angegeben.
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Abbildung 5.13: Strukturmodell der CuzAu(111)(1x1)-Struktur. Die Cu-Atome wer-
den in den STM-Bildern dieser Oberfldche nicht abgebildet.

Das Strukturmodell der CugAu(111)-Oberfldche ist in Abbildung 5.13 dargestellt.

5.4 Au3Cu

In diesem Abschnitt werden die Untersuchungen an den reinen AusCu-Oberfléchen
wiedergegeben. Es wurden drei AusCu-Einkristalle mit (001)-, (110)- und (111)-Ori-
entierung und ein durch Magnetron-Sputtern hergestellter AugCu-Film [105] auf einem
Glassubstrat untersucht. Durch elektrochemisches STM wird die Oberfldche von Kri-
stallen stark verdndert, und es sind aufwendige Praparationsschritte nétig, um wieder
eine ebene und reine Kristalloberfliche zu erhalten. Es ist hingegen einfach, grofle
Mengen an Filmen mit AuzCu-Zusammensetzung durch Magnetron-Sputtern herzu-
stellen. Um zu gewéhrleisten, dafl die Oberfliche dieser Filme den Anforderungen
des elektrochemischen STMs geniigt, wurde die Oberfliche ebenfalls mit dem STM
untersucht.

Samtliche Proben wurden nach dem selben Verfahren prapariert. Hierbei wurde auf
das Verfahren zuriickgegriffen, das sich bei den CuzAu-Kristallen bewiahrt hatte. Die
bei den einzelnen Préparationsschritten verwendeten Temperaturen wurden an AuzCu
angepafit. Zunéchst wurde die Oberfliche im Vakuum durch wiederholte Sputter-
Anneal-Zyklen gereinigt, wobei das Sputtern mit 500eV Ar*-Ionen fiir 30-50min bei
Raumtemperatur und das Annealen fiir 2h bei 600°C erfolgte. Nach dem letzten Annea-
len wurden die Proben langsam (etwa 2°C/min) bis zur Phaseniibergangstemperatur
von 200°C [99] abgekiihlt und dort fiir 40h gehalten, um eine Ordnung des Substrates
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herbeizufiithren. AnschlieSfend wurden die Proben innerhalb von 30min abgekiihlt und
untersucht.

5.4.1 Die Au3Cu(001)-Oberfliche

Abbildung 5.14 zeigt zwei LEED-Bilder der AuzCu(001)-Oberfliche. Ein Ausmessen
der Absténde ergibt, dal das Volumen hier ungeordnet vorliegt. Dies wird auch bei
einem Vergleich dieser LEED-Bilder mit denen der CuzAu(001)-Oberfliche in Abbil-
dung 5.2 deutlich. Die Bilder zeigen, daff die Oberflidche eine (1x1)-Struktur aufweist.
Die Reflexe sind scharf und die Hintergrundintensitit ist sehr gering, was auf eine
wohlgeordnete Rekonstruktion hindeutet.

Abbildung 5.14: LEED-Bilder der reinen AuzCu(001)-Oberfliche. Die Bilder zeigen
eine (1x1)-Struktur. In dem linken Bild sind drei ganzzahlige Reflexe indiziert. Die
Energien der LEED-Bilder sind unten rechts in den Bildern angegeben.

Die durchgefiihrten STM-Messungen bestétigen den aus den LEED-Bildern gewon-
nenen Eindruck. In Abbildung 5.15 ist ein 1000A x 1000A groBes STM-Bild zu sehen,
in dem grofle ebene Terrassen zu erkennen sind. Auffillig ist eine relativ grofle An-
zahl von Erhshungen die alle eine einheitliche Hohe von etwas mehr als 1A aufweisen.
Die Hohenlinie des Schnittes entlang der Linie AA’ ist unterhalb des STM-Bildes dar-
gestellt. Es ist zu erkennen, daf die Stufenhéhe etwa 2A betriigt, was genau einem
Lagenabstand beim AuzCu entspricht.

In Abbildung 5.16 ist ein 82A x 81A grofies STM-Bild zu sehen, in dem die
(1x1)-Struktur der Oberfliche aufgelost ist. Die Absténde der einzelnen abgebilde-
ten Erhchungen voneinander betriigt sowohl in [110]- als auch in [T10]-Richtung 2.8A,
was bei einer, durch unsere SXRD-Messungen ermittelten, Gitterkonstante von 3.99A
fiir eine (1x1)-Struktur zu erwarten war. In der Abbildung sind zwei unterschiedliche
Storungen der ebenen (1x1)-Struktur zu sehen. Durch die erste Art der Stérung (I)
ist die Linie AA’ gezogen. Die Storung hat eine Ausdehnung von 4 x 4-Gitterplitzen.
Auflen befinden sich abgesenkt abgebildete Bereiche und in der Mitte wird der Bereich
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Abbildung 5.15: STM-Bild der reinen AugCu(001)-Oberfliche. Das STM-Bild wurde
bei Ug=-1.35V und Ipr=1.51nA aufgenommen. Es zeigt grofle ebene Terrassen, die
jeweils durch Einfachstufen getrennt sind, wie aus dem Hohenprofil entlang der Linie
AA’ zu erkennen ist. Die Achsenbezeichnungen des Bildes und des Hohenprofils sind
jeweils in Angstrom angegeben.
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Abbildung 5.16: STM-Bild der AusCu(001)(1x1)-Struktur. Die Aufnahme des Bildes
erfolgte bei Ug=-1.35V und I7=1.51nA. Es sind deutlich zwei unterschiedliche Stérungen
der Oberflichenstruktur zu erkennen. Unterhalb des STM-Bildes sind die Hohenprofile
entlang der Linien AA’ und BB’ durch die unterschiedlichen Stérungen dargestellt. Die
Achsenbeschriftungen des STM-Bildes und der Hohenprofile sind in Angstrgm angege-
ben.
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Abbildung 5.17: STM-Bild der AugCu(001)(1x1)-Struktur, welches auf einem anderen
Bereich der Probe aufgenommen wurde. Das Bild wurde bei Ug=-0.99V und Ir=1.51nA
aufgenommen. Es sind dieselben Storungen der Oberfléichenstruktur wie in Abbildung
5.16 zu erkennen. Unterhalb des STM-Bildes sind die Hohenprofile entlang der Linien

AA’ und BB’ durch die unterschiedlichen Stérungen dargestellt. Die Achsenbeschriftun-
gen des STM-Bildes und der Hohenprofile sind in Angstrgm angegeben.
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deutlich hoher abgebildet. Das Hohenprofil entlang AA’ ist unterhalb des STM-Bildes
auf der linken Seite abgebildet. Es zeigt, daB die Stérung etwa 0.8A oberhalb der
iibrigen Oberfliche abgebildet wird. Da der Schnitt entlang der [110]-Richtung liegt,
1iBt sich auch der Abstand der Erhchungen voneinander (2.8A) aus dem Hohenprofil
ablesen. Die zweite Art der Storung (II) ist wesentlich unauffilliger. Sie besteht aus
einem kleinen Bereich, der haufig genau 2 x 2 Erhéhungen beinhaltet, die etwas héher
abgebildet werden. Das Hohenprofil entlang der Linie BB’ zeigt, da die Erhohungen
etwa 0.1-0.2A hoher abgebildet werden.

Abbildung 5.17 zeigt ein 90A x 90A groBes STM-Bild von einem anderen Bereich
der Probe. Auch in diesem Bild sind deutlich die beiden unterschiedlichen Stérungen
(I) und (II) abgebildet. Die Form von Stérung (I) ist etwas anders, als in Abbildung
5.16, die Fliche und die Hohe sind jedoch vergleichbar. Das Hohenprofil entlang AA’
zeigt einen Schnitt durch Stérung (1), das Hohenprofil entlang BB’ einen Schnitt durch
Storung (I1). BB’ verlauft in [100]-Richtung, und hier ldBt sich erkennen, daf der
Abstand zwischen zwei Erhéhungen in dieser Richtung ebenfalls etwa 2.8A betrigt.

Ein Vergleich mit dem Ubersichtbild (Abbildung 5.15) zeigt, da die dort abge-
bildeten kleinen Defekte von Ausdehnung und Hohe genau der Stérung (I) entspre-
chen. Durch statistische Auswertung einiger STM-Bilder wurde ermittelt, dafl Storung
(I) 5.7£0.5% und Storung (II) 11.6+0.5% der Oberfliche bedeckt. Eine Interpreta-
tion dieser Ergebnisse anhand der STM-Bilder alleine ist nicht mdéglich. Die STM-
Untersuchungen haben gezeigt, daf sich eine wohlgeordnete und ebene (1x1)-Struktur
ausbildet. Uber die chemische Zusammensetzung der Oberfliche oder die Art und
Ursache der beiden unterschiedlichen Storungen kann nur spekuliert werden.

Um diesen - fiir die angestrebten Untersuchungen mit elektrochemischen STM ele-
mentar wichtigen - Fragen nachzugehen, wurden an derselben Probe SXRD-Messungen
durchgefiihrt. Auf die Auswertung der SXRD-Messungen soll hier nicht weiter einge-
gangen werden. Sie wurde von Oliver Bunk durchgefiihrt und ist - zusammen mit
den STM-Ergebnissen - veroffentlicht [106]. Interessant sind hier nur die Ergebnisse
der Auswertung, die in Tabelle 5.1 zusammengefafit sind. Das reduzierte y? fiir die
Anpassung lag bei 1.9, so dafl das Modell die Mefldaten hervorragend wiedergibt.

Die Werte in Tabelle 5.1 geben die atomare Anordnung der AuzCu(001)-Fléche bis
zur 4. Lage an. Die Auswertung hat zusétzlich ergeben, dafi das Volumen des AuzCu-
Kristalles ungeordnet ist, die einzelnen Gitterplatze also stéchiometrisch besetzt sind.
Das bedeutet, dafl bei Betrachtung eines Gitterplatzes dieser mit 75%iger Wahrschein-
lichkeit mit einem Au- und mit 25%iger Wahrscheinlichkeit mit einem Cu-Atom besetzt
ist. Die Bezeichnung der Atome in der Tabelle bezieht sich auf die graphische Dar-
stellung des Strukturmodelles in Abbildung 5.18. In den Spalten ”(z,y)-Position” und
7 z-Position” wird der Gitterplatz festgelegt, an dem sich ein, in der Spalte ” Atom”
spezifiziertes, Atom befindet. In der Spalte ”Anteil” wird angegeben, mit welcher
Wahrscheinlichkeit der Gitterplatz von diesem Atom besetzt ist. Die Summe der An-
teile sollte fiir jede Lage 100% ergeben, die auftretenden Abweichungen resultieren aus
Abweichungen in der Analyse der SXRD-Daten. Die Besetzungsparameter waren in
der Datenanpassung freie Parameter, so dafl die geringe Abweichung der Summe der
Anteile von 100% einen weiteren Hinweis auf die Qualitat der Datenanpassung liefert.
Die letzte Spalte gibt die z-Position in A wieder, wobei die z-Position der 4. Lage als
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| Lage | Atom | Anteil [%] | (z,y)-Pos. [L] | z-Pos. [L] | z- Pos. [A] |

1 [ Cu(l) 5.3 (0.0,0.0) 1.64 6.58
Au (I) 10.9 (0.0,0.0) 1.43 5.75

Au (IT) 814 (0.0,0.0) 1.40 5.63

2 | Au (1) 5.8 (0.0,0.0) 1.10 443
Au (IV) | 110 (0.5,0.5) 1.00 4.03

Cu (I) 79.5 (0.5,0.5) 0.92 3.71

3 Au 100.0 (0.0,0.0) 0.50 2.04
4 Au 75.0 (0.5,0.5) -0.01 0.00
Cu 25.0 (0.5,0.5) -0.01 0.00

Tabelle 5.1: Ergebnisse der SXRD-Messungen an der reinen AugCu(001)-Oberfléche.
Der Anteil gibt an, mit welcher Wahrscheinlichkeit sich ein Atom auf dem durch die z-,
y- und z-Position bestimmten Gitterplatz befindet. Die Positionen sind in sogenannten
LEED-Koordinaten (L) gegeben, bei denen die Einheitsvektoren bei der (001)-Fliche
durch 1[110], 3[T10] und [001] gegeben sind. Die Gitterkonstante von AuzCu betrigt
3.99A. In der letzten Spalte sind die z-Positionen in A umgerechnet, wobei die z-Position
der 4. Lage als Nullpunkt gesetzt wurde.

Nullpunkt gesetzt wurde.

Die 4. Lage entspricht vollstéandig der Volumenstruktur, die Gitterplédtze sind zu
75% mit Au und zu 25% mit Cu besetzt. In der 3. Lage sind sdmtliche Gitterplétze
durch Au-Atome besetzt. Die Lage befindet sich etwa eine halbe Gitterkonstante ober-
halb der 4. Lage. Der Aufbau der 2. Lage ist deutlich unterschiedlich. Die Lage besteht
zu 79.5% aus Cu- und zu 16.8% aus Au-Atomen. Die Cu(II)-Atome und die Au(IV)-
Atome befinden sich hierbei auf Gitterplitzen, wobei die Cu-Atome 0.3A tiefer liegen
als die Au-Atome. Die Position der Au(III)-Atome unterscheidet sich deutlich. Diese
Atome sind direkt iiber Atomen der 3. Lage (on top) positioniert und liegen dement-
sprechend auch 0.4A hoher als die Au(IV)-Atome. Die oberste Lage besteht zu 92.3%
aus Au- und zu 5.3% aus Cu-Atomen. Alle Atome liegen lateral auf Gitterplitzen,
ihre z-Position unterscheidet sich jedoch deutlich. Die Au(II)-Atome liegen etwas we-
niger als eine halbe Gitterkonstante oberhalb der Cu(II)-Atome der 2. Lage. Auch die
Besetzungszahl dieser Au(II)-Atome entspricht ungefihr der der Cu(II)-Atome. Diese
Atome stellen 81.4% der Oberflichenatome, so daf§ ihre Position die Hohe der Ober-
fléiiche definiert. Die Au(I)-Atome liegen etwa 0.1A héher als die Au(IT)-Atome. Thre
Besetzungszahl von 10.9% entspricht der der Au(IV)-Atome in der 2. Lage, so dafl
anzunehmen ist, da8 die Au(I)-Atome direkt iiber den Au(IV)-Atomen der 2. Lage
liegen. Die Besetzungszahl entspricht in etwa dem, durch die statistische Auswertung
der STM-Bilder gewonnenen, Anteil der Storung (II) an der Oberfliche. Somit 148t
sich die 0.1-0.2A héhere Abbildung der Stérung (II) durch Au-Atome in der 2. Lage
erkldren. Die Cu(I)-Atome liegen 0.95A iiber den Au(I)-Atomen. Thre Besetzungszahl
von 5.3% ist der der Au(III)-Atome dhnlich. Somit ist anzunehmen, daf} sich die Cu(I)-
Atome direkt oberhalb (on top) der Au(III)-Atome der 2. Lage befinden. Sowohl die
Hohe iiber der Oberfléche als auch die Besetzungszahlen sind den aus den STM-Bildern
fiir die Storung (I) ermittelten Werten sehr &hnlich. Die Stérung (I) entspricht einem
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Abbildung 5.18: Strukturmodell der AugCu(001)-Oberfliche in der Aufsicht. In der
Abbildung sind die unterschiedliche Atome mit den im Text und in der Tabelle 5.1
verwendeten Bezeichnungen versehen. In dem Modell sind sowohl die Struktur der "nor-
malen” Oberflachenstruktur, bestehend aus Cu(II)- und Au(II)-Atomen als auch der
Storung (I), bestehend aus Au(I)- und Au(IV)-Atomen, und der Stérung (II), bestehend
aus Cu(I)-, Au(III)-Atomen und Fehlstellen, dargestellt. Die Seitenansicht in Abbildung
5.19 verdeutlicht die Struktur weiter.

900¢

Abbildung 5.19: Seitenansicht der drei unterschiedlichen Konfigurationen der ober-
sten Lagen der AugCu(001)-Oberfliche. Der Blick geht in [110]-Richtung. Au-Atome
sind grau und Cu-Atome schwarz und mit kleinerem Radius dargestellt. Die gestreiften
Atome der 4. und 5. Lage entsprechen der Volumenstruktur und sind mit 75% Wahr-
scheinlichkeit Au- und mit 25% Wahrscheinlichkeit Cu-Atome. In a) ist die Struktur
der "normalen” Oberflidche, in b) die von Stérung (II) und in ¢) die von Stérung (I)
dargestellt.




54. AU3;CU 121

Stapelfehler in den obersten Lagen, bei dem Cu-Atome in der obersten Lage zu finden
sind.

Das Strukturmodell der drei unterschiedlichen Konfigurationen der ”normalen”
Oberfliche, der Storung (I) und der Stérung (II) sind in Abbildung 5.19 in der Seiten-
ansicht wiedergegeben. Hierbei ist deutlich der Stapelfehler, der Stérung (I) ausmacht,
zu erkennen.

5.4.2 Die Au3Cu(110)-Oberfliche

In Abbildung 5.20 sind zwei LEED-Bilder der reinen AuzCu(110)-Oberfliche zu se-
hen. In dem linken der beiden Bilder sind drei Reflexe ganzzahliger Ordnung gekenn-
zeichnet. Aufgrund der Abstdnde der Reflexe voneinander kann hier, ebenso wie im
vorigen Abschnitt, auf ein ungeordnetes Volumen geschlossen werden. Entlang der im
reziproken Raum kiirzeren Richtung sind drei 1-Reflexe zu sehen, so daf eine (1x4)-
Rekonstruktion vorliegt. Die Reflexe sind scharf und die Hintergrundintensitét ist sehr
gering, was auf eine ebene und einheitlich rekonstruierte Oberflache hindeutet.

Abbildung 5.20: LEED-Bilder der reinen AuzCu(110)-Oberfliche. Die Bilder zeigen
eine (1x4)-Rekonstruktion. In dem linken Bild sind drei ganzzahlige Reflexe indiziert.
Die Energien der LEED-Bilder sind unten rechts in den Bildern angegeben.

In Abbildung 5.21 ist ein 1200A x 1200A groBes STM-Bild zu sehen. Unten rechts
in der Abbildung sind zwei kristallographische Richtungen in der Oberflache eingezeich-
net. Es sind mehrere Terrassen zu erkennen, die in [110]-Richtung wesentlich linger
sind als in [001]-Richtung. In [001}-Richtung sind die Terrassen durch Einfachstufen
mit einer Hohe von etwa 1.5A voneinander getrennt, in [110]-Richtung treten vereinzelt
auch Mehrfachstufen auf. Auf den Terrassen ist eine periodische Abfolge von Streifen
parallel zur [110]-Richtung zu erkennen.

In Abbildung 5.22 ist ein 120A x 120A groBer Bereich der Oberfliche abgebil-
det. In diesem Bild wird die atomare Struktur auf den Terrassen aufgelost. Eine
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Abbildung 5.21: STM-Bild der reinen AugCu(110)-Oberfliche. Das STM-Bild wurde
bei Ug=-0.11V und I7=0.48nA aufgenommen. Die Achsenbezeichnungen des Bildes sind
in Angstrgm angegeben.

(1x4)-Einheitszelle ist in der Abbildung eingezeichnet. Die Abmessungen der (1x4)-
Einheitszelle bediirfen einer ndheren Betrachtung. Aus den STM-Bildern geht hervor,
daf die vierfache Periodizitdt entlang der [001]-Richtung verlauft und die Seitenlénge
der Einheitszelle etwa 16A betrigt. In [110]-Richtung betrigt die Seitenlinge der Ein-
heitszelle nur 2.8A. Bei einer AusCu(110)-Oberfliche mit L1y Struktur (siche Abbil-
dung 5.1) sollte die (1x1)-Einheitszelle 4A x 5.6A grof sein, wobei der lingere Vektor
in [110]-Richtung verlduft. Die vorliegende Rekonstruktion hétte dann eine (4x3)-
Einheitszelle. Liegt jedoch ein ungeordneter AuszCu-Kristall vor, so hat die (1x1)-
Einheitszelle die Abmessungen 2.8A x 4A, wobei der lingere Vektor in [001]-Richtung
zeigt, so dafl die Rekonstruktion als (1x4) bezeichnet wird. Somit zeigen schon LEED-
und STM-Messungen, dafl ein ungeordneter AuzCu-Kristall vorliegt, wie anschlieBend
bei den SXRD-Messungen bestétigt wurde. Die Rekonstruktion besteht aus zwei in
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Abbildung 5.22: STM-Bild der AugCu(110)(1x4)-Rekonstruktion. Das Bild wurde bei
Up=-0.01V und Ir=3.23nA aufgenommen. Eine (1x4)-Einheitszelle ist eingezeichnet.
Unterhalb des STM-Bildes ist das Hohenprofil entlang der AA’ dargestellt. Sowohl in der
Abbildung als auch im Hohenprofil sind die Positionen von fiinf Erh6hungen markiert.
Die statistisch ermittelten Abstdnde zwischen den einzelnen Punkten sind in Tabelle

5.2 angegeben. Die Achsenbeschriftungen des STM-Bildes und der Hohenprofile sind in
Angstrom angegeben.
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[110]-Richtung verlaufenden Reihen, die jeweils zwei Atome breit sind. Zwischen den
Reihen befinden sich zwei unterschiedlich breite Gridben. Unterhalb des STM-Bildes
ist das Hohenprofil entlang der Linie AA’ abgebildet. In diesem ist die Struktur der
Reihen und Gréaben zu erkennen. Sowohl in dem STM-Bild als auch im Hohenprofil
sind die Positionen von fiinf Atomen durch Pfeile markiert. Die Absténde zwischen
den einzelnen Positionen wurden gemessen und statistisch ausgewertet. Das Ergebnis
dieser Auswertung ist in Tabelle 5.2 zu sehen.

| Linie | Abstand [A] | o, [A] |

12 2.77 0.24
23 5.04 0.41
34 291 0.28
41 6.35 0.18

Tabelle 5.2: Ergebnis der statistischen Auswertung der in STM-Bildern gemessenen
Absténde zwischen den Atomen der AuzCu(110)(1x4)-Rekonstruktion mit der Stan-
dardabweichung o,. Die Positionen, zwischen denen die Abstdnde gemessen wurden,
sind in Abbildung 5.22 gezeigt.

Aus dem Hohenprofil wird deutlich, dafl die beiden Graben nicht nur unterschiedlich
breit, sondern auch unterschiedlich tief sind. Wéhrend der Graben zwischen (2) und
(3) etwa 0.3A tief ist, ist der zwischen (4) und (1') etwa 0.8A tief. Der etwa 1.6A
tiefe Graben, der nahe des Punktes (A) in der Abbildung zu sehen ist, entspricht einer
Doménengrenze der (1x4)-Rekonstruktion.

Bei der hier vorliegenden (1x4)-Rekonstruktion ist es nicht méglich, allein anhand
der LEED- und STM-Untersuchungen ein Strukturmodell aufzustellen. Insbesondere
die chemische Zusammensetzung der Oberfliche - die aufzukldaren das Hauptanliegen
dieser Untersuchungen war - 148t sich nicht bestimmen. Daher wurden auch an dieser
Oberfliche SXRD-Messungen durchgefiihrt. Durch Einbeziehung der STM-Ergebnisse
konnte ein Strukturmodell aufgestellt werden, welches die Rontgenbeugungsdaten gut
wiedergibt. Die endgiiltige Strukturbestimmung durch die Rontgenbeugungsdaten ist
noch nicht abgeschlossen, es liegt jedoch ein vorlidufiges Ergebnis vor. Das x? fiir dieses
Ergebnis liegt bei 5.2.

In Tabelle 5.3 werden die vorldufigen Ergebnisse der Auswertung der SXRD-Daten
gezeigt. Es sind die Positionen der Atome und die Besetzungswahrscheinlichkeiten
der jeweiligen Atomposition mit Au angegeben. Wihrend der Anpassung wurden die
Positionen der obersten 5 Lagen und die Besetzungswahrscheinlichkeiten der Positionen
mit Au- bzw. Cu-Atomen in den obersten 7 Lagen variiert. Alle darunter liegenden
Lagen wurden auf der Volumenstruktur fixiert, wobei die Besetzungswahrscheinlichkeit
bei 75% fiir Au liegt. Auch bei dieser Untersuchung ergab sich, dal das Volumen
ungeordnet vorliegt.

Die in den ersten beiden Spalten der Tabelle 5.3 angegebene Bezeichnung der ein-
zelnen Atome wird in der graphischen Darstellung des Strukturmodelles in den Abbil-
dungen 5.23 und 5.24 verwendet.

Das Strukturmodell besteht aus einer vollstandigen (110)-Oberfldchenlage, in der
die Positionen der Oberflichenatome von den idealen Gitterplédtzen deutlich abweichen.
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| Lage | Atom | Au-Anteil [%] | (z,y,2)-Pos. [L] | z- Pos. [A] |
1 IT 61.55 (0.500, 0.426, 2.967) 8.37
II1 91.88 (0.500, 1.404, 2.916) 8.23
II1 91.88 (0.500, 2.596, 2.916) 8.23
I1 61.55 (0.500, 3.574, 2.967) 8.37
2 Cu 18.72 (0.000, 0.000, 2.396) 6.76
I 50.11 (0.000, 0.914, 2.500) 7.05
Au 100.00 (0.000, 2.000, 2.582) 7.28
I 50.11 (0.000, 3.086, 2.500) 7.05
3 Cu 19.46 (0.500, 0.510, 1.929) 5.44
Au 100.00 (0.500, 1.503, 2.031) 5.73
Au 100.00 (0.500, 2.497, 2.031) 5.73
Cu 19.46 (0.500, 3.490, 1.920) | 5.44
4 31.15 (0.000, 0.000, 1.483) 4.18
73.81 (0.000, 1.013, 1.496) 4.22
100.00 (0.000, 2.000, 1.495) 4.22
73.81 (0.000, 2.987, 1.496) 4.22
) 48.07 (0.500, 0.525, 0.988) 2.83
89.92 (0.500, 1.511, 0.989) 2.83
89.92 (0.500, 2.489, 0.989) 2.83
48.07 (0.500, 3.475, 0.988) 2.83
6 60.85 (0.000, 0.000, 0.500) 1.41
70.50 (0.000, 1.000, 0.500) 1.41
69.28 (0.000, 2.000, 0.500) 1.41
70.50 (0.000, 3.000, 0.500) 1.41
7 67.73 (0.500, 0.500, 0.000) 0.00
64.58 (0.500, 1.500, 0.000) 0.00
64.58 (0.500, 2.500, 0.000) 0.00
67.73 (0.500, 3.500, 0.000) 0.00
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Tabelle 5.3: Ergebnisse der SXRD-Messungen an der reinen AugCu(110)-Oberfléche.
Die Spalte Atom gibt die in dem Strukturmodell in Abbildung 5.23 verwendeten Be-
zeichnungen an. Der Anteil gibt an, mit welcher Wahrscheinlichkeit ein Atom auf dem
durch die z-, y- und z-Position bestimmten Gitterplatz ein Au-Atom ist. Die Positionen
sind in sogenannten LEED-Koordinaten (L) gegeben, bei denen die Einheitsvektoren
bei der (110)-Fléche durch 3[T10],[001] und 3[110] gegeben sind. Die Gitterkonstante
von AuzCu ist 3.99A, so daB der Lagenabstand der (110)-Fliche 1.41A betrdgt. In der
letzten Spalte sind die z-Positionen in A umgerechnet.
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Abbildung 5.23: Strukturmodell der AuzCu(110)(1x4)-Rekonstruktion in der Aufsicht.
In der Abbildung sind die unterschiedliche Atome mit den im Text und in der Tabelle 5.3
verwendeten Bezeichnungen versehen. Die Seitenansicht des Modelles ist in Abbildung
5.24 zu sehen.
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Abbildung 5.24: Seitenansicht des Strukturmodells der AuzCu(110)(1x4)-Rekonstruk-
tion. Der Blick geht in [110]-Richtung. Der Grauwert der dargestellten Atome gibt die
Wahrscheinlichkeit wieder, mit der der entsprechende Gitterplatz durch ein Au-Atom
(bzw. ein Cu-Atom) besetzt ist. Weifl entspricht hierbei 100% Au und Schwarz 100%
Cu. Die exakten Besetzungszahlen sind in Tabelle 5.3 wiedergegeben. Die Atome der
8. und 9. Lage entsprechen der Volumenstruktur und sind mit 75% Wahrscheinlichkeit
Au- und mit 25% Wahrscheinlichkeit Cu-Atome. Die Benennung der Atome entspricht
der Benennung in Tabelle 5.3 und in Abbildung 5.23
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Diese Abweichung 148t sich anhand der chemischen Zusammensetzung der obersten La-
gen erkldren und findet ihre Ursache in den unterschiedlichen Radii der Au- und Cu-
Atome. Eine Reihe, wie sie im STM-Bild in Abbildung 5.22 zu sehen ist, besteht aus
einer Kette von Atomen (II) und Atomen (III). Der breite Graben zwischen den Reihen
entspricht der Reihe von Au-Atomen in der zweiten Lage und der schmale Graben der
Reihe von Cu-Atomen in der zweiten Lage. Besonders auffillig ist in dem Struktur-
modell die Entstehung von Clustern von Atomen eines chemischen Elementes. In der
dritten Lage wechseln sich in [001]-Richtung jeweils zwei Au- mit zwei iberwiegend mit
Cu- besetzten Atomen ab. In der zweiten und vierten Lage ist der Anteil des jeweiligen
Elements direkt bei der erhchten Konzentration in der dritte Lage ebenfalls erhoht. Da
ein Au-Atom ein grofleres Volumen beansprucht, als ein Cu-Atom entstehen hierdurch
Verspannungen, die durch eine Veréinderung der Atompositionen ausgeglichen werden.

5.4.3 Die Au3zCu(111)-Oberfliche

In diesem Abschnitt werden sowohl die STM-Untersuchungen an der AusCu(111)-
Fléache als auch die STM-Untersuchungen der Oberfléche der AuzCu-Filme auf Glassub-
strat dargestellt. Rontgenbeugungsuntersuchungen und insbesondere EBS-Messungen
haben gezeigt [105], dal die Oberfliche der Filme eine {111}-Orientierung aufweist.
Daher werden hier die STM-Bilder der Einkristalloberfliche denen der Film-Oberfléiche
gegeniibergestellt.

Abbildung 5.25: LEED-Bilder der reinen AuzCu(111)-Oberfliche. Die Bilder zeigen
eine (1x1)-Struktur. Es sind drei ganzzahlige Reflexe indiziert. Die Energien der LEED-
Bilder sind jeweils unten rechts angegeben.

Abbildung 5.25 zeigt zwei LEED-Bilder der reinen AusCu-Einkristallprobe. Es
sind keine Uberstrukturreflexe zu sehen, daher liegt eine (1x1)-Struktur vor, wobei die
Absténde der Reflexe wiederum zeigen, dafl ein ungeordnetes Volumen vorliegt.

In Abbildung 5.26 sind zwei 1000A x 1000A groBe STM-Bilder gezeigt. Das lin-
ke der beiden Bilder wurde von der AuzCu(111)-Einkristallprobe aufgenommen, das
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Abbildung 5.26: Links ist ein STM-Bild der reinen AuzCu(111)-Oberfliche dargestellt,
das bei Ug=-0.33V und Ip=0.93nA aufgenommen wurde. Das rechte Bild wurde bei
Up=-0.74V und I7=0.97nA auf einem AusCu-Film aufgenommen. Die Achsenbezeich-
nungen der Bilder und der sich unterhalb der Bilder befindenden Hohenprofile sind jeweils
in Angstrom angegeben.
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Abbildung 5.27: Links ist ein STM-Bild der reinen AuzCu(111)-Oberfliche dargestellt,
das bei Ug=-1.21V und Ip=2.78nA aufgenommen wurde. Das rechte Bild wurde bei
Up=0.01V und I7=2.63nA auf einem AusCu-Film aufgenommen. Auf diesen Bildern
wurde mit Hilfe eines Fourier-Tiefpa88-Filters ein Teil des Rauschens, das diesen Bil-
dern iiberlagert war, herausgefiltert. Die Achsenbezeichnungen der Bilder sind jeweils in
Angstrgm angegeben.
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rechte von der Oberfliche des AuzCu-Filmes. Beide Abbildungen zeigen grofle ebene
Terrassen. Die Terrassen sind jeweils durch Einfachstufen mit einer Hohe von etwa
2.3A getrennt, wie in den Hohenprofilen unterhalb der STM-Bilder zu schen ist.

Abbildung 5.27 zeigt zwei 50A x 50A groBe STM-Bilder. Das linke Bild stammt
vom AuzCu(111)-Einkristall, das rechte von dem AuzCu-Film. Die Qualitdt der Bilder
ist deutlich geringer, als die der iibrigen Bilder dieser Arbeit. Um die Struktur der
Oberflache erkennbar zu machen wurden diese beiden Bilder ausnahmsweise mit einem
Fourier-Filter behandelt. Die Bilder wurden fouriertransformiert und eine Art Tiefpaf3-
filter wurde verwendet, so daf} alle hoheren Frequenzen und insbesondere das starke
Rauschen welches den Bildern iiberlagert war, weggeschnitten wurden. Es wurde durch
Vergleich der gefilterten und ungefilterten Bilder darauf geachtet, daf§ durch Transfor-
mation und Filtern keine Verdnderungen in der Struktur der Abbildung auftraten. In
beiden Bildern sind zur Verdeutlichung der Struktur sieben Positionen von Atomen
durch ausgefiillte Kreise gekennzeichnet. Die gemessenen Abstinde (2.6 4+ 0.2A) zwi-
schen den einzelnen Erhohungen in der Abbildung stimmen in allen Richtungen der
hexagonalen Struktur mit dem theoretischen Wert der Absténde auf der AugCu(111)-
Fléache (Z.SA) gut iiberein. Die Korrugation der Bilder liegt bei 0.2A. Die Ursache
hierfiir ist nicht eindeutig, es ist jedoch zu vermuten, dafl unterschiedliche chemische
Spezies in tieferen Lagen hierfiir verantwortlich sind.
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Abbildung 5.28: Strukturmodell der AuzCu(111)(1x1)-Struktur.

Es wurden SXRD-Messungen an dem AuzgCu(111)-Einkristall durchgefiihrt. Diese
zeigten, dafl der ”Einkristall” kein echter Einkristall war, sondern aus mehreren Kri-
stalliten bestand. Dieses Ergebnis beeinflufit in keiner Weise die Ergebnisse der STM-
Messungen, macht eine detaillierte Auswertung der SXRD-Daten jedoch unmoglich.
Das einzige Ergebnis, welches die Auswertung der SXRD-Daten gesichert liefert ist,
da die oberste Lage mit Au terminiert ist. Somit besteht das Strukturmodell fiir
die AugCu-Oberflache, das in Abbildung 5.28 dargestellt ist, aus einer idealen (111)-
Oberfléche, bei der die oberste Lage aus Au-Atomen besteht.
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5.5 Vergleich CusAu - Au3Cu

In den vorangegangenen Abschnitten wurden die Ergebnisse der Untersuchungen an
CugAu- und AusCu-Oberflichen vorgestellt. Ein Vergleich der Ergebnisse zeigt zwei
deutliche Unterschiede zwischen den beiden Cu-Au-Legierungen auf. Wahrend bei
sdmtlichen untersuchten CugAu-Oberflichen in der obersten Lage derselbe Anteil von
Au- und Cu-Atomen existierte, wie auf einer ideal terminierten Oberfliche, wurde bei
den AuzCu-Oberflachen jeweils ein deutlich erhohter Anteil an Au-Atomen in der ober-
sten Lage festgestellt. Auf den CugAu-Proben konnte jeweils ein chemischer Kontrast
in der Abbildung der Cu- und der Au-Atome erzielt werden. Dieses beweist eindeutig
das Vorhandensein beider Spezies in der obersten Lage. Auf den AusCu-Oberflichen
lief3 sich kein chemischer Kontrast erzeugen. Die Ergebnisse der durchgefiihrten SXRD-
Messungen zur Bestimmung der Struktur und chemischen Zusammensetzung der ober-
sten Lagen erkldaren dies, da in der obersten Lage kaum Cu-Atome vorhanden sind. Dies
ist konsistent mit Segregationsuntersuchungen, die von Nakanishi [107] und Schémann
und Taglauer [101] an der AuzCu(001)-Oberfliche durchgefithrt wurden. Asahara et
al. [108] und Koshikawa [109] hatten schon wesentlich frither &hnliches fiir polykristal-
line AusCu-Probe gefunden.

Der zweite deutliche Unterschied zwischen den beiden Legierungen besteht dar-
in, daB das Volumen der CusAu-Kristalle in einer geordneten L1,-Struktur vorliegt,
wihrend das Volumen der AusCu-Kristalle ungeordnet ist und eine statistische Be-
setzung der Gitterplatze mit Au- und Cu-Atomen vorliegt, bei der nur das Gesamt-
verhéltnis von 3:1 gewahrt bleibt. Die Proben wurden wéhrend der Praparation 40h
in der Ndhe der in der Literatur angegebenen [99] Phaseniibergangstemperatur von
200°C gehalten. Vermutlich reicht diese Zeit nicht aus, um das Volumen zu ordnen.



Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Die in dieser Arbeit vorgestellten Untersuchungen lassen sich in zwei Bereiche einord-
nen. Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt in der Untersuchung adsorbatinduzierter
Facettierung von niedrigindizierten Halbleiterflichen, der hochindizierten Halbleiter-
oberflachen, deren Orientierung der der Facettenflichen entspricht und des Einflusses
der Adsorption verschiedener Metalle der III. und V. Hauptgruppe auf die Stabilitét
der hochindizierten Fldchen. Aulerdem wurden die niedrigindizierten Oberflichen der
bindren Legierungen CuzAu und AuszCu untersucht. Die Untersuchungen wurden je-
weils mit LEED und STM durchgefiihrt, bei einigen Systemen wurden zusétzlich Er-
gebnisse von SXRD-Messungen zur Bestimmung der Struktur herangezogen.

Im Rahmen seiner Doktorarbeit [1] stellte Gerald Falkenberg fest, daf§ sich die
Ge(001)-Oberflache durch Adsorption von In bei geeigneten Priaparationsparametern
vollsténdig facettieren lét. Die Oberfliche besteht dann aus einer regelméfiigen Ab-
folge von prismenférmigen Nanostrukturen, die von (103)-, (103) (013)- und (013)-
Facettenflichen begrenzt sind. Das Strukturmodell fiir die Facettenflichen besteht
aus einer idealen {103}-Oberflidche, bei der sdmtliche freie Bindungen durch In-Atome
abgesittigt werden. Jedes In-Atom bindet auf seinem Adsorptionsplatz an drei Sub-
stratatome, so dafl keine freien Bindungen an der Oberflache iibrigbhleiben.

Die Entstehung von {103}-Facetten auf der Ge(001)-Oberfliche durch Adsorpti-
on vom In lie vermuten, dafi auch eine reine Ge(103)-Oberfliche stabil sein kénn-
te. LEED- und STM-Untersuchungen zeigen, daf§ diese Oberflache eben ist und eine
(4x1)-Rekonstruktion vorliegt. Die Struktur ist sehr komplex und liefl sich nur durch
die Kombination der STM- und SXRD-Messungen 16sen. Das Strukturmodell basiert
auf einer periodischen Abfolge von auf- und abwérts fithrenden Doppelstufen, zwischen
denen jeweils ebene Bereiche vorliegen. Innerhalb der ebenen Bereiche wird die Anzahl
der freien Bindungen durch zusétzliche dreifachgebundene Ge-” Adatome” reduziert.
In-Adsorption auf der Ge(103)-Fliche fiihrt zu einer (1x1)-Struktur. Diese Struktur ist
identisch mit der Struktur der In-induzierten {103}-Facetten auf der Ge(001)-Fléche,
wie durch STM- und SXRD-Messungen gezeigt wurde. Bei Adsorption von Sb zerfllt
die Ge(103)-Fliche in eine regelmiBige Abfolge von (113)- und (113)-Facetten.

An der Si(103)-Fliache durchgefithrte Untersuchungen zeigen, dafl diese Fléche kei-
ne ebene Rekonstruktion aufweist. Vielmehr entsteht eine relativ rauhe Oberfléche.
Die Korrugation betrégt etwa 10A und es liegen kleine Facettenflichen vor, deren
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Anordnung unregelméfig ist. Bei Adsorption von In bildet sich eine ebene unrekon-
struierte Oberfliche aus. Hier kann von einer ” Adsorbatstabilisierung” der Oberfléiche
gesprochen werden. Die (1x1)-Struktur entspricht der bei Ge(103)-In gefundenen.
Die Elemente Al, Ga und Bi fithren ebenso zu einer (1x1)-Struktur mit demselben
Strukturmodell.

Um die Ursachen fiir die Stabilitdt der hochindizierten Oberflichen zu finden wur-
den Rechnungen nach dem Modell von Keating durchgefiihrt, welches die elastische
Energie beschreibt. Es zeigt sich, dafl sich die Stabilitdt der Oberflichen durch die
Rechnungen nach diesem einfachen Modell einordnen 148t. Das zeigt, dal es hier-
bei hauptséchlich auf zwei Faktoren ankommt, die Minimierung der Anzahl der freien
Bindungen und die Minimierung der Verspannung der Oberfliche.

Bei der Adsorption von Ga auf der Si(001)-Oberfliiche wurde neben den (2x1)-,
(2x2)-, (2x3)- und (2x5)-Rekonstruktionen auch eine (nx8)-Rekonstruktion beob-
achtet. Anhand der STM-Untersuchungen wurde ein Strukturmodell fiir die (nx8)-
Rekonstruktion entwickelt, welches das Auftreten der 4-, 5- und 6-fachen Periodizitét
in der einen und der 8-fachen Periodizitdt in der anderen Richtung erklart. Die Bil-
dungsblocke der Rekonstruktion setzen sich aus Ga-Dimeren und Ga-Adatomen, die an
zwei Si-Atome einer und ein Si-Atom einer hoher gelegenen Lage binden, zusammen.
Diese Bausteine wurden bereits bei vielen anderen Rekonstruktionen, die durch Grup-
pe III-Elemente auf Halbleitern erzeugt werden, beobachtet. Auf der Oberfliche wur-
den neben der (nx8)-Rekonstruktion noch kleine facettierte Bereiche beobachtet. Die
Orientierung der Facettenfliche konnte zu {115} bestimmt werden. Auf den Facetten-
flichen konnte eine Rekonstruktion beobachtet werden, die eine vierfache Periodizitét
entlang der kiirzeren Richtung der {115}-Einheitszelle und eine einfache Periodizitét
entlang der langeren Richtung der {115}-Einheitszelle aufweist. Der Aufbau der Fa-
cettenflichen aus den Bausteinen der (nx8)-Rekonstruktion konnte gezeigt werden.

In Anlehnung an die Untersuchung der (103)-Flachen wurde die reine Si(115)-Fléiche
untersucht. Die Oberfliche ist eben und weist eine (% ?)—Rekonstruktion auf. Anhand
von LEED- und STM-Messungen wurde hierfiir ein Strukturmodell aufgestellt. Hierbei
wurde insbesondere Wert auf die Minimierung der freien Bindungen und der Verspan-
nung der Oberfliache - in Form der Keating-Energie - durch die Rekonstruktion gelegt,
da die Untersuchungen der (103)-Flidchen die Relevanz dieser Aspekte fiir hochindizier-
te Flachen hervorgehoben haben. Durch SXRD-Messungen konnte das Strukturmodell
bestétigt werden.

Die Untersuchung der Ga-bedeckten Si(115)-Oberfléche zeigte, dal diese eine kom-
plizierte ”(4x1)”-Rekonstruktion aufweist. Die STM-Bilder zeigen, daf ein einzelner
(4x1)-Bildungsblock vorliegt. Von diesem existieren vier Translationsdoménen. An-
hand der Untersuchungen wurde festgestellt, daf§ die einzelnen Doménen sehr klein
sein konnen, teilweise sogar nur einen Bildungsblock in der Richtung der einfachen
Periodizitdt. Die Doménengrenze kann als ({9 )-Einheitszelle aufgefaBt werden. Bei
einer Aneinanderreihung von schmalen unterschiedlichen Translations-Doménen der
(4x1)-Rekonstruktion entstehen Doménen mit einer lokalen (19 )-Rekonstruktion. Die
Rekonstruktion ist dieselbe, die auch auf den Ga-induzierten {115}-Facetten auf der
Si(001)-Fliche beobachtet wurde. Eine exakte Bestimmung des Strukturmodells durch
SXRD-Messungen steht noch aus.
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Die Untersuchung der bindren Legierungen CuzAu und AuzCu zeigt den Unter-
schied auf, den die chemische Zusammensetzung der Legierung in ihren physikalischen
Eigenschaften hervorruft. Fir CugAu wurde auf der (001)- und der (111)-Oberfléche
eine (1x1)-Struktur, und fiir die (110)-Oberfléche eine (1x2)-Rekonstruktion beob-
achtet. Auf all diesen Oberflichen wurde mit dem STM ein chemischer Kontrast er-
zielt, dafl heifit in den STM-Bildern konnten die Au-Atome in der Oberfliche von
den Cu-Atomen unterschieden werden. Es wurde beobachtet, dafl das Volumen der
CuzAu-Kristalle geordnet in L1y-Struktur vorliegt und die chemische Zusammenset-
zung der Oberflache einer idealen Oberfliche entspricht. Bei allen drei untersuchten
AusCu-Oberfliachen zeigte sich anhand der LEED- und SXRD-Messungen, dafl das Vo-
lumen ungeordnet vorliegt. Fiir AugCu wurden auf (001)- und der (111)-Oberfliche
eine (1x1)-Struktur und fiir die (110)-Oberfliche eine (1x4)-Rekonstruktion beob-
achtet. Es konnte gezeigt werden, dafl AuzCu-Filme, die durch Magnetron-Sputtern
auf Glassubstraten erzeugt wurden, eine {111}-Textur zeigen und dieselbe Rekon-
struktion aufweisen, wie die (111)-Einkristalloberfliche. Durch die Kombination von
STM- und SXRD-Messungen an derselben Probe konnten fiir die AugCu(001)- und die
AuzCu(110)-Oberflache Strukturmodelle aufgestellt werden, die die chemische Zusam-
mensetzung der obersten Lagen wiedergeben. Bei AuzCu findet eine Segregation von
Au statt, so dal die oberste und die dritte Lage nahezu vollstindig aus Au-Atomen
bestehen. Die komplexe (1x4)-Struktur der AuzCu(110)-Oberfléche wird durch Clu-
sterbildung von Au und Cu Atomen in der zweiten und dritten Lage hervorgerufen.

Die hier vorgestellten Ergebnisse bilden die Grundlage fiir eine Vielzahl weiterer
Untersuchungen. Zunéchst sollte die Struktur der ”(4x1)”-Rekonstruktion von Ga
auf Si(115) durch SXRD-Messungen eindeutig geklart werden. Diese Messungen sind
bereits geplant. AnschlieBend sollte die Adsorption verschiedener anderer Gruppe III-
und auch Gruppe V-Elemente auf der Si(115)-Oberflache untersucht werden. Dieselben
Untersuchungen kénnen dann an der Ge(115)-Fldche wiederholt werden. Besonders
interessant ist hierbei die Frage, ob durch unterschiedliche Elemente auch hier dieselbe
Rekonstruktion erzeugt wird wie es bei den (103)-Fléchen der Fall ist. Es sollte versucht
werden, mittels Keating-Rechnungen - analog zu den hier vorgestellten Rechnungen an
den (103)-Fldchen - Vorhersagen iiber die Stabilidt der einzelnen Systeme zu erhalten.

Die Keating-Rechnungen bieten zudem Ansatzpunkte fiir das Auffinden von Syste-
men, die adsorbatinduzierte Facettierung zeigen konnten. Hier sollten insbesondere
Untersuchungen mit Bi auf Si(001)- und Ge(001)-Oberflichen durchgefiihrt werden.
Die adsorbatinduzierte Facettierung eroffnet neu Moglichkeiten in der Ausbildung von
Nanostrukturen, wie an dem Beispiel von In auf Ge(001) gezeigt wurde.

Die Untersuchungen an den binédren Legierungen dienten direkt der Vorbereitung
von elektrochemischen Untersuchungen an diesen Oberflaichen. Zum einen wird die
selektive Korrosion unter Beriicksichtigung der chemischen Oberflichenzusammenset-
zung an diesen Legierungen untersucht, zum anderen wird versucht, mit Hilfe eines
elektrochemischen STMs Nanostrukturen auf diesen Oberflichen zu erzeugen. Diese
Untersuchungen werden bereits von Gerald Eckstein und Stefan Maupai an der Uni-
versitit Niirnberg-Erlangen durchgefiithrt. Ohne die hier gewonnenen Ergebnisse iiber
die chemische Zusammensetzung der Oberfliche und Bestimmung der Struktur wére
eine Interpretation ihrer Melergebnisse kaum moglich.
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Die Ergebnisse dieser Arbeit zeigen, welch einzigartige Moglichkeiten der lokalen
Charakterisierung von nicht langreichweitig geordneten Oberflachen die Rastertunnel-
mikroskopie bietet. Durch komplementére Untersuchung mittels Oberflichenréntgen-
beugung konnen inzwischen auch Strukturen wohlgeordneter Oberflichen bestimmt
werden, deren Komplexitit eine detaillierte Strukturaufkliarung bislang unmoglich er-
scheinen lieS. Durch die immmer weiter perfektionierte Kombination der lokalen (STM)
und der prézise mittelnden (SXRD) MeBmethode ist nun die Charakterisierung einer
Vielzahl neuer Systeme moglich geworden. Zukiinftig sollten hierbei auch die Méglich-
keiten der Kombination von Tieftemperatur-STM- und -SXRD-Messungen genutzt
werden. Durch die Untersuchungen bei tiefen Temperaturen ergibt sich ein sehr viel de-
taillierterer Einblick in die verschiedenen Beitriige der freien Oberflachenenergie. Dieses
ist ein wichtiger Schritt zum Versténdnis der Ursachen fiir das Auftreten bestimmter
Oberflaichenrekonstruktionen und zum nano-engineering von Halbleiterstrukturen.



Anhang A

Verwendete Begriffe und
Abkiirzungen

In dieser Arbeit wurden einige Begriffe verwendet, die dem Laborjargon zuzuord-
nen sind. Auflerdem werden einige gebriauchliche Abkiirzungen verwendet, ohne dafl
sie im Text ausdriicklich eingefiihrt werden. Die benutzten Symbole, Konventionen,
Abkiirzungen und Fachausdriicke werden in diesem Anhang beschrieben.

Folgende Symbole werden in der Arbeit durchgingig verwendet:
Qg Gitterkonstante des Elementes x

—

a Vektoren

[hkl]  Vektor mit a;=h, as=k und az=I

(hkl)  Ebene deren Oberflichennormale [hkl] ist

{hkl} Ebenen, deren Oberflichennormalen zu [hkl] &quivalent sind.
{103} entspricht somit z.B. der Menge der Oberflichennormalen
[(103), (T03), (013), 0T3)]

Die verschiedenen Elemente sind hédufig durch ihre jeweiligen chemischen Abkiirzungen
bezeichnet.

Park und Madden haben eine Matrixnotation eingefiihrt, mit der sich Rekonstruk-
tionen einfach beschreiben lassen [110]. Wird die unrekonstruierte Einheitszelle der
Oberflache durch die Vektoren ay und as aufgespannt und die Einheitszelle der Rekon-
struktion durch die Vektoren by und by, so existiert eine 2 x 2-Matrix (G), fur die gilt:
<€1> — (gu glz) (g1)'

bo 21 G22 az

Die Rekonstruktion wird dann als S(hkl)G-A bezeichnet, wobei S das chemische
Element des Substrats, A das chemische Element des Adsorbates und (hkl) die Ober-
flachennormale der Substratoberflache ist. Diese Matrixnotation fand bei den Bezeich-
nungen der Rekonstruktionen der reinen und Ga-bedeckten Si(115)-Fléche Anwendung.

Bei der Benennung der iibrigen Rekonstruktionen wurde die vereinfachte Wood-
Notation [111] verwendet. Sind die Vektoren by und by parallel zu den Vektoren
der unrekonstruierten Einheitszelle, so haben die Nebenmatrixelemente G5 und Goy

den Wert 0 und kénnen weggelassen werden. So entsteht die vereinfachte Notation
S(hkl)(GHXGQQ)—A.
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Um jegliche Miflverstéindnisse zu vermeiden werden hier die in dieser Arbeit ver-
wendeten Begriffe und Abkiirzungen definiert:

AES auger electron spectroscopy - Methode zur Bestimmung der chemi-
schen Zusammensetzung der Probenoberfldche durch Spektroskopie
der Auger-Elektronen.

Annealen Ausheilen. Das Halten einer Probe auf einer erhohten Tempera-
tur. Durch die erhohte Temperatur wird der Probe Energie zur
Verfiigung gestellt und die Beweglichkeit der Oberflichenatome
erhoht. Dadurch sollen Defekte in der Oberfléiche - wie zum Beispiel
beim Sputtern entstandene Locher - ausgeheilt werden.

DESY Deutsches Elektronen Synchrotron

EBS electron back scattering - Methode zur Bestimmung der Textur von
Oberflichen durch Analyse der riickgestreuten Elektronen bei SEM
112]

Flashen Kurzzeitiges Erhohen der Probentemperatur auf Temperaturen na-
he dem Schmelzpunkt des Probenmaterials. Diese Technik wird
hauptséchlich bei der Reinigung von Si-Proben angewendet, die
mehrmals fiir 10-20sec auf 1100-1200°C gebracht werden.

HASYLAB Hamburger Synchrotronstrahlungslaboratorium

LEED low energy electron diffraction - Niederenergetische Elektronenbeu-
gung.

MBE molecular beam epitaxy - Molekularstrahlepitaxie. Hierbei werden
Adsorbate in Form eine Molekularstrahles aus Ofen auf Substraten
aufgebracht.

ML monolayer - Monolage. Die Definition einer Monolage ist in der

Literatur nicht einheitlich, es existieren zwei unterschiedliche Defi-
nitionen. Zum einen wird unter einer ML die Anzahl Atome ver-
standen, die benotigt wird, um eine Schicht mit einem Atom pro
Oberflacheneinheitszelle des Substrates zu erzeugen, zum anderen
die Anzahl Atome, die benétigt wird um eine Schicht zu erzeugen,
in der in jeder Oberflicheneinheitszelle ebensoviele Atome sind, wie
in der Substratseinheitszelle. Bei den {iblicherweise untersuchten
niedrigindizierten Oberfldchen, wie (001) und (111) bei Si- und Ge-
Oberflichen fithren beide Definitionen zu der gleichen Dichte, da
in der Einheitszelle nur ein Atom enthalten ist. Bei hochindizier-
ten Flidchen, wie der (103)- oder der (115)-Flidche, die in dieser
Arbeit untersucht wurden, unterscheiden sich beide Definitionen,
so dafl angegeben werden muf, welche Definition verwendet wird.
In dieser Arbeit wird die zweite der oben genannten Definitionen
verwendet.

RHEED reflection high enerqgy electron diffraction - Hochenergetische Elek-
tronenbeugung.
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RHEED-TRAXS reflection high energy electron diffraction - total reflecti-
on angle z-ray spectroscopy - Rontgenbeugungsspektrosko-
pie im Winkel der Totalreflexion wéhrend eines RHEED-
Experimentes. RHEED-TRAXS ermoglicht die qualitati-
ve und quantitative Bestimmung von Substratbedeckungen
[113,17).

Sputtern Beschuf3 einer Probenoberfliche mit Ionen. In dieser Arbeit
ist hierbei ausnahmslos der Beschuf§ mit 500eV Ar*-Ionen
gemeint. Durch den Beschufl werden die obersten Lagen der
Probenoberfliche abgetragen. Hierbei bleiben haufig Defekte
in Form von Lochern in der Probenoberfliche zuriick, so daf3
die Probe anschlieend annealt werden mufi.

Step bunching Zusammenlaufen von einzelnen Stufenkanten zur Ausbildung
einer regelméfigen Abfolge von Stufen mit sehr kleinen Ter-
rassenflichen (=> Facettierung).

STM scanning tunneling microscopy - Rastertunnelmikroskopie.
scanning tunneling microscope - Rastertunnelmikroskop.
Surfactant Material, das zur Verbesserung des epitaktischen Wachstums

eingesetzt wird. Surfactants haben iiblicherweise eine sehr
niedrige Oberflachenenergie und weisen eine nur sehr ge-
ringe Loslichkeit in dem zu wachsenden Material auf. So-
mit schwimmen sie wihrend der Epitaxie quasi auf der zu
wachsenden Oberfliche auf und koénnen dort - z.B. durch
Anderung der Oberflichendiffusion - fiir ein gleichméBigeres
Schichtwachstum sorgen.

SXRD surface z-ray diffraction - Oberflachenrontgenbeugung.

Tempern Halten der Probe auf erhchter Temperatur. Durch die Ener-
giezufuhr soll die Uberwindung maoglicher Energiebarrieren
erreicht werden, die die Ausbildung einer geordneten Rekon-
struktion verhindern kénnten.

UHV ultra high vacuum - Ultrahochvakuum. Druck von < 1 x
10~8mbar.
2 Funktion zur Bestimmung der Giite einer Datenanpassung.

Die reduzierte x2-Funktion ist definiert als

N 2
|F|z T ’F|z them")
C(FP) = s S et |

i=1 | |z2exp

Hierbei sind |F|? die MeBgrofie, N die Anzahl der Daten-
punkte, P die Anzahl der Parameter der Datenanpassung
und o2 der Mefifehler. Néheres hierzu ist im Anhang der
Doktorarbeit von Oliver Bunk [1] nachzulesen.



Anhang B

Reziproker Raum

Der reziproke Raum wird auch als Fourier- oder k-Raum bezeichnet, da in ihm die
Wellenvektoren (E) dargestellt werden kénnen und er durch Fouriertransformation aus
dem Ortsraum hervorgeht.

Jedem Kristall sind jeweils zwei Gitter zugeordnet, zum einen das Kristallgitter im
realen Raum und zum anderen das reziproke Gitter im reziproken Raum. Wenn die
Vektoren a, b und @ die primitiven Vektoren der Kristallgitters eines idealen Kristalles
sind, also seine Einheitszelle aufspannen, so sind die primitiven Vektoren a*, b* und &

des reziproken Gitters dieses Kristalles folgendermaflen definiert:

(@ X b)
-

a =2

B’ . - —
( ;a,b*z%r(c;a),é*z%r (B.1)

Hierbei ist V = a - (g x €) das Volumen der Einheitszelle. In der Kristallographie
wird der Faktor 27 in der Definition der reziproken Gittervektoren hiufig weggelassen,
in der Festkorperphysik erweist er sich jedoch als sinnvoll. Aus dieser Definition folgt
unmittelbar, dafl jeder Vektor des reziproken Gitters senkrecht auf zwei primitiven
Vektoren der Kristallgitters steht.

Die Linearkombinationen G = ha* + kb* + 1* heiBen reziproke Gittervektoren und
ihre Endpunkte werden als reziproke Gitterpunkte bezeichnet. Das reziproke Gitter
eines idealen unendlich ausgedehnten Kristalles ist also eine periodische Anordnung von
reziproken Gitterpunkten, den sogenannten Bragg-Punkten. Die Menge der reziproken
Gittervektoren bestimmt die moglichen Reflexe bei der (elastischen) Beugung an dem
Kristall. Dies 1483t sich durch drei dquivalente Formulierungen beschreiben:

1. Die Laue-Gleichungen

2. Die Ewald-Konstruktion
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3. Die Bragg-Bedingung

2dhkl sin © = nA. (B4)

Hierbei hat die einlaufende monochromatische elektromagnetische Welle die Wel-

sene Winkel.

lenléinge A und den Wellenzahlvektor k; und die gestreute Welle den Wellenzahlvektor
kf Der Impulsiibertrag ist ¢ = k:f — k; und 20 ist der von k;f und k; eingeschlos-
Die Parameter h,k,l und n sind jeweils ganzzahlig, wobei (hkl) die
Miller-Indizes im reziproken Raum darstellen. Durch dy;; wird der Abstand zweier
benachbarter (hkl)-Netzebenen bezeichnet.

Abbildung B.1: Schematische Darstellung des reziproken Raumes einer (2x1)-re-
konstruierten Kristalloberfliche. Die Bragg-Punkte, an denen die Intensitdt der am
Volumenkristallgitter gestreuten Wellen zu finden ist, sind eingezeichnet und bilden die
Schnittpunkte des reziproken Gitters der Probe. Das reziproke Gitter ist durch diinne
Linien angedeutet. Die schwarzen Stidbe befinden sich bei ganzzahligen hk-Werten und
geben die Reflex-Positionen ganzzahliger Ordnung (integer-order rods) wieder. Da dem
Kristall an der Oberfliche die Periodizitdt in der Raumrichtung senkrecht zur Ober-
fliche verloren geht, findet sich Intensitdt nicht nur an diskreten Punkten sondern bei
jedem [-Wert entlang der Stébe. In grau sind die Reflexe, die zusétzlich durch die ange-
nommene (2x1)-Rekonstruktion der Oberfliche entstehen, eingezeichnet. Die Position
der Stdbe liegt bei halbzahligen h-Werten, da es sich um eine zweifache Periodizitét im
Realraum handelt. Allgemein entstehen durch Rekonstruktionen Intensitédten bei gebro-
chenzahligen h- oder k-Werten (fractional-order rods). Auch hier findet man Intensitét
bei beliebigen [-Werten.

Wird statt eines idealen unendlich ausgedehnten Kristalles eine Kristalloberfléiche
betrachtet, so dndert sich das zugehorige reziproke Gitter deutlich. Die an der Kristall-
oberfliache gebrochene Periodizitat des Kristallgitters fiihrt dazu, dafl die Bragg-Punkte
im reziproken Raum in der Richtung, die senkrecht auf den beiden primitiven Vektoren
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in der Kristalloberflache steht, verschmieren. Hierdurch entstehen die Grundgitterstéabe
(crystal truncation rods). Eine periodische Anordnung von Atomen auf einer Kristall-
oberflache erzeugt im reziproken Raum ebenfalls in [-Richtung verlaufende Stdbe. Sind
die Periodizitatslangen auf der Oberfliche im realen Raum gréfier als die des Volumen-
kristallgitters, so sind die Stébe gebrochenzahliger Ordnung (fractional-order rods),
das heiit, daf die Miller-Indizes (hk) zur Beschreibung der Position der Stédbe im rezi-
proken Raum nicht mehr ganzzahlig sind. Die Positionen der ganzzahligen Stédbe der
Oberfliache fallen auf die Position der Grundgitterstibe. Eine schematische Darstellung
der verschiedenen Stdbe im reziproken Raum ist in Abbildung B.1 zu sehen.



Anhang C

Hochindizierte Flachen

Im Rahmen dieser Arbeit wurden hochindizierte Oberflichen von Silizium und Germa-
nium untersucht. Fiir ein vollstdndiges Verstdndnis der Ergebnisse und der gefunde-
nen Rekonstruktionen ist es unabdingbar, zunéchst die ideale hochindizierte Fléache zu
betrachten. Da es sich bei hochindizierten Flachen um ein relativ neues Forschungs-
gebiet handelt, finden sich in der Literatur kaum Abbildungen dieser Flachen und es
ist nicht trivial, sich ein Bild von diesen Fldchen beziiglich der Bindungsmoglichkei-
ten - also der Position und Lage der freien Bindungen - zu verschaffen. Diese neuen
Bindungsmoglichkeiten sind jedoch eine der Eigenschaften, die diese hochindizierten
Fldchen fiir die Forschung interessant machen (siehe 4.1). Daher werden hier die idea~
le {103}- und die ideale {115}-Flidche von Kristallen in Diamantstruktur, ausfithrlich
dargelegt.

Zunéchst wird jedoch beschrieben, wie man hochindizierte Flachen darstellen und
die Anordnung der Oberflichenatome ermitteln kann. Hierzu bieten sich verschiedene
Projektionen und Schnitte durch den iiblicherweise verwendeten kartesischen Raum an.

C.1 Darstellung hochindizierter Richtungen

Aufgrund der hohen Symmetrie der Diamantstruktur reicht es aus, nur einen kleinen
Bereich des Einheitswiirfels zu betrachten, um sdmtliche indquivalente Richtungen zu
erhalten. Ein moglicher Bereich, der alle indquivalenten Richtungen beinhaltet, ist das
von den Vektoren [001], [111] und [101] aufgespannte Volumen (siehe Abbildung C.1).

Darstellungen des dreidimensionalen Raumes sind stets Projektionen in den zwei-
dimensionalen Raum. H&ufig wird hierbei, wie auch in Abbildung C.1, die Parallelpro-
jektion verwendet, bei der parallele Linien parallel abgebildet werden und die dritte
Raumrichtung in der projizierten zweidimensionalen Fléche iiblicherweise einen Winkel
von 30° oder 45° einschlieft. Diese Projektion ist haufig verwirrend und ungeeignet,
einzelne Punkte oder Richtungen wiederzugeben.

Um eine eindeutige Zuordnung der Raumrichtungen zu einzelnen Punkten im zwei-
dimensionalen Raum - der Zeichenebene - zu erhalten, muf§ eine andere Projektion
verwendet werden. Hierfiir bietet sich die ”stereographische Projektion” an. Mit Hilfe
dieser Projektion kann eine Kugeloberfliche eindeutig auf eine Ebene projiziert werden.
Eine Darstellung der stereographischen Projektion ist in Abbildung C.2 zu sehen.

141
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{100

{010]

o

Abbildung C.1: Darstellung eines Bereiches im Einheitswiirfel, in dem simtliche fiir
einen Kristall in Diamantstruktur indquivalenten Richtungen liegen. Das Volumen wird
von den Vektoren [100], [101] und [111] aufgespannt und ist zur deutlicheren Darstellung
durch transparente Flichen begrenzt.

Abbildung C.2: Schematische Darstellung der stereographischen Projektion. Die Pro-
jektionsebene ist eine Tangentialebene der Kugel, der Beriihrpunkt von Kugel und Ebene
der obere Pol. Um die projizierten Punkte in der Ebene zu erhalten werden die Durch-
stolpunkte der Projektionslinien, die im unteren Pol beginnen und durch den zu projizie-
renden Punkt auf der Kugeloberfliche gehen, durch die Projektionsebene bestimmt. In
dieser Abbildung ist oben die Projektionsebene mit der projizierten oberen Halbkugel zu
sehen. Zur Verdeutlichung sind sechs Projektionslinien, die jeweils durch Schnittpunkte
der Langen- und Breitenlinien der Kugel gehen, dargestellt.
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Um eine stereographische Projektion durchzufiihren, 148t sich folgendermafien vor-
gehen:

1. Erstellen einer Einheitskugel um den Ursprung des Koordinatensytemes.

2. Definition der Projektionsebene als Tangentialebene der Kugel. Der Beriihrpunkt
der Kugel mit der Projektionsebene wird im weiteren Verlauf als ”"oberer Pol”
bezeichnet, die Normale der Projektionsebene, die durch den oberen Pol geht, als
Achse und der zweite Schnittpunkt der Kugel mit der Achse als "unterer Pol”.

3. Um einen Punkt der Kugeloberfliche in die Ebene zu projizieren, wird eine Ver-
bindungsgerade zwischen dem unteren Pol und dem zu projizierenden Punkt auf
der Kugeloberflache erstellt. Der Schnittpunkt dieser Verbindungsgeraden mit
der Projektionsebene gibt den projizierten Punkt wieder.

Wird nur die Projektion der oberen Halbkugel betrachtet, so entsteht ein Kreis in
der Projektionsebene (siehe Abbildung C.3). Diese Projektion wird bei der Darstellung
von Karten des Nord- oder Siidpols in Atlanten verwendet.

Abbildung C.3: Links ist die stereographische Projektion einer Halbkugel zu sehen.
Die eingezeichneten Winkel entsprechen den Polarkoordinaten 6 (radiale Linien) und ¢
(Kreisringe). Rechts ist die Abbildung der Arktis aus dem Diercke Weltatlas [114] ab-
gebildet. Bei dieser Projektion handelt es sich genau genommen um eine flichentreue
Projektion nach Lambert, der Unterschied zur winkeltreuen ”stereographischen Projek-
tion” ist jedoch nur gering.

Um eine stereographische Darstellung der Raumrichtungen im kartesischen Koor-
dinatensystem zu erhalten, werden die DurchstoSpunkte der Raumrichtungen durch
die Einheitskugel um den Koordinatenursprung in die Projektionsebene projiziert. Es
bietet sich an, eine der Koordinatenachsen des kartesischen Koordinatensystems als
Normale der Projektionsebene zu wéhlen, iiblicherweise wird die [001]-Achse verwen-
det. Abbildung C.4 zeigt einige ausgewéhlte Richtungen in der stereographischen Pro-
jektion. Sémtliche beziiglich der Symmetrie der Diamantstruktur indquivalenten Rich-
tungen befinden sich in dem in Abbildung C.4 gekennzeichneten Gebiet, so dafl eine
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Abbildung C.4: Ausschnitt aus der in Abbildung C.3 gezeigten stereographischen Pro-
jektion einer Halbkugel. Hier wurde als Achse der Projektion die [001]-Richtung des
kartesischen Koordinatensystems gewéhlt. Der Ausschnitt wurde so gewéhlt, dafl sdmt-
liche Richtungen im positiven Oktanden des Koordinatensystems vollstdndig projiziert
werden. Fiir die Projektion der einzelnen Richtungen werden die Durchstofpunkte der
Richtungsvektoren durch die Einheitskugel in die Projektionsebene abgebildet. Anhand
der Koordinaten in der Projektion kénnen die Winkel, welche die jeweiligen Richtungen
mit der [001]-Richtung und der [100]-Richtung einschliefen, direkt abgelesen werden.
Das ”stereographische Dreieck”, also der Bereich aller in diesem Fall fiir Kristalle in
Diamantstruktur indquivalenten Richtungsvektoren, ist schraffiert hervorgehoben. Die
Position der [103]- und der [115]-Richtung sind ebenfalls dargestellt.

Darstellung dieses Gebietes zur vollstandigen Beschreibung aller Richtungen ausreicht.
Da dieses Gebiet drei Eckpunkte, ndmlich die Richtungen [001], [111] und [101] hat,
wird es auch als stereographisches Dreieck bezeichnet.

C.2 Aufbau idealer hochindizierter Oberflichen

Den atomaren Aufbau einer beliebigen idealen hochindizierten Oberfliche zu erhalten,
ist nicht trivial. Das Auffinden der hochindizierten Fliche 148t sich in einem Schnitt
durch den Kristall in einer Seitenansicht einfach vollziehen. Das Problem hierbei ist
die Darstellung dieser Seitenansicht. Fiir sémtliche Flidchen deren Richtungsvektoren
innerhalb des stereographischen Dreiecks (Abbildung C.4) liegen, ist dies sehr aufwen-
dig. Fiir die Richtungsvektoren, die auf den Verbindungslinien der Eckpunkte liegen,
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ist dies jedoch relativ einfach mdéglich, da die zu verwendende Schnittebene jeweils eine
niedrigindizierte - und damit hochsymmetrische und wohlbekannte - Ebene ist.

[(h 0 k) [ Z(h0k,001) | Z(h0k,101) [ (h 0 k) [ Z(hOk,001) | Z(hOk,101) |

101 45.00 0.00 | 3013 13.00 32.00
305 30.96 14.04 | 105 11.30 33.70
102 26.56 1844 1106 9.46 35.54
307 23.20 2180 || 107 8.13 36.87
103 18.43 265711109 6.34 38.66
3011 15.26 29.74 {1011 5.19 39.81
104 14.04 3096 || 1013 4.40 40.60

Tabelle C.1: Auflistung der Winkel zwischen den in Abbildung C.5 angezeigten hochin-
dizierten Oberflichen und der (001)- sowie der (101)-Fliche. Die jeweiligen Richtungen
sind nach absteigendem Winkel zur (001)-Fliche geordnet. Samtliche Richtungen haben
die Form [hOk]. Die Winkel sind in der Tabelle in Grad angegeben.

Fiir die Flachen, deren Normalenvektoren auf der Verbindungslinie von [001] und
[101] liegen, wird ein Schnitt durch die (010)-Ebene mit Blick in [010]-Richtung gewiihlt.
Dieses ist in Abbildung C.5 dargestellt. Um eine (mOn)-Ebene zu erhalten, wird ei-
ne Linie zwischen dem Atom im Ursprung und dem Atom n Gitterkonstanten rechts
und m Gitterkonstanten oberhalb des Ursprungsatomes gezogen. Alle Atome unter-
halb und auf dieser Linie gehoren zur (mOn)-Fléche, alle dariiber nicht. Aus dieser
Seitenansicht mufl nun - durch Kenntnis der Bindungen der Diamantstruktur - die
Aufsicht erstellt werden. Ein Beispiel fiir dieses Verfahren wird im Abschnitt C.2.1 fiir
die ideale (103)-Fliache gegeben. Eine andere Moglichkeit, die Linie zu ziehen, oberhalb
derer die Atome nicht zur gewiinschten hochindizierten Flache gehoren, besteht darin,
den Winkel zwischen der (mOn)-Fliche und der (001)-Ebene zu berechnen und dann
eine Gerade durch den Ursprung unter dem berechneten Winkel zur [001]-Richtung zu
ziehen. Die Winkel zwischen den in Abbildung C.5 eingezeichneten hochindizierten
Richtungen und der (001)- bzw. (101)-Ebene sind in Tabelle C.1 aufgefiihrt.

| (hh k) | Z(hhk,001) | Z(hhk,111) [| (h h k) | /(hhk,001) | /(hhk,111) |

111 04.74 000|115 15.79 38.94
335 40.32 1442 1116 13.26 41.47
112 35.26 1947|117 11.42 43.31
337 31.22 2352|119 8.93 45.81
113 25.24 2950 11111 7.33 47.41
114 19.47 3526 || 1113 6.21 48.53

Tabelle C.2: Auflistung der Winkel zwischen den in Abbildung C.5 angezeigten hochin-
dizierten Oberflichen zwischen der (001)- und der (111)-Fliche. Die jeweiligen Richtun-
gen sind nach absteigendem Winkel zur (001)-Flidche geordnet. Sadmtliche Richtungen
haben die Form [hhk]. Die Winkel sind in der Tabelle in Grad angegeben.

Fiir Flachen, deren Normalenvektoren auf der Verbindungslinie von [001] und [111]
liegen, wird ein Schnitt durch die (110)-Ebene mit Blick in [110]-Richtung gewihlt.
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Abbildung C.5: Blick in [010]-Richtung auf einen Kristall mit Diamantstruktur. Die
Entfernung der Atome vom Betrachter ist durch den Farbwert gegeben, weiter hinten
liegende Atome sind dunkler dargestellt. Um eine hochindizierte Fldche zwischen (001)
und (101) zu erhalten, muf§ eine Verbindungslinie zwischen dem mit ,x* markierten
Atom links unten und dem durch die gewiinschten Indizes markierten Atom gezogen
werden. Wenn alle Atome oberhalb der Verbindungslinie entfernt werden, entsteht die
ideale hochindizierte Oberfliche. Das Beispiel der (103)-Fliche ist in Abbildung C.7 zu
sehen.

1 113 ] 115 117 119 1111 1143

0 0 0 0 0 0

Abbildung C.6: Blick in [110]-Richtung auf einen Kristall mit Diamantstruktur. Die
Entfernung der Atome vom Betrachter ist durch den Farbwert gegeben, weiter hinten
liegende Atome sind dunkler dargestellt. Um eine hochindizierte Fliche zwischen (001)
und (111) zu erhalten, mufl eine Verbindungslinie zwischen dem mit ,x“ markierten
Atom links unten und dem durch die gewiinschten Indizes markierten Atom gezogen
werden. Wenn alle Atome oberhalb der Verbindungslinie entfernt werden, entsteht die
ideale hochindizierte Oberfliche. Das Beispiel der (115)-Flédche ist in Abbildung C.9 zu
sehen.
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Dieses wird in Abbildung C.6 dargestellt. Das Vorgehen fiir das Auffinden von (nnm)-
Fldchen ist analog zu dem vorgestellten Verfahren bei (mOn)-Flédchen. Ein Beispiel
hierfiir ist im Abschnitt C.2.2 gegeben. Die Winkel zwischen den in Abbildung C.6
eingezeichneten hochindizierten Richtungen und der (001)- bzw. (111)-Ebene sind in
Tabelle C.2 aufgefiihrt.

C.2.1 Die ideale {103}-Fliche

Der Aufbau der idealen {103}-Fliche am Beispiel der (103)-Fliche wird nach der im
Abschnitt C.2 beschriebenen Vorgehensweise bestimmt und erldutert werden. Die
Kenntnis der auf der idealen Oberfliche vorhandenen Bindungsgeometrien und die
Anordnung der Atome ist fiir das Verstindnis der Untersuchungen der reinen und

adsorbatbedeckten Oberflichen sowie der Facettierung, wie sie in Kapitel 4 beschrie-
ben wird, notwendig. Der Winkel zwischen der (103)- und der (001)-Ebene betragt

.«a--%:?"

")

e
‘z‘. .
-

Abbildung C.7: Seitenansicht (Blick in [010]-Richtung) der (103)-Fliche eines Kristalles
mit Diamantstruktur. Der Abstand der Atome vom Betrachter ist farblich gekennzeich-
net, dunklere Atome sind weiter entfernt. Es ist eine Abfolge von Atomen mit zwei
freien Bindungen (Terrassen-) und Atomen mit einer freien Bindung (Stufenatome) an
der Oberflidche zu erkennen. Die eingezeichnete Linie zeigt die Position der in Abbildung
C.8 in der unteren Abbildung eingezogenen transparenten Ebene.

arccos \/— ~ 18.43°. Abbildung C.7 zeigt eine Seitenansicht eines Schnittes durch die

(010)-Ebene mit Blickrichtung in [010]. Die eingezeichnete Gerade verlduft in [301]-
Richtung und alle Atome unterhalb dieser Linie gehoren zu einem Kristall mit (103)-
Oberfldache, alle dariiber nicht. Schon anhand dieser Seitenansicht wird deutlich, dafl
sich die {103}-Fliche aus kleinen (001)-Terrassen, die durch Einzelstufen getrennt sind,
beschreiben lafit. Anhand der Abbildung 148t sich erkennen, daf8 sechs (103)-Ebenen
durch den Bereich zwischen zwei dquivalenten Atomen in [001]-Richtung gezogen wer-
den kénnen. Somit ergibt sich ein Abstand von 1 arccos 18.43° zwischen den einzelnen

6
Lagen der {103}-Fldchen. Die einzelnen Lagen sind dquivalent zueinander.
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Abbildung C.8: Aufsicht (Blick in [103]-Richtung) auf die (103)-Fliche eines Kristalles
mit Diamantstruktur. Der Abstand der Atome vom Betrachter ist farblich gekenn-
zeichnet, dunklere Atome sind weiter entfernt. In der unteren Abbildung wurde zur
Verdeutlichung der Oberflichenstruktur eine leicht transparente Ebene in Hohe der Stu-
fenatome eingebaut. Die Lage der transparenten Ebene ist in Abbildung C.7 zu sehen.
Die oberhalb der Ebene liegenden Atome mit freien Bindungen sind deutlich hervor-
gehoben. Eine (103)(1x1)-Einheitszelle ist eingezeichnet. In der Abbildung sind die
dreifach koordinierten Pldtze, an denen eine Adsorption von Gruppe III- und Gruppe
V- Elementen erfolgen kann, deutlich zu erkennen.
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Abbildung C.8 zeigt eine Aufsicht, die diesen Aufbau weiter verdeutlicht. Jede klei-
ne (001)-Terrasse besteht jeweils aus einem Terrassenatom mit zwei freien Bindungen
und einem Stufenatom mit einer freien Bindung und einer Bindung zu dem Terrassen-
atom der néichsthoheren Stufe. Die Stufen verlaufen parallel zur [110]-Richtung. Die
Oberflichen-Einheitszelle ist in der Aufsicht eingezeichnet. Sie wird durch die Vekto-
ren £[301] und [010] aufgespannt. Die Einheitszelle ist rechtwinklig und die Lénge der

Einheitsvektoren betragt @a und 1la.

Eine leicht transparente Trennebene wurde in die untere der beiden Abbildungen
eingefiigt, um die Geometrie der freien Bindungen zu verdeutlichen. Die Ebene wurde
so gelegt, dal alle Atome, die freie Bindungen haben oberhalb der Ebene liegen und
somit deutlich zu erkennen sind. In dieser Abbildung sind die dreifach koordinierten
Bindungsplatze zu erkennen, an denen sich Elemente der Hauptgruppen IIT und V,
nach unserem Strukturmodell (Abbildung 4.14) anlagern.

C.2.2 Die ideale {115}-Fliche

In diesem Abschnitt wird der Aufbau der idealen {115}-Fliche nach der zu Beginn
des Abschnitts C.2 beschriebenen Vorgehensweise bestimmt und erldutert. Auch die
Kenntnis dieser idealen Oberflache ist fiir das Verstdndnis der Untersuchungen in Ka-
pitel 4 notwendig.

. . . 5 o °
Der Winkel zwischen der (115)- und der (001)-Ebene betrégt arccos T3 A 15.79°.

Abbildung C.9 zeigt eine Seitenansicht eines Schnittes durch die [110]-Ebene mit Blick-
richtung in [110]. Es wurden acht mégliche Schnittgeraden in [552]-Richtung einge-
zeichnet und die Atome durch deren Mittelpunkte die Schnittlinien verlaufen von 0 bis
7 numeriert. Alle Atome unterhalb einer Schnittlinie gehéren zur (115)-Fléche, alle
dariiberliegenden nicht. Es zeigt sich, dafi zwei leicht unterschiedliche Konfigurationen
der idealen (115)-Oberfliche existieren. Der entscheidende Unterschied zwischen den
beiden moglichen Konfigurationen ist die Abfolge von kleinen (001)-Terrassen und Stu-
fen. Die Konfiguration, die durch Schnitte durch geradzahlig indizierte Atome entsteht
ist in der mittleren Abbildung C.9 dargestellt. Bei ihr existiert eine periodische Abfolge
von ein Atom breiten (001)-Terrassen mit freien Bindungen senkrecht zur Zeichenebene
und zwei Atom breiten (001)-Terrassen. Das zweite Atom der breiteren (001)-Terrasse
hat nur eine freie Bindung, da es zur néchsthoheren (001)-Terrasse bindet. Bei der
anderen Konfiguration werden zwei Atom breite (001)-Terrassen mit freien Bindungen
senkrecht zur Zeichenebene von einer ein Atom breiten (111)-Terrasse getrennt.

Diese beiden Konfigurationen sind fiir die Entwicklung und das Versténdnis der in
Kapitel 4 beschriebenen Strukturmodelle fiir Si(115), Si(115)-Ga und Si(001)-Ga sehr
wichtig. Die Atome, durch die die einzelnen Schnittebenen verlaufen, kénnen als un-
terschiedliche Lagen der (115)-Fliche aufgefafit werden. Es existieren zwei stark unter-
schiedliche Lagenabsténde von ﬁa und \/%a, wobei a die Volumen-Gitterkonstante
des jeweiligen Kristallgitters ist. Auf die sich daraus ergebenden Stufenhchen wird in
dem Abschnitt iiber die Si(115)-Flache (4.9) néher eingegangen.

In Abbildung C.10 sind die beiden mdoglichen idealen (115)-Fléchen in der Aufsicht
dargestellt. Es sind jeweils die Einheitszellen eingezeichnet. Die Einheitszelle wird
durch die Vektoren 1[110] und $[231] aufgespannt. Der Winkel zwischen den Vekto-
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L. QO

Abbildung C.9: Seitenansicht der idealen (115)-Fliche mit Blick in [110]-Richtung. In
der obersten der drei Abbildungen sind acht mégliche Schnittlinien durch den Kristall
eingezeichnet. Die Atome, durch deren Zentren die Schnittlinien gelegt wurden, sind
mit 0 bis 7 numeriert. N#here Betrachtung der einzelnen Schnittflichen zeigt, dafi nur
zwei indquivalente Oberflichen entstehen kénnen, die einander abwechseln. Diese beiden
sind in der mittleren und unteren Abbildung dargestellt. Geradzahlig indizierte Schnitte
entsprechen der Konfiguration in der unteren und ungeradzahlig indizierte der Konfigu-
ration in der mittleren Abbildung. Der kleinere Abstand zwischen zwei Lagen d; betrigt

—L_a und der groBere Abstand dy betrigt %a, wobei a die Volumen-Gitterkonstante

427
des Kristalles ist. Die Atome, durch die die einzelnen Schnittgeraden verlaufen, kénnen

als verschiedene Lagen der (115)-Fléche angesehen werden.
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Abbildung C.10: Aufsicht auf die ideale (115)-Fliche mit Blick in [115]-Richtung. In
den beiden Abbildungen sind die beiden méglichen Konfigurationen der (115)-Fléiche
dargestellt. Es ist jeweils eine Einheitszelle markiert. Die Absténde der Atome zum
Betrachter sind durch die Farbe der Atome verdeutlicht. Es ist zu erkennen, daf in jeder
Einheitszelle - unabhéngig von der Konfiguration - jeweils fiinf freie Bindungen existie-
ren. Die geometrische Anordnung dieser Bindungen zueinander, die fiir die mogliche
Adsorption von anderen Elementen von groflier Bedeutung ist, ist jedoch bei den beiden
Konfigurationen deutlich unterschiedlich.
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ren betragt 100.89°, so dafl eine schiefwinklige Einheitzelle vorliegt. Die Lénge der
Einheitsvektoren betréigt @a und ga.



Anhang D

Keating-Analyse

Ein wichtiger Aspekt bei der Findung von Strukturmodellen fiir eine Kristalloberfliche
ist die Minimierung der freien Oberflichenenergie. Diese Oberflichenenergie 148t sich
in vielen Fillen - insbesondere bei kleineren Einheitszellen - durch Totalenergierechnun-
gen bestimmen, und somit kann die energetisch stabilste Struktur bestimmt werden.
Allerdings bediirfen Totalenergierechnungen eines sehr grofien theoretischen Aufwands
und bendtigen viel Rechenzeit auf extrem leistungsfihigen Grofirechnern. Dieses ist
nicht immer moglich, fiir viele Betrachtungen auch nicht erforderlich.

Die Energie einer Kristalloberflaiche wird durch mehrere Beitrage bestimmt. Einen
sehr groflen Beitrag leisten freie Bindungen, sogenannte dangling bonds. Diese las-
sen sich in einem Strukturmodell abzéhlen, so dafl ein Vergleich zwischen zwei un-
terschiedlichen Strukturmodellen beziiglich dieses Beitrages an der Oberflachenenergie
unproblematisch ist. Einen weiteren wichtigen Beitrag bringt bei kovalent gebundenen
Kristallen die sogenannte elastische Energie. In ihr sind die Beitrdge zur Oberflachen-
energie zusammengefaft, die sich aus dem Abweichen der Bindungsldngen und -winkel
von ihrem idealen Wert ergeben. Keating hat bereits 1966 ein zweiparametriges Mo-
dell entwickelt, durch das sich die elastische Energie im Volumen der rein kovalent
gebundenen Kristalle Diamant, Germanium und Silizium direkt aus den Positionen
der einzelnen Atome berechnen 148t [02]. Dieses Modell wurde unter der Vorausset-
zung abgeleitet, dafl die elastische Energie invariant gegeniiber Translations- und Ro-
tationsoperationen ist. Daher ist das Modell streng genommen nur im Volumen eines
unendlich ausgedehnten Kristalles giiltig. Nach Keating berechnet sich die elastische
Energie zu

12
Pea S @roipes Y (memegd)

alle Bindungen ij alle Bindungs—

winkel ijk

Hierbei ist 75; der Vektor zwischen dem i-ten und dem j-ten Atom des Kristal-
les, 7o die kovalente Gleichgewichtsbindungsldnge zwischen zwei Atomen und o und (3
sind die beiden Parameter des Modells. Diese beiden Parameter lassen sich aus den
elastischen Konstanten des jeweiligen Kristalles berechnen. Die exakte Bestimmung

153
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dieser Parameter, die eine quantitative Aussage iiber die elastische Energie erlaubt, ist
fiir andere Elemente als C, Si und Ge sehr problematisch. Die erste Summe iiber alle
Bindungen ij beschreibt einen Teil der elastischen Energie, der aus der Abweichung
der einzelnen Bindungsldngen von der idealen kovalenten Bindungsldnge hervorgeru-
fen wird. Die zweite Summe {iber alle Bindungswinkel ijk beschreibt den Teil der
elastischen Energie, der von einer Abweichung des Bindungswinkels vom idealen Bin-
dungswinkel stammt. Bei einem idealen Tetraederwinkel von 109.47° zwischen den
Vektoren 7; und 7j; ergibt das Skalarprodukt zwischen den Vektoren 2 cos(109.47°),
was genau —%7“8 ist, so da der Beitrag Null wird. Da das Skalarprodukt nicht nor-
miert ist, tragt auch eine Abweichung der Bindungsldngen von der idealen kovalenten
Bindungslédnge zu dem Wert der zweiten Summe bei.

Pedersen zeigte 1988, daf sich das Keating-Modell auch auf Oberflaichen und Ober-
flichenrekonstruktionen anwenden 148t [63,641]. AuBerdem erweiterte er das Modell so,
da auch adsorbierte Atome eines anderen Elementes als das des Substrates verwendet
werden kénnen. Unter Verwendung der kovalenten Radien der einzelnen Atome ¢; und
elementspezifischer Parameter «; und 3; verwendet Pedersen folgende Formel fiir die
elastische Energie:

itoy o
Eo= 3 T (et e))

alle Bindungen ij

> Bi(Fij - i + wles + ¢5)(ci + cx))?

alle Bindungs—

winkel ijk

Hierbei verwendet Pedersen w = 3 fiir Tetracderwinkel, da er in seiner Arbeit [63]
mit Pb und Sn zwei Elemente der IV. Hauptgruppe auf Ge(111) untersucht. In seiner
Arbeit konnte Pedersen zeigen, dafl das erweiterte Keating-Modell &hnliche Ergebnisse
fiir seine Systeme liefert, wie - erheblich aufwendigere - Totalenergierechnungen. In
einer weiteren Verallgemeinerung des Modells wird auch der Parameter w atomspezi-
fisch [1]. Durch diesen Parameter kann der angestrebte Bindungswinkel des jeweiligen
Elementes bestimmt werden. Bei tetragonal ebenen Bindungen mit Winkeln von 120°,
wie sie bei sp? hybridisierten Elementen der III. Hauptgruppe angenommen werden,
sollte w = —1/2 gewéhlt werden, da cos(120°) = —1/2 ist. Fiir Elemente, die be-
vorzugt orthogonale Bindungen eingehen, wie z.B. Elemente der V. Hauptgruppe auf
Halbleitersubstraten, sollte w = 0 gew#hlt werden (cos(90°) = 0).
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