Aufbau und Betrieb eines
Ellipsoidspiegel-Analysators (ESA) flr bildhafte
Impulsraum-Messungen der elektronischen
Struktur von Festkorpern

Dissertation
zur
Erlangung des Doktorgrades der Naturwissenschaften

des Fachbereichs Physik der Universitat Dortmund

vorgelegt von

Thomas Ditemeyer

Mai 2000



1 Einleitung

1.1 Analysatoren fir Photoelektronenspektroskopie 2
1.2 Analysatoren fiur Elektronenspektroskopie 3
2 Grundlagen der Elektronenspektroskopie 7
2.1 Photoelektronenspektroskopie (PES) 9
2.2 Winkelaufgeldste Photoelektronenspektroskopie 11
2.3 Elektronenbeugung (LEED) 15
2.4 Auger-Elektronenspektroskopie (AES) 15
2.5 Elektronenverlustspektroskopie (EELS) 16
3 Aufbau und Funktion des Ellipsoidspiegel-Analysators 17
3.1 Funktionsprinzip 17
3.2 Elektronenoptik 23
3.3 Realisierung des ESA 33
3.4 Vakuumsystem 39
4 Software zur Datenerfassung und Auswertung 43
4.1 Datenerfassung und Verarbeitung fur den Ellipsoidspiegel-

Analysator unter LabView 43
4.2 Spannungsanzeige 47
4.3 IDL-Programm zur Datenauswertung 48



5 Anwendungen des 2D-Spektrometers in verschiedenen

Betriebsarten 58
5.1 Spannungseinstellungen des Analysators 58
5.2 Energieaufldsung DE 60
5.3 Winkelaufldsung Df 60
5.4 Winkelintegrierte Messungen 63
5.5 Abschéatzung des energieabhangigen Untergrundes 64
5.6 Auger-Elektronenspektroskopie (AES) Messung 65
5.7 Energieverlustspektroskopiemessung (EELS) an HOPG 66
5.8 Zusammenfassung der Leistungsdaten des ESA 67
6 Messresultate 68
6.1 Messungen an HOPG 68
6.2 Messungen an der Ag(111)-Oberflache 68
6.3 Messungen an der Cu(111)-Oberflache 69

6.4 Messungen auf der sauberen und mit Adsorbaten bedampften

Si(111)-Oberflache 75
7 Ausblick und Zusammenfassung 91
7.1 Ausblick 91
7.2 Zusammenfassung 92
8 Anhang 94
8.1 Abmessungen der Oberflachen-Brillouin-Zonen 94
8.2 Austrittsarbeiten in eV 94
9 Literaturverzeichnis 95

10 Eigene Veroffentlichungen und Vortrage 100




EINLEITUNG 1

1 Einleitung

Seit Ihrer Entwicklung in den frihen siebziger Jahren hat sich die winkelaufgel oste
Photoel ektronenspektroskopie zu einem bevorzugten Untersuchungswerkzeug fir die
elektronische Struktur von Oberfléachen und Grenzflachen entwickelt [1]. Durch die
Photoel ektronenspektroskopie konnten wichtige Informationen Uber die Bandstruktur
vieler kristalliner Materialien gewonnen werden. Diese Erkenntnisse hatten Einfluss
auf das Verstéandnis der heterogenen Katalyse, der Halbleitermaterialien und der che-
mischen Reaktionen an Oberflachen. Durch den Vergleich mit theoretisch berechneten
Bandstrukturen wurden hier grof3e Fortschritte erzielt, wobel die zunehmende
Rechnerleistung sehr hilfreich war. Insbesondere die Vielteilcheneffekte in der elek-
tronischen Struktur stellten immer wieder eine Herausforderung dar, die durch Photo-
emissionsmessungen und neue theoretische Methoden in einem wechselsaitigen
Prozess gel6st und verstanden wurden.

Die bis heute meist verwendeten hemisphérischen Analysatoren fir Photoel ektronen-
spektroskopie erreichen die beste Energie- und Winkelauflosung. Ihre Effizienz ist
jedoch sehr gering, da ein grol3er Teil der von der Probe emittierten Elektronen nicht
detektiert wird. Schon in den achtziger Jahren wurden daher Analysatoren entwickelt,
die den Nachteil der niedrigen Effizienz Uberwinden, indem sie gleichzeitig in ein oder
zwei Dimensionen die Photoelektronenverteilung messen [2,3]. Die Erfahrungen zei-
gen alerdings, dass die dabei anfalenden grof3en Datenmengen hohe Anforderungen
an die elektronische Weiterverarbeitung stellt. Die rasante Entwicklung immer
leistungsfahigerer elektronischer Komponenten war mit ein Grund daflr, das Konzept
eines zweidimensionalen Analysators im Rahmen dieser Arbeit erneut aufzugreifen
und mit den mittlerweile zur Verfigung stehenden Moglichkeiten der Daten-
verarbeitung zu optimieren.

Dafur wurde ein Ellipsoidspiegel-Analysator (ESA) aufgebaut und in Betrieb ge-
nommen. Dieser wird in der Literatur auch as EDA (engl.: Elliptica Display
Analyser) oder einfach 2D-Spektrometer bezeichnet. Alle Begriffe werden auch hier
synonym verwendet. Nach dem ersten erfolgreichen Aufbau und Einsatz eines ESA
von 1980 bis 1983 [2] gab es weitere Nachbauten am Berliner Elektronenspeicherring
(BESSY) [4], am Center for Advanced Microstructures and Devices (CAMD) [5], und
den einzigen zur Zeit immer noch in Betrieb stehenden ESA an der Advanced Light
Source in Berkeley (ALS) [6,7]. Keiner besitzt die in der vorliegenden Arbeit ent-
wickelte Software mit Elektronikschnittstelle zur Analysatorsteuerung, Daten-
auswertung und Bildverarbeitung.

Mit dem im Rahmen der Arbeit aufgebauten 2D-Spektrometer steht ein bildgebendes
Verfahren fur oberflachenphysikalische Untersuchungen im Impulsraum des Fest-
korpers zur Verfugung. Es erganzt in idealer Weise die Rastersondenmikroskopie
[8,9], die sich als bildgebendes Verfahren zur Untersuchung im Realraum in der Ober-
flachenphysik etabliert hat.

Durch die serielle Aufnahme von Winkelverteilungsmustern von Photoelektronen
unterschiedlicher Bindungsenergie ist es moglich, die elektronische Bandstruktur zwel-
dimensionaler Systeme direkt sichtbar zu machen. Die enorme Menge an zur Ver-
figung stehenden Informationen erlaubt es auf3erdem, Aussagen Uber Bandstrukturen
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in Bereichen zu machen, die mit herkdbmmlichen Analysatoren nicht in annehmbarer
Zeit untersucht werden kdnnen.

Im folgenden werden zunéchst verschiedene Konzepte zur Durchfiihrung elektronen-
spektroskopischer Experimente vorgestellt. Dabel erfolgt eine Einordnung des ESA
gegenlber alternativen Analysatoren. Danach werden Grundlagen und Theorie
wichtiger elektronenspektroskopischer Verfahren behandelt. Die Auswahl erfolgt im
Hinblick auf die mit dem ESA durchfihrbaren Messmethoden. Besondere
Aufmerksamkeit gilt der Photoel ektronenspektroskopie, kurz PES genannt.

Im dritten Kapitel werden Aufbau, Funktionsweise und technische Realisierung des
ESA detailliert vorgestellt. Optimierungen des Aufbaus gegenlber friiheren Realisie-
rungen des ESA durch andere Gruppen werden durch Simulationen der Elektronen-
trajektorien dokumentiert. Auch bel der Fertigung der Elemente und den verwendeten
elektronen-optischen Materialien wurden neue Wege beschritten.

Es folgt ein Kapitel Uber die speziell fur die Erfordernisse des ESA erstellten
Programme zur Datenerfassung und Auswertung. Nur mit dieser Software konnen die
Moglichkeiten des ESA in vollem Umfang genutzt werden.

Da keine Erfahrungswerte fir den Betrieb des Anaysators bestanden, wurden Kon-
zepte zum definierten Betrieb des ESA neu entwickelt. In diesem Zusammenhang
werden auch die wichtigsten Leistungsdaten des im Rahmen der Arbeit in Betrieb ge-
nommenen Analysators untersucht. Die erfolgreiche Durchfiihrung der mit dem 2D-
Spektrometer mdglichen elektronenspektroskopischen Methoden wird an aus
gewdahlten Beispielen vorgestellt.

Schliefdich werden Ergebnisse an mit dem ESA untersuchten Probensystemen der
aktuellen Forschung vorgestellt. Der Schwerpunkt liegt dabel auf der Bestimmung der
Bandstruktur zweidimensionaler Festkorper.

Abgeschlossen wird die Arbeit durch einen Ausblick auf den zukinftigen Einsatz des
ESA. Die projektierte Nutzung von Synchrotronstrahlung als Anregungsquelle macht
weitere Messmethoden zugéanglich. Neben der Durchstimmbarkeit der Photonen-
energie ist dabei die lineare Polarisation und der extrem kleine Durchmesser der
Anregungsquelle ein wichtiger Faktor. Damit wird die bereits aufgezeigte enorme
Vielsatigkeit des mit Abschluss der Arbeit voll funktionsfahigen Analysators noch
erweitert.

1.1 Analysatoren fur Photoelektronenspektroskopie

Die Photoelektronenspektroskopie (PES) gibt Informationen Uber die besetzten elek-
tronischen Zusténde. Im einfachsten Fall wird nach Anregung der Probe mit mono-
chromatischen Photonen die Verteilung N(E) der kinetischen Energie der emittierten
Elektronen gemessen. Die Durchfiihrung dieser Messungen mit einem Analysator
liefert EDCs (nach engl.. Energy Distribution Curves) genannte Energieverteilungs-
kurven, die im folgenden auch kurz als Spektren bezeichnet werden.
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Abb. 1: Schematische Darstellung der Photoel ektronenspektroskopie an einem Fest-
korper. Die Probe wird mit monochromatischen Photonen der Energie hn
bestrahlt. Die photoemittierten Elektronen werden nach Richtung (g, f) und
Energie E analysiert.

Die Photoel ektronenspektroskopie hat sich als sehr wertvoll fur die Oberflachen- und
Materialforschung erwiesen [1]. Durch die Messung der Austrittswinkel und der
kinetischen Energien der durch ultraviol ette- oder weiche Rontgenstrahlung emittierten

Elektronen kann die Dispersionsrelation E(R) der Elektronen bestimmt werden (siehe
Abb. 1). Diese Methode wird winkelaufgel 6ste Photoemission genannt, englisch abge-
kirzt ARUPS (von Angle-Resolved Ultraviolet Photoelectron Spectroscopy). Da die
Austrittstiefe der Photoelektronen nur wenige Nanometer betrégt, ist ARUPS dazu
geeignet, Informationen Uber die obersten Atomlagen zu liefern. Dies ist eine
erwlnschte Eigenschaft fur Oberfléachenuntersuchungen. Da Oberflachen aber leicht
kontaminieren, sind an die Probenpréparation und die Messbedingungen besondere
Anforderungen zu stellen. Die Durchfihrung der Experimente im Ultrahochvakuum
(UHV) ist eine Voraussetzung, um die Kontamination durch Restgase zu verlang-
samen. Wesentlich ist aber auch die Verwendung moglichst effizienter Analysatoren
und Detektoren.

1.2 Analysatoren fur Elektronenspektroskopie

1.2.1 Effizienz konventioneller Spektrometer

Konventionelle winkelaufgel 6ste, elektronenspektroskopische Experimente verwenden
einen Detektor mit einer kleinen Eintrittsblende (siehe Abb. 2), die weit von der Probe
entfernt ist. Nur Elektronen einer festgelegten kinetischen Energie, der sogenannten
Pass-Energie Ep gelangen durch die Austrittsblende auf den Detektor. Analysatoren
werden im algemeinen bel konstanter Pass-Energie betrieben, da dann die Trans-
mission konstant ist, d.h. fir EDCs werden alle Photoelektronen auf Exin = Ep
retardiert. Da das Signal der Elektronen nur fir ein Winkelpaar (g, f) simultan ge-
messen wird, spricht man auch von einer nulldimensionalen Messung. Diese Methode
fahrt zu einer guten Winkelauflosung bei geringer Effizienz. Benutzt man typische
Werte fur die Winkel- und Energieauflésung (Df =Dq = 1°, DE = 100 meV) und
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nimmt man fur die maximale kinetische Energie Eqnax » hn » 20 €V an, so erhdt man
fur die Effizienz:

@ e» ()= =240

D.h. nur 1in 10" der emittierten Elektronen wird im Detektor nachgewiesen.
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Abb. 2: Schematische Darstellung eines dispersiven hemispharischen Anaysators fir
winkelaufgeloste Elektronenspektroskopie. Nur Elektronen mit festgelegten
Emissionswinkel g, f und der Pass-Energie (hier E; = Ep) werden detektiert.
Elektronen mit hoherer (Es) und niedrigerer kinetischer Energie (E;) werden
nicht detektiert.

1.2.2 Vergleich verschiedener winkelabbildender Analysatoren

Dem Wunsch, Analysatoren mit hoher Effizienz zur Verfligung zu haben, wurde durch
neuartige Entwicklungen Rechnung getragen. Im folgenden werden verschiedene
Konzepte ein- bzw. zwei-dimensional abbildender Spektrometer vorgestellt. Der
Aufbau sowie die Funktion wird kurz beschrieben. Fir ausfihrlichere Beschreibungen
sel auf die jeweils zitierte Literatur verwiesen.

Eine mogliche Realisierung eines winkelparallel arbeitenden dispersiven Analysators
ist der von Leckey vorgestellte toroidale Analysator [3,10] (siehe Abb. 3). Die von der
Probe emittierten Elektronen durchlaufen zundchst eine Retardierungslinse zur Ein-
stellung der Pass-Energie. Im elektrischen Feld zwischen zwel toroidalen Flachen
werden die Elektronen anschliefiend energiedispersiv abgelenkt. Sie kdnnen dann
mittels eines positionsempfindlichen Detektors nachgewiesen werden. Damit kénnen
fir einen festgelegten Azimutalwinkel f alle mit unterschiedlichen Polarwinkeln g von
der Probe emittierten Elektronen fur jewells eine kinetische Energie E parald ge-
messen werden. Fir die Vermessung der Elektronenemission in den gesamten Halb-
raum ist eine azimutale Drehung der Probe notwendig.
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Abb. 3: Abbildung eines toroidalen Analysators zur Aufnahme von Photoel ektronen-
spektren [3,10].

Ein abbildendes Konzept, das auf der Ablenkung der Elektronen im Magnetfeld
beruht, wurde von Leveque vorgestellt [11,12]. In einer toroidalen magnetischen
Ablenkeinheit werden in einer zur Probe senkrechten Ebene die emittierten Elektronen
energiedispersiv abgebildet. Auf einem positionsempfindlichen Detektor kann nun die
Intensitét der emittierten Elektronen fir einen festen Azimutalwinkel in Abhéngigkeit
der polaren Emissionswinkel q und der kinetischen Energie Exin gemessen werden.
Damit lasst sich die Bandstruktur entlang einer durch den Azimutalwinkel f fest-
gelegten Richtung direkt beobachten. Ein wesentlicher Nachtell ist die Schwierigkeit,
réaumlich begrenzte Magnetfelder prézise zu erzeugen. Weiterhin ist die Symmetrie
und Ausrichtung der Probenoberflache nicht direkt aus den Intensitétsverteilungen zu
entnehmen. Abschattungseffekte der Magnetspulen flhren zu starken Bildfehlern.

Lee stellte 1973 einen nichtdispersiven Analysator zur Durchfiihrung von Gasphasen-
Experimenten vor [13]. Die Funktionsweise beruht auf der Kombination zweier
symmetrischer sphérischer elektrostatischer Verzogerungsfelder. Der als elektro-
statischer Elektronenspiegel ausgelegte Tiefpass reflektiert Elektronen unterhab einer
Schwellenenergie Es = -eUs. Der Transmissionsfilter kann wiederum nur von
Elektronen mit einer Energie oberhalb von Ey = -eUy passiert werden. Die Kombina-
tion von Hoch- und Tiefpass fuhrt zu einem Energiefenster DE » Ey - Es fUr die nach-
gewiesenen Elektronen. Teilchen, die innerhalb des Energiefensters DE von der Probe
kommen, konnen sowohl Hoch- as auch Tiefpass passieren. Ein Nachteil dieses
Konzeptes ist das Zusammenfallen des Proben- und Blendenfokus. Der Analysator
zeichnet sich durch eine hohe Effizienz aus, wurde aber nur fir winkelintegrierte
Spektren verwendet.

In einer Weiterentwicklung erreichten Eastman et. a. [2] durch die Verwendung eines
ellipsoidférmigen Tiefpasses die rdumliche Trennung von Proben- und Blendenfokus.
Dieser as Ellipsoidspiegel-Analysator (ESA) bezeichnete Anaysator erlaubt die
Messung der winkelabhangigen Intensitétsverteilung 1(Q, f)|ekin=cons. &l konstanter
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kinetischer Energie Exn. Durch einfache Variation von Spannungen kann die
kinetische Energie variiert werden. Damit kann die dreidimensionale Vertellung
1(q, T, Exin) direkt und effizient experimentell bestimmt werden. Der ESA hat durch
seinen grof3en Akzeptanzwinkel nach Formel (1) eine rund 500-fach hohere Effizienz
als ein konventionelles Spektrometer.

Eine Variante des Analysators wurde von Daimon gebaut [14,15]. Durch geeignete
Wahl der Radien des Tiefpasses aus sphéarischem Netz und Spiegel erreicht Daimon
ebenfalls eine Trennung von Proben- und Blendenfokus. Eine zufriedenstellende
Energieaufldsung ist aber nur durch einen aufwendigen Aufbau zu erreichen, bei dem
der sphérische Spiegel durch eine Vielzahl rotationssymmetrischer Ringe ersetzt wird,
die auf unterschiedliche Potentiale gesetzt werden missen.
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2 Grundlagen der Elektronenspektroskopie

Zur Einfuhrung wichtiger Begriffe wird im folgenden die Ausbildung von Band-
strukturen am Beispiel der Tight-Binding Methode dargestellt. Eine ausfihrliche Be-
schreibung dieser Methode findet sich in [16].

Der Zustand eines Elektrons in einem isolierten Atom ist durch seine Wellen-
funktionen y | ., vollstandig bestimmt, die Losungen der Schrodinger-Gleichung mit
den Energieeigenwerten E, ) sind.

In einem Festkorper mit periodischem Kristallpotential U(F)=U(F + R) werden die
Wellenfunktionen der Elektronen als Superposition ebener Wellen beschrieben. Die
Energiesigenwerte E,(k) werden dann nach Bandindex n und Wellenvektor k
klassifiziert.

Eine Méglichkeit zur Berechnung der Energieeigenwerte En(R) ist die Tight-Binding
Methode. Dabel wird angenommen, dass die Wellenfunktionen f; weitgehend am Ort
des Atoms lokalisiert sind und deshalb durch die atomaren Wellenfunktionen gut
genahert werden kénnen. Die Kopplung der Atome im Festkdrper manifestiert sich im

Uberlapp der Wellenfunktionen benachbarter Atome. Er wird in Stérungsrechnung
berechnet. Die Energieeigenwerte kdnnen dann durch

@  E,(k)=E,-b- g oR)cos(k <R)

berechnet werden. Dabel ist E, der atomare Energieeigenwert,

(3) b=- prou() |1 (n)

ist die Absenkung der Energie durch das Storpotential Potential DU(F), das durch den
Einfluss benachbarter Atome am Ort des Elektrons entsteht. Der Uberlapp von Wellen-
funktionen an benachbarten Atomen f,(f) und f,(F+ R) definiert das Uberlapp-
integral

(4) o(R) =- ¢gir’f [ (HDU(P) ,(F+R).

Im einfachsten Fall erstreckt sich die Summation wie in (2) nur Uber die néchsten
Nachbarn [16]. Fir kleine Wellenvektoren k << p/|R| d.h. groBe Wellenlangen kann
man (2) ndhern:

(5  Ek) @E,-b- ggi fﬁ_fl

Q- o
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Abb. 4: Auf der linken Seite ist die schematische Anordnung der Atome und die
Uberlappung ihrer Orbitale in einem zwei-dimensionalen hexagonalen Gitter

gezeigt. Rechts ist die Bandstruktur E(R) fUr ein solches Gitter in der Tight-
Binding Néherung dargestellt [16].

Far grofRe Wellenlangen *verhalten sich die Elektronen dann wie freie Elektronen mit
einer effektiven Masse m, die gegeben ist durch:

©) (m*)-l _

Ti?
Der periodische Charakter macht sich erst fir Wellenvektoren kxR @L bemerkbar.

Dies kann gut in Abb. 4 anhand der sechszahligen Symmetrie der Bandstruktur fir
grofere Wellenvektoren beobachtet werden.

Bel der Berechnung der Bandstruktur E(R) betrachtet man das reziproke Gitter,
welches durch die Vektoren b, b;, b, aufgespannt wird. Der Zusammenhang zwischen

den Vektoren &,3,,a, des direkten Gitters und den Vektoren des reziproken Gitters ist
durch folgende Formel gegeben (siehe z.B. [17]):

M b =R B (i 1) zyklisch.
8, @, &)

Esqilt:
(8 &, =2pd, .
Wegen der Trandationsinvarianz des Festkorpers sind Wellenvektoren mit k und

k¢=k+G, wobel G ein reziproker Gittervektor ist, nicht zu unterscheiden. Deshalb

reicht es aus, die durch geeignete Wahl von G reduzierten, d.h. moglichst kleinen k
Werte zu wahlen. Dies definiert die 1.Brillouin-Zone. Fur die Oberfléche ist diese
Konstruktion besonders einfach und fihrt zur Oberfléchen-Brillouin-Zone (OBZ). Die
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Anordnung der Atome an der Oberflache kann allerdings durch eine Rekonstruktion
gegenlber den Positionen des Volumengitters verandert sein und beeinflusst dadurch
die Gestalt der OBZ.

0 ;K

Abb. 5: Die Abbildungen zeigen die schematische Bandstruktur eines Festkorpers im
erweiterten und reduzierten Zonenschema. Letzteres erhdlt man durch

Translation um reziproke Gittervektoren G [16].

Diese Zustande y n(R) mit den Energien En(R) werden unter Berticksichtigung des
Pauli-Prinzips besetzt. Dabei definiert die Energie des hochsten besetzten Zustands die
Fermi-Energie Er. Die Menge der Punkte im reziproken Raum mit En(R):EF nennt
man Fermi-Flache. Sie ist eine Flache im drei-dimensionalen reziproken Raum. Es gibt
verschiedene Moglichkeiten E,(k) zu messen [16]. Im Rahmen dieser Arbeit wurde
dazu ARUPS benutzt.

2.1 Photoelektronenspektroskopie (PES)

Die Photoel ektronenspektroskopie [1] basiert auf dem aul3eren Photoeffekt. Dabei wird
durch die Energie hn eines einfallenden Photons ein Elektron aus einem besetzten
Anfangszustand E; in einen unbesetzten Endzustand E; eines Festkorpers angeregt. Ist
die Energie des Photons ausreichend hoch, kann das angeregte Elektron ins Vakuum
emittiert werden. Das emittierte Elektron wird anschlie3end nach Energie E und
Richtung (g, f) anaysiert (sehe Abb. 1).

Bel der Photoemission muss die Energie- und Impulserhatung erfllt sein. Aus der
Energieerhaltung ergibt sich fir den Endzustand E; direkt:

(9) Ei=E+ hn
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Wenn E; relativ zum Fermi-Niveau Er angegeben wird und F die Austrittsarbeit des
untersuchten Festkorpers angibt, erhélt man die Einstein-Relation:

(10) Ei=Exint F - hn = - Eg

Dabel ist Exi, die kinetische Energie des Elektrons. Eg ist die Bindungsenergie des
Elektrons vor der Anregung, relativ zu E-° 0. Die Photoelektronenspektroskopie
liefert damit Informationen Uber die besetzten Zustdnde unterhalb Er in Form von
Intensitdtsverteilungen der emittierten  Photoelektronen als  Funktion  der
Bindungsenergie, den sogenannten Spektren oder auch EDCs.

Spektrum

Fermikante

Signal des

/ Rumpfzustandes

- Sekundarelektronen

bl
<

Vakuumenergie

Ey
Eg 4 —————— Fermienergie
<+ Valenzbandzustande

Ecp— <«—— Rumpfzustand

Energie der Elektronen

Abb. 6: Zusammenhang zwischen besetzten Zustdnden und Photoel ektronenspektrum.
Im linken Bildteil ist schematisch die Zustandsdichte der Probe gegen die
Energie aufgetragen. Die vertikalen Pfeile illustrieren die Emission eines
Elektrons aus einem Rumpfzustand sowie eines Elektrons aus dem Valenz-
band. Das resultierende Spektrum ist im rechten Teil der Abbildung skizziert.

PES wurde lange Zeit in erster Linie in zwei engen Energiebereichen betrieben. Dies
hatte seine Ursache in den zur Verfligung stehenden intensiven Photonenquellen in
diesen Bereichen. Der erste Bereich wird durch das Licht von Gasentladungslampen
definiert. Hier wird insbesondere die intensive Linienemission des Edelgases Helium
bei 21,2 (He-l-Linie) und 40,8 eV (He-lI-Linie) genutzt. PES-Messungen in diesem
Energiebereich werden haufig auch as Ultraviolett-Photoel ektronenspektroskopie,
kurz UPS, bezeichnet. Wesentlich hohere Anregungsenergien werden mit Rontgen-
rohren erreicht. Hier haben sich die Ky-Rontgenemissionslinien von Al (1486,6 eV)
und Mg (1253,6 eV) a's besonders geeignet erwiesen. Mit diesen Energien ist auch die
Untersuchung von Elektronen aus den Rumpfniveaus eines Festkorpers moglich. Die
Energie der anregenden Strahlung fuhrte zur Verwendung des Begriffes XPS (engl.:
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X-Ray Photoelectron Spectroscopy). Daneben findet auch die Bezeichnung ESCA
(engl.: Electron Spectroscopy for Chemical Analysis) Verwendung.

Die klare Unterscheidung von UPS und XPS infolge einer grof3en Licke in der
Anregungsenergie wird mittlerweile durch die Verfugbarkeit von Synchrotron-
strahlungsquellen aufgeweicht. Mit Synchrotronquellen ist es méglich, Photonen mit
hoher Intensitét in einem sehr breiten Energiebereich von weicher ultravioletter bis
harter Rontgenstrahlung zur Verfiigung zu stellen.

2.2 Winkelaufgeloste Photoelektronenspektroskopie

Um die Dispersionsrelation E(k ) bestimmen zu kdnnen, muss nicht nur die Energie
sondern auch der Impuls der photoemittierten Elektronen in Bezug zu den kristallo-
graphischen Richtungen gemessen werden. Daher werden bei ARUPS neben der
Energie auch die Komponenten des Elektronenimpulses nach dem Austritt aus dem
Kristall gemessen.

Zur Interpretation der mit dieser Methode erhaltenen Spektren hat sich das Drei-
Stufen-Modell von Berglund und Spicer [18] als besonders geeignet erwiesen. In
diesem Modell werden die Photonenabsorption im Festkorper, der Elektronentransport
zur Oberflache und der Austritt aus dem Festkorper ins Vakuum in getrennte Schritte
separiert.

Der erste Schritt ist die Anregung eines Elektrons aus einem besetzten Grundzustand
i) in einen unbesetzten Zustand |f). Im Prinzip mussen |i) und |f) dabei Viel-
Tellchen-Wellenfunktionen des N- bzw. N-1 Elektronensystems sein. Unter der verein-
fachenden Annahme unbeeinflusst zurtckbleibender N-1 Elektronen in der
sogenannten ,, Sudden Approximation® kann aber mit Ein-Teilchen-Wellenfunktionen
gerechnet werden. Die Wechsadwirkung eines monochromatischen elektro-

magnetischen Feldes mit dem Vektorpotential A auf das Elektron mit dem Impuls p
wird dabei durch einen Hamilton-Operator der Form

2

(1) Al = (P& +Ap)+—— AP

2mc 2mc

2

ausgedriickt. Wenn nur Ein-Photonenprozesse von Bedeutung sind, ist es ausreichend,

im Wechselwirkungs-Hamilton-Operator nur lineare Terme des V ektorpotentials A zu
beriicksichtigen. Die Ubergangswahrscheinlichkeit Wi zwischen den Wellen-

funktionen |i) und |f) des gleichen Hamilton-Operators H, unter dem Einfluss einer

kleinen Storung I:|WW ist nach Fermis Goldener Regel dem Quadrat des Matrix-
elementes, welches den Anregungsprozess beschreibt, proportional:

(12 W, u ‘<f|l:lww|i>|2d(Ef _E, - 7w).

Die Deltafunktion sorgt fur die Energieerhaltung. Das Matrixelement enthélt die
I mpulserhaltung bei der Absorption und es gilt
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(13)  k; =k, +G+q,
mit g=2p/l as Impuls des Photons. Dabel kann der Impuls enes nieder-

energetischen Photons gegeniiber dem Elektronenimpuls vernachlassigt werden. Das
bedeutet, dass die simultane Energie- und Impulserhaltung durch die Aufnahme eines
Impulses durch den Festkorper in Hohe eines reziproken Gittervektors erfiillt werden
kann (siehe Abb. 7). Der Ubergang vom Anfangszustand E; in den Endzustand E; bei
der Photoemission eines Valenzelektrons ist im reduzierten Zonenschema also ein
vertikaler Ubergang.

.

.2 1
an
o)
=
Q
5 h
v
hy E
=
L
\ : /
L A
Wellenvektor k )
Reduziertes
Erweitertes Zonenschema Zonenschema

Abb. 7: Skizze der Photoemission in einer Bandstruktur eines fast freien Elektrons, die

den Impulsiibertrag G im erweiterten Zonenschema zeigt. Dieser Ubergang
kann im reduzierten Zonenschema als vertikal oder direkt betrachtet werden
[19].

In einem zweiten Schritt wird der Transport des angeregten Elektrons zur Oberflache
betrachtet. Die Energie des Elektrons kann dabei durch inelastische Stossprozesse mit
Phononen und Elektronen herabgesetzt werden. Der Beitrag solcher Elektronen zur
spektralen Intensitétsverteilung der Photoelektronen wird in der Literatur als Sekundér-
elektronenverteilung bezeichnet. Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Elektron ohne
inelastische Streuung zur Oberflache gelangt, ist durch die mittlere freile Weglange
festgelegt. Die dadurch bestimmte Elektronenaustrittstiefe kann fur die meisten Mate-
rialien durch eine universelle Kurve beschrieben werden [20]. Fir niederenergetische
Elektronen (ca. 10 bis 40 eV ) betragt die mittlere Austrittstiefe weniger als 10 A. Dies
ist die Ursache fir die hohe Oberflachensensitivitét bel UPS.

Der letzte Schritt des Drei-Stufen-Modells umfasst den Austritt des Elektrons aus dem
Festkorper. Aufgrund der Periodizitét des Kristalls entlang der Oberflache bleibt nur
die Parallelkomponente des Wellenvektors k; erhalten. Die fehlende Translations-
invarianz senkrecht zur Oberflache und die Uberwindung der Austrittsarbeit F fiihrt zu
einer Anderung der Impulskomponente (k. ) senkrecht zur Oberflache des Kristalls

[1].
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Der Wert der Impulskomponente parallel zur Oberflache k, kann mit (10) direkt zu

(14 K, =\/2;2‘e (E, +hn- F)>dng

bestimmt werden.

Fur Zustdnde in Schichtsystemen und fur Oberflachenzustdnde hangt die Bindungs-
energie nur sehr schwach von k., ab, da die Zustande innerhalb der Ebenen bzw. der

Oberflache lokalisiert sind. Daher ist die Interpretation der Spektren von Oberflachen
und zweidimensional periodischen Systemen relativ einfach.

Mit (14) kann der mit ARUPS untersuchte Bereich der Oberflachen-Brillouin-Zone
direkt angegeben werden. Dieser Bereich vergrofRert sich fur die Untersuchung von
Zusténden mit niedrigerer Bindungsenergie Eg und héheren Photonenenergien.

Abb. 8 zeigt, basierend auf dem maximal detektierbaren Winkel Qmax=43°, bis zu
welchem maximalen Wellenvektor k; mit dem ESA Spektren aufgenommen werden
konnen. Die Kurven sind fir die beiden meistverwendeten Photonenenergien der Gas-
entladungslampe aufgetragen. Zusétzlich sind die Grenzen der OBZ fir eine im
Rahmen der Arbeit untersuchte Probe (Si(111):As-1" 1) angegeben.

02 ——E

c  Si(111):As-1x1

15|
20

25
30

Z|
~|

Bindungsenergie [eV]

hn=21,2 eV (He-l)
......... hn=40,8 eV (He-Il)

35F

0.0 0.5 1.0 15 2.0
Wellenvektor k, A

Abb. 8: Abhéngigkeit des auf dem Schirm abgebildeten Teils des reziproken Raumes
von der Anregungsenergie hn und der Bindungsenergie Eg. Die senkrechten
Linien bei k=0,95 A" und kj=1,09 A™* markieren den Abstand des M - bzw.
K -Punktes vom G-Punkt der OBZ von Si(111):As-1" 1.

Der ESA ist in der Lage, Isoenergie-Flachen der E(R) Beziehung zu messen. Anhand
der Tight-Binding Rechnung (oder anderer Methoden zur Berechnung von Band-
strukturen) kann dann die fir unterschiedliche Bindungsenergien zu erwartende
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Struktur der 1soenergie-Schnitte betrachtet werden. Fir Schnitte bei Bindungsenergien
Eg, die in der Nahe des Bandminimums aus Abb. 4 liegen, erwartet man kreisformige
Schnitte. Die entsprechenden Wellenvektoren sind klein, die Wellenlénge ist damit
grof3 und wird vom periodischen Kristall kaum beeinflusst. Fur kleinere Bindungs-
energien Eg und damit grofiere Wellenléngen hétten die Schnitte im Falle von Abb. 4
eine sechszéhlige Symmetrie, die der Symmetrie der Oberflache entspricht.

J \

bk
)P

k. [1,0]

X

k, [0,1]

Abb. 9: Iso-Energieschnitte durch die in Abb. 4 gezeigte Bandstruktur in Tight-
Binding Naherung fur verschiedene Bindungsenergien. Fir Bindungsenergien
in der Nahe des Bandminimums erha@lt man kreisformige Schnitte, fir héhere
Bindungsenergien findet sich die sechszéhlige Symmetrie der Oberflache in
den Schnitten wieder.

Ein erfolgreiches Konzept zur Bestimmung der Volumenbandstruktur ist die
Annahme, dass die Endzusténde denen eines freien Elektrons dhneln. Die Recht-
fertigung hierfir ist, dass fur zunehmende Energien der Einfluss des periodischen
Kristallpotentials abnimmt. Damit sollten bei zunehmender Energie auch die Béander
einen zunehmend freien Elektronenverlauf haben. Nach der Festlegung dieser Bander
kann dann auf die Lage der Bander der Anfangszustande geschlossen werden.

Eine Methode zur Bestimmung der Volumenbandstruktur, die ohne die Annahme der
freien elektronenartigen Endzustdnde auskommt, ist die Triangulationsmethode [19].
Dabei wird ein Ubergang auf zwei unterschiedlichen Oberflachen des gleichen
Kristalls identifiziert. Die Winkelverteilung der Photoelektronen wird dafir in
derselben dreidimensionalen Ebene auf zwel verschiedenen Oberflachen untersucht.
Wenn der Ubergang auf beiden Oberflachen identifiziert werden kann, ergibt sich aus
den zwei damit zu bestimmenden k, -Werten relativ zu den beiden Oberflachen

eindeutig der k. -Wert des Zustandes.
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2.3 Elektronenbeugung (LEED)

Die im folgenden beschriebenen Techniken der Beugung niederenergetischer
Elektronen (engl.: Low Energy Electron Diffraction, LEED), der Auger-Elektronen-
spektroskopie (AES) und der Elektronenverlustspektroskopie (EELS) bieten weitere
Maoglichkeiten, detaillierte Informationen Gber die Oberfléche zu gewinnen. Da die
Techniken im folgenden aber in erster Linie qualitativ im Rahmen der Proben-
préparation verwendet werden, wird ihre Funktionsweise nur kurz beschrieben. Eine
gute Einfuhrung in die Techniken findet sich z.B. in [20].

Freie Elektronen konnen aufgrund ihres Wellencharakters an kristallinen Oberflachen
gebeugt werden. Fir niedrige kinetische Energien betragt ihre de Broglie-Wellenlange

(I =h/+2mE) wenige Angstrom und ist damit in der GrofRenordnung der Gitter-
periodizitét. Aus diesem Grunde werden die Elektronen an der Kristalloberflache mit
relativ grofRen und damit leicht zu messenden Winkeln gebeugt. Die erste LEED-
Messung von Davisson and Germer [21] im Jahre 1927 war gleichzeitig auch der erste
experimentelle Nachweis der Wellennatur des Elektrons. Heute ist LEED eine der am
haufigsten angewendeten Techniken zur geometrischen Oberfl&chenorientierung.

In einem typischen LEED-Experiment werden monoenergetische Elektronen im
Energiebereich von 20 bis 500 eV senkrecht auf die Probe eingestrahlt. Die von der
Probe gestreuten und gebeugten Elektronen werden im allgemeinen mit einem
Gegenfeldanalysator (eng.: Retarding Field Analyser, RFA) untersucht. Dieser besteht
in der Regel aus ener fluoreszierenden Halbkugel mit drei hemisphérischen
konzentrischen Gittern davor. Die Gitter werden dazu verwendet, die inelastisch
gestreuten Elektronen zu diskriminieren und die elektrischen Felder des RFA nach
aullen abzuschirmen. Die elastisch gestreuten Elektronen konnen die Gitter des
Gegenfeldanalysators  Uberwinden und werden auf den hemisphérischen
fluoreszierenden Schirm beschleunigt. Auf diesem Schirm kann ein Beugungsmuster
beobachtet werden, das fur Normaleinfall der Primérelektronen ein Bild des reziproken
Gitters liefert. Damit kann insbesondere die Symmetrie und Ausrichtung der Ober-
flache untersucht werden.

Wir verwenden LEED in seiner einfachsten Form als ein Diagnoseverfahren, bel dem
die Symmetrie des LEED-Musters, der Reflexdurchmesser und die Intensitdten der
Reflexe im Vergleich zum Hintergrund gute Indikatoren fur die Symmetrie der
Oberflachenstruktur, die Kristallorientierung und die Gite der Praparation sind.

Durch eine genaue Analyse der Reflexintensitdt in Abhangigkeit von der Primér-
elektronenenergie (I-V-LEED) und den Vergleich mit einer entsprechenden
Berechnung unter Annahme einer Oberflachenstruktur kann LEED auch als Methode
zur Strukturbestimmung der Oberfléche genutzt werden [20].

2.4 Auger-Elektronenspektroskopie (AES)

Die Auger-Elektronenspektroskopie ist ein wichtiges Verfahren der quantitativen
Oberflachenanalytik. Durch Einstrahlung hochenergetischer Elektronen werden Ldcher
in den Rumpfniveaus der Atome erzeugt. Diese werden anschlief3end durch Elektronen
hoherer Schalen wieder aufgefillt. Die dabei frei werdende Energie kann entweder
durch Emission eines Photons (Rontgen-Emission) oder in einem strahlungsiosen
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Ubergang durch Anregung eines dritten Elektrons (Auger-Elektron) abgegeben
werden. Die auf das Elektron Ubertragene Energie ist von der Differenz der beteiligten
Energieniveaus der Elektronen abhangig. Da diese Niveaus elementspezifisch sind,
kann durch Messung der Energie der emittierten Elektronen die chemische Zusammen-
setzung der Oberfléche untersucht werden. Die Ausbeute an Auger-Elektronen ist bel
Elementen mit niedrigen Ordnungszahlen besonders hoch. Bel Elementen mit hoherer
Ordnungszahl (Z 3 32) ist die Rontgenemission dominant. Die Energien der Auger-
Ubergange sind in Standardwerken [22] tabelliert.

M{i

» ﬁ o
L 2 2p1/2

K — ¢ e 1s

Abb. 10: Schematische Darstellung eines Auger-Prozesses.

Das Auger-Signal ist im allgemeinen gegentiber dem Hintergrundsignal der inelastisch
gestreuten Primérelektronen von geringer Intensitdt. Daher wird zur Identifizierung der
Auger-Linien meist die Ableitung des Signals verwendet.

2.5 Elektronenverlustspektroskopie (EELS)

Bel der Elektronenverlustspektroskopie (engl.: Electron Energy Loss Spectroscopy,
EELS) wird die inelastische Elektronenstreuung genutzt, um Informationen Uber
Anregungen von Oberflachen oder dinnen Schichten zu erhalten. Dazu wird ein
monoenergetischer Elektronenstrahl auf eine Probe gerichtet und die inelastisch
gestreuten Elektronen energetisch aufgel 6st nachgewiesen.

Je nach Grolde der auftretenden Energieverluste werden zwel qualitativ unterschied-
liche Gebiete untersucht. Fir Energienverluste unter 1 eV werden hauptsachlich
vibronische, fir Energieverluste Gber 1 eV in erster Linie elektronische Zustande
untersucht. Mit dem ESA ist es moglich, Energieverluste oberhalb von 1 €V zu
messen.

Die auftretenden Spektren zeigen sowohl Oberflachen- as auch Volumeneffekte.
Hervorgerufen wird dies durch die Elektronen-Primérenergien oberhalb 100 eV, wie
sie bel der Untersuchung elektronischer Anregungen ublich sind. Bei diesen Energien
ist die mittlere freile Weglange der Elektronen so grof3, dass sie viele Atomlagen tief in
die Probe eindringen.

Die typischen Strukturen fir Energieverluste zwischen 1 und 100 eV stammen von
Elektron-Plasmon-Anregungen  (Volumen- und  Oberfléachenplasmonen)  und
elektronischen Interbandiibergdngen. Da das Elektronenplasma an der Oberfléche
aufgrund der geringeren Anzahl der Bindungspartner leichter angeregt werden kann,
ist die Energie der Oberflachenplasmonen geringer als die der Volumenplasmonen.
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3 Aufbau und Funktion des Ellipsoidspiegel-Analysators

Das Kernstiick der fur die Messungen in der vorliegenden Arbeit verwendeten Mess-
anordnung ist der Ellipsoidspiegel-Analysator. Im Rahmen der Arbeit wurde die
Elektronenoptik optimiert, der Analysator gebaut und in eine speziell in den Ab-
messungen darauf abgestimmte Vakuumkammer integriert. Anschlief3end wurde der
Analysator in Betrieb genommen. Zur Messung und Auswertung wurden spezielle
Software-Programme entwickelt. AbschliefRend konnten Messungen an Proben durch-
gefuhrt werden, die Gegenstand der aktuellen Forschung sind.

3.1 Funktionsprinzip

Wesentliches Element des Ellipsoidspiegel-Analysators ist, wie die Namensgebung
bereits impliziert, ein Bauteil, das die Funktionalitdt eines optischen ellipsoiden Spie-
gels fur Elektronen haben soll. Der elektrostatische Spiegel hat analog zum optischen
Spiegel zwei Brennpunkte. In einem der beiden Brennpunkte (f;) befindet sich die
Probe (siehe Abb. 11, links).

Ellipsoid- —M
spiegel

2D-
Detektor

Abb. 11: Die Skizze zeigt das Funktionsprinzip des Ellipsoidspiegel-Analysators. Die
wichtigsten Elemente sind die Vorretardierungsstufe, der ellipsoide Tiefpass-
spiegel, die Apertur, der Hochpassfilter und der Detektor. Das Licht gelangt
in der horizontalen Ebene (unter 56° zur Probennormalen) in den Analysator.
Auf der rechten Seite ist ein Photographie des Analysators (ohne die aul3ere
Abschirmung) zu sehen.

Elektronen, die in den Halbraum Uber der Probe emittiert werden, durchlaufen zu-
néchst eine Vorretardierungsstufe (G;, Gy) zur Einstellung eines geeigneten Energie-
fensters. Nach Zurticklegen eines feldfreien Raumes zwischen G, und G3 werden die
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Elektronen in einem zwischen dem elliptischen Netz (Gs) und dem elliptischen Spiegel
(M) anliegenden Verzogerungsfeld abgebremst. Elektronen zu hoher kinetischer
Energie Uberwinden das Gegenfeld und werden vom Spiegel absorbiert. Elektronen
niedriger Energie werden am elektrostatischen Spiegel reflektiert und in den zweiten
Brennpunkt (f2) abgebildet. Der elliptische Spiegel erfullt damit die Funktionalitét
eines Tiefpasses. Der Weg zwischen Gz und f, wird wiederum als feldfreie Driftstrecke
zuriickgelegt. An diesem Fokus (f2) befindet sich eine Aperturblende. Diese eliminiert
Sekundéarelektronen und verbessert damit das Signal/Rausch-Verhdtnis. Elektronen,
die durch die Apertur gelangen, passieren anschlieffend eine LEED-ahnliche
sphérische Hochpassanordnung (G, Gs, Gs). Das Gitter Gs liegt auf einem negativen
Potential, wahrend die geerdeten Gitter G4 und Gg fur einen Feldabschluss sorgen. Das
so erzeugte Gegenfeld kann nur von Elektronen mit hoher kinetischer Energie tber-
wunden werden. Durch geeignete Kombination der Potentiale des Spiegels (M) und
des Hochpassgitters (Gs) kann man einen Bandpass einstellen, der nur Elektronen
eines Energieintervalls DE durchlasst. Elektronen, die den Bandpass passieren, werden
nach einer Verstérkung auf einem zweidimensionalen Detektor abgebildet. Die Orts-
verteilung der Elektronen auf dem positionsempfindlichen Detektor enthdlt die
Winkelinformation der die Probe verlassenden Elektronen.

Nach diesem Uberblick tber die Funktionsweise des Analysators wird im folgenden
vertiefend auf die einzelnen Elemente des Analysators eingegangen. Dabei kommit
dem genauen Verstdndnis der einzelnen Elemente wesentliche Bedeutung zu. Die
einzelnen Elemente werden in der logischen Rethenfolge von der Emission der Elek-
tronen bis zu ihrer Detektion besprochen.

3.1.1 Anregungsquellen

Als Laborquelle fur Photoelektronenspektroskopie stand eine kommerzielle
Gasentladungslampe zur Verfigung [23]. Diese Gasentladungslampe kann mit unter-
schiedlichen Gasen betrieben werden. Im Rahmen der Arbeit wurden die Hel und
He-1l Linien bei 21,22 eV und 40,81 eV verwendet. Das Intensitétsverhaltnis dieser
beiden Linien ist vom Heliumdruck in der Entladungskammer abhangig. Bel der
Durchfiihrung der Messungen wurde in erster Linie das Licht der He-1-Resonanzlinie
verwendet, bei dem die Lampe ihre maximale Intensitét erreicht.

Das Licht gelangt durch eine dinne Kapillare vom Entladungsraum in die UHV-
Kammer. Da es keine fir Photonenenergien oberhalb etwa 10 eV durchldssigen
Fenster gibt, wird das Helium zwischen dem Endladungsraum der UV-Anregungs-
quelle und der Analysekammer differentiell abgepumpt (siehe Kap. 3.4.3 welter
unten).

Der Durchmesser der Kapillare bestimmt die nutzbare Intensitdt der Lampe und
insbesondere den Durchmesser der anregenden Strahlung auf der Probe. Fiur die ver-
wendeten Kapillare (A£=1,7 mm) und den Abstand zur Probe (d » 125 mm) gibt der
Hersteller einen Durchmesser des Lichtstrahls von etwa 4 mm an [23]. Der Lichtstrahl
falt in der horizontalen Ebene des Probenfokus f1 unter einem Winkel von 56° zur
Probennormale ein. Der tatsachliche Durchmesser der Quellgréfie wurde experimentel |
(horizontal und vertikal) zu rund 3 mm Durchmesser bestimmt, indem eine Probe in
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den Strahl verschoben und der Photostrom in Abhangigkeit von der Probenposition
gemessen wurde.

Fur Anregung mit Elektronen wurden zwei unterschiedliche Elektronenkanonen ver-
wendet. Die wurspringlich fir inverse Photoemissionsmessungen verwendete
Elektronenkanone im Erdman-Zipf-Design [24,25] ermoglicht hohe Elektronenstrome
bei niedrigen Energien. Die maximalen Elektronenenergien liegen bel etwa 470 eV.

Fur Anregung mit hoheren Elektronenenergien (z.B. fur AES-Messungen) wurde eine
kommerzielle Elektronenkanone der Fa. Leybold eingebaut. Diese ermdglicht
Anregungsenergien bis zu 3 keV.

3.1.2 Vorretardierungsstufe

Die Probe im oberen Fokus (f1) des elliptischen Spiegels und die sphérischen Netze G;
und G, die ihren Mittelpunkt in diesem Fokus haben, bilden gemeinsam die
Vorretardierungsstufe. Ihr Zweck besteht darin, fir Spektren die Energie der von der
Probe emittierten Elektronen in das Energiefenster des folgenden Bandpasses zu ver-
schieben, der nominell nur Elektronen einer festgelegten Energie Epss + Y2 DE
passieren lasst. Dies ermoglicht es, ale Elektronen mit gleicher Transmissions-
wahrscheinlichkeit zu detektieren. Der Weg von der Probe bis zum Netz G; wird daflr
feldfrel zuriickgelegt. Dafur werden Probe und G; bis auf Austrittsarbeitsunterschiede
auf gleiche Potentiale gelegt. In Abhéngigkeit des Potentialunterschiedes zwischen
dem Netz G;, das auf dem Potential U; liegt und dem geerdeten Gitter G, werden die
aus dem Fokus kommenden Elektronen im radialsymmetrischen Feld ohne Richtungs-
anderung beschleunigt. Bel endlicher Quellgrofie wirkt die Vorretardierungsstufe bel
Beschleunigung der Elektronen fokussierend bzw. defokussierend bei einer Verzoge-
rung. Fir einen Emissionsbereich mit Radius rs ist die scheinbare Quellgrofie der
Emissionsquelle ry nach der Vorretardierungsstufe gegeben durch [26]:
E .

15 r,=rg|=—, mit r,,rg <<r.,f1,.

EPass
Dabel sind r; und r, die Radien der beiden spharischen Netze. In den Labor-
experimenten haben die relevanten Photoelektronen kinetische Energien von
~10-19 eV (He-l-Linie) bzw. ~25-40 eV (He-ll-Linie). Der fokussierende Einfluss
macht sich in diesem Energiebereich nur schwach bemerkbar (rv/rs » 0,3 bis 1,5).

Der Einfluss der Vorretardierung auf die Abbildungseigenschaften des Analysators
wurde bereitsin [27] ausfuhrlich durch Simulationen untersucht.

3.1.3 Elektrostatischer Ellipsoid

Nach dem Durchlaufen der Vorretardierung driften die Elektronen feldfrel zum
elektrostatischen Spiegel. Dieser besteht aus dem ellipsoiden Hohlspiegel (M) und
dem davor liegenden Ellipsoidnetz G3, das geerdet ist und fur den Feldabschluss sorgt.

Analog zum optischen Ellipsoid hat auch der elektrostatische Ellipsoid fokussierende
Eigenschaften. Den optischen Brennpunkten entsprechend existieren Fokuspunkte fir
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die Elektronen. Im Gegensatz zur Optik werden die Elektronen nicht instantan an der
Grenzfléache, sondern graduell im Bereich zwischen dem Gitter Gs und dem Spiegel M
abgelenkt. Dieser Bereich hat eine Dicke von D~ 10 mm. Die Asymptoten des ein-
und ausfallenden Astes der Bahn eines Elektrons der Energie E haben einen Schnitt-
punkt in einer virtuellen, nahezu ellipsoiden Spiegelflache My(E) (siehe Abb. 12). Der
Fokus fir diese Elektronen entspricht in etwa den optischen Brennpunkten dieses
Ellipsoiden. Bilden a und b die kleine und grof3e Halbachse eines Ellipsoids, dann gilt
flr den Abstand des optischen Brennpunkts vom Ursprung:

(16)  f,, =xvb*-a*.
Dagegen ergibt sich durch eine Abschétzung fir den Elektronenfokus:
(17)  fg = (1+b/D).

Neben den Abbildungseigenschaften ist auch die Reflexionsfunktion des Spiegels von
Bedeutung. Sie definiert den Tiefpass des Analysators. Zur Uberwindung des Feldes
zwischen Gitter Gz und dem Spiegel M trégt nur der gegen das elektrische Feld ge-
richtete Anteil des Impulses des Elektrons bei. Unter Beriicksichtigung des Einfalls-
winkels h der Elektronen relativ zum elektrischen Feld, der Uber den Spiegel variiert,
ergibt sich ndherungsweise [2]:

eU, .
cos’ h

(18) Egy =

Formel (18) drickt fur einen gegebenen Einfallswinkel h der Elektronen auf den Spie-
gel die Energie aus, die ein Elektron maximal haben darf, um noch reflektiert zu wer-
den. Die Einfallswinkel h liegen fur die gewahlte Geometrie bel maximal hpma = 14,5°
und minimal hmin=9,7°. Die hdchste kinetische Energie, fur die noch eine Reflexion
erfolgt, betragt nach Formel (18) in den beiden Grenzfdlen Erig(hma) = 1,067 *eU ,

und Erief(hmin) = 1,030>eU,, . Elektronen mit hoherer Energie as Erig prallen gegen
den Spiegel und werden absorbiert.

Die relative Energieaufl6sung, die als Verhdltnis der Pass-Energie Ep und der Energie-
auflésung DE definiert ist, wird durch die Variation der Pass-Energie des Tiefpasses
Erie Nach (18) auf 3,7 % begrenzt. Aus diesem Grund wurde der Spiegel horizontal in
funf Teile segmentiert. Durch unterschiedliche Spannungen an den Segmenten kann
die Variation der Abschneideenergie nach Formel (18) auf etwa 1 % begrenzt werden.
Die Segmentierung birgt allerdings den Nachteil, dass die stufenférmigen Potential-
Ubergéange in der Nahe der Segmentierungsstellen zu streifenformigen Fehlern in den
gemessenen Winkelverteilungsmustern fuhren.

Tatsachlich ist die Reflexionsfunktion R(E) des Spiegels, die den Anteil der bel der
Energie E reflektierten Elektronen beschreibt, einer Stufenfunktion hnlicher, als dies
nach der Naherung (18) zu erwarten ware. Die Reflexionseigenschaften des Tiefpasses
werden zu einem spéteren Zeitpunkt anhand einer Simulationsrechnung und im Ex-
periment naher untersucht.
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realer Spiegel

Abb. 12: Schematische Darstellung der Reflexion an der elektrostatischen Ellipse.
Elektronenbahnen bei verschiedenen kinetischen Energien (Ej» Erig und
E, << Ej) ; fUr E << eUy liegen die Fokuspunkte naher beieinander.

3.1.4 Apertur

Die Elektronen, die vom Ellipsoidspiegel abgebildet werden, kdnnen den zweiten
Fokuspunkt durch eine Apertur passieren. Sie erflllt den Zweck, nur die Elektronen
durchzulassen, die der Abbildungsbedingung gentigen, also aus dem oberen Fokus f;
emittiert wurden.

Fir einen endlichen Quelldurchmesser kann durch die Wahl eines kleinen Blenden-
radius ra die Winkelauflosung des Analysators verbessert werden. Betrachtet man nur
die Apertur und den folgenden Hochpass unter Vernachlassigung der Vorretardierung,
ist die Winkelaufl6sung gegeben durch

(19 DOf @~ .
r5

Dabel ist s der Radius des mittleren Gitters des Hochpassfilter Gs. Ein weiterer Zweck
der Apertur ist die Unterdriickung der Sekundérelektronen, die durch Elektronen mit
Exin. > Erigr. Weitgehend isotrop vom Spiegel emittiert und so von der Blende aus-
gefiltert werden.

3.1.5 Hochpass-Einheit

Die folgende Hochpass-Einheit setzt sich aus drei spharischen Gittern (Ga, Gs, Gg)
zusammen. Thr gemeinsamer Mittelpunkt ist der zweite Fokuspunkt f,, an dem auch
die Aperturdffnung liegt. Die beiden &uf3eren Netze G4 und Gg sind geerdet. Gs wird
auf ein Potential Us in der Grélenordnung des Spiegelpotentials Uy - DE gesetzt.
Dadurch wird zwischen den Netzen G4 und Gs ein radialsymmetrisches Gegenfeld
erzeugt. Der Raum auf3erhalb der Hochpass-Einheit bleibt dabei feldfrel.
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Aus dem Fokus f, kommende Elektronen hoherer kinetischer Energie als eUs konnen
das Gegenpotential zwischen G4 und Gs Uberwinden. Die Gitter erflllen daher eine
Hochpassfunktion.

Der Radius der Netze zueinander ist so gewdhlt, dass die Feldstarke senkrecht zur
Oberfléche von Gs gleich ist. Dadurch sollen Felddurchgriffe an Gitter Gs und daraus
resultierende V erzerrungen vermieden werden:

_ 2T

20 r )
@) =00

Da die Blende einen endlichen Durchmesser hat, konnen Elektronen auch unter
anderen Winkeln als parallel zu den Feldlinien des Hochpasses eintreten. Wie beim
Tiefpass fuhrt dies dazu, dass nur ein Teil der kinetischen Energie fur die Uber-
windung der Potentialbarriere genutzt wird.

Fur ein Elektron, das die Blende mit Radius ra am Rand passiert, gilt:

-1

(1)  E,u :eU5><(1- (rA/rS)Z) .

Fur die verwendeten Blenden (ra < 1 mm) liegt der Einfluss auf die Energieauflsung
des Bandpasses im Promillebereich und kann daher vernachl&ssigt werden.

3.1.6 Bandpass

Durch Anlegen geeigneter Spannungen an die Kombination aus elektrostatischem
Spiegel (Tiefpass) und sphéarischem Hochpass wird erreicht, dass nur Elektronen eines
kleinen Energieintervalls den dadurch definierten Bandpass passieren kénnen. Fir den
ESA wird im folgenden die Pass-Energie Ep als die kinetische Energie definiert, mit
der ein Elektron den Bandpass auf jedem beliebigen Weg durchlaufen kann. Mit den
Formeln (18) und (21) kann die Energieauflésung und die Pass-Energie des Band-
passes abgeschétzt werden. Die so ermittelte (gendherte) Energieauflosung wird im
folgenden auch als nomineller Bandpass des Analysators bezeichnet. In Abb. 13 ist das
Verhaten des Bandpasses fur zwel unterschiedliche Kombinationen von Spiegel- und
Hochpass-Spannungen schematisch dargestellt. Auf der linken Seite der Abb. 13 sind
die Spannungen so gewahlt, dass Elektronen nur fir exakt eine kinetische Energie den
Bandpass auf jedem beliebigen Weg passieren konnen. Fur einen kleineren Wert des
Bandpasses wird der Akzeptanzbereich des Anaysators verringert. Auf der rechten
Seite der Abb. 13 ist der fir ein Experiment realistische Fall gezeigt, bei dem die Pass-
Energie fur jeden Verlauf der Elektronenbahn durch ein schmales Energieintervall
definiert ist. Die Transmissionsfunktion T(E) ist in Analogie zur Reflexionsfunktion
als der Anteil der vom Hochpass transmittierten Elektronen der Energie E definiert.
Die Energieaufltsung des Analysators ist - wie bereits gezeigt - in erster Linie durch
die Variation des Einfallswinkels h zum Tiefpassfilter begrenzt.
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a) T(E) b) T(E) E,
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Abb. 13: Schematische Darstellung Bandpass &) Pass-Energie Ep fUr minimale
Bandpasseinstellung mit vollem Akzeptanzbereich und b) fir einen endlichen
Pass-Energiebereich; R(E): Reflexionsfunktion des Tiefpasses, T(E):
Transmissionsfunktion des Hochpasses.

3.2 Elektronenoptik

Die kombinierte Wirkung der verschiedenen Elemente des Analysators kann nur durch
eine Simulation ausreichend untersucht werden. Zielsetzung der Simulation war zu-
néchst die Optimierung der Geometrie des Analysators. Nach der Fertigstellung des
Analysators kann die Simulation wertvolle Daten Uber die Abbildungseigenschaften
sowie Anhaltspunkte fir die bel festgelegten Betriebsparametern zu erwartende Win-
kel- und Energieaufldsung liefern. Um dafiir die Vorraussetzungen zu schaffen, wurde
im Rahmen ener Diplomarbeit [27] ein Simulationsprogramm fur Elektronen-
trajektorien geschrieben. Obwohl verschiedene kommerzielle Programme fur diesen
Zweck erhdtlich sind (z.B. SIMION, [28] ), erfullen sie nicht die Anforderung, das
Feld nahe des Ellipsoidspiegels mit hoher Genauigkeit zu modellieren. Dies ist aber
die wichtigste Region des ellipsoiden Tiefpasses. Die detektierten Elektronen passieren
den Spiegel in einem Abstand von weniger as Ds*DE/Epss (Mit Ds~10 mm als
Abstand zwischen Gitter G; und Spiegel M), was bei typischen Betriebparametern
0,1 mm entspricht. Das Programm verwendet zur Simulation der elektrostatischen
Felder des Tiefpasses den analytischen Ausdruck fir das Feld zwischen zwei
konfokalen Ellipsoiden. Fir die Felder der Vorretardierung und des Hochpasses
koénnen die exakten analytischen Ausdriicke verwendet werden, die vom Feld eines
Kugelkondensators bekannt sind.

Die obere Schranke fur die Rechengenauigkeit der Simulation war durch die maxima-
len Fertigungstoleranzen gegeben [27]. Die berechneten Trajektorien kdnnen tber eine
graphische Benutzeroberfléache sowohl dargestellt als auch zur spéteren Verarbeitung
gespeichert werden.
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3.2.1 Prinzip der Flugbahnberechnung

Die Simulation ermdglicht die numerische Bestimmung der Traektorien fur Elek-
tronen der Energie E, die unter den Polar- und Azimutalwinkeln (g, f) die Probe ver-
lassen. Fur konfokale Ellipsoide existiert fur das Feld zwischen Gitter Gz und Spiegel
M ein analytischer Ausdruck. Dabei nutzt man die Kenntnis, dass die Aquipotential-
flachen einer gleichmaldig auf einer Linie vertellten Ladungsmenge Rotations-
paraboloide sind [29]. Wenn die lange Halbachse b des Ellipsoids entlang der y-Achse
orientiert ist und die kurzen Halbachsen a= c¢ sind, liegen die optischen Fokuspunkte
an der Position T =(0,2f,0). Die Position T =(x,y,z) eines Elektrons kann dann in
elliptischen Koordinaten ausgedruickt werden als

(22) r(x,y,z):%(\/x2+(y+f2)+z2 +\/x2+(y- f2)+zz) :

Fur das Potential F (X,y,z) zwischen dem elliptischen Gitter Gz und dem Spiegel M
gilt damit:

@) FO= el mit)=Aln- o)

f

Dabel sind by und bg die langen Halbachsen des Spiegels M und des Netzes Gs. Nun
kann das auf das Elektron einwirkende elektrische Feld berechnet werden. Es gilt

E = - NF . Die x-Komponente ist dann gegeben durch:

(24) E :-L(r)xﬂ—r
X r  x’

mit

(25) E—Aaei+ig k = const.
9 r+f r-fgyu

Fur die drei Komponenten des el ektrischen Feldes ergibt sich damit,

_ k& 1 1 0
(26) Ex—x o
QJX Hy+tf+z2 YXP+(y- 1P+

(5 S] 0

e = KkE 1 1 0
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E :Eée y+f + y-f 9
y 28\/X2+(y+f)2+22 \/X2+(y- f)2+225

Die Trajektorien kénnen nun fir Elektronen mit dem Startpunkt (Xsiart, Ysiart) UNd dem
Anfangsimpuls p=,/2m_E,, (sin g xcosf,cosq,snqg>sinf ) durch schrittweise Inte-

gration der Bewegungsgleichung geldst werden. Dabel ist me die Ruhemasse des
Elektrons. Das Elektron bewegt sich fir einen kurzen Zeitintervall Dt unter Annahme
eines konstanten Feldes zu seiner neuen Position T'. An der neuen Position wird das
elektrische Feld E neu berechnet. Dieses Vorgehen wird wiederholt, bis das Elektron
in den feldfreien Bereich zwischen Tief- und Hochpass eintritt. In dieser Region
bewegt sich das Elektron kréftefrei auf einer Geraden. Im sphérischen Hochpass kann
wie bel der Vorretardierung wiederum der analytische Ausdruck fir das Potential eines
Kugelkondensators verwendet werden.

Das Programm erlaubt es dem Anwender, die Geometrie, wie z.B. die Radien der
Ellipsoide und der sphérischen Gitter, frei zu wahlen. AulRerdem kann die Position von
Probe, Apertur und Detektor angepasst werden. Zur Simulation eines Quellpunktes
endlicher Grof3e ist die Angabe eines Intervalls fir die Emissionspunkte (Xswart, Ystart)
und Richtungen (g, f) vorgesehen. Auch die Potentiale (Uprope, U1, Um, Us) sind Uber
die Benutzeroberflache einstellbar. Die berechneten Traektorien werden auf dem
Bildschirm des Rechners dargestellt und zur weiteren Verarbeitung gespeichert.

3.2.2 Naherung fur nicht konfokale Ellipsoide

Der analytische Ausdruck fir das elektrische Feld im Zwischenraum zweier Ellipsoide
kann nur fir konfokale Geometrien bestimmt werden. Um auch den nicht konfokalen
Fall untersuchen zu kénnen, wurde der folgende Algorithmus verwendet:

Das elektrische Feld nicht-konfokaler Ellipsoide (mit den optischen Fokuspunkten
faiter * fopiegs) Wird aus der gewichteten Addition der Felder Eg,, und Espiegd von

jeweils zwei konfokalen Ellipsoiden mit fgiwer bzw. fshiege gendhert. Wahrend sich das
Elektron im Raum zwischen ellipsoidem Netz G; und Spiegel M befindet, werden
dafr zu jedem Punkt T die nachstgelegenen Punkte auf dem Gitter (Gs) Ty uNd auf

dem Spiegel (M) Tg,e beStimmt. Der Algorithmus zur Losung dieses nicht trivialen

Problems (,, Closest-Point-Algorithmus*) wurde bereits im Rahmen einer Diplomarbeit
prasentiert [27]. Der zum Gitter G3 konfokale Spiegel M(fgiter) Wird so konstruiert,
dass der Punkt T4 auf dem neu konstruierten Spiegel liegt. Dies wird erreicht,

indem der Punkt T, in elliptischen Koordinaten mit f = fgiter ausgedriickt wird. An-

schlielend kann das Feld E,,, des Gitters Gs und des neu konstruierten Spiegels mit

dem bereits bekannten Ausdruck (26) berechnet werden. Analog dazu konstruiert man
anschliefiend ein zum Spiegel M konfokales Gitter, das den Punkt Ty, enthédt. Damit

kann dann auch Eg;4 berechnet werden.
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Die relative Gewichtung des Feldes von Eg,, und Eg,. Wwird durch den momen-
tanen Abstand r des Elektrons an der Position r zu Gitter Gz und Spiegel M festgelegt.

|r' rGitter| +E |r' rSpiegeI|
Siegd T ¢ TOtew o

rGitter + rSpiege| rGitter + Spiegel

(27) E=E
Fir die Simulationen sind nur geringe Exzentrititen der Ellipsoide
((b-a)/(b+a) «1) und kleine Abweichungen von der Konfokalitét (fitwer ~ fspiegel)
von Interesse. In diesem Fall liefert die Formel (27) gute Resultate und ist in der Lage,
die analytischen Resultate fir alle relevanten Grenzfalle zu reproduzieren.

3.2.3 Erkenntnisse aus den Simulationsrechnungen

Mit dem Simulationsprogramm wurden die Fokuspunkte des ellipsoiden Tiefpasses,
der Einfluss der QuellgroRe (Aberrationen) und der Apertur sowie die optimale
Detektorposition bestimmt [27]. Die Zuverlassigkeit des Programms und die numeri-
sche Genauigkeit wurde umfassend Uberprift. Dazu gehorten Simulationen unter Be-
dingungen, fur die analytische Ldsungen bekannt sind oder Berechnungen mit kleinen
Anderungen der Anfangsbedingungen existieren. Wahrend erstere die Gulltigkeit des
Algorithmus testen, kann mit letzteren die Genauigkeit Uberprift werden. Diese ist
besser als 10 nm und damit kleiner als die Fertigungstoleranzen. Zu den wichtigsten
der zur Uberpriifung herangezogenen analytischen File gehdrt die spharische
Symmetrie des Tiefpasses. Damit |&sst sich Uberpriifen, dass fur Radien a=b = c der
optische und elektrostatische Fokus im Ursprung fou = fe. = 0 in einem einzigen Punkt
zusammenfallen. Im Grenzfall niedriger kinetischer Energien des Elektrons kann tber-
praft werden, ob der Elektronenfokus sich dem optischen Fokus annahert
(limgg o) fe =f,y ). Fur die studierten Falle wurde eine lineare Dispersion des

Elektronenfokus fg (E) mit der kinetischen Energie beobachtet. Der optische Brenn-
punkt kann mit den beschriebenen Simulationen innerhalb eines Fehlers von weniger
als 10 nm reproduziert werden.

aaor 91,67 mm, b, = 94,00 mm

20,80 mm
99,30 mm, b, = 102,00 mm
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Abb. 14: Die Auftragung fa. gegen Eun/(eUm) zeigt, dass im Limes niedriger
Elektronenenergien der optische Fall erreicht wird (siehe auch Abb. 12).
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3.2.4 Fokussierung

Abb. 15 zeigt die Fokussierungseigenschaften dreier unterschiedlicher Tiefpass-
geometrien fur Elektronen. Fur ale drei Falle wurde der Startpunkt ysat der Elek-
tronen variiert, und der Durchmesser der Abbildung an der Position der Apertur (-Ystart)
bestimmt. Mit diesem Vorgehen kann der Fokuspunkt fg bestimmt werden, da nach
der Definition aus dem Fokus kommende Elektronen den Durchmesser der Abbildung
an der Apertur minimieren.

2.0

fG>fM f =1, A fG<fM
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Abb. 15: Fokussierende Eigenschaften fur drei ellipsoide Tiefpassfilter mit gleicher
Gittergeometrie (ac = 91,67 mm, bg = 94,00 mm), aber unterschiedlichen
Spiegelhalbachsen (av, bu). Der untere Tell zeigt die Ergebnisse fur Punkt-
quellen, der obere fur Quellen endlicher Grof3e (A= 1 mm). Die Daten in der
Mitte gelten fir ein Gitter und einen Spiegel mit gleichen optischen Fokus-
punkten (konfokal). Die Daten links und rechts davon zeigen den Fall eines
Spiegels M mit kleineren bzw. grofieren Fokusabstdnden as dem des Spie-
gels.

Die Abmessungen des Gitters G; sind in alen Fdlen gleich (ag=91,67 mm,
bc=94,00 mm, fox=20,80 mm), wahrend die Spiegelgeometrien jeweils
unterschiedlich sind. Fur den Datensatz in der Mitte sind Gitter und Spiegel konfokal
(f, =+bs*- a2 =4/b,’- a,” ). FUr den Datensatz links (Abb. 15, Quadrate) ist der

optische Fokusabstand des Spiegels kleiner als der des Gitters. Fir die Daten auf der
rechten Seite (Kreise) ist der optische Fokusabstand des Spiegels grof3er als der des
Gitters. Die Simulation zeigt fur alle drel Geometrien einen gut definierten
Fokuspunkt fg; .

Die drei unteren Kurven (volle Symbole) gelten fir eine punktférmige Quelle. Fir ale
untersuchten Geometrien werden damit Fokusdurchmesser unterhalb 20 pum beob-
achtet, was in der GrofRenordnung der numerischen Genauigkeit liegt. Die numerischen
Werte der Abstande der Elektronenfoki sind ebenfallsin Abb. 15 angegeben. Die drei
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oberen Kurven (offene Symbole) wurden fur einen Quelldurchmesser von 1 mm be-
rechnet. Der 1 mm grof3e Quellspot fuhrt zu einem Fokusdurchmesser von 1,10 mm,
1,17 mm und 1,22 mm fir die verschiedenen Geometrien (von links nach rechts). Der
Fokusdurchmesser fir endliche Quelldurchmesser nimmt mit der Entfernung zum
Fokuspunkt linear zu.

Eine frihere Untersuchung [26] kam zum Schluss, dass eine nicht konfokale
Geometrie von Spiegel und éliptischem Netz die Fokussierung fur eine endliche
Quellgrofie verbessern wirde. Die hier mit der Simulation durchgeftihrten Unter-
suchungen (siehe auch [27]) stitzen diese Behauptung nicht. Abb. 16 zeigt, dass der
Fokusdurchmesser an der Apertur weitgehend linear vom Quelldurchmesser abhéangt.

35
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Abb. 16: Fokusradius an der Apertur in Abhangigkeit des Quellradius auf der Probe
flr die realisierte Analysatorgeometrie des ESA.

Neben der richtigen Positionierung der Probe und der Apertur in den Fokuspunkten ist
auch die richtige Ausrichtung der Probennormalen wichtig. Im vorliegenden Fall
wurde die Verkippung so gewdhlt, dass die entlang der Probennormale emittierten
Elektronen mit Ep den elliptischen Spiegel am Punkt 7 =(- a,,,0,0) passieren. Dazu
sind Probennormale und Ellipsoidspiegel um einen Winkel aprone zueinander verkippt,
fur den gilt:

12,47°.

& f 0
(28) a Probe — arctanga " (aEll a ) =
M M~ Y6/ @

Die Verkippung ist in Abb. 11 zu sehen.
Der sphérische Hochpassfilter wird um einen Winkel apochpass Verkippt, damit die

entlang der Probennormalen emittierten Elektronen die Gitter innerhalb des
Akzeptanzbereichs passieren.

Durch entsprechende Positionierung des 2D-Detektors treffen die senkrecht emittierten
Elektronen im Mittelpunkt des Detektors auf. Eine Verkippung um apegekior= 14,6°
erleichtert die Zuordnung des Auftreffpunktes auf dem Detektor zu den Emissions-
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winkeln g, f von der Probe. Dies wird in Abb. 17 anhand zweier simulierter Ab-
bildungen der Elektronen von der Probe auf den Detektor gezeigt. In beiden Simula-
tionen wurden Elektronen fur jeweils einen festen Polarwinkel g unter Verdnderung
des Azimutalwinkels vom Probenfokus emittiert und ihr Auftreffpunkt auf dem
Detektor berechnet. Dies fuhrt zu weitgehend kreisférmigen Mustern auf dem Schirm.
Die Simulationen wurden in 1° Schritten fur Polarwinkel q £ 43° durchgeftihrt. Der
Detektor ist so positioniert, dass die unter g =f =0° emittierten Elektronen auf die
Mitte des Detektors abgebildet werden. Die durchgezogene Kreislinie stellt den Umriss
des Detektors dar. In der linken Abbildung wurde die Simulation fir einen unverkipp-
ten Detektor durchgefiihrt. Es zeigt sich, dass die Kreise leicht verzerrt sind und auf3er-
dem teilweise oberhalb des Detektors abgebildet werden. Bel einer Verkippung des
Detektors um apeekior = 14,6° sind die Kreise nahezu unverzerrt.

Abb. 17: Form der Winkelverteilungsmuster bei einem nicht gekippten (links) und um
Apetekior = 14,6° gekippten Detektor (rechts).

3.2.5 Entzerrung

In einem weiteren Schritt kann das Simulationsprogramm dazu verwendet werden, die
Abbildungsfunktion des Analysators zu bestimmen. Dabei wird die Position auf dem
Detektor (Xp, Yp) zu den Emissionswinkeln (g, f) in Beziehung gesetzt. Die €llipsoide
Form des Tiefpass-Spiegels fuhrt zu einer Verzerrung des Bildes. Die im vorigen
Abschnitt beschriebene Verkippung kann diese Verzerrung nur teilweise kompen-
sieren.

Die Abb. 18 (rechts) zeigt die berechneten Positionen der von einer punktférmigen
Probe emittierten Photoelektronen auf dem positionsempfindlichen Detektor. Jeder
Punkt entspricht wieder einer simulierten Elektronentrajektorie. Die Traektorien
wurden fur konstanten polaren Emissionswinkel q beziehungsweise konstanten
azimutalen Emissionswinkel f berechnet. Bei Abwesenheit von Verzerrungen sollte
dies zu idealen Kreisen bzw. geraden Linien fuhren. Durch die Verkippung der
Detektornormale um apeexior=14,6° relativ zu der Trajektorie fur ein unter g=0° und
f =0° emittiertes Elektron wird die Verzerrung in erster Ordnung kompensiert. Wie in
Abb. 18 (rechts) zu sehen ist, bilden die unter konstantem Winkel g mit unterschied-
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lichem Winkel f emittierten Elektronen annghernd perfekte Kreise. Allerdings liegen
die Endpunkte der unter fixem Azimutalwinkel f emittierten Elektronen auf dem
Detektor auf leicht gekrimmten Linien. Das kann in Abb. 18 besonders gut fur f = 0°
beobachtet werden. Die Kenntnis der Abbildungsfunktion erméglicht die vollsténdige
Entfernung dieser verbleibenden Verzerrungen. Auf die praktische Umsetzung der
Entzerrung wird in Abschnitt 4.3.3 eingegangen.

Abb. 18: Die linke Seite zeigt 1(q, f)|e=xons.= Winkelverteilungsmuster der Photo-
elektronen. Rechts kann die Verzerrung des Anaysators an einem LEED-

Muster flr eine Primérenergie von 170 eV an einer Si(111):As-1" 1 Probe di-
rekt beobachtet werden.

Dass die Verzerrung des Analysators tatséchlich mit der Simulation Gbereinstimmt,
kann im Experiment sehr gut durch die Aufnahme eines LEED-Musters gezeigt wer-
den. Die Punkte des Musters liegen - wie erwartet - auf einer horizontal gekrimmten
Linie. In Abb. 53 wird das entzerrte Bild des LEED-Musters gezeigt.

3.2.6 Energieauflésung

Der bestimmende Faktor fur die Energieaufldsung des ESA ist die Pass-Energie des
Tiefpasses, die vom Elektroneneinfallswinkel h zum Ellipsoidspiegel abhangt. Die
Einfallswinkel h zur Normalen auf das ellipsoide Gitter Gz sind in Abb. 19 (links) fir
unterschiedliche polare Emissionswinkel g von der Probe in der Symmetriecbene des
Analysators angegeben.
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Abb. 19: Auf der linken Seite ist die Abhangigkeit des Einfalswinkel h auf das
ellipsoide Netz Gz vom Emissionswinkel von der Probe dargestellt. Die rechte
Seite zeigt die aus der Naherung (18) und einer Simulation berechnete
Abschneidenergie des Tief passes.

Die rechte Seite der Abb. 19 zeigt die Abhangigkeit der Pass-Energie des Tiefpasses
vom Emissionswinkel g, wie sie sich aus der Naherung (18) und aus der Simulation
ergibt. Es zeigt sich, dass die Simulation gegentiber der Naherung fur alle g etwas
geringere Abschneideenergien erwarten Iasst. Ein Vergleich zeigt, dass nicht nur die
absolute Position der beiden Kurven unterschiedlich ist, sondern auch die Variation der
Pass-Energie geringer ist. Damit ist die mogliche Energieauflésung des Analysators
geringfugig besser als die Naherung suggeriert. Wegen der geringen Unterschiede zwi-
schen Naherung und Simulation wird im folgenden dennoch der Ausdruck (18) zur
Abschétzung der Bandpassei nstellungen verwendet.

3.2.7 Winkelauflésung

Mittels Simulation kann der Effekt eines endlichen Quellpunktdurchmessers und des
Durchmessers der Apertur auf die WinkelauflGsung eingeschétzt werden. Im Idealfall
ist der Quelldurchmesser auf der Probe punktférmig. Ein Quelldurchmesser, der die-
sem Fall sehr nahe kommt (£ 0,1 mm), kann durch einen am Synchrotron erzeugten
Photonenstrahl realisiert werden. Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit zur Ver-
figung stehenden Laborquellen hatten alerdings wesentlich groRere  Quell-
durchmesser.
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Ellipsoid-

Detektor

Abb. 20: Simulation der Elektronenbahnen fir einen Quellfleck endlicher Grofe
(3 mm Durchmesser). Auf der linken Seite wird keine Apertur verwendet. In
der rechten Abbildung verbessert eine kleine Blende die Winkelaufldsung er-
heblich.

Fur die Gasentladungslampe wurde der Durchmesser des Quellpunktes gemessen und
auf etwa 3,0 mm bestimmt. Zusétzlich wurde fir die Elektronenkanone und die
Entladungslampe der Durchmesser des Quellpunktes auf einer mit Phosphor beschich-
teten Probe (leuchtet ab 10 eV Anregungsenergie) qualitativ optisch abgeschéatzt

(I&.Gun 3 5,0 mm)

Der Einflul3 des grofRen Quellflecks auf die Winkelauflosung kann gut mit der
Simulation untersucht werden. Abb. 20 zeigt die aus zwel Simulationen erhaltenen
Elektronentrgjektorien in der durch die grofRe Halbachse des Ellipsoidspiegels ver-
laufenden Ebene fir drei Emissionswinkel g (0° und + 43°) von der Probe. Fir beide
Simulationen wurde der Quelldurchmesser entsprechend dem der Gasentladungslampe
gewahlt (3 mm). Die auf der linken Seite der Abb. 20 gezeigte Simulation wurde ohne
eine Apertur am Fokuspunkt f, gerechnet. Die unter einem festgelegten Winkel q
emittierten Elektronen treffen in diesem Fall in einem breiten Bereich des Detektors
auf. Eine Trennung des Signals von Elektronen, die mit unterschiedlichen Emissions-
winkeln g; und g von der Probe emittiert werden, ist erst dann méglich, wenn sich die
Winkel um mehr as 5° unterscheiden.

Die auf der rechten Seite der Abb. 20 gezeigte Simulation wurde mit einer kleinen
Apertur (£ =1 mm) durchgefthrt. Esist direkt erkennbar, dass die Winkelaufldsung -
unter Vernachléssigung anderer einschrénkender Effekte, die durch die Simulation
nicht erfasst werden- durch die Apertur erheblich verbessert wird. Allerdings wird das
detektierte Signal dabel stark herabgesetzt. Durch die gezeigten Simulationen ist
bekannt, dass ein Quellfleck mit Radius rs an der Apertur auf einen Bereich mit Radius
re = 1,2rs abgebildet wird. Fir die in der gezeigten Simulation verwendete Blende mit
ra =1 mm bedeutet dies, dass nur etwa 8 % der Elektronen die Apertur passieren



AUFBAU UND FUNKTION DES ELLIPSOIDSPIEGEL-ANALYSATORS 33

kénnen. Fir einen grofen Quellfleck kann aso durch eine Apertur eine bessere
Winkelauflsung mit dem Nachteil |&ngerer Messzeiten erreicht werden.

3.3 Realisierung des ESA

3.3.1 Geometrie- und Betriebsparameter

Um das Ziel hoher Energie- und Winkelauflésung zu erreichen, ist es wichtig, elek-
trische und magnetische Streufelder innerhalb des Anaysators zu vermeiden. Die
Analysatorkomponenten wurden nach Maoglichkeit aus hochreinem Aluminium
(AIMg@3 und AIMgSi1,5) hergestellt. Aluminium ist unmagnetisch, hat hervorragende
Vakuumeigenschaften und ist einfach zu bearbeiten. Ein wesentlicher Nachteil ist der
hohe thermische Ausdehnungskoeffizient von Aluminium, der etwa funfmal hoher as
der von Stahl ist. Dies fuhrt aber zu keinen Problemen, sofern das gesamte Instrument
aus dem gleichen Material hergestellt wird. Alle wichtigen Komponenten wie der
ellipsoide Spiegel, seine Halterung, die Apertur und die Halterungen der Gitter und des
Detektors sind deshalb aus Aluminium hergestellt. Sie werden von unmagnetischen
Edelstahlbolzen und Schrauben gehaltert.

Bauteil

Abmessungen [mm]

Typ. Spannung [V]

Vorretardierung G;

M= 24,5

Probenspannung um Austrittsarbeit
korrigiert.

Vorretardierung G, r,=28,0 Masse
Ellipsoides Netz G ac=Cc= 91,67 Masse / geerdet
bc=94,0
Ellipsoidspiegel M aw=Ccu=993 Uu=-10V
bvm =102,0
Blendendurchmesser 55; 3,5 15 oder| Masse
(wahlweise) 0,5
Inneres Hochpassgitter G4 |r,=41,0 Masse
Mittleres Hochpassgitter Gs | rs= 47,97 Gegenspannung Us=-(9,5-10,1) V
AuReres Hochpassgitter Gg | rs= 57,8 Masse
Planes Gitter G; vor MCP A=120,0 Masse
Vorderseite MCP A=120,0 +200 V
Riickseite MCP ) +1200 V
Phosphorschirm ) +4200 V

Tabelle 1: Aufstellung der wichtigsten Abmessungen und Parameter der Analysator-

komponenten.
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Zur elektrischen Isolation werden Kapton-Folien und Vespel-Unterlegscheiben
verwendet. Alle Materialien, die dem Strahl der Photoel ektronen ausgesetzt sind, wer-
den zur Verminderung der Sekundérelektronenemission und zwecks Homogenisierung
der Austrittsarbeit mit Graphit beschichtet [30].

3.3.2 Netze

Die sphérischen und elipsoiden Netze (Gi.7) wurden aus kommerziell erhaltlichen
Molybdannetzen gefertigt, die auch in konventionellen LEED-Instrumenten der Fa
OMICRON Verwendung finden. Sie haben eine Maschenweite von 300 nm und einen
Drahtdurchmesser von 30 nm. Damit ergibt sich fir ein einzelnes Netz eine
Transmission von 81 % und die Kombination der sieben verwendeten Gitter (von
denen G; zweifach passiert wird) eine Gesamttransmission von (0,81)° = 18 %. Firr die
Produktion der sphérischen Netze wurde eine kommerziell bewahrte Methode (Fa.
OMICRON) angewandt. Die Molybdannetze wurden dabei zun&chst durch ent-
sprechend gefertigte Formen in ihre sphérische bzw. ellipsoide Form gebracht. Danach
wurden die Rander der Gitter verspannungsfrei zwischen zwei vorgeformten Alumi-
nium-Scheiben in ihrer Form fixiert. Das fuhrt zu einer sehr exakten und stabilen
Struktur, die die Handhabung bei der Montage und wiederholtes Ausheizen ohne
Probleme verkraftet. Nach der Formung erfolgte eine zusétzliche Beschichtung der
Netze mit Gold. Das soll einerseits die Kreuzungspunkte der Maschen fixieren und
fuhrt auf3erdem zu einer Oberflache mit einheitlicher Austrittsarbeit.

3.3.3 Einflu? elektrischer und magnetischer Felder

Neben der Vermeidung von elektrischen und magnetischen Feldern innerhalb des
Analysators, ist auch die Abschirmung vor von auf3en anliegenden Feldern eine we-
sentliche Voraussetzung fur den erfolgreichen Betrieb des Anaysators. Die Ab-
schirmung gegen aul3ere elektrische Felder (etwa durch Spannungszuleitungen) ist
durch eine metallische Ummantelung leicht zu realisieren. Unter Berticksichtigung
eines ausreichenden Pumpquerschnitts wurde der Analysator daher moglichst voll-
sténdig durch Aluminiumbleche gegen Streufelder abgeschirmt.

Zu vermeiden sind auch isolierende Fl&chen, die sich unter Elektroneneinfall elek-
trostatisch aufladen konnen. Daher wurde insbesondere bel den Kapton-Isolierungen
darauf geachtet, dass sie nicht in direkter Sichtlinie der Elektronen liegen. Auch
oxidierte Stellen fuhren zu Aufladungseffekten. Die Beschichtung aller Elemente mit
Graphit und auch die Vergoldung der Netze soll derartige Effekte minimieren.

Von besonderer Wichtigkeit ist die Abschirmung der Analysatorkammer gegen das
Erdmagnetfeld. Ohne diese Abschirmung ist bei den grof3en durch die nieder-
energetischen Elektronen zuriickgelegten Strecken (~300 mm) eine winkelaufgel Gste
Messung unmoglich. Aus diesem Grund ist die Analysatorkammer vollstandig aus
p-Metall gefertigt.

Im folgenden wird der Einflul® schwacher elektrostatischer und magnetischer Rest-
felder auf die Flugbahn der Elektronen abgeschétzt. Unter der Annahme, dass das
elektrostatische Restfeld E~ fur die gesamte Flugstrecke s- senkrecht zur Flugbahn des
Elektrons der Energie Ep angreift, kann die Ablenkung st zu
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eE.s?
4E,

(29) s =

abgeschétzt werden. Damit ist die Ablenkung des Elektrons umgekehrt proportional
zur Pass-Energie Ep des Elektrons.

Fir magnetische Restfelder kann der Einflul3 wiederum unter der Annahme einer
permanent senkrecht zur Flugbahn wirkenden Kraft durch das Feld abgeschétzt
werden:

eBs?
A 2E.m '

Dabel ist B die magnetische Feldstérke und sy der Betrag der abgelenkten Strecke im
Magnetfeld. In diesem Fall ist die Ablenkung umgekehrt proportional zur Wurzel der
Pass-Energie Ep. Ist die Anforderung, dass die Elektronen auf der gesamten Flugbahn
maximal 2,5 mm von ihrer urspringlichen Flugbahn abgelenkt werden dirfen, kann
das maximal tolerierbare Restmagnetfeld abgeschétzt werden. Die Ablenkung von
2,5 mm entspricht fur eine Flugbahn von 300 mm einer noch tolerierbaren Anderung
des Detektionswinkels von 0,5°. Fur eine typische Pass-Energie von 10 eV sind Feld-
stérken von B = 0,6 UT (zum Vergleich: Erdmagnetfeld B » 40 uT) auf der gesamten
Flugbahn unkritisch. Fir kleine magnetische Bereiche (Feldabfall mit 1/r) mit
statistischer Ausrichtung sind auch grofRere Feldstérken noch ohne wesentlichen
Einflufd auf die Analysatoraufldsung.

1
30) s, ==
(30) sy =5

Da beim Bau des ESA nicht vollig auf Bauteile mit magnetischen Anteilen (z.B.
Schrauben aus Edelstahl) verzichtet werden konnte, wurden diese auf ihr Feld Gber-
prift und erst nach erfolgreicher Entmagnetisierung unter 0,3 UT verwendet. Auch der
Durchgriff des Erdmagnetfelds in die Analysatorkammer lag unter 0,3 pT. Die Ab-
schdtzungen zeigen, dass der Einflu3 von Storfeldern durch den Betrieb des
Analysators bei hdheren Pass-Energien vermindert werden kann. Dies gilt in besonde-
rem Mal3e fUr den Einflul? elektrostatischer Restfelder. Die Tatsache, dass dagegen die
Energieaufldsung des Tiefpasses fur niedrige Pass-Energien Ep verbessert wird macht
klar, dass ein Kompromiss fur die optimale Einstellung notwendig ist.

3.3.4 Elektronik

Der richtigen Einstellung der Anaysatorspannungen kommt besondere Bedeutung zu.
Da keinerlei Erfahrungswerte fir den Betrieb des Analysators vorlagen, wurde fur die
Testphase eine grof}e Flexibilitét gewilnscht. Gleichzeitig sollten die angelegten
Spannungen mdglichst wenig anféllig gegen Spannungsdrift sein. Zu diesem Zweck
wurden die Spannungen von Tief- und Hochpass durch einen Spannungsteiler von
einer Basisspannung ausgehend eingestellt (siehe Abb. 21).

Nach dem Aufbau der Schaltung wurden die Spannungen mit einem Oszilloskop auf
kurzzeitige sowie mit einem Multimeter auf langfristige Spannungsanderungen Uber-
pruft. Die Fehler lagen mit weniger als 5 mV mehr as eine Grofl3enordnung unter der
bestmoglichen Energieauflosung. Der Einfluld von Spannungsschwankungen auf die
Energieaufldsung ist also vernachl&ssigbar.
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Abb. 21: Schaltung zur Einstellung der Bandpass-Spannungen.

3.3.5 Bildgebender Detektor

Die Elektronen, die den Bandpass durchlaufen konnen, missen fir einen orts
aufgel6sten Nachweis noch verstérkt werden. Diese Aufgabe Ubernimmt im ESA eine
planare Mikrokanalplatte (engl.: Micro Channel Plate, MCP). Durch Anlegen einer
hohen Spannung zwischen Vorder- und Riickseite des MCP' s werden die einfallenden
Elektronen in den dinnen Kandlen der Platte beschleunigt und 16sen ein Vielzahl von
Sekundarelektronen aus. Damit die Elektronen bereits beim Einfall eine optimale
Erzeugungsrate fur Sekundarelektronen haben, werden sie von der Pass-Energie auf
mehrere 100 eV nachbeschleunigt. Dafir wird eine positive Spannung an die Vorder-
seite des MCP angelegt. Ein geerdetes planares Netz G; vor dem MCP stellt sicher,
dass das Beschleunigungsfeld homogen ist und das starke Feld nicht in die feldfreie
Driftstrecke durchgreift.

Nach der Verstarkung durch das MCP werden die Elektronen durch eine weitere
Potentialdifferenz von mehreren Kilovolt auf einen Leuchtschirm (Phosphor) be-
schleunigt. Die Leuchtintensitdt des Phosphorschirms ist dem Elektronenstrom
proportional. Eine umfassende Darstellung zur Herstellung und Funktion von MCPs
enthalt [31].

Die Hochspannungen fir die MCP-Verstarkung sind direkt strombegrenzt und der
Phosphorschirm hat zur Strombegrenzung einen hohen Widerstand in der Anschluss-
leitung. Dadurch wird die maximal umgesetzte Leistung begrenzt und das MCP vor
einer Beschadigung geschitzt. In Tabelle 2 sind die wichtigsten Kenngrof3en des
Detektors zusammengefasst.

/E aktiver Bereich 120,0 mm | | Verhdltnis offene Flache 50 %
Plattendicke 1,02 mm | |Min. Elektronenverst. 45103 @1 KV
K anal-&£ 25nm | | Mittlere Elektronenverst. 1,710 @ 1KV
Abstand M-M 32 mm | |Biasstrom 350nA @ 1KV
K anal neigungswinkel 8° | | Max. Dunkelrauschen 5107 A @ 1KV
Phosphor P20 | | Nachleuchtdauer ~5ms

Tabelle 2: Wichtige Leistungsdaten des im ESA als Detektor verwendeten MCPs mit
Phosphorschirm [32] (Modell: 6120-01 PS Galileo Corp.).
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Abb. 22: Schaltung fur winkelintegrierte Messungen

Die in Abb. 22 dargestellte Schaltung der Detektorspannungen erlaubt eine direkte
Messung des winkelintegrierten Stroms der detektierten Elektronen. Der auf den
Phosphorschirm  fliefende Elektronenstrom ist dem priméren Elektronenstrom
proportional. Prinzipiell kann der Strom auf den Phosphorschirm as Signal gemessen
werden. Es zeigt sich aber, dass der im Experiment gemessene Strom hohen
statistischen Schwankungen unterliegt. Als wesentliche Ursache konnten geringe zeit-
liche Anderungen des Widerstandes des Phosphorschirmes gegen Erde ermittelt wer-
den.

Der vom MCP auf den Phosphorschirm flieffende Strom wird in der verwendeten
Schaltung durch eine extern geerdete potentialfreie Spannungsguelle nachgeliefert. Da
das MCP auf einer wesentlich niedrigeren Spannung als der Phosphorschirm liegt, sind
auch die Stromschwankungen durch Widerstandsdnderungen gegen Erde geringer. Die
Messung dieses Stroms ist daher als Signal besser geeignet. Die Strommessung wird
mit einem Spannungsteiler auf eine Spannungsmessung zuriickgefihrt. Das verwen-
dete empfindliche Messgerdt wird mit dieser Schaltung vor einer versehentlichen Zer-
stérung durch Hochspannungen geschitzt.

In der folgenden Tabelle soll abgeschatzt werden, mit welchem Strom an Photo-
elektronen fur typische Analysatoreinstellungen zu rechnen ist. Die Abschéatzung zeigt,
dass der Photoelektronenstrom fir typische Analysator-Einstellungen etwa um den
Faktor 2000 hoher as der maximale Dunkelstrom des MCPs ist. Die Grof3enordnung
des Stroms auf dem Phosphorschirm konnte auch experimentell bestétigt werden.
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Typischer Photostrom der Gasentladungslampe (He-1-Linie) 20 nA

Verhdtnis des Akzeptanzbereiches (fir g=% 43°) zum|~%Ya
Emissionshalbraum ber der Probe

Gesamttransmission der Gitter (~18 %) ~1/5

Verlust durch Blende (A=1,5 mm) bei Quellfleck von3mm £ |~1/4

Antell der Elektronen mit Pass-Energie Ep bei Energieaufldsung | ~1/200
DE=100 meV und integralem Energiebereich von 20 eV

Flachentffnung MCP (50 %) ~Y
Mittlere Verstarkung MCP @ 1 KV ~1,7%10
Abgeschétzter Strom auf Phosphorschirm »10 nA

Tabelle 3: Abschétzung des Stroms auf den Phosphorschirm fir einen typischen
Photoel ektronenstrom von einer Probe fir Anregung mit der Gasentladungs-
lampe (He-I-Linie).

3.3.6 Bildaufnahme mit der CCD-Kamera

Die im vorherigen Kapitel besprochene Strommessung des winkelintegrierten Signals
ist gut dafiir geeignet, sich in kurzer Zeit einen Uberblick iiber das Emissionsspektrum
einer Probe zu verschaffen. Damit kann beispielsweise der Erfolg einer Proben-
praparation eingeschétzt oder der zu verwendende Messbereich festgelegt werden.
Eine weitere Anwendung ist die Bestimmung der Fermi-Kante.

Fur Messungen mit guter Statistik und insbesondere fir winkelaufgel 6ste Messungen
ist jedoch die Aufnahme der Intensitdt mit einer CCD-Kamera notwendig. Der
Phosphorschirm wird dabei durch ein Fenster mit einem Objektiv auf den 24° 24 mm
grofien CCD-Chip (CCD, engl.: Charge Coupled Device) einer Kamera [33] aul3erhalb
der Vakuumkammer abgebildet. Der Chip sammelt wahrend der Belichtung Ladungen
an, die durch die einfallenden Photonen aus dem Valenzband angeregt werden (innerer
Photoeffekt). Die der Lichtintensitdt proportionale Ladungsmenge wird ausgel esen und
fur jeden der 512" 512 Bildpunkte mit 16 bit Dynamik digitalisiert. Ausgehend von
dem einer Zahlrate n entsprechenden Intensitdtswert kann bei voller Ausleuchtung
(n = 65000) der relative statistische Fehler etwa auf 0,4 % abgeschétzt werden.

In der Praxis sind auch Aufnahmen mit geringerer Aufldsung als 512" 512 Bildpunkten
akzeptabel. In diesem Fall kann die Intensitdt mehrerer Bildpunkte simultan ausgelesen
werden (Binning). Die Herabsetzung der Auflésung auf 256" 256 Bildpunkte (2 2
Binning) hat keinen begrenzenden Einflufld auf die mit dem ESA mogliche Winkel-
auflosung. Dadurch beanspruchen die Bilder nur ¥4 der Speicherkapazitét und sind
schneller zu bearbeiten. Das Binning verkirzt zudem die Belichtungs- und Auslesezeit
des CCD-Chips. Bei gleicher Belichtungszeit wird das Signal/Rauschverhédtnis ver-
bessert.
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Der CCD-Chip wird durch ein Peltier-Element auf —20 °C gekihlt, um die Dunkel-
zéhlrate der Kamera herabzusetzen. Bel der verwendeten Kamera dominiert in diesem
Fall fur Aufnahmezeiten unter 5 Minuten das Ausleserauschen. Die méglichen
Belichtungszeiten konnen von 1/10 Sekunde bis zu mehreren Minuten gewdhit
werden.

3.4 Vakuumsystem

Elektronenspektroskopische Untersuchungen an  Festkorperoberflachen  stellen
besondere Anforderungen an die Praparation und die Sauberkeit der Probe. Die erfolg-
reiche Durchfihrung von Messungen erfordert im allgemeinen die Durchfuhrung der
Experimente im Ultrahochvakuum (UHV; p £ 10° mbar). Einerseits wird damit die
Streuung von Elektronen an Restgasmolekilen vermieden. Wesentlich wichtiger ist
aber, dass die Kontamination der Probe durch das Restgas verzogert wird.

Der Betrieb des ESA erfolgt aus diesem Grund in einer UHV-Anlage. Es handelt sich
um ein speziell angefertigtes 3-Kammer UHV-System, das aus Schleusen-,
Préparations- und Analysekammer besteht. Das System ist mit verschiedenen Pump-
systemen ausgestattet (siehe Pumpschemain Abb. 25).

3.4.1 Analysatorkammer

Der ESA befindet sich in einer zur Abschirmung des Erdmagnetfeldes aus p-Metall
gefertigten Analysatorkammer (siehe Abb. 23, links). Der Analysator wird auf der
grof3en Basisplatte der Kammer befestigt und kann auf dieser von unten in das UHV-
System eingesetzt werden. Als Anregungsquellen sind in der horizontalen Ebene des
Probenfokus eine Gasentladungslampe (siehe Abb. 23 und Abb. 24 (A) ) und ene
Elektronenkanone (B) montiert. Durch einen der beiden fir die Anregungsguellen
verwendeten Flansch kann alternativ auch Synchrotronstrahlung eingekoppelt werden.
Die Positionierung der Probe am Fokuspunkt erfolgt mit einem Manipulator (C), der
an der Praparationskammer befestigt ist und in die Analysekammer gefahren wird.
Mehrere Sichtfenster erleichtern die optische Positionierung der Probe. Ein grof3es
Sichtfenster (D) ermdglicht die Beobachtung des Phosphorschirms des Analysators
von auf3en. Intensitétsaufnahmen des Detektorschirms erfolgen im allgemeinen mit der
vor dem Sichtfenster montierten CCD-Kamera. Die Analysatorkammer kann durch ein
grof3es Plattenventil von der Préparationskammer getrennt werden.

3.4.2 Praparationskammer

Alle wesentliche Schritte zur Behandlung der Probe im Vakuum werden in der
Préparationskammer durchgeftihrt. Durch die mit dem Plattenventil mogliche Separa-
tion der Hauptkammern wird eine Kontamination des Analysators mit den bei der Be-
handlung der Proben desorbierten Teilchen vermieden.
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Abb. 23: Analysator- (links) und Prdparationskammer (rechts): Gasentladungslampe
(A), Elektronenkanone (B), Manipulator fir Probenpositionierung (C),
Fenster zur Beobachtung Phosphorschirm mit CCD-Kamera (D),
Schleuse (E), Handventil zwischen Analysator- und Préparationskammer (F),
LEED (G)

Die Proben konnen in der Préparationskammer durch Direktstromheizung gereinigt
werden. Daftr wird ein Strom von einigen Ampere direkt durch die Probe gefihrt. Mit
einem angepassten Probenhalter ist auch ein indirektes Heizen der Proben mdglich.
Die Probentemperatur kann von auf3en durch die Beobachtung mit einem Pyrometer
bestimmt werden. Dazu ist ein Flansch der Préparationskammer mit einem Quarz-
glasfenster versehen, das sich durch einen grof3en spektralen Transmissionsbereich
auszeichnet. Eine evakuierbare Gaszuleitung mit Leckventil erlaubt es, definierte
Dosen verschiedener Gase in die Kammer zu leiten.

Eine Sputterkanone, bietet neben dem Heizen, eine weitere Moglichkeit Proben zu
reinigen. Fur ihren Betrieb wird in der Prdparationskammer der Partialdruck eines
Edelgases (i.a Argon) auf ~5*10° mbar eingestellt. Durch einen Elektronenstrom
innerhalb der Sputterkanone werden die Gasatome ionisiert und durch ein elektrisches
Feld mit einer Energie von 500 — 2000 eV auf die Probe beschleunigt. Durch jedes auf
die Oberflache auftreffende lon wird in etwa ein Atom der Oberfléche abgetragen.
Durch diesen Beschuss wird die Oberflachenperiodizitét gestort. Daher missen die
Proben nach dem lonenbeschuss getempert werden. Fir ein optimales Ergebnis sind
dabel mehrere Praparationszyklen zu durchlaufen, in denen jeweils gesputtert und
getempert wird. Die Sputterkanone wurde in der vorliegenden Arbeit zur Préparation
der metallischen Proben (Au, Ag, Cu und Ta) verwendet.

Dunne Adsorbatschichten von Natrium und Arsen konnen mit Verdampfern erzeugt
werden. Beim Natriumverdampfer handelt es sich um einen auf einer Strom-
durchfihrung montierten SAES-Getter [34]. Die Verdampfungsrate wird dabel mit
einem Strom geregelt, der durch die Verdampferhille flief3t. Die Schichtdicke des
Natrium kann mit einer an der Prdparationskammer montierten niederenergetischen
Elektronenkanone Uber eine relative Austrittsarbeitmessung bestimmt werden (soge-
nannte Diodenmethode [25]. Der Arsenverdampfer wurde durch einen geheizten
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Indium-Arsenid Kristall realisiert. Der Erfolg der Préparationsschritte kann in der
Préparationskammer mit einem konventionellen LEED-System (G) beurteilt werden.

3.4.3 Vakuumsystem und Manipulation der Proben

Die Proben werden Uber eine separat gepumpte Schleusenkammer in das UHV-System
transferiert, ohne das Vakuum der beiden Hauptkammern dauerhaft zu verschlechtern.

Die Proben sind dazu auf speziellen Probenplatten (Fa. OMICRON) aus Tantal oder
Molybdan befestigt. Diese Befestigung erfolgt alternativ durch Tantalklammern oder
mit Silberleitkleber. Fir die Méglichkeit des direkten Heizens der Proben findet eine
spezielle Probenplatte Verwendung.

Von der Schleusenkammer werden die auf der Probenplatte befestigten Proben mit
einem Transferstab auf eine Halterung am Kopf des Manipulators (C) Ubergeben. Der
Platz fur die Probe an der Messposition ist begrenzt. Aus diesem Grunde wurde eine
an die verwendete Probenplatte angepasste Probenhalterung mit geringem Platzbedarf
konstruiert. Diese Halterung ist mit den fir direktes und indirektes Heizen not-
wendigen e ektrischen Anschliissen ausgestattet.

Durch die vakuumkompatible Ausfiihrung aus sauerstofffreiem Kupfer (OFHC) ist die
Halterung bereits fir die Option einer spdteren Kihlung der Proben vorbereitet. Ein an
der Vorderseite des Manipulators montiertes und leitend mit der Probe verbundenes
polykristallines Tantalblech ermoglicht die Bestimmung der Fermi-Kante mittels UPS.

Um die Apparatur nach einer Belliftung in vertretbarer Zeit wieder in den UHV-Be-
reich abzupumpen, muss das Vakuumsystem zur beschleunigten Desorption von Rest-
gasen ausgeheizt werden. Dazu wird die Apparatur mit warmeisolierenden Paneelen
eingekapselt und mit HeizlUftern homogen erwarmt. Mit der montierten Heizleistung
von etwas 6 KW ist ein Ausheizen bei maxima T =130 °C mdglich. Ein Ausheizen
bei hoheren Temperaturen darf wegen der verwendeten Plattenventile (T < 150 °C)
und der Verwendung von Kapton nicht durchgefihrt werden. Der mit diesem Vor-
gehen routineméal3ig erzielte Basisdruck nach einer Ausheizdauer von zwei Tagen liegt
unterhalb 3*10™ mbear.
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A - Gasentladungslampe

B - Elektronenkanone

C - Manipulator

D - CCD-Kamera

E - Schleuse

F - Handventil zur Trenmung der Teilsysteme
G - LEED (nicht sichtbar)

H - Transferstange

Abb. 24: Skizze der UHV-Anlage in Aufsicht.

Legende:

4 (@) <
@Druckmeﬁgerat Sorptionsfalle % @
®'0n9"99“9'9“mpe DK Handgetriebenes Absperrventil g{

Turbomolekularpumpe & Pneum. Absperrventil @
@ Drehschieberpumpe ok posierveni hleusen
Thansublimationspumpe < Absperrventi Kammer

N—_@

Analyse
Kammer

“ X
¥ P e

Paparations ﬂ
Kammer Manipulator %}

O %LN: — @

Helium }é
0

Lampe

<

©

Argon

D
o0 .

Dk

Abb. 25: Vakuum- und Pumpschema des UHV-Systems mit Ventilen.
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4 Software zur Datenerfassung und Auswertung

4.1 Datenerfassung und Verarbeitung fur den Ellipsoidspiegel-
Analysator unter LabView

Die eigene Redlisierung des ESA Konzeptes und die grof3en Unterschiede zu kon-
ventionellen Spektrometern hat zur Konsequenz, dass zum Betrieb des Spektrometers
keine kommerzielle Software verwendet oder angepasst werden konnte. Die welit-
gehend automatische Steuerung der Datenaufnahme des Experimentes ist aber eine
wesentliche Grundlage fur reproduzierbare und gut dokumentierte Messungen.

Um einen zuverlassigen und effektiven Betrieb des Analysators zu ermdglichen, war
es daher erforderlich, eigens eine Software zur automatischen Datenerfassung zu ent-
wickeln. Zur Umsetzung wurde die Software LabVIEW [35,36] ausgewahlt. Durch
den damit realisierbaren modularen Aufbau lief3 sich das Programm leicht dem je-
weiligen Stand des Projekts und den Erfahrungen anpassen. Die Steuerung der Geréte
(insbesondere der Spannungsversorgungen) wird von der Software Uber eine GPIB-
Schnittstellenkarte (engl.: General Purpose Interface Bus, GPIB) [37] des Rechners
vorgenommen. Die Software ermdglicht die Integration bereits vorhandener GPIB
kompatibler Geréte, was diese Ldsung zusétzlich kostenglinstig macht.

LabVIEW ist eine Programmentwicklungsanwendung, die in ihren Moglichkeiten mit
C oder Pasca vergleichbar ist. Jedoch unterscheidet sich LabVIEW in einem wich-
tigen Punkt von diesen Anwendungen. Wahrend bei anderen Systemen textbasierte
Sprachen zur Programmierung eingesetzt werden, wird in LabVIEW die graphische
Programmiersprache G verwendet, um Programme in Blockdiagrammform zu
erstellen.

Mit LabVIEW geschriebene Programme werden als , Virtuelle Instrumente* (V1) be-
zeichnet, da das Erscheinungsbild der Benutzeroberflachen denen echter Instrumente
nachempfunden wird. Ein V1 ist in der Lage, ein anderes VI aufzurufen und Parameter
an dieses zu Ubergeben. Das VI, das die Parameter als Eingabe akzeptiert, wird auch
als,, Unterinstrument” (Sub-VI) bezeichnet.

Die Funktion und Anwendung der Datenerfassungssoftware wird im folgenden be-
schrieben.

Die Software ermdglicht es, ale wesentlichen Parameter zum Betrieb des Analysators
Uber einen Rechner zu konfigurieren. Dies umfasst insbesondere:

die Einstellung der Niedervolt-Basisspannungen der elektronenoptischen Kompo-
nenten,

das Auslesen und Abspeichern der Intensitétsverteilungsmuster mit einer CCD-
Kamera,

die Protokollierung aller angelegten Spannungen zur Dokumentation und Auswer-
tung.

Bel der Erstellung der VIs wurde grof3er Wert auf einen modularen Aufbau gelegt. Nur
temporédr verwendete Vs (z.B. fir Eingabedialoge oder Spektrenanzeige) konnen so
nach ihrer Verwendung wieder ausgeblendet werden. Dies hélt die Menge der gleich-
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zeitig auf dem Bildschirm dargestellten Informationen in Grenzen und erhoht die

Ubersichtlichkeit.

Beim Start des Datenerfassungsprogramms kann zunéachst der Spannungsbereich fir
die Analysatorspannungen gewahit werden (siehe Abb. 26, links). Diese Auswahl ist
notwendig, um die Digita/Analog-Wandler der Spannungsguellen im richtigen
Spannungsbereich zu betreiben. In der 100 V-Bereichseinstellung (Kanal A & B)
lassen sich Spannungsschritte von minimal 25 mV mit einer Genauigkeit einstellen,
die besser als 5 mV ist. Weiterhin wird im gleichen VI der Energiebereich zum Betrieb
der Elektronenkanone eingestellt. Nach der Best&tigung der Eingaben wird dieses VI

wieder ausgeblendet.

Im anschlief3end erscheinenden VI (siehe Abb. 26, rechts) lassen sich dann die wich-
tigsten Parameter zum Betrieb des ESA einstellen.
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Abb. 26: VIs (Virtuelle Instrumente) zur Wahl der Spannungsbereiche (links) und zur
Spannungseinstellung (rechts). Ausfuhrliche Beschreibung im Text.
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Die zur Steuerung verwendeten Elemente der Hauptbenutzeroberflache (Abb. 26,
rechts) sind logisch in zwei Gruppen zu unterteilen:

4.1.1 Interaktiver Betrieb

Bel den Elementen der ersten Gruppe handelt es sich um Einstellungsméglichkeiten
zum interaktiven Betrieb des Analysators. Diese werden zum Beispiel fur die Opti-
mierung der Probenposition auf einen festen Wert eingestellt. Anschlief3end kann die
Intensitétsverteilung auf dem Phosphorschirm direkt oder Uber die CCD-Kamera be-
trachtet werden. Im letzteren Fall geschieht das Auslesen und die Darstellung auf dem
Rechnermonitor Uber eine im Lieferumfang der Kamera enthaltene Software [33].

Die Spannungen des Analysators konnen mit hoher Genauigkeit reproduzierbar ein-
gestellt und quantitativ erfasst werden. Fur einige Geometrieparameter, insbesondere
Probenposition, Blendenstellung und Einstrahlrichtung der Anregungsguellen ist dies
nicht moglich. Die Probenposition ist manuell mit verhadltnisméalig hoher Genauigkeit
(ca. 0,05 mm) einstellbar. Die Auftragung der mit der CCD-Kamera detektierten
momentanen Intensitdt des winkelintergrierten Signals gegen die Zeit (Abb. 26;
»Peaktool”) ermoglicht die Optimierung dieser Parameter. Dazu werden die
Spannungen des ESA auf ein Maximum der detektierten Intensitdt der verwendeten
Probe (z.B. bel Silber das intensivste Signal des d-Bandes) eingestellt. Probenposition,
Blendenstellung und Richtung der Anregungsstrahlung werden nun zyklisch so lange
variiert, bis die detektierte Intensitét maximal ist.

4.1.2 Spektrenaufnahme

Zur zweiten Gruppe gehdren die Einstellungen, die den automatischen Betrieb des
Analysators ermoglichen. In diesem Modus (sogenannter ,, Scanmodus‘) werden in
einem eingestellten Zeitintervall die Steuerungsspannungen des Analysators um fest-
gelegte Betrdge gedndert und zu jeder Einstellung das Signal des Detektors auf-
genommen. Die Elemente fir die Aufnahme der Spektren sind im unteren Bereich der
Benutzeroberflache positioniert.

Mit einem Wahlschalter (,variabler Kanal“) wird entschieden, welche Spannungen
variiert werden sollen. Dabei stehen drei Moglichkeiten zur Auswah:

Die Standardeinstellung fur UPS-Experimente ist die Anderung der Proben- und
Vorretardierungsspannung (U;) in der Einstellung ,Kana A®. Die Einstellungen
des Bandpasses und damit auch die Transmissionswahrscheinlichkeit fur Elek-
tronen sind dabel konstant. Diese Betriebsart ist in der Literatur auch als
»DE = konst.“ Modus bekannt [20].

In der Einstellung ,,Kana B* wird Uber den Kanal B die Pass-Energie des Analy-
sators durchgefahren. Diese Betriebsart ist auch als ,DE/E = konst. Modus be-
kannt [20] und wird zum Beispiel zur Aufnahme von Auger-Elektronenspektren
verwendet.

Um Serien von LEED-Mustern bei unterschiedlichen Primérenergien aufnehmen
zu konnen, muss die Energie der Elektronenkanone ssmultan zur Pass-Energie des
Bandpasses verandert werden. Dazu wird die Einstellung ,,Kanal B & E-Gun“ ge-
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wahlt. Ein notwendiger Offset zwischen Pass- und Primérelektronenenergie wird
wiederum unter ,, Offset Kanal B / E-Gun“ eingestellt.

Mit dem Regler , Intensitdtsmessung Uber* kann zwischen verschiedenen Optionen
gewahlt werden:

Fir die Aufnahme von Ubersichtsspektren ist die Aufnahme des winkelintegrierten
Signals durch eine Strommessung des Detektorsignals unter dem Punkt ,, Strom-
messung“ maoglich.

Fur winkelintegrierte Messungen mit besserer Statistik kann unter dem Punkt
,CCD-Intensitdt* die integrierte Intensitdt der CCD-Aufnahmen als Signal auf-
genommen werden.

Die dritte Moglichkeit ist die Aufnahme von Intensitétsverteilungsmustern mit
gleichzeitig Strommessung (, CCD-Aufnahme & Strommessung®). Dabel wird fir
jede Anaysatorsspannung ein Bild des Detektors mit der CCD-Kamera auf-
genommen und abgespeichert. Wahrend der Aufnahme einer Bilderserie, die
typischerweise zwischen einer ¥z bis 2 Stunden dauert, kann das Uber die Strom-
messung aufgenommene winkelintegrierte Spektrum betrachtet werden.

Die Werte fur die Spannungseinstellungen wahrend der Spektrenaufnahme sind in
einem separaten Block der Benutzeroberflache anzugeben. Ausgehend von der ange-
gebenen Anfangsspannung (,, Start-Spannung”) wird die Spannung mit dem unter
»Schrittweite” angegebenen Interval bis zu einer festgelegten Spannung (,End-
Spannung”) geandert. Fir eine bessere Statistik kodnnen die Spannungen eines
Spektrums auch mehrfach durchlaufen werden (,, gewahlte Sweepzahl®). Die Werte des
Spektrums ergeben sich schliefdlich als Mittelwert aus den Werten der Spektren aller
durchlaufenen Messzyklen. Die Anzahl der Messzyklen sollte im allgemeinen zu-
gunsten langerer Belichtungszeiten gering gehalten werden. Erst bei Messzeiten fir ein
Spektrum, wahrend dessen sich die Probenoberflache (z.B. durch Restgasadsorption)
andert, empfiehlt es sich, die Aufnahme eines Spektrums in mehrere Einzelspektren
aufzuteilen. Dadurch bleiben die relativen Intensitéten der Strukturen innerhalb des
Spektrums miteinander vergleichbar.

Ein weiterer Block enthdlt die Anweisungen fur die Bildaufnahme mit der CCD-
Kamera. Wichtigster Punkt ist die Angabe der Belichtungsdauer (in Millisekunden).
Zur Verkirzung der Belichtungszeit konnen durch Binning 4 oder 16 Pixel der CCD-
Kamera zusammengefasst werden. Weiterhin muss ein Dateiname eingegeben werden.
Dieser Name wird beim Abspeichern der Aufnahmen als Pré&fix verwendet und mit
einer durchlaufenden dreistelligen Zahl ergénzt.

Waéhrend der Aufnahme eines Spektrums wird das winkelintegrierte Signal fortlaufend
aktualisiert in einem separaten Fenster als Graph angezeigt. Die Anzeige der inte-
grierten CCD-Intensitdt ermoglicht es, frihzeitig hohe Intensitdten zu erkennen, bei
denen die Kamera nicht mehr linear arbeitet. Zusétzlich werden die aktuellen Werte
der fUr die Messung wichtigsten Spannungen angezeigt.
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Abb. 27: VI-Benutzeroberflachen zur Dokumentation des Experiments (links) und zur
Kontrolle der angel egten Spannungen (rechts).

Nach der Aufnahme eines Spektrums wird der Nutzer zur Eingabe wichtiger Parameter
aufgefordert, die nicht automatisch ermittelt werden kénnen. Diese dienen der Doku-
mentation des Spektrums und werden mit dem gleichen Préfix wie die CCD-Auf-
nahmen und der Endung ,,.dat“ abgespeichert. Die Angaben umfassen:

Probenbezei chnung

Préparation

Hochspannungen des Detektors (M CP mit Phosphorschirm)
Probenposition

Zusétzlich zu diesen Angaben werden zu jedem aufgenommenen CCD-Bild sdmtliche
Spannungen des Analysators in derselben Datei protokolliert. Mit diesen Spannungen
wird spéter die Energieeichung des Spektrums durchgefiihrt.

Die im ASCII-Format abgespeicherten Daten kdnnen mit gangigen Programmen in
Tabellenform eingelesen werden. Zur Erleichterung des Einlesens wurde ein Skript fr
die Anwendung Origin4.1 geschrieben [38].

4.2 Spannungsanzeige

Ausgehend von den Uber LabVIEW gesteuerten Basisspannungen werden die
Spannungen am Tief- und Hochpass vor dem Start eines Spektrums mit den Potentio-
metern einer Spannungsteilerschaltung (siehe Abb. 21) eingestellt. Fir eine kom-
fortable Einstellung der Potentiometer konnen die am Anaysator anliegenden
Spannungen Uber eine Multiplexer-DMM (Digital Multimeter) gemessen werden. Die
Spannungen werden dann auf der Benutzeroberfléche des entsprechenden Vis an-
gezeigt (siehe Abb. 27, rechts). Zur Orientierung wird auch die nach Formel (18)
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berechnete nominelle Offnung des Bandpasses des ESA angegeben. Auch der winkel-
integrierte Strom auf dem MCP wird fortlaufend angezeigt, um eine Uberlastung des
MCPs bei weit getffnetem Bandpass friihzeitig verhindern zu knnen.

4.3 IDL-Programm zur Datenauswertung

In Abschnitt 4.1 wurde ein Programm zur Datenerfassung mit dem ESA vorgestellt.
Die Auswertung des Experimentes nach der Datenaufnahme geschieht mit einem
anderen Programm, im allgemeinen auch auf einem anderen Rechner. Auf diese Weise
lassen sich die Daten auswerten, wahrend parallel neue Messungen durchgefiihrt
werden.

Winkelaufgel 6ste Messungen mit dem ESA sind nur Gber die Auswertung der mit der
CCD-Kamera aufgenommen Intensitétsverteilungen méglich. Fur ein typisches UPS-
Experiment werden rund 300 Intensitdtsverteilungen aufgenommen. Bei der meist
verwendeten Aufldsung von 256" 256 Bildpunkten mit einer Dynamik von 16 Bit
erreicht der Umfang einer Messung tiber 30 Megabyte.

Die Auswertung dieser Daten ist nur in begrenztem Mal3e sinnvoll mit kommerzieller
Software moglich. Aus diesem Grunde wurde ein geeignetes Programm selbst ent-
wickelt (siehe auch [39] ). Die verschiedenen Optionen des Programms zur Daten-
verarbeitung werden im folgenden dargestellt.

Zur Umsetzung des Programms wurde die Programmier-Umgebung IDL (engl.:
Interactive Data Language) gewahlt [40]. IDL ist speziell fur die Verarbeitung gra-
phischer Daten konzipiert. Durch die Moglichkeit, Operationen auf ganze Datenfelder
anzuwenden, ist die Bearbeitung grof3er Datenmengen einfach und effizient moglich.
Das Programm erlaubt die komfortable Erstellung graphischer Benutzeroberflachen
und erleichtert damit die Bedienung der Anwendung. Alle im folgenden vorgestellten
Funktionen sind aber auch tber den Einzelbefehlsmodus von IDL ansprechbar.

4.3.1 Visualisierung

Die mit der CCD-Kamera aufgenommenen Bilder kbnnen mithilfe des Programms auf
dem Bildschirm dargestellt werden. Auf einem Bildschirm sind maximal 256 ver-
schiedene Helligkeitsstufen darstellbar, was auch in der Gréfienordnung der fir das
Auge unterscheidbaren Intensitéten liegt. Da die Aufnahmen aber eine Dynamik von
16 Bit haben, muss zur Darstellung eine geeignete Abbildung der Intensitéten auf 256
Graustufen vorgenommen werden. Dazu konnen folgende Methoden verwendet
werden:

Nach Angabe eines minimalen und maximalen Intensitétswertes fur das zu be-
trachtende Bild werden die Intensitdten dieses Intervalls linear auf 256 Graustufen
abgebildet.

Mit dem sogenannten ,, Windowing* wird aus den 16 Bit-Werten der Intensitét ein
zusammenhangender Bereich von 8 Bit Lénge (=256 Stufen) ausgewahlt und auf
die 256 Graustufen abgebildet. Da dazu nur Bitoperationen notwendig sind, ist die
Berechnung sehr schnell moglich.
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Als weitere Moglichkeit wird die Abbildung ausgehend vom Histogramm der ur-
sprunglich 65536 (16 Bit) Helligkeitsstufen so gewahlt, dass 256 Graustufen im
angezeigten Bild etwa mit gleicher Haufigkeit vorhanden sind.

Zusétzlich erlaubt die Nutzung einer IDL-Routine die Verwendung vorgegebener und
frel definierbarer Farbtabellen.
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Abb. 28: Hauptbildschirm der Benutzeroberfl&che des Auswertungsprogramms.

4.3.2 Arithmetische Verknipfungen

Eine wichtige Option des Programms ist die Moglichkeit, einfache arithmetische Ver-
knipfungen zwischen verschiedenen Bildern durchfihren zu kdnnen. Es ist moglich,
Bilder durch Subtraktion, Addition, Multiplikation oder Division miteinander zu ver-
knipfen. Dabei werden jeweils &quivalente Bildpunkte miteinander verknipft. Wenn
sich etwa Bild C aus der Subtraktion des Bildes B von Bild A ergibt, bedeutet dies
C(X!y):A(X’y)'B(X’y)'

Die Anwendung der Subtraktion eignet sich besonders, um die Veranderung von
Bildern zu beobachten, die bei dhnlichen Parametern aufgenommen wurden. Die In-
tensitat von Bildpunkten in Bereichen, in denen nur geringe Anderungen stattgefunden
haben, ist nahe null. Anderungen heben sich davon deutlich ab.

Die Qualitat der mit der CCD-Kamera aufgenommenen Bilder wird durch verschie-
dene Effekte beeintrachtigt. Dafur gibt es drel wesentliche Ursachen. Zum einen sind
dies das Ausleserauschen und die Dunkelzéhlrate bei endlicher Belichtungszeit der
CCD-Kamera. Auch das MCP hat bei angelegter Betriebsspannung einen endlichen
Dunkelstrom, der zu Intensitdt auf dem Phosphorschirm fuhrt. Aus diesem Grund wird
in einem ersten Bearbeitungsschritt von alen Bildern einer Bilderserie die Intensitét
eines Dunkelbildes abgezogen. Fir UPS-Messungen erhdt man dies, wenn man ein
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Bild (Ipunkeb,) fur eine Energie oberhalb des Fermi-Niveaus aufnimmt (siehe Abb. 29).
In diesem Fall konnen keine Elektronen von der Probe zum Detektor gelangen.
Schliefdlich  muss noch berlicksichtigt  werden, dass die Transmissions
wahrscheinlichkeit des Analysators (z.B. durch unvermeidliche Moire-Effekte der
Netze) ortsabhangig ist. Die Transmissionswahrscheinlichkeit kann durch eine Auf-
nahme der weitgehend isotropen Sekundérelektronenverteilung bestimmt werden.
Damit ergibt sich eine Normierungsvorschrift der Form:

— I Rohb. (X! y) - | Dunkelb.(X! y)
(31) I(X’ y) B I Normb. (X! y) - Dunkelb.(X! y) .

| bunkeib, ISt dabel eine Aufnahme fir eine Energie oberhalb des Fermi-Niveaus (Dunkel-
bild). Inomb, ISt eine CCD-Aufnahme fir eine Energie im Bereich der Sekundér-
elektronen (Normierungsbild). Die Bilder |pynkeib, Und Inormb, MUssen flr eine gegebene
Probe und Einstellung des Anaysators nur einmal aufgenommen werden. Sie hangen
allerdings insbesondere von der Einstellung der Probenposition, der Aperturgrofie und
des Bandpasses ab.
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Abb. 29: Darstellung zur Veranschaulichung der Normierung der Rohbilder auf
Untergrund und ortsabhangige Empfindlichkeit nach Vorschrift (31).

Zur Durchfuhrung der Normierung konnen auch die Uber ein Energieintervall
gemittelten Bilder verwendet werden. Dies ist in Abb. 29 durch breite Balken fir die
Kennzeichnung des Bereichs zur Aufnahme der Normierungs- und Dunkelbilder an-
gedeutet. Damit kann weitgehend vermieden werden, dass bel falscher Wahl des Nor-
mierungs- oder Dunkelbildes eine Struktur aus diesem in das Endbild Ubertragen wird.
Zu diesem Zweck ist auch eine Mittelwertbildung aus mehreren Aufnahmen mit dem
Programm maglich.

Wenn fir identische Analysatorparameter mehrere Aufnahmen aufgenommen wurden,
kann durch die Mittelung eine Verbesserung der Statistik erreicht werden.
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Abb. 30: Beispiel der Verknipfung zweier Bilder durch eine Division. Das Bild links
oben ist das Rohbild, wahrend rechts das Normierungshild zu sehen ist (fur
weitere Angaben zur Normierung, siehe Text). Im Ergebnisbild sind die
Strukturen wesentlich besser zu erkennen (Beispiel ASSi(111) von
Kap. 6.4.2).

Die Anwendung der Normierungsfunktion wird in Abb. 30 an einem Beispiel
illustriert. Dazu wird das Rohbild (links) aus dem Valenzbandbereich durch ein Bild in
der Sekundéarelektronenverteilung (rechts) geteilt. Von beiden Bildern wurde zuvor
bereits ein Dunkelbild subtrahiert. Im Ergebnisbild (unten) kann die Struktur und
Symmetrie wesentlich besser identifiziert werden als im Rohbild.

4.3.3 Bildentzerrung

Im vorgestellten 2D-Spektrometer hat der elektrostatische Ellipsoidspiegel fur die aus
dem Probenfokus emittierten Elektronen die Funktion des abbildenden Elementes auf
die Apertur. Diese Abbildung fuhrt zu einer Verzerrung des Bildes (siehe Abb. 18).
Dieser Abbildungsfehler kann jedoch ermittelt werden. Hierfur gibt es zwei Methoden,
die beide fur die Geometrie des Analysators angewandt wurden. Durch das
Simulationsprogramm fir Elektronentrgjektorien ist ausgehend vom Austrittswinkel
(g, f) der Auftreffpunkt (xp, yp) auf dem Detektor ermittelt worden [27]. Alternativ
kann mit Hilfe der Prinzips der virtuellen Spiegelflache die geometrische Abbildung
durchgefiihrt werden. Es wurde gezeigt [27], dass die Differenzen der beiden Metho-
den sehr gering sind. Damit konnte die geometrische Abbildung in eine IDL-Routine
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zur Entzerrung der Bilder umgesetzt werden. Diese Methode ist gegeniiber der Er-
mittlung der Entzerrungsfunktion durch die Simulation wesentlich flexibler. Mit ihr
koénnen sogar geringe Blenden- und Probenfehlstellungen berticksichtigt werden. Im
folgenden wird die Systematik der Entzerrung Uber die geometrische Abbildung
skizziert.

Im Laborkoordinatensystem des virtuellen Ellipsoids wird zundchst die Geraden-
gleichung fur die von der Probe emittierten Elektronen aufgestellt. Anschlief3end kann
der Schnittpunkt der Gerade mit dem Ellipsoid berechnet werden. Danach l&sst sich
prinzipiell die Reflexion Uber das Prinzip Einfallswinkel gleich Ausfallswinkel er-
mitteln. Einfacher ist es jedoch die Eigenschaft des Ellipsoids zu nutzen, nach der be-
kannt ist, dass der reflektierte Strahl durch die Position des unteren Brennpunktes
(Apertur) gelangen muss. Mit diesem Wissen kann wiederum eine neue Geraden-
gleichung aufgestellt werden. Durch den Schnittpunkt der Geradengleichung mit der
Ebenengleichung des Detektors ermittelt man schliefdlich den Auftreffpunkt fir das
unter den Winkeln g und f von der Probe gestartete Elektron in den Koordinaten der
Detektorebene (Xp, Yp).

Fir die Umsetzung im Rahmen des Programms wird nun folgende Methode ver-
wendet. Das Endbild soll so entzerrt werden, dass durch den Abstand des Punktes (Xp,
yp) vom Mittelpunkt des Detektors (O, 0) der Emissionswinkel q abgelesen werden
kann. Der durch die Horizontale des Detektors und die Verbindungslinie zwischen
Punkt (Xp, Yp) und Mittelpunkt (O, 0) gebildete Winkel soll den azimutalen Emissions-
winkel von der Probe bestimmen:

(32) 1(x,y)>1(q,f).

Im einem weiteren Schritt konnen aus den Emissionswinkeln von der Probe die
Wellenvektoren kj=(kx, kyy) ermittelt werden:

(33 K, :(kllx,k”y):J%(Ei +hn- F)xsin(q) xcos(f), sin()»sin(f)) .

Formel (33) bertcksichtigt die Abbildung der Photoelektronen von einem Punkt
(Apertur) auf eine Ebene. Die Anwendung einer Formel vom Typ (33) ist in der
Literatur auch als stereographische Abbildung bekannt.

Auf einem normalen PC (Pentium 200 Mhz) benétigt die Berechnung der Entzerrungs-
funktion fir eine 256" 256 Matrix etwa 20 Sekunden. Da die Entzerrungsfunktion bei
gegebenen Abmessungen des Analysators gleich bleibt, wird sie in einem zwei-
dimensionalen Feld abgespeichert. Dadurch kann die Entzerrung erheblich beschleu-
nigt werden und benétigt nur noch etwa 1 Sekunde Berechnungszeit.
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,.l--

Abb. 31. Auf der linken Seite ist ein Intensitétsverteilungsmuster [(x,y) der
Si(111):As-1" 1 Oberflache bel UPS mit hn =21,2 €V bei einer Bindungs-
energie Eg von 2,7 eV zu erkennen. Rechts ist die Abbildung entzerrt und
nach (33) stereographisch abgebildet dargestellt. Die Abbildung zeigt somit
| (Kix, Kpy), und die Grenzen der OBZ konnen einfach eingezeichnet werden.

4.3.4 Einzeichnen der Oberflachen-Brillouin-Zone

Nach der Durchfiihrung der Entzerrung mit anschlief3ender stereographischer Abbil-
dung ist es moglich, die Grenzen der Oberflachen-Brillouin-Zone mal3stabsgerecht in
die Aufnahmen einzublenden. Dazu kann neben der Symmetrie die Lage des G-
Punktes der OBZ angegeben werden. Mit diesem Hilfsmittel ist eine genaue Fest-
legung der Symmetriepunkte und —richtungen der untersuchten Probe moglich. Dies ist
fur die Festlegung der Parameter zur weiteren Auswertung der winkelaufgelGsten
UPS-Messungen wichtig, insbesondere fir die Berechnung der Dispersionsrelation

E(k ) entlang der Symmetrierichtungen der OBZ.

4.3.5 Berechnung von EDCs

Fur die Aufnahme von EDCs wird die Intensitét der in ein bestimmtes Raumwinkel-
element emittierten Elektronen gegen ihre kinetische Energie aufgetragen. Wie sich
solche EDCs aus den mit dem ESA aufgenommenen Bilderserien extrahieren lassen,
wird im folgenden dargestellt:

Der Eintrittsblende eines konventionellen winkelaufgel 6sten Analysators entsprechend
wird die Intensitét in einem kleinen Ausschnitt einer Aufnahme integriert. Die Grofe
des Integrationsgebiets bestimmt den Ausschnitt des untersuchten Raumwinkel-
elements. Man fuhrt die Integration nun fir die Bilder einer vollsténdigen Bilderserie
durch und tragt die Intensitéten gegen die Energie auf. Damit erhélt man die EDCs,
wie sie fur herkdmmliche UPS-Experimente bekannt sind.

Zur Auswahl der Bereiche fur die Intensitétsintegration bietet das Programm verschie-
dene Mdoglichkeiten. Durch die Wahl eines beliebigen rechteckigen Bildausschnitts
kann z.B. das winkelintegrierte Spektrum mit guter Statistik bestimmt werden.
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Darliber hinaus konnen Linien oder radialsymmetrische Gitter festgelegt werden, auf
denen in festgelegten Abstdnden in quadratischen Ausschnitten wahlbarer Grof3e
integriert wird (siehe Abb. 32).
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Abb. 32: Ansicht der Benutzeroberflache fir die Berechnung von Spektren.

Wenn die Spektren aus entzerrten Aufnahmen mit 1(qg, f) berechnet werden, ist ein
Vergleich der Spektren mit denen konventioneller Analysatoren moglich. Die Berech-
nung der Spektren kann auch aus entzerrten und zusétzlich stereographisch projizierten
Aufnahmen I(kyx, kyy) erfolgen. In diesem Fall kann den Strukturen in den Spektren
von Schichtsystemen neben der Bindungsenergie auch direkt ein reziproker Wellen-

vektor k; zugeordnet werden. Die berechneten Werte werden mit Angabe der
Energien und Integrationsbereiche tabellarisch in einer ASCII-Datei abgespeichert. Die
so erstellten Dateien kénnen dann von Programmen (wie z.B. Microcal Origin [38])
importiert werden, um sie als Graphen darzustellen. Im algemeinen werden fir die
Berechnung der Spektren bereits normierte Intensitdtsverteilungen verwendet. Dies hat
fur die graphische Darstellung der Spektren den Vorteil, dass die Spektren ahnlich
skaliert sind.

4.3.6 Berechnung von Schnitten

Das Programm erlaubt als weitere Funktion, die Intensitdt entlang von Schnitten in
willkurlichen Richtungen der Aufnahmen zu ermitteln. Die Darstellung der Intensitéts-
verteilung entlang einer Geraden as Graph findet insbesondere fir die Bestimmung
der Winkelauflosung Verwendung. In Abb. 33 ist ein Schnittdiagramm durch das
LEED-Muster einer Ag(111)-Probe gezeigt. Diese Mdglichkeit kann beispielsweise
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dazu verwendet werden, aus der Halbwertsbreite der LEED-Reflexe die Winkel-
auflosung des Analysators abzuschétzen.

Meues Bild tffnen € Linear verstarken

' Driginal

akluelles Bild schlieben
Bid|agleed? FTS 7| Obete Grenze  [E5535
Untere Grenze 256
#Fivel: 133
Windowing lag ‘whert: 45091

Faktor: 1.00000

Abb. 33: Anzeige eines Schnittdiagramms entlang zweier LEED-Reflexe.

Als Alternative zur Darstellung als Schnittdiagramm besteht die Mdglichkeit, die
Intensitétsverteilung entlang eines festgelegten Schnittes aus einer ganzen Serie von
UPS-Bildern zu bestimmen. Werden die so erhaltenen Intensitatsverteilungen nun in
einem neuen Bild in Abhangigkeit von der Energie untereinander aufgetragen, erhélt
man eine direkte Abbildung der Bandstruktur gegen den Wellenvektor k; (siehe z.B.
Abb. 57) Die Bander sind in diesem Fall als Intensitdtsmaxima zu beobachten.

4.3.7 Symmetriesierung

Die Darstellung der wesentlichen Informationen in den Winkelverteilungsmustern ist
durch die ortsabhdngige Transmissionsfunktion des Analysators eingeschrénkt. Auch
die bereits beschriebene Normierung der Bilder kann diese Unregelmél3igkeiten nicht
vollstandig beseitigen. Wenn die Symmetrie und der Ursprung ( G-Punkt) der Muster
aber aus der Betrachtung der Rohbilder bekannt ist, kénnen die Bilder symmetrisiert
werden.

Dazu werden fir eine n-zéhlige Symmetrie jeweils n-Punkte der Aufnahme gemittelt,
die den gleichen Abstand vom Mittelpunkt des Musters haben und durch eine Drehung
um ein ganzzahliges Vielfaches des Winkels 360°/n zur Deckung gebracht werden.

Weitere Mdoglichkeiten des Auswertungsprogramms unter IDL werden hier nur
stichpunktartig aufgeftihrt:

Eintragen von Informationen in die Aufnahmen (z.B. Bindungsenergie, Bild-
nummer, Probenbezei chnung),

Zusammenfassen mehrerer benachbarter Bildpunkte (Binning) durch die Software,
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Speicherung der Bilder in mehreren 16 und 8 Bit Bildformaten,

Anwendung von Funktionen auf ganze Datensdize (z.B. Durchfihrung der
Normierung auf eine vollsténdige Bilderserie).

Mit einem separaten Programm [41] ist es auch moglich, eine Bilderserie as Film zu
betrachten. Das Abspielen der Filme kann in beide Richtungen Uber die Tastatur ge-
steuert werden. Diese Mdglichkeit hat sich als sehr nitzlich erwiesen, um einen
schnellen Uberblick tiber eine Messung zu erhalten. Auch schwache Veranderungen in
den Winkelverteilungsmustern bei Anderung der Energie sind auf diese Weise noch
gut erkennbar.

Das Vorgehen fur die Aufnahme einer Serie von Winkelverteilungsmustern in einem
UPS-Experiment ist in Abb. 34 in einem Flussdiagramm dargestel|t.
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Abb. 34: Das Flussdiagramm stellt die Datenerfassung fur den ESA einschliefdich der
Verarbeitungsschritte dar, die zu einem vollstdndigen Satz von Bildern
| (Kyx , Ky, Exin) fUhren. Dieser Satz kann durch die Software weiterverarbeitet
werden. Man erhélt dadurch die Dispersionsrelation E(ky), die Fermi-Fléche,
Spektren (EDCs) und Filme, die z.B. die Energie oder Temperatur as Para-
meter haben.
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5 Anwendungen des 2D-Spektrometers in verschiedenen
Betriebsarten

Das am Lehrstuhl fur Experimentelle Physik | aufgebaute 2D-Spektrometer unter-
scheidet sich in seiner Handhabung wesentlich von anderen kommerziellen Spektro-
metern. Die Methodik zur effizienten und sinnvollen Bedienung des Analysators
musste aufgrund fehlender Erfahrungen weitgehend im Rahmen der vorliegenden Ar-
beit entwickelt werden. In diesem Zusammenhang wurde auch die Funktionsfahigkeit
des Analysators getestet. Der Schwerpunkt lag dabei auf der Uberpriifung der Energie-
und Winkelauflosung, den beiden wichtigsten LeistungsgrofRen eines winkel-
aufl6senden Energieanalysators.

Fur erfolgreiche Messungen miissen viele Parameter, wie z.B. Analysatorspannungen
und Probenposition, eingestellt werden. Im folgenden werden Konzepte vorgestellt,
deren Ziele die Entwicklung optimaler Messeinstellungen und die Verringerung von
Freiheitsgraden fur die Messung sind. Insbesondere bel der Inbetriebnahme mussten
viele Parameter in iterativen Schritten optimiert werden. Dabei waren auch viele
Detailveranderungen am Analysator notwendig, die ein erneutes Uberpriifen
wesentlicher Daten erforderlich machten. Wichtige Parameter fir den Betrieb des
Analysators sind:

die eingestellten Analysatorspannungen, die insbesondere die Energieaufldsung
des ESA mal3geblich bestimmen,

die Probenposition sowie Blendenwahl und —position,
die Einfallsrichtung und Intensitét der Anregungsquellen,
die Hochspannungen am M CP mit Phosphorschirm.

5.1 Spannungseinstellungen des Analysators

Im folgenden wird gezeigt, welchen Einfluss die Wahl der Spannungen auf den Betrieb
des Analysators hat. Insbesondere wird eine Methode vorgestellt, mit dem die geeig-
neten Spannungen bequem eingestellt werden konnen. Abgeschlossen wird dieser Ab-
schnitt mit der Bestimmung der Energieaufl6sung nach Optimierung aller Parameter.

Der Verlauf der Elektronenflugbahnen wird durch Anlegen von drei Spannungen be-
stimmt. Die Probe und das Gitter G; liegen dabel auf gleichem Potential, um die Elek-
tronen in den Energiebereich des Bandpasses verschieben zu kénnen. Um einen feld-
freien Bereich zwischen Probe und Gitter G; zu erreichen, muss eine Vorspannung in
Hohe der Austrittsarbeitsdifferenz angelegt werden. Fur optimale Einstellungen kann
der Einfluss der Vorretardierung auf die Energieauflésung vernachlassigt werden.

Die Einstellung der Spiegelspannung Us und der Hochpassspannung Us definiert die
Pass-Energie Ep der Elektronen und gleichzeitig die Energieauflésung DE des Band-
passes. Von friheren Analysatoren waren Pass-Energien Ep der Grofienordnung 10 eV
bekannt. Daher wurde diese Pass-Energie zunéchst zu Testzwecken eingestellt. Zur
Messung der Energieaufldsung ist die Messung der Breite der Fermi-Kante einer me-
tallischen Probe besonders geeignet. Ein grof¥fléchiges Tantalblech (10° 10 mm?) ist zu
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diesem Zweck dauerhaft an der Vorderseite des Probenhalters (Manipulator) befestigt.
Das polykristalline Tantal zeichnet sich durch eine hohe Zustandsdichte bis zum
Fermi-Niveau aus.

Die Zustandsdichte des Tantal hat Gber einen Bereich von etwa 1 eV unterhalb des
Fermi-Niveaus einen weitgehend konstanten Wert. Daher ist in diesem Bereich fir
einen nicht zu klein gewéhlten Bandpass ist eine lineare Abhéngigkeit der detektierten
Intensitdt von der Spannungsdifferenz zwischen Tief- und Hochpass zu erwarten.
Diese Abhangigkeit kann experimentell bestdtigt werden. Dazu wurde fur verschie-
dene Bandpasseinstellungen die spektrale Intensitdt bei UPS an Tantal knapp unterhalb
des Fermi-Niveaus (Eg » 0,5 €V) gemessen (siehe Abb. 35, Dreiecke). Fur jede der
Bandpasseinstellungen wurde auf3erdem eine Fermi-Kante aufgenommen, aus der die
Energieauflsung ermittelt werden konnte. Mit Kenntnis der Graphen aus Abb. 35
kénnen die Bandpass-Spannungen unter Berticksichtigung der erforderlichen Energie-
auflésung und Intensitét bequem eingestellt werden.
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Abb. 35: Transmittierte Intensitét und Energieaufldsung (winkelintegriert) des ESA in
Abhangigkeit des Potentialunterschiedes zwischen dem ellipsoiden Tiefpass-
Spiegel (Um) und dem Hochpassgitter (Gs). Alle Daten wurden mit einer
polykristallinen Tantalprobe bei Raumtemperatur mit 10 eV Pass-Energie
aufgenommen.

Die transmittierte Intensitét des ESA fallt fir die gezeigten Messungen bel 10 eV Pass-
Energie bereits fir einen nominellen Bandpass von rund 300 meV praktisch auf null.
Dafir gibt es zwei Ursachen. Zum einen weicht die Naherung (18), die zur Angabe des
nominellen Bandpasses verwendet wird, leicht von den Simulationswerten ab (siehe
Abb. 19). Fir die verwendete Pass-Energie ist der Bandpass dadurch etwa 150 meV
enger als nominell angegeben. Ein weiterer Grund sind Austrittsarbeitsunterschiede



ANWENDUNGEN DES 2D-SPEKTROMETERS IN VERSCHIEDENEN BETRIEBSARTEN 60

zwischen dem mit Graphit beschichteten Ellipsoidspiegel und den mit Gold be-
dampften Netzen des Hochpassgitters, die in der Gréfenordnung von 0,1 V liegen.

5.2 Energieauflésung DE

Fir optimiert eingestellte Spannungen wurde die Energieaufldsung bestimmt. Wegen
der Variation der Pass-Energie des Spiegels Erie« in Abhangigkeit von h (siehe Kapitel
3.1.3 und 3.2.6) wird die beste Energieaufldsung nicht im winkelintegrierten, sondern
im winkelaufgelosten Modus erreicht. Unter der Annahme einer Gaul3verteilung fur
die Energieaufl6sung des Analysators mit einer Breite von 2 s ergibt sich aus der Mes-
sung der Intensitétsdnderung DI (16% bis 84% von DI) Uber die Fermi-Kante an poly-
kristallinem Tantal eine Energieauflésung von DE=120 meV (siehe Abb. 36). Diese
Energieaufldsung ist noch durch die thermische Verbreiterung beeinflusst, da die
Probe Raumtemperatur (T =300 °K) hatte. Entfaltet man diesen Einflul3 ndherungs-
weise, so ergibt sich eine beste Energieauflésung von 80-90 meV.

84 % A

DE = 120 meV

Intensitét [willk. Einh.]
T
/

05 04 03 02 01 00 -01 -02 -03 -04 -05
Bindungsenergie [eV]

Abb. 36: Mit UPS an Tanta gemessene Energieauflésung des ESA bel einer Pass-
Energievon 10 eV.

Fur diese Energieauflosung ist vertikal alerdings nur innerhalb eines Akzeptanz-
winkels von etwa 20° noch Intensitét zu messen. AulRerhalb dieses Bereichs ist der
Bandpass vollstéandig geschlossen. Fir den gesamten Akzeptanzbereich kdnnen noch
erfolgreich Messungen mit einer EnergieauflGsung von etwa 150 meV (in Richtung der
Normalemission) aufgenommen werden. Dabei wird die Energieaufldsung zu gréf3eren
Winkeln q (vertikal) besser.

5.3 Winkelauflésung Df

Neben der Energieaufldsung ist die Winkelauflésung eine weitere wesentliche Grof3e,
mit der die Leistungsféhigkeit eines Elektronenanaysators beschrieben werden kann.
Typische Winkelaufldsungen dispersiver Anaysatoren liegen in der Grélienordnung
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+ 1°. Die Winkelauflésung bestimmt insbesondere, mit welcher Genauigkeit der
Wellenvektor kj bestimmt werden kann.

Die Winkelauflésung ist zum enen durch die Abbildungseigenschaften des
Analysators selbst bestimmt. Fir optimale Werte ist hier eine genaue Fertigung des
Analysators und ein sorgfdltiger Aufbau — entsprechend den Erkenntnissen der
Simul ationsrechnungen — ausschlaggebend. Nach dem Zusammenbau des Analysators
kann die Winkelauflésung im wesentlichen nur noch durch drei Faktoren beeinflusst
werden:

verwendete Pass-Energie Ep,

Quellgrofe rs am Probenfokus f; (unter der Voraussetzung einer weitgehend
exakten Probenpositionierung),

Wahl der Aperturdffnung.

Die Wahl der verwendeten Pass-Energie erfolgt in Abwéagung zwischen der erhdhten
Empfindlichkeit der Elektronen gegeniber Restfeldern bei niedrigen Pass-Energien
und gleichzeitig besserer Energieauflésung. Fir UPS-Experimente haben sich Werte
von 5 bis 20 eV fur die Pass-Energie als sinnvoll erwiesen. Fur LEED-Experimente
kann keine Vorretardierung verwendet werden, da ansonsten der Primér-
elektronenstrahl abgelenkt wird. Daher liegt die Pass-Energie in diesem Fall in der
Grofenordnung der Priméarenergie.

Die Quellgréfe am Probenfokus ist direkt von der verwendeten Anregungsquelle
abhangig. Fur die Gasentladungslampe ist die QuellgrofRe durch die Entfernung des
Kapillarrohrendes vom Probenfokus festgelegt (4£ » 3 mm). Fir Anregung mit einer
Elektronenkanone ist bei kleinen Energien mit sorgfaltiger Fokussierung bestenfalls
ein Quelldurchmesser von 5 mm erreichbar. Aus der Simulation ist bekannt, dass fir
Quellgrofzen mit rs 2 1 mm nur mit einer Apertur am zweiten Fokuspunkt f, eine
akzeptable Winkelauflésung (besser £ 2°) mdglich ist.

Die Winkelauflésung des Analysators in Abhéngigkeit des Blendenradius kann sehr
einfach aus der Halbwertsbreite der LEED-Reflexe einer einkristallinen Probe be-
stimmt werden. Dazu wird die Halbwertsbreite (in Pixeln) aus der entzerrten Auf-
nahme des LEED-Musters auf dem Detektor bestimmt. Die Halbwertsbreite wird da-
nach ins Verhdltnis zum Durchmesser des Detektors — mit dem bekannten
Akzeptanzwinkel g = £ 43° - gesetzt. Die entsprechenden Schnittprofile fir vier unter-
schiedliche Blenden sind in Abb. 37 dargestellt.

Fur drei Blenden wurde die Winkelauflésung zusétzlich anhand der Simulation fir
einen Quelldurchmesser von 3 mm und drei verschiedene Aperturdurchmesser be-
stimmt. Der Vergleich zwischen den experimentellen und den berechneten Werten fur
die Winkelauflésung zeigt eine gute Ubereingtimmung. Die Abbildungsfunktion des
Analysators scheint also keine wesentlichen Fehler aufzuweisen, die die Winkel-
auflosung in dieser GrofRenordnung beeinflussen. Durch die Verwendung kleiner
Aperturdurchmesser kann die Winkel aufl3sung also wesentlich verbessert werden.
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g-Blende:
6 Pixel: £1,0°

0,5 mm

8 Pixel =+ 1,3°

35mm 14 Pixel = + 2,3°

Intensitat [willk. Einh.]
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Abb. 37: Schnittprofile eines LEED-Reflexes einer Si(111):As-1" 1 Probe fir eine
Primé&renergie von 170 eV fur unterschiedliche Aperturdurchmesser.

@-Apertur Df -Experiment Df -Simulation
0,5 mm +1,0° +0,78°
1,5mm +1,3° +1,22°
3,5 mm +2,3° +25°

Tabelle 4: Vergleich der gemessenen Winkelauflosung mit den Ergebnissen der
Simulation.

Fur grof3e Quellradien fallt alerdings das detektierte Signal proportional zur Fléche der
Aperturdffnung ab. Dieser Intensitétsverlust kann im LEED-Experiment durch einen
hoheren Primarelektronenstrom ausgeglichen werden. Bel UPS ist der maximale Strom
an Photoelektronen um mehrere Grof3enordnungen geringer. Um in diesem Fall nicht
zu lange Messzeiten zu haben, wurde fur UPS nicht die kleinste Blende (£ = 0,5 mm),
sondern meist die Blende mit 1,5 mm Durchmesser gewahlt.

Eine Mdglichkeit, die Winkelauflésung fur ein UPS-Experiment - also mit niedriger
Pass-Energie - zu Uberprifen, ist die Ausmessung des Schnittprofils einer scharf defi-
nierten Struktur. Eine solche Struktur existiert zum Beispiel beim Oberflachenzustand
der Cu(111)-Oberflache (siehe Abb. 48). An diesem kann die Winkelauflosung zu
+ 1,5° bestimmt werden. Das Profil des Oberflachenzustands hat allerdings fir eine
endliche Energieaufldsung — in diesem Fall ~ 150 meV — bereits eine Halbwertsbreite
von etwa £ 1°. Daher kann davon ausgegangen werden, dass die WinkelauflGsung
auch fur niedrige Pass-Energien in der GrofRenordnung besser als + 1,5° ist. Das még-
liche Aufldsungsvermogen des Analysators im k-Raum liegt damit bei etwa 0,07 bis
0,1A bei hn=21,2eV.
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5.4 Winkelintegrierte Messungen

Der Vergleich winkelaufgelOster Spektren des ESA mit denen anderer Analysatoren
war in der ersten Phase der Inbetriebnahme nicht moglich, da die Software fir die
Berechnung von Spektren aus den Bildern noch nicht zur Verfligung stand.

Um in dieser Phase einen qualitativen Vergleich des ESA mit konventionellen
Spektrometern zu ermdglichen, wurde UPS an einer polykristallinen Goldfolie durch-
gefuhrt. Diese konnte dann mit dem Spektrum verglichen werden, das an derselben
Probe mit einem hemispharischen Analysator (OMICRON EA 125) aufgenommen
wurde. Ausschlaggebend fir die Verwendung der polykristallinen Goldfolie waren
folgende Aspekte:

Die bekannte hohe spektrale Intensitdt fir Emission aus den d-Bandern von Edel-
metallen.

Starke Strukturen im Spektrum ermoglichen relative Vergleiche der spektralen
I ntensitdtsmaxima.

Die Probenpraparation konnte in beiden Fdlen einfach und identisch durch
Sputtern erfolgen. Fur die polykristalliner Probe war kein Tempern notwendig.

Fur polykristalline Proben schrankt die unterschiedliche Winkel akzeptanz des ESA
(g =% 43°) und des hemisphérischen Analysators (maximal g = = 10°) im winkel-
integrierten Betrieb die Vergleichbarkeit der Spektren nicht ein.

Der Einfallswinkel der Anregungsstrahlung hat fur polykristalline Proben keine
Auswirkung auf den Verlauf des Spektrums.

ESA EA125

Intensitéat [willk. Einh.]

LN N N R LA LA S L L R R R |
8 6 4 2 0 -2 8 6 4 2 0 -2

Bindungsenergie [eV]

Abb. 38: Vergleich winkelintegrierter Photoelektronenspektren (hn = 21,2 eV) einer
polykristallinen Goldprobe, die mit dem ESA und einem hemisphérischen
Analysator aufgenommen wurden.

Die aufgenommenen Spektren (Abb. 38) sind in guter qualitativer Ubereinstimmung.
Alle wesentlichen Merkmale, wie Fermi-Kante und spektrale Emissionsmaxima aus
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den d-Bandern sind in beiden Spektren mit dhnlichen Verhédltnissen zueinander zu
beobachten. Auch die Verteilung der Maxima auf der Energieskala stimmt Uberein.
Die Struktur im Spektrum des EA 125 ist aufgrund der hoheren Energieauflsung
etwas ausgeprégter und schérfer definiert. Die Messung an polykristallinem Gold
beweist die winkelintegrierte Funktionsfahigkeit des Analysators.

5.5 Abschéatzung des energieabhéngigen Untergrundes

Im folgenden sollen die Auswirkungen auf das gemessene Signal durch Streu-
elektronen abgeschétzt werden. Dabel sind zwel wesentliche Beitrdge an Streuelek-
tronen zu unterscheiden. Zum einen werden von den in den Akzeptanzbereich
emittierten Elektronen rund 81,5 % absorbiert oder gestreut. Dieser Wert ergibt sich
durch die Transmissionsfunktion jedes einzelnen Gitters (81 %) bei acht Gitter-
durchgangen. Dabel wird das ellipsoide Netz G; zweifach passiert. Der Einfluss der an
den Gittern gestreuten Elektronen ist schwer abzuschétzen. Einen grof3eren Beitrag
liefert vermutlich die Streuung von Elektronen am Ellipsoidspiegel. Elektronen, die
geniigend Energie zur Uberwindung des Gegenfeldes des Tiefpasses haben, prallen auf
den Spiegel und werden dort entweder absorbiert oder gestreut. Fir niedrige
Elektronenenergien erfolgt die Streuung elastisch. Daher haben die gestreuten Elek-
tronen gentigend kinetische Energie, um auch den Hochpass zu Uberwinden. Die
Apertur am Fokuspunkt f, hat nun die Aufgabe, die gestreuten Elektronen, die nicht
die durch den Bandpass definierte Pass-Energie Ep haben, zu filtern.

Die Wirksamkeit des Filters aus Tiefpass und Apertur wurde von Lee [13] fUr ein
sphérisches Spiegelelement abgeschétzt. Die Berechnungen zeigen, dass die Filter-
funktion selbst dann wirksam ist, wenn die meisten Elektronen gestreut werden. Fur
die geringe Exzentritét des Ellipsoidspiegels ist zu erwarten, dass die Ergebnisse auf
den ESA Ubertragbar sind.

Der Einfluss der gestreuten Elektronen wurde zudem fir UPS experimentell Gberprift.
Dazu wurde das vollstandige Spektrum der photoemittierten Elektronen (hn = 21,2 eV)
einer Probe gemessen (Abb. 39). Dabel kann der Intensitétsunterschied im Spektrum
fr den Fall bestimmt werden, dass entweder alle emittierten Elektronen das Gegenfeld
des Ellipsoidspiegels Uberwinden (Bereich (A), unterhalb der Einsatzkante) oder aber
keine Elektronen auf die Spiegeloberfldche fallen (Bereich (B), oberhalb der Fermi-
Kante). Unter der begrindeten Annahme, dass der Anteil der detektierten Streu-
elektronen weitgehend linear von der Anzahl der auf den Spiegel treffenden Elek-
tronen abhangt, kann aus dem Spektrum in Abb. 39 geschlossen werden, dass die
spektrale Intensitét durch Streuelektronen klar unterhalb der Intensitét des eigentlichen
Spektrums liegt. Die Filterfunktion wird durch die Kombination von Ellipsoidspiegel
und Apertur also gut erfillt.
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Abb. 39: Vollstéandiges Spektrum der photoemittierten Elektronen einer Cu(111)

Probe, an dem die GrofRenordnung der detektierten Streuelektronen Uberprift
werden kann (Aperturdurchmesser = 1,5 mm).

5.6 Auger-Elektronenspektroskopie (AES) Messung

Mit Anregung durch eine Elektronenkanone ist es auch mdglich, Auger-Elektronen-
spektroskopie mit dem ESA durchzufihren. Als Beispiel dafur ist in Abb. 40 das
Auger-Spektrum einer Cu(111)-Oberflache fir eine verhdltnisméldig niedrige
Priméarelektronenenergie von 470 eV abgebildet. Fir die Aufnahme der Auger-
Spektren wird die spektrale Intensitét unter Variation der Pass-Energie gemessen. Die
Intensitdt der Bilder wird in einem Pixel zusammengefasst, und man erhédlt die
Intensitét als Funktion der Pass-Energie I1(Ep). Wie Ublich ist zur leichteren Identi-
fizierung in Abb. 40 die Ableitung der Intensitét gegen die Energie, di(Eg)/dEp auf-
getragen. Fir die saubere Cu(111)-Oberflache ist ein Ubergang (Auger-Linie) bei der

Energie 60,1 eV zu beobachten, dessen Position und Form in Ubereinstimmung mit
der Literatur steht [22].
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Abb. 40: Auger-Elektronenspektrum einer Cu(111) Probe flr eine Primérenergie von
470 eV.

5.7 Energieverlustspektroskopiemessung (EELS) an HOPG

Eine weitere mit dem ESA durchfiihrbare Methode der Elektronenspektroskopie ist
EELS. Zur Uberprifung wurde mit einer Primérenergie der anregenden Elektronen
von 170 eV eine EELS Messung an einer HOPG Probe durchgefihrt. Etwa 7 eV unter-
halb des elastischen Signals ist deutlich der Beitrag des Plasmons zu erkennen. Die
Energie des Plasmons ( ~7 eV) ist in Uberstimmung mit der Literatur [42].

~7 eV: EELS an HOPG
i Primarenergie 170 eV

1
i Plasmon

e

Intensitéat [willk. Einh.]
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Abb. 41: EELS-Messung an HOPG fir eine Anregungsenergie von 170 eV. Neben
dem elastischen Signal kann bei einer Verlustenergie von 7 eV ein Plasmon
beobachtet werden.
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5.8 Zusammenfassung der Leistungsdaten des ESA

Parameter L eistungsdaten
Ener gieaufldsung 120 meV fir g < 43°
80 meV fur g < 20°
Winkelauflosung Photoemission: Df =+ 1,0° (durch Quelldurchmesser der
Entladungslampe begrenzt)
LEED: Df =1° (ra = 0.5 mm)
Akzeptanzbereich g=0-43°f =0-360°
charakteristische Typisch ~ 5 sfir ein Intensitétsverteilungsmuster
M esszeiten ca. 1 Stunde fir vollsténdige Valenzband: ~300 Bilder
Zeitauflosung 1 s—300 s (durch Intensitdt Entladungslampe und MCP
Verstarkung begrenzt)
Techniken ARUPS, LEED, EELS, AES,
EDC, E(k), Fermi-Flachenmessung;
XPD, XPS mit Réntgenquelle moglich;
CFS, CIS mit Synchrotronstrahlung méglich.

Tabelle 5: Zusammenfassung der wesentlichen Leistungsdaten des Ellipsoidspiegel-
Analysators.
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6 Messresultate

6.1 Messungen an HOPG

Nach erfolgreichen Tests des ESA mit winkelintegrierter PES an polykristallinen
Tantal- und Goldfolien wurde Hoch Orientierter Pyrolytischer Graphit (HOPG) fir
erste winkelaufgel6ste PES-Experimente verwendet. Ausschlaggebend dafir war die
einfache Prdparation dieser Proben. Graphit besitzt eine hexagonale Schichtstruktur.
HOPG besteht aus Graphitkristalliten, die senkrecht zu den Schichten hoch orientiert
sind. Die schwachen Bindungen zwischen den Graphitschichten ermdglichen die ein-
fache Préparation sauberer, atomar glatter Oberflachen. Dies wird durch einfaches Ab-
ziehen der obersten Graphitschicht mit handel siiblichem Klarsichtklebeband durchge-
fahrt. Da HOPG weitgehend inert ist, kann der Spaltvorgang an Luft durchgefihrt
werden. Die Probe wird im direkten Anschluss an die Préparation in das UHV einge-
schleust.

Mit HOPG wurde sowohl ARUPS as auch LEED durchgefiihrt. Die rdumliche
Mittelung Uber mehrere Kristallite fuhrt for beide Techniken zu ringférmigen Ver-
tellungen der detektierten Elektronen auf dem Detektor, was auch so beobachtet
wurde. Die Abwesenheit starker Verzerrungen in den Ringmustern war ein Indiz fr
die weitgehend ungestorte Abbildungsfunktion des Analysator und damit flr seine
winkelaufgel 0ste Funktionsfahigkeit. Die Messungen wurden bereits im Rahmen einer
Diplomarbeit gezeigt und ausgewertet [43].

6.2 Messungen an der Ag(111)-Oberflache

Die ersten winkelaufgelGsten Messungen an einem Einkristall wurden an Ag(111)
durchgefiihrt. Die hohe spektrale Intensitét aus den d-Bandern des Silber erméglicht
es, die Probe durch eine Maximierung der registrierten Intensitét optimal auf den
Fokuspunkt zu justieren. Diese Eigenschaft der Edelmetalle wurde bereits fur die
(winkelintegrierten) Messungen an Gold genutzt. Auch die Messungen an Ag(111)
wurden bereits an anderer Stelle prasentiert [43] und werden daher an dieser Stelle
nicht weiter besprochen. Die Méglichkeit, UPS und speziell ARUPS an Edelmetallen
mit dem ESA durchzufiihren, wird stattdessen am Beispiel der Cu(111)-Oberfléche
vorgestellt.
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Abb. 42: UPS an der Ag(111)-Oberflache. Gezeigt wird das Uber den gesamten
Akzeptanzbereich (g + 43°) winkelintegrierte Spektrum (oben) und das
winkelaufgel 6ste Spektrum am G-Punkt der OBZ.

6.3 Messungen an der Cu(111)-Oberflache

Anhand der im folgenden gezeigten Messungen an der Cu(111)-Oberflache lassen sich
die wesentlichen Méglichkeiten, die sich aus der Nutzung des ESA ergeben, darstellen.
Die verwendete Probe wurde durch wiederholtes lonenétzen (Sputtern) und Tempern
prapariert. Dies fuhrte zu einer stabilen und unrekonstruierten Cu(111)-Oberflache.
Die Praparation wurde mit LEED kontrolliert, bis scharfe Reflexe mit geringem Unter-
grund zu beobachten waren. Ein entgultiger Test fir den Erfolg der Préparation war
das Auftreten des Oberflachenzustands auf Cu(111) in UPS mit hoher Intensitét.

In Abb. 43 werden sowohl ein winkelintegriertes als auch ein winkelaufgel ostes
Spektrum am G-Punkt der OBZ préasentiert. Die hohe spektrale Intensitidt zwischen
etwa 2 bis 4 eV Bindungsenergie in den beiden Spektren kann als Signal der d-Bander
identifiziert werden [44]. Das im winkelaufgelGsten Spektrum knapp unterhalb des
Fermi-Niveaus (~0,35 eV) beobachtete Maximum ist der bekannte Oberflachenzustand
der Cu(111)-Oberflache [45].
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Abb. 43. UPS an der Cu(111)-Oberflache. Gezeigt wird das Uber den gesamten
Akzeptanzbereich (g + 43°) winkelintegrierte Spektrum (oben) und das
winkelaufgel oste Spektrum am G-Punkt der OBZ (unten).

Beim Betrieb der Gasentladungslampe mit He wird neben der intensitétsreichsten He-
| a Linie (hn = 21,2 eV) zusétzlich ein etwa zweiprozentiger Lichtanteil der He-l b
Linie (hn = 23,09 eV) emittiert. Dies fuhrt bei etwa 1 eV Bindungsenergie zu einem
Satelliten des scharfen Maximums an der Oberkante des d-Bandes. Beide Spektren
stehen in guter Ubereinstimmung mit aus der Literatur [44,45] bekannten Messungen.

In Abb. 44 ist eine Auswahl an Intensitétsverteilungsmustern gezeigt, die mit ARUPS
bei einer Anregungsenergie von hn = 21,2 eV fir verschiedene Bindungsenergien auf-
genommen wurden. Fir eine bessere Darstellung im Druck sind die Negative der
Originalaufnahmen abgebildet. Dunkle Bereiche entsprechen damit einem hohen
Elektronenstrom auf den Detektor. Die in Abb. 44 gezeigten Bilder sind mit dem in
Kapitel 4.3 vorgestellten Programm verarbeitet worden. Zunéchst wurde die Aufnahme
entzerrt (1(x,y) 2 1(q,f)). Derartige Bilder werden in der Literatur als Winkel-
vertellungsmuster oder auch kurz ADPs (nach engl.: Angular Distribution Pattern)
bezeichnet. Die gezeigten Bilder sind allerdings noch nach Vorschrift (33) verarbeitet
worden. Damit erhdlt man Aufnahmen I(ky, k), die die projizierte Impulsraum-
verteilung der Photoelektronen auf die OBZ zeigen. Diese Bilder werden im folgenden
auch as Impulsraumverteilungsmuster oder MDPs (nach engl.: Momentum Space
Distribution Pattern) bezeichnet. Diese Entzerrung der Bilder, mit der erstmals die
Darstellung der korrekten ADPs und MDPs mdglich ist, wurde im Rahmen dieser
Arbeit entwickelt und wird von anderen Gruppen, die ebenfalls Ellipsoidspiegel-
Analysatoren betreiben, noch nicht verwendet. Nach (33) hangt fir festgelegte
Photonenenergie und Akzeptanzwinkel (q= £43°) der untersuchte Bereich des
Impulsraums von der Bindungsenergie der untersuchten Zustdnde ab. Aus diesem
Grund wird der Durchmesser der in Abb. 44 gezeigten Bilder von links oben
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(Eg = 4,95 eV) bisrechts unten (Eg = 1,91 €V) grofier. Eine festgelegte Strecke entlang
der Aufnahmen entspricht in jedem der Bilder (unabhéngig von der Richtung) dem
gleichen Betrag im Impulsraum der OBZ. Nach den Betrachtungen in Kap. 2.2 sind die
Grenzen der 1.0BZ von Cu(111) (mit GM =1,42 A und GK = 1,64 A) fir eine un-
verkippte Probe mit hn=21,2eV und F =4,98 €V, sowie eine Bindungsenergie

Eg = 1,91 eV aulRerhalb des Akzeptanzbereichs des ESA und wurden daher nicht ein-
gezeichnet.

4.95eV 4. .56V 4.17ev

o g

Abb. 44: ADPs der Cu(111)-Oberflache fir eine Anregungsenergie hn=21,2 eV.

2,508V T T g 30y
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Aus der dreizdhligen Symmetrie der Bilder ist die kristalline Ausrichtung der Probe
direkt ersichtlich. In Abb. 45 sind die erste und zweite Atomlage der (111)-Oberflache
und das entsprechende reziproke Gitter der Oberfléache gezeigt. Unter Beriick-
sichtigung der zweiten Atomlage mussen zwei unterschiedliche el -Richtungen
unterschieden werden, die nicht &guivalent sind. Die dreizéhlige Symmetrie der Bilder
gibt also direkt die Lage der GM - und WGLRichtungen des Kristalls an. Die weitere
Unterscheidung dieser Richtungen ist allerdings allein damit nicht méglich. M und
M ¢ kdnnen aber unterschieden werden, wenn man die gemessene Bandstruktur mit
Literaturdaten vergleicht [44].

Aus dem Mittelpunkt der Muster kann allerdings die Lage des G-Punktes der OBZ
sehr genau bestimmt werden. Die damit erhaltene genaue Kenntnis Uber die Aus-
richtung des Kristalls ist ein wesentlicher Vortell des ESA. Bai Messungen mit kon-
ventionellen Analysatoren ist eine, wenn auch geringe Fehlausrichtung der Probe hau-
fig nicht auszuschlief3en. Dies fuhrt dann zu einer fehlerhaften Bestimmung der
Bandstruktur und insbesondere der Bandbreite.

® | Atomlage
o 2. Atomlage

— Symmetrie-
A};rllllsen des Kristalls

—— 1. Brillouinzone
----- Symmetrieachsen

Abb. 45: Direktes und reziprokes Gitter der (111)-Oberfl&che eines kubisch flachen-
zentrierten Kristalls.

Aus den in Abb. 45 gezeigten MDPs kann nun direkt die Bandstruktur E(kj) bildhaft
dargestellt werden. Wie in Kapitel 4.3.6 beschrieben wird dazu die Intensitéts-
verteilung entlang von Schnitten durch die MDPs bestimmt. Die Intensitéten von
Schnitten entlang der Symmetrierichtungen der OBZ sind in Abb. 46 aus den MDPs
einer Bildserie an Cu(111) in Abhangigkeit der Bindungsenergien tibereinander aufge-
tragen. In Abb. 46 wurde der obere Teil der Bandstruktur E(kj) (Bindungsenergien -1
bis 1,8 eV) zur besseren Darstellung heller skaliert. Der parabelférmig abgegrenzte
schwarze Bereich ist wiederum darauf zuriickzufihren, dass fir die verwendete Probe
und Photonenenergie nicht der gesamte Bereich der OBZ untersucht werden konnte.

Eine Mdoglichkeit, diese Beschrankung zu umgehen und die vollstandige 1.0BZ zu
untersuchen, war die Anregung mit dem Licht der He-ll-Linie (hn = 40,8 eV) der
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Entladungslampe. Da die Intensitét der Lampe fir diese Photonenenergie jedoch sehr
schwach war, lief3en sich auf diesem Wege keine vergleichbar befriedigenden Ergeb-
nisse erzielen. Diese Einschrankung l&sst sich durch den Betrieb des Analysators an
einem Sychrotron-Zentrum aufheben.
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Abb. 46: Dispersionsrelation E(ky) fur Cu(111) bei Anregung mit hn = 21,2 eV; Rich-
tungen siehe Skizze.

In der Bandstruktur E(k;) ist nahe des Fermi-Niveaus die Emission aus dem
Oberflachenzustand der Cu(111) Oberflache zu beobachten. Die Dispersion des
Oberflachenzustands kann durch die gewahlte Auftragung gegen k; direkt aus der Ab-
bildung entnommen werden. Bel Bindungsenergien um 3€eV kann die intensive
Emission aus den d-Bandern beobachtet werden. Die entlang der Symmetrierichtungen
der OBZ projizierten Volumenbander unterscheiden sich fur die nicht aquivalenten

GM - und GM ¢-Richtungen deutlich in ihrer Dispersion (siehe Abb. 46: (a) und (b) ).

Die Dispersion E(k)) des Oberflachenzustands um den G-Punkt kann auch aus den
Spektren ermittelt werden (siehe Abb. 47). Dabei werden einmal die aus den Maxima
in den EDCs bestimmten Werte verwendet (Abb. 47, links) und zusétzlich ist eine
VergrofRerung des Schnitts durch die MDPs in der Abb. 48 abgebildet. Dies fuhrt zur
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bildhaften Darstellung der E(k;) Strukturen in Abb. 47 (rechts). Beide Darstellungen
sind aquivalent.

0.00
005k Cu(111) Oberfléchenzustand
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Abb. 47: Dispersion des Oberflachenzustands auf Cu(111). Links in klassischer Dar-
stellung, rechtsin bildhafter, aus MPDs abgeleiteter Darstellung (siehe Text).

Die Abhangigkeit des Oberflachenzustands von der Energie (E - Ef) kann bildhaft sehr
gut anhand der in Abb. 48 gezeigten ADPs verfolgt werden. Neben den ADPs und
daraus abgeleiteten MDPs ist es auch moglich, unter Berticksichtigung der
theoretischen Ansétze die Lebensdauer G der angeregten elektronischen Zustande als
zweidimensionales Muster bildhaft darzustellen. Pendry und Robinson [1] geben
Gu (E - E)? ds eine mogliche Abhangigkeit an, was leicht dargestellt werden kénnte.
Physikalisch sinnvoll wird dies bei tiefen Temperaturen der Probe, wenn die
intrinsische Breite der spektralen Strukturen zum Tragen kommt. Bei hoch korrelierten
Elektronensystemen wie Hochtemperatursupraleitern, Kondo-Systemen oder gemischt-
valenten Materialien ergeben sich so neue Einsichten. Hier wurden solche Messungen
bei wenigen Kelvin nicht durchgefiihrt.

Abb. 48: Entwicklung der Oberflachenzustandes fir Bindungsenergien von 0,4 eV
(links) bis—0,05 eV (rechts).

Der ESA erlaubt die schnelle Bestimmung der Fermi-Fléche, indem einfach die Iso-
energie-Flache am Fermi-Niveau aufgenommen wird. An den Stellen, an denen ein
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Leitungsband das Fermi-Niveau schneidet, erhdt man ein lokales Maximum fir das
detektierte Signal. Eine Aufnahme der Fermi-Flache an Cu(111) zeigt Abb. 49.

Abb. 49: Gezeigt ist die mit dem ESA aufgenommene Fermi-Flache der Cu(111)-Fl&
che (symmetrisiert) bei Anregung mit hn = 21,2 eV sowie die mit de Haas van
Alphen Effekt bestimmte dreidimensionale Fermi-Fl&che fur Kupfer [17].

Bel einem konventionellen Spektrometer misste die Emission vom Fermi-Niveau
einer Probe sequentiell Uber alle Winkel vermessen werden [46] (Dauer 3 1 Stunde).
Die gezeigte Aufnahme wurde mit einer Belichtungszeit von 100 Sekunden auf-
genommen. Die bendtigte Zeit ist nicht durch mechanische Einschrankungen begrenzt,
sondern durch die maximale Verstarkung des MCP. Zum Vergleich ist die Uber den de
Haas-van Alphen (dHVA) Effekt bestimmte Fermi-Fl&che des Kupfers abgebildet. Die
dreiz&hlige Symmetrie der Halse der Fermi-Flache zu den (111)-Fl&chen ist auch deut-
lich in dem mit dem ESA aufgenommenen Bild zu erkennen. In der Bildmitte ist die
intensive Emission aus dem bereits besprochenen Oberflachenzustand sichtbar.

6.4 Messungen auf der sauberen und mit Adsorbaten bedampften
Si(111)-Oberflache

Seit der Entwicklung der Photoelektronenspektroskopie haben Messungen an
kristallinen Halbleitern, insbesondere an Silizium, einen hohen Stellenwert. Bei Halb-
leitern stehen geometrische und elektronische Struktur in  besonders engem
Zusammenhang. Die Photoelektronenspektroskopie ist hervorragend dazu geeignet,
wesentliche Informationen Uber die elektronische Struktur der Oberflache zu
gewinnen. Insbesondere kann die Dispersionsrelation E(ky) bestimmt werden. Das 2D-
Spektrometer ist sogar in der Lage, diese Dispersionsrelationen fur beliebige Rich-
tungen der OBZ zu bestimmen. Durch Vergleich mit theoretischen
Bandstrukturrechnungen ist mit der Photoelektronenspektroskopie auch eine Be-
stimmung der geometrischen Struktur der Oberflache méglich.

Im folgenden werden mit dem 2D-Spektrometer durchgefiinrte Messungen an der
Siliziumoberflache vorgestellt. Zundchst wird die Préparation der sauberen 7° 7 re-
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konstruierten Silizium(111) Oberfldche im Vakuum und UPS-Messungen daran pré-
sentiert. In einem weiteren Schritt kann durch Bedampfung mit Arsen eine fast inerte
Si(111):As-Oberflache mit 1" 1 Periodizitét prépariert werden. Das 2D-Spektrometer
ist in optimaler Weise zur Beobachtung des um den K -Punkt dispergierenden
Oberflachenzustandbandes geeignet. Die Vorteile der abbildenden Eigenschaften des
Analysators werden hier besonders deutlich.

Mit der Untersuchung einer Alkalimetallschicht (Natrium) auf der Siliziumoberflache
werden die Messungen um ein hochreaktives System erweitert. Dadurch kann der
Vorteil der aufgrund der hohen Effizienz sehr schnellen Datenaufnahme optimal ge-
nutzt werden.

6.4.1 Si(111)-7" 7-Oberflache

Die verwendeten Proben wurden aus einem polierten 3-Zoll-Siliziumwafer mit <111>
Orientierung der Fa. Wacker-Chemitronic geschnitten. Um Aufladungseffekte und
damit verbundene Energieverschiebungen zu vermeiden, wurde ein hoch n-dotierter
Kristall verwendet (Dotierung: n/As, Widerstand £ 3 mW cm, Dicke: 381 + 15 nm).

Zur Préparation der Si(111)-Oberflache sind verschiedene Verfahren bekannt. So kann
durch Spalten eines Siliziumkristalls im Vakuum eine saubere 2" 1 rekonstruierte
Oberfléche prépariert werden. Fur die gezeigten Messungen wurde die Probe nach
einer Vorbehandlung im Vakuum durch direktes Heizen gereinigt [47]. Diese Methode
flhrte zu der bekannten 7° 7-Rekonstruktion der Oberflache.

Seitdem die Si(111)-7" 7 Rekonstruktion von Schlier und Farnsworth [48] 1959 ent-
deckt wurde, ist sie intensiv untersucht worden. Sie gehdrte auch zu den ersten Ober-
flachen, die mit der STM untersucht wurde [49]. Die grof3e 7° 7 Einheitszelle und die
stabile Rekonstruktion lenkte hohe Aufmerksamkeit auf diese Oberfléche. Mittlerweile
ist das sogenannte DAS-Modell (Dimer-Adatom-Stacking-Fault Model) fur die Struk-
tur der Oberflache weitgehend aktzeptiert [50]. In diesem Modell werden die 49 freien
Bindungen (dangling bonds) einer 7° 7-Masche, die ideal volumenterminiert ist, auf 19
reduziert. Damit wird die Oberflachenenergie wesentlich reduziert, was die Rekon-
struktion im Vergleich zur volumenterminierten Oberflache stabilisiert.

Um die Probe nach dem Einbringen in das Vakuum durch thermische Desorption rei-
nigen zu konnen, wird die Probe vorher einem nasschemischen Prozess unterzogen.
Dieses as Shiraki-Methode bekannte Verfahren [47] basiert im wesentlichen auf der
Reinigung der Probe in einer HNOs-L6sung (Abdtzen der obersten Atomlagen) und
der anschlief3enden Erzeugung einer passivierenden Oxidschicht. Diese Oxidschicht
schitzt die Siliziumoberfléache vor Kontamination mit schwer desorbierenden Fremd-
stoffen (z.B. Kohlenstoff) bei Atmospharendruck. Nach einem sorgféltigen Ausgasen
im UHV kann die Schicht bei einer Endtemperatur von etwa 900 °C entfernt werden.
Dazu wird ein Strom durch die hochohmige Probe geleitet und dabei die Temperatur
der Probe im Vakuum durch ein Quarzglasfenster mit einem Pyrometer kontrolliert.
Die Praparationsmethode ist an anderer Stelle ausfhrlich beschrieben worden [25].

Die Rekonstruktion zur Si(111)-7" 7 Oberflache fuhrt zur Ausbildung von drei
Oberflachenzustanden, die in den Spektren der Abb. 50 beobachtet werden kénnen und
wohlbekannt sind [51]. Die gezeigten Spektren wurden aus dem ADPs (siehe Abb. 51)
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einer Bilderserie mit einer Anregungsenergie von hn = 21,2 eV berechnet. Fur dieses
Beispiel der sauberen Si(111) Oberfléche werden hier die ADPs statt der MDPs ver-
wendet, um einen direkten Vergleich mit ARUPS Literaturdaten zu erleichtern.

Die Oberflachenzustdnde S1 und S2 zeigen fast keine Dispersion. Fir den S1
Oberflachenzustand ist aus STM-Spektroskopie-Messungen [51] bekannt, dass dieser
an den Adatomen der Oberflache lokalisiert ist.

Der Oberflachenzustand S1 erstreckt sich bis zum Fermi-Niveau und bindet das Fermi-
Niveau etwa 0,7 eV oberhalb des Vaenzbandmaximums an. Der Oberflachenzustand
S2 ist auf die sechs Restatome der 7" 7-Rekonstruktion zurtickzufihren [51]. Der
Oberflachenzustand S3 hat im Bereich der gezeigten Emissionswinkel g mit etwa
0,3 eV die grofte Dispersion der drei Oberflachenzusténde. Auch hier konnten die
STM-Spektroskopie-Messungen den Ursprung des Zustands S3 lokalisieren und als
die riickwaértsgerichteten Bindungen (backbonds) der Adatome identifizieren [51].
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Abb. 50: Photoelektronenspektren der sauberen 7° 7 rekonstruierten Si(111)-Ober-
flache fur unterschiedliche Polarwinkel q zur Oberflachennormalen
(hn=21,2eV).
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Abb. 51: ADPs der Oberflachenzusténde S1, S2 und S3 der Si(111)-7" 7 Oberfléchen
(hn=21,2eV).

6.4.2 Si(111) As 11

Ein hervorragend geeignetes Testsystem zur Uberpriffung des ESA durch Messung
von winkelaufgelGsten Spektren stellt die mit Arsen terminierte Si(111)-1" 1 Ober-
flache dar. Sie wird durch Bedampfung der Si(111)-7" 7 Oberflache mit Arsen erzeugt
und ist nahezu inert gegeniiber allen Kontaminationen [52,53]. Ihre experimentelle und
theoretische Bandstruktur ist in der Literatur wohlbekannt und darum gut fir einen
Vergleich geeignet.

Si (111):As 1X1

Abb. 52: Modell der mit Arsen terminierten Si(111)-1" 1 Oberflache nach [52].

Ausgangspunkt der Préparation der Si(111):Asl” 1 Oberflache war die bereits im
vorigen Kapitel besprochene Préparation einer sauberen Si(111)-7° 7 Oberflache durch
thermische Reinigung. Fir die Bedampfung wird der Kristall mit einer Temperatur von
etwa 750 °C geheizt. Aus einem Verdampfer werden As Molekile auf die Oberflache
aufgebracht. Der Verdampfer besteht aus einem geheizten InAs-Wafer in einer Zelle
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mit kleiner Offnung. Der Verdampfer ist so konstruiert, dass zwischen Verdampfer-
kristall und Probe kein direkter Weg fur die abgedampften Molekile mdglich ist.
Daher konnen nur die Arsen-Molekile, die einen hohen Dampfdruck haben, bis zur
Probe gelangen. Der Heizstrom des Verdampfers wird so eingestellt, dass der Dampf-
druck des Arsensin der GréRenordnung 2-3*10°° mbar liegt. Nach 5 Minuten wird die
Temperatur des Siliziumwafers fur jeweils weitere 5 Minuten auf 650 und 600 °C
gehalten. Anschlief3end wird der Arsenverdampfer abgeschaltet. Es folgt ein langsames
Herunterregeln der Probentemperatur auf 400 °C. Auf diesem Wert wird die Probe fir
weitere 2 Minuten gehalten. Dieses Ausheilen nach dem Aufwachsen dient der Ent-
fernung von Uberschiissigem Arsen (und kann auch fortgesetzt werden, bis der Arsen-
druck in der UHV-Kammer wieder bei 10" mbar liegt). Durch dieses Verfahren
erreicht man eine Monolagenbedeckung der Si(111)-Oberflache mit Arsen.

Das nach der Prgparation mit dem ESA beobachtete LEED-Muster (Abb. 53) zeigt
eine 1" 1-Periodizitét der Oberflache. Die Scharfe der Reflexe und der geringe Unter-
grund sind ein starkes Indiz fur eine wohlgeordnete Oberfléache. Das LEED-Muster
blieb auch nach Heizen Gber mehrere Minuten auf 600 °C unveréndert und fuhrte zu
keinem merklichen Druckanstieg. Das unveranderte LEED-Muster bestétigt die
erwartete starke Bindung des Arsens an der Oberflache. Da festes Arsen bereits bei
250 °C einen Dampfdruck von 10 mbar hat, kann auch die Anwesenheit Uber-
schiissigen Arsens auf der Oberfl&che ausgeschl ossen werden.

(32 22)

-
(2,1) (1,1)

-

(3,0) (2,0) (1,0)

Abb. 53: Aufnahme des LEED-Musters von Si(111):As-1" 1 bei einer Primérenergie
von 175 eV.

In Abb. 54 werden verschiedene Photoel ektronenspektren der Si(111):As-1" 1 Ober-
flache gezeigt. Aus den MDPs konnen hier unmittelbar die Spektren an den

Symmetriepunkten der OBZ ermittelt werden. Zusétzlich zu den Spektren am G-, K -

und M -Punkt der OBZ ist auch das winkelintegrierte Spektrum (q= + 43°) auf-
getragen (untere Messkurve, Al fur englisch , angle-integrated”).
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Abb. 54: Verschiedene Photoelektronenspektren an Si(111)-As-1" 1. Von unten nach
oben werden das winkelintegrierte Spektrum (Al) und die nach dem Wellen-
vektor aufgelsten Spektren fir die G-, K- und M -Punkte der OBZ dar-
gestellt.

Die Spektren werden von einer intensiven Struktur (S) dominiert, die von G hinunter
zum K -Punkt der OBZ dispergiert. Die beiden anderen Strukturen (B1) und (B2) wer-

den auch fur die Si(111)-7° 7 Oberflache beobachtet und entsprechen direkten
Volumeniibergangen.

In den Spektren der 7° 7 Oberflache (Abb. 50) sind drei Beitrage der Oberflachen-
zusténde S1, S2 und S3 zu beobachten (siehe Kap. 6.4.1). Diese Oberflachenbeitrége
werden in der As terminierten Si-Oberfléache durch einen einzelnen starken Beitrag (S)
ersetzt (siehe Abb. 54). Dieser wird as ein durch das direktbindende Orbital (lone pair)
des Arsens induzierter Oberfléchenzustand interpretiert [53]. Die Dispersion des
Oberflachenzustandes (S) hangt von der lokalen Bindungsgeometrie an der Oberflache
ab. Daher ist es moglich, durch den Vergleich der experimentell gemessenen
Dispersion des Oberflachenzustandes mit theoretisch berechneten Oberflachen-
bandstrukturen verlassliche Aussagen Uber die atomare Struktur der Oberflache zu
treffen. Diese Berechnungen wurden fur das in Abb. 52 vorgestellte Modell der As auf
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Si(111) Oberflache mit einer Dichte-Funktional Theorie (DF) in der Lokale-Dichte-
N&herung (engl.: Local-Density-Approximation, LDA) [52] und mit einer Vid-
Teilchen Theorie (Quasiparticle, QP) [54] durchgefihrt.
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Abb. 55: Aus den MDPs von Si(111):As-1" 1 abgel eitete Spektren.

In Abb. 55 sind wie bereits in Abb. 54 die aus MDPs mit I(ky, ky;) gerechneten
Spektren gezeigt. Diese Auftragung hat den Vorteil, dass jedem Spektrum eindeutig
ein festgelegter ki-Wert zugeordnet werden kann. Wird also ein Zustand im Spektrum
fur eine festgelegte Bindungsenergie identifiziert, so ist der k-Wert direkt bekannt.
Die Zuordnung des k-Wertes nach Formel (14) entféllt.

Die Bestimmung der Bandstruktur im Azimut der KM -Richtung ist mit dieser Me-
thode entlang der Grenze der 1.0BZ mdoglich. Bisher prasentierte Dispersions-
relationen fir die KM -Richtung wurden entlang des GK -Azimuts fir die 2.0BZ auf-
genommen. In diesem Fall wird der Oberfldchenzustand durch die Umklappstreuung
der 1" 1 reziproken Gittervektoren spektral abgeschwécht.
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Abb. 56: Dispersion des Oberflachenzustands fur Si(111):As-1" 1. Die aus den
Spektren bestimmte Dispersion ist durch Punkte gekennzeichnet. Die aus
einer DF-Rechnung ermittelte Dispersion fur eine nach der Energie
minimierte Geometrie des Modells aus Abb. 52 ist durch eine Kurve
dargestellt [53].

In Abb. 56 ist die aus den Spektren bestimmte Bandstruktur E(k;) des Oberflachen-
zustandes S zusammen mit den Ergebnissen einer DF-Rechnung [52] aufgetragen.
Beide Dispersionen sind in guter Ubereingtimmung miteinander. Die Dispersion des
Oberflachenzustandes vom Maximum am G-Punkt zum Minimum am K -Punkt der
OBZ betrégt im Experiment etwa 1,7 eV im Vergleich zu den 1,1 eV der gerechneten
Bandstruktur. Die gute Ubereinstimmung der Dispersion des Oberflachenzustandes
stitzt zusammen mit dem 1" 1 LEED-Muster und dem passivierten Verhaten der
Oberflache das in Abb. 52 gezeigte Modell der Si(111):As-1" 1 Oberflache, bei dem
die As Atome die oberste Si Schicht ersetzen. Die in Abb. 56 sichtbare Verschiebung
der berechneten gegentiber der gemessenen Banddispersion ist bei DF-Rechnungen in
LDA fur alle Halbleiter typisch (siehe z.B. [54] ). Ebenso wird die Breite der Bénder in
solchen Rechnungen im allgemeinen um einige zehntel Elektronenvolt zu klein be-
stimmt. Zum Versténdnis der grundlegenden Eigenschaften von Halbleitern, der
Symmetrie der elektronischen Zustidnde und moglicher erlaubter optischer Ubergange
sind LDA Rechnungen vollig ausreichend, insbesondere auch weil sie viel weniger
Rechnerkapazitét benétigen a's die QP Rechnungen, welche die Lage der Bander und
ihre Breite richtig angeben.

Die Volumenzustande (B1 und B2) werden in Spektren mit der Transformation der
Si(111)-7° 7 Oberflache in eine As terminierte Oberflache wesentlich ausgepréagter
sichtbar. Die Bestimmung der Volumenbandstrukturen ist fir die saubere, 7" 7 rekon-
struierte Si(111) Oberflache durch die schwachen und breiten spektralen Strukturen
nur schwierig und unvollsténdig zu bestimmen. Die Schérfe der Volumenstruktur fur
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die Si(111):As-1" 1 Oberflache macht es mdglich, die Dispersion fir den gesamten mit
21,2 eV Photonenenergie zuganglichen ki-Bereich zu bestimmen. Durch die Auf-
tragung der Intensitéé von (lsoenergie-) Schnitten in den MDPs entlang der
Symmetrierichtungen der OBZ gegen die Energie kann die elektronische Bandstruktur
E(ky), wie bereits erlautert, direkt visualisiert werden. Eine solche Auftragung zeigt
Abb. 57 fur ale nichtaquivalenten Symmetrierichtungen des Kristalls. In Abb. 57 ist
sehr deutlich die bereits aus den Spektren ermittelte Dispersion des Oberflachen-
zustands S (siehe Abb. 56) zu identifizieren. Das Maximum des Oberflachenzustands
liegt am G-Punkt etwa bei 1,2 eV Bindungsenergie. Auch das Minimum am K -Punkt
ist klar zu erkennen.

Die gerechnete Bandstruktur der zwei hdchsten Vaenzbander (durchgezogene Linien)
ist in Abb. 58 zusammen mit den aus den MDPs bestimmten Daten (Punkte) einge-
zeichnet. Die Anfangszustdnde sind fiir Ubergénge aus den Valenzbandern in ein
parabelformiges Endzustandsband dargestellt. Die Energie der zwei gezeigten
Volumenbénder aus der Theorie wurde wie in einer friheren Untersuchung [52] mit
einem Faktor 1,05 skaliert, um eine bessere Ubereingtimmung mit der experimentellen
Bandstruktur zu erreichen. Das Maximum des oberen der beiden Volumenbéander
wurde in Abb. 58 auf die Energie des gemessen Vaenzbandmaximums gesetzt. Es
besteht eine gute Ubereinstimmung zwischen den experimentellen und den be-
rechneten Dispersionen.

Der Vergleich zwischen Abb. 58 (Bandstruktur E(ky) aus den Spektren bestimmt) und
Abb. 57 (mit bildhaft aus den MDPs erhaltener Bandstruktur E(k;) ) zeigt die Vorteile
der bildhaften Darstellung. Die Unsicherheit, die durch das Festlegen der zum Teil
sehr schwachen Intensitdtsmaxima in den Spektren eingeftihrt wird, ist bei der neuen
Darstellung beseitigt. In den Ublicherweise gezeigten Abbildungen experimentell ge-
messener Bandstrukturen (wie in Abb. 58) gehen die Informationen Uber die spektrale
Intensitét des Signals verloren, da der Verlauf der Bindungsenergie Eg gegen den
Wellenvektor k; nur durch Punkte dargestellt wird. Hoéchstens eine grobe Unter-
scheidung in schwache und starke Signale (gekennzeichnet durch unterschiedliche
Symbole) wird in einem Teil der Veroffentlichungen vorgenommen. In der bildhaften
Darstellung bleiben diese Informationen vollstandig erhalten.
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Abb. 57: Aus den gemessenen MDPs abgel eitete Bandstruktur von Si(111):Asl” 1.
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Abb. 58: Theoretische Volumenbandstruktur des Si(111):As-1" 1 (durchgezogene
Linien). Die Punkte stellen die aus den Spektren ermittelten Werte der Band-
struktur for den Oberflachenzustand sowie die beiden obersten Volumen-
bander dar.
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Die in Abb. 57 gezeigte Bandstruktur wurde zur Darstellung linear auf 256 Farbstufen
skaliert. Am Rechner kann durch geeignetes Windowing auch die Dispersion in
Bereichen mit geringer spektraler Intensitét aus der in 16 Bit Graustufen gespeicherten
Bandstruktur noch gut beobachtet werden. Weiterhin ist fir Bander mit starker
Dispersion die Position des spektralen Maximums oft nur ungenau aus den EDCs zu
bestimmen. Eine EDC entspricht einer Auftragung der Intensitdt entlang einer verti-
kalen Linie in Abb. 57. Diese Linie schneidet Bander mit starker Dispersion unter
einem kleinen Winkel. Das entsprechende Spektrum hat in diesem Fall nur eine wenig
ausgepragte Struktur. Durch die Auftragung in Abb. 57 ist man in der Lage, den
Bandstrukturverlauf auch in diesen Bereichen mit hoher Genauigkeit zu bestimmen.
Dieser steht in guter Ubereinstimmung mit den berechneten Dispersionen.

Die Dispersion des oberen Volumenbandes konnte nur sehr unvollsténdig aus den
Spektren abgelesen werden. In der Abb. 57 ist dies fir wesentlich gréf3ere Bereiche
entlang der Symmetrierichtungen der OBZ méglich. In der Nahe des K -Punktes
fanden Uhrberg et. al. [52] ein lokales Minimum des oberen Volumenbandes. Durch
die bildhafte Darstellung kann ein solches Minimum sicher ausgeschlossen werden.
Die Beobachtung in [52] kann durch eine ungenaue Bestimmung der Kristall-
orientierung im zugrunde liegende Experiment in [52] erklart werden. Die direkte
Beobachtung von ADPs bzw. MDPs erleichtert hier die Interpretation und erlaubt eine
sehr exakte Bestimmung der Symmetriepunkte und Richtungen des der OBZ und da-
mit des Kristalls. Im folgenden wird eine Auswahl dieser MDPs fir die UPS-Messung
an Si(111):As-1" 1 mit hn = 21,2 eV gezeigt. Die Grenzen der OBZ sind in die Bilder
eingezeichnet (siehe auch Tabelle 6 und Tab.: 7 im Anhang).

Fir eine Bindungsenergie Eg von etwa 0,9 eV kann der Oberfléchenzustand am G-
Punkt beobachtet werden. Dieser l&uft fir hohere Bindungsenergien zu grof3eren k-
Vektoren und zeigt dann die erwartete sechszdhlige Symmetrie. Bel Eg = 2,0 eV wird
M -Punkt der OBZ erreicht. Bei Eg = 2,6 eV dispergiert der Zustand schlielich um
den K -Punkt. Aus diesem Bild kann mit hoher Genauigkeit die Ausrichtung der
Kristalloberflache Uberpriift werden. Die im MDP sichtbaren Absténde der K -Punkte
stimmen hervorragend mit den nach (33) eingezeichneten Grenzen der OBZ Uberein.
Fir Bindungsenergien Eg® 3 €V dominiert die Emission aus den Volumenzusténden.
Sie erscheint am G-Punkt und dispergiert nach auRen. Bis etwa Eg = 5,5 eV haben sie
radiale Symmetrie. Dann wird diese dreizahlig, wie bel Eg=7,5 eV zu sehen. Die
dreizéhlige Symmetrie spiegelt die Symmetrie der <111>-Richtung des Volumens
wieder. Die Bilder zeigen die gute Justierung der Probe, die mit Hilfe der in Kap. 4
vorgestellten Programme interaktiv durchgefihrt wurde.
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Abb. 59: ADPs der Si(111):As-1" 1 Oberflache fir eine Anregungsenergie hn=21,2
eV. Die Grenzen der OBZ und die Bindungsenergien Eg sind in der Ab-
bildung angegeben.
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6.4.3 Messung an Natrium auf der Si(111)-7" 7 Rekonstruktion

Das Bindungsverhalten von Alkali-Metallen auf Halbleitern ist seit Jahren umstritten
[55]. Das betrifft sowohl die Grolde des Ladungstransfers als auch die Frage, wo eine
maogliche Metallisierung der Oberflache genau stattfindet: innerhalb der Alkali-Schicht
oder innerhalb der obersten Schichten des Halbleitersubstrates. Im Falle von Silizium
ist die Situation besonders komplex, da sich als Folge der Alkali-Adsorption meist
auch die Silizium Oberflachenatome umordnen und die Substratoberfléche re-
konstruiert. Theoretische Berechnungen fur die Alkali-Adsorption auf Silizium
machen Voraussagen Uber die Stabilitét der rekonstruierten Oberfléche als Funktion
der Alkali-Bedeckung. Es existieren zwei Extremfdalle zur Beschreibung der Situation:

(i) Im Fale eines vollstdndigen Ladungstransfers des Alkali s-Elektrons in die
Siliziumoberflache ist die Bindung ionisch und die Metallisierung als Funktion der
Alkalibedeckung geschieht durch ein partielles Auffillen des Silizium Oberflachen-
zustandbandes. Das starke Dipolfeld, das durch das positive Alkali-lon und die
negative Bildladung im Substrat erzeugt wird, fihrt zu einer massiven Absenkung
der Austrittsarbeit um mehrere Volt.

(i) Im anderen Fall ist der Ladungstransfer nur partiell und relativ klein. Eine schwa-
che kovaente Bindung erkléart die starke Absenkung der Austrittsarbeit durch die
Wechsalwirkung aufgrund der Polarisation des Alkali-Atoms. Hier geschieht die
Metallisierung der Oberfl&che innerhalb der Alkali-Schicht, sobald sich die Alkali-
Vaenzorbitale als Funktion der Bedeckung zu Uberlappen beginnen. Esist also eine
kritische Dichte von Alkali-Oberflachenatomen nétig, damit die Metallisierung ein-
setzt. Dies steht im Gegensatz zur ionischen Bindung, bel der die Metalisierung
schon bel kleinen Bedeckungen einsetzt.

In der Literatur wird in den theoretischen Arbeiten oft der lokale Charakter der Bin-
dung betont, womit einerseits alle Alkali-Atome als iso-elektronisch angesetzt werden
und damit kein Unterschied zwischen z.B. Natrium oder Casium gemacht wird.
Andererseits wird die Rekonstruktion des Substrates und ihre mogliche Verénderung
durch die Alkali-Adsorption kaum beriicksichtigt. Das System Na/Si(111) wurde expe-
rimentell bereits fir die gespaltene Oberflache Si(111) 2" 1 untersucht [56]. Mit Auf-
bringen von Natrium wird die 2 1 Rekonstruktion bel ca. ¥2 Monolage aufgebrochen,
und es entsteht eine 1” 1 Struktur, bei der jede Silizium Bindung von einem Natrium-
atom gesattigt wird. Die Oberflache bleibt bishin zu 1 Monolage halbleitend, zeigt aber
ein dispergierendes Oberflachenzustandsband mit grof3er spektraler Intensitét innerhalb
der Volumenbandliicke. Hier wird nun untersucht, welche Anderung der elek-
tronischen Struktur sich ergibt, wenn statt der gespaltenen die durch Tempern prapa-
rierte Si(111)7" 7 Oberfléche als Substrat fur die Na Bedeckung dient.

Eine genaue Festlegung der Schichtdicke von Alkalimetallen im Submonolagenbereich
ist prinzipiell schwierig. Die héufig angewandte Schichtdickenermittlung Uber eine
Schwingquarzwaage ist bei Alkaimetallen aufgrund der Abhangigkeit des
Absorptionskoeffizienten von der Bedeckung nicht sinnvoll.

Die Bedampfung einer sauberen Siliziumoberflache mit Alkalimetallen fuhrt zu einer
starken Erniedrigung der Austrittsarbeit F. Diese Abnahme der Austrittsarbeit DF ist
einfach zu messen und kann zur Bestimmung der Natriumschichtdicke verwendet wer-
den. Dazu strahlt man mit einem niederenergetischen Elektronenstrahl senkrecht auf
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die negativ vorgespannte Probe ein. Durch eine Messung des Stroms auf die Probe
kann das Einsetzen der Absorption beim Durchfahren der Elektronenenergie bestimmt
werden (sogenannte Diodenmethode). Die Variation der Energiekante nach der Be-
dampfung entspricht der Austrittsarbeiténderung DF .

004 m Na/Si(111)-7x7

] \ I=5.0 A
-0.5 7

-1.0

DF [eV]

-1.5

\\ /

-2.5

—a—m—
L

3.0 4+————7rF+F—7——7—
2 0 2 4 6 8 10 12 14 16 18

Dt [min.]

Abb. 60: Eichkurve fur die Messung der relativen Austrittsarbeit einer Si(111)-7" 7-
Oberflache in Abhangigkeit der Bedampfung mit Natrium fir einen Heiz-
strom des NaVerdampfersvon | = 5,0 A.

Die Anderung der Austrittsarbeit Df mit der Aufdampfzeit bestimmt die Bedeckung
und wird in Abb. 60 gezeigt. Klar erkennbar ist die eintretende Sattigung mit -2,7 eV
nach 7 min Aufdampfen, was eine ganze Monolage (1 ML) definiert. Im Gegensatz zur
2 1 rekonstruierten Si(111) Oberflache beobachtet man bei ca. %2 Monolage (3,5 min)
keine Veranderungen im LEED-Bild, sondern die 7" 7 Rekonstruktion bleibt erhalten,
wird aber bis zur vollen Bedeckung zunehmend diffuser. Auch hat die Df Kurve an
dieser Stelle eine leichte Schulter, was bereits bei der K- und Cs-Adsorption auf GaAs
und auf Si(111)7" 7 beobachtet wurde, und mit der seriellen Bedeckungsfolge zweier
verschiedener Adsorbatplétze interpretiert wurde [57,58].

Zur Bestimmung der elektronischen Struktur und Beantwortung der Metallisierungs-
frage, wurden in Abb. 61 winkelaufgel6ste UPS-Messungen langs der G und GM
Azimute fur 1 ML N&/Si(111)7 7 (DF = -2,7 €V) aufgetragen. Aus der fehlenden
spektralen Intensitét bei Er= 0 - bestimmt durch die Fermi-Kante einer Tantafolie in
Kontakt mit der Si Probe - wird klar, dass die Oberflache halbleitend bleibt, wie es
auch fir die 2" 1 rekonstruierte Si Oberflache mit Natrium der Fall war. Auch fir das
System K auf Si(111)7" 7 ist eine halbleitende Oberfléche beobachtet worden, wahrend
das noch grofRere Casium die Oberflache metallisch werden lief3, sobald ab einer
kritischen Bedeckung die VVaenzbandorbitale zu tberlappen begannen [58].
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Abb. 61: Spektren entlang des GK und GM Azimuts der 1 ML Na/Si(111) Oberflache
(Df =2,7 V).

Die Spektren in Abb. 61 zeigen bei g = 0 (G-Punkt) die bekannte Si Volumenstruktur
des oberen Vaenzbandes bei 1,9 eV. Mit zunehmendem Polarwinkel g wachst ab 10°
in beiden Azimuten eine schwache Schulter bei 1,1 eV hervor, die dann eine schwache
Dispersion weg von Eg zeigen, wobel ab q 3 25° die spektralen Intensitéten zunehmen.
Durch Vergleich mit dem System Na/Si(111)-2" 1 [56] wird offensichtlich, dass es sich
hier um einen Natrium induzierten Oberflachenzustand handelt, der in der N&he des
G-Punktes noch mit Volumenzustéanden hybridisiert und darum nur schwach aus-
gepragt ist. Mit groflkerem k; félt er in die Volumenbandlticke des Silizium, was seine
spektrale Intensitdtszunahme erklért. Der Vergleich mit der 2" 1-Oberflache macht
aber auch deutlich, dass dort die spektrale Intensitdt noch viel starker ausgeprégt ist
(Faktor 3), was hier mit der 7° 7-Struktur in Zusammenhang gebracht werden muss.
Wie bereits von der reinen Si(111)-7" 7 Oberfléche bekannt ist [59], werden auch dort
die Oberflachenzusténde durch Umklappstreuung der 7° 7 reziproken Gittervektoren
verschmiert und spektral abgeschwécht. Derselbe Umklappstreuprozess kénnte auch
hier die Ursache sein und wére ein weiteres Indiz - neben dem diffusen LEED Bild -,
dassdie 7° 7-Rekonstruktion unter der Na Schicht zumindest teilweise erhalten bleibt.
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Abb. 62: Oberflachen- und V olumenbandstruktur des Na/Si(111)-7" 7 Systems.

In Abb. 62 werden die aus Abb. 61 gewonnen Positionen der Volumen- und
Oberflachenstrukturen al's Funktion von kj 1angs der GM und GK Azimute aufgetragen.
Die so gewonnene Bandstruktur der Na/Si/(111)7° 7 Oberflache stimmt praktisch ge-
nau mit der Bandstruktur von Na/Si(111)2" 1 [56] Uberein, fur welche mit Hilfe der
Theorie [60] ein ionisches Bindungsmodell ausgeschlossen werden konnte. Die Band-
struktur wird also mehr durch die Wechselwirkung innerhalb der Natrium-Schicht be-
stimmt und weniger durch die Natrium-Substrat Wechselwirkung, was auch im Ein-
klang mit der Tatsache ist, dass trotz verschieden rekonstruierten Si-
Substratoberflachen kein Einfluss auf die Bandstruktur erkennbar wird, sondern
lediglich die spektrale Intensitét als Folge der Umklappstreuung im Fall des 7° 7
Systems unterschiedlich ausféllt.

Die Abschwéchung der Intensitdt durch die Umklappstreuung ist auch der Grund, dass
bei diesem Probensystem die Kontraste innerhalb der ADPs zu schwach ausfallen und
deshalb der ESA als klassisches Instrument zur Gewinnung von winkelaufgel 6sten
Spektren eingesetzt wird. Die Orientierung des ADPs hilft dabei, die Symmetrie-
richtungen der Oberflache korrekt zu bestimmen.
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7 Ausblick und Zusammenfassung

7.1 Ausblick

Im folgenden soll ein Ausblick Uber die Erweiterung der mit dem ESA anwendbaren
Methoden gegeben werden, die durch den Betrieb mit Synchrotronstrahlung mdglich
sind . Die wesentlichen Vorteile der Anregung mit Synchrotronstrahlung sind:

kleiner Quellpunkt

durchstimmbare Photonenenergie

lineare oder zirkulare Polarisation moglich

hohe Intensitéten fir grof3en Wellenldngenbereiche

Diese Eigenschaften werden bereits heute sehr erfolgreich genutzt, um die Méglich-
keiten konventioneller Analysatoren zu erweitern.

Die Verwendung von Synchrotronstrahlung fir den Betrieb des ESA erweitert die in
dieser Arbeit vorgestellte Vielseitigkeit des Geréates noch erheblich. Eine Auswahl der
Moglichkeiten, die sich aus den oben aufgefihrten Punkten ergibt, wird im folgenden
vorgestellt.

Mit einem kleinen Quellpunkt ist es mdglich, ohne wesentliche Intensitétsverluste an
der Apertur UPS mit hoher Winkelauflésung zu betreiben. Zusétzlich kdnnen mit e-
nem Quellpunkt der Grofenordnung 100 um auch ortsaufgel6ste Messungen durch-
gefuhrt werden. Beispielsweise lassen sich so unterschiedliche — aber einkristalline —
Domaénen von Mikro- oder Polykristallen untersuchen. Viele Proben der aktuellen For-
schung (z.B. HTSL) sind auch nur in kleinen Abmessungen verfugbar. Eine weitere
interessante Methode, die sich im Zusammenhang mit der Ortsaufldsung ergibt, ist die
sogenannte ,,Combinatorial Chemistry“. Dabei werden mehrere Elemente in Keilen
unterschiedlicher Dicke auf ein Substrat aufgedampft. Durch eine Verschiebung der
Probe im Strahl kdnnen damit systematisch Bereiche unterschiedlicher Stochiometrie
untersucht werden. Durch die schnelle Datenerfassung des ESA ist es in diesem Fal
maoglich, eine Region auf der Probe mit bestimmten elektronischen Eigenschaften zu
suchen.

Bel der Verwendung einer Laborlichtquelle mit konstanter Photonenenergie hn ist die
Intensitét der Photoelektronen bel UPS sowohl von der Zustandsdichte des Anfangs-
als auch Endzustands abhangig. Am Synchrotron ist es nun mdglich, die Photonen-
energie zu variieren. Wird dabel eine konstante kinetische Energie der Photoel ektronen
detektiert, kann die Energieverteilung der Anfangszusténde ermittelt werden. Diese
Methode wird als CFS (von engl.: Constant Final State) Spektroskopie bezeichnet
[61].

Wird die Photonenenergie synchron mit der Energie der detektierten Elektronen
durchgefahren, ist dies als CIS (von engl: Constant Initia State) Spektroskopie be-
kannt [61]. Auf diesem Weg kann die Zustandsdichte der Endzusténde eines Fest-
korpers gemessen werden (siehe auch Tabelle 5).
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Fur variable Photonenenergien mit hn > 50 eV kann auch Photoel ektronenbeugung mit
dem ESA durchgefiihrt werden. Dabei wird der Photoel ektronenstrom aus den Rumpf-
niveaus eines Atoms as Funktion des Emissionswinkels oder der Photonenenergie
gemessen. Fir hohe Photoelektronenenergien kann aus der Vorwértsstreuung dieser
Elektronen an Adsorbatatomen die Geometrie der Oberflache untersucht werden [62].

Wichtige Informationen tber Oberfléachen- und Volumenzustdnde kénnen durch die
winkelaufgeloste Messung der Symmetrieeigenschaften dieser Zusténde gewonnen
werden. Dazu wird durch linear polarisiertes Licht die Symmetrie des Dipoloperators

Axp im ARUPS-Experiment bestimmt (siehe auch Kap. 2.2). Der Wert des

Ubergangsmatrixelements ist fiir eine festgelegte Polarisation von der Symmetrie der
Anfangs- und Endzustande abhangig. Mit der Aussage zur Symmetrie erhélt man so-
mit eine weitere Moglichkeit zur Uberprifung theoretischer Bandstruktur-
berechnungen.

Fur lokalisierte Anfangszustéande kénnen durch die Anregung mit linear polarisiertem
Licht aus den ADPs der Elektronen Ruckschliisse auf die atomare Orbitale diese Zu-
stdnde gezogen werden. Eine Methode hierfir wurde von Daimon vorgestellt [63].

Die hohen Intensitdten am Synchrotron erlauben in Verbindung mit der hohen
Effizienz des ESA die vollstandige Untersuchung reaktiver Probensysteme mit UPSin
sehr kurzer Zeit. Damit lassen sich Untersuchungen ohne wiederholte Prgparationen
von Proben und den damit verbundenen Unsicherheiten (z.B. unterschiedliche Qualitét
der Préparation) durchfthren.

Auch zeitaufgel 6ste Messungen in der Grofienordnung von Bruchteilen einer Sekunde
werden durch die intensive Synchrotronstrahlung moglich. Damit lassen sich Phasen-
Ubergange in der elektronischen Struktur von Festkdrpern in Abhangigkeit von Para-
meter wie der Temperatur untersuchen.

7.2 Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde eine neue Version eines Ellipsoidspiegel Analysators
entwickelt und gebaut. Durch detaillierte Trajektoriensimulationen der Elektronen war
es moglich, die relative Position der wichtigsten Elemente zu optimieren. Dies fuhrt zu
verbesserter Fokussierung und verminderten Verzerrungen. Mit dem Instrument kann
eine Vielzahl oberflachensensitiver Experimente durchgefihrt werden. Das ermdglicht
Antworten auf Fragen hinsichtlich der elektronischen und geometrischen Struktur von
Oberflachen. Auch Informationen zur chemischen Zusammensetzung werden damit
verfugbar. Alle Experimente konnen ohne mechanische Bewegungen der Probe oder
des Analysators wahrend der Messung durchgefihrt werden. Der grof3e Akzeptanz-
winkel beschleunigt die Datenerfassung bis zu einem Faktor 3000 gegentiber kon-
ventionellen Einkanal-Detektoren.

Aus diesem Grunde lassen sich auch Experimente als Funktion auf3erer Parameter wie
der Temperatur und der Zusammensetzung durchfiihren. Sogar die Erstellung
animierter Filme innerhalb des k-Raums der elektronischen Struktur ist moglich. Das
Instrument ist zusammen mit der zum Betrieb und zur Auswertung notwendigen Soft-
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ware fertiggestellt. Beispielsweise kann die Dispersionsrelation E(ky) direkt und ohne
Fitprozedur aus den Bildern dargestellt werden. Das Instrument wird zur Zeit mit einer
Gasentladungslampe und einer Elektronenkanone betrieben. Um die M églichkeiten des
Analysators voll auszunutzen sollte der zukinftige Betrieb am Synchrotron erfolgen.
Der kleine Durchmesser der Anregungsquelle und die Verfugbarkeit von Rontgen-
strahlung erhohen die Winkelaufl6sung und erméglichen Streuexperimente.
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8 Anhang

8.1 Abmessungen der Oberflachen-Brillouin-Zonen

Sei ader Betrag der Gitterkonstante der hexagonalen Oberflache, so ergibt sich der
Betrag b der Gitterkonstante des reziproken Gitters direkt zu:

(34 b=—2 _E=P.1

" cos30° a 43 a’
(Das reziproke Gitter ist ebenfalls hexagonal und zum direkten Gitter um 30° gedreht.)

Damit lassen sich nun die Abstande der Symmetriepunkte der OBZ der untersuchten
Probe mit hexagonaler Oberflache berechnen.

Ag(111) [A Cu(111) [A] Si(111) [A
av 1,26 1,42 0,95
GK 1,45 1,64 1,09

Tabelle 6: Abstande der Symmetriepunkte der OBZ fur die 1" 1 rekonstruierten (111)-
Oberflachen von Silber, Kupfer und Silizium.

8.2 Austrittsarbeiten in eV

Ag Cu S Au C Ta
Polykristallin 4,26 4,65 4,85 51 5,0 4,25
(111) 4,74 4,98 4,60 - ; ;

Tab.: 7: Werte fur die Austrittsarbeit der verwendeten polykristallinen und (111)
orientierten Proben [64].
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