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1. Einleitung

Die Interferenz von Wellen ist ein Phänomen, welches auf den verschiedensten Gebieten der

Physik zu finden ist. Je nach Phasenlage überlagern sich Wellen, wenn sie aufeinandertreffen,

entweder konstruktiv oder destruktiv. Es entstehen Interferenzmuster.

Ein Meilenstein in der Entwicklung der Quantenmechanik war die Erkenntnis, dass auch

Materie Welleneigenschaften besitzt [deB]. Ab diesem Zeitpunkt betrachtete man Elektronen

nicht mehr als punktförmige Objekte, die allein der Newtonschen Mechanik gehorchten.

Vielmehr wurde ihnen eine Wellenfunktion zugeordnet, deren Betragsquadrat ein Maß für die

Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons an einem bestimmten Ort angibt. Ähnlich wie

Wasserwellen, welche bei der Reflexion an einer Mauer Schwingungsknoten und –Bäuche

aufweisen, besitzt auch das Betragsquadrat von reflektierten Elektronenwellen ein

Interferenzmuster.

Die Entwicklung der Rastertunnelmikroskopie von G. Binnig und H. Rohrer im Jahre 1982

[Bin 1-3] ermöglichte eine direkte Beobachtung solcher quantenmechanischer Effekte im

Ortsraum mit atomarer Auflösung. Pionierarbeit leisteten hier D. Eigler und Mitarbeiter, als

sie 1993 erstmals die Interferenz von Elektronenwellen auf einer Kupfer-Oberfläche

beobachten [Cro 1]. Etwa zeitgleich untersuchten Y. Hasegawa und P. Avouris ähnliche

Interferenzerscheinungen auf Gold-Oberflächen [Has 1]. Größte Aufmerksamkeit erlangte die

Gruppe um D. Eigler, als es ihr gelang, eine quantenmechanische „Spielwiese“ durch gezielte

Manipulation einzelner Atome und deren Anordnung zu sogenannten „Quantum corrals“ zu

erschaffen [Cro 2-4, Hel 1-3, Man]. Es war gelungen, quantenmechanische Eigenzustände

von Elektronen in aus Atomen geformten Resonatoren zu beobachten. In der Folgezeit gab es

eine Vielzahl von Arbeiten, welche die Interferenz von Elektronenwellen mit dem

Rastertunnelmikroskop auf diversen Materialien untersuchten. Hierbei konnten Erkenntnisse

über Streuung und Abschirmung [SW 1] sowie die Entstehung von Eigenzuständen in

räumlich begrenzten Potenzialen [SW 2] gewonnen werden. Aus dem Interferenzmuster

erhielt man Informationen über die Bandstruktur [SW 3], der Topologie der Fermioberfläche

[SW 4] und der Dynamik angeregter Zustände [Bür 3-4, Cro 2, Jea]. Es wurden auch

Wechselwirkungseffekte zwischen Oberflächenzuständen und Adsorbaten gefunden [Höv,

Par, Rep, Wah].

In dieser Arbeit wird die Interferenz von Elektronenwellen auf der (111)-Oberfläche von Gold

untersucht. Die Kartierung der Interferenzmuster erfolgt mittels Raster-Thermospannungs-

Mikroskopie, bei der ortsaufgelöst die am Tunnelkontakt abfallende Thermospannung

aufgezeichnet wird.

Nach einer Einführung in die Rastertunnelmikroskopie in Kapitel 2 wird speziell auf den

thermoelektrischen Effekt am Tunnelkontakt in Kapitel 3 eingegangen. Diese bisher noch
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wenig verbreitete Technik besitzt eine hohe Empfindlichkeit auf Variationen in der lokalen

elektronischen Struktur der Oberfläche. Kapitel 4 stellt den experimentellen Aufbau und die

Präparation vor.

Kapitel 5 gibt einen Überblick über Oberflächenzustände und deren Eigenschaften.

Kapitel 6 behandelt die Au(111)-Oberfläche, welche sich durch zwei Besonderheiten

auszeichnet. Zum einen gibt es ein parabolisches Band von Oberflächenzuständen, welche ein

nahezu ideales zweidimensionales Gas von freien Elektronen bilden. Die Elektronen können

durch ebene zweidimensionale Wellen beschrieben werden, welche an Oberflächendefekten

wie z.B. monatomaren Stufen gestreut werden.

V(z)

|ψ(z)|
2

KristallVakuum

Die zweite Besonderheit ist die sogenannte

Muster von quasi-eindimensionalen Domänen u

Kapitel 7 stellt Methoden zur Berechnung von 

In Kapitel 8 werden experimentelle Messun

Stufen vorgestellt, welche unter Anwendun

erstmals bei Temperaturen um 80 K untersuc

Interferenzmuster bei topografischen oder sp

Wellen zeigt, welche mit dem Abstand von

demgegenüber in der Raster-Thermospannung

Die Amplitude der stehenden Wellen nimmt m

bei einem durch die Temperatur definierte

Kontrast beobachtet wird. In dieser Arbeit ist 

der Thermospannung im Modell analytisch z

quantitative Charakterisierung der experimente

Kontrastmaximums bzw. den Abklingko

Thermospannungsamplituden ist es möglic

Oberflächenzuständen bei der Fermienergie zu 

Kapitel 9 untersucht den thermoelektrischen E

eines Rastertunnelmikroskops. Es kann experim

sche Signal in der Topografie wiederzufinden

Korrugationen in der Topografie führt, welche 
Abb. 1.1 Schematische Darstellung des Betrags-

quadrates des Oberflächenzustandes von Au(111).

Oberflächenzustände besitzen Energien, welche

innerhalb einer Volumen-Bandlücke liegen, so

dass Elektronen in diesen Zuständen weder in den

Kristall hinein propagieren noch denselben ver-

lassen können.
 „Herringbone-Rekonstruktion“, welche ein

nterschiedlicher Stapelfolgen bildet.

Interferenzmustern vor.

gen von Interferenzmustern an Oberflächen-

g der Raster-Thermospannungs-Mikroskopie

ht und charakterisiert werden. Während das

ektroskopischen Messungen immer stehende

 der Stufe monoton abklingen [SW 1], wird

s-Mikroskopie eine Besonderheit beobachtet:

it dem Abstand von der Stufe zunächst zu, bis

n charakteristischen Abstand ein maximaler

es erstmals gelungen, das Interferenzmuster in

u beschreiben und eine qualitative wie auch

llen Einhüllenden zu geben. Aus der Lage des

nstanten der experimentell gemessenen

h, Kohärenzlängen und Lebenszeiten von

bestimmen.

ffekt im „herkömmlichen“ Topografiemodus

entell gezeigt werden, dass das thermoelektri-

 ist und bei niedrigen Tunnelspannungen zu

deutlich höher liegen als bei einem System mit
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gleicher Spitzen- und Probentemperatur. Dieser Effekt kann zu einer Neuinterpretation vieler

Messergebnisse führen, welche vor allem bei Rastertunnelmikroskopen mit variabler Tempe-

ratur entstanden sind.

In Kapitel 10 wird gezeigt, wie eine periodisch modulierte Oberflächenstufe als

Beugungsgitter für Elektronenwellen wirkt. Die periodischen Modulationen der Stufe sind

von der Rekonstruktion hervorgerufen. Die experimentell gemessenen Interferenzmuster

zeigen Kontrastmodulationen, welche in Simulationsrechnungen verifiziert werden. Diese

Ergebnisse lassen eine Neuinterpretation der Wechselwirkung zwischen Rekonstruktion und

Oberflächenzustände zu. Bisher wurde aufgrund topografischer Daten von Interferenzmustern

angenommen, dass die Rekonstruktionsdomänen als eindimensionales „Confinement-

Potenzial“ für Oberflächenzustände wirken [Fuj 1-3]. Dieses Modell kann in dieser Arbeit

zumindest für Zustände um die Fermienergie experimentell nicht bestätigt werden. Die

Annahme einer Stufe als Beugungsgitter kann hingegen auch ältere topografische Daten

hinreichend erklären.

Im Kapitel 11 wird schließlich eine Zusammenfassung dieser Arbeit gegeben.
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2. Rastertunnelmikroskopie

2.1. Funktionsprinzip

Das Rastertunnelmikroskop (engl. Scannin

G. Binnig und H. Rohrer entwickelt [Bin

von weiteren sogenannten Rastersondenmi

Bei einem STM zeichnet eine metalli

(„Topografie“) einer Probe nach. Die Spitz

alle drei Raumrichtungen bewegt 

quantenmechanische Tunneleffekt benutz

Oberfläche überlappen sich die Wellenfun

„Tunneln“ von Elektronen, selbst wenn di

ist. Bei Anlegen einer elektrischen Spa

Abstand zwischen Probe und Spitze abhä

einer Genauigkeit von wenigen pm zu posi

Im Extremfall besteht die Spitze an ihrem

welches der überwiegende Teil des Tun

Ladungsdichte einer Oberfläche lokal mit 

                                                

1 Die „Oberflächenkontur“ wird erst durch das Mes
um eine Fläche konstanter elektronischer Ladung
Abb. 2.1 Prinzip eines Rastertunnelmikroskops

(reproduziert aus Ref. G. Binnig, [Bin 3])
g Tunneling Microscope, „STM“) wurde 1982 von

 1-3] und bildete das Grundprinzip für eine Reihe

kroskopen [Bin 3, Wie].

sche Spitze zeilenweise die Oberflächenkontur1

e kann dabei mit Hilfe von Piezo-Stellelementen in

werden. Zur Abstandskontrolle wird der

t [Gia, Fli]. Bei Annäherung der Spitze an die

ktionen von Spitze und Probe. Dies ermöglicht das

e Spitze noch einige Å von der Oberfläche entfernt

nnung ist dieser Tunnelstrom exponentiell vom

ngig [Bar 1, Che 3]. Er erlaubt es, die Spitze mit

tionieren.

 äußersten Ende aus einem einzelnen Atom, über

nelstromes fließt. Das STM ermöglicht also, die

atomarer Auflösung zu untersuchen.

sverfahren genau definiert. Näherungsweise handelt es sich
sdichte.
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2.2. Theorie

Zur Interpretation von STM-Messungen ist eine theoretische Beschreibung des

Tunnelstromes IT zwischen Spitze und Probe nötig. Hierfür wird die Verteilungsfunktion für

Elektronen in Festkörpern benötigt, welche im thermodynamischen Gleichgewicht durch die

Fermifunktion ( )T,f ε  beschrieben wird [Ash], 

(2.1) ( )
1

BTk
exp1T,f

−
















 ε
+=ε .

Hier gibt ε die Energiedifferenz zum elektrochemischen Potenzial2 µec und T die Temperatur

an.

Die Spitze wie auch die Probe bei einem STM werden unabhängig voneinander als zwei

Elektronenreservoire im thermodynamischen Gleichgewicht behandelt, zwischen denen

Elektronenaustausch über die Tunnelbarriere möglich ist3. Wenn am Tunnelkontakt eine

elektrische Spannung angelegt wird, dann verschieben sich die elektrochemischen Potenziale

von Spitze und Probe um einen Betrag e⋅U gegeneinander. Wenn ε die Energiedifferenz zum

elektrochemischen Potenzial der Probe darstellt, dann wird die Fermifunktion der Probe

durch ( )PT,f ε  und die der Spitze durch ( )ST,eUf +ε  angegeben (TP und TS sei jeweils die

Temperatur der Probe bzw. der Spitze).

Eine weitere grundlegende Größe in der theoretischen Behandlung des Tunnelstromes ist die

lokale Zustandsdichte ( )ερ ,rP

r
 (engl. Local Density Of States, LDOS) der Probe. Multipliziert

mit der Fermifunktion gibt die LDOS an, mit welcher Wahrscheinlichkeit man am Ort r
r

 ein

Elektron mit der Energie ε findet. Die LDOS ( )ερ ,rP

r
 ist also die Summe der Betragsquadrate

aller Wellenfunktionen ( )r
r

νψ  mit Energie ε=εν  am Ort r
r

:

(2.2) ( ) ( ) ( )∑
ν

νν ε−εδ⋅ψ=ερ 2

P r,r
rr

.

Die Summation läuft hier über alle Quantenzahlen ν. Die δ-Funktion stellt sicher, dass nur

Zustände mit einer Eigenenergie ε=εν  in die LDOS eingehen.

                                                

2 Das elektrochemische Potenzial µec ist definiert zu Vecec ⋅−µ=µ , wobei µc das chemische Potenzial und V

das elektrische Potenzial für ein Elektron darstellt. Eine detaillierte Betrachtung dieser Thematik ist in
[Eng 2, Sch 1] zu finden.

3 Strenggenommen stört der Tunnelkontakt das thermodynamische Gleichgewicht sowohl in der Spitze wie auch
in der Probe, da über die Tunnelbarriere Ladungsträger in das jeweils andere System injiziert werden. Diese
Störung ist jedoch vernachlässigbar gering: Ein Würfel der Kantenlänge 0.2 nm wird in Au von ca. 5·1017

Leitungselektronen pro Sekunde frequentiert [Iba]. Selbst wenn der gesamte Tunnelstrom von üblicherweise
1 nA über diesen Würfel fließt, ergibt dies eine injizierte Störung von ca. 6·109 Elektronen pro Sekunde. Der
relative Anteil injizierter „Stör“-Elektronen liegt also in einer Größenordnung von 10-8.
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Die Grundlagen zur Berechnung des Tunnelstrom zwischen zwei Elektroden gehen auf

J. Bardeen zurück [Bar 1, Che 3]. Hierauf aufbauend entwickelten J. Tersoff und

D. R. Hamann [Ter 1-3] eine theoretische Beschreibung für das STM. Für die Spitze werden

die Wellenfunktionen als s-artige Kugelwellen angenommen, welche um die Position r
r

 des

äußersten Atoms der Spitze zentriert sind. Senkrecht zur Probenoberfläche wird ein

exponentielles Abklingen der LDOS angenommen. In diesem Fall kann gezeigt werden

[Ter 1-3], dass der Tunnelstrom eine relativ einfache Form annimmt:

(2.3)

Zustandsdichte
der Spitze Lokale Zustandsdichte

der Probe am Ort
des äußersten Atoms
der Spitze

r
r

Differenz der
Fermifunktionen von
Spitze und Probe

( ) ( ) ( ) ( )( )∫
∞

∞−

ε⋅ε−+ε⋅ερ⋅+ερ∝ dT,fT,eUf,reUI PSPST

r

2.3. Messmodi

2.3.1. Topografiemodus

Der Topografiemodus wird auch „constant-current-Modus“ genannt. Es wird eine konstante

Spannung U zwischen Spitze und Probe angelegt4 und ein Soll-Wert Isoll für den Tunnelstrom

festgelegt. Während der Rasterung der Spitze in x- und y-Richtung wird der Tunnelstrom IT

erfasst und mit dem Sollwert verglichen. Bei Unterschreitung des Sollwertes wird die Spitze

in z-Richtung näher an die Probe herangeführt bzw. bei Überschreitung entsprechend

zurückgezogen. An jedem Punkt (x,y) wird für sollT II =  die Auslenkung z des

Piezostellelementes erfasst. Die „Topografie“ ist also als eine Fläche konstanten

Tunnelstromes für eine festgehaltene Spannung U  definiert.

Zur Veranschaulichung des Begriffes „Topografie“ werde ein Beispiel angenommen, bei dem

Tk » eU B  gelte und die Zustandsdichte der Spitze als konstant angenommen wird. Das

Tersoff-Hamann Integral vereinfacht sich dann zu

(2.4) ( )∫ ε⋅ερ∝
eU

0

PT d,rI
r

.

                                                

4 Im folgenden seien USpitze bzw. UProbe die Spannungspotenziale von Spitze und Probe. Die Tunnelspannung sei
U = USpitze – UProbe. Bei einem positiven Tunnelstrom IT tunneln Elektronen von der Spitze in die Probe.
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In diesem Fall folgt die Spitze für sollT II =  einer Fläche konstanter integrierter lokaler

Zustandsdichte im Energiebereich zwischen 0=ε  und eU=ε .

2.3.2. dI/dU-Spektroskopie

Bei der dI/dU-Spektroskopie wird an einer festgehaltenen Position der Spitze die

Tunnelspannung U um einen Betrag dU variiert und die Änderung dI im Strom gemessen. Für

kleine Spannungsvariationen dU und bei einer als konstant angenommenen Zustandsdichte

der Spitze kann gezeigt werden [Lan 1, Che 3], dass

(2.5) ( )
eUP ,r

dU

dI
=ε

ερ∝
r

.

dI/dU-Spektroskopie erlaubt also einen direkten Zugang zu der lokalen Zustandsdichte der

Probe bei der Energie eU=ε .

2.3.3. Potenziometrie

Bei der Rastertunnel-Potenziometrie wird an einer festgehaltenen Position der Spitze das

Spannungspotenzial UPot der Spitze auf den Wert eingestellt, bei dem der Tunnelstrom zu

IT = 0 wird. Erfasst wird die Größe ( )
0IPot

T
y,xU

=
.

Bei einer Temperaturdifferenz zwischen Spitze und Probe wird UPot(x,y) (abzüglich einer

Konstanten5) als lokale „Thermospannung“ des Tunnelkontaktes interpretiert.

                                                

5 Da sowohl Probe wie auch Spitze eine andere Temperatur als die Ansteuerungselektronik besitzen, setzt UPot

sich aus der Thermospannung des Tunnelkontaktes sowie den konstanten Thermospannungsanteilen der Zu-
leitungen zusammen.
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3. Raster-Thermospannungs-Mikroskopie

3.1. Thermoelektrischer Effekt

Wird ein elektrisch geschlossener Kreis aus zwei unterschiedlichen Metallen an einer der

beiden Kontaktstellen erhitzt, dann fließt in diesem ein Kreisstrom. Dieser Effekt wurde

bereits 1821 von T. J. Seebeck entdeckt und intensiv untersucht [See 1-2, Bec, Yel]. Die

treibende Kraft für den diffusiven Ladungstransport ist das Temperaturgefälle entlang der

elektrischen Leiter.

Bei Auftrennung des Kreises kann kein resultierender Strom mehr fließen. In diesem Fall

wird durch entsprechende Ladungsanhäufung ein elektrisches Gegenfeld (das sogenannte

Thomson-Feld) erzeugt, welches der thermischen Diffusion der Elektronen entgegenwirkt.

Das Thomson-Feld ergibt entlang des gesamten Stromkreises integriert die Thermospannung.

Dieses Prinzip wird beim Thermoelement ausgenutzt, bei dem die Thermospannung an der

Trennstelle abgegriffen wird.

Eine zur Beschreibung thermoelektrischer Effekte wichtige Größe ist die Thermokraft S (auch

Seebeckkoeffizient genannt), welche das Thomson-Feld ThE
r

 linear mit dem Temperaturgra-

dienten T∇
r

 verknüpft [Bar 2]:

(3.1) ( ) TTSETh ∇⋅=
rr

.

Wenn S für hinreichend kleine Temperaturdifferenzen ∆T als unabhängig von der Temperatur

T angenommen werden kann, dann gilt die Beziehung

(3.2) TSUTh ∆⋅≈∆ .

Die Thermokraft für Metalle unter der Annahme einer Fermiverteilung wurde erstmals von

N. F. Mott hergeleitet [Mot]. Demnach gilt bei einer spezifischen elektrischen Leitfähigkeit σe

an der Fermikante bei ε = 0:

(3.3) ( )
0

e

e

2
B

2

d

d1

e3

Tk
TS

=ε








ε

σ
⋅

σ
⋅

⋅
⋅⋅π

−= .
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3.2. Thermoelektrischer Effekt am Tunnelkontakt

Die Eigenschaften eines thermoelektrischen Kreises ändern sich entscheidend, wenn eine

Tunnelbarriere vorhanden ist, welche nur einen Bruchteil der thermischen und elektrischen

Leitfähigkeit relativ zu den Metallen besitzt. Für diesen Fall ist über die Barriere hinweg ein

Sprung in der Temperatur zu erwarten. Am Tunnelkontakt liegt eine „Thermospannung“ an,

welche im Experiment sehr empfindlich von der Beschaffenheit des Kontaktes abhängt.

So kommt es, dass selbst in einmetallischen thermoelektrischen Kreisen eine Thermospan-

nung gemessen wird. Diesen Effekt erwähnten Seebeck und v. Yelin schon im Jahre 1821

[See 1-2, Yel]; in diesen Experimenten trat die Tunnelbarriere unbeabsichtigt in Form von

oxidierten Metall-Kontaktierungen auf.

Eine Beschreibung der Thermospannung an einer Tunnelbarriere, welche die Fermiverteilung

erstmals berücksichtigte, wurde 1940 von M. Kohler gegeben [Koh]. Eine experimentelle

Untersuchung und Deutung des thermoelektrischen Effektes an einem Punktkontakt im

Vakuum wurde erstmals von O. I. Shklyarevskii und Mitarbeitern [Shk] durchgeführt.

Neuere Theorien behandeln den thermoelektrischen Effekt im Tunnelkontakt eines STM [Lea,

Sto].

UTh

TS

TP

Probe

Spitze

Tunnel-
Kontakt TP

Energie ε

Fe
ge
St

Thermischer
Diffusions-
strom

Probe:
„kalt“

Spitze:
„warm“

Fermifunktion Probe Fermifunkti

ε = 0

-

-

-

Abb. 3.1 Thermoelektrischer Effekt am Tunnel

kontakt eines STM. Die Spitze wird auf eine Tem

peratur TS erwärmt, die Probe besitzt eine Tempe

ratur TP < TS.
UTh

ld-
triebener
rom

on Spitze

Abb. 3.2 Schematische Darstellung

der Elektronen-Diffusionsströme

über den Tunnelkontakt. Die unter-

schiedlichen Fermifunktionen auf

beiden Seiten verursachen einen

thermischen Diffusionsstrom, wel-

cher von einem feldgetriebenen

Diffusionsstrom (bestimmt durch

UTh) ausgeglichen wird. Die Rich-

tungen der Ströme sind hier will-

kürlich dargestellt (s. Text).
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Der thermoelektrische Effekt am Tunnelkontakt soll im folgenden ausführlicher untersucht

werden. Betrachtet sei dazu in Abb. 3.1 ein Tunnelkontakt, bei dem die Spitze gegenüber der

Probe auf eine Temperatur TS > TP erwärmt wird.

Die Messung der Thermospannung UTh erfolge stromlos. 

Auf der wärmeren Seite des Tunnelkontaktes (hier die Spitze) ist die Fermiverteilung stärker

verbreitert als auf der kälteren Probenseite (Abb. 3.2). Elektronen mit hoher Energie (ε » 0)

diffundieren deshalb überwiegend von der wärmeren zur kälteren Seite hin. Entsprechend

diffundieren Elektronen niedrigerer Energie (ε « 0) bevorzugt in die umgekehrte Richtung.

Die Stärke der Diffusionsströme hängt von der „Leitfähigkeit“ σT(ε) der Tunnelbarriere ab.

Für eine konstante Leitfähigkeit σT(ε) wären die thermisch aktivierten Diffusionsströme in

beide Richtungen gleich groß und würden sich gegenseitig aufheben. Wenn die Leitfähigkeit

σT(ε) aber abhängig von der Energie ist, dann kann entweder der Diffusionsstrom von

„heißen“ oder der von „kalten“ Elektronen stärker gewichtet werden.

Das Vorzeichen von εσ dd T  bestimmt darüber, in welche Richtung der resultierende

thermisch aktivierte Diffusionsstrom fließt (In Abb. 3.2 wurde beispielsweise 0dd T >εσ

angenommen).

Ist der thermoelektrische Kreis wie in Abb. 3.1 gezeigt offen (also stromlos), dann muss der

thermisch aktivierte Diffusionsstrom mit Hilfe eines Thomson-Gegenfeldes kompensiert

werden. Dieses ist in Form einer Thermospannung UTh über den Tunnelkontakt zu finden.

Der Diffusionsstrom über die Tunnelbarriere ist äquivalent behandelbar wie der

Diffusionsstrom innerhalb von Metallen, wie er von Mott beschrieben wurde [Mot]. Obige

Beschreibung liefert somit eine anschauliche Erklärung für den εσ dd T -Term in der Formel

von Mott (Gl. 3.3).

Demnach kann auch dem Tunnelkontakt formal eine „Thermokraft“ TUS Th ∆=  zugeordnet

werden. Dies wurde 1990 von J. A. Støvneng und P. Lipavský in einer theoretischen Arbeit

untersucht [Sto], bei welcher der Tunnelkontakt im Modell von Tersoff und Hamann

[Ter 1-3] behandelt wurde (Abb. 3.3). Als Näherung wurde angenommen, dass die

Zustandsdichten im Bereich der thermischen Verbreiterung der Fermifunktionen als linear in

der Energie angesehen werden können.
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Abb. 3.3 Thermokraft eines Tunnelkontaktes nach J. A. Støvneng und P. Lipavský [Sto]

Es zeigt sich, dass letztere auf Basis von Tersoff und Hamann hergeleitete Gleichung

identisch zur Mott- Formel (Gl. 3.3) ist, wenn dort die materialspezifische Leitfähigkeit σe

ersetzt wird durch die Leitfähigkeit σT des Tunnelkontaktes, welche angesetzt wird zu

(3.4) ( ) ( ) ( )r,PST

r
ερ⋅ερ∝εσ .

Die Thermokraft des Tunnelkontaktes besteht aus drei Termen. Interessant ist hier vor allem

der mittlere Term in Abb. 3.3, welcher die Thermokraft von der lokalen Zustandsdichte der

Probe abhängig macht.

Die Thermokraft S ist demnach ortsabhängig und variiert mit der Ableitung der LDOS nach

der Energie, ερ dd P , bei ε = 0.

Die beiden anderen Terme berücksichtigen jeweils die Konfiguration der Spitze sowie den

Tunnelabstand und liefern im normalen STM-Betrieb einen nahezu konstanten Anteil.
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3.3. Erstellung von Thermospannungs-Karten mit

dem STM

Wenn die Spitze eines STM Tun-

nelkontaktes gegenüber der Probe

erwärmt wird, dann kann im Po-

tenziometriemodus die Ther-

mospannung UTh(x,y) simultan zur

Topografie ortsaufgelöst aufge-

zeichnet werden. Dieses Verfahren

wird im folgenden „Raster-

Thermospannungs-Mikroskopie“

(engl. Scanning-Thermovoltage-

Microscopy, SThVM) genannt6.

Bei einer Temperaturdifferenz ∆T ist die Thermospannung TSUTh ∆⋅=  direkt mit der

Thermokraft S des Tunnelkontaktes verknüpft. Wenn die Darstellung für S in Abb. 3.3 auf

das Wesentliche reduziert wird, dann ist in den „Thermospannungs-Karten“ vor allem die

räumliche Variation ( )y,xUTh∆  der Thermospannung interessant, denn es gilt7

(3.5) ( ) ( ) ( )y,x:
d

z,y,x,d
y,xU P

)y,x(zz
0

P
Th ρ′=

ε
ερ

∝∆
=
=ε

.

Aus den Thermospannungskarten kann somit direkt die Ableitung der lokalen Zustandsdichte

nach der Energie, ( )y,xPρ′ ,  bei ε = 0 bestimmt werden.

SThVM ermöglicht damit die Messung einer physikalischen Größe, welche mit den

üblicherweise angewandten STM-Techniken nicht leicht zugänglich ist. Wie in Kap. 2.3

beschrieben ist, wird in der Topografie eine integrale LDOS und bei der dI/dU-Spektroskopie

direkt die LDOS gemessen.

Gegenüber dI/dU-Spektroskopie besitzt SThVM zwar den Nachteil, dass die LDOS nur für

ε = 0 untersucht werden kann, bietet aber den Vorteil einer höheren Empfindlichkeit auf

relative Änderungen der LDOS.

                                                

6 In der Literatur gibt es bisher noch keine einheitliche Benennung für dieses Verfahren.
7 Diese Näherung gilt, wenn die lokale Zustandsdichte ρP(ε) innerhalb einer thermischen Verbreiterung von ca.

±4kBT als näherungsweise linear um ε = 0 angenommen werden kann.

Abb. 3.4 „Raster-Thermospannungs-Mikroskopie“:

Erstellung von Karten der Thermospannung über den

Tunnelkontakt.

IT = 0

UTh(x,y)
TSpitze > TProbe

Laser-Heizung

x

y
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Eine ortsabhängige Thermospannung mit atomarer Auflösung wurde erstmalig von J. M. R.

Weaver [Wea] und C. C. Williams [Wil 1-2] in der Gruppe um H. K. Wickramasinghe an

geheizten Gold- und MoS2- Substraten nachgewiesen. Seitdem kam dieses Verfahren in

vielfältiger Weise zum Einsatz [Eng 2, Hof 2-6, Non, Ret, Sch 1-2, Sei, Xu 1].

In dieser Arbeit wird SThVM bei Temperaturen um 80 K bis 110 K verwendet, um stehende

Wellen von interferierenden Elektronenwellen auf einer weitaus größeren räumlichen Skala

zu detektieren und zu analysieren, als es bisher mit anderen topografischen oder

spektroskopischen Methoden möglich war.
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4. Experimenteller Aufbau

4.1. Apparatives

4.1.1. UHV-Tieftemperatur-STM

Das zentrale Untersuchungsinstrument in dieser Arbeit ist das in unserer Gruppe entwickelte

und von M. A. Rosentreter aufgebaute Ultrahochvakuum-Tieftemperatur-Rastertunnelmikro-

skop [Ros], welches optischen Zugang, „Cross-Section-STM“ und einen UHV Spitzen- und

Probenwechsel ermöglicht.

Der prinzipielle Aufbau des Kryostaten ist in Abb. 4.1, der des Mikroskops ist in Abb. 4.2

dargestellt. Der Kryostat besteht aus zwei Tanksystemen. Der äußere Tank (grün in Abb. 4.1)

enthält flüssigen Stickstoff (LN2) und dient zur Kühlung der Kälteschilde, welche den inneren

Tank komplett vor der Raumtemperatur-Wärmestrahlung abschirmen. Der innere Tank kann

wahlweise mit LN2 oder flüssigem Helium (LHe) gefüllt werden. Das STM befindet sich in

einem vergoldeten Kupfertopf, welcher direkt unter dem inneren Tank angeschraubt ist. Zur

besseren thermischen Kopplung befindet sich zwischen dem Topf und dem inneren Tank eine

Indiumdichtung. Bei Füllung mit LN2 werden am STM-Sockel mit einer Siliziumdiode

Temperaturen von 79 K gemessen.

Das STM besitzt einen optischen Zugang, über welchen die Spitze mit Hilfe eines Lasers

erwärmt werden kann. Die Öffnungen im LN2-Schild sind mit thermisch gut angekoppelten

Quarzgläsern verschlossen, welche durch Adsorption von Infrarot-Strahlung den inneren

Tank vor Raumtemperatur-Wärmestrahlung schützen.

Zur Erzeugung des Ultrahochvakuums (UHV) wird eine Ionenzerstäuberpumpe benutzt,

welche von einem Titanverdampfer unterstützt wird. Der außerhalb der Kältetanks gemessene

Druck liegt üblicherweise zwischen 7⋅10−11 mbar und 2⋅10−10 mbar.

Die Schwingungsdämpfung für kleine Frequenzen erfolgt einerseits dadurch, dass die

gesamte Anlage auf luftgepolsterte Füße gestellt wird. Andererseits besitzt der Innentank eine

zusätzliche Dämpfung durch seinen pendelartigen Aufbau, bei dem er von der restlichen

Kammer durch eine Kombination von Well- und Membranbalg entkoppelt ist. Die

Eigenfrequenzen dieses Aufbaus entsprechen 3 Hz in die horizontale Richtung und 45 Hz in

die vertikale Richtung, so dass Bewegungen der Kammer oberhalb dieser Frequenzen effektiv

abgeschirmt werden. Frequenzen oberhalb von ca. 500 Hz werden durch eine Viton-

Dämpfung des Wellbalgs mit einem Tiefpass der Ordnung 3.5  abgeschirmt [Ros].
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Schwingungs-
dämpfung:
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und Rückleitung mit 
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Kupferboden
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Zusatzdämpfung
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Abb. 4.1 Schema des UHV-Tieftemperatur STM (nach M. A. Rosentreter [Ros])
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Grundplatte

Antriebsplatte
mit Rampen

xyz-rot-Manipulator (“Dreizack”) Schwalbenschwanz - Nut

Rubinkugeln

Piezoelement für
vertikale Bewegung

Spitzenhalter

Spitze

Si - Diode

Piezoelement
für laterale
Bewegung

Abb. 4.2 Schema des STM (nach M. A. Rosentreter [Ros])

Das STM ist vom sogenannten „Beetle“-Typ, dessen Prinzip 1987 von K. H. Besocke

entwickelt wurde [Bes 2-3]. In unserer Arbeitsgruppe wurde es von T. Quast konzipiert und

aufgebaut [Qua]. In diesem Design erlaubt das STM eine zielgenaue laterale Positionierung

der Spitze innerhalb eines Umkreises von ca. 6 mm Durchmesser auf der Probe (bekannt

unter dem Begriff „Cross-Section STM“). Es ermöglicht unter UHV-Bedingungen einen

Wechsel von Spitze oder Probe und gewährleistet eine relativ schnelle und unproblematische

Fein-Annäherung der Spitze an die Probe. Zudem bietet der weitgehend symmetrische

Aufbau aus identischen Materialien eine relativ gute Stabilität gegenüber thermischer Drift.

Das Piezostellelement für die Steuerung des Tunnelabstandes (die „z-Richtung“) ist zentral

unter einer Platte montiert, welche auf Rubinkugeln auf drei für die laterale Bewegung (in x-

und y-Richtung) zuständigen Piezostellelementen aufliegt. 

Zum Wechseln der magnetisch gehalterten Spitze oder zum groben Positionieren kann diese

Platte mit einem an einen Manipulator befestigten „Dreizack“ angehoben, in alle

Raumrichtungen bewegt sowie um die z-Achse rotiert werden.

Alternativ zu der groben Positionierung kann der Plattenteller auch mit Hilfe der

Piezostellelemente lateral bewegt werden. Hierzu werden alle Piezostellelemente wiederholt

zunächst langsam in die gewünschte Richtung bewegt und dann ruckartig zurückgezogen

(bekannt als „Slip-Stick-Verfahren“). Durch die Massenträgheit führt der Plattenteller den

ruckartigen zweiten Schritt nicht mit aus und bewegt sich effektiv vorwärts. Auf diese Weise

ist es auch möglich, in situ nur durch einfaches Zurückziehen der Spitze aus dem

Tunnelkontakt und anschließendem „Slip-Stick“ große Bereiche der Probenoberfläche

systematisch zu untersuchen.

Für die Feinannäherung der Spitze sind an der Unterseite der Platte drei kreisförmig

zusammengeschlossene Rampen untergebracht, welche direkt auf den Rubinkugeln gelagert

sind. Wenn die Platte um die z-Achse gedreht wird, dann bewirken die Rampen je nach
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Drehrichtung ein Heben oder Senken der gesamten Platte mit einem möglichen Gesamthub

von ca. 1.2 mm. Die notwendige Drehbewegung des Plattentellers wird von den drei äußeren

Piezostellelementen im Slip-Stick-Verfahren übernommen.

Die Probenkontaktierung geschieht durch zwei (in Abb. 4.2 nicht dargestellten) Federblechen

an den Enden der Schwalbenschwanz-Nut. Aus Stabilitätsgründen und zur besseren

thermischen Ankopplung wird die Probe mit Hilfe eines an der Unterseite der Nut

angebrachten Federbleches gegen die angeschrägten Seitenflächen der Nut gedrückt.

Der lateral mögliche Rasterbereich der drei äußeren Piezos beträgt bei Raumtemperatur ca.

(10 × 10) µm2, nimmt aber bei LN2-Kühlung aufgrund des Empfindlichkeitsverlustes der

Piezostellelemente auf etwa (6 × 6) µm2 ab. Der entsprechende Hub des z-Piezostellelementes

beträgt  etwa 1.8 µm bei Raumtemperatur und 1 µm bei LN2-Kühlung.

4.1.2. UHV-Peripherie

Die Präparationsanlage für Spitzen und Proben ist räumlich getrennt vom Tieftemperatur-

STM untergebracht. Ein Transport von Spitzen und Proben wird mit einem fahrbaren UHV-

System vorgenommen, welches über Schleusen sowohl an die Präparationskammer wie auch

an die STM-Kammer angekoppelt werden kann. Auf diese Weise ist es möglich, sowohl

Spitzen wie auch Proben von der Präparation bis zur Untersuchung im STM unter UHV-

Bedingungen zu lagern.

Sputterquelle:

In der Präparationskammer befindet sich die Sputterquelle IQE 11/35 der Firma Specs [Spe].

Die Quelle besitzt ein gaußsches Strahlprofil mit einer Halbwertsbreite von 2 cm an der

Probenposition und kann Ionenströme bis zu 10 µA bei einer maximalen Ionenenergie von

5keV erzeugen. Sowohl zur Präparation von Spitzen wie auch von Proben werden positiv

geladene Argon-Ionen verwendet.

Heizapparatur:

Proben können mit einer in Eigenbau entwickelten Heizapparatur bis zu Temperaturen von ca.

900 °C geglüht werden. Die Heizung erfolgt mit einem Bornitrid-Heizelement Boralelectric®

HT-03 der Firma Tectra [Tec] mitsamt zugehörigem Netzteil HC3500. Um ein Aufwärmen

der Kammerwände zu vermindern, ist die Heizapparatur von Hitzeschilden aus Molybdän-

blech umgeben.
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4.2. Messtechnik

4.2.1. Elektronik

Die Steuerung des STM basiert auf der Kombination zweier Rechner, dem „Messrechner“

und dem „Regelrechner“ (Abb. 4.3). Dieses System wurde in unserer Gruppe von

N. Theuerkauf aufgebaut und detailliert beschrieben [The].

Die zentrale Steuereinheit bildet der Messrechner, welcher den Ablauf einer Messung festlegt,

die Messdaten erfasst sowie die Spitze in x/y-Richtung bewegt.

Im Regelrechner ist der digitale Regelkreis (PI-Regelung [Mer]) für die z-Ansteuerung der

Spitze implementiert. In seinem Arbeitsmodus wird er vom Messrechner kontrolliert.

z

Messrechner
Steuerung des Messablaufs
und Messwerterfassung

Regelrechner
Steuerung der Spitzenhöhe z

Steuerung

16-Bit-DA-Wandler
Potential der Spitze

16-Bit-DA-Wandler
Probenspannung

16-Bit-DA-Wandler
x/y-Position

18-Bit-DA-Wandler
z-Auslenkung

zx/y
UProbeUPot

12-Bit-AD-Wandler
Tunnelstrom

IT IT

AD 549
−

+

1 GΩ

0.2 pF

IT

UPot

UProbe

x/y/z-Piezo-
Stellelement

x y
z

Abb. 4.3 Schematische Darstellung der STM-Elektronik.              = digitale Leitungen;

 = analoge Leitungen.

Der Tunnelstrom wird mit einem I/U-Konverter (AD 549, Faktor 1 V/nA) der Firma Analog

Devices verstärkt. Von herkömmlichen Stromverstärkerbeschaltungen unterscheidet sich

unsere darin, dass die Spitze auf ein vom Messrechner definiertes Potenzial UPot gesetzt
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werden kann8. Im Rückkopplungszweig des I/U-Konverters ist eine Kapazität von 0.2 pF

eingesetzt, welche die Bandbreite auf 1 kHz begrenzt. Eine detaillierte Charakterisierung des

Stromverstärkers ist in Ref. [Eng 2] zu finden.

4.2.2. Potenziometrie

Das hier beschriebene Potenziometrieverfahren wurde in unserer Gruppe von

M. A. Schneider entwickelt und detailliert beschrieben [Sch 1], so dass an dieser Stelle nur

auf die wesentlichen Punkte eingegangen werden soll.

Im Potenziometriemodus wird an jedem Messpunkt (x,y) zunächst eine Abstandsregelung und

sodann der Potenzialabgleich der Spitze auf einen verschwindenden Tunnelstrom

vorgenommen.

Die Abstandsregelung:

• Die Spitze wird zum nächsten Messpunkt (x,y) bewegt. Die Abstandsregelung wird im

constant-current-Modus durchgeführt und ein Messwert z(x,y) als „Topografie“ erfasst.

Die Potenzialregelung:

• Die Abstandsregelung wird unterbrochen und die Position der Spitze festgehalten.

• Das Potenzial UProbe der Probe wird auf 0 V gesetzt.

• Das Potenzial UPot der Spitze wird mittels PI-Regelung [Mer] auf einen verschwindenden

Tunnelstrom IT = 0 geregelt. Der Potenzialwert UPot(x,y) wird erfasst. Bei

thermoelektrischer Rastertunnelmikroskopie ist dieser Wert identisch mit der

Thermospannung UTh(x,y).

• Das Potenzial der Probe wird wieder auf den für die Abstandsregelung benötigten Wert

UBias gesetzt.

• Die Abstandregelung der Spitze wird wieder aufgenommen.

Die experimentell gemessenen Werte von UPot für einen Tunnelkontakt bei 80 K auf Au(111)

besitzen eine Standardabweichung von 0.7 µV bei 40 ms Regelphasendauer (s. Abb. 4.4).

                                                

8 Das Potenzial UPot wird vom Messrechner auf  den nichtinvertierenden Eingang „+“ des Operationsverstärkers
gelegt. Die hohe interne Verstärkung des Operationsverstärkers sorgt zusammen mit dem rückgekoppelten
Ausgangssignal dafür, dass der mit der Spitze verbundene invertierende Eingang „−“ sich auf nahezu dem
selben Potenzial UPot befindet.
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Die technische Realisierung ist eine Weiterentwicklung d

entwickelten Rastertunnelpotenziometrie [Mur 1-2]. Di

entstandenen Techniken [Kir 1-2, Pel, Rei 2] kö

verschwindenden Tunnelstromes nicht erfüllen. B

Spannungsdifferenz zwischen Spitze und Probe an, da ne

der Abstand zwischen Probe und Spitze geregelt werden m

Verfahren erfüllt nur das von R. Möller angegebene [Möl

Erfüllung dieser Bedingung besitzt entscheidende Vorteil

• Die Störung der elektronischen Verteilungsfunktion in

• Die Messgröße UPot ist nahezu unabhängig vom Tunne

• Das 1/f-Rauschen des Tunnelstromes IT verschwind

bleibt hauptsächlich das thermische weiße Rauschen

Nyquist- Rauschen, [Joh, Nyq, Buc]).

Vor allem der letztere Punkt ist ausschlaggebend für

Potenziometriesignals. Für I AT = 0  wird das technis

durch das Eingangs-Offsetrauschen des Stromverstärkers 

4.3. Erzeugung von Temperaturd

4.3.1. Temperaturmessung

Die Probentemperatur kann über die im Sockel des

abgeschätzt werden. Die reale Temperatur liegt verm

Wärmeleitung der Probenhalterung um einige K höher

werden abgeschätzt, indem außerhalb des Vakuums in äh

ein Thermoelement ersetzt und mit dem Laser bestrahl

Temperatur der Spitze durch deren Längenausdehnu

Messungen wird eine mittlere Thermokraft S0 für den 
4

Abb. 4.4 Rauschen des Potenziometriever-

fahrens im Tunnelbetrieb auf Au(111) bei

80 K. Aufgetragen ist eine Verteilungs-

funktion ( ) für ca. 4000 Messwerte

von UPot. Verwendete Tunnelparameter:

UBias = −1 mV, Isoll = 1 nA. Eine ange-
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Hilfe in späteren Messungen auf den Temperaturunterschied zwischen Spitze und Probe

zurückgeschlossen wird. In Tab. 4.1 ist die nach [Eng 2] bestimmte Thermokraft in Vergleich

zu anderen experimentellen Ergebnissen tabelliert. Für auf diese Weise bestimmte

Temperaturdifferenzen wird eine Unsicherheit von ca. 50% angenommen.

S0 in KVµ TProbe TSpitze S0 in KVµ , korrigiert für

Tm = 80 K; Tm = 100 K

Referenz

-12 293 K – 303 K 293 K −3.2 ; −4.0 [Eng 2]

-20 293 K 298 K −5.4 ; −6.8 [Hof 2]

-8.5 90 K 290 K −3.6 ; −4.5 [Sei]

Tab. 4.1 Experimentell bestimmte Thermokräfte für die Au(111)-Oberfläche

4.3.2. Erwärmung der Spitze

Die Erwärmung der Spitze bis zu 30 K erfolgt mittels Laserheizung über die optischen

Zugänge des Kryostaten. Bei LN2-Kühlung stellen sich kleine Temperaturdifferenzen von ca.

2-3 K auch ohne Laserheizung aufgrund von Rest-Wärmestrahlung durch die Quarzgläser ein.

Größere Temperaturunterschiede von bis zu einigen 10 K können erzeugt werden, indem die

Verschlussklappe zur Transportöffnung für Spitzen und Proben geöffnet wird. Dieses

Verfahren ist aber nicht zu empfehlen, da die gekühlten Proben relativ schnell Adsorbat-

Bedeckungen zeigen.

4.3.3. Wärmeleitung der Tunnelbarriere

Es ergibt sich die Fragestellung, wie der Wärmetransport über den Tunnelkontakt stattfindet,

und in wie weit dieser die Temperaturverteilung in unmittelbarer Nähe des Kontaktes

beeinflusst. Eine ausführliche Untersuchung dieser Thematik wurde von J. B. Xu und

Mitarbeitern geleistet [Xu 2-4]. Die Mechanismen des Wärmetransports über den

Tunnelkontakt sind demnach sehr speziell von der experimentellen Durchführung abhängig.

Im einzelnen wurden untersucht:

• Wärmetransport über Elektronenaustausch [Xu 4],

• Wärmeaustausch über Restgasmoleküle oder Oberflächenadsorbate [Dra, Xu 2],

• Wärmestrahlung nach dem Stefan- Boltzmann- Gesetz [Dra, Xu 2] und

• elektromagnetische Strahlung von Oberflächenplasmonen [Dra, Xu 2].

Bei Tunnelkontakten an Luft überwiegt die Wärmeleitung über Adsorbatschichten und

Wasserfilme [Wil 1-3, Wea, Maj, Oes 1-3]. Demgegenüber ist die Wärmeleitung von
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Tunnelkontakten im UHV bei sauberen Proben- und Spitzenoberflächen vernachlässigbar

klein im Vergleich zur metallischen Wärmeleitung in Probe und Spitze [Xu 2-4].

4.4. Präparatives

Es werden zwei unterschiedliche Probentypen verwendet. Für die Messungen an

Raumtemperatur werden zunächst epitaktisch auf Glimmer oder Glassubstrate aufgedampfte

Goldfilme verwendet, während im späteren Stadium für die Messungen an tiefen

Temperaturen ein Au(111) Einkristall benutzt wird. Beide Systeme besitzen spezifische Vor-

und Nachteile, welche für die jeweilige Art der Messung gegeneinander abgewogen werden

müssen. Für diese Arbeit ist eine Au(111) Oberfläche gefordert, welche nicht nur einen hohen

Reinheitsgrad, sondern auch relativ große, atomar ebene (111) Terrassen von mehreren

100 nm Durchmesser aufweisen sollte.

EdelstahlträgerMacor-Halter

Goldfilm auf
Glimmersubstrat

Bronze-
Kontaktierungsblech

Gold-Einkristall

Gold-
folie10 mm

Abb. 4.5 Links: Probenhalter für aufgedampfte Goldfilme; rechts: Probenhalter für den Gold-Einkristall

4.4.1. Epitaktisch hergestellte Goldfilme

Aufgedampfte Goldfilme bieten den Vorteil, dass sie relativ einfach herzustellen sind. Zudem

ist auch die Präparation in der Literatur schon gut dokumentiert [Pas, Qua]. Allerdings

besitzen sie den Nachteil, dass nur relativ kleine atomar ebene Terrassen präpariert werden

können. Je nach Wahl des Substratmaterials, der Schichtdicke und der Substrattemperatur

können verschiedene Oberflächentopologien mit (111)-Textur hergestellt werden.

Entsprechend dem Vollmer- Weber- Wachstumsmodell entstehen während des Aufdampfens

zunächst kleine Inseln, welche sich durch Anlagerung von diffundierenden Atomen zunächst

vergrößern und später dann zusammenwachsen [Pas, Qua]
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Wenn die Substrattemperatur auf Raumtem
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Abb. 4.6 Topografie eines bei 20°C  auf-

gewachsenen Goldfilmes (270 × 270 nm²)

0 nm  4 nm

Abb. 4.7 Topografie eines bei 400°C aufge-

wachsenen Goldfilmes (2500 × 2500 nm²)

0 nm  20 nm
Abb. 4.8 Topografie eines bei 400°C auf

gewachsenen Goldfilmes (250 × 250 nm²)

0 nm  2 nm
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trennt sind (Abb. 4.7). Aufgrund der leichten

eser Art der Präparation keine nennenswert
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bei 400°C geglüht. Die hergestellten Filme besitzen eine Dicke von ca. 100 nm bei 400°C

bzw. ca. 30 nm bei 20°C Substrattemperatur. Die Aufdampfrate beträgt jeweils 0.1 nm/s. Die

Substrate mit den Abmessungen von 13 mm × 4 mm × 0.1 mm (Abb. 4.5) werden vor der

eigentlichen Schichtpräparation an den beiden Längsenden mit Gold bedampft. Diese

Randschichten dienen als elektrische Kontaktierung des Goldfilms, welcher später bei einem

Basisdruck von besser als 5.0⋅10-9 mbar auf die gesamte Substratfläche aufgedampft wird. Die

Substratplättchen werden mit Bronzeblech auf Macor Haltern festgeklemmt; die

Bronzebleche stellen außerdem die elektrische Kontaktierung des Filmes mit den

Kontaktbügeln im STM her.

4.4.2. Präparation des Au(111)-Einkristalls

Bezüglich der Untersuchung von Interferenzeffekten sind epitaktisch hergestellte Filme nur

begrenzt verwendbar. Das Interferenzmuster von Streuzentren (z.B. monatomaren Stufen)

hängt sehr empfindlich auch von umgebenden Streuzentren ab, welche innerhalb von

Abständen in der Größenordnung der Elektronenkohärenzlänge liegen. Für genügend kleine

Terrassenweiten sind bereits Quantisierungseffekte aufgrund von Elektronen-Confinement

beobachtet worden [SW 2]. Um Effekte dieser Art weitestgehend zu vermeiden, wird eine

Au(111)-Oberfläche auf einem Einkristall präpariert.

Einkristalle bieten den Vorteil, dass mit ihnen atomar ebene Terrassen mit Ausdehnungen bis

zu einigen µm präpariert werden können. Von Nachteil ist allerdings der höhere präparative

Aufwand, der zumindest für die Vorpräparation betrieben werden muss.

Der in dieser Arbeit verwendete Gold Einkristall wurde von der Firma MaTeck [MaT]

hergestellt. Er besteht aus einer halbierten Scheibe von 10 mm Durchmesser und 1.5 mm

Höhe. Bei Lieferung war die Oberfläche mit einer Genauigkeit von <0.1° bezüglich (111) mit

einer Rauhigkeit von 30 nm poliert. Die Reinheit des Kristalls beträgt 99.999%

(Herstellerangabe).

Bevor dieser Kristall im STM untersucht werden kann, ist eine Befreiung der Oberfläche von

sämtlichen Kontaminationen und eine Reduzierung der Rauhigkeit vonnöten. Dies geschieht

in mehreren UHV- Vorpräparationsschritten, bei denen der Kristall wiederholt gesputtert und

bei Temperaturen zwischen 500°C und 650°C geglüht wird.

Der Probenhalter (Abb. 4.5) besteht aus einem Standard Edelstahlträger mit einem

isolierenden Stenan9 Aufsatz, in welchem der Einkristall in einer angepassten

halbkreisförmigen Öffnung eingebettet ist. Der Stenanhalter wird mit einer 0.1 mm dicken

                                                

9 Stenan wird als Alternative zum üblicherweise benutzten Macor verwendet, da auch bei hohen Temperaturen

keine ausgasenden Materialien gefunden werden. Bei Macor gasen mit zunehmender Temperatur Wasserstoff-

fluorid-Komponenten (HF) aus.
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Goldfolie überzogen, welche den Einkristall fixiert und elektrisch kontaktiert. Der

flächendeckende Überzug der Goldfolien verhindert außerdem, dass während des Sputterns

ein anderes Material als Gold abgetragen wird, welches ansonsten die Einkristall- Oberfläche

kontaminieren würde. Nicht zuletzt hilft der Goldfolienüberzug auch, den Stenanhalter

gleichmäßig zu erhitzen und damit ein Zerbersten aufgrund thermisch induzierter

mechanischer Spannungen zu verhindern.

a) Vorpräparation

Zum Beseitigen von Oberflächenkontaminationen und gleichzeitigem Einebnen des Kristalls

werden aufeinanderfolgende Sputter- und Heizzyklen verwendet. Der Sputterprozess dient

zum Abtragen der Oberfläche durch hochenergetischen Beschuss mit Argon-Ionen10. Der

anschließende Glühprozess wird zum Einebnen der Oberfläche durchgeführt. Hierzu wird der

in Kap. 4.1.2 beschriebene Ofen benutzt.

Der wesentliche Teil der Vorpräparation wird vom Sputterprozess getragen, da in erster Linie

möglichst viele Atomablagen abgetragen werden sollen. Typische Sputterzeiten liegen im

Bereich zwischen 1 und 5 Stunden, denen ein Heizprozess von etwa 20 Minuten bei ca.

650°C folgt. Stichprobenartig wird nach einigen Präparationszyklen die Oberfläche mit einem

Rasterkraftmikroskop [DI] untersucht.

Die Abbildungen 4.9-4.12 verdeutlichen den Fortgang der Vorpräparation: Der noch

unpräparierte polierte Kristall (Abb. 4.9) ist vor allem von etwa 30 nm tiefen Schleifriefen

geprägt. Nach etwa 6 Stunden Sputtern (Abb. 4.10) sind diese Furchen zwar noch immer gut

erkennbar, die Tiefe dieser Rillen beträgt jedoch nur noch ca. 10-20 nm. Nach 24 Stunden

Sputtern (Abb. 4.11) sind erstmals deutliche Hinweise für eine fcc-(111)-Oberfläche zu

erkennen; neben monatomaren Stufen und Terrassen der Höhe 0.24 nm (entsprechend dem

Erwartungswert für Gold) sind auch einige geradlinige Stufen erkennbar, die einen

60°-Winkel zueinander einschließen. Sie stammen von Versetzungen, die entlang den (111)

Ebenen aus dem Kristallinnern herausgewandert sind und beim Durchkreuzen der Oberfläche

eine monatomare Stufe in eine der drei zu [ ]011  äquivalenten Richtungen erzeugen. Die

monatomaren Stufen sind jedoch noch an einigen punktförmigen Verunreinigungen von etwa

10 nm Höhe geheftet. Nach 36 Stunden schließlich (Abb. 4.12) Sind auch diese

Verunreinigungen weitestgehend verschwunden und es bleiben atomar glatte Terrassen mit

Weiten bis zu etwa 1 µm übrig.

                                                

10
 Es wird die in Kap. 4.1.2 beschriebene Ionen Quelle verwendet. Während der Vorpräparation wird ein Ionen-

strom von 15 µA bei einem Argon- Partialdruck von etwa 7⋅10-6 mbar erzeugt. Die Ionenenergie beträgt

700 eV.
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Die letzten drei Zyklen der Vorpräparation werden deshalb mit Sputterzeiten von jeweils 2 h,

1 h und zuletzt 30 Minuten abgeschlossen, denen jeweils 15 minütige Heizprozesse bei

560°C, 545°C und zuletzt 530°C folgen.

b) Standardpräparation vor der Untersuchung im STM
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4.4.3. Spitzenpräparation

Für die Messungen werden Wolframspitzen verwendet, welche elektrochemisch im

Lamellenätzverfahren mit 2 m NaOH- Lösung bei einer angelegten Wechselspannung von

0.5 V - 2 V und einer Stromstärke von 2 - 10 mA hergestellt werden. Beim

Lamellenätzverfahren wird der Wolframdraht von einer Drahtschlaufe von ca. 3 mm

Durchmesser umgeben, innerhalb derer sich eine Lamelle aus NaOH- Lösung befindet.

Zwischen Drahtschlaufe und Wolframdraht wird die Wechselspannung angelegt. Nach dem

Durchätzen des Wolframdrahtes wird das untere Drahtstück aufgefangen und in einem

Spitzenhalter in das UHV eingeschleust.

Ar+-Ionen

����������������������������������������������������������
����������������������������������������������������������
����������������������������������������������������������
���������������������������������������������������������� Edelstahlhalter

(geerdet)

Isolierkeramik
(Macor)

EdelstahlblechSpitze

W-Glüh-
wendel

Kontakt-
feder

In einer Spezialhalterung (Abb. 4.14) können Spitzen im UHV mit verschiedenen

kombinierbaren Techniken präpariert werden. Die Spitze wird auf einem Edelstahlblech

gehaltert, welches über eine Kontaktfeder auf ein definiertes Spannungspotenzial gelegt

werden kann.

Im ersten Schritt werden die Spitzen eine halbe Stunde lang bei Rotglut (abgeschätzt zu etwa

850 °C) geglüht, wobei die Oxidschicht entfernt wird [Che 3]. Das Glühen findet unter

Elektronenbeschuss statt, wobei die Spitze auf positives Potenzial (200-300 V bei 4.5 mA

Stromfluss) gelegt wird. Als Kathode wird eine kreisförmig gebogene Wolfram-Glühwendel

einer Halogenlampe verwendet.

Anschließend wird die Spitze mit Argon-Ionen mit einer Energie von 4 keV zwischen 30

Minuten und 2 h gesputtert, um Adsorbate zu entfernen und den äußeren Spitzenradius zu

verringern. Während des Sputterns wird die Spitze nach dem von D. Albrektsen  und

Mitarbeitern angegebenen Verfahren [Alb] im Feldemissionsmodus betrieben. Hierzu wird

die Spitze über eine Regelelektronik auf ein negatives Potenzial (0 > U > -1000 V) gelegt,

welches auf einen konstanten Feldemissionsstrom von 10 µA gesteuert wird. Während des

Sputterns nimmt die mittlere Feldemissionsspannung kontinuierlich ab, was nach

D. Albrektsen auf eine Verringerung des äußersten Spitzenradius hinweist [Alb]. Das

Sputtern der Spitze wird abgebrochen, sobald sich die Feldemissionswerte nicht mehr

wesentlich verbessern.

Die Lagerung der Spitzen nach der Präparation bis zum Gebrauch geschieht unter UHV-

Bedingungen ( < ⋅ −1 10 9 mbar ).

Abb. 4.14 Schematischer Aufbau

zur UHV-Präparation von Spitzen
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5. Oberflächenzustände

Bei der theoretischen Beschreibung der elektronischen Struktur von Festkörpern geht man im

allgemeinen von der Annahme aus, dass sich der Festkörper unendlich weit ausdehnt. Hierauf

aufbauend erhält man die wohlbekannten Modelle elektronischer Bandstrukturen [Ash]. Allen

Modellen mit periodischen Potenzialen ist dabei gemeinsam, dass die Wellenfunktion eines

jeden Elektrons über den gesamten Kristall hinweg ausgedehnt ist, weshalb diese Zustände

Volumenzustände genannt werden (Abb. 5.1 a)

Die Situation ändert sich grundlegend, wenn eine Oberfläche geschaffen wird und damit die

Kristallsymmetrie gebrochen wird. Die zuvor periodischen sog. Bloch-Wellenfunktionen der

Volumenzustände müssen zur Vakuumseite hin exponentiell abklingen11. Es können jetzt

jedoch auch innerhalb der Bandlücken stationäre Lösungen für die Schrödinger-Gleichung

gefunden werden, die an der Oberfläche lokalisiert sind und in den Kristall hinein

exponentiell abklingen; diese werden Oberflächenzustände genannt (Abb. 5.1 b)

Es kann auch Wellenfunktion geben, welche ein erhöhtes Betragsquadrat an der Oberfläche

besitzen, sich aber auch in den Kristall hinein ausdehnen. Diese werden mit

Oberflächenresonanzen bezeichnet12 (Abb. 5.1 c).

Re ψ(z)

V(z)

KristallVakuum

V(z)

Re ψ(z)

KristallVakuum

V(z)

Re ψ(z)

KristallVakuum

(a) Volumenzustand (b) Oberflächenzustand (c) Oberflächenresonanz

Abb. 5.1 Drei mögliche Wellenfunktionen (oberer Graph: Realteil) für einen eindimensionalen, halbseiti-

gen Kristall mit Kronig-Penney-Potenzial ([Kro], unterer Graph).

Aufgrund der Anschlussbedingung an die Vakuumwellenfunktion bestimmt die Form des

Oberflächenpotenzials sehr empfindlich darüber, ob Oberflächenzustände überhaupt

existieren können, bzw. bei welcher diskreten Energie innerhalb der Bandlücke sie gefunden

werden.

Die Existenz von Oberflächenzuständen wurde erstmals 1932 von I. Tamm anhand eines

halbseitigen, eindimensionalen Kronig-Penney Potenzialmodells in z-Richtung senkrecht zur

Oberfläche vorhergesagt [Tam 1-2]. Er berechnete die Lösungen der Schrödingergleichung

für die Kristallhälfte und die Vakuumseite getrennt voneinander und schloss diese dann an der

Oberfläche stetig differenzierbar aneinander an (Abb. 5.2).

                                                

11 Im folgenden sollen nur Elektronen betrachtet werden, die nicht aus dem Kristall herauspropagieren können,
d.h. in Eigenzuständen mit Energien unterhalb der des Vakuumniveaus.

12 Eine grundlegende theoretische Behandlung von Oberflächenzuständen ist z.B. in [Dav 1] gegeben.
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Gestrichelte Linie: Lösung für unendlich ausgedehntes
Kristall-Potential.

Durchgezogene Linie: Zusätzliche Lösungen des Kristall-
Halbraumes ohne Anschluss der Vakuumwellenfunktion.

Kreis: Die einzige Lösung für einen Oberflächenzustand mit
Anschluss der Vakuumwellenfunktion.

1D-Potential: konstant für z < 0,   Kronig-Penney-Potential für z > 0    (siehe Abb. 5.1)

Lösung für Vakuumseite: ; b > 0

Lösung für Kristallhälfte: ; uk(z) ist gitterperiodisch

für reelle k: → Volumenzustände
für komplexe k: → Oberflächenzustand

Notwendige Randbedingungen für den Oberflächenzustand:

• Imaginärteil von k lässt Wellenfunktion in der
Kristallhälfte abklingen

• Realteil von k liegt am Rand der Brillouin-Zone
• Anschluss von Vakuum- und Kristallwellenfunktion

möglich

bze∝ψ

( ) ikz
k ezu ⋅∝ψ

 

Abb. 5.2 Oberflächenzustände in der Behandlung nach I. Tamm [Tam 1-2]; Zeichnung nach N. Memmel

[Mem].

W. Shockley verwendete 1939 einen alternativen Zugang, in dem er zeigte, wie

Oberflächenzustände aus den diskreten Zuständen von Atomen entstehen, wenn sie aus dem

Unendlichen heraus auf endliche Abstände angenähert werden [Sho]. Hierbei entstehen die

Oberflächenzustände, sobald sich die äußeren Atomorbitale bei genügend kleinen

Atomabständen hinreichend überlappen. Aus den atomaren Levels entstehenden Bänder. Wie

bei Tamm sind die Oberflächenzustände innerhalb der Bandlücke für Volumenzustände

anzufinden (Abb. 5.3).

Gitterkonstante

E
ne

rg
ie

a

s-Zustände

p-Zustände

s-Band

p-Band
Oberflächen-

     zustände
Abb. 5.3 Energiebänder für ein

eindimensionales Gitter mit acht Atomen,

aufgetragen gegen die Gitterkonstante. Für

hinreichend kleine Gitterkonstanten a entsteht

ein Oberflächenzustand in der Bandlücke der

sich überlappenden s- und p-Bänder (aus Ref.

W. Shockley [Sho]).
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Shockley analysierte ebenfalls die Erweiterung auf drei Dimensionen, wobei er die Existenz

eines Bandes von Oberflächenzuständen vorhersagte. Demnach sind die Oberflächenzustände

nur in eine Richtung senkrecht zur Oberfläche lokalisiert; parallel zur Oberfläche jedoch

verhalten sie sich wie Blochwellen.

In der Folgezeit wurde in der Literatur zwischen Tamm- und Shockley-artigen

Oberflächenzuständen unterschieden [Dav 1]. So werden Tamm-Zustände häufig mit

„lokalisierten“ Oberflächenzuständen (sogenannten „Dangling Bonds“) in Verbindung

gebracht, von denen man annimmt, dass sie räumlich hinreichend weit voneinander getrennt

sind, so dass die Orbitalüberlappung vernachlässigt werden kann. Die Shockley-Zustände

wiederum werden mit einem zweidimensionalen Elektronengas in Verbindung gebracht,

welches bei einer Orbitalüberlappung für hinreichend kurze Atomabstände entsteht. Es ist

jedoch zu beachten, dass Tamm und Shockley dieselbe Art von Oberflächenzuständen

beschrieben haben, und die eben genannte Klassifizierung vielmehr historisch aus den

unterschiedlichen methodischen Herangehensweisen entstanden ist.

Experimentell wurden Oberflächenzustände auf Halbleiteroberflächen erstmals 1947 [Mey,

Bar 3, Bra] und auf Metalloberflächen erstmals 1967 [Swa] nachgewiesen. Kurze Zeit später

lieferten Experimente mit winkelaufgelöster Photoemissionsspektroskopie (Angelresolved

Photoemission spectroscopy, „ARPES“) sehr genaue Einblicke in die elektronische Struktur

der Oberfläche [Feu]. ARPES ermöglichte, die Energie von Zuständen aufgelöst nach der

Parallelkomponente k|| des Wellenvektors parallel zur Oberfläche zu bestimmen.
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6. Die Au(111)-Oberfläche

6.1. Elektronische Struktur 

Die elektronische Struktur von Au(111) ist der von Cu(111) und Ag(111) sehr ähnlich. Alle

diese Edelmetalle besitzen in ihrer atomaren Elektronenkonfiguration komplett gefüllte

d-Niveaus, ein einfach besetztes s-Niveau und bilden fcc-Kristalle. In kristalliner Form

überlappen sich, wie in Abb. 5.3 qualitativ dargestellt, das halb gefüllte s-Band mit dem

unbesetzten p-Band. In die (111)-Richtung (der ΓL-Richtung in der Bandstruktur von

Abb. 6.4) bildet sich infolgedessen eine Bandlücke aus, welche von EF - 0.9 eV [Kev] bis

EF + 3.6 eV [Woo] reicht. Dies wird bei Betrachtung der Fermifläche von Gold (Abb. 6.1 und

6.2) besonders deutlich. Diese besitzt eine nahezu sphärische Form mit sogenannten

„Halsbahnen“ in allen acht gleichberechtigten (111)-Richtungen, welche die hexagonalen

Flächen der Brillouinzone kreisförmig schneiden.

Abb. 6.1 Fermifläche von Gold

(aus Ref. D. J. Roaf [Roa])

Abb. 6.2 Querschnitt durch die Fermifläche

(aus Ref. D. J. Roaf [Roa])

Abb. 6.3 Volumen- und

Oberflächen- Brillouinzone

der Au(111)-Oberfläche

(aus Ref. H. Lüth [Lüt])

Abb. 6.4 Volumenbandstruktur von Gold, berechnet mit Pseudo-

potenzialmethode mit relativistischer Band-Shift Korrektur (aus

Ref. O. Jepsen [Jep]
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Bei der Fermienergie gibt es somit keine in (111)-Richtung propagierenden Elektronenwellen.

Die Voraussetzungen für Oberflächenzuständen sind damit erfüllt, und der s-p-artige

Oberflächenzustand wird tatsächlich bei allen drei Edelmetallen gefunden (Abb. 6.5).

1234 z

2ψ

Er wurde intensiv mittels winkelaufgelöster 

McD, Pan, Qu, Rei 1] und  k-aufgelöster invers

[Hul 1-2, Gol 2, Woo] untersucht. Die E

zweidimensionales Gas aus nahezu freien 

Dispersionsrelation. Kürzlich jedoch stellten A

Energie- und k-Auflösung erstmals eine qualit

Au(111) gegenüber denen von Ag(111) und C

Mitarbeiter wiesen nach, dass die Dispersions
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kann die Dispersionsrelation von Au(111) auc
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ein Interferenzmuster bilden. Wenn das STM
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kartiert werden. Durch vermessen der Welle

Dispersionsrelation bestimmt werden.
Abb. 6.5 Betragsquadrat des Oberflächenzustan-

des von Au(111) (reproduziert aus Ref. S. H. Liu

[Liu]). Die untere Achse gibt die z-Koordinate

senkrecht zur Oberfläche an. Die Zahlen 1-4

geben die Positionen der (111)-Netzebenen durch

die Kernpositionen von der obersten Lage aus

gezählt an.
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er Photoemissions-Spektroskopie („KRIPES“)
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abeln besteht (Abb. 6.6). Alternativ zu ARPES
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Im Kontrast zu ARPES wird mit dem STM jedoch mit hoher Messgenauigkeit nur eine

einzelne Parabel als Dispersionsrelation gefunden. Diese sich scheinbar widersprechenden

Ergebnisse sind jedoch miteinander vereinbar, wenn eine Spin-Bahn-Aufspaltung der

Oberflächenzustände angenommen wird13 [Pet 6]. Aufgrund des Umfanges wird diese

Thematik gesondert im nächsten Abschnitt behandelt. An dieser Stelle sei nur erwähnt, dass

die mit dem STM gemessenen Interferenzeffekte mit einer Dispersionsrelation ε(k||)

interpretiert werden können, welche aus nur einer einzelnen Parabel besteht:

(6.1) ( ) ( )Γ−µ−=ε E
m2

k
k ec*

2
||

2

||

h
.

EΓ steht hier für die Energie der unteren Bandkante der Oberflächenzustände. Die

Dispersionsrelation für Au(111) ist jedoch nicht perfekt parabolisch. Wie experimentelle

Ergebnisse von L. Bürgi [Bür 1] in Abb. 6.7 zeigen, gibt es für Energien kleiner als ca.

300 meV unterhalb der Fermienergie Abweichungen von der Parabelform. Ursache hierfür ist

das effektive Potenzial der Oberflächenrekonstruktion, welches eine Modulationstiefe von

etwa 40 meV besitzt und somit für Elektronen niedriger Energie die Modellannahme freier

Elektronen nicht mehr erfüllt ist [Che 1, Bür 1]. Für die in den nächsten Abschnitten

vorgestellten STM-Messungen spielt diese Einschränkung keine nennenswerte Rolle, da hier

                                                

13 Anfängliche Vermutungen, wonach die Aufspaltung mit der Oberflächenrekonstruktion von Au(111) zusam-
menhängt, konnten glaubhaft ausgeräumt werden [LaS].

Abb. 6.6 Dispersionsrelation des Oberflächenzu-

standes von Au(111), bestimmt mittels ARPES.

Aufgrund von Spin-Bahn Aufspaltung entstehen

zwei entlang von k|| parallelverschobene Parabeln

(aus Ref. F. Reinert [Rei 1]).

Abb. 6.7 Dieselbe Dispersionsrelation, bestimmt

mit dem STM (aus Ref. L. Bürgi [Bür 1]). Die

Spin-Bahn-Aufspaltung kann mit diesem Verfahren

prinzipiell nicht beobachtet werden [Pet 6]
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hauptsächlich Elektronen im Bereich der thermischen Verbreiterung nahe der Fermienergie

betrachtet werden.

Zusammenfassend ist in Tab. 6.1 eine Auswahl experimenteller Ergebnisse zur Dispersions-

relation von Au(111) wiedergegeben.

EΓ − µec

[meV]

m*/me kF

[nm−1]

T [K] Energiefenster

(rel. zu µec)

Methode Referenz

− 408 ± 10 0.284

± 0.003

1.74

± 0.05

300 EΓ bis µec ARPES [Kev]

(0.15)a) 300 − 275 meV bis

+ 450 meV

STM [Has 1],

[Hör 1-2]

− 468 ± 20 50 – 150 Nur bei EΓ ARPES [Pan]

− 440 ± 20 300 Nur bei EΓ ARPES [Pan]

− 417 ± 1 0.25 1.53 ;

1.76 b)

300 EΓ bis µec ARPES [LaS]

− 520 0.26 4 STM [Che 1]

− 430 ± 13

( − 510 ) c)

0.27

± 0.01

1.7 5 − 300 meV bis

+ 600 meV

STM [Bür 1]

− 487 ± 1 0.255 1.67 ;

1.92 b)

30 EΓ bis µec ARPES [Rei 1]

Tab. 6.1 Experimentell bestimmte Daten zur Dispersionsrelation von Au(111) für die Bandkantenenergie

EΓ, effektive Masse m* und Fermi-Wellenzahl kF.

a) Die relativ geringe effektive Masse konnte in einer späteren theoretischen Arbeit [Hör 1-2] erklärt

werden. Die durchgeführte Korrektur ergibt eine Bestätigung der Daten von [Kev].

b) Es werden zwei spinaufgespaltene Parabeln gemessen, s. Abb. 6.6.

c) EΓ = − 430 meV ist hier nur als Fit-Parameter für Energien oberhalb von − 300 meV relativ zu µec

angegeben. Unterhalb dieser Energie wurden Abweichungen von einer parabelförmigen Dispersion

gemessen, mit einer unteren Bandkantenergie von EΓ = − 510 meV.
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6.2. Spin-Bahn-Kopplung

Dieser Abschnitt erläutert im Modell freier Elektronen, warum eine Spin-Bahn-Aufspaltung

der Dispersionsrelation zwar mittels ARPES gefunden wird (Abb. 6.6), jedoch nicht mit dem

STM bei der Analyse von Interferenzmustern beobachtet wird14 (Abb. 6.7).

Betrachtet man die Volumenbandstruktur von Gold, dann sind die Bänder entartet bezüglich

der Spin-Bahn-Kopplung. Der Grund hierfür liegt in der Inversionssymmetrie der kubisch-

flächenzentrierten Kristallstruktur, wie im untenstehenden Kasten (Abb. 6.8) näher erläutert

wird.

Spin-Bahn-Entartung für inversionssymmetrische Volumenzustände:

Hamiltonoperator für Spin-Bahn-Kopplung [Fli]: 

=σ
r

 Spinoperator, =p
r

 Impulsoperator, =E
r

 Kristallfeld

Gesucht: Die Dispersionsrelationen ( )↑ε ,k
r

 und ( )↓ε ,k
r

 für Spin „↑“ und „↓“

Wegen Zeitumkehrsymmetrie gilt [Hel 5, Zim] : ( ) ( )↓−ε=↑ε ,k,k
rr

 

In Kristallen mit Inversionssymmetrie gilt: ( ) ( )↑−ε=↑ε ,k,k
rr

⇒ ( ) ( )↓ε=↑ε ,k,k
rr

→ Bei inversionssymmetrischen Kristallen gibt es keine Spin-Bahn-Aufspaltung.

Abb. 6.8 (Nicht vorhandene) Spin-Bahn-Kopplung von Volumenzuständen

Die Inversionssymmetrie des Kristalls ist jedoch im Falle einer Oberfläche nicht mehr

gegeben. S. LaShell und Mitarbeiter [LaS] konnten nachweisen, dass in diesem Fall die Spin-

Bahn-Entartung aufgehoben wird (Abb. 6.9).

Die experimentell beobachtete Aufspaltung beträgt 110 meV [LaS] bzw. 120 meV [Rei 1].

Diese Werte stimmen annehmbar mit dem theoretisch berechneten von 150 meV überein15

[LaS].

                                                

14 Bei einer Überlagerung von Wellen mit unterschiedlichen Wellenvektoren müsste in den Interferenzmustern
an monatomaren Stufen klar erkennbar eine Art „Schwebung“ existieren, welche jedoch experimentell noch
nicht einmal ansatzweise gefunden wird.

15 Mit ARPES wurde bisher noch keine Spinaufspaltung der Oberflächenzustände auf Ag(111) und Cu(111)
beobachtet. Die relativ niedrige Spin-Bahn-Kopplungsstärke von Ag und Cu ist möglicherweise der Grund
dafür. Andererseits sollte die Spinaufspaltung mit der aktuell möglichen Energieauflösung von ARPES bereits
messbar sein [Rei 1], so dass die Frage der Spinaufspaltung der Oberflächenzustände auf Ag(111) und Cu(111)
noch ungeklärt ist.

( )Ep
cm4

e
H

22S

rrrh
×⋅σ⋅=
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Spin-Bahn-Aufspaltung bei Oberflächenzuständen:

Eine Oberfläche bricht die Inversionssymmetrie.

Modellannahme: Freies 2D-Elektronengas in einem Oberflächenpotenzial V(z),

⇒ ze
z

V

e

1
E

rr
⋅

∂
∂

⋅= ; ze
r

ist Oberflächen-Normalenvektor.

Der Hamiltonoperator wird in einer Form ( )zR

2

ep
m2

p
H

rrr
×⋅σ⋅α+=  genähert. Rα  ist

eine Konstante (die „Spin-Bahn-Kopplungsstärke“), welche den Gradienten 
z

V

∂
∂

des Oberflächenpotenzials berücksichtigt.

Die analytische Lösung von H ergibt eine Spinaufspaltung der Dispersionsrelati-

on: 

( ) ||R*

2
||

2

|| k
m2

k
k

rhr
α±=ε .

Richtung der Spins: z|| ek
rr

×±

→ Spin ist senkrecht zu ||k
r

 und liegt in der Oberflächenebene (s. Abb. 6.10).

Abb. 6.9 Spin-Bahn-Kopplung von Oberflächenzuständen nach S. LaShell [LaS]

Eine Erklärung, warum diese Aufspaltung nicht in vom STM aufgenommenen

Interferenzmustern auftritt, wurde kürzlich von L. Petersen und P. Hedegård gegeben [Pet 6].

Eine Schlüsselrolle spielt demnach das „Kramersche Theorem“ [Hel 5, Pet 6]. Dieses besagt,

dass in Systemen mit Spin 21±  die Anwendung des Zeitumkehroperators T auf einen

Hamilton-Eigenzustand ( )↑ψ ,k
r

 wieder einen Eigenzustand ( )↓−ψ ,k
r

 ergibt.

Dieser ist zum ursprünglichen Eigenzustand orthogonal (d.h. es gilt 0T =ψψ ), hat

denselben Energieeigenwert und besitzt einen Wellenvektor und Spin mit umgekehrten

Vorzeichen16 (Abb. 6.10 und 6.11).

Die Orthogonalität dieser Wellenfunktionen hat zur Folge, dass eine Elektronenwelle mit

Wellenvektor k
r

 nicht mit der zeitumgekehrten „rücklaufenden“ Welle mit Wellenvektor k
r

−
interferieren kann.

Bei einer spinaufgespaltenen Dispersionsrelation gibt es jedoch zu einer Energie zwei

mögliche Wellenvektorbeträge k1 und k2 (Abb. 6.11), und es ist sehr wohl eine Interferenz

von Wellen mit Wellenvektor 1k
r

−  und 2k
r

 bzw. 1k
r

 und 2k
r

−  möglich. Dies wird im

folgenden an einem Beispiel veranschaulicht.

                                                

16 Dies entspricht einer rückwärts laufenden „Filmaufnahme“ eines propagierenden Elektrons mit Spin.
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k2 k1-k2-k1

ε

k↑↑↓ ↓

Eine auf einen Streuer fallende Welle kann als Linearkombination der zu 1k
r

 und 2k
r

gehörenden Wellenfunktionen geschrieben werden:

(6.2) ↓⋅+↑⋅=ψ ,kA,kA 2211in

rr
.

Die reflektierte Welle setzt sich aus der Linearkombination der beiden zueinander

orthogonalen Spin-Wellenfunktionen zusammen:

(6.3)  ↑−⋅+↓−⋅=ψ ,kA,kA 2413out

rr
.

Zur Bestimmung des Interferenzmusters werden einfallende und reflektierte Welle überlagert

und das Betragsquadrat gebildet (unter Berücksichtigung der aus dem Kramerschen Theorem

abgeleiteten Orthogonalitäten):

(6.4)
2

out

2

in

2

outin ψ+ψ=ψ+ψ

( ) ↑−↑⋅++ ,k,kReAAAA 21
*
414

*
1

rr

( ) ↓−↓⋅++ ,k,kReAAAA 12
*
323

*
2

rr
.

Die Auswertung der Interferenzterme führt zu einer stehenden Welle, welche die Wellenzahl

k1 + k2 besitzt. Führt man eine Auftragung ( )STMkε  mit ( ) 2kkk 21STM +=  durch, dann ergibt

dies eine Parabel, welche mittig zwischen den beiden spinaufgespaltenen Parabeln in Abb. 6.6

liegt. Das Interferenzmuster ist also invariant gegenüber einer Spin-Bahn-Aufspaltung der

Dispersionsrelation. Die Spin-Bahn-Aufspaltung kann deshalb prinzipiell nicht mit den hier

verwendeten STM- Methoden beobachtet werden.

Abb. 6.10 Spin-Bahn-Aufspaltung in der ersten Bril-

louinzone von Au(111) bei EF. Die beiden inneren Kreise

stellen die aufgespaltenen Oberflächenzustände dar. Die

Pfeile symbolisieren die in der Ebene liegende Spinrich-

tung. Der äußere Kreis stellt die „Halsbahn“ der entarte-

ten Volumenzustände dar (aus Ref. S. LaShell [LaS]).

Abb. 6.11 Schematische Darstellung der

spinaufgespaltenen Dispersionsrelation
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6.3. Die Au(111)-Rekonstruktion

850 × 850 nm2 0 nm 3 nm 100 × 100 nm2 0 nm 20 pm

27 × 27 nm2 0 nm 20 pm

Abb. 6.12 Oben: Topografie einer
Au(111)-Einkristall-Oberfläche mit
„Herringbone“-Überstruktur

Abb. 6.13
(a) (Links) Rekonstruktion auf einem Goldfilm;
(b) (unten) Querschnitt senkrecht zu den
Rekonstruktionslinien. Die Rekonstruktionslinien
sind um 18 pm und die hcp-Domänen um ca.
5 pm gegenüber den fcc-Domänen erhöht. Die
fcc-Domäne ist mit 3.8 nm etwas breiter als die
hcp-Domäne mit 2.5 nm.
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Die Au(111)-Oberfläche weist ein charakteristisches topografisches Muster, die sog.

„Herringbone“-Überstruktur, auf [Bar 4, Fuj 4, Har, Wöl]. Wie in Abb. 6.12 zu sehen ist,

besteht diese Überstruktur aus benachbarten Doppelreihen, welche auf einem Einkristall

sägezahnartig ca. alle 25 nm kollektiv ihre Richtung um 60° ändern. Die in den Abbildungen

hell erscheinenden Rekonstruktionslinien trennen jeweils zwei Domänen mit

unterschiedlicher Stapelfolgen der obersten Atomlage voneinander. In einer Domäne setzen

die Atome die kubisch flächenzentrierte Stapelung (fcc, ...ABCABC) des Kristalls fort, in der

anderen Domäne werden die Zwischengitterplätze mit der hexagonal dichtesten

Kugelpackung (hcp, ...ABCABA) besetzt. Die Rekonstruktionslinien17 bilden einen

Übergangsbereich zwischen hcp- und fcc-Domänen und erscheinen in der Topografie erhöht,

da die Atome weder den Minima der fcc- noch denen der hcp-Stapelplätzen zugeordnet sind

und deshalb in Richtung der Oberflächennormalen ausweichen (Abb. 6.13 (b)).

Auf einem Goldfilm kann der Verlauf der Rekonstruktionslinien auch komplexere Formen

annehmen, wie in Abb. 6.14 dargestellt ist. Die Ursache hierfür ist in leichten Verspannungen

der Oberfläche zu suchen, wie sie z.B. aufgrund des Korngefüges bei Goldfilmen vorhanden

sein können.

Zumeist überqueren Rekonstruktionslinien monatomare Stufen, ohne ihre Richtung zu

ändern.

140 × 140nm2 0 nm 0.7 nm

Abb. 6.14 Rekonstruktionsmuster auf einem Goldfilm. Links: Rohdaten Topografie, rechts: Ableitung

der Topografie in x-Richtung. In dieser Darstellungsform werden topografische Änderungen in x-

Richtung sehr kontrastreich dargestellt. Rekonstruktionslinien, welche in der oberen Hälfte in x-Richtung

verlaufen, werden im differentiellen Bild schwächer dargestellt.

                                                

17 In der Literatur werden diese Rekonstruktionslinien häufig als „Solitonen-Wälle“ vom Frenkel-Kontorova-Typ
bezeichnet. Als „Soliton-Wall“ versteht man den inkommensurablen Übergangsbereich zwischen zwei
kommensurablen Domänen [Zan]. Dies ist im Falle der Au(111)-Oberfläche strenggenommen nicht korrekt, da

die Übergangsregion von fcc auf hcp Stapelung nicht scharf abgegrenzt ist, bzw. die Kontraktion in [ ]011 -
Richtung nahezu gleichmäßig ist [Bar 4].
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Dabei tritt eine Wechselwirkung auf, die in der Literatur bisher keine Beachtung fand, aber im
letzten Kapitel dieser Arbeit eine zentrale Rolle spielt: Die Stufen werden periodisch durch
das Muster der Rekonstruktion moduliert, d.h. die Atome scheinen sich bevorzugt in eine der
beiden Stapelungsregionen (die hcp-Region) umzuordnen. 

2.85 Å

2.76 Å

Abb. 6.15 Experimentell erhaltene Atomkarte der Rekonstruktion. 4.5 nm × 7.2 nm;  0 nm  30 pm

Einheitszelle: 6.34 nm ·  0.5 nm

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17 18 19 20 21 220

hcp fccfcc

[ ]011

[ ]211= oberste Atomlage
= zweite Atomlage

Abb. 6.16 Darstellung der beiden obersten Atomlagen der Rekonstruktion. Die Einheitszelle ist als

Rechteck eingezeichnet.
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Für eine Doppelreihe in [ ]211 - Richtung lässt sich eine rechteckige 322×  Elementarzelle18

angeben, wie sie in Abb. 6.15 und 6.16 dargestellt ist.

Sie enthält auf 22 Volumengitterplätzen 23 Atome in der obersten Lage und stellt eine

uniaxiale Kontraktion der Oberfläche um 22/23 senkrecht zu den Rekonstruktionslinien dar.

Diese Kontraktion erklärt die Existenz von einer hcp- und einer fcc-Stapelungsdomäne; in der

Mitte der in Abb. 6.16 eingezeichneten Elementarzelle ist es für die Atome energetisch

günstiger, auf die hcp-Stapelplätze auszuweichen. Dementsprechend sind atomare Reihen

senkrecht zu den Rekonstruktionslinien in der hcp-Domäne lateral um =a63 0.083 nm

gegenüber der fcc-Domäne versetzt.

Aufgrund der Symmetrie der Oberfläche gibt es für die Rekonstruktionsreihen drei mögliche

Orientierungsrichtungen. Dieser Freiheitsgrad sorgt dafür, dass die anisotrope elastische

Verspannung der 322× -Rekonstruktion mehr isotropen Charakter erhält, indem die quasi-

eindimensionalen Domänen sägezahnartig gefaltet werden [Nar]. Es bildet sich dadurch die

schon erwähnte charakteristische Herringbone-Überstruktur aus.

                                                

18 Die korrekte Bezeichnung für diese Rekonstruktions- Einheitszelle ist durch eine 







− 21

022
-Matrix gegeben,

wird im folgenden der Kürze wegen aber (wie auch zumeist in der Literatur) als 322× -Matrix angegeben.

Die Bezeichnung 322×  ist deshalb nicht korrekt, da sich die Richtung der Einheitsvektoren (rechteckige
Einheitszelle) gegenüber einer nicht rekonstruierten fcc- (111)-Oberfläche (hexagonale Symmetrie) ändert.
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7. Interferenz von Elektronenwellen

Das zweidimensionale, freie und isotrope Elektronengas der Edelmetall-Oberflächenzustände

bietet ein ideales System, in welchem quantenmechanische Interferenzphänomene nicht nur

zu beobachten, sondern auch theoretisch mit vergleichsweise geringem Aufwand zu

beschreiben sind. Dazu wird die lokale Zustandsdichte (LDOS) ( )E,rOF

r
ρ  der

Oberflächenzustände berechnet, welche nach Gleichung (2.2) am Ort r
r

 das überlagerte

Betragsquadrat aller Wellenfunktionen mit Energie E darstellt.

7.1. Lokale Zustandsdichte an geradlinigen Stufen

Bei der Modellannahme einer unendlich langen, geradlinigen Stufe auf der Oberfläche kann

eine analytische Lösung für die lokale Zustandsdichte gefunden werden. Man verwendet

zweidimensionale ebene Wellen ψi, welche an der Stufe reflektiert werden, und überlagert die

zurücklaufende Welle ψr kohärent mit der einlaufenden Welle ψi.

y

x

z
Vakuum

Kristall

Zur Vereinfachung werde zunächst ang

totalreflektiert wird und dabei einen Ph

Potenzial ∞=)x(V  für x < 0 und x(V

für beliebige Reflektivitäten und Phase

die Stufe zulaufende Welle ( ||i k,r
rr

ψ

( )0,k,kk yx|| =
r

 mit 0kx < :

(7.1) ( ) ( ) (iexp
S

z
,k,r

xy

||i ⋅
ψ

=ωψ
rr

( )zψ  beschreibt den sowohl zur Vakuu

gedämpften Anteil der Wellenfunkti

Oberfläche. Die reflektierte Welle beh

kx-Komponente ändert sich:
Abb. 7.1 Vereinbarung des Koordinatensystems: Die Stufe

führt in y-Richtung mit der Oberkante bei x = z = 0. Die

Reflexion der ebenen Welle wird im positiven Halbraum der

x-Achse betrachtet.
enommen, dass die ankommende Welle bei der Stufe

asensprung von –π erfährt (dies entspricht einem 2D-

ecµE) −= Γ  für x > 0; eine allgemeinere Betrachtung

nverschiebungen ist in Anhang A aufgeführt). Die auf

) besitzt am Ort ( )z,y,xr =
r

 einen Wellenvektor

) ( ) ( )yikxikexp
S

z
rk yx

xy

|| +⋅
ψ

=
rr

.

mseite wie auch zum Kristallvolumen hin exponentiell

on. Sxy ist das Normierungsvolumen parallel zur

ält ihre ky-Komponente bei, aber das Vorzeichen der



46 7. Interferenz von Elektronenwellen

(7.2) ( ) ( ) ( )yikxikexp
S

z
k,r yx

xy

||r +−⋅
ψ

−=ψ
rr

.

Die Überlagerung dieser beiden Wellen, ψ = ψi + ψr und die anschließende Bildung des

Betragsquadrates ergibt für x > 0

(7.3) ( ) ( ) ( )[ ]xk2cos12
S

z
k,r x

xy

2
2

|| −⋅⋅
ψ

=ψ
rr

.

Es handelt es sich um eine stehende Welle in 
2ψ , welche bisher jedoch nur für einen

einzigen Zustand (d.h. für eine Welle in eine durch ||k
r

 definierte Raumrichtung) durchgeführt

wurde. Die LDOS ( )E,rOF

r
ρ  für die Oberflächenzustände ergibt sich jedoch aus der

Summation aller 
2ψ  bei der Energie E. Da die Dispersionsrelation isotrop ist, besitzen diese

Zustände dieselbe Wellenzahl ( ) ( ) hF
*

|| m2k ε+ε=ε . Allerdings ist die kx-Komponente von

||k
r

 richtungsabhängig, so dass bei der Summation stehende Wellen mit unterschiedlichen

Wellenlängen beitragen. Die Summation ergibt deshalb eine resultierende stehende Welle,

welche mit dem Abstand x von der Stufe abklingt. Nach Anhang A wird die Summation

berechnet zu

(7.4)  ( ) ( ) ( )( )( )xk2J1z,r ||0OFOF ⋅ε⋅−⋅ρ=ερ
r

,

wobei J0 die Besselfunktion erster Gattung nullter Ordnung (s. Abb.7.2) und

( ) ( ) ( )2*2

OF mzz hπ⋅ψ=ρ  ist. ( ) 2
zψ  gibt die z-Abhängigkeit der LDOS an und ( )2*m hπ

ist die Zustandsdichte für ein zweidimensionales Elektronengas [Ash].

In der Verallgemeinerung für beliebige Amplituden-Reflexionsgrade R und

Phasenverschiebungen ϕ bei der Reflexion der Welle ergibt sich nach Gleichung (A.11),

Anhang A eine LDOS, welche qualitativ die Form einer um ϕ „phasenverschobenen“

Besselfunktion besitzt. Aus Gründen der Übersichtlichkeit wird im folgenden eine feste

Phasenverschiebung von π−=ϕ  angenommen, für welche sich die LDOS zu

(7.5) ( ) ( ) ( )( )xk2JR1z
m

E,r ||0

2

2

*

OF ⋅−⋅ψ⋅
π

=ρ
h

r

vereinfacht. Die in dieser Arbeit vorgestellten Rechnungen können prinzipiell mit der im

Anhang A aufgeführten allgemeineren LDOS durchgeführt werden; außer einer deutlich

umständlicheren Darstellung der Formeln würden jedoch keine neuen fundamentale

Erkenntnisse gewonnen.
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Abb. 7.2 Abstandsabhängigkeit der lokalen Zustandsdichte („stehende Welle“) an einer geradlinigen

Oberflächenstufe bei x = 0. Überlagert werden nur Wellenfunktionen mit konstanter Energie ε. Die

stehende Welle klingt mit dem Abstand ab, da zwar der Wellenvektorbetrag k||(ε) der überlagerten Wellen

konstant ist, nicht jedoch deren x-Komponente kx. Die x-Achse ist in Einheiten der Wellenlänge 2π/k||

gewählt.

7.2. Lokale Zustandsdichte für allgemeinere

Geometrien

Ein anderer Ansatz zur Berechnung von Interferenzmustern wurde von D. M. Eigler und

Mitarbeitern [Hel 1] verwendet. Die Spitze wird hier als „Sender“ (bzw. als „Empfänger“)

einer Kugelwelle mit Amplitude ( )raT

r
 betrachtet. Die Kugelwelle propagiert von der Spitze

aus entlang der Oberfläche, bis sie auf ein (punktförmiges) Streuzentrum am Ort jr
r

 trifft.

Dieses emittiert bei der Streuung wiederum eine Kugelwelle mit Amplitude ( ) ( )rara jjT

rr
⋅ ,

welche ihren Weg zurück zur Spitze findet und sich kohärent mit der Primärwelle überlagert

(s. Abb. 7.3).

jr
r

( )jTj raa
r

∝

Tr
r

jT rr
rr

−

Abb. 7.3 Schemazeichnung zum Berech-

nungsverfahren der LDOS nach [Hel 1] für

allgemeine Streugeometrien. Von der

Spitze geht eine Kugelwelle mit Amplitu-

de aT aus, welche von punktförmigen

Streuern in Form von Kugelwellen mit

Amplitude aj reflektiert wird.
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Wenn die Spitze sich am Ort Tr
r

 befindet, dann kann für große Abstände 1»rrk T||

rr
−⋅  die

„Sender“-Kugelwelle näherungsweise19 beschrieben werden zu

(7.6) ( ) ( )rrikexp
rrk

2
k,ra T||

T||
||T

rr
rr

r
−⋅⋅

−⋅π
= .

Die von Streuzentrum emittierte Kugelwelle ist gegeben zu

(7.7) ( ) ( ) ( )
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1iexp
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rrk

2
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||

−ϕ
⋅−⋅⋅

−⋅π
=

rr
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r
.

wobei ϕ die Phasenverschiebung der emittierten gegenüber der Primärwelle angibt. Wenn

sich die Spitze am Ort r
r

 befindet, dann wird die von einem einzelnen Streuzentrum am Ort jr
r

zurückreflektierte Amplitude zu

(7.8) ( ) ( ) ( ) ( )
i2

1iexp
rrik2exp

rrk

1
k,rrak,rra j||

j||

||j||jT

−ϕ
⋅−⋅

−π
=−⋅−

rr
rr

rrrr

berechnet. Bei mehreren Streuzentren bei r1, ..., rn ist nach [Hel 1] die lokale Zustandsdichte

( )E,rstreu

r
ρ  der Streuzustände proportional zur aufsummierten Amplitude,

(7.9) ( ) ( ) ( )∑ ∑ 
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,

wobei hier Mehrfachstreuung vernachlässigt wurde. Die Summation über alle Wellenvektoren

||k
r

 ergibt die gesamte lokale Zustandsdichte zu
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19 Die Einhüllende der Kugelwellenfunktion entspricht der Einhüllenden einer Besselfunktion J0 nullter Ordnung
[Cro2]. Am „Emissionsort“ der Kugelwelle besitzt diese den Wert J0(0)=1.
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8. Thermospannungs-Oszillationen an

geradlinigen Stufen

8.1. Experimentelle Ergebnisse

In diesem Abschnitt werden einige Messungen von kombinierten Topografie- und

Thermospannungsmessungen auf Au(111) vorgestellt. Die Messungen erfolgen zum einen bei

Raumtemperatur und zum anderen bei LN2-gekühlten Proben.

Abb. 8.1 zeigt Messungen, welche bei Raumtemperatur mit einer vom Laser um ca. 4 K

erwärmten Spitze durchgeführt werden. In der Thermospannung ist deutlich ein Muster von

stehenden Wellen zu erkennen, welches die Stufen garniert. Der Querschnitt durch die

Thermospannung zeigt, dass die Amplitude der Wellen ca. 20 µV p-p beträgt und mit

zunehmendem Abstand von der Stufe abklingt, bis sie nach ca. 10 nm im Rauschen von etwa

7 µV p-p verschwindet. Die Wellenlänge wird zu 1.8 nm ausgemessen. Sie entspricht dem

halben Wert der Fermi-Wellenlänge λF der Oberflächenzustände. Das Muster kann somit als

Interferenzmuster von Elektronenwellen gedeutet werden, welche nach der Reflexion an

Stufen ein stehendes Wellenfeld in der lokalen Zustandsdichte erzeugen.

Bei Raumtemperatur wurden stehende Wellen in Thermospannungs-Karten erstmals von

D. Hoffmann in der Gruppe um R. Möller beobachtet und in der Folgezeit mittels

numerischer Berechnungen charakterisiert [Hof 2-5, Sch 1-2, Hof4].

Zusätzlich zum Interferenzmuster ist ein besonders starkes Thermospannungssignal direkt an

Oberflächen-Stufen sichtbar. Dieses Signal hängt nach M. A. Schneider [Sch 1-2] mit der

besonderen elektronischen Struktur an Stufenkanten zusammen, bei welcher das Tunneln von

Ladungsträgern in erhöhtem Maße über Volumenzustände erfolgt [Avo 2, Avo 5, Li 4]. Die

Höhe dieses Signals ist stark von der Konfiguration der Spitze abhängig und erscheint fast

immer als betragsmäßig erhöhte Thermospannung [Eng 2, Sch 1-2]. In Abb. 8.1 ist ferner zu

erkennen, dass auch vicinale Oberflächen (wie z.B. rechts unterhalb der zentralen Insel) eine

ähnliche Erhöhung der Thermospannung wie einzelne Stufen zeigen.
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TP  = 295 K
∆T = 4K (±2K)

Topografie Thermospannung

Topografie Thermospannung

1.8 nm = λF / 2

20 nm

10 nm

0 nm 2 nm 0 µV 70 µV

0 nm 2 nm 0 µV 70 µV

Abb. 8.1 Interferenzmuster von Elektronenwellen, welche an monatomaren Stufen gestreut werden. Die

Messung erfolgt bei Raumtemperatur mit lasergeheizter Spitze an einem aufgedampften Goldfilm. Die

unteren beiden Messungen stellen einen vergrößerten Ausschnitt der oberen beiden Messungen dar.
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Abb. 8.2 Querschnitte durch die in Abb. 8.1 dargestellte Topografie ( ) und Thermospannung ( ).

Die für eine Kohärenzlänge von Lϕ = 30 nm berechnete theoretische Thermospannung (s. Kap. 8.4, unter

Vernachlässigung von Elektronen-Confinement durch die Inselform) ist in schwarz eingezeichnet ( ).

Bei Raumtemperatur können stehende Wellen bis zu ähnlich großen Abständen von der Stufe

nachgewiesen werden, wie sie bereits auch schon mit dI/dU-Spektroskopie beobachtet

worden sind [Avo 1-5]. Eine deutliche Änderung der Einhüllendenform der stehenden Wellen

tritt ein, wenn Au(111) Oberflächen bei tieferen Temperaturen untersucht werden, wie in

Abb. 8.3 gezeigt. Die Messung erfolgt für eine Probentemperatur von ca. 110 K und einer

Temperatur der Spitze von ca. 155 K. Die Topografie zeigt in der Mitte die (111)-Terrasse

eines Goldkorns, welche eine Breite von etwa 40 nm besitzt. In der simultan aufgenommenen

Thermospannungsmessung ist ein Interferenzmuster zu erkennen, welches jedoch im

Gegensatz zur Raumtemperaturmessung in Abb. 8.1 auf der gesamten Terrasse zu finden ist.

Auffällig ist hier eine gewisse Anisotropie der stehenden Wellen, d.h. es werden nach links

bzw. rechts orientierte Wellen mit einer stärkeren Amplitude als in die dazu senkrechte

Richtung dargestellt. Besonders ausgeprägt ist die Amplitude im linken unteren Viertel der

Insel. Zum einen stößt die Insel an dieser Stelle mit einem anderen leicht verkippten Korn

zusammen. Die Korngrenze besitzt vermutlich eine deutlich höhere Reflektivität als eine

monatomare Stufe, was sich dann in einer erhöhten Amplitude des stehenden Wellenfeldes

äußert. Zum anderen zeigt hier vermutlich die Geometrie der Spitze einen Einfluss. Eine

Analyse von Messungen der Stufenkontur mit derselben Spitze an monatomaren Stufen zeigt

tatsächlich, dass die Spitze in x-Richtung eine höhere Auflösung besitzt als in y-Richtung.
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TP  = 110 K ( ±30 K)
∆T = 45 K ( ±20 K)

Topografie Thermospannung

Abb. 8.4
Hochaufgelöste reine
Topografiemessung
der obersten Terrasse
des Goldkorns.
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Abb. 8.3 Simultane
Topografie- und
Thermospannungsmessung
bei tiefen Temperaturen an
einem Goldkorn mit hoher
Korngrenzen-Reflektivität.
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Abb. 8.5 Querschnitt durch Topografie und Thermospannung entlang der Markierung in Abb. 8.3 links

oben.

Möglicherweise werden also stehende Wellen in die y-Richtung aufgrund eines

Faltungsprozesses unterdrückt. Dieser Effekt zeigt eine Problematik in der Interpretation von

Interferenzmustern: die Amplitude von stehenden Wellenfeldern wird von der Auflösung der

Spitze mitgeprägt.
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Abb. 8.4 zeigt eine hochaufgelöste Topografieaufnahme derselben Insel, welche ohne

simultane Messung der Thermospannung durchgeführt wird. Auch in der Topografie ist

eindeutig ein stehendes Wellenfeld zu identifizieren, welches sich hier mit den Konturen der

Herringbone-Rekonstruktion überlagert. Ungewöhnlich ist hier die Amplitude der stehenden

Wellen von ca. 20 pm p-p. Üblicherweise werden Interferenzerscheinungen in der Topografie

erst bei sehr tiefen Temperaturen bei Helium-gekühlten Proben gefunden [Cro 1-5, Che 1,

Fuj 1-5] und können ab 80 K nur bei sehr stabilen Tunnelkontakten auch in der Topografie

nachgewiesen werden [Bür 1, Bür 4, Jea, Nag]. Die relativ gute Sichtbarkeit der stehenden

Wellen ist eine Folge des thermoelektrischen Effektes, welcher auch auftritt, wenn statt einer

Potenziometriemessung nur eine pure Topografiemessung durchgeführt wird. Die

Beobachtung von stehenden Wellen in der Topografie wird in Kapitel 9 ausführlicher

diskutiert. Die bisher vorgestellten Messungen an aufgedampften Goldfilmen zeigen, dass an

diesem Proben-System Messungen nur schwierig zu interpretieren sind, da nur selten freie

Terrassen mit Durchmessern größer als 50-100 nm auftreten. Interferenzeffekte werden nicht

nur von der reflektierenden Stufe allein bestimmt, sondern sind abhängig von der Topologie

der gesamten Terrasse oder Insel. Es ist deshalb wünschenswert, ein System zu untersuchen,

bei dem Beeinflussungen des Interferenzmusters von benachbarten Stufen oder Korngrenzen

weitestgehend ausgeschlossen werden können. Hierfür bieten sich Einkristalloberflächen an.

Da auch Krümmungen der Stufe das Interferenzmuster beeinflussen, sind für quantitative

Untersuchungen der stehenden Wellen die üblicherweise vorgefunden monatomaren Stufen

nur bedingt geeignet, da sie fast immer eine Rest-Welligkeit besitzen. Es wird deshalb ein

Verfahren der in situ Präparation angewendet, welches auf der Probe geradlinige monatomare

Stufen erzeugt. Durch kontrolliertes Eintauchen der Spitze in die Probe werden lokal

Versetzungen in den Kristall eingebracht. Diese Versetzungen gleiten bei der Verformung des

Materials üblicherweise entlang von niedrig indizierten Ebenen mit dichtester Packung von

Atomen [Haa]. Bei einem fcc-Kristall wie bei Gold sind dies die vier (111)-Ebenen. Wenn

Versetzungen an der Oberfläche austreten, dann hinterlassen sie geradlinige Stufen entlang

der Schnittlinien von (111)-Ebenen, bzw. den Kantenlinien im Tetraedermodell [Haa].

Konkret heißt dies, dass durch das Eintauchen der Spitze geradlinige monatomare Stufen in

der Umgebung des Kraters erzeugt werden. Ein Beispiel einer solchen Prozedur an einer

Einkristalloberfläche ist in Abb. 8.6 zu sehen, wo die Spitze in der oberen rechten Bildecke in

die Probe eingetaucht worden ist. An einer der Stufen (s. Markierung in Abb. 8.6) wird eine

kombinierte Topografie- und Thermospannungsmessung bei ca. 80 K Probentemperatur

durchgeführt, welche in Abb. 8.7 dargestellt ist.
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Abb. 8.6 Das kontrollierte Eintauchen der Spitze
in die Probe (rechte obere Bildecke) erzeugt
Versetzungen, welche beim Austreten durch die
Oberfläche geradlinige, monatomare Stufen
erzeugen.

Topografie

Abb. 8.7 vergrößerter
Ausschnitt aus Abb. 8.6:
kombinierte Topografie- und
Thermospannungsmessung an
einer geradlinigen Stufe. Die
leichte Welligkeit der
Stufenkontur ist auf laterale
Drift während der Messung
zurückzuführen.

TP   = 80 K ( ±20 K)
∆T =   3 K ( ±1.5 K)

Topografie Thermospannung

100 nm

10 nm

0 nm 2 nm
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Auch in dieser Messung sind in der Topografie stehende Wellen in der Nähe der Stufe zu

finden, welche jedoch aufgrund der geringeren Temperaturdifferenz verglichen mit Abb. 8.4

deutlich geringer in ihrer Amplitude ausfallen.

In der Thermospannungsmessung ist deutlich ein Muster von stehenden Wellen zu finden,

welches noch bis zu einer Entfernung von 30 nm der Stufe zugeordnet werden kann, wie ein

Schnitt durch Topografie und Thermospannung in Abb. 8.8 zeigt. Als Besonderheit kann dem

Schnitt entnommen werden, dass die Amplitude der Thermospannungs-Oszillationen mit

größer werdendem Abstand von der Stufe zunächst zunimmt, bis sie ein Maximum in einer

Entfernung von ca. 10 nm zur Stufe erreicht, und erst darüber hinaus abklingt. Dieses

Verhalten ist sehr ungewöhnlich im Vergleich zu topografischen und spektroskopischen

Messungen, welche von der dI/dU-Spektroskopie her bekannt sind. In diesen Messungen wird
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immer ein monotones Abfallen der Oszillationsamplitude festgestellt [SW 1]. Eine

ausführliche Diskussion über die Kurvenform wird aufgrund des Umfanges dieser Thematik

gesondert im folgenden Abschnitt 8.2 gegeben.
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Abb. 8.8 Querschnitt durch Topografie ( ) und Thermospannungsmessung ( ) entlang der Markie-

rung von Abb. 8.7. Die theoretisch nach Kapitel 8.4 berechnete Thermospannung für eine Kohärenzlänge

von Lϕ = 60 nm ist in schwarz dargestellt ( ).

Das etwa 30 µV hohe peak-artige Signal der Thermospannung an der Stufenkante ist auch

hier ein Effekt, der von der elektronischen Struktur der Stufenkante herstammt [Sch 1-2]. In

Abb. 8.8 ist dieses Signal mit der Topografiekontur der Stufenkante über einen Bereich von

ca. 3 nm korreliert.

Die Reflexion von Elektronenwellen an der Stufe erfolgt sowohl auf der oberen wie auch auf

der unteren Terrasse. Die Amplitude der stehenden Wellen ist jedoch auf der oberen Terrasse

stärker ausgeprägt als auf der unteren. Nach Kapitel 7.1 ist dies ein Hinweis auf verschiedene

Amplitudenreflexionsgrade Roben und Runten für Elektronenwellen, welche von der oberen

bzw. der unteren Terrasse aus auf die Stufe treffen20. Aus der Amplituden-Analyse von

stehenden Wellen in mehreren Thermospannungskarten wird reproduzierbar ein Verhältnis

                                                

20 Der nicht reflektierte Anteil der Elektronenwellen transmittiert zum einen in die Oberflächenzustände auf der
jeweils anderen Terrassenseite, zum anderen aber auch in Volumenzustände. Da aus Gründen der
Teilchenerhaltung die Transmission Oberflächenzustand ↔ Oberflächenzustand in beide Richtungen über die
Stufe gleich sein muss, stammen die Unterschiede in den Reflexionsgraden von den unterschiedlichen
Transmissionsgraden in die Volumenzustände, wenn die Elektronenwellen auf eine aufsteigende bzw.
absteigende Stufe treffen.
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von Roben/Runten = 1.5 gefunden. Andere experimentell gefundene Verhältniswerte sind in

Tab. 8.1 zusammengestellt.

Roben/Runten Methode Referenz

5.0 dI/dU (300 K) [Has 3]

4.0 Topografie (30 K) [Fuj 3]

5.0 SThVM (300 K) [Hof 4]

1.5 SThVM (100 K) Vorliegende Arbeit

Tab. 8.1 Experimentell bestimmte Verhältniswerte von Amplituden-

Reflexionsgraden bei auf- bzw. absteigenden Stufen.

Bisherige Literaturwerte geben ein deutlich höheres relatives Amplitudenverhältnis für die

stehenden Wellen beiderseits der Stufe an. Die Ursache für diese Diskrepanz ist nicht

bekannt.

8.2. Theoretische Beschreibung der Oszillationen

In diesem Abschnitt wird die Orts- und Temperaturabhängigkeit der Oszillationen in der

Thermospannung nahe einer monatomaren Stufe theoretisch zunächst unter Vernachlässigung

von Elektron-Elektron- und Elektron-Phonon-Streuung behandelt. Es wird diskutiert, warum

die Oszillationsamplitude mit dem Abstand von der Stufe zunächst zunimmt, bis sie ein

Maximum erreicht, bevor sie exponentiell gedämpft wird.

Eine systematische Untersuchung der Orts- und Temperaturabhängigkeit des

Interferenzmusters in der Thermospannung wurde in der Literatur bisher nicht durchgeführt;

lediglich für den Bereich der Raumtemperatur gibt es Simulationsrechnungen [Hof 2-5,

Sch 1], welche mit den experimentellen Ergebnissen in Deckung zu bringen sind.

Es wurde bereits versucht, die Thermospannung analytisch mit Hilfe des Støvneng-Lipavský-

Formalismus (s. Kap. 3.2) [Sto] zu berechnen [Sch 1, Eng 1, Sei]. Dessen Durchführung führt

jedoch zu einer Problematik: Die so berechnete Thermospannung zeigt eine divergierende

Oszillationsamplitude mit wachsendem Abstand von der Stufe. Dieses Verhalten wird im

Experiment nicht beobachtet. Die Støvneng-Lipavský-Näherung ist fernab der Stufe nicht

mehr anwendbar, da die notwendige Annahme einer linearen LDOS um E = µec nicht mehr

gerechtfertigt ist [Hof 5, Eng 1, Sei].

Eine genauere Charakterisierung des Interferenzmusters erfordert eine über den Støvneng-

Lipavský-Formalismus hinausgehende analytische Behandlung. Eine solche wird im Rahmen

dieser Arbeit gefunden im folgenden vorgestellt. 
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8.2.1. Grafische Darstellung der LDOS

Als Grundlage für die Berechnung des Interferenzmusters an einer monatomaren Stufe wird

die lokale Zustandsdichte ( )ερ ,rP

r
 benötigt, welche bereits in Kapitel 7.1 beschrieben wurde:

(8.1) ( ) ( )( )[ ]xk2JC1,r ||00P ⋅ε⋅⋅−⋅ρ=ερ
r

.

Die Konstante C gewichtet hier den Interferenzterm der Oberflächenzustände relativ zur

LDOS ρ0 einer ungestörten, stufenlosen Oberfläche (s. auch Anhang B).

Zur Interpretation der Thermospannung wird nicht nur die Abhängigkeit der LDOS ρP vom

Abstand x von der Stufe, sondern auch deren Abhängigkeit von der Energie ε relativ zum

elektrochemischen Potenzial benötigt. Diese ist grafisch in Abb. 8.9 in einem Graustufenplot

veranschaulicht.
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Abb. 8.9 Graustufenkodierte Lokale Zustandsdichte ρp der Oberflächenzustände in Abhängigkeit von

der Energie ε der streuenden Oberflächenzustände sowie dem Abstand x von der Stufe. Dunkle Berei-

che geben eine geringe LDOS, helle Bereiche eine hohe LDOS an. Eingezeichnet ist der Bereich ther-

mischer Verbreiterung um ε = 0 für eine Temperatur von 110 K.

Da die Wellenzahl der Oberflächenzustände von der Energie abhängt, zeigt die LDOS nicht

nur Oszillationen im Ortsraum, sondern auch im Energieraum.

In Abb. 8.9 ist der Bereich der thermischen Verbreiterung der Fermifunktion (ca. 8kBT) als

Beispiel für eine Temperatur von 110 K dargestellt. Für die Berechnung des

thermoelektrischen Effekts ist die Energieabhängigkeit der LDOS innerhalb von diesem

Bereich ausschlaggebend. Im Støvneng-Lipavský-Formalismus wird hier die Linearität der
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LDOS in ε als notwendige Voraussetzung gefordert [Sto]. Wie in Abb. 8.9 zu sehen ist, kann

diese Forderung für große Abstände von der Stufe nicht mehr erfüllt werden, da die LDOS

der Oberflächenzustände im Energieraum innerhalb von 8kBT oszilliert.

8.2.2. Analytische Behandlung im Tersoff-Hamann-Modell

Eine genauere analytische Näherung der Thermospannung UTh(x) muss das oszillatorische

Verhalten der LDOS berücksichtigen. Die mathematische Behandlung im Tersoff-Hamann

Modell ist sehr umfangreich und wird deshalb in den Anhang B verlagert. An dieser Stelle

sollen nur die zentralen Ergebnisse referiert und physikalisch interpretiert werden.

Die wesentlichen Näherungsschritte bestehen in einer Taylorentwicklung erster Ordnung für

die Zustandsdichte der Spitze, der LDOS der Volumenzustände sowie der Dispersionsrelation

bei 0=ε . Ferner wird die Besselfunktion in der LDOS für die Oberflächenzustände durch die

Linearkombination einer Sinus- und Kosinusfunktion genähert. Für die Gültigkeit dieser

Näherungen müssen folgende Bedingungen erfüllt sein:

• T«keU BTh  (experimentell wird 3
BTh 10TkeU −≈  gefunden).

• Die Zustandsdichte der Spitze und die LDOS der Volumenzustände müssen innerhalb von

Tk4 B±  um 0=ε  nahezu linear in ε sein. Zusätzlich darf die Zustandsdichte der Spitze

nur schwach von der Energie abhängig sein, d.h. im Detail SSB «ddTk4 ρερ⋅ .

• FBT«4k ε , d.h. die Fermienergie der Oberflächenzustände muss deutlich größer als die

thermische Verbreiterung der Fermifunktionen sein. Für Au(111) mit meV410F ≈ε

impliziert diese Bedingung K«1200T .

Die analytisch erhaltene Näherungslösung der Thermospannung ist in Abb. 8.10

zusammengefasst.
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Abb. 8.10 Schematische Darstellung der nach dem Tersoff-Hamann-Modell berechneten

Näherungslösung für die Thermospannung UTh(x) an einer monatomaren Stufe.



60 8. Thermospannungs-Oszillationen an geradlinigen Stufen

Zur Vereinfachung der in Abb. 8.10 dargestellten Näherungslösung werde zunächst der

Einfluss von der Zustandsdichte der Spitze und der LDOS der Volumenzustände

vernachlässigt, indem 00V0V0S0S =ρρ′=ρρ′  gesetzt wird (Die Berücksichtigung dieser

Terme erfolgt in einem späteren Abschnitt). Die Thermospannung UTh(x) vereinfacht sich

dann zu

(8.2) ( ) ( ) ( )
( ) ( )xhxk2JC1

xhxk2JC
xU

NF0

ZF1
Th ⋅⋅−

⋅⋅
=

mit einer Einhüllendenfunktion UEnv(x) nach Anhang B, Gleichung (B.30a) von

(8.2a) ( ) ( )xh
xk

C
xU z

F

Env ⋅
π

≈

Für die weitere Diskussion werden zwei Zugänge benutzt. Der analytische Zugang besteht in

einer Kurvendiskussion von Gleichung (8.2) und liefert quantitative Informationen über die

Temperaturabhängigkeit der Einhüllendenform der Thermospannung. 

Im qualitativen Zugang werden grafisch die Elektronen-Diffusionsströme über die

Tunnelbarriere interpretiert (s. auch Kap. 3.2). Diese Art der Beschreibung ermöglicht, die

Einhüllende qualitativ zu verstehen. Hierzu sind zwei Abbildungen sehr hilfreich; Abb. 8.11

enthält in (a) einen Ausschnitt der LDOS aus Abb. 8.9, in (b) die Differenz der

Fermifunktionen für das Beispiel K110TP =  und K1T =∆  sowie in (c) die nach Gleichung

(8.2) berechnete Thermospannung.
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Abb. 8.11 (a) Grauskalendarstellung der LDOS in Abhängigkeit von Energie ε und Abstand x von der

Stufe; (b) Differenz der Fermifunktionen von Spitze und Probe für TS = 111 K und TP = 110 K.

(c) zugehörige Thermospannung für C = 0.2.
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Abb. 8.12 Einfluss der lokalen Zustandsdichte auf den Tunnelstrom für einige ausgewählte Abstände von der

Stufe. (a) Differenz der Fermifunktionen von Spitze und Probe für den Fall UTh = 0. (b)-(h) Durchgezogene Linie

( ): Lokale Zustandsdichte in Abhängigkeit von der Energie, normiert auf die lokale Zustandsdichte einer

ungestörten Oberfläche. Flächengraph ( ): Zugehöriger Tunnelstrom („Thermostrom“) in Abhängigkeit von

der Energie, normiert dargestellt als Abweichung zum Tunnelstrom für eine ungestörte Oberfläche. (c), (g) und

(h) sind jeweils als Schnitt A, B und C in Abb. 8.11 markiert.
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In Abb. 8.12 (b)-(h) sind Querschnitte durch die LDOS entlang der Energie-Achse von Abb.

8.11 (a) für verschiedene Abstände von der Stufe dargestellt. Diese werden mit der Differenz

der Fermifunktionen von Spitze und Probe multipliziert, um den spektral nach der Energie

ε aufgelösten Tunnelstrom zu erhalten (in Abb. 8.12 als Flächengraph dargestellt). Der

resultierende Tunnelstrom entspricht dem Integral über die Energie und ist ein Maß für die

lokale Thermospannung21.

Deutung einer einzelnen Oszillationsperiode

Abb. 8.12 (c) bis (g) erklärt, warum prinzipiell Oszillationen in der Thermospannung

beobachtet werden. Es sind fünf Querschnitte durch die LDOS in Abb. 8.11 (a) entlang der

Energie-Achse gezeigt, welche im Ortsraum auf der x-Achse jeweils eine Viertel Wellenlänge

λε auseinanderliegen. In Abb. 8.11 (a) ist der erste Querschnitt mit „A“ und der letzte mit „B“

gekennzeichnet; beide fallen mit einem Maximum in der Thermospannung zusammen.

Bei der Verschiebung des Querschnittes entlang der x-Achse ist erkennbar, dass sich auch ein

Maximum in der LDOS entlang der Energie-Achse verschiebt (markiert mit einem Pfeil in

Abb. 8.12). Dementsprechend variiert auch das Spektrum des Tunnelstromes, welches sich als

Produkt der lokalen Zustandsdichte mit der Differenz der Fermifunktionen berechnet. Nach

jeweils einer halben Wellenlänge ändert sich das Vorzeichen des resultierenden

Tunnelstromes, was sich entsprechend in einem Vorzeichenwechsel der Thermospannung

äußert.

8.2.3. Diskussion der Thermospannungs-Einhüllenden

In diesem Abschnitt sollen folgende Fragestellungen bearbeitet werden:

• Warum besitzt die Thermospannung diese Form der Einhüllenden?

• Welche Temperaturabhängigkeit besitzt die Form der Einhüllenden?

Es bietet sich an, die Form der Einhüllenden in drei Bereiche zu unterteilen. Im ersten,

stufennahen Bereich steigt die Amplitude der Thermospannung mit dem Abstand von der

Stufe an. Im zweiten Bereich besitzt die Thermospannung eine maximale Amplitude, bevor

sie im dritten Bereich für große Abstände von der Stufe ein abklingendes Verhalten zeigt.

Jeder dieser drei Bereiche soll im folgenden qualitativ und quantitativ analysiert werden. Als

Übersichtshilfe dient dazu Abb. 8.13, welche neben der analytisch berechneten

                                                

21 Dieses Modell entspricht nicht exakt der Messmethode, da in der Abbildung der „Thermostrom“ ITh statt der
Thermospannung UTh dargestellt ist. Es ist jedoch ein anschauliches Modell, und die Thermospannung für den
Fall ITh=0 ist nahezu proportional zum Thermostrom ITh für den Fall UTh=0.
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Thermospannung auch deren Einhüllende sowie die im folgenden vorgestellten

Näherungslösungen für den stufennahen bzw. –fernen Bereich darstellt.

Im folgenden sei Tmin die niedrigere und Tmax die höhere Temperatur im System Spitze/Probe.
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Abb. 8.13 Darstellung der analytisch bestimmten Thermospannung und deren Näherungen für das Bei-

spiel TP = 20 K, TS = 50 K und C = 0.2.

a) Die Thermospannung für kleine Abstände von der Stufe

Der Anstieg der Thermospannungsamplitude kann anschaulich wie folgt erklärt werden: Im

Støvneng-Lipavský-Modell ist die Thermospannung proportional zur Ableitung der LDOS

nach der Energie, 
0P dd

=ε
ερ , am Orte des elektrochemischen Potenzials 0=ε . Grafisch ist

diese Größe in Abb. 8.12 als Steigung der LDOS-Kurven bei 0=ε  abzulesen. Die Steilheit

der LDOS-Oszillationen nimmt mit dem Abstand von der Stufe zu, da sich die Abstände der

LDOS-Extrema auf der Energieachse schneller verringern, als die Amplitude der LDOS mit

dem Abstand abnimmt.

Ein solcher Anstieg der Thermospannungsamplitude ergibt sich auch im analytischen Zugang

aus Gleichung (8.2). Die Einhüllende kann nach Anhang B, Gleichung (B.33a), für kleine

Abstände von der Stufe genähert werden zu

(8.3) ( ) xk
e3

CTTk
xU F

F

m
2
B

23

Env ⋅
ε⋅

⋅⋅⋅∆⋅⋅π
≈ .

Dasselbe Ergebnis wird bei Anwendung des Støvneng-Lipavský-Formalismus auf die LDOS

der Oberflächenzustände erhalten [Eng 1]. Die Thermospannung nahe der Stufe wird also wie

folgt beschrieben:
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• Die Einhüllende der Thermospannung steigt wurzelförmig mit dem Abstand x von der

Stufe an.

• Die Thermospannung skaliert proportional zur mittleren Temperatur Tm von Spitze und

Probe sowie zur Temperaturdifferenz ∆T.

• Für den Spezialfall Tmax » Tmin skaliert die Thermospannung aufgrund der Identität

( )2
P

2
Sm TT21TT −⋅=⋅∆  quadratisch zur höchsten Temperatur Tmax im System

Spitze/Probe.

b) Die Thermospannung für große Abstände von der Stufe

Im Støvneng-Lipavský-Modell hört die Zunahme der Oszillationsamplitude mit dem Abstand

erst auf, wenn die LDOS nicht mehr als linear innerhalb der thermischen Verbreiterung

angenommen werden kann.

Dieser Fall tritt für große Abstände von der Stufe auf (s. Abb. 8.12 (h)). Mit zunehmendem

Abstand von der Stufe rücken die LDOS-Extrema auf der Energie-Achse immer dichter

zusammen, bis auch innerhalb der thermischen Verbreiterung der Fermifunktionen mehrere

aufeinanderfolgende LDOS-Extrema zu finden sind. Multipliziert mit der Fermi-

Differenzfunktion zeigt das Spektrum der thermischen Diffusionsströme ein mehrfach

wechselndes Vorzeichen (s. Abb. 8.12 (h)). Integriert über die Energie führt dies zu einer

raschen Abnahme des resultierenden Thermostromes und damit der Oszillations-Amplitude

der Thermospannung.

In Anhang B, Gleichung (B.38) ist gezeigt, dass unter den Bedingungen 
Tkk

»x
BF

F

∆⋅⋅π
ε

und 
minBF

F

Tkk
»x

⋅⋅π
ε

 die Einhüllende der Thermospannung in Gleichung (8.2) genähert

werden kann zu

(8.4) ( ) ( )FminBF

minB

F
Env Tkxkexp

Tk

xke

C2
xU

ε⋅⋅π
⋅

π
⋅= .

Die stehenden Wellen in der Thermospannung klingen also für große Abstände exponentiell

ab. An diesem Ergebnis überrascht, dass die höhere Temperatur Tmax nicht mit eingeht. Im

praktischen Experiment bedeutet dies, dass die räumliche Skala, auf welcher

Interferenzphänomene abklingen, wesentlich durch die jeweils tiefste Temperatur Tmin im

System Spitze/Probe bestimmt ist.
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Dieses Verhalten kann qualitativ verstanden werden, wenn die Differenz zweier

Fermifunktionen für einen großen Temperaturunterschied betrachtet wird, wie in Abb. 8.14

dargestellt.
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Die Differenz der Fermifunktionen zeigt um 0=ε  einen Bere

zwischen zwei Extrema. Die energetische Breite dieses Bere

thermischen Verbreiterung der Fermifunktion mit der kälteren

Abb. 8.14 sind dies meV21K30k8 B =⋅ ). Dieser relativ „ste

Abstände von der Stufe den dominanten Term in der Thermo

Abklingverhalten. Dies ist eine wichtige Erkenntnis: Die Therm

von der Fermifunktion mit der größeren thermischen Verbr

spektral „schärfere“ Fermifunktion für die niedrigere Tempera

Beitrag. 

Dies eröffnet interessante Möglichkeiten: Es reicht aus, entwe

alleine zu kühlen. Insbesondere ist eine Anordnung denkbar, b

tiefe Temperatur gebracht wird. In der Probe kann unter 

beliebigen Temperatur das Interferenzmuster auch für sehr g

untersucht werden. In bisherigen Untersuchungen wurde das A

der Regel durch die (identische) thermische Verbreiterung der 

Probe dominiert [Bür 1, Bür 4]. Diese Problematik hat bis

Fermienergie eine zuverlässige Kohärenzlänge22 für Elektron

lediglich untere Grenzwerte konnten bisher angegeben wer

genannten Verfahren wäre es hingegen möglich, die loka

unabhängig von deren spektral relativ breiten Fermifunktion 

Fermifunktion der kalten Spitze zu spektroskopieren.

                                                

22 Die Kohärenzlänge Lϕ ist die mittlere Wegstrecke, auf der ein Elekt
phasenzerstörende Streuprozesse seine Phaseninformation verliert. Eine w
in Kapitel 8.3 gegeben.
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c) Die Thermospannung im Bereich maximaler Oszillationsamplitude

Es gibt einen charakteristischen Abstand xm von der Stufe, bei dem die Oszillationsamplitude

maximal wird. An diesem Ort entspricht der energetische Abstand zwischen

aufeinanderfolgenden LDOS Minima und Maxima, 2xε∆ , ungefähr der thermischen

Verbreiterung (s. Abb. 8.11 (a) und Abb. 8.12 (g)). Bei xm existiert ein Übergangsbereich, wo

das Støvneng-Lipavský-Modell seine Gültigkeit verliert und das exponentielle Abklingen

einsetzt.

Dieser Abstand xm wird in Anhang B, Gleichung (B.44) abgeschätzt zu

(8.5)
maxFB

F
m T

1

kk8
x ⋅

πε
≈ .

Eingesetzt in die Näherungsformel (8.3) nahe der Stufe ergibt sich als oberer Grenzwert

UTh,max für die Thermospannungsamplitude:

(8.6) max

F

23
B

2

max,Th TT
2e6

Ck
U ⋅∆⋅

ε⋅⋅⋅
⋅⋅π

< .

Hieraus lassen sich die wesentliche Eigenschaften für das Maximum der

Oszillationseinhüllenden ablesen:

• Die maximale Oszillationsamplitude ist in einem Abstand xm von der Stufe zu finden,

welcher sich wie maxT1  zur höchsten Temperatur im System Spitze/Probe verhält. Für

tiefe Temperaturen kann somit die Amplitude der Interferenzerscheinungen in der

Thermospannung bis auf relativ große Abstände von der Stufe ansteigen.

• Die Amplitude der Thermospannung kann einen Maximalwert proportional zu maxTT ⋅∆

nicht überschreiten. Trotz des Anstieges in Stufennähe gibt es deshalb auch im Grenzfall

Tmax → 0 keine Divergenz in der Thermospannungsamplitude.
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d) Temperaturabhängigkeit von UTh(x)

Abb. 8.15 bis Abb. 8.17 gibt einen Überblick über die aus Gleichung (8.2a) erhaltenen Ther-

mospannungs-Einhüllenden der stehenden Wellen für verschiedene Temperaturkombinatio-

nen.

0 50 100 150 200 250 300
0,0
0,5
1,0
1,5
2,0
2,5
3,0
3,5

e)
d)

c)

b)

a) a ) T
min

 = 300 K
b ) T

min
 =   80 K

c ) T
min

 =   30 K
d ) T

min
 =   10 K

e ) T
min

 =     6 K

∆T = 1 K = konstant

T
he

rm
os

pa
nn

un
g 

[µ
V

]

Abstand von der Stufe [nm]

Abb. 8.15 Einhüllende von UTh(x) für eine kleine Temperaturdifferenz ∆T = 1 K.
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Abb. 8.16 Logarithmische Auftragung der Einhüllenden von UTh(x) für Tmax = 300 K.
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Abb. 8.17 Logarithmische Auftragung der Einhüllenden von UTh(x) für Tmin = 6 K.
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Zusammenfassend können bezüglich der Temperaturabhängigkeit folgende Aussagen getrof-

fen werden:

• Die höhere Temperatur Tmax prägt die Form der Thermospannungs-Einhüllenden im stu-

fennahen Bereich. Dies betrifft primär den Abstand xm des Einhüllenden-Maximums von

der Stufe ( maxm T1x ∝  nach Gleichung (8.5), s. Abb. 8.15 und Abb. 8.17). Für große

Temperaturunterschiede bestimmt Tmax die Skalierung von UTh im stufennahen Bereich

( 2
maxTh TU ∝  nach Gleichung (8.3), s. Abb. 8.16).

• Die tiefere Temperatur Tmin prägt das exponentielle Abklingen und die Skalierung der

Thermospannungs-Einhüllenden im stufenfernen Bereich (s. Gleichung (8.4) und

Abb. 8.17).

8.2.4. Vergleich mit numerischer Simulation

Da für die analytische Lösung einige Näherungsannahmen gemacht werden müssen, ist noch

deren Genauigkeit zu prüfen. Dies kann durch eine numerische Berechnung der

Thermospannung geschehen. Im Detail unterscheidet sich die numerische Simulation von der

analytischen Berechnung wie folgt:

• Statt einer um 0=ε  linearisierten Dispersionsrelation wird die korrekte parabolische

Dispersionsrelation (6.1) verwendet.

• Für die LDOS der Oberflächenzustände wird statt einer Linearkombination von Sinus-

und Kosinusfunktion die in (8.1) angegebene Form mit der Besselfunktion J0 verwendet.

Der Algorithmus hierzu simuliert das Potenziometrieverfahren, wobei der Tunnelstrom im

Tersoff-Hamann Modell (s. Anhang B, Gleichung B.1) berechnet wird.

An jedem simulierten Ort x wird zunächst eine Potenzialdifferenz eingestellt. Die Höhe der

virtuellen Spitze wird mit einem numerischen Regelalgorithmus eingestellt, bis der

berechnete Tunnelstrom dem im Experiment vorgegebenem Sollwert vom 1 nA entspricht. Im

nächsten Schritt wird die Potenzialdifferenz zwischen den Fermifunktionen so eingestellt,

dass das Tersoff-Hamann Integral den Wert Null ergibt.

Die Ergebnisse dieser dem Experiment so weit wie möglich nachempfundenen Simulation

entsprechen mit hoher Genauigkeit der analytisch erhaltenen Näherung. Im grafischen Plot

von Abb. 8.13 ist die simulierte Lösung nicht von der analytischen zu unterscheiden. Die

Amplituden von simulierter und analytischer Lösung weichen lediglich um 0.02%

voneinander ab. Die größte Abweichung besteht in einer Phasenverschiebung, welche bei

etwa 1% liegt.
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8.2.5. Vergleich mit dI/dU-Spektroskopie

Um den Unterschied zwischen den Interferenzmustern zu verdeutlichen, welche einerseits in

der Thermospannung und andererseits mittels dI/dU-Spektroskopie (s. Kap. 2.3.2) gemessen

werden, kann mit einer leichten Modifikation die oben vorgestellte Simulation zur

numerischen Berechnung des dI/dU-Signals benutzt werden. In der Simulation wird dazu das

Potenzial der Spitze um einen Betrag dU verändert und die zugehörige Stromänderung dI

berechnet. Für einige ausgewählte Temperaturen sind Thermospannung und dI/dU-Signal

zum Vergleich in Abb. 8.18 gegenübergestellt.
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Abb. 8.18 Thermospannung UTh(x) (rechts) im Vergleich zu dI/dU-Spektroskopie bei EF (links,

numerisch im Tersoff-Hamann Modell berechnet) für verschiedene Temperaturbereiche.

Im Gegensatz zur Thermospannung klingen die Oszillationen in dI/dU-spektroskopischen

Messungen monoton mit dem Abstand ab. Das Maximum der Oszillationen in UTh(x) wird bei

Raumtemperatur bei 3-5 nm, bei 110 K bei ca. 10 nm und bei 10 K etwa bei 100 nm Abstand

von der Stufe gefunden.

8.2.6. Einfluss der Spitzen- und der lokalen Volumen-

Zustandsdichte

Alle bisherigen Diskussionen vernachlässigen sowohl die Zustandsdichte der Spitze wie auch

die lokale Zustandsdichte der Volumenzustände. Dieser Abschnitt soll die bisher erhaltenen

Ergebnisse komplettieren.

Wie Abb. 8.10 entnommen werden kann, ergibt die Berücksichtigung dieser Zustandsdichten

einen additiven Term UTh+ in der Thermospannung:
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Dieser Term ergibt weit weg von der Stufe einen konstanten Offset UOffset in der

Thermospannung. Dieser Offset ist für x→∞ proportional zur Summe aus der differentiellen

Zustandsdichte der Spitze, 
0

S

S0S

0S 1

=ε








ε∂

ρ∂
⋅

ρ
=

ρ
ρ′

, und der differentiellen LDOS der

Volumenzustände, 
0

V

V0V

0V 1

=ε








ε∂

ρ∂
⋅

ρ
=

ρ
ρ′

, sowie der Temperaturdifferenz ∆T und der mittleren

Temperatur Tm. In der Nähe einer Stufe wird dieser Offset räumlich durch die Funktion

( ) ( )[ ] 1
NF0 xhxk2JC1 −⋅⋅+  moduliert, welche in Abb. 8.19 dargestellt ist. In dieser Funktion

bestimmt die Besselfunktion J0 den oszillatorischen Anteil, während hN(x) die exponentiell

abklingende Einhüllende aufprägt, welche die thermische Verbreiterung der Fermifunktionen

berücksichtigt (s. dazu auch Abb. 8.10).
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In den vorherigen Abschnitten kann der Einfluss der Nennerfunktion in Gleichung (8.3)

vernachlässigt werden, da sich deren Extrema nahe den Nullstellen der Besselfunktion erster

Ordnung befinden. Wenn jedoch UOffset in der Nähe der Stufe moduliert wird, dann kann

dieser die Einhüllende der Thermospannung wesentlich beeinflussen. Es hängt hierbei von der

Größenordnung der Offsetspannung UOffset ab, welcher der Terme (8.3) oder (8.7) die

Thermospannung in der Nähe der Stufe dominiert.

Zur näheren Analyse wird für den Tunnelkontakt weit weg von der Stufe die Thermokraft S0

berechnet, welche die in (8.7) angegebenen differentiellen Zustandsdichten enthält:

(8.8) ( ) 
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In Abb. 8.20 ist die Thermospannung UTh(x) für verschiedene Thermokräfte S0 aufgetragen:

Abb. 8.19 Modulationsfunktion für den

Thermospannungs-Offset, welcher durch

die Zustandsdichte der Spitze und LDOS

der Volumenzustände in erster Ordnung

erzeugt wird, für C = 0.2, Tm = 80 K und

∆T = 2.5 K
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Abb. 8.20 Thermospannung an einer Stufe für verschiedene Thermokräfte S0 des Tunnelkontaktes weit

weg von der Stufe. Zwecks Vergleichbarkeit wurde der jeweilige Thermospannungs-Offset von jedem

Graphen abgezogen. Oben rechts sind die Graphen b) bis e) vergrößert dargestellt.

Der Abb. 8.20 ist zu entnehmen, dass Einflüsse der Spitzen- oder lokalen

Volumenzustandsdichte vernachlässigt werden können, so lange die Thermokraft des

Tunnelkontaktes größenordnungsmäßig kleiner als KV10 µ  ist; lediglich die ersten beiden

Oszillationszyklen zeigen in diesem Fall signifikante Amplitudenabweichungen. Für größere

Thermokräfte nimmt die Form der Thermospannungseinhüllende zunächst in der Nähe der

Stufe die einer Besselfunktion nullter Ordnung an, geht aber für weitere Abstände von der

Stufe in die bereits in den letzten Abschnitten diskutierte Form über.

Wie in Kap. 4.3.2, Tab. 4.1 dargestellt, treten für den Vakuum-Tunnelkontakt für Au(111) bei

mittleren Temperaturen Tm von 80 K – 100 K typischerweise Thermokräfte zwischen

KV3 µ−  und KV7 µ−  auf23.

In Anbetracht dieser Ergebnisse kann davon ausgegangen werden, dass die Zustandsdichte

der Spitze und die LDOS der Probe in den meisten Fällen nur eine vernachlässigbare

Modifikation der Einhüllenden der Thermospannung bewirken, welche sich zudem nur auf

wenige Oszillationszyklen in der Nähe der Stufenkante beschränken.

                                                

23 Es ist zu beachten, dass experimentell bestimmte Thermokräfte eine breite Streuung besitzen, da jede Spitze

einen individuellen Anteil zur Thermokraft beiträgt, der sich nach Spitzenmodifikationen auch ändern kann.
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8.3. Bestimmung von Kohärenzlängen aus dem

Interferenzmuster

Dieser Abschnitt klärt, in wie weit phasenzerstörende Streuprozesse die Einhüllende des

Interferenzmusters beeinflussen. Es wird gezeigt, dass zusätzlich zum thermisch bedingten

Fermi-Dirac-Abklingen die Einhüllende auch aufgrund einer endlichen Kohärenzlänge ein

exponentielles Abklingen zeigt.

8.3.1. Dephasierend wirkende Streuprozesse

Die bisherigen Betrachtungen erfolgen unter der Annahme, dass es keine phasenzerstörenden

Streuprozesse gibt. In diesem Bild kann man sich das Tunneln eines Elektrons von der Spitze

in die Probe vereinfacht wie folgt vorstellen [Hel 1]: Eine Elektronenwelle transmittiert über

die Tunnelbarriere in die Probe und breitet sich dort aus. Bei Anwesenheit einer Streuers, wie

z.B. einer monatomaren Stufe, gelangt ein Teil der Welle zur Position der Spitze zurück und

interferiert dabei mit sich selbst. Abhängig davon, ob die Welle unterhalb der Spitze

konstruktiv oder destruktiv interferiert, erhöht oder erniedrigt sich die „Reflektivität“ der

Tunnelbarriere und führt zu den experimentell beobachteten Interferenzmustern.

Während elastische Streuprozesse an Streuern ohne internen Freiheitsgrad24 die

Phaseninformation erhalten, bewirkt die Streuung von Elektronen mit anderen Elektronen

(„e-e“), mit Phononen („e-ph“), Streuungen an magnetischen Atomen mit Spinflip etc. eine

Zerstörung der Phaseninformation [Dat].

Wenn jedoch die Elektronenwelle in der Probe auf dem Weg zwischen Spitze und Stufe

aufgrund phasenzerstörender Prozesse ihre Phaseninformation verliert, dann nimmt auch der

Grad der Interferenzfähigkeit unterhalb der Spitze mit zunehmendem Abstand vom Streuer

ab. Man erwartet demnach ein exponentielles Abklingen des Interferenzmusters auf einer

durch die Kohärenzlänge Lϕ definierten räumlichen Skala [Bür 1, Bür 3-4, Jea].

Für hochangeregte Elektronen (Energien im eV-Bereich oberhalb der Fermienergie) konnte

dieser Effekt im Interferenzmuster von Cu(111)- und Ag(111)-Oberflächen bereits mit hoher

Signifikanz nachgewiesen werden [Bür 4].

Ein experimenteller Nachweis für das Abklingen stehender Wellen aufgrund

phasenzerstörender Prozesse unterhalb sowie nahe der Fermienergie steht jedoch bisher noch

aus. Der Grund hierfür liegt darin, dass die Kohärenzlänge von Elektronen für abnehmende

                                                

24 Hierzu zählen alle elastischen Streuprozesse, bei denen kein anderer quantenmechanischer Zustand erzeugt,
vernichtet oder geändert wird, also das Elektron in einem kohärenten Eigenzustand verbleibt (strenggenommen
kann man aus diesem Grund eigentlich nicht von „Streuung“ sprechen). Zu elastischen Streuern gehören
beispielsweise monatomare Stufen, Leerstellen, nicht-magnetische Störatome, Versetzungen, Korngrenzen etc.
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Anregungsenergien um Größenordnungen zunimmt (eine quantitative Behandlung wird im

nächsten Abschnitt vorgenommen). In mit dem STM gemessenen Interferenzmustern wird bei

der Fermienergie das Abklingen der stehenden Wellen hauptsächlich durch die thermische

Verbreiterung der Fermifunktionen dominiert [Bür 4].

Es ist deshalb noch eine ungeklärte Frage, ob auch bei Energien weit unterhalb der

Fermienergie ein Abklingen im Interferenzmuster gefunden wird. Im eben vorgestellten

Modell des Ladungstransportes über die Tunnelbarriere sollte dies der Fall sein, wenn in einer

abstrakten Vorstellung ein „Loch“ als positiv geladenes Quasiteilchen von der Spitze in die

Probe injiziert wird. Dieses Loch besäße dann für Anregungsenergien unterhalb von EF

dieselbe Kohärenzlänge wie ein Elektron gleicher Anregungsenergie oberhalb von EF. Aus

dI/dU-spektroskopischen STM-Messungen konnten kürzlich von J. Li und Mitarbeitern

signifikante experimentelle Hinweise dafür erhalten werden, dass die Lebensdauer von

Lochzuständen in der Probe in tunnelspektroskopischen Messungen wiederzufinden ist [Ber,

Kli, Li 5].

Es sei an dieser Stelle bemerkt, dass das „Tunneln“ von Löchern nur der Versuch einer

simplifizierenden Vorstellung des Tunnelprozesses in einem Ein-Teilchenbild ist. Dieser

Prozess kann anschaulich im Bilde eines „Quasiteilchens“ erklärt werden: Dieses definieren

wir als Elektron/Loch-Paarung, bei der sich Loch und Elektron jeweils auf der

gegenüberliegenden Seite der Tunnelbarriere befinden. Den Tunnelprozess verstehen wir als

Austauschprozess, bei dem das Elektron über die Tunnelbarriere hinweg den zuvor

unbesetzten Zustand des Loches einnimmt und dabei ein Loch in seinem ursprünglichen

Zustand hinterlässt. Das oben beschriebene Beispiel, bei dem ein Elektron von der Spitze in

die Probe injiziert wird, erweitern wir dahingehend, dass „gleichzeitig“ während des Tunnelns

der Elektronenwelle eine „Lochwelle“ denselben Weg der Elektronenwelle austestet.

Ein Interferenzmuster sollte nur dann detektiert werden können, wenn sowohl das Elektron

als auch das Loch keine phasenzerstörenden Streuprozesse erfahren.

Im folgenden werde die Kohärenzlänge ( )T,L εϕ  als mittlere freie Weglänge angegeben,

welche dieses Quasiteilchen zwischen zwei phasenzerstörenden Streuprozessen zurücklegt

(ε stehe hier für die Anregungsenergie relativ zum elektrochemischen Potenzial). Mit Lϕ

direkt verknüpft ist die mittlere Lebensdauer τϕ dieses Teilchens. Wenn das Teilchen in

Abwesenheit elastischer Streuprozesse (d.h. ballistisch) mit einer Geschwindigkeit v

propagiert, dann gilt der Zusammenhang [Dat]

(8.9) ϕϕ τ⋅= vL .

Die Streurate ϕτ1  des Quasiteilchens kann man sich additiv aus der Streuraten e1 τ  des

Elektrons sowie h1 τ  des Loches zusammengesetzt denken (Matthiessensche Regel, [Ash]):
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(8.10)
he

111

τ
+

τ
=

τϕ

.

Bei chemisch hochreinen (111)-Edelmetalloberflächen wird die Lebensdauer angeregter

Oberflächenzustände hauptsächlich durch die e-e- und e-ph-Streuung dominiert [Bür 4]. Wird

diese unabhängig voneinander behandelt, dann kann den Quasiteilchen jeweils eine für den

Streuprozess charakteristische Lebensdauer τe-e und τe-ph zugeordnet werden.

8.3.2. Elektron-Elektron-Streuung

Die Streurate 1/τe von Elektronen im Modell der Fermiflüssigkeit für ein dreidimensionales

Gas freier Elektronen berechnet sich zu [Noz, Bür 4, McD]

(8.11)
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ε+π
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Hier ist Vol,Fε  die Fermienergie des Elektronengases relativ zur Volumen-Leitungsband-

unterkante. Die Proportionalitätskonstante 01 τ  beträgt

(8.12) SP

2

0 128

31
ω⋅

π
=

τ
,

wobei ωSP die Plasmafrequenz des Elektronengases ist. Da die Streuprozesse mit Volumen-

Elektronen an der Oberfläche stattfinden, wird hier für ωSP die Oberflächen-Plasmafrequenz

verwendet, welche sich nach [Des] zu 2PSP ω=ω  aus der Plasmafrequenz ωP der

Volumenelektronen [Ash] berechnen lässt: 

(8.13) 
*
Vol0

2
P

SP m2

ne

2 ε
=

ω
=ω .

Hier ist n die Dichte der Leitungsbandelektronen mit effektiver Masse *
Volm , und ε0 ist die

Dielektrizitätskonstante.
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Abb. 8.21 Links: Lebensdauer für angeregte Loch-, Elektronen- und Quasiteilchenzustände unter der An-

nahme von e-e-Streuung bei T = 80 K. Rechts: Lebensdauer τe-e der Quasiteilchenzustände für ausge-

wählte Temperaturen. Es wurden die Gold-Daten n = 5.9·1028 m-3, εF,Vol = 5.53 eV [Ash] und

m*
Vol = 1.09·me [Len, Mar 3] verwendet.

Für hohe Anregungsenergien Tk» Bπε  zeigt die Lebensdauer eine 2
ee 1 ε∝τ − Abhängigkeit

und ist nahezu unabhängig von T (Abb. 8.21). Anschaulich wird dies verständlich, wenn man

sich den zur Verfügung stehenden Phasenraum unbesetzter Zustände oberhalb von EF ansieht,

in die das Elektron unter Anregung eines Elektron-Loch-Paares hineinstreuen kann [Ash].

Auf den Systemen Cu und Ag konnte für hohe Anregungsenergien im eV-Bereich

Lebensdauern für „heiße“ Ladungsträger ermittelt und damit die ( ) 2
ee 1 ε∝ετ − -Abhängigkeit

bestätigt werden [Bür 4].

Für Anregungsenergien in der Nähe der Fermienergie, TkBπ<ε , wird die Lebensdauer nur

relativ schwach von ε abhängend von der thermischen Verbreiterung kBT der Fermifunktion

bestimmt. Für Energien weit unterhalb von EF steigt die Lebensdauer von

Elektronenzuständen exponentiell an, da hier auch die Zahl unbesetzter Zustände, in die das

Elektron hineinstreuen kann, aufgrund der Fermiverteilung exponentiell abnimmt.

Entsprechende Überlegungen für angeregte Lochzustände führen zu einer zu Gl. (8.11)

symmetrischen Streurate 1/τh, bei der Lochzustände mit der Anregungsenergie ε dieselbe

Lebensdauer wie Elektronenzustände mit der Anregungsenergie −ε besitzen:

(8.14) ( ) ( )
( )

( )( )Tkexp1

Tk1111

B

22
B

2
Vol,F0eh ε+

ε+π
⋅

ε
⋅

τ
=

ε−τ
=

ετ
.

Die Quasiteilchen-Streurate 1/τe-e ergibt sich schließlich zu

(8.15) ( )[ ]22
B2

Vol,F0heee

Tk
11111

ε+π⋅
ε

⋅
τ

=
τ

+
τ

=
τ −

.
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8.3.3. Elektron-Phonon-Streuung

Die Streurate phe1 −τ  der Quasiteilchen berechnet sich nach [McD] in einem Debye-Modell zu

(8.16) ( ) ( ) ( ) ( )[ ] ω⋅ω+ε+ω⋅+ω−ε−⋅







ω
ω

⋅λ⋅π=
ετ ∫

ω

−
−

dfn2f12
1

2

0 D
phe

phe

D

hhh ,

wobei ωD die Debyefrequenz und λe-ph der „electron-phonon mass enhancement parameter“

ist, welcher für Gold den Wert 0.17 ± 0.05 besitzt [Gri, Tab. 11.1]. Integriert wird über die

Fermi-Verteilungsfunktion f und die Bose-Verteilungsfunktion n. Mit dem von G. Grimvall

[Gri, Gl. 4.47] angegebenen Ansatz lassen sich auch die Streuraten für Elektronen und Löcher

zu

(8.17) ( ) ( ) ( ) ( )[ ] ( )[ ] ω⋅ω−ε−+ω+ε−ω−ε−⋅ω⋅
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ω
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und

(8.18) ( ) ( ) ( ) ( )[ ] ( )[ ] ω⋅ω+ε+ω+ε+ω−ε⋅ω⋅
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berechnen. Die Gleichungen (8.16) – (8.18) lassen sich numerisch integrieren (Abb. 8.23).

Für die temperaturabhängige Debyefrequenz werden jeweils experimentell erhaltene Werte

für die Debye-Temperatur θD aus Ref. [Mar 1-2, Geb, Lyn] verwendet (Abb. 8.22), aus

welcher sich die Debyfrequenz zu

(8.19) DBD k θ=ωh

berechnet [Ash]. Für Raumtemperatur wird die maximale Phononenfrequenz experimentell zu

Hz1095.2 13
D ⋅=ω  bzw. K225D =θ  ermittelt [Lyn].

Abb. 8.22 Experimentell erhaltene Werte für

die Debye-Temperatur nach D. L. Martin

[Mar 1-2] und T. H. Geballe [Geb]. Die

durchgezogene Linie stellt eine theoretische

Modellierung im „fourth-neighbor general

(M1)“- Modell dar [Lyn] (reproduziert aus

[Lyn])
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Abb. 8.23 Links: Lebensdauer für angeregte Loch-, Elektronen- und Quasiteilchenzustände unter der An-

nahme von e-ph-Streuung bei T = 80 K. Rechts: Lebensdauer τe-ph der Quasiteilchenzustände für ausge-

wählte Temperaturen.

Wenn die Quasiteilchen-Anregungsenergien betragsmäßig oberhalb einer Energie ( )Tk DB +θ

liegen, dann ist die e-ph-Streurate nahezu konstant, da fast alle möglichen Zielzustände

unbesetzt sind25. Für kleinere Energien steigt bei e-ph-Streuprozessen die Lebensdauer auf ein

Maximum bei EF an. Bei Raumtemperatur ist dieses Maximum nur schwach ausgeprägt; die

Lebensdauer liegt hier für alle Anregungsenergien zwischen 23 fs und 25 fs. Auch bei 80 K

ist die Abhängigkeit nur relativ schwach; sie nimmt von 74 fs bei hohen Anregungsenergien

auf 130 fs bei EF zu.

8.3.4. Abklinglängen in Interferenzmustern

Ein Vergleich zwischen den Lebensdauern τe-e und τe-ph in Abb. 8.24 zeigt, dass bei der

Fermienergie die e-ph-Streuung eindeutig dominiert. Die für die e-e-Streuung berechneten

Lebensdauern liegen um etwa zwei Größenordnungen über den für e-ph-Streuung

berechneten. Erst ab Anregungsenergien von 0.6 eV bei 80K und 1 eV bei 300 K überwiegt

die e-e- Streuung. Da jedoch bei der Messung der Thermospannung im wesentlichen nur

Zustände innerhalb von ±4kBT um die Fermienergie herum ausgetestet werden, kann für Gold

die e-e-Streuung vernachlässigt werden. Wie das rechte Diagramm von Abb. 8.24 zeigt, gilt

dies für einen weiten Temperaturbereich von 1 K bis 1000 K.

                                                

25 Man beachte, dass bei der Streuung mit einem Phonon die Energie des Quasiteilchens nur maximal um einen
Betrag kBθD geändert wird.
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Abb. 8.24 Auftragung der Lebensdauern für Quasiteilchen bei alleiniger e-e-Streuung ( ) bzw. e-ph-

Streuung ( ). Links: Auftragung über die Anregungsenergie relativ zu EF bei 80 K und 300 K. Die

senkrechten gestrichelten Linien geben die „Grenze“ 4kBT der thermischen Verbreiterung der

Fermifunktionen an, innerhalb derer der Hauptanteil des Tunnelstromes getragen wird. Rechts:

Auftragung über die Temperatur direkt bei der Fermienergie (ε = 0) und bei der „Grenze“ ε = 4kBT der

thermischen Verbreiterung der Fermifunktion.

Schätzt man die von der thermischen Fermi-Dirac-Verbreiterung verursachte Abklinglänge

LFD ab, so erhält man aus Gl. (8.4) die Größenordnung FFBFD kTkL1 ε⋅⋅π= . Für 300 K

bzw. 80 K ergibt sich hieraus ( ) nm3K300LFD =  bzw. ( ) nm12K80LFD = . Demgegenüber

werden für e-ph-Streuung Abklinglängen von ( ) nm10...9K300L2
1 =⋅ ϕ  bzw.

( ) nm51...29K80L2
1 =⋅ ϕ  aus Gl. (8.9) und mit den Ergebnissen von Abb. 8.24 abgeschätzt26.

Angesichts dessen ist zu verstehen, dass bei monoton mit dem Abstand von der Stufe

abfallenden Topografie- oder dI/dU-spektroskopischen Messungen selbst bei exzellentem

Signal/Rausch-Verhältnis eine Bestimmung von Lϕ schwierig ist. Anders hingegen verhält es

sich bei der Messung der Thermospannungseinhüllenden, bei welcher neben dem

exponentiellen Fermi-Dirac-Abklingen auch der Abstand von der Stufe im Zählerterm auftritt.

Dies führt zu dem schon besprochenen Maximum der Einhüllenden in einem Abstand, bei

dem topografische und dI/dU-spektroskopische Messungen bereits um einen Faktor 1/e

gedämpft sind. Es besteht also die begründete Vermutung, dass sich Kohärenzlängen mit

Hilfe der Thermospannung messen lassen.

Die LDOS an einer Stufenkante, Gl. (8.1), wird bei einer endlichen Kohärenzlänge Lϕ in guter

Näherung wie folgt modifiziert [Bür 4]:

(8.20) ( ) ( ) ( )( )









⋅ε⋅⋅











ε
⋅−

⋅+⋅ρ=ερ
ϕ

xk2J
T,L

x2
expC1,r 00P

r
.

                                                

26 Man beachte, dass ein Quasiteilchen den Weg zwischen Spitze und Stufe zweimal zurücklegen muss. Für
einen Vergleich mit LFD muss Lϕ deshalb mit einem Faktor ½ multipliziert werden.
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Die Kohärenzlänge selbst wird mit Gl. (8.9) aus der Geschwindigkeit ( )εv  der Elektronen aus

den Oberflächenzuständen berechnet:

(8.21) ( ) ( )
( )

( ) ( )
*

F
*

kk m

2

m

k

dk

kd
v

ε+ε⋅
=

ε⋅
=

⋅
ε

=ε
ε=

h

h
.

Zusammen mit der e-ph-Lebensdauer τe-ph aus Gl. (8.16) ergibt sich dann

(8.22)
( ) ( ) ( ) ( )[ ]
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0 D
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F dfn2f12
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D

−
ω

−ϕ











ω⋅ω+ε+ω⋅+ω−ε−⋅








ω
ω

⋅λ⋅π⋅
ε+ε⋅

= ∫ hhh .

Diese Gleichung wird numerisch integriert und in dem in Kap. 8.2.4 beschriebenen

numerischen Berechnungsverfahren für die Thermospannung verwendet. In Abb. 8.25 sind

die Kohärenzlängen und in Abb. 8.26 die Thermospannungseinhüllenden für die

Temperaturen T = 80 K und T = 295 K dargestellt.
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Abb. 8.25 Kohärenzlänge Lϕ in Abhängigkeit von der Anregungsenergie ε der Quasiteilchen für die

Oberflächenzustände von Au(111) für die Temperaturen T = 80 K (links) und T = 295 K (rechts). Man

beachte, dass außerhalb der thermischen Verbreiterungszone die Kohärenzlänge mit der Energie zu-

nimmt, obwohl für e-ph-Streuung die Lebensdauer nahezu konstant bleibt, da die Geschwindigkeit der

Elektronen zunimmt.
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Abb. 8.26 Einhüllende der Thermospannung mit ( ) und ohne ( ) Berücksichtigung einer nach

Gl. (8.22) berechneten Kohärenzlänge für TP = 80 K (links), TP = 300 K (rechts) mit jeweils ∆T = 2.5 K.
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8.4. Quantitative experimentelle Auswertung 

Beim quantitativen Vergleich des Interferenzmusters an einer monatomaren Stufe mit der

Theorie sind einige Besonderheiten zu beachten. In der einfachsten Form des Vergleiches

werden einzelne Rasterzeilen senkrecht zur Stufe verwendet und die Kurvenform der

experimentellen Thermospannung mit der analytischen Rechnung zu vergleichen. Diese

Vorgehensweise besitzt jedoch zum einen den Nachteil, dass die Auswahl willkürlich verläuft

und damit nicht repräsentativ ist. Zum anderen können auf einzelne Zeilen nicht die

statistischen Methoden der Rauschunterdrückung angewendet werden.

Diese Nachteile werden behoben, indem ein Mittelwert der Kurvenform über viele

Rasterzeilen gebildet wird. In der Praxis hat sich jedoch gezeigt, dass hier ein neues Problem

auftritt: Es ist nicht mehr gewährleistet, dass bei der Mittelung die Extrema übereinander

liegen. Im unglücklichsten Fall kann es sogar geschehen, dass aufgrund von

Drifterscheinungen, Piezo-Nichtlinearitäten oder leichten Spitzenmodifikationen die Extrema

zwar in der Nähe der Stufe bei der Mittelung übereinander liegen, aber nicht mehr in

Abständen von 10-20 Wellenzyklen von der Stufe. Die Mittelung ergibt dann für stufenferne

Bereiche eine kleinere Amplitude. Abgesehen von dieser Problematik zeigen die

Interferenzmuster in der Regel auch eine Überlagerung vom Signal einer geraden Stufe mit

einem „Störungsmuster“, welches von vereinzelten Punktdefekten, Kinken oder nicht exakt

geradlinigen Stufen herstammt. Diese Effekte in der Summe erlauben eine zuverlässige

Bestimmung der Ortsabhängigkeit der Thermospannung bestenfalls für die Mittelung einiger

weniger, hochaufgelöster Oszillationszyklen in der Nähe der Stufe.

Für Messungen bei Raumtemperatur ist diese Methode noch genau genug, um die

Oszillationen der Thermospannung quantitativ zu analysieren. In Abb. 8.27 werden 60 Zeilen

aus der in Abb. 8.1 dargestellten Messung bei TP = 295 K gemittelt und mit der numerisch

berechneten Thermospannung für verschiedene Kohärenzlängen verglichen. Für die

numerische Berechnung werden zwei Parameter variiert. Die Amplituden-Skalierung ist

hauptsächlich von der Temperaturdifferenz ∆T zwischen Spitze und Probe abhängig, welche

experimentell nur in einem sehr groben Rahmen bekannt ist (s. Kap. 4.3.1) und deshalb hier

als Skalierungs-Parameter berücksichtigt wird. Alternativ kann die Amplituden-Skalierung

auch durch Variation der ebenfalls nur sehr ungenau bekannten Konstanten C geschehen27.

Die Ortsabhängigkeit der Thermospannung, d.h. insbesondere deren Abklinglänge, wird

durch Vorgabe einer Kohärenzlänge ( )0L =εϕ  bei der Fermienergie als zweiten Fit-Parameter

                                                

27 Die Konstante C ist das Produkt aus der Reflektivität R der Stufe sowie dem Anteil P der LDOS der
Oberflächenzustände an der gesamten LDOS in Abwesenheit eines Interferenzmusters. R wird zu R = 0.4
angenommen [Sch 1]. P ist abhängig von der individuellen Konfiguration der Spitze und wurde experimentell
im Mittel zu P ≈ 0.5 bestimmt [Kli, Che 1, Bür 1], so dass in der numerischen Berechnung der Wert
C = P·R = 0.2 verwendet wird.
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variiert. Dies geschieht durch eine entsprechende Skalierung der nach Gl. (8.22) berechneten

energieabhängigen Kohärenzlänge Lϕ.
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Abb. 8.27 Vergleich der experimentell gemessenen Thermospannung ( ) mit den theoretischen Verläufen

für Lϕ = 10 nm, Lϕ = 30 nm und Lϕ = ∞ bei der Fermienergie ε = 0. Die beste Übereinstimmung ergibt

sich für Lϕ = 30 nm ( ).

Eine signifikante Abweichung der theoretischen von der experimentellen Kurvenform ergibt

sich für Lϕ < 10 nm; wie in Abb. 8.27 zu sehen liegt die Amplitude des ersten

Oszillationszyklus der theoretischen Kurve deutlich über der experimentell gemessenen,

während die letzten drei Zyklen der theoretischen Kurve deutlich stärker abklingen als

experimentell gemessen.

Damit ist eine neue untere Grenze von Lϕ > 10 nm für die Kohärenzlänge bzw. τϕ = 13 fs für

die Lebensdauer der Oberflächenzustände von Gold bei der Fermienergie für T = 295 K

gefunden.

Die höchste bisher von Y. Hasegawa und P. Avouris gefundene Kohärenzlänge von

Lϕ > 5 nm ist von der Fermi-Dirac Verbreiterung dominiert [Has 1]. Eine obere Grenze für

die Kohärenzlänge kann aus den experimentellen Daten nicht eindeutig bestimmt werden; wie

in Abb. 8.27 dargestellt kann auch für Lϕ = ∞ eine innerhalb der experimentellen Unsicherheit

liegende Kurve an die Daten angefittet werden, obwohl tendenziell die theoretische Kurve

eine zu geringe Amplitude nahe der Stufe und eine zu große Amplitude weit entfernt von der

Stufe zeigt. Als „best guess“ ergibt sich eine Kohärenzlänge von Lϕ = 30 nm.

Für LN2-gekühlte Gold-Proben wird zur Auswertung der Thermospannungseinhüllenden eine

andere Methode angewendet, welche die Problematik der Faltung von Oszillationen während

der Mittelung umgeht: Es wird die Oszillationseinhüllenden vor der Mittelung der

Rasterzeilen gebildet. Diese Methode besitzt zwar den Nachteil, dass nicht mehr einzelne

Oszillationen aufgelöst werden, also die Phasenlage der Oszillationen verloren geht, aber den
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Vorteil, dass ein statistisches Mittel über die ortsabhängige Amplitudenstärke der

Thermospannung gebildet werden kann.

In der praktischen Durchführung dieser Methode wird eine Messung zunächst Fourier-

tiefpassgefiltert, um hochfrequentes Rauschen auf den Oszillationen zu glätten (die

Grenzfrequenz wird hierbei hoch genug gewählt, so dass die eigentlich interessierende Form

der Einhüllenden nicht beeinflusst wird). Anschließend wird die Einhüllende einer Rasterzeile

bestimmt, indem jeweils der halbe Differenzbetrag zwischen zwei aufeinanderfolgenden

Extrema bestimmt wird. Die so bestimmten Einhüllenden werden dann gemittelt.

Bei der Interpretation der Einhüllenden Uenv(x) muss berücksichtigt werden, dass die

Thermospannung ein Hintergrund-Rauschen UR besitzt, welches sich dem Interferenzmuster

mit einer Amplitude UI(x) überlagert. Dieses „Rauschen“ setzt sich primär aus

Interferenzanteilen der Thermospannung zusammen, welche vermutlich von Punktdefekten

und Oberflächen-Adsorbaten herstammen und ein p-p Amplitude von ca. 2 µV besitzen. Die

Einhüllende besitzt die Form

(8.23) ( ) ( ) RIenv UxUxU +=

und kann mit der numerisch berechneten Einhüllenden durch Anpassen der Parameter

verglichen werden. UR bestimmt hier den Offset für den stufenfernen Bereich. Als weitere

Parameter stehen die Probentemperatur TP, die Temperaturdifferenz ∆T und die

Kohärenzlänge Lϕ zur Verfügung. 

Die experimentelle Bestimmung der Proben- und Spitzentemperatur bei LN2-Kühlung ist mit

einem großen Fehler behaftet, so dass diese nur in ihrer Größenordnung bekannt sind und

deshalb als Fit-Parameter verwendet wurden. Die Probentemperatur TP wird im Bereich

zwischen 80 K und 130 K abgeschätzt28. Die Temperaturdifferenz zwischen Spitze und Probe

beträgt in der Größenordnung bis zu 5 Kelvin. Auch hier bewirkt eine Variation von ∆T eine

Skalierung der Einhüllendenfunktion, während die qualitative Hüllenform (insbesondere die

Abklinglänge) hauptsächlich vom Parameter TP und der Kohärenzlänge Lϕ bestimmt wird.

                                                

28 Die Sockeltemperatur des STM entspricht mit 79 K (gemessen von einer thermisch sehr gut angekoppelten
Siliziumdiode) relativ gut der Temperatur des flüssigen Stickstoffs als Kühlmittel. Aufgrund von thermischer
Rest-Strahlung durch die transparenten Fenster und der nicht perfekten thermischen Ankopplung der Probe an
den Sockel ist jedoch damit zu rechnen, dass die Probe deutlich wärmer sein kann.
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Das Verfahren der Einhüllenden-Mittelung wird auf die in Abb. 8.28 vorgestellte Messung

angewendet. Die Topografie zeigt links und am rechten Rand der Abbildung jeweils

monatomare Stufen, welche eine Terrasse der Breite von 90 nm einschließen. An der linken

Stufe ist in der Thermospannung deutlich ein Interferenzmuster zu erkennen. Dieses weist bis

zu einer Entfernung von ca. 30 nm von der Stufe stehende Wellen auf, welche parallel zur

Stufe verlaufen.
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Abb. 8.28 Oben: Topografie (links) und simultan aufgenommene Thermospannung (rechts) auf einer

etwa 90 nm breiten Terrasse. Unten: Experimentell bestimmte Einhüllende der Thermospannung ( )

im Vergleich zur theoretischen Thermospannung ( ), welche aus der numerisch berechneten

Thermospannung für TP = 80 K, ∆T = 2.5 K und Lϕ = 60 nm bei der Fermienergie gewonnen wird. Die

theoretische Einhüllende wird auf eine Hintergrund-Rauschamplitude von 2.2 µV addiert. Die

experimentelle Kurve besitzt direkt an der Stufenkante bei x = 0 einen Peak ( ), der von der

besonderen elektronischen Struktur der Stufe herstammt [Sch 1] und für das Anpassen der numerischen

Ergebnisse nicht berücksichtigt wird.
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Abb. 8.29 Vergleich der experimentell gemessenen Thermospannungseinhüllenden ( ) mit den

theoretischen Verläufen für verschiedene angenommene Kohärenzlängen Lϕ bei der Fermienergie ε = 0.

Die beste Übereinstimmung ergibt sich für Lϕ = 60 nm ( ). Alle theoretischen Kurven werden auf eine

Hintergrund-Rauschamplitude von UR = 2.2 µV addiert.

Der Vergleich mit der analytisch erhaltenen Einhüllenden ergibt für die Fit-Parameter

TP = 80 K, ∆T = 2.5 K, UR = 2.2 µV und Lϕ = 60 nm die beste Übereinstimmung. Eine

signifikante Abweichung der theoretischen von der experimentellen Kurvenform ergibt sich

für Lϕ < 40 nm; wie in Abb. 8.29 zu sehen ist. Im Vergleich zu der experimentellen

Einhüllenden steigt in diesen Fall die theoretische Einhüllende zunächst stärker an und klingt

mit dem Abstand auch stärker ab. Für Lϕ = ∞ zeigt die theoretische Kurve ebenfalls eine

deutliche Abweichung zu den experimentell gemessenen Werten. Allerdings ist hier zu

beachten, dass die Probentemperatur auch oberhalb von 80 K liegen kann, so dass das im

Experiment beobachtete Abklingen der Thermospannung in diesem Fall durch die Fermi-

Dirac-Verbreiterung verursacht werden könnte. Wenn eine Probentemperatur von TP = 110 K

angenommen wird, kann die Thermospannungseinhüllende auch bei einer Annahme von

Lϕ = ∞ mit hinreichender Genauigkeit angepasst werden [Eng 1]. Aufgrund der unsicheren

Temperaturangabe sind somit die in Abb. 8.29 bestimmten Kohärenzlängen als untere

Grenzwerte zu verstehen. Da die experimentell gemessene Kohärenzlänge bei EF nicht kleiner

als 40 nm sein kann, die Probentemperatur nicht kleiner als 80 K sein kann und die

Kohärenzlänge mit abnehmender Temperatur ansteigt, folgt hieraus:

Bei 80 K gibt es eine untere Grenze von Lϕ > 40 nm für die Kohärenzlänge bzw. τϕ > 50 fs für

die Lebensdauer der Oberflächenzustände von Au(111) bei der Fermienergie.
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Ähnliche untere Grenzwerte für die Kohärenzlänge bei der Fermienergie konnten von L.

Bürgi auf den Systemen Cu(111) und Ag(111) gefunden werden [Bür 4]. Diese und weitere

aus STM-Messungen erhaltene Daten sind in Abb. 8.30 zusammen mit den hier gefundenen

Ergebnissen zusammengefasst. Zwecks besserer Vergleichbarkeit werden alle Ergebnisse

mittels Gl. (8.9) in mittlere Lebensdauern konvertiert.
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Abb. 8.30 Experimentell mittels STM bestimmte untere Grenzen für die Lebensdauer von Quasiteilchen

bei der Fermienergie für die Oberflächenzustände von Ag(111), Au(111) und Cu(111) im Vergleich zu

theoretischen Werten für e-ph-Streuung. a) Ref. [Has 1], b) Ref. [Bür 4], c) Ref.[Kli], d) Ref. [Ber, Li 5],

e) Ref. [Cro 2]

Die hier bestimmten unteren Grenzwerte für die Lebensdauern liegen für T = 295 K mit

τϕ = 13 fs um einen Faktor zwei unterhalb des Theoriewertes τϕ = 25 fs; der beste Fit-Wert

von τϕ = 38 fs liegt jedoch bereits darüber. Bei 80 K liegen sowohl der experimentell

bestimmte untere Grenzwert von τϕ = 50 fs wie auch der beste Fit-Wert von τϕ = 80 fs noch

unterhalb des theoretisch erwarteten Wertes von τϕ = 130 fs.
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9. Thermoelektrische Effekte in der

Topografie

Bei genauerer Betrachtung der Topografien, welche zum einen im Standard-Topografiemodus

und zum anderen mittels Raster-Thermospannungs-Mikroskopie gewonnen wurden, fällt ein

Unterschied bezüglich dem Interferenzmuster auf.

0 nm 20 pm0 nm 20 pm

10 nm

0 µV 250 µV

Abb. 9.1 (a) Thermospannung (b) Simultan zur
Thermospannung
aufgenommene Topografie

c) Topografie derselben
Insel ohne simultane
Thermospannungsmessung
(“Standard-Topografie”)

In Abb. 9.1 ist dieselbe Insel abgebildet; in (a) ist die Thermospannung, in (b) die simultan

mit der Thermospannung gemessene Topografie und in (c) eine unabhängig dazu

durchgeführte alleinige „Standard“-Topografiemessung dargestellt. Die

Thermospannungsmessung zeigt ein deutlich zu erkennendes Interferenzmuster. In der

simultan durchgeführten Topografieaufnahme (b) ist dieses Interferenzmuster nur sehr

schwach, wenn überhaupt, erkennbar. Es wird im wesentlichen vom Rekonstruktionsmuster

überdeckt. Erstaunlicherweise tritt jedoch das in der Thermospannung zu sehende

Interferenzmuster überaus deutlich in einer unabhängig durchgeführten Standard-

Topografiemessung (c) zutage. Mit seinem Kontrast dominiert das Interferenzmuster sogar

über das Rekonstruktionsmuster. Ein derart hoher Kontrast mit Amplituden bis zu 10 pm bei

T = 80 K ist in der Literatur bisher nicht beobachtet worden.

Die Erklärung für dieses Phänomen liegt im thermoelektrischen Effekt in Kombination mit

der technischen Durchführung der Topografieaufnahme. Bei der Standard-

Topografiemessung wird extern ein Spannungspotenzial UBias an die Probe und ein

Spannungspotenzial USpitze = 0 an die Spitze angelegt. Die Höhe der Spitze wird so gesteuert,

dass der Strom einen definierten Sollwert Isoll annimmt.

Demgegenüber funktioniert die Topografieregelung im Potenziometrieverfahren leicht

abgewandelt: Die Spitze liegt nicht (wie im Standard-Verfahren) auf Massepotenzial, sondern

auf dem ortsabhängigen Potenzial UTh(x), welches identisch zur lokalen Thermospannung ist.
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Während also bei der Standard-Topografieregelung eine konstante Spannung UBias am

Tunnelkontakt anliegt, beträgt diese bei der Topografieregelung im Potenziometriemodus

UBias − UTh(x).

Bei der Standard-Topografie tritt aufgrund des thermoelektrischen Effektes ein

ortsabhängiger Diffusionsstrom auf. Dieser Thermo-Tunnelstrom wird alleine durch eine

Variation der Spitzenhöhe ausgeglichen. Das Interferenzmuster, welches im

Potenziometrieverfahren in der Thermospannung auftreten würde, erscheint also im Standard-

Topografiemodus direkt in der Topografie. Demgegenüber wird bei Topografieaufnahmen im

Potenziometriemodus der thermische Diffusionsstrom durch Anlegen eines Gegenpotentials

UTh(x) an die Spitze kompensiert.

Konkreter beschreibbar ist dieser Effekt bei einer Betrachtung im Tersoff-Hamann

Formalismus. Zur Vereinfachung wird angenommen, dass sich die LDOS der Oberfläche in

einer Form ( ) ( ) ( )ερ⋅⋅α−⋅=ερ ,y,xzexpA,r PP

r
 beschreiben lässt, d.h. die LDOS soll

unabhängig von der Energie ε mit einer Abklingkonstante α zum Vakuum hin abklingen. Wie

im Anhang D gezeigt ist, kann dann für die Topografieregelung im Potenziometriemodus die

Topografiespur z(x) senkrecht zur Stufe beschrieben werden zu

(9.1) ( ) ( ) ( )( )xhxk2JC1ln
1

zxz NF00 ⋅⋅−⋅
α

+= .

Das Potenziometrieverfahren eliminiert jeden thermoelektrischen Effekt in der topografischen

Abbildung und bildet die Oberfläche so ab, wie sie auch bei Temperaturgleichheit von Spitze

und Probe aussehen würde.

Demgegenüber wird Standard-Topografiemodus eine Topografiespur hergeleitet, welche von

der Thermospannung UTh(x)  beeinflusst wird:

(9.2)
( ) ( )

( ) 










−
⋅⋅−

⋅
α

+=
BiasTh

NF0
0 UxU1

xhxk2JC1
ln

1
zz .

Die Topografie hängt also davon ab, welche Größenordnung die angelegte Tunnelspannung

relativ zur Thermospannung besitzt. Wenn BiasTh U«U , dann geht Gleichung (9.2) über in

Gleichung (9.1). In diesem Fall unterscheiden sich die Topografieaufnahmen in beiden Modi

nicht voneinander. Wenn allerdings UTh in die Größenordnung von UBias gelangt, dann wird

in der Topografie die lokale Thermospannung abgebildet.

Die letzte Gleichung führt zu einer interessanten neuen „Betriebsart“ des STM. Für eine

genügend hohe Thermospannung UTh und entsprechend gewählter kleiner Tunnelspannung

UBias sollte es möglich sein, die Interferenzmuster mit im Prinzip beliebig hoher

topografischer Amplitude abzubilden. Ein Beispiel hierfür ist in Abb. 9.1 (c) vorgestellt; die
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Maximalamplitude der Thermospannung ist hier V250UTh µ≈ , während die angelegte

Tunnelspannung V1000UBias µ= beträgt. Für Au(111) werden experimentell effektive

Barrierenhöhen von eV5≈Φ  gefunden, welche relativ unabhängig vom Abstand z sind

[Ole]. Eingesetzt ergibt dies für die Konstante 1-
e Å3.2m8 =Φ=α h .

In Abb. 9.2 ist die theoretisch erwartete Topografie im Vergleich zu einem Schnitt durch die

experimentellen Daten in Abb. 9.1 (c) für die Standard-Topografiemessung dargestellt.

Sowohl die Periodizität als auch die Größenordnung der Amplitude, welche im Falle der

reinen Topografiemessung nahezu konstant ist, stimmen gut miteinander überein.
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Abb. 9.2 Experimentelle „Standard“-Topografiemessung ohne Kompensation der Thermospannung ( )

im Vergleich zur theoretisch erwarteten Topografie mit ( ) und ohne ( ) simultane

Thermospannungsmessung. Für die theoretische Berechnung wurden als Parameter UBias = 1 mV,

TP = 110 K, TS = 155 K und C = 0.2 verwendet29.

In der Praxis ist ein Kartieren von Interferenzmustern in der Topografie mit Hilfe des

thermoelektrischen Effektes nur sinnvoll möglich, wenn hohe Temperaturdifferenzen, also

auch hohe Thermospannungen vorhanden sind, welche in der Größenordnung um die 100 µV

mit der Tunnelvorspannung vergleichbar sind. Es muss jedoch darauf geachtet werden, dass

die Thermospannung (welche sich aus einem Offsetwert und den ortsabhängigen

Oszillationen zusammensetzt) den UBias-Wert nicht überschreitet, da ansonsten der

Tunnelstrom sein Vorzeichen umkehrt und die Spitze in die Probe hineinfährt.

Um die Bedeutung dieses Effektes zu verdeutlichen, ist in Abb. 9.3 eine Simulation der

Topografie für verschiedene Probenvorspannungen UBias dargestellt.

                                                

29 Die Konstante C = P·R ist hier aus der Reflektivität R = 0.4 der Stufe [Sch 1] und dem Anteil P = 0.5 der
Oberflächenzustände am gesamten Tunnelstrom [Kli, Che 1, Bür 1] zusammengesetzt.
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simultane Topografie- und Thermospannungsmessung im Potentiometriemodus

Abb. 9.3 Thermoelektrischer Effekt in der Topografiemessung für TP = 300 K, TS = 310 K und C = 0.2.

Obere Graphen: Topografie ( ) und Thermospannung ( ) im Potenziometriemodus. Die Topografie
ist weitestgehend unabhängig von der extern angelegten Probenvorspannung UBias, da Thermospannungen
über Variation des Potenzials USpitze  = UTh(x) kompensiert werden. Untere Graphen: Topografie im „her-
kömmlichen“ Topografiemodus für verschiedene UBias. Da in diesem Fall das Potenzial der Spitze kon-
stant USpitze = 0 ist, müssen thermische Diffusionsströme über die Abstandsregelung ausgeglichen werden.
Bei kleinen Biasspannungen erscheint mit ungewöhnlich hoher topografischer Amplitude dasselbe Inter-
ferenzmuster, welches alternativ bei Potentriometriemessungen in der Thermospannung gefunden wird.
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Die Simulationen zeigen, dass bei Vorhandensein einer Temperaturdifferenz zwischen Spitze

und Probe die topografischen Effekte in ihrer Amplitude um ein Vielfaches zunehmen

können. Bei Raumtemperatur reicht z.B. schon eine Temperaturdifferenz von 10 K aus, um in

der Topografie bei einer Tunnelspannung von 0.2 mV Amplituden  bis zu 0.25 Å zu finden.

Der Vorteil bei der Nutzung der Thermospannung für den Topografiemodus liegt darin, dass

kein spezieller experimenteller Aufbau für die Potenziometrie nötig ist und somit im Prinzip

jedes herkömmliche STM benutzt werden kann, so lange eine genügend große

Temperaturdifferenz zwischen Spitze und Probe erzeugt wird. Dieser Effekt beschränkt sich

nicht alleine auf die Beobachtung von Interferenzmustern. Die Sensitivität der

Thermospannung auf die differentielle lokale Zustandsdichte könnte potenziell Anwendungen

wie chemische Kartierung, Unterscheidung magnetischer Domänen o.ä. allein durch

topografische Messungen ermöglichen.

In der Literatur könnte dieser Effekt eine Erklärung für einige Phänomene liefern, welche

bisher noch nicht überzeugend interpretiert werden konnten. Als Beispiel seien hier die sog.

„Giant-Friedel-Oscillations“ auf dem System Be(0001) genannt, welche von P. T. Sprunger

und Mitarbeitern beobachtet wurden [Pet 5]. Die Autoren benutzten ein variables

Tieftemperatur-STM bei einer Temperatur von 150 K bis zu 300 K und studierten das

Interferenzmuster, welches von einem zweidimensionalen Elektronengas von

Oberflächenzuständen herstammt. Sie beobachteten, dass die Amplitude des

Interferenzmusters bei Erniedrigung der Tunnelspannung von –35 mV auf –2.1 mV um einen

Faktor zehn von 4.2 pm auf 42 pm zunahm, und das Interferenzmuster für diesen Fall auf der

gesamten Oberfläche mit relativ konstanter Amplitude zu sehen war. Als Ursache wurde ein

Vielteilcheneffekt vermutet. Die hier besprochenen topografischen Effekte bieten eine

alternative Erklärung für die von den Autoren angegebenen Parameter an, zumal ein größerer

Temperaturunterschied zwischen Spitze und Probe bei einem variablen Tieftemperatur-STM

durchaus wahrscheinlich sind.
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10. Monatomare Stufen als Beugungsgitter

10.1. Einführung

Im Gegensatz zu allen anderen (111)-Edelmetalloberflächen besitzt die Au(111)-Oberfläche

die sogenannte „Herringbone-Rekonstruktion“. Die Umordnung der Atome ist mit einer

Veränderung der elektronischen Struktur von der Oberfläche korreliert; es wird ein

Confinement-Potenzial für elektronische Zustände geschaffen. Zusammen mit der zweiten

Besonderheit der Au(111)-Oberfläche, nämlich der Existenz von Oberflächenzuständen,

eröffnet sich hier ein interessantes System für die Erforschung quantenmechanischer Effekte,

über das bisher erstaunlich wenig in der Literatur berichtet wird.

Fokus der bisherigen Untersuchungen ist die Frage, welche Wechselwirkung die

Oberflächenzustände mit der Rekonstruktion eingehen. Hierzu gibt es zwei Zugänge: Zum

einen den rein topografischen Zugang, welcher erstmals 1996 von D. Fujita in der Gruppe um

H. Nejoh untersucht wurde [Nej, Fuj 1-3]. Die experimentellen Ergebnisse deuteten die

Autoren dahingehend, dass die Rekonstruktion als eindimensionales Confinement-Potenzial

für die Oberflächenzustände wirkt.

Zum anderen gibt es den spektroskopischen Zugang, welcher erstmals 1998 von W. Chen in

der Gruppe um M. F. Crommie beschritten wurde [Che 1]. Die spektroskopischen Daten

deuteten darauf hin, dass das Rekonstruktions-Potenzial so schwach moduliert ist, dass

Elektronen in der Nähe der Fermienergie keinerlei Confinement mehr erfahren sollten.

Dieser Widerspruch zwischen topografischen und spektroskopischen Daten wurde in der

Literatur bisher noch nicht näher behandelt.

10.2. Die Rekonstruktion: Confinement für

Oberflächenzustände?

Eine erste theoretische Untersuchung der elektronischen Struktur der Au(111)-Oberfläche,

welche die verschiedenen Stapelungsmöglichkeiten der obersten Atomlage in Betracht zieht,

wurde 1991 von N. Takeuchi und Mitarbeitern durchgeführt [Tak]. Die Autoren konnten eine

Ladungsdichteverteilung des Oberflächenzustandes für eine fcc-, hcp- und

Übergangsbereichs-Stapelung bestimmen (Abb. 10.1).
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fcc Übergang hcp

Obwohl die Detailform der Rekonstruktion nicht berücksichtigt wurde, deuten diese

Ergebnisse an, dass zwischen der fcc- und der hcp-Region keine Unterschiede in der

Ladungsdichte zu erwarten sind. Lediglich im Übergangsbereich bei den

Rekonstruktionslinien erwartet man eine schwächere Präsenz der Oberflächenzustände.

Erste experimentelle Ergebnisse in Form von rein topografischen Messungen des

Interferenzmusters an einer Stufenkante wurden 1996 von D. Fujita in der Gruppe um H. Nejo

veröffentlicht [Nej, Fuj 1-3]. Im Gegensatz zur theoretischen Erwartung beobachteten die

Autoren eine deutliche Erhöhung der Amplitude der stehenden Wellen an den

Rekonstruktionslinien (=„Soliton-Wällen“) sowie in der hcp-Region relativ zu der der fcc-

Region (s. Abb. 10.2)

   

Abb. 10.2 Topografie (links) und Querschnitte (rechts) senkrecht zur Stufenkante entlang den Domänen

der Rekonstruktion (aus Ref. D. Fujita [Fuj 1])

Abb. 10.1 Ladungsdichteverteilung des Ober-

flächenzustandes von Au(111) für verschiedene

Stapelungsformen der obersten Atomlage. Mit

„Zwischengitter“ wird hier eine Atomstapelung

beschrieben, bei der die Atome der obersten

Atomlage genau zwischen einer fcc- und hcp-

Stapelposition (=Übergangsbereich) liegen (aus

Ref. N. Takeuchi [Tak]).
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Dies wurde interpretiert in der Form, dass durch Confinement die Elektronenwellen in einem

durch die Rekonstruktion vorgegebenem Oberflächenpotenzial entlang der Soliton-Wälle

„geleitet“ werden.

Neue Erkenntnisse über das Oberflächenpotenzial konnten 1998 durch ortsaufgelöste dI/dU-

spektroskopische Messungen mit dem STM von W. Chen und Mitarbeitern in der Gruppe um

M. F. Crommie erbracht werden [Che 1] (Abb. 10.3).

Abb. 10.3 Topografie (links) und ortsaufgelöstes dI/dU-Signal (rechts) für eine Tunnelspannung von

−0.48 V (aus Ref. W. Chen [Che 1])

Die Autoren beobachteten, dass die Oberflächenzustände für relativ tiefe Energien von der

Bandunterkante bei −0.52 eV bis zu −0.43 eV relativ zur Fermienergie EF in der hcp-Region

lokalisiert sind. Diese Beobachtung kann in einem zweidimensionalen Modell durch ein

Oberflächenpotenzial erklärt werden, welches die Form eines mit 25 meV hohen Stufen

modulierten Kronig-Penney Potenzials hat30. Elektronen oberhalb des angegebenen

Energiebereiches sollten nur noch sehr geringe Lokalisierung durch dieses Potenzial erfahren.

Diese Beobachtung wurde 2000 von L. Bürgi in der Gruppe um K. Kern bestätigt [Bür 1],

welcher ebenfalls ortsaufgelöst dI/dU-Spektroskopie an der Rekonstruktion der Au(111)-

Oberfläche durchführte und das Ein-Teilchen-Potenzial der Rekonstruktion mittels Lindhard-

Abschirmungstheorie aus der Ladungsdichteverteilung berechnen konnte. Auch L. Bürgi

beobachtete oberhalb einer Energie von −0.3 eV unterhalb von EF keine Lokalisierung der

Ladungsdichte der Oberflächenzustände bezüglich der Rekonstruktion.

Zusammengefasst kann davon ausgegangen werden, dass Elektronen nahe von EF keine

Wechselwirkung mit der Rekonstruktion zeigen. Dies wirft jedoch die Frage auf, warum

                                                

30 Angesichts der Tatsache, dass sich die Rekonstruktion nur auf die oberste Atomlage beschränkt [Har], die
Oberflächenzustände aber auch noch einige Atomlagen weit im Kristallinnern vorzufinden sind [Liu, Tak], be-
schreibt das zweidimensionale Potenzialmodell die Experimente relativ erfolgreich.
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trotzdem in der Topografie in den beiden Rekonstruktionsdomänen verschiedene Amplituden

für die stehenden Wellen gefunden werden [Nej, Fuj 1-3].

Die Frage, ob Elektronenwellen sich entlang von Rekonstruktionskanälen orientieren, wird

auch im Rahmen dieser Arbeit behandelt. Dazu wird eine kombinierte Topografie- und

Thermospannungsmessung in der Nähe einer Stufe verwendet und mittels Autokorrelation

und Fouriertransformation analysiert wie in Abb. 10.4 gezeigt. Die Topografie zeigt die

Herringbone-Rekonstruktion sowie etwas schwächer auf der linken Seite auch stehende

Wellen, welche einer (außerhalb der Abbildung liegenden) monatomaren Stufe zuzuordnen

sind. In der Autokorrelation der Topografie sind deutlich zwei Richtungen der

Rekonstruktionslinien wiederzuerkennen, welche zum einen senkrecht zur monatomaren

Stufe wie auch im 60°-Winkel dazu nach rechts unten weisen. Auch die

Fouriertransformation zeigt eine x-förmige Struktur, welche dem Rekonstruktionsmuster

zuzuordnen ist. 
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Abb. 10.4 Autokorrelation und Fouriertransformation einer kombinierten Topografie- (linke Spalte) und

Thermospannungsmessung (rechte Spalte). Die streuende monatomare Stufe verläuft in y-Richtung

außerhalb des Bildbereiches auf der linken Seite.       = Mit der Rekonstruktion korrelierte

Fourierkomponenten.        = Fourierkomponenten von stehenden Wellen parallel zu streuenden Stufe.

        = Fourierkomponenten von stehenden Wellen, welche entlang von Rekonstruktionskanälen laufen

würden. 
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Wenn die Rekonstruktionsdomänen als „Wellenleiter“ wirken würden, dann müsste dies auch

in der Autokorrelation und der Fouriertransformation der Thermospannung zu beobachten

sein. Diese zeigen aber nur eine Komponente von stehenden Wellen parallel zur Stufenkante,

während in die zweite Richtung der Rekonstruktionslinien keinerlei Signal beobachtet wird.

Stattdessen zeigt die Fouriertransformation der Thermospannung zusätzlich noch schwach die

x-förmige Struktur, welche mit der rein topografischen Struktur der Rekonstruktion

übereinstimmt (blaue Kreise in Abb. 10.4).

Zusammengefasst steht diese Analyse im Widerspruch zu der Theorie, wonach die

Rekonstruktion als Übergitter für die Oberflächenzustände wirkt, zumindest für

Elektronenenergien nahe der Fermienergie.

10.3. Periodische Modulation monatomarer Stufen

Bisher wird bei der Betrachtung von Interferenzmustern immer davon ausgegangen, dass die

monatomaren Stufen topologisch perfekt gerade sind. Dies ist bei der Berücksichtigung der

Rekonstruktion von Au(111) aber schon selbst dann nicht möglich, wenn die Atome einer

Stufenkante in einer perfekten Reihe angeordnet sind. Der Wechsel der Stapelfolgen von fcc-

zur hcp-Region erzwingt, dass die Atome in Richtung der Rekonstruktionslinien um einen

Betrag von nm083.063a ≈⋅  verschoben sind (s. Kap. 6.3). Dies ist in Abb. 10.5 an einem

Beispiel für eine monatomare Stufe in [ ]011 -Richtung demonstriert, welche von

Rekonstruktionslinien in [ ]211 -Richtung geschnitten wird.

[ ]011

[ ]211

[ ]101

Abb. 10.5 Atomkarte einer monatomare Stufe, welche von der Rekonstruktionslinien „überquert“ wird.

Der Wechsel von hcp-Region (Mitte) zur fcc-Region (oben und unten) verursacht eine Modulation der

Stufenkante.
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Wie schon in Kap. 6.3 erwähnt, wird die Herringbone-Rekonstruktion nicht durch einzelne

Stufen gestört, d.h. das Muster setzt sich über die Stufe hinweg fort. 

Im Rahmen dieser Arbeit werden Modulationen an einer Stufenkante gefunden, die deutlich

größer als die in Abb. 10.5 konstruierten sind, wie Abb. 10.6 zeigt.

10 nm

Abb. 10.6  Modulation einer
Stufenkante (0.7 nm p-p)
durch die Rekonstruktion.

0 nm 20 pm

Die Modulation der Stufe beträgt ca. 0.7 nm p-p, was in Lateralrichtung 2 bis 3 Atomreihen

entspricht, und schneidet die Rekonstruktionslinien in einem Winkel von ca. 17°. Die

Periodizität der Stufe ist jedoch direkt korreliert mit den Überquerungspunkten der

Rekonstruktionslinien und beträgt hier etwa 6.6 nm.

Eine im Rahmen dieser Arbeit durchgeführte systematische Untersuchung von Stufen auf

einer getemperten Au(111)-Oberfläche führt zu der Erkenntnis, dass die Stufen in der hcp-

Region ausgewölbt sind, zumeist mit einer experimentell gemessenen lateralen Modulation

zwischen 0.6 und 1.4 nm p-p, vermutlich abhängig von der Richtung der Stufe.

In der Literatur ist über diesen Effekt bisher noch nicht berichtet worden.

Diese Ergebnisse legen nahe, dass im thermodynamischen Gleichgewichtszustand die Stufen

nicht wie „mit dem Lineal gezogen“ aussehen31. Vielmehr bringt eine Umordnung der Atome

von der fcc-Region in die hcp-Region vermutlich einen Gewinn an Freier Energie ein und

begünstigt die Diffusion von der fcc- in die hcp-Region. Die Stufe wird dann in der hcp-

Region „ausgewölbt“. Diese Auswölbung kostet jedoch andererseits Freie Energie, da im

atomaren Bild zusätzliche Bindungen zu nächsten Nachbaratomen aufgebrochen werden

müssen [Ros]. Diese beiden Prozesse konkurrieren gegeneinander, so dass sich im

Gleichgewicht eine mit einer gewissen Amplitude lateral modulierte Stufe ergibt.

                                                

31 Es kommt noch hinzu, dass bei einer nicht niedrig indizierten Stufe Atomreihen „geschnitten“ werden. Eine
eingeschobene Atomreihe der Breite 0.25 nm ist dann mit einem Sprung in der Stufentopologie verbunden. 
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10.4. Interferenzmuster an modulierten Stufen

Die durch die Rekonstruktion modulierten Stufen besitzen eine laterale Variation (ca.

0.6−1.4 nm p-p), welche größenordnungsmäßig in den Bereich der halben Wellenlänge der

Oberflächenzustände (1.8 nm) fällt. Es sind deshalb Einflüsse auf das Interferenzmuster zu

erwarten. Dazu ist in Abb. 10.7 eine kombinierte Topografie und Thermospannungsmessung

vorgestellt.

Topografie

1.8 nm

Thermospannung

A

B

C

b

a

0 nm 30 pm 0 µV 10 µV

Abb. 10.7 Im Hintergrund ist die Topografie einer modulierten monatomaren Stufe dargestellt. In der

rechten unteren Ecke ist innerhalb eines Ausschnittes Topografie und zugehörige Thermospannung

gemessen worden. Die linksseitigen Pfeile weisen auf Bereiche, in denen eine hcp-Region der

Rekonstruktion die Stufe kreuzt. A,B und C weisen auf Bereiche mit hohem Kontrast (also großer

Thermospannungsamplitude), a und b entsprechend auf Bereiche mit schwachem Kontrast.

Im Hintergrund der beiden Messungen in Abb. 10.7 ist eine (identische) Topografie mit einer

monatomaren Stufe dargestellt. Die Stufe wird von Rekonstruktionslinien in einem Winkel

von ca. 26° zur Normalen geschnitten. Die Positionen, bei denen eine hcp-Region die Stufe

überquert, sind mit einem Pfeil gekennzeichnet; sie sind durch eine Auswölbung der Stufe

von 0.8 nm p-p charakterisiert. Die Periodizität der Auswölbungen beträgt ca. 7 nm. Neben

der Rekonstruktion sind in der Topografie auch schwach stehende Wellen zu erkennen.

Anschließend wird eine hochaufgelöste simultane Topografie- und Thermospannungs-

messung unmittelbar neben der Stufe durchgeführt. Diese wird in Abb. 10.7 grafisch über die

ursprüngliche Topografiemessung gelegt, um eine Korrelation der Thermospannung mit der

Topologie der Stufenkante zu ermöglichen.

Die Thermospannung zeigt ein Interferenzmuster, in welchem die typische Periodizität der

halben Fermi-Wellenlänge der Oberflächenzustände deutlich hervortritt. Bei genauerem

Hinsehen zeigt sich eine zusätzliche Modulation des Interferenzmusters. Die Messung

unterteilt sich in drei horizontal ausgedehnte Bereiche mit relativ hohem Kontrast (in

Abb. 10.7 markiert mit A, B und C), welche korreliert sind mit den Kreuzungspunkten der
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hcp-Region mit der Stufe. Getrennt sind diese Gebiete jeweils durch einen Bereich, in dem

das Interferenzmuster zwar noch sichtbar ist, aber einen deutlich schwächeren Kontrast besitzt

(markiert in Abb. 10.7 mit a und b). Dies wird deutlicher in Abb. 10.8, in welcher fünf

horizontale Querschnitte durch die jeweiligen Bereiche der Thermospannung gelegt sind und

die Einhüllende aufgetragen ist. Die Schnitte zeigen, dass die Oszillationen in A, B und C

zumindest im stufennäheren Bereich wesentlich stärker ausfallen als in den Bereichen a und

b. Erst weiter weg von der Stufe gleichen sich die Amplituden an.
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Die Symmetrie und Periodizität dieser Intensitätsvariationen lassen vermuten, dass die

Topologie der Stufe das Interferenzmuster entscheidend prägt, also wie ein eindimensionales

Gitter für Elektronenwellen wirkt. Dieses Modell wird durch Simulationen, welche im

folgenden Abschnitt vorgestellt werden, untermauert.

10.5. Simulation des Beugungsmusters

In diesem Abschnitt wird analysiert, welchen Einfluss eine durch die Rekonstruktion

modulierte Stufe auf das Interferenzmuster hat. Hierbei wird vor allem auf folgende

Fragestellungen eine Antwort gesucht:

• Gibt es im Interferenzmuster charakteristische Merkmale, welche alleine auf eine

periodische Stufenmodulation zurückzuführen sind?

• Wie hängen diese Merkmale von den Parametern der Stufentopologie ab?

• Lassen sich mit diesen Merkmalen experimentell beobachtete Effekte erklären?

Zur Klärung dieser Fragestellungen wird die LDOS numerisch nach dem in Kap. 7.2

angegebenen Verfahren berechnet.

Abb. 10.8 obere und untere

Einhüllende von Querschnitten

durch die mit A, B und C

markierten Bereiche starken

Kontrastes ( ) sowie durch die

mit a und b markierten Bereich

schwachen Kontrastes ( ) in

der Thermospannungsmessung

aus Abb. 10.7
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10.5.1. Technisches und grafische Darstellung

Die Stufe wird hier als unendlich hohe Potenzialbarriere moduliert, an welcher die

Elektronenwellen bei der Streuung einen Phasensprung von −π erfahren (d.h. sie bilden an der

Stufe einen Knoten im stehenden Wellenfeld). Die Topologie der Stufe wird durch

hintereinander angeordnete „Elementarzellen“ festgelegt (Abb. 10.9).

p

A

Jede Elementarzelle setzt sich aus 100 hintereinander angeordneten Streuzentren zusammen,

deren Abstände untereinander deutlich kleiner als die Wellenlänge gewählt sind. Die

Anordnung der Elementarzellen geht über den simulierten Bildbereich so weit hinaus

(typischerweise der fünf- bis zehnfache Wert der Simulationsfeldabmessungen), dass

Beugungseffekte an den Rändern des Gitters vernachlässigt werden können.

Zusätzlich zur LDOS wird auch die Ableitung der LDOS nach der Energie berechnet, indem

die LDOS jeweils einzeln für zwei sehr nahe beieinander liegenden Energien berechnet und

dann die Differenz der Muster gebildet wird. Das Ergebnis dieser Operation gibt in erster

Näherung eine differentielle LDOS, also ein Maß für die Thermospannung an.

Ein exemplarisches Beispiel für die Simulation eines Beugungsmusters ist in Abb. 10.10

dargestellt. Die reflektierende Stufe befindet sich in allen Simulationen auf der linken Seite.

Die Interferenzmuster von der LDOS, Abb. 10.10 (a), und der Energieableitung der LDOS,

Abb. 10.10 (b), ähneln sich sehr, wenn man von der Abstandsabhängigkeit des Kontrastes

absieht. Es bietet sich deshalb an, zu einer alternativen grafischen Darstellungsart

überzugehen, die den relativen Kontrast benachbarter Oszillationen unabhängig vom Abstand

zur Stufe darstellt. Dies geschieht durch das „Herausrechnen“ der Einhüllendenfunktion,

indem die LDOS der modulierten Stufe durch die Einhüllendenfunktion der geraden Stufe

dividiert wird, wie in Abb. 10.10 (c) gezeigt. Diese Darstellung wird im folgenden

„normierte“ LDOS genannt. In einem weiteren Schritt wird zeilenweise der Kontrast (d.h. die

Einhüllende) der normierten LDOS berechnet32, Abb. 10.10 (d)). In dieser grafischen

Darstellung sind helle Bereiche gleichbedeutend mit einer hohen Amplitude im

Interferenzmuster bzw. dunkle Bereichen gleichbedeutend mit einer niedrigen Amplitude.

                                                

32 Dies geschieht nach dem in Kap. 8.4 angegebenen Verfahren durch Bildung der Einhüllenden für die
„normierte“ LDOS.

Abb. 10.9 Definition der Stufentopologie durch aneinandergefügte

Elementarzellen der Periodenlänge p und lateralen „peak-to-peak“-

Modulationstiefe A. Wenn nicht anders angegeben, werden für die

Simulation sinusförmige Elementarzellen verwendet.
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A
B

LDOS

d LDOS / dε

„normierte” LDOS

Kontrast

(a)

(b)

(c)

(d)

Abb. 10.10 Simulation des Interferenzmusters (100 nm × 25 nm) an einer sinusförmig modulierten Stufe

auf der linken Seite (p = 6.3 nm, A = 0.8 nm). Dargestellt ist die LDOS in (a), die Energieableitung der

LDOS in (b), eine bezüglich der Einhüllendenfunktion für eine gerade Stufe „normierte“ LDOS in (c) (s.

Text), sowie in (d) die Darstellung des relativen Kontrastes als Einhüllende von (c). Es sind deutlich

periodisch angeordnete, rautenförmige Gebiete hoher Amplitudenstärke im Interferenzmuster zu

erkennen, welche korreliert sind mit der periodischen lateralen Modulation der Stufe.

10.5.2. Beschreibung des Beugungsmusters

Die Simulation zeigt ein zweidimensionales „Schwebungsmuster“, d.h. es existieren neben-

und untereinander angeordnete, rautenförmige Bereiche mit abwechselnd hohem und

niedrigem Kontrast. Parallel zur Stufe besitzt das Muster dieselbe Periodenlänge p wie die

Stufe selbst. Dies ist auch zu erwarten, da die Stufe bei einer Translation um p auf sich selbst

abgebildet wird, und damit auch das Interferenzmuster dieselbe Translationssymmetrie

besitzen muss.

In unmittelbarer Nähe zur Stufe ist ein Bereich mit hohem Kontrast immer gekoppelt an eine

konvexe „Auswölbung“ der Stufe.
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Der „Schwebungs-Charakter“ des Beugungsmusters ist in Abb. 10.11 verdeutlicht, wo jeweils

zwei um p/2 versetzte Querschnitte durch die LDOS dargestellt sind. In Bereichen mit hohem

Kontrast ist die Amplitude etwa zweimal so hoch wie die einer perfekt geraden Stufe.
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Abb. 10.11 Querschnitte durch die LDOS in Abb. 10.10 (a) (dort mit „A“ und „B“ markiert) im

Vergleich zu der Einhüllenden für eine gerade Stufe (die Einhüllende ist mit einen Faktor 2 multipliziert,

um die Existenz von Schwebungsmaxima zu verdeutlichen)

Zur Charakterisierung des Abklingverhaltens ist auch die Einhüllende für eine perfekt gerade

Stufe mit eingezeichnet. Die Abbildung zeigt, dass grundsätzlich das Abklingverhalten der

Oszillationen identisch zu dem einer perfekt geraden Stufe ist, d.h. die LDOS-Oszillationen

werden mit xk1 Fπ  gedämpft. Dies ist nicht überraschend, da die Dämpfung der LDOS aus

der Überlagerung verschiedener Wellenlängen resultiert (s. Kap. 7.1) und dieser Effekt

weitestgehend unabhängig von der topologischen Form der Stufe ist.

Zu einem äquivalenten Ergebnis führt die (hier nicht dargestellte) Analyse der

Energieableitung der LDOS; wie theoretisch erwartet (s. Kap. 8.2.3) steigt die Amplitude wie

kxπ  mit dem Abstand an.

10.5.3. Variation der Stufenparameter

Wenn die laterale Modulationstiefe der Stufe klein gegenüber der Wellenlänge der streuenden

Elektronen ist, wird ein Schwebungsmuster gefunden, welches aus über- und nebeneinander

angeordneten, rautenähnlichen Bereichen mit unterschiedlichem Kontrast besteht.
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Um systematisch zu untersuchen, welche Wirkung die modulierte Stufe auf dieses Muster hat,

stehen folgende Variations-Parameter zur Verfügung:

• die topologische Form der Stufe,

• die laterale Modulationstiefe A der Stufe und

• die Periodizitätslänge p der Stufe.

In Abb. 10.12 wird die Periodizitätslänge p und in Abb. 10.13 die laterale peak-to-peak

Modulationstiefe A der Stufe variiert.

p = 6.3 nm

p = 7.0 nm

p = 8.0 nm

p = 9.0 nm

Abb. 10.12 Änderung des Interferenzmusters unter Variation der Periodenlänge p der Stufe. Die p-p

Modulationstiefe der Stufe ist konstant A = 0.2 nm. Dargestellt sind jeweils Paare von „normierter“

LDOS (oben) mit zugehörigem Kontrast (darunter).
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Die Ergebnisse für A « λ/2 « p zeigen, dass eine Vergrößerung von p eine deutliche

Ausdehnung der rautenförmigen Gebiete senkrecht zur Stufe mit sich bringt. Zudem entsteht

in einem charakteristischen Abstand F
2p2d λ=  zur Stufe ein Abbild der Stufentopologie im

Interferenzmuster. In der Fresnel-Beugungstheorie ist dieses Phänomen als Talbot-Effekt

bekannt [Pat, Tal]; die Talbotlänge d wurde erstmals von Lord Rayleigh berechnet [Ray].

Im Gegensatz dazu bewirkt eine Variation von A keine Größenänderung der rautenförmigen

Gebiete. Innerhalb einer „Raute“ ändern sich jedoch die Details des Musters; mit

zunehmender Modulationstiefe A tritt immer stärker ein zweites Schwebungsmuster hervor.

A = 0.4 nm

A = 0.6 nm

A = 0.8 nm

A = 1.0 nm

Abb. 10.13 Änderung des Interferenzmusters unter Variation der p-p Modulationstiefe A der Stufe. Die

Periodenlänge der Stufe ist konstant p = 6.3 nm (diese Periodenlänge entsteht, wenn die

Rekonstruktionslinien senkrecht zur Stufe verlaufen). Dargestellt sind jeweils Paare von „normierter“

LDOS (oben) mit zugehörigem Kontrast (darunter).
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Wenn sowohl A wie auch p sich der halben Wellenlänge λ der streuenden Elektronenwellen

nähern, dann entstehen komplexere Interferenzstrukturen. Auf diese sei hier nicht näher

eingegangen, da die hier experimentell beobachteten Größen im Bereich A < 1.0 nm und

p > 6.3 nm bei λ/2 ≈ 1.8 nm liegen.

Wenn die topologische Form der Stufe geändert wird, wird ein ähnliches Ergebnis wie bei

einer Variation von A gefunden, wie in Abb. 10.14 gezeigt ist.

Abb. 10.14 Interferenzmuster unter Variation der Topologie der Stufe (am linken Rand ist jeweils eine

Schemazeichnung der verwendeten Stufenform dargestellt). Die Periodenlänge der Stufe ist konstant

p = 6.3 nm, die p-p Modulationstiefe ist konstant A = 0.4 nm.

Es ändert sich auch hier nicht die Länge oder Breite der Rauten. Das Interferenzmuster

innerhalb einer Raute ist jedoch sehr empfindlich von der Detailtopologie der Stufe abhängig.



106 10. Monatomare Stufen als Beugungsgitter

In einer Zusammenfassung gesagt, besteht das Interferenzmuster aus einem

zweidimensionalen „Schwebungsgitter“ mit Bereichen hohen und niedrigen Kontrastes. Die

Größe dieser Bereiche ist durch die Periodenlänge p der modulierten Stufe bestimmt, während

der Kontrast und die Detailstruktur von der Modulationstiefe A bzw. der topologischen Form

der Stufe abhängig ist.

In der Nähe der Stufe wird immer bei einer konvexen „Auswölbung“ der Stufe ein Bereich

mit hohem Kontrast gefunden.
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10.6. Vergleich und Neuinterpretation

experimenteller Daten

Das simulierte Interferenzmusters kann mit den experimentellen Ergebnissen in der Nähe der

Stufe innerhalb der ersten 10-20 Interferenzzyklen verglichen werden. Dies wird für die in

Abb. 10.7 vorgestellte Messung durchgeführt, indem in der Simulation eine sinusförmige

Stufe mit Periodenlänge p = 7.0 nm und p-p Modulationstiefe A = 0.8 nm moduliert wird. Die

simulierten Daten werden ferner mit der analytisch erhaltenen Einhüllenden multipliziert, um

den Effekt der thermischen Dämpfung zu berücksichtigen. Das Ergebnis ist in Abb. 10.15

gezeigt.

hcp

hcp

hcp

fcc

fcc

Abb. 10.15 Vergleich von experimentellen mit simulierten Daten. Im Hintergrund die simulierte

Thermospannung zu der in Abb. 10.7 vorgestellten experimentellen Messung. Die Kontur der realen Stufe ist

als Linienzug eingezeichnet. Die für die Simulation nachmodellierte Stufe ist sinusförmig mit p = 7.0 nm und

A = 0.8 nm. Ebenfalls eingezeichnet ist der Verlauf der experimentell sichtbaren Rekonstruktionslinien

(          ) und die Zuordnung der hcp- und fcc- Rekonstruktions-Domänen. Den konvexen Auswölbungen der

Stufen (        ) sind rautenförmige Gebiete mit starkem Kontrast (              ) im Interferenzmuster zugeordnet.
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Sowohl experimentelle wie auch simulierte Daten zeigen eine Übereinstimmung bezüglich

den Gebieten mit hohem Kontrast. Diese sind jeweils den drei in Abb. 10.15 markierten

„Rauten“ zuzuordnen, welche wiederum mit drei topografischen konvexen Auswölbungen der

Stufe korreliert sind.

Die periodische Modulation der Stufe durch die Rekonstruktion wirkt also als Beugungsgitter

für Elektronenwellen.

Die Schwebungserscheinungen im Interferenzmuster geben eine fundierte Neuinterpretation

für die bereits im Abschnitt 10.2 vorgestellte Beobachtung von D. Fujita [Fuj 1], wonach eine

unterschiedliche Amplitude der stehenden Wellen innerhalb der hcp- und der fcc-Region

gefunden wird.

An Orten, wo die hcp-Region der Rekonstruktion die Stufe überquert, wird eine konvexe

Auswölbung der Stufe beobachtet (s. Abb. 10.6 und 10.15). An diesen Stellen wird gemäß

den Simulationsergebnissen immer ein erhöhter Kontrast im Beugungsmuster gefunden.

 Für den Fall, dass die Rekonstruktionslinien senkrecht zur Stufe stehen, wird also innerhalb

der hcp-Region ein erhöhter Kontrast gefunden.

Dies führt zu folgenden Schlussfolgerungen:

• Die Elektronen der Oberflächenzustände bei EF werden nicht an der Rekonstruktion

gestreut und erfahren auch kein Confinement im Rekonstruktionspotenzial.

• Die beobachteten Unterschiede der Interferenzamplituden in den hcp- und fcc-Regionen

sind ein Beugungseffekt der Elektronenwellen an der Stufe.

Die Abkehr von der ursprünglichen Annahme, dass die Elektronenwellen am

Rekonstruktionspotenzial gestreut werden [Fuj 1], wird auch unterstützt von den

spektroskopischen Daten, welche von W. Chen [Che 1] und L. Bürgi [Bür 1] vorgestellt

wurden. Nach der Interpretation dieser spektroskopischen Daten besitzen die

Oberflächenzustände auf einer ungestörten Oberfläche eine gleichmäßige, nicht mit der

Rekonstruktion korrelierte Ladungsdichte.
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11. Zusammenfassung

Der thermoelektrische Effekt am Tunnelkontakt eines STM wird dazu benutzt, die

Thermospannung zwischen geheizter Spitze und kühlerer Probe mit einer nm-Auflösung zu

kartieren. Die Thermospannung ist sehr empfindlich von der differentiellen lokalen

Zustandsdichte der Probe abhängig.

Auf Au(111)-Oberflächen werden die Interferenzmuster von Elektronenwellen der

Oberflächenzustände untersucht. Die Oberflächenzustände auf Au(111) bilden ein

zweidimensionales Elektronengas, in dem die Elektronen in Form von ebenen Wellen mit

einer nahezu isotropen, parabolischen Dispersionsrelation entlang der Oberfläche propagieren

können. Bei der Reflexion von Elektronenwellen an Streuern werden Interferenzeffekte in

Form eines stehenden Wellenfeldes in der Thermospannung sichtbar.

Das Interferenzmuster in der Thermospannung ist in dieser Arbeit erstmals bei tiefen

Temperaturen von 80 K kartiert. An monatomaren Stufen wird das Interferenzmuster

gegenüber Messungen bei Raumtemperatur auch in deutlich größeren Abständen bis zu 30 nm

(ca. 15 Oszillationszyklen) von der Stufe entfernt eindeutig identifiziert. Dabei zeigt die

Einhüllende der stehenden Wellen in der Thermospannung einen charakteristischen Verlauf:

Die Amplitude der stehenden Welle steigt mit dem Abstand von der Stufe zunächst an, bis sie

nach Erreichen eines Maximums bei ca. 10-15 nm exponentiell abklingt. Mit alternativen

Verfahren (Topografie oder dI/dU-Spektroskopie) wird stets eine mit dem Abstand von der

Stufe abklingende stehende Welle gefunden.

Im Rahmen dieser Arbeit ist es erstmals gelungen, die stehenden Wellen in der

Thermospannung analytisch zu beschreiben. Wenn Tmin und Tmax die jeweils tiefste bzw.

höchste Temperatur des Systems Spitze/Probe darstellen, dann verbreitert sich der Bereich,

innerhalb dessen die Thermospannungsamplitude mit dem Abstand von der Stufe zunimmt,

proportional zu maxT1 . Das Abklingverhalten der stehenden Wellen wird zum einen durch

einen Term ( )xT.constexp min ⋅⋅−  beschrieben. Zum anderen führt auch Elektron-Phonon-

Streuung zu einer endlichen Kohärenzlänge Lϕ, welche durch quantitative Auswertung der

experimentell gemessenen Thermospannungsamplituden bestimmt werden kann. Es ist

gelungen, die Kohärenzlänge bzw. Lebensdauer der Oberflächenzustände bei der

Fermienergie zu bestimmen. Für 300 K ergibt sich eine beste Übereinstimmung mit

experimentellen Werten bei Lϕ = 30 nm bzw. τϕ = 38 fs, wobei als neue Untergrenze

Lϕ > 10 nm bzw. τϕ > 13 fs angegeben werden kann. Für 80 K ergibt sich eine beste

Übereinstimmung mit experimentellen Werten bei Lϕ = 60 nm bzw. τϕ = 76 fs, wobei als neue

Untergrenze Lϕ > 40 nm bzw. τϕ > 51 fs angegeben werden kann.

In einem weiteren Themenbereich dieser Arbeit kann gezeigt werden, dass die

Thermospannung am Tunnelkontakt auch direkt in der Topografie Auswirkungen zeigt. Wenn
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die Thermospannung betragsmäßig die Größenordnung der Tunnelvorspannung bei alleinigen

Topografiemessungen erreicht, wird die topografische Korrugation deutlich gesteigert.

Experimentell wird bei Temperaturen um 80 K ein Interferenzmuster in der Topografie

gefunden, dessen Korrugationsamplitude deutlich über der für Temperaturgleichheit

theoretisch erwarteten liegt. Dieser Effekt hat Auswirkungen auf die Interpretation von Daten,

wie sie beispielsweise mit temperaturvariablen STM erhalten werden, soweit ein

Temperaturunterschied zwischen Spitze und Probe besteht.

Im letzten Themenbereich dieser Arbeit wird der Einfluss der Au(111)-Herringbone-

Rekonstruktion auf das Interferenzmuster an monatomaren Stufen untersucht. Es werden

Beispiele gefunden, in denen monatomare Stufen eine periodische Modulation durch die

Rekonstruktion erfahren und als Beugungsgitter für Elektronenwellen wirken. Das

experimentell gefundene Beugungsmuster stimmt mit theoretisch simulierten Mustern

überein.

Die Untersuchung von Interferenzmustern in Bereichen bis zu 30 nm Abstand von der Stufe

ergibt, dass der Verlauf der stehenden Wellen nicht mit den quasi-eindimensionalen Domänen

der Herringbone-Rekonstruktion korreliert ist. Damit wird zumindest für Elektronen nahe der

Fermienergie ein Modell widerlegt, wonach die Rekonstruktionsdomänen als Confinement-

Potenzial für Oberflächenzustände wirken. Diese Modellannahme basiert auf topografischen

Beobachtungen, bei denen nahe der Stufenkante in der hcp-Domäne der Rekonstruktion eine

höhere Amplitude in den stehenden Wellen gefunden wird als in der fcc-Domäne.

Demgegenüber kann dieser Effekt auch im Modell einer Stufe, welche als Beugungsgitter

wirkt, erklärt werden.
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Anhang A: Lokale Zustandsdichte an

geradlinigen Stufen

In diesem Abschnitt wird die LDOS an einer geradlinigen Stufe für beliebige Amplituden-

Reflexionsgrade R und Phasenverschiebungen ϕ bei der Reflexion von Elektronenwellen an

der Stufe berechnet. Die Bezeichnungen sind aus Kapitel 7.1 übernommen. Es wird im

folgenden angenommen, dass R, ϕ und ( )zψ  unabhängig von der Richtung ||k
r

 der

Elektronenwelle sind. Die folgenden Formeln beziehen sich nur auf die positive

Halbraumhälfte x > 0. Die auf die Stufe einfallende Welle lässt sich zeitabhängig mit einer

Winkelfrequenz ω ausdrücken zu

(A.1) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )tiyikxikexp
S

z
tirkiexp

S

z
,k,r yx

xy

||

xy

||i ω−+⋅
ψ

=ω−⋅
ψ

=ωψ
rrrr

.

Die reflektierte Welle besitzt die Form

(A.2) ( ) ( ) ( )ϕ+ω−+−⋅
ψ

⋅=ωψ itiyikxikexp
S

z
R,k,r yx

xy

||r

rr
.

Die Überlagerung von einfallender und reflektierter Welle ergibt

(A.3) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )[ ]ϕ+−⋅+⋅ω+⋅
ψ

=ωψ ixikexpRxikexptiyikexp
S

z
,k,r xxy

xy

||

rr
.

Die Bildung des Betragsquadrates kann mittels geometrischer Vektoraddition [Bro, Kap.

2.6.3.1.2] berechnet werden:

γxik xea =

( )ϕ+−⋅= xki xeRb

c

γ′

(A.4) ( ) ( )ψ
=ψ

S

z
k,r

xy

2

||

rr

Anschaulich gedeutet enthält d

zulaufenden Welle (Summand 1),

Welle als Interferenzterm (Kosin

berücksichtigt, welche von der

transmittieren bzw. an der 
Abb. A.1 Berechnung des Betragsquadrates der Wellenüberla-

gerung. Es gilt die Beziehung ( )γ⋅⋅⋅−+= cosba2bac
222

.

Mit ϕ−+π=γ′−π=γ xk2 x  folgt

( )ϕ+−⋅⋅++= xk2cosR2R1c x
22

.

( )[ ]ϕ+−⋅⋅++⋅ xk2cosR2R1 x
2

2

.

er letzte Term die Betragsquadrate der auf die Stufe

 der reflektierten Welle (Summand R2) sowie eine stehende

usterm). Es ist jedoch noch nicht der Anteil der Elektronen

 negativen Halbseite x < 0 aus über die Stufe hinweg

Stufe aus den Volumenzuständen heraus in die
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Oberflächenzustände hineingestreut werden. Dieser Anteil liefert einen nicht interferierenden,

konstanten Hintergrundbeitrag. Da in die Oberflächenzustände ebenso viele Elektronen

hinein- wie hinausstreuen, ist das Betragsquadrat dieses Anteils gegeben zu

(A.5) ( ) ( ) ( )2

xy

2
2

|| R1
S

z
k,r −⋅

ψ
=−ψ

rr
.

Diese beiden Anteile können zu einer lokalen Zustandsdichte ( )E,r
k

r
rρ  addiert werden:

(A.6) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )[ ]ϕ+−⋅+⋅⋅
ψ

=−ψ+ψ=ρ
±

xk2cosR12
S

z
k,rk,rE,r x

xy

2
2

||

2

||k||

rrrrr
r .

Die lokale Zustandsdichte ( )E,rOF

r
ρ  berechnet sich aus der Summe der Betragsquadrate aller

zu einer Energie E gehörenden Wellenfunktionen. Für die parabolische, isotrope

Dispersionsrelation von Au(111) bedeutet dies, dass alle Wellenfunktionen mit konstantem

Wellenvektorbetrag k|| aufsummiert werden. Die Dichte der Zustände eines

zweidimensionalen Elektronengases ist ( )2*m hπ  [Iba, Kap. 12.7]. Für einen Wellenvektor,

welcher mit der y-Achse einen Winkel α einschließt, folgt ( )α⋅= sinkk ||x . Die Summe für

die LDOS, Gleichung (2.2), kann in ein Integral umgewandelt werden:

(A.7) ( ) ( ) ( )( ) ( )
π
α

⋅ρ⋅⋅
π

=−δ⋅ψ=ρ ∫∑
π

± 2

d
E,rS

m
EkEk,rE,r

0
kxy2

*

k
||

2

||OF
||

||

r

h

rrr
r

r

( ) ( )( ) 







α⋅ϕ+α⋅−⋅

π
+⋅ψ⋅

π
= ∫

π

dsinxk2cos
R

1z
m

0

||

2

2

*

h
.

Aus den Additionstheoremen trigonometrischer Funktionen [Bro, Kap. 2.5.2.1.3] lässt sich

der Integralausdruck umformen zu

(A.8) ( ) ( ) 2

2

*

OF z
m

E,r ψ⋅
π

=ρ
h

r

( ) ( )( ) ( ) ( )( )



















α⋅α⋅

π
ϕ

+α⋅α⋅
π

ϕ
⋅+⋅ ∫∫

ππ

dsinxk2sin
sin

dsinxk2cos
cos

R1
0

||

0

|| .

Das Integral mit der Kosinusfunktion ergibt nach [Bro, Kap. 3.3.1.3.4.]

(A.9) ( )( ) ( )xk2Jdsinxk2cos
1

||0

0

|| =α⋅α⋅
π ∫

π

,

wobei J0 die Besselfunktion erster Gattung nullter Ordnung ist. Das Integral mit der

Sinusfunktion ergibt nach [Gra, 3.715, 16]:
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(A.10) ( )( ) ( )xk2Hdsinxk2sin
1

||0

0

|| =α⋅α⋅
π ∫

π

,

wobei H0 die Struvefunktion nullter Ordnung ist. Die lokale Zustandsdichte der

Oberflächenzustände beträgt also

(A.11) ( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )[ ]( )xk2Hsinxk2JcosR1z
m

E,r ||0||0

2

2

*

OF ⋅ϕ+⋅ϕ⋅+⋅ψ⋅
π

=ρ
h

r
.

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

-0,4
-0,2
0,0
0,2
0,4
0,6
0,8
1,0

k=2π
y=H

0
(kx) mit Einhüllender

y=J
0
(kx) mit Einhüllender

y

x

Im Vergleich besitzen J0 und H0 ähnliche Eigenschaften: Im

asymptotischen Näherungen [Wat]

(A.12) ( ) 





 π

−⋅
π

→
4

xcos
x

2
xJ0  ,

(A.13) ( ) 





 π

−⋅
π

+
π

→
4

xsin
x

2

x

2
xH0 ,

deren Einhüllenden in Abb. A.2 mit eingezeichnet sind

asymptotischen Näherungen von J0 bzw. H0 klingen proportiona

und betragen bereits nach der ersten Oszillationsperiode m

Einhüllendenwertes.

Für große Abstände von der Stufe ergeben diese Näherungen ei

erneuter Anwendung trigonometrischer Additionstheoreme [Bro,

(A.14) ( ) ( )








 −⋅

π
+⋅ψ⋅

π
→ρ xk2cos

xk

R
1z

m
E,r ||

||

2

2

*

OF
h

r

.

Abb. A.2 Darstellung

der Funktionen J0(kx)

und H0(kx) für k = 2π
 Grenzfall x→∞ gelten die

. Die Abweichungen der

l zu 1/x mit dem Abstand ab

aximal nur noch 0.7% des

ngesetzt in (A.11) und unter

 Kap. 2.5.2.1.3]:

( )







π
ϕ⋅

+

ϕ−

π
xk

sinR

4 ||

.



114 Anhang B: Analytische Herleitung der Oszillationseinhüllenden...

Anhang B: Analytische Herleitung der

Oszillationseinhüllenden im Tersoff-

Hamann Modell

Es sei UTh(x) die Thermospannung als Funktion des Abstandes x von der Stufe, welche unter

der Randbedingung eines verschwindenden Tunnelstromes IT = 0 gemessen wird. Die

elektrochemischen Potenziale von Probe und Spitze unterscheiden sich um den Betrag

( )xUe Th⋅ . Wenn die Abkürzung ( ) 2xUe Thec ⋅=µ∆  eingeführt wird ε  die Energiedifferenz

relativ zum gemittelten elektrochemischen Potenzial von Probe und Spitze angibt, dann wird

die Zustandsdichten der Spitze mit ( )ecS µ∆+ερ  und die lokale Zustandsdichte (LDOS) der

Probe mit ( )ecP ,r µ∆−ερ
r

 beschrieben. Entsprechend ist ( )Sec T,f µ∆+ε  die Fermifunktion der

Spitze mit Temperatur TS und ( )Pec T,f µ∆−ε  die Fermifunktion der Probe mit Temperatur TP.

Der Tunnelstrom wird dann im Tersoff-Hamann Modell beschrieben zu

(B.1) ( ) ( ) ( ) ( )( )∫
∞

∞−

ε⋅µ∆−ε−µ∆+ε⋅µ∆−ερ⋅µ∆+ερ== dT,fT,f,r0I PecSececPecST

r
.

ecµ∆ ist sehr klein gegenüber der thermischen Verbreiterung TkB  (experimentell wurde

3
Bec 10Tk −≈µ∆  gemessen). Die relative Verschiebung der Zustandsdichten von Spitze und

Probe darf deshalb vernachlässigt werden, so dass (B.1) vereinfacht werden kann zu

(B.2) ( ) ( ) ( ) ( )( )∫
∞

∞−

ε⋅µ∆−ε−µ∆+ε⋅ερ⋅ερ== dT,fT,f,r0I PecSecPST

r
.

Ziel dieses Abschnittes soll die Ermittelung der Lösung ( ) e2xU ecTh µ∆=   sein, welche

Gleichung (B.2) erfüllt.

Zur Lösung von (B.2) werden die einzelnen Funktionen so weit wie möglich „symmetrisiert“,

d.h. als eine Summe einer geraden Funktion ( ) ( )xgxg −=  und einer ungeraden Funktion

( ) ( )xuxu −−=  dargestellt. Das Integral vereinfacht sich, da zum einen das Integral über

ungerade Funktionen verschwindet und zum anderen analytisch leichter lösbare Integrale

entstehen.

Zwecks Symmetrisierung wird zuerst die Differenz der Fermifunktionen betrachtet. Diese

kann man sich anschaulich als eine Linearkombination von einer geraden und einer ungeraden

Funktion vorstellen (s. Kasten in Abb. B.1).
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∆f

ε

( ) ( )T,fT,ff µ∆+ε−µ∆−ε=∆

Fall 1:
Spitze und Probe auf gleicher
Temperatur,
Spannungsdifferenz am
Tunnelkontakt

→ Differenz der Fermifunktionen ist
eine gerade Funktion

→ Tersoff-Hamann-Integral
berechnet feldgetriebenen Strom

∆f

ε

Fall 2:
Temperaturunterschied zwischen
Spitze und Probe,
keine Spannungsdifferenz am
Tunnelkontakt

→ Differenz der Fermifunktionen ist
eine ungerade Funktion

→ Tersoff-Hamann-Integral berechnet
thermischen Diffusionsstrom

( ) ( )PS T,fT,ff ε−ε=∆

Abb. B.1 Veranschaulichung der Differenz der Fermifunktionen für zwei Spezialfälle.

Für kleine Potenzialdifferenzen T«keU BTh  kann die Differenz der Fermifunktionen

geschrieben werden zu

(B.3) ( ) ( )PS T,fT,f µ∆−ε−µ∆+ε

( ) ( ) ( ) ( ) ( )



 µ∆−⋅

ε
ε

+ε−



 µ∆⋅

ε
ε

+ε=
d

T,df
T,f

d

T,df
T,f P

P
S

S

( ) ( ) ( ) ( ) ( )xeUff2ff: ThTecT ⋅ε′+ε∆=µ∆⋅ε′+ε∆=

mit den Vereinbarungen

(B.4) ( ) ( ) ( )








ε
ε

+
ε

ε
⋅=ε′

d

T,df

d

T,df

2

1
f PS ,

(B.5) ( ) ( ) ( )PST T,fT,ff ε−ε=ε∆ .

Gleichung (B.4) stellt hier den Fall 1 in Abb. B.1 und Gleichung (B.5) den Fall 2 in Abb. B.1

dar.

Von der Zustandsdichte der Spitze wird angenommen, dass sie sich innerhalb der thermischen

Verbreiterung der Fermifunktionen nur schwach ändert und um 0=ε  Taylor-entwickelt

werden kann:
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(B.6) ( ) ( ) ( )
ε⋅ρ′+ρ=ε⋅

ε∂
ερ∂

+ερ=ερ
=ε

=ε 0S0S
0

S
0SS .

Die LDOS ( )ερ ,rP

r
 der Probe setzt sich zusammen aus einem Anteil von Volumenzuständen

und von Oberflächenzuständen. Die LDOS ρV der Volumenzustände kann in guter Näherung

als konstant in x- und y-Richtungen parallel zur Oberfläche betrachtet werden, also als eine

Funktion ( )ερ ,zV . Wie die Zustandsdichte der Spitze kann diese Taylor-entwickelt werden

um 0=ε :

(B.7) ( ) ( ) ( )
ε⋅ρ′+ρ=ε⋅

ε∂
ερ∂

+ερ=ερ
=ε

=ε 0V0V
0

V
0VV

,z
,z,z .

Die LDOS ρOF der Oberflächenzustände ist in Gleichung (7.5) angegeben zu

(B.8) ( ) ( ) ( )( )( )xk2JR1z,r ||0OFOF ε⋅−⋅ρ=ερ
r

.

Man beachte, dass (abgesehen vom Interferenzterm) die Oberflächenzustände keine

Energieabhängigkeit besitzen, da die Zustandsdichte eines zweidimensionalen

Elektronengases konstant bezüglich der Energie ist.

Nach Zusammenfassen von (B.7) und (B.8) ergibt sich für die LDOS ρP der Probe:

(B.9) ( ) ( ) ( ) ( )( )( )xk2JR1,r,z,r ||0OF0V0VOFVP ε⋅−⋅ρ+ε⋅ρ′+ρ=ερ+ερ=ερ
rr

.

Zur Vereinfachung sei der Gewichtungsfaktor P eingeführt. P soll den Anteil der

Oberflächenzustände an der gesamten LDOS ρP0 bei 0=ε  für den Fall einer ungestörten

Oberfläche (d.h. einer Oberfläche ohne Interferenzerscheinungen) angeben. P wurde für

Au(111) experimentell bestimmt zu P ≈ 0.5 [Cro 1, Bür 1]. Es gilt also

(B.10) 0POF P ρ⋅=ρ und [ ] 0P0V P1 ρ⋅−=ρ .

Einsetzen von (B.10) in (B.9) ergibt mit der Abkürzung RPC ⋅= :

(B.11) ( ) ( )( )( )xk2JC1,r ||00P0VP ε⋅−⋅ρ+ε⋅ρ′=ερ
r

.

Die Amplitudenreflektivität R der Stufe wurde theoretisch zu etwa R ≈ 0.4 ermittelt [Hör 1].

Diese beiden Konstanten ergeben multipliziert zu C eine Gewichtung für die Amplitude der

stehenden Wellen relativ zu einer in x- und y-Richtung homogenen Hintergrund-LDOS ρ0.

Die Ausdrücke (B.3), (B.6) und (B.11) können jetzt in das Integral von (B.2) eingesetzt und

ausmultipliziert werden. Die Integrale von Funktionen, die als Produkt einer ungeraden mit

einer geraden Funktion auftreten, verschwinden aufgrund ihrer Symmetrie. Weiterhin werden

Terme zweiter und höherer Ordnung in E vernachlässigt. Die Auswertung ergibt dann:
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(B.12) ( ) ( )∫
∞

∞−

ε⋅ε∆⋅ε⋅ρ′ρ+ρ′ρ== df0I T0S0P0V0ST     ( ) ( )∫
∞

∞−

ε⋅ε′⋅⋅ρρ+ dfxeUTh0P0S

( ) ( )( ) ( )∫
∞

∞−

ε⋅ε∆⋅ερ⋅ε⋅ρ′+ρ− dfxk2CJ T||00P0S0S

( ) ( )( ) ( ) ( )∫
∞

∞−

ε⋅⋅ε′⋅ερ⋅ε⋅ρ′+ρ− dxeUfxk2CJ Th||00P0S0S .

Der Integrand in ( )∫
∞

∞−

ε⋅ε∆⋅ε dfT  ist eine gerade Funktion, so dass es ausreicht nur eine

Integralhälfte für 0>ε  auszurechnen, d.h. es gilt ( ) ( )∫∫
∞∞

∞−

ε⋅ε∆⋅ε⋅=ε⋅ε∆⋅ε
0

TT df2df .

Nach Einsetzen von (B.5) kann dieses Integral nach [Bro, Kap. 1.1.3.4. Nr. 6] mit Hilfe der

Substitution ( )Tkt Bε=  für jeweils STT =  bzw. PTT =  gelöst werden:

(B.13) ( ) ( ) ( ) ( )2
P

2
S

2
B

2

0

2
P

2
B

0

2
S

2
BT TTk

6texp1

dtt
Tk2

texp1

dtt
Tk2df −⋅

π
=

+
⋅

−
+

⋅
=ε⋅ε∆⋅ε ∫∫∫

∞∞∞

∞−

m
2
B

2

TTk
3

⋅∆⋅
π

= ,

wobei PS TTT −=∆  die Temperaturdifferenz zwischen Spitze und Probe und ( ) 2TTT PSm +=

die gemittelte Temperatur angebe. Das Integral im zweiten Term von (B.12) beträgt

(B.14) ( ) ( ) ( )
1d

T,fT,f

2

1
df PS −=ε⋅








ε∂
ε∂

+
ε∂

ε∂
=ε⋅ε′ ∫∫

∞

∞−

∞

∞−

Wenn sich die Zustandsdichte ρS der Spitze nur schwach innerhalb der thermischen

Verbreiterung der Fermifunktion ändert, d.h. wenn gilt S00SB «Tk4 ρρ′⋅ , dann kann in den

letzten beiden Integralen von (B.12) der Taylor-Term erster Ordnung, ε⋅ρ′ 0S , vernachlässigt

werden. Gleichung (B.12) kann in diesem Fall nach Einsetzen von (B.13) und (B.14)

vereinfacht werden zu

(B.15) ( ) m
2
B

2

0S0P0V0ST TTk
3

0I ⋅∆⋅
π

⋅ρ′ρ+ρ′ρ== ( )xeUTh0P0S ⋅ρρ−

( )( ) ( )∫
∞

∞−

ε⋅ε∆⋅ε⋅ρρ− dfxk2JC T||00P0S

( ) ( )( ) ( )∫
∞

∞−

ε⋅ε′⋅ε⋅⋅ρρ− dfxk2JxeUC ||0Th0P0S .
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Aufgelöst nach ( )xUTh  ergibt sich

(B.16) ( )
( ) ( )( ) ( )

( )( ) ( ) 







ε⋅ε′⋅ε⋅+⋅⋅ρρ

ε⋅ε∆⋅ε⋅ρρ−⋅∆⋅
π

⋅ρ′ρ+ρ′ρ
=

∫

∫
∞

∞−

∞

∞−

dfxk2JC1e

dfxk2JCTTk
3

xU

||00P0S

T||00P0Sm
2
B

2

0S0P0V0S

Th .

Mit ( ) 0V0V0P0V P1 ρρ′−=ρρ′  nach (B.10) kann (B.16) vereinfacht werden zu

(B.17) ( )
( ) ( )( ) ( )

( )( ) ( )∫

∫
∞

∞−

∞

∞−

ε⋅ε′⋅ε⋅+

ε⋅ε∆⋅ε⋅−⋅∆⋅
π

⋅







ρ
ρ′

+
ρ
ρ′

−
=

dfxk2JC1

dfxk2J
e

C
TTk

e3
P1

xU

||0

T||0m
2
B

2

0S

0S

0V

0V

Th .

Die Integrale in Gleichung (B.17) können analytisch näherungsweise gelöst werden, indem

nach Anhang C die Besselfunktion J0 durch eine Linearkombination aus einer Sinus- und

Kosinusfunktion ersetzt wird:

(B.18) ( )( ) ( ) ( ) ( ) ( )ε⋅−ε⋅≈ε bsinxk2Jbcosxk2Jxk2J F1F0||0

mit J1 als Besselfunktion erster Gattung erster Ordnung und der Abkürzung FFxkb ε= . In

dieser Näherung wird unter der Annahme Tk» BFε  die Wellenzahl k(ε) um ε = 0 linearisiert

und das ε1 -Abklingen der Besselfunktion vernachlässigt (s. Anhang C). Unter der

Berücksichtigung, dass ( )ε∆ Tf  nach (B.5) eine ungerade Funktion ist, kann das Integral im

Zähler von (B.17) genähert werden zu

(B.19) ( )( ) ( )∫
∞

∞−

ε⋅ε∆⋅ε dfxk2J T||0

( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )∫∫
∞

∞−

∞

∞−

ε⋅ε∆⋅ε⋅−ε⋅ε∆⋅ε⋅≈ dfbsinxk2Jdfbcosxk2J TF1TF0

( ) ( ) ( ) ( )[ ]∫
∞

ε⋅ε−ε⋅ε⋅⋅−=
0

PSF1 dT,fT,fbsinxk2J2 .

Letzteres Integral kann nach [Gra, Gl. 3.911, Nr.1] gelöst werden zu

(B.20) ( ) ( ) ( )ssinhb2

s

b2

1
dfbsin

0 ⋅
−=ε⋅ε⋅ε∫

∞

mit der Abkürzung FFB xkTks ε⋅⋅π= . Das Integral im Zähler von (B.17) wird also gelöst zu

(B.21) ( )( ) ( ) ( ) ( )xhxk2JCdfxk2J
e

C
zF1T||0 ⋅⋅−≈ε⋅ε∆⋅ε⋅ ∫

∞

∞−
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mit den Abkürzungen

(B.22) ( ) ( ) ( )







−⋅

⋅
ε

=
S

S

P

P

F

F
z ssinh

s

ssinh

s

xke
xh ,

(B.23) FFPBP xkTks ε⋅⋅π= ,

(B.24) FFSBS xkTks ε⋅⋅π= .

Auf ähnliche Weise kann das Integral im Nenner von (B.17) gelöst werden. Unter der

Berücksichtigung, dass ( )ε′f  nach (B.4) eine gerade Funktion ist, gilt

(B.25) ( )( ) ( )∫
∞

∞−

ε⋅ε′⋅ε dfxk2J ||0

( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )∫∫
∞

∞−

∞

∞−

ε⋅ε′⋅ε⋅−ε⋅ε′⋅ε⋅≈ dfbsinxk2Jdfbcosxk2J F1F0

( ) ( ) ( ) ( )
∫
∞

ε⋅







ε
ε

+
ε

ε
⋅⋅ε⋅⋅=

0

PS
F0 d

d

T,df

d

T,df

2

1
bcosxk2J2 .

Durch partielle Integration und mit Hilfe von (B.20) erhält man

(B.26) ( ) ( ) ( ) ( )[ ] ( ) ( )∫∫
∞

∞
∞

ε⋅ε⋅ε⋅+ε⋅ε=ε⋅
ε
ε

⋅ε
0

0

0

dT,fbsinbT,fbcosd
d

T,df
bcos

( )ssinh2

s

⋅
−= .

Einsetzen von (B.26) in (B.25) ergibt

(B.27) ( )( ) ( ) ( ) ( )xhxk2Jdfxk2J NF0||0 ⋅−≈ε⋅ε′⋅ε∫
∞

∞−

mit der Abkürzung

(B.28) ( ) ( ) ( )







+⋅=

P

P

S

S
N ssinh

s

ssinh

s

2

1
xh ,

wobei sS und sP in (B.23) und (B.24) definiert sind.

Die Gleichungen (B.21) und (B.27) eingesetzt in (B.17) ergeben die analytische Näherung für

die Thermospannung:

(B.29) ( )
( ) ( ) ( )

( ) ( )xhxk2JC1

xhxk2JCTTk
e3

P1

xU
NF0

ZF1m
2
B

2

0S

0S

0V

0V

Th ⋅⋅−

⋅⋅+⋅∆⋅
π

⋅







ρ
ρ′

+
ρ
ρ′

−
= .



120 Anhang B: Analytische Herleitung der Oszillationseinhüllenden...

Wenn die LDOS der Volumenzustände und die Zustandsdichte der Spitze vernachlässigt

werden, dann vereinfacht sich (B.29) zu

(B.30) ( ) ( ) ( )
( ) ( )xhxk2JC1

xhxk2JC
xU

NF0

ZF1
Th ⋅⋅−

⋅⋅
= .

Die Extrema der Besselfunktion J1 fallen nahezu mit den Nullstellen von J0 zusammen, so

dass der Nennerterm die Einhüllendenfunktion von UTh(x) nur unwesentlich beeinflusst.

Wenn die Einhüllende der Besselfunktion J1 in guter Näherung zu xk1 Fπ  angenommen

wird [Bro, Kap. 3.3.1.3.4], dann besitzt die Einhüllende Uenv(x) von UTh(x) die einfache Form

(B.30a) ( ) ( )xh
xk

C
xU z

F

Env ⋅
π

≈ .

Die Thermospannung für kleine Abstände von der Stufe

Nahe der Stufenkante lässt sich Gleichung (B.30) im Grenzfall x→0 nähern, indem die

Funktionen hZ(x) und hN(x) (Gleichung (B.22) und (B.28)) in eine Potenzreihe

(Taylorentwicklung bei ε = 0) entwickelt werden:

(B.31) ( ) ( )
F

F
m

2
B

2
2
P

2
S

F

F
Z e3

xk
TTk

6

ss

xke
xh

ε⋅
⋅⋅∆⋅π=

−
⋅

⋅
ε

≈ ,

(B.32) ( ) 1xh N ≈ .

Damit wird Gleichung (B.30) bzw. (B.30a) genähert zu

(B.33) ( ) ( )
( )[ ]xk2JC1e3

xk2JxkCTTk
xU

F0F

F1Fm
2
B

2

Th ⋅−⋅ε⋅
⋅⋅⋅⋅∆⋅⋅π

≈

mit einer Einhüllenden

(B.33a) ( ) xk
e3

CTTk
xU F

F

m
2
B

23

Env ⋅
ε⋅

⋅⋅∆⋅⋅π
≈ .

Näherung für große Abstände von der Stufe

Für große Abstände von der Stufe, ∞→x , geht der Nenner von (B.30) gegen eins. Die

Einhüllende hZ(x) (Gl. (B.22)) im Zähler von (B.30) kann mit ( ) ( ) 2sexpssinh →  genähert

werden zu

(B.34) ( ) ( ) ( )







−⋅

⋅
ε

→
S

S

P

P

F

F
Z sexp

s

sexp

s

xke

2
xh für 1»s,s PS .
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Es sei ( )PSmin s,smins =  und ( )PSmax s,smaxs = , dann kann (B.34) umgeschrieben werden zu

(B.35) ( ) ( ) ( )







−⋅−⋅

⋅
ε

→ maxmin
min

max

min

min

F

F
Z ssexp

s

s
1

sexp

s

xke

2
xh .

Für 1»ss minmax −  kann (B.35) weiter genähert werden zu

(B.36) ( ) ( )min

min

F

F
Z sexp

s

xke

2
xh ⋅

⋅
ε

→ .

Mit FminBFmin Tkxks ε⋅⋅π=  ist der Gültigkeitsbereich von (B.36)

(B.37) ( ) 1»TkxkTTkxkss FBFFminmaxBFminmax ε∆⋅⋅π=ε−⋅⋅π=−

⇒
Tk

»xk
B

F
F ∆⋅π

ε
.

Einsetzen von (B.36) in (B.30a) ergibt die Einhüllende für große Abstände von der Stufe:

(B.38) ( )FminBF

minB

F
Env Tkxkexp

Tk

xke

C2
U

ε⋅⋅π
⋅

π
⋅→ .

Die Thermospannung im Bereich maximaler Oszillationsamplitude

Es gibt einen charakteristischen Abstand von der Stufe, bei dem die Oszillationsamplitude

maximal wird. Bei diesem Abstand xm entspricht der energetische Abstand zwischen

aufeinanderfolgenden LDOS Minima und Maxima, 2xε∆ , ungefähr der thermischen

Verbreiterung 8kBTmax (s. Abb. 8.11). Es muss der Abstand xm gefunden werden, bei dem die

LDOS für die Energie maxBTk4+=ε  genau einen halben Wellenzyklus mehr besitzt als die

LDOS bei maxBTk4−=ε . Es gilt also

(B.39) ( ) ( ) ( )+ε−ε ελ⋅+=ελ⋅= 21nnxm .

Hier ist n die Anzahl der Wellenzyklen und λε ist die Wellenlänge der LDOS Oszillationen in

x-Richtung bei den Energien maxBTk4+=ε+  und maxBTk4−=ε− . Für ( )ελε  gilt

(B.40) ( ) ( ) ( )F
*m2k2

2

ε+ε

π
=

ε
π

=ελε
h

.

Einsetzen von (B.40) in (B.39) ergibt nach n aufgelöst

(B.41)
−+

−

ε+ε−ε+ε

ε+ε
⋅=

FF

F

2

1
n .

Einsetzen von (B.41) in (B.39) ergibt
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(B.42) ( ) 1

FF*m
m22

x
−

−+ ε+ε−ε+ε⋅
π

=
h

.

Für kleine Temperaturunterschiede gilt F«εε+ , so dass mit der Entwicklung

(B.43)
F

FF
2 ε

ε
±ε≈ε+ε ±

±

eine Näherung für den Abstand xm des Oszillations-Maximums gefunden wird:

(B.44)
FmaxB

F

*
maxB

F

1

FF
*m k

1

Tk8m2Tk822m22
x ⋅

πε
=

ε⋅π
=











ε
ε

−
ε

ε
⋅

π
≈

−

−+ hh
.
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Anhang C: Näherung der Besselfunktion in
Fermi-Integralen
Gesucht ist eine Vereinfachung für die Besselfunktion erster Gattung nullter Ordnung,

( )( )xk2J ||0 ⋅ε⋅ , in einem Fermi-Integral der Form ( )∫
∞

∞−
ε⋅ε′⋅ dfJ0 . Hierbei gibt ( )ε||k  die

Dispersionsrelation nach der Wellenzahl k|| aufgelöst an, welche nach Gl. (6.1) gegeben ist zu

(C.1) ( ) ( ) hF
*

|| m2k ε+ε=ε ;

ε  sei die Energie relativ zum elektrochemischen Potenzial µec, und Fε  sei die

Energiedifferenz zwischen µec und der Bandunterkante der Oberflächenzustände. ( )ε′f  sei

eine Funktion (z.B. die Energieableitung der Fermifunktion), welche in einem Bereich von

Tk4 B±  um 0=ε  „gepeakt“ sei, d.h. es wird die Annahme gemacht, dass das Integral

außerhalb dieses Bereiches vernachlässigbar klein wird.

Gesucht ist eine Näherung für J0 im Bereich der thermischen Verbreiterung der Fermifunktion

Tk4 B±  um das elektrochemische Potenzial bei 0=ε  herum (s. Abb. C.1). Dazu werde im

folgenden FB «Tk4 ε  angenommen.
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Abb. C.1 Unterer Graph: Vergleich der Besselfunktion J0 (ε) ( ) mit der Näherung nach Gleichung

(C.10) ( ) für x = 20 nm. Oberer Graph: Dieselben Funktionen nach Multiplikation mit f´(ε) bei einer

Temperatur von T = 300 K

Die Besselfunktion besteht im wesentlichen aus einem oszillatorischen Anteil, welcher im

Bereich der thermischen Verbreiterung als Linearkombination aus einer Sinus- und

Kosinusfunktion genähert werden kann. Es wird der Ansatz
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(C.2) ( )( ) ( ) ( )ε⋅+ε⋅≈⋅ε⋅ bsinBbcosAxk2J ||0

verwendet, wobei A, B und b noch zu bestimmende (nur von x abhängige) Größen sind.

Bestimmung von b:

Für FB «Tk4 ε  kann ( )ε||k  um 0=ε  linearisiert werden, d.h. in eine Taylorreihe erster

Ordnung entwickelt werden:

(C.3) ( ) ( ) ( )
ε⋅

ε
+=ε⋅

ε
ε

+ε≈ε
=ε

=ε
F

F
F

0

||

0|||| 2

k
k

d

dk
kk

mit ( ) hF0||F m2kk ε=ε=
=ε

. Das Argument der Besselfunktion wird dann zu

(C.4) ( ) ε⋅
ε

+≈⋅ε⋅
F

F
F||

xk
xk2xk2 .

Der Term xk2 F  gibt eine Phase an, während die Periodizität in ε gegeben ist zu

(C.5)
F

Fxk
b

ε
= .

Bestimmung von A und B:

Der Wert von A wird direkt durch Einsetzen von 0=ε  in (C.2) zu

(C.6) ( )xk2JA F0=

bestimmt. Der Wert von B wird gefunden, wenn Gleichung (C.2) nach ε differenziert wird

und 0=ε  gesetzt wird. Nach [Bro, Kap. 3.3.1.3.4] gilt ( ) ( )sJdssdJ 10 −= , wobei J1 die

Besselfunktion erster Gattung erster Ordnung ist. Für die linke Seite von (C.2) ergibt sich:

(C.7)
( )( ) ( ) ( ) ( )

F

F
F1

0

||
F1

0

||0 xk
xk2J

d

dk
x2xk2J

d

xk2dJ

ε
⋅−=

ε
ε

⋅⋅−=
ε

ε

=ε=ε

und für die rechte Seite von (C.2)

(C.8) ( ) ( )
F

F
00

xk
BbcosbBbsinbA

ε
⋅=ε⋅⋅+ε⋅⋅−

=ε=ε
.

Der Vergleich von (C.7) mit (C.8) ergibt

(C.9) ( )xk2JB F1−= .

Eingesetzt in (C.2) ergibt sich also folgende Näherung für die Besselfunktion um 0=ε :

(C.10) ( )( ) ( ) ( ) ( ) ( )ε⋅−ε⋅≈ε bsinxk2Jbcosxk2Jxk2J F1F0||0 .
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Anhang D: Analytische Bestimmung der
Topografie
Berechnet werden soll die Topografiespur z(x) senkrecht zu einer monatomaren Stufe bei

x = 0. Hierzu wird der in Anhang B verwendete Tersoff-Hamann Formalismus mit den dort

aufgeführten Bezeichnungen übernommen. Mit UBias sei im folgenden das für die

Topografieregelung an die Probe gelegte Spannungspotential bezeichnet. Isoll sei

dementsprechend der Sollwert des Stromes bei der Topografieregelung.

Topografie-Interpretation bei Potenziometriemessungen

Im Potenziometriemodus liegt während der Topografieregelung an der Probe das Potenzial

UBias und an der Spitze das Potenzial UTh(x) an. Für den Tunnelstrom gilt dann im Falle

eTk«U BBias  nach Gl. (B.1) bis (B.5):33

(D.1) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )( )( )∫
∞

∞−

ε⋅−⋅ε′+ε∆⋅ερ⋅ερ∝ dUxUeff,rI BiasThTPSsoll

r

mit

(D.2) ( ) ( ) ( )PST T,fT,ff ε−ε=ε∆  und

(D.3) ( ) ( ) ( )








ε∂
ε∂

+
ε∂

ε∂
⋅=ε′ PS T,fT,f

2

1
f .

Gleichung (D.1) weiter aufgelöst ergibt

(D.4) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )( )∫
∞

∞−

ε⋅⋅ε′+ε∆⋅ερ⋅ερ∝ dxeUff,rI ThTPSsoll

r

( ) ( ) ( )∫
∞

∞−

ε⋅⋅ε′⋅ερ⋅ερ− deUf,r BiasPS

r
.

Das erste Integral in (D.4) beschreibt nach Anhang B, Gleichung (B.2) den Ausgleich

zwischen thermischen Diffusionsstrom und feldgetriebenen Strom und verschwindet somit.

Es bleibt ein Integralausdruck übrig, welcher im Kern einen Tunnelkontakt ohne

thermoelektrischen Effekt beschreibt:

(D.5) ( ) ( ) ( )∫
∞

∞−

ε⋅⋅ε′⋅ερ⋅ερ−∝ deUf,rI BiasPSsoll

r
.

                                                

33 Für eine standardmäßig benutzte Tunnelspannung von UBias = 1 mV entspricht dies der Bedingung T » 12 K;
die tiefsten experimentell benutzten Temperaturen liegen bei ca. 80 K.
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Das Potenziometrieverfahren eliminiert also in der topografischen Abbildung den

thermoelektrischen Effekt und bildet die Oberfläche im wesentlichen so ab, wie sie auch bei

Temperaturgleichheit von Spitze und Probe aussehen würde.

Die LDOS ρP der Oberfläche ist in Gleichung (B.11) von Anhang B beschrieben. Zur

Vereinfachung werde angenommen, dass die Volumenzustandsdichte konstant bezüglich der

Energie ε ist (d.h. es gelte 00V =ρ′ ) und Volumen- und Oberflächenzustände dieselbe

Abklinglänge zur Vakuumseite hin besitzen:

(D.6) ( ) ( ) ( )( )[ ]xk2JC1z,r ||0PP ⋅ε⋅⋅−⋅ρ=ερ
r

.

Von N. D. Lang [Lan1-2] wird für das exponentielle Abklingen der LDOS in z-Richtung bei

einer effektiven Barrierenhöhe φ ein Ausdruck

(D.7)  ( ) ( ) ( )zexpm2z2expz 1
P ⋅α−=φ⋅⋅⋅⋅−∝ρ −h

gefunden. Wenn von der LDOS der z-Anteil absepariert wird und die Abklingkonstante α

sowie die Zustandsdichte der Spitze als näherungsweise konstant bezüglich der Energie ε
angesehen werden, dann lässt sich (D.5) umformen zu

(D.8) ( ) ( )( )( ) ( )∫
∞

∞−

ε⋅ε′⋅ε⋅−⋅⋅α−∝ dfxk2JC1zexpI ||0soll .

Das Integral in (D.8) ist in (B.14) bzw. (B.27) gelöst und ergibt

(D.9) ( ) ( ) ( )[ ]xhxk2JC1zexpI NF0soll ⋅⋅−⋅⋅α−−∝

mit der in (B.28) definierten Einhüllendenfunktion hN(x). Gleichung (D.9) lässt sich nach z

auflösen:

(D.10) ( ) ( )( )xhxk2JC1ln
1

zz NF00 ⋅⋅−⋅
α

+= .

Hier ist z0 die mittlere Höhe der Spitze, und der logarithmische Term berücksichtigt die

Interferenzeffekte. Der einzige Unterschied zu den in der Literatur berechneten Topografien

[Bür 1, Bür 4] ist in der Einhüllendenfunktion hN(x) zu finden, welche hier berücksichtigt,

dass es in Spitze und Probe zwei verschiedene Temperaturen, also auch zwei verschiedene

Fermi-Dirac-Abklinglängen gibt.

Topografie-Interpretation ohne Potenziometriemessung

Die Topografiespur von alleinigen Topografiemessungen lässt sich herleiten, indem in

Gleichung (D.1) die im dortigen Modus am Tunnelkontakt anliegende Spannung (UBias – UTh)

durch eine konstante Spannung UBias substituiert wird. Nach analogen Umformungen ist

Gleichung (D.5) zu ersetzen durch die Gleichung
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(D.11) ( ) ( ) ( ) ( )( )∫
∞

∞−

ε⋅−⋅ε′⋅ερ⋅ερ−∝ dxUUef,rI ThBiasPSsoll

r
.

Im Falle einer Temperaturdifferenz zwischen Spitze und Probe addiert sich also rechnerisch

die Thermospannung zu der an den Tunnelkontakt angelegten Spannung. Der

Topografiemodus wird also mit einer ortsabhängigen Tunnelspannung ausgeführt. Die

weiteren Umformungen erfolgen analog zu den in Gleichung (D.6) bis (D.10) dargestellten

und ergeben

(D.12)
( ) ( )

( ) 










−
⋅⋅−

⋅
α

+=
BiasTh

NF0
0 UxU1

xhxk2JC1
ln

1
zz .
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Verzeichnis verwendeter Formelzeichen
und Abkürzungen

A Modulationstiefe bei periodisch modulierten Stufen (Kap. 10)

ARPES Winkelaufgelöste Photoemissionsspektroskopie (engl. „Angelresolved
Photoemission Spectroscopy“)

C C = P·R = Anteil des Interferenzterms der Oberflächenzustände an der gesamten
LDOS; Gl. (B.11) Anhang B

c Lichtgeschwindigkeit; c = 2.9979·108 m/s

dI/dU Rastertunnelspektroskopie, s. Kap. 2.3.2

EF Fermienergie

EΓ Energie der Bandunterkante der Oberflächenzustände; Gl. (6.1)

e Elementarladung; As106022.1e 19−⋅=

e-e; e-ph Elektron-Elektron; Elektron-Phonon

( )T,f ε Fermifunktion; s. Gl (2.1)

( )ε′f Gleichung (B.4) Anhang B

( )ε∆ Tf Gleichung (B.5) Anhang B

hN(x) Nenner-Hüllfunktion der Thermospannung; s. Gl. (B.28) in Anhang B

hZ(x)  Zähler-Hüllfunktionn der Thermospannung; s. Gl. (B.22) in Anhang B 

IT Tunnelstrom; s. Gl. (2.3)

i Komplexer Wert von 1−

Jn(x) Besselfunktion erster Gattung n-ter Ordnung; s. Ref. [Bro, Wat]

k Wellenzahl

kB Boltzmannkonstante; KeV106175.8KJ103807.1k 523
B

−− ⋅=⋅=

||k
r

Wellenvektor ( )0,k,kk yx|| =
r

 parallel zur Oberfläche; s. Kap. 6

kF Fermi-Wellenzahl der Oberflächenzustände; hF
*

F m2k ε=

KRIPES k-Aufgelöste inverse Photoemissions-Spektroskopie (engl. „k-resolved inverse
Photoemission Spectroscopy“)

LDOS Lokale Zustandsdichte (engl: Local Density of States); Gl. 2.2

LHe Flüssiges Helium He (engl. Liquid Helium)

Lϕ(ε,T) Kohärenzlänge eines Quasiteilchens; ϕϕ τ⋅= vL ; Gl. (8.9)
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LN2 Flüssiger Stickstoff N2 (engl. Liquid Nitrogen)

me Ruhemasse des Elektrons; kg1010953.9m 31
e

−⋅=

*
em Effektive Elektronenmasse; Tab. 6.1

P Anteil der Oberflächenzustände an der gesamten LDOS; Gl. (B.10) Anhang B

p Periodizität der Modulation von Stufen (s. Kap. 10)

p-p Peak-to-Peak-Wert

R Amplituden-Reflexionsgrad einer monatomaren Stufe (s. Anhang A)

r
r

Ortsvektor ( )z,y,xr =
r

S(T) Thermokraft; ( )TUlimS Th
0T

∆=
→∆

; Gl. (3.2)

SThVM Raster-Thermospannungs-Mikroskopie (engl. Scanning Thermovoltage Micros-
copy); s. Kap. 3.3

STM Rastertunnelmikroskop (engl. „Scanning Tunneling Microscope“); s. Kap. 2

STS Rastertunnelspektroskopie (engl. „Scanning Tunneling Spectroscopy“); Kap. 2.3.2

Sxy Normierungskonstante für Wellenfunktionen nach Integration entlang der Ober-
fläche (xy-Ebene); s. Gl. (7.1)

sS, sP FSBFS Tkxks ε⋅⋅π= ; FPBFP Tkxks ε⋅⋅π=  ; s. Gl. (B.23)/(B.24)

T Temperatur

∆T Temperaturdifferenz zwischen Spitze und Probe, PS TTT −=∆

Tm Mittlere Temperatur von Spitze und Probe, ( )SP2
1

m TTT +⋅=

Tmin, Tmax Die jeweils kleinere bzw. größere der Temperaturen von Spitze und Probe

TP, TS Temperatur der Probe bzw. der Spitze

UT Spannungsdifferenz am Tunnelkontakt; UT = USpitze – UProbe

UBias Spannungspotenzial der Probe bei der Topografieregelung

Uenv Einhüllende einer räumlich oszillierenden Thermospannung; s. Gl. (8.3)

UHV Ultra-Hoch-Vakuum

UProbe Spannungspotenzial der Probe

UR Rauschamplitude

USpitze Spannungspotenzial der Spitze

UTh Thermospannung; s. Kap. 3

v Geschwindigkeit eines Quasiteilchens; s. Kap. 8.3

x x-Koordinate in der Oberflächenebene (ggf. Abstand zu einer Stufe; s. Abb. 7.1)

xm Abstand des Einhüllendenmaximums in UTh von der Stufe; s. Kap. 8.2.3 c)
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y y-Koordinate in der Oberflächenebene (ggf. parallel zur Stufenkante; s. Abb. 7.1)

z Koordinate senkrecht zur Oberfläche (s. Abb. 7.1)

α Abklingkonstante der Wellenfunktionen außerhalb des Kristalls; s. Gl. (D.7)

( )0ε−εδ Distributionsfunktion; ( ) ( ) ( )00 fdf ε=ε⋅ε−εδ⋅ε∫
ε Energie relativ zum elektrochemischen Potenzial µec der Probe; s. Kap. 2.2

εF Fermienergie der Oberflächenzustände; Γ−µ=ε EecF ; s. Tab. 6.1

ε(k||) Dispersionsrelation der Oberflächenzustände; ( ) ( ) F
*2

||
2

|| m2kk ε−=ε h ; s. Gl. (6.1)

h Planck-Wirkungsquantum; Js10054589.12h 34−⋅=π=h

ϕ Phasenverschiebung einer Welle bei deren Reflexion; s. Anhang A

λε Wellenlänge im Interferenzmuster; ||k2 π=λ=λε ; s. Gl. (B.40); s. Abb. 8.11

λe-ph Electron-Mass-Enhancement Parameter [Gri]; s. Gl. (8.16)

µec Elektrochemisches Potenzial (der Probe); s. Kap. 2.2

π Kreiskonstante; π = 3.1415927

( )ερ ,rOF

r
Lokale Zustandsdichte der Oberflächenzustände; s. Gl (A.11) Anhang A

( )ερ ,rP

r
Gesamte lokale Zustandsdichte der Probenoberfläche; s. Gl. (B.11) Anhang B

0Pρ LDOS bei 0=ε  für eine ungestörte Oberfläche; s. Gl. (B.10) Anhang B

( )ερS Zustandsdichte der Spitze; s. Gl. (B.6) Anhang B

0Sρ Zustandsdichte der Spitze bei ε = 0; s. Gl. (B.6) Anhang B

0Sρ′ Differentielle Zustandsdichte der Spitze bei ε = 0; s. Gl. (B.6) Anhang B

( )ερ ,rV

r
Lokale Zustandsdichte der Volumenzustände; s. Gl. (B.7) Anhang B

0Vρ Lokale Zustandsdichte der Volumenzustände bei ε = 0; s. Gl. (B.7) Anhang B

0Vρ′ Differentielle LDOS der Volumenzustände bei ε = 0; s. Gl. (B.7) Anhang B

σe, σT Leitfähigkeiten im Volumenkristall bzw. über die Tunnelbarriere; s. Gl. (3.4)

τe, τh Lebensdauer angeregter Elektronen, Gl.(8.11, 8.17), bzw. Löcher, Gl.(8.14, 8.18)

τe-e, τe-ph Lebensdauer von Quasiteilchen für die Annahme von Elektron-Elektron-Streuung,
Gl. (8.15), bzw. Elektron-Phonon-Streuung, Gl. (8.16)

τϕ Lebensdauer eines Quasiteilchens; s. Kap. 8.3

ω Phononenfrequenz; s. Kap. 8.3

ωD Debyefrequenz; s. Kap. 8.3

( )r
r

ψ Wellenfunktion; s. Kap. 7

( )zψ Eindimensionale Wellenfunktion für die Richtung senkrecht zur Oberfläche;Kap.7
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