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1 Einleitung

An der Grenzflaiche zwischen TiO,-terminiertem Strontiumtitanat SrTiOs und
epitaktischem Lanthanaluminat LaAlOj bildet sich ein leitfahiges, zweidimen-
sionales Elektronensystem aus [1], sofern der LaAlO5-Film eine Stirke von min-
destens vier Einheitszellen erreicht [2]. Die elektrische Leitfahigkeit des Elektro-
nensystems ist durch elektrische Felder einstellbar [2]. Bei Temperaturen unter-
halb von ~ 250 mK wird die Grenzfliche supraleitend [3]. Dieses Verhalten ist
iiberraschend, da sowohl LaAlOj5 als auch SrTiOj3 Isolatoren sind.

Die Funktionalitdt von Oxidgrenzflichen kann sich, wie im Falle der LaAlO5-
SrTiO5-Grenzfliche, qualitativ vom Ergebnis einer bloBen Kombination der Vo-
lumeneigenschaften der Ausgangsstoffe unterscheiden. Da komplexe Oxide be-
reits in Volumenform, etwa im Vergleich zu konventionellen Halbleitern, beson-
ders vielfaltige physikalische Eigenschaften wie Ferroelektrizitét, Piezoelektri-
zitét, Ferromagnetismus oder Supraleitung zeigen [4], lassen ihre Grenzflichen
besonders groflen Reichtum auch an noch unbekannten physikalischen Phdnome-
nen erwarten. Die inhaltliche Ausrichtung der weiteren Erforschung von Elek-
tronensystemen an Oxidgrenzflichen sowie das Erschlieen moglichen Anwen-
dungspotentials setzen eine zutreffende Vorstellung von der Konfiguration dieser
Elektronensysteme voraus. Das Ziel der vorliegenden Arbeit war es, die elektroni-
sche Zustandsdichte des zweidimensionalen Elektronensystems an der LaAlO3-
SrTiO3-Grenzfliche mittels Rastertunnelspektroskopie [5, 6] zu messen. Dies
ist zum ersten Mal gelungen. Die experimentellen Resultate ermdglichten eine
Bewertung unterschiedlicher theoretischer Modellvorstellungen von der LaAlO5-
SrTiO5-Grenzfliche [7].

Den Ausgangspunkt bildete die Vorstellung, an der LaAlO5-SrTiO3-Grenzfli-
che bilde sich in Analogie zu zweidimensionalen Elektronensystemen an Halb-
leitergrenzflichen ein zweidimensionales Gas quasi-freier Elektronen, das in ei-
nem durch Bandverbiegung gegebenen Potentialtopf eingeschlossen ist. Zweidi-
mensionale Elektronengase an Halbleitergrenzflichen [8] spielen sowohl in der
Grundlagenforschung, als auch in technischen Anwendungen eine wichtige Rol-
le. Beispielsweise wurde an diesen Systemen der Quanten-Hall-Effekt entdeckt
[9],und sie bilden die Grundlage des High Electron Mobility Transistors [10], wie
er millionenfach in der Hochfrequenztechnik eingesetzt wird. Die Untersuchun-
gen der vorliegenden Arbeit machten zwei grundlegende Unterschiede zwischen
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dem Elektronensystem an der LaAlO3-SrTiO5-Grenzfliche und den zweidimen-
sionalen Elektronengasen an Halbleitergrenzflichen deutlich. Ein Vergleich ge-
messener Tunnelspektren mit von Natalia Pavlenko in Dichtefunktionaltheorie
(DFT) berechneten Zustandsdichten zeigte zum einen, dass die mobilen Elektro-
nen an der Grenzfliche nicht durch Bandverbiegung, sondern vielmehr in atoma-
ren Coulomb-Potentialen von Ionen an der Grenzfliche eingeschlossen sind und
zum anderen, dass die Zustandsdichte des Elektronensystems von elektronischen
Korrelationen geprigt ist [7]. Insbesondere unterscheidet sich die Zustandsdich-
te des Grenzflichen-Elektronensystems von den Zustandsdichten von dotiertem
LaAlO; und SrTiO3.

Das wichtigste Ergebnis der vorliegenden Arbeit ist die Entdeckung, dass das
Elektronensystem an der LaAlO3-SrTiO5-Grenzfliche ein neuartiges zweidimen-
sionales Elektronensystem ist. Seine gegeniiber bekannten zweidimensionalen
Elektronensystemen neuartigen Merkmale sind die Art des zweidimensionalen
Einschlusses in atomaren Potentialtopfen sowie der nennenswerte Einfluss elek-
tronischer Korrelationen.

Zweidimensionale Elektronensysteme wurden bereits mittels Rastertunnelmikro-
skopie und -spektroskopie untersucht. An Halbleiteroberflichen wurden zweidi-
mensionale Elektronensysteme mittels lonen-Implantation [11] oder durch Ad-
sorbate [12] erzeugt. Zweidimensionale Elektronengase in Bandverbiegungszo-
nen an Halbleitergrenzflichen wurden tiber Querschnittsflichen der Heterostruk-
turen erforscht [13]. In Halbleiter-Heterostrukturen konnen quasi-zweidimensio-
nale Elektronensysteme nicht nur in Bandverbiegungszonen an Oberflichen und
Grenzflachen existieren, sondern auch durch Einschluss von Elektronen in defi-
nierten Filmlagen entstehen. Die Filmlage gibt dann die Dicke des Elektronen-
systems vor; sie bestimmt die Quantisierung der Elektronen-Wellenvektor-Kom-
ponenten senkrecht zur Filmebene und damit die Quantisierung der Elektronen-
Energien. Halbleiterfilme, in denen Elektronen innerhalb der Filmdicke einge-
schlossen sind, wurden spektroskopisch tiber die Filmoberfliche [14] oder iiber
Querschnittsflichen von Mehrfachschichten [15, 16] untersucht. Elektronensys-
teme an Oxid-Grenzflichen waren vor Beginn der Untersuchungen fiir die vor-
liegende Arbeit noch nicht mittels Rastertunnelmikroskopie oder -spektroskopie
untersucht worden.

Rastertunnelspektroskopie bietet sich zur Erforschung von LaAlO3-SrTiO3-He-
terostrukturen an, da sie eine Untersuchung der Oxid-Doppelschichten ohne wei-
tere Préparationsschritte, wie sie etwa zur Aufbringung einer feststehenden Tun-
nel-Gegenelektrode erforderlich wiren, gestattet. Die Moglichkeit, durch variie-
rende Spitzen-Probenabstinde die Tunnelstromdichten nach oben zu begrenzen,
erschlieBit, verglichen mit den Mdoglichkeiten feststehender Tunnel-Elektroden,



4 Einheitszellen LaAlO4
Grenzflachen-Elektronensystem
SrTiO4

Abbildung 1.1: Skizze der experimentellen Anordnung, mit der in der vorliegen-
den Arbeit das metallische Elektronensystem an der Grenzflache einer LaAlO5-
SrTiO5-Doppellage mit vier Einheitszellen LaAlO3 untersucht wurde. Zur Ras-
tertunnelmikroskopie und -spektroskopie wird der Tunnelstrom /;, der zwischen
Spitze und Probe flieft, als Funktion der Spannung Us an der Probe gegeniiber der
Spitze gemessen. Der von Grenzflichenzustinden getragene Tunnelstrom pas-
siert den LaAlO3-Film iiberwiegend in Richtung der Normalen zur Grenzfldche
(aus Ref. [7]).

auf einfache Art einen relativ gro3en Energiebereich.

Die LaAlO3-SrTiO3-Heterostruktur bietet relativ glinstige Voraussetzungen fiir
eine Untersuchung mittels Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie. Es zeig-
te sich, dass die sehr geringe Mindeststirke von vier Einheitszellen LaAlO; (&
1,6 nm), die fiir die Ausbildung des leitfadhigen Grenzflichen-Elektronensystems
erforderlich ist, bei normaler Tunnelrichtung durch den Film messbare, wenn
auch kleine, Tunnel-Leitwerte zuldsst. Abbildung 1.1 zeigt die fiir die vorliegende
Arbeit verwendete Messanordnung.

Bei den rastertunnelmikroskopischen und -spektroskopischen Untersuchungen
der vorliegenden Arbeit erforderten die in der Regel sehr kleinen Tunnelstrome
sehr niedrige Messgeschwindigkeiten. Die Aufzeichnung eines Tunnelspektrums
nahm vier Minuten, die eines rastertunnelmikroskopischen Topografiebildes hdu-
fig mehrere Stunden in Anspruch. Eine Voraussetzung kontrollierbarer Spitzen-
Probenabsténde ist eine iiber die Zeitdauer einer Messung vernachldssigbare ther-
mische Relativbewegung zwischen Spitze und Probe. Mit seiner besonders ge-
ringen thermischen Drift von < 7 fm/s [17] erfiillt das am Lehrstuhl entwickel-
te Tieftemperatur-Rastersondenmikroskop [17, 18] diese Anforderung. Das Mi-
kroskop arbeitet im Ultrahochvakuum (UHV) bei der Siedetemperatur fliissigen
Heliums. Mittels seines auf einer Quarz-Stimmgabel basierenden Kraftsensors



(qPlus-Sensor [19, 20]) ermoglicht es simultane Rastertunnel- und Rasterkraft-
mikroskopie. Alle rastersondenmikroskopischen Messungen fiir die vorliegende
Arbeit wurden mit diesem Instrument durchgefiihrt.

Bei der Untersuchung der LaAlO;-SrTiO3z-Heterostrukturen mittels Rastertun-
nelspektroskopie ergaben sich auch experimentelle Anforderungen, denen mit
dem Tieftemperatur-Rastersondenmikroskop in seiner bisherigen Konstruktion
nicht zu begegnen war. Die Entwicklung geeigneter Losungen war Teil der vor-
liegenden Arbeit. Im Gegensatz zu vielen {iblicherweise mittels Rastersonden-
mikroskopie untersuchten Proben ist es bei LaAlO3-SrTiOz-Heterostrukturen
nicht ohne weiteres moglich, eine atomar saubere Oberflache zu priaparieren. Zur
Oberflachenpréparation wurden die Proben mittels eines neu entwickelten Prapa-
rationssystems, das auf einem ebenfalls neu entwickelten Probentransfersystem
aufbaut, bei einem Sauerstoffdruck von 1072 mbar auf Temperaturen von etwa
400 °C geheizt. Der Sauerstoffdruck ist erforderlich, um eine Bildung von Sau-
erstoff-Leerstellen im SrTiO5; zu verhindern. Der eingelassene Sauerstoff fiihrt
zu einem Hintergrunddruck von etwa 5 - 1077 mbar. Schon deshalb ist davon
auszugehen, dass auf den Proben auch nach dieser Oberflichenpraparation eine
Adsorbatbelegung verbleibt. Die Adsorbate iibertragen sich auf die Spitze und
konnen den Tunnelkontakt beeinflussen. Erst eine Praparation der Spitze durch
Feldemission ermoglichte reproduzierbare spektroskopische Resultate. Eine neu
entwickelte Mikroskop-Elektronik erlaubt eine Spitzenpréiparation durch Felde-
mission, eine hochauflosende Messung des differentiellen Tunnel-Leitwerts so-
wie simultane Tunnel- und Kraftmikroskopie. Die Elektronik ermoglichte spek-
troskopische Aussagen selbst bei Stromen unterhalb von 0,1 pA.

Die Grundvoraussetzung jeder rastersondenmikroskopischen Untersuchung ist
die mechanische Positionierung der Spitze relativ zur Probe in Distanzen weni-
ger Angstrom, in denen die Spitzen-Probenwechselwirkungen wirksam werden.
Der so genannte Scanner, ein hiufig als piezoelektrisches Rohrchen [21] realisier-
tes Stellelement, realisiert diese Positionierung und ermdglicht das Abrastern der
Probe bei der Bildaufzeichnung. Gerade bei tiefen Temperaturen ist der Stellbe-
reich solcher Stellelemente eng begrenzt, etwa auf 2 um in transversaler (x-y-)
Richtung und 0,5 um in longitudinaler (z-) Richtung. Die Spitze und die Probe
einander so anzundhern, dass die Probe im Stellbereich des Scanners zu liegen
kommt, bezeichnet man als Grobpositionierung. Die Grobpositionierungsmecha-
nik besteht aus einem beweglichen Schlitten auf einem feststehenden Chassis.
Der Schlitten wird meist von einem piezoelektrischen Triagheitsmotor [22] an-
getrieben. Diese Mechanik ist nach der Spitze und dem Scanner die wichtigste
Komponente eines Rastersondenmikroskops. Im Tieftemperatur-Rastersonden-
mikroskop wird sie im UHV bei einer Temperatur von 4,7 K betrieben. Die Her-
ausforderung besteht darin, mit fiir das UHV und fiir tiefe Temperaturen geeig-



neten Materialien und Verbindungstechniken ein Instrument zu konstruieren, bei
dem zum einen die Einheit aus Schlitten und Chassis eine grofle mechanische
Steifigkeit aufweist, und zum anderen der Schlitten mit einer Stellprazision in der
GroBenordnung von 100 nm und mit moglichst geringer mechanischer Hysterese
bewegt werden kann. Besonders beziiglich der mechanischen Steifigkeit der Me-
chanik wurde am Lehrstuhl ein hoher Entwicklungsstand erreicht [17]. Die im
Rahmen der vorliegenden Arbeit neu entwickelte Grobpositionierungsmechanik
stellt einen weiteren gro3en Fortschritt dar. Sie bietet nicht nur eine besonders
zuverldssige Bewegung des Schlittens, sondern ermdglicht vielmehr eine Bewe-
gung des Schlittens entlang zweier Achsen anstatt wie vormals entlang nur einer
Achse. Damit kann die Spitze nicht nur durch Bewegung in z-Richtung an die
Probe angendhert, sondern auch in der x-y-Ebene parallel zur Probenoberflache
verschoben werden. Die so gegebene Moglichkeit, etwa nach einer Spitzenpripa-
ration durch Feldemission eine neue Probenstelle anzufahren, brachte eine grofe
Beschleunigung der experimentellen Prozesse. Mit den Neuentwicklungen wur-
de den zusitzlichen experimentellen Anforderungen begegnet und gleichzeitig
eine hohe Zuverlassigkeit des Tieftemperatur-Rastersondenmikroskops erreicht.
Die komplexe Anlage war in der zweiten Halfte des Jahres 2009 ohne defektbe-
dingte Unterbrechung voll funktionstiichtig.

Die vorliegende Schrift gibt zuniichst einen Uberblick iiber grundlegende Eigen-
schaften der LaAlO3-SrTiO3-Heterostruktur (Kapitel 2) und tiber die Rasterson-
denmikroskopie (Kapitel 3). Das verwendete Mikroskopie-System wird in Kapi-
tel 4 beschrieben, die erwihnten instrumentellen Neuentwicklungen in Kapitel
5. Die Ergebnisse der Untersuchungen von LaAlO3-SrTiO3-Grenzflachen sind
Gegenstand von Kapitel 6. Kapitel 7 beinhaltet eine Zusammenfassung und gibt
einen Ausblick auf mogliche zukiinftige rastersondenmikroskopische Untersu-
chungen komplexer Oxide.






2
LaAlO3-SrTiO3-Heterostrukturen

Dieses Kapitel gibt einen Uberblick iiber Grundlagen zu LaAlO3-SrTiOs-Hete-
rostrukturen. Zundchst werden Volumeneigenschaften von LaAlO3; und SrTiO3
beschrieben.

2.1 Volumeneigenschaften der Materialien

LaAlOj; und SrTiO3 bilden Perowskit-Strukturen. Die Einheitszellen sind in Abb.
2.1 skizziert.

(@) )
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Abbildung 2.1: Skizze der Einheitszellen von LaAlO5 (a) und SrTiO5 (b).

Die Einheitszelle von LaAlOj; ist bei Temperaturen oberhalb von 813 K kubisch
mit einer Gitterkonstanten von 3,8 A [23]. Die Bandliicke von LaAlO3 betriigt
5,6 eV [24]. Die Valenzelektronenverteilung innerhalb der Einheitszelle kann né-
herungsweise angegeben werden, indem man jeder ionischen Spezies formal die
Ionenladung zuweist, die jeweils einer elektronischen Edelgaskonfiguration ent-
spricht, also Lanthan- und Aluminiumionen jeweils eine Ladung von +3 Ele-

mentarladungen und Sauerstoffionen eine Ladung von —2 Elementarladungen
e =1,6022-10"°C.

Die Einheitszelle von SrTiOj3 ist bei Raumtemperatur kubisch mit einer Gitterkon-
stanten von 3,9 A [25]. Die Bandliicke von SrTiOs betriigt 3,2 eV [26]. Strontium
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erreicht elektronische Edelgaskonfiguration fiir eine lonenladung von +2, Titan
fiir eine Ionenladung von +4. Sauerstoff-Leerstellen fiihren, falls vorhanden, in
SrTiO5; zu metallischer Leitfahigkeit. Bei allen in der vorliegenden Arbeit un-
tersuchten Proben wurden Vorkehrungen getroffen, eine Bildung von Sauerstoff-
Leerstellen im SrTiO3 zu vermeiden.

2.2 Grundlegende Eigenschaften der
Heterostrukturen

Betrachtet werden LaAlO3-SrTiO5-Heterostrukturen, bei denen LaAlO5 epitak-
tisch auf TiO,-terminierte (001)-Ebenen von SrTiO5-Einkristallen abgeschieden
ist. Abbildung 2.2 zeigt die Struktur einer solchen Doppellage. Die Struktur ldsst
sich darstellen als Abfolge von SrO- und TiO,-Schichten, die das SrTiO3-Sub-
strat bilden, und daran angrenzenden LaO- und AlO,-Schichten des LaAlO;-
Films. Geht man von der Valenzelektronen-Verteilung aus, wie sie oben fiir Volu-
men-LaAlO3; und Volumen-SrTiO3 angenommen wurde, so sind eine Formelein-
heit SrO und eine Formeleinheit TiO, jeweils ladungsneutral, wahrend fiir eine
Formeleinheit LaO eine Ladung von +e und fiir eine Formeleinheit A1O, eine
Ladung von —e resultiert. Die Bildung eines Systems mobiler Elektronen an der
LaAlO3-SrTiO3-Grenzflache ist das Ergebnis einer elektronischen Rekonstrukti-
on, bei der in der Doppellage eine andere Verteilung der Valenzelektronen ent-
steht, als sie bei Volumen-LaAlO3 und Volumen-SrTiO5 vorliegt.

Eine Modellvorstellung zur energetischen Motivation der elektronischen Rekon-
struktion ist in Abb. 2.3 illustriert. Wie in Abb. 2.3a dargestellt, fiihrt die Valenz-
elektronen-Verteilung, wie sie fiir Volumen-LaAlO3 und Volumen-SrTiO5; ange-
nommen wurde, zu einem Anstieg des elektrostatischen Potentials ¢ innerhalb
des LaAlO3-Films und wird daher mit wachsender Filmdicke energetisch zuneh-
mend ungiinstig. Die elektronische Rekonstruktion besteht in einer Umverteilung
von Valenzelektronen aus der AlO,-Schicht an der LaAlOs-Filmoberfliche in
grenzflichennahe TiO,-Schichten. Wie in Abb. 2.3b dargestellt, steigt nach ei-
ner derartigen Umverteilung eines halben Elektrons je Einheitszellenfliche das
elektrostatische Potential innerhalb des LaAlO5-Films nicht mehr mit wachsen-
der Filmdicke an. Die elektronische Rekonstruktion ist in LaAlO3-SrTiO3-Dop-
pellagen moglich, da die Oxidationszahlen —1 des Sauerstoffs im AlO, und +3
des Titans im TiO, energetisch zuginglich sind.

DFT-Rechnungen (s. Abschnitt 6.7) ergeben, dass eine solche elektronische Re-
konstruktion in LaAlO3-SrTiO3-Doppellagen stattfindet. Den DFT-Ergebnissen
zufolge fiihrt die Rekonstruktion zu einer Besetzung von O 2 p-Orbitalen in der
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Abbildung 2.2: Skizze der Schichtstruktur einer LaAlO;-SrTiO3-Doppellage,
wie sie in der vorliegenden Arbeit untersucht wurde. Lanthan-Atome sind in rot,
Aluminium-Atome in orange, Strontium-Atome in blau, Titan-Atome in cyan und
Sauerstoff-Atome in hellgrau eingezeichnet. Die Struktur der Doppellage wird
hier als Schichtstruktur aufgefasst. Rechts sind die Summenformeln der Schich-
ten und die resultierenden Ladungen einer Formeleinheit angegeben, wie sie sich
aus den fiir Volumen-LaAlO3; und Volumen-SrTiO3 angenommenen Ionenladun-
gen ergeben.

obersten AlO,-Schicht, die an Vakuum angrenzt, mit Léchern, und einer Beset-
zung von Ti 3d -Orbitalen grenzflichennaher TiO,-Schichten mit Elektronen. Da-
mit ist eine p-Leitfdhigkeit der Doppelschicht-Oberflichen und eine n-Leitféhig-
keit der Grenzflachen zu erwarten.

Im Experiment bestdtigt sich die p-Leitfdhigkeit der LaAlO3-Filmoberflichen
nicht, wohl aber die n-Leitfahigkeit der Grenzflachen [2]. Die Leitfahigkeit der
Grenzflichen hédngt dabei stark von der Dicke des LaAlO3-Films ab. Wie in Abb.
2.4a zu sehen ist, vergroBert sich der Flichenleitwert o5 der Grenzflichen um
mehr als vier GréBenordnungen, sobald der LaAlO3-Film eine kritische Dicke
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Abbildung 2.3: Skizze des Verlaufs des elektrostatischen Potentials ¢ inner-
halb des LaAlO3-Films einer LaAlO3-SrTiO3-Doppellage entlang der c-Achse
fiir die Valenzelektronen-Verteilung, wie sie fiir Volumen-LaAlO3; und Volumen-
SrTiO5; angenommen wurde (a) und nach Umverteilung einer halben Elektronen-
ladung je Einheitszelle von der obersten AlO,-Lage in die TiO,-Schicht an der
Grenzfliche (b). Dargestellt ist jeweils von links nach rechts die Schichtabfol-
ge, die Gesamtladung ¢ je Schicht-Formeleinheit, das elektrische Feld E(z) in
z-Richtung und das elektrostatische Potential ¢ (z). Die Koordinatenrichtung z
ist parallel zur c-Achse gewihlt (nach Ref. [27]).
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Abbildung 2.4: Auftragungen des gemessenen Flachenleitwerts o (a) und der
gemessenen Flachendichte der Ladungstrager n 4 (b) der Grenzflache in LaAlO5-
SrTiOz-Doppellagen als Funktion der LaAlOs-Filmdicke 7. Der Flichenleit-
wert und die Flichendichte der Ladungstriger steigen sprungartig an, sobald die
LaAlO;-Filmdicke vier Einheitszellen erreicht (aus Ref. [2]).

von vier Einheitszellen erreicht [2]. Doppellagen mit bis zu drei Einheitszellen
LaAlOs weisen Flichenleitwerte kleiner als 2 - 1071% A /V auf. Fiir Doppellagen
mit vier oder mehr Einheitszellen LaAlO; sind typische Werte des Fliachenleit-
werts 2,4 - 107> A/V bei Raumtemperatur und 4 - 1073 A/V bei 4,2K. Die Fli-
chendichte der Ladungstriger aus Hall-Messungen 7 5, in Abb. 2.4b als Funktion
der LaAlO3-Filmdicke fiir 7 =300 K aufgetragen, betrigt fiir Filmdicken ab vier
Einheitszellen mehrere 10'3 cm™2 und hiingt wenig von der Temperatur ab [2].

Da bei den rastertunnelmikroskopischen und -spektroskopischen Untersuchun-
gen der vorliegenden Arbeit der minimale Abstand zwischen Grenzfliche und
Spitze mit durch die LaAlO3-Filmdicke bestimmt ist (s. Abb. 1.1), verringert
sich mit zunehmender Filmdicke die Wahrscheinlichkeit fiir Tunnelprozesse, an
denen Grenzflichenzustinde beteiligt sind. Daher wurden stets LaAlO3-SrTiO5-
Doppellagen mit einer LaAlO3-Filmdicke von vier Einheitszellen untersucht, der
minimalen Filmdicke, fiir die sich das leitfahige Grenzflichen-Elektronensystem
spontan ausbildet.






3 Physikalische Grundlagen der
Rastersondenmikroskopie

Dieses Kapitel gibt einen Uberblick iiber physikalische Grundlagen der in der
vorliegenden Arbeit angewendeten rastersondenmikroskopischen Verfahren. Die
Rastersondenmikroskopie basiert auf der Messung lokaler Wechselwirkungen zwi-
schen der Probe und einer Sonde in der Ndhe der Probenoberfliche. Im Falle
der Rasterkraftmikroskopie [28] und der Rastertunnelmikroskopie [5] besteht die
Sonde in einer scharfen Spitze. Typische Spitzenenden haben einen effektiven
Radius von etwa 50 nm [29]. In Abb. 3.1 ist die grundlegende Messanordnung,
bestehend aus der Probe und der gegentiber der Probenoberfliche angeordneten
Spitze, skizziert. Die Ebene, die die Atomkerne der dulersten Atomlage der Pro-
be verbindet, heille Probenebene. Die x-y-Ebene eines kartesischen Koordina-
tensystems liege in der Probenebene, die z-Koordinatenrichtung weise aus der
Probe heraus. Der Spitzen-Probenabstand d sei gegeben durch den Abstand des
Kerns des vordersten Spitzenatoms von der Probenebene.

Die MessgrofBen in der Rasterkraftmikroskopie sind durch die zwischen Spitze
und Probe wirkenden Wechselwirkungskréfte bestimmt. In der Rastertunnelmi-
kroskopie werden der quantenmechanische Tunnelstrom /;, der zwischen Spitze
und Probe flieBen kann, und davon abgeleitete Gro3en beobachtet.

Spitze

10 nm ZT

<
®
><§4

Probe

Abbildung 3.1: Querschnitts-Skizze einer Rastersondenmikroskopie-Spitze in
der Néhe einer Probenoberfliche.
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Die Messgroflen in der Rastersondenmikroskopie konnen als bildgebende Mess-
grofsen verwendet werden. Hierzu wird die Spitze zeilenweise iiber einen meist
quadratischen Probenbereich gefiihrt, die Probe wird abgerastert. Die Richtung
der Zeilen bezeichnet man als die schnelle Abtastrichtung, die Richtung des Zei-
lenvorschubs als die langsame Abtastrichtung. Ist M die betrachtete Messgrof3e
und M(x, y, z) der Wert dieser GroB3e als Funktion der Raumposition (x, y, z)
eines relativ zur Spitze festen Bezugspunktes gegeniiber der Probe, so bezeichnet
man den Datensatz M (x, y, z = const.) als Constant-Height-Bild. Ein Topogra-
fiebild z(x,y, M = const.) entsteht unter Zuhilfenahme einer z-Regelschleife,
die durch Einstellung des Spitzen-Probenabstandes d = z + const. die Messgro-
Be M konstant auf einem vorgewéhlten Wert hilt.

Ist p ein zusitzlicher Parameter, von dem die Messgrofle M abhéngt, so bezeich-
net man einen Datensatz

M(x = const., y = const., z = const., p)

als Spektrum'. Die wichtigsten experimentellen Resultate der vorliegenden Ar-
beit sind Spektren

I;(x = const., y = const., z = const., Us)

und
dl;/dUs(x = const., y = const., z = const., Ug),

bei denen der Tunnelstrom /; und der differentielle Tunnel-Leitwert d/,/dUs als
Funktion der Spannung Us an der Probe gegeniiber der Spitze gemessen wird
(Rastertunnelspektroskopie).

Die zur gezielten Positionierung der Spitze relativ zur Probe verwendeten mecha-
nischen Komponenten eines Rastersondenmikroskops zeigt Abb. 3.2. Die Spitze
befindet sich am freien Ende des Scanners, einem Stellelement, das die Spitze mit
Subnanometer-Prézision relativ zur Probe positioniert. Der Scanner bewerkstel-
ligt die Feineinstellung des Spitzen-Probenabstandes sowie die Rasterbewegung.
Diese Stellelemente sind hdufig als piezoelektrische Rohrchen [21] realisiert. Ty-
pische Werte fiir den Stellbereich des Scanners sind 2 um in x- und y-Richtung
und 0,5 um in z-Richtung. Der Scanner ist am Schlitten befestigt. Der Schlitten
ruht auf Gleitkontakten auf dem Chassis und ist relativ zum Chassis mindestens
in z-Richtung beweglich. Durch Bewegung des Schlittens wird die Einheit aus
Scanner und Spitze relativ zur Probe so positioniert, dass die Probenoberflache
im Stellbereich des Scanners zu liegen kommt (Grobpositionierung). Der Schlit-
ten wird hierzu hiufig von einem piezoelektrischen Tragheitsmotor angetrieben

I Im weiteren Sinne wird auch M(x = const,y = const,z,p = const.) als Spektrum
bezeichnet.
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vibrationsgedampfte Unterlage

Abbildung 3.2: Skizze der mechanischen Komponenten eines Rastersondenmi-
kroskops.

[22]. Die Einheit aus der Sonde, dem Scanner, dem Schlitten mit Antrieb und dem
Chassis bildet den Mikroskopkopf. Eine Lagerung von Probe und Mikroskopkopf
auf einer vibrationsgeddmpften Unterlage kann zur Verringerung von Rauschen
in der Raumposition der Spitze relativ zur Probe beitragen.

Bei Raumtemperatur tritt stets eine thermische Relativbewegung zwischen Spitze
und Probe auf, die thermische Drift. Ihre Geschwindigkeit kann in der Gréenord-
nung von 1 nm/s liegen. Die Drift macht es unmoglich, eine definierte Position
der Spitze relativ zur Probe, wie etwa bei der Rastertunnelspektroskopie erforder-
lich, tiber langere Zeit aufrechtzuerhalten. Die thermischen Ausdehnungskoeffizi-
enten von Festkdrpern verkleinern sich mit sinkender Temperatur. Wird daher ein
Rastersondenmikroskop bei tiefen Temperaturen betrieben, so kommt, eine stabi-
le Temperatur vorausgesetzt, die thermische Drift nahezu zum Erliegen. Bei dem
fiir die vorliegende Arbeit verwendeten Tieftemperatur-Rastersondenmikroskop
betrdgt die durch thermische Ausdehnung verursachte Relativgeschwindigkeit
zwischen Spitze und Probe hochstens 7 fm/s.
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3.1 Rasterkraftmikroskopie

Bei der Rasterkraftmikroskopie betrachtet man Messgrof3en, die mit der zwischen
Spitze und Probe wirkenden Wechselwirkungskraft Frg zusammenhédngen. Die-
se Wechselwirkungskraft kann bei gegebener Raumposition der Spitze relativ zur
Probe attraktiv oder repulsiv sein und beinhaltet im Allgemeinen Komponenten
verschiedenen physikalischen Ursprungs?. Wichtige attraktive Wechselwirkungs-
krifte wie die van-der-Waals-Kraft oder die Coulombkraft sind langreichweitig
im Vergleich zur wichtigsten repulsiven Wechselwirkungskraft, der Pauli-Kraft.
Letztere griindet im Energieaufwand fiir beim Uberlapp von Orbitalen von Spit-
zen- und Probenatomen durch das Pauli-Prinzip erzwungene Elektronenanregun-
gen. Chemische Bindungen zwischen Spitzen- und Probenatomen konnen kurz-
reichweitige attraktive Krifte vermitteln. Bei den kurzreichweitigen Kréften be-
schriankt sich die Interaktion auf wenige Atome der Spitze und der Probe, die
ausreichend geringen Abstand voneinander haben. Im Falle der langreichweiti-
gen Kraftwechselwirkungen wie der van-der-Waals-Wechselwirkung tragen me-
soskopische Teilvolumina von Spitze und Probe nennenswert zur Kraftwirkung
bei.

Mit einem Term o< 1/d fiir die potentielle Energie aufgrund langreichweitiger
Kraftwechselwirkungen [30] und einem Term o 1/d!? fiir die potentielle Ener-
gie aufgrund der Pauli-Kraft [29] kann ein qualitativer Ausdruck fiir die poten-
tielle Energie der Spitze im Kraftfeld der Spitzen-Proben-Wechselwirkung Vi

mit Frg = —0Vys/dd formuliert werden zu
12 /o 1 so\12
= (2() 5 (5)")
1s(d) (11 d) 11\d
Realistische Parameterwerte sind dabei E;, = —10eV und o = 2 A.

Zur Messung der Wechselwirkungskraft werden in der Kraftmikroskopie unter-

schiedliche Verfahren angewandt. Im Folgenden wird ausschlieBlich die Frequenz-
modulations-Rasterkraftmikroskopie [31] betrachtet. Allen Methoden der Kraft-
messung gemeinsam ist die Verwendung eines einseitig eingespannten Federbal-
kens, des Cantilevers (s. Abb. 3.3), an dessen freiem Ende die Spitze angebracht

ist. Die wichtigsten Kenngrofen des Cantilevers sind seine Federkonstante k und

Eigenfrequenz wy. Fiir quaderférmige Cantilever der Lange L, der Breite w und

der Dicke ¢ ist die Federkonstante [29]

Ywt?
413
2 Die Abhandlung bezieht sich auf adsorbatfreie Proben- und Spitzenoberflichen, wie sie nur im

UHYV vorliegen konnen. Adsorbate konnen zusétzliche Krifte verursachen, die hier nicht betrach-
tet werden sollen.

k =
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Cantilever\ i

10 um

Abbildung 3.3: Skizze eines Cantilevers, wie er in der Rasterkraftmikroskopie
verwendet wird. Typische Abmessungen sind eine Lange von 100 um, eine Breite
von 10 um und eine Dicke von 1 um.

Dabei ist Y der Elastizititsmodul des Materials, aus dem der Cantilever besteht.
Mit der Massendichte p des Cantilevermaterials ist die Eigenfrequenz des Canti-

levers [29]
t Y
wo =2m-0,162— ./ —.
L%\ p

Bei der Frequenzmodulations-Rasterkraftmikroskopie wird der Cantilever zu er-
zwungenen Schwingungen angeregt (s. Abb. 3.4). Die Eigenschaften des Canti-
levers als Oszillator werden unter dem Einfluss der Spitzen-Proben-Wechselwir-
kung beobachtet. Es bezeichne ¢’ die Auslenkung des Cantilevers in z-Richtung
aus seiner Ruhelage. Der frei schwingende Cantilever verhilt sich bei moderaten
Amplituden wie ein harmonischer Oszillator. Schwingt der Cantilever mit der
Frequenz w und der Amplitude A4, so verliert er aufgrund der dimpfenden Rei-
bungskraft —yq’ pro Schwingungszyklus die Energie AEc (4, w) = nywA?.
Im Folgenden soll ausschlieBlich der fiir die Frequenzmodulations-Rasterkraft-
mikroskopie relevante Fall schwacher Dampfung, in dem die Eigenfrequenz wy
und die Resonanzfrequenz des Cantilevers nahezu zusammenfallen, betrachtet
werden. Mit der Schwingungsenergie Ec; (A) = 1/2 - kA? ist die Giite des Can-
tilevers
EcL(4) wkA?

AEci(A,w0)  AEcL(A, wo)

0 =2n 3.1)

Bei Anregung bei der Eigenfrequenz wy und mit der Anregungsamplitude A gve
ist die Schwingungsamplitude des Cantilevers im eingeschwungenen Zustand

A= Q * Adrive- (32)
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Abbildung 3.4: Skizze eines in der Néhe einer Probe schwingenden Cantilevers.
Die Koordinate ¢’ bezeichnet die Auslenkung seiner Spitze. In der Ruhelage ist
g’ = 0 und der Spitzen-Probenabstand d gleicht seinem Mittelwert d iiber ei-
ne Schwingungsperiode. Ein Piezoaktor regt den Cantilever mit der Amplitude
Adrive an. Die Schwingungsamplitude A des Federbalkens ist bei typischen Para-
meterwerten wesentlich groBer als die Anregungsamplitude (A > Agrive)-

Die dem Cantilever iiber die Anregung von auflen pro Schwingungszyklus zu-
gefiihrte Energie A E g4y st im eingeschwungenen Zustand gleich der aufgrund
von Dampfung pro Schwingungszyklus verlorenen Energie, AEy. = AEcL.
Mit den Gleichungen 3.1 und 3.2 folgt daraus fiir die von auflen {liber die Anre-
gung pro Schwingungszyklus zugefiihrte Energie der Zusammenhang

AEgive(A, o) = mk AAgive- (3.3)

Die Eigenfrequenz des Cantilevers ist veranderlich unter dem Einfluss der Spit-
zen-Proben-Wechselwirkung. Die Frequenzverschiebung Aw ist die grundlegen-
de MessgroBe bei der Frequenzmodulations-Rasterkraftmikroskopie. Mit der Ei-
genfrequenz des Cantilevers unter Einfluss der Wechselwirkung wg ww und der
Eigenfrequenz des frei schwingenden Cantilevers wy ist die Frequenzverschie-
bung

Aw = Wo,ww — Wop.

Die Frequenzverschiebung ist in der Regel klein im Vergleich zur Eigenfrequenz,
es gilt Aw/wy < 1/1000. Mit dem negativen Gradienten der Wechselwirkungs-

{)d ()d
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ergibt sie sich zu [32]

@)
Aw(d) = wy T
Dabei ist
_ 2 A _
as(@) = — [ a'kns(@ + ) VA=
TA —A

ein (mit einem Halbkreis) gewichteter Mittelwert des negativen Kraftgradienten
kTS~

Bei der Frequenzmodulations-Rasterkraftmikroskopie wird der Cantilever tiber
eine Riickkoppelschleife [30] bei seiner momentanen Eigenfrequenz angeregt.
Die Riickkoppelschleife gibt die Resonanzbedingung iiber die Phasenbeziehung
von Cantilever- und Anregungsschwingung vor und regelt die Schwingungsam-
plitude A auf einen konstanten Wert. Die Frequenzverschiebung wird mittels ei-
ner Phasenregelschleife gemessen.

Als Funktion des Spitzen-Probenabstandes d = d + ¢’ verhilt sich die Wechsel-
wirkungskraft Frg zwischen Spitze und Probe im Allgemeinen hysteretisch; der
Verlauf der Kraft bei Anndherung der Spitze an die Probe FT¢S (¢’) unterscheidet
sich vom Verlauf der Kraft bei Entfernung der Spitze von der Probe FTTS (¢"). Bei
jedem Schwingungszyklus des Cantilevers wird eine Kraft-Distanz-Hysterese-
schleife durchlaufen. Die dabei der Schwingungsenergie des Cantilevers entnom-
mene Energie, die Dissipation A Ets, ist eine weitere wichtige Messgrofie des
Frequenzmodulations-Rasterkraftmikroskops. Sie kann dargestellt werden als

—A A
AEs = — /A dq' F(q') — / Adq’ Fl(q).

Die Dissipation nimmt in der Regel positive Werte an. Die Messung der Dissipa-
tion ldsst sich auf eine Messung der Schwingungsamplitude des Cantilevers und
der Anregungsamplitude zuriickfithren. Unter Vorhandensein dissipativer Spit-
zen-Proben-Wechselwirkung habe sich der Cantilever bei seiner Eigenfrequenz
wo,ww auf die Schwingungsamplitude A eingeschwungen, die Anregungsampli-
tude betrage Agive. Dann gilt

AEgive (A, wo,ww) = AEcL(A, wo,ww) + AErTs.

Mit den Gleichungen 3.3 und 3.1 ergibt sich die Dissipation als Funktion von A
und Adrive zu

A
AEts = kA - (Adrive - a) .



24

In der vorliegenden Arbeit wurden Filmoberflichen von LaAlO3-SrTiO3-Dop-
pellagen mittels Frequenzmodulations-Rasterkraftmikroskopie topografisch ab-
gebildet (s. Abschnitt 6.5). Informationen aus der Frequenzmodulations-Raster-
kraftmikroskopie unterstiitzten auch tunnelmikroskopische Untersuchungen der
vorliegenden Arbeit. Besonders aufgrund der hdufig extrem kleinen Tunnel-Leit-
werte war es hilfreich, die Position der Spitze relativ zur Probe mittels Frequenz-
modulations-Rasterkraftmikroskopie unabhiangig von der Rastertunnelmikrosko-
pie einschitzen zu konnen. Die Grobpositionierung der Spitze erfolgte immer
aufgrund der Kraftwechselwirkung zwischen Spitze und Probe. Vielfach liefer-
ten kraftmikroskopische Spitzeneigenschaften fiir die Rastertunnelspektroskopie
wertvolle Hinweise liber die jeweils vorliegende Spitzenkonfiguration.

3.2 Rastertunnelmikroskopie

Bei der Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie wird eine elektrisch leitfahi-
ge Spitze bis auf wenige Angstrom einer elektrisch leitfihigen Probe angenihert
und der Tunnelstrom /; in Abhéingigkeit von der Spannung Us an der Probe ge-
geniiber der Spitze gemessen.

Es soll zunichst das thermodynamische Gleichgewicht des aus Spitze und Pro-
be bestehenden Systems anhand von Darstellungen der elektronischen Zustands-
dichten von Spitze und Probe Dt und Dg als Funktion der Energie E der Elek-
tronen (s. Abb. 3.5) betrachtet werden. Hierzu sei der Spitzen-Probenabstand so
grof, dass kein Tunneln von Elektronen zwischen Spitze und Probe stattfindet.
Die Temperatur betrage 0 K. Das Vakuumniveau E., ist die Energie eines beziig-
lich Spitze und Probe ruhenden Elektrons, das sich in groBer Entfernung? von der
Spitze und der Probe befindet [33]. Die Austrittsarbeit Wy der Spitze (Ws der Pro-
be) ist die Differenz zwischen dem Vakuumniveau und dem chemischen Potential
wr der Spitze (s der Probe). Sind Spitze und Probe jeweils ungeladen, so ist das
Vakuumniveau unabhingig vom Ort (s. Abb. 3.5a). Fiir Wy > Ws verringert
sich die Gesamtenergie des Systems beim Ubergang von Elektronen der Probe
auf die Spitze. Sobald eine elektrisch leitfahige Verbindung zwischen Spitze und
Probe hergestellt wird, kommt es daher zum Ladungstransfer zwischen Spitze
und Probe. Die Ladungsneutralitit beider Korper wird dabei aufgehoben und ein
elektrisches Feld, das Antidiffusionsfeld E,, bildet sich aus. Das Antidiffusions-
feld wirkt der Ubertragung von Elektronen der Probe auf die Spitze entgegen. Im
Gleichgewichtszustand (Abb. 3.5b) hat es einen Wert erreicht, bei dem eine Uber-

3 Der Abstand des Elektrons zur Spitze und zur Probe sei dabei insbesondere so groB, dass die
elektrostatische Kraftwechselwirkung zwischen dem Elektron und seinen Bildladungen in der
Spitze und der Probe vernachldssigbar klein ist.
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Abbildung 3.5: Darstellung des thermodynamischen Gleichgewichts von Spitze
und Probe bei einer Temperatur von 0 K. Skizziert sind jeweils die Anordnung
von Spitze und Probe mit deren Oberflichenladungen sowie die elektronischen
Zustandsdichten von Spitze und Probe Dt und Dg als Funktion der Elektronen-
energie E. (a) Im Ausgangszustand seien die Spitze und die Probe jeweils unge-
laden. Das Vakuumniveau E,, ist ortsunabhingig. (b) Eine elektrisch leitfdahige
Verbindung wurde zwischen Spitze und Probe hergestellt. Die chemischen Po-
tentiale put und ps von Spitze und Probe haben sich angeglichen.

tragung von Elektronen zwischen der Spitze und der Probe energieneutral wird;
die chemischen Potentiale pr und pg von Spitze und Probe stimmen {iberein.

Wird eine duBere, positive Spannung Us an die Probe gegentiber der Spitze ange-
legt (s. Abb. 3.6), so verringert sich das chemische Potential der Probe gegeniiber
dem der Spitze um eUs. Die durch die Austrittsarbeiten Wy und W5 gegebene Bar-
riere der potentiellen Energie verhindert jedoch im Falle eines grof3en Spitzen-
Probenabstands eine Bewegung von Elektronen aus der Spitze in die Probe.

Der Tunneleffekt besagt, dass Elektronen mit endlicher Wahrscheinlichkeit eine
solche Barriere iiberwinden, sofern diese ausreichend diinn ist. Der Tunnelstrom
ist ein Ladungstransport durch klassisch uniiberwindbare Barrieren potentieller
Energie aufgrund des Tunneleffektes. Zwischen Spitze und Probe besteht ein Tun-
nelkontakt, wenn der Spitzen-Probenabstand nur wenige Angstrom betriigt. Geht
ein Elektron mit der Energie E1 aus einem Zustand der Spitze unter Energieer-
haltung in einen Zustand der Probe iiber (oder umgekehrt), so spricht man von
einem elastischen Tunnelprozess. Hier soll ausschlief3lich elastisches Tunneln be-
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Abbildung 3.6: Skizze einer Anordnung von Spitze und Probe mit einer dulle-
ren Spannung Us an der Probe gegeniiber der Spitze und der zugehorigen Zu-
standsdichten Dr(E) und Dg(E) von Spitze und Probe. Im blau hinterlegten
Energiebereich stehen besetzte Elektronenzustinde der Spitze unbesetzten Elek-
tronenzustidnden der Probe gegeniiber. Ein Elektron in einem Zustand der Spitze
mit der Energie Er trifft auf die rot hervorgehobene Barriere potentieller Energie.
Betriigt der Spitzen-Probenabstand nur wenige Angstrém, so kann das Elektron
die Barriere durchtunneln und in einen Zustand der Probe iibergehen.

trachtet werden. Im blau schraffierten Energiebereich in Abb. 3.6 stehen besetzte
Elektronenzustéinde der Spitze unbesetzten Elektronenzustinden der Probe ge-
geniiber. Ein Elektron in einem Zustand der Spitze mit der Energie Er trifft auf
die rot hervorgehobene Barriere der potentiellen Energie*. Betriigt der Spitzen-
Probenabstand nur wenige Angstrém, so tunnelt das Elektron mit endlicher Wahr-
scheinlichkeit in einen gleichenergetischen Zustand der Probe.

Das Tunneln quantenmechanischer Teilchen durch Barrieren potentieller Energie,
deren Hohe groBer ist als die Energie der Elektronen, griindet darin, dass die Teil-
chen innerhalb einer Barriere der potentiellen Energie endlicher Hohe von Null
verschiedene Aufenthaltswahrscheinlichkeiten besitzen. Die Tunneltheorie von

4 Die Darstellung der Barriere als Trapez ist eine Vereinfachung gegeniiber den realen Verhilt-
nissen (vgl. Anhang A).



27

Bardeen [34, 35] beschreibt den Tunnelprozess als einen Ubergang eines Elek-
trons aus einem stationdren Zustand w%”) (r) der Spitze in einen stationdren Zu-
stand 1/f§p )(r) der Probe. Die Wahrscheinlichkeit eines solchen Ubergangs wird
als Funktion der Zustdnde w%n) (r) und 1/f§p )(r) und deren Energien ausgedriickt.
Es besteht endliche Wahrscheinlichkeit fiir den Tunnelprozess, sofern wén) (r) und
1/fép )(r) im Ortsraum iiberlappen, es also Orte innerhalb der Tunnelbarriere gibt,
an denen sowohl ein Elektron im Zustand wén) (r) als auch ein Elektron im Zu-
stand ws(p ) (r) jeweils endliche Aufenthaltswahrscheinlichkeiten besitzen. In der
Theorie von Bardeen werden Elektron-Elektron-Wechselwirkungen vernachlis-
sigt. Mit dem Operator 7" der kinetischen Energie und dem Operator V' der po-
tentiellen Energie des Elektrons sei

H=T+V (3.4)

der Einelektron-Hamiltonoperator des aus Spitze und Probe bestehenden Gesamt-
systems. In Abb. 3.7a ist ein moglicher Verlauf der potentiellen Energie V(z)
skizziert, wobei die Elektronensysteme von Spitze und Probe jeweils als freie
Elektronengase beschrieben werden.

Tunnelwahrscheinlichkeiten lassen sich niherungsweise angeben als Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten von Elektronen aus Eigenzustinden |w§”)) in Eigenzustin-
de |y<”’) von Hamiltonoperatoren

Hr =T+ Vrund Hs = T + Vs, (3.5)

die fiir die Spitze und die Probe als getrennte Systeme formuliert werden. Hierzu
sei 0.5 der glatte Rand eines zusammenhédngenden Raumbereiches S, der das Pro-
benvolumen und einen an die Probe angrenzenden Teil der Barrierenregion um-
fasst. Die Flache 0. verlaufe also innerhalb der Barrierenregion. Der Operator Vi
der potentiellen Energie wird so gewahlt, dass der Ortsverlauf V1 (r) der potenti-
ellen Energie im Raumbereich der Spitze und in dem an die Spitze angrenzenden
Teil der Barrierenregion bis zur Flache dS dem Ortsverlauf V' (r) der potentiellen
Energie des Gesamt-Hamiltonoperators H entspricht, Vp(r) = V(r),und jenseits
von 9 ein glattes Abfallen der Wellenfunktionen 1/f§")(r) gegen Null sicherge-
stellt ist [34] (s. Abb. 3.7b). Analog wird Vs so gewihlt, dass Vs(r) = V(r) im
Raumbereich S gilt und auBlerhalb dieses Raumbereiches ein glattes Abfallen der
Wellenfunktionen 1/fép )(r) gegen Null sichergestellt ist (s. Abb. 3.7¢c).

Fiir die Spitze und die Probe gelten die stationdren Schrodingergleichungen

Hr|y™y = EP ) und As|y Py = EP |y ). (3.6)
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Abbildung 3.7: Skizze des Verlaufs der potentiellen Energie eines Elektrons als
Funktion der Ortskoordinate z fiir die vollstindige Anordnung von Spitze und
Probe und eines sie trennenden Vakuumspalts (a) sowie fiir die Spitze (b) und
die Probe (c¢) in separater Betrachtung nach Bardeen. Die Spitze erfiillt den ne-
gativen Halbraum bis z = 0, die Probe den positiven Halbraum fiir z > d. Die
Trennfliche 05 verlduft innerhalb der Vakuumregion 0 < z < d.
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Fiir den Zustand |y) gelte |y (t = 0)) = |1ﬂ(”)) zum Zeitpunkt ¢ = 0 befinde

sich ein Elektron also im Spitzenzustand [) mit H|y") = E&|y™). Die
Zeitentwicklung des Zustandes erfolgt gemil3 der Schrodingergleichung

ih-0/dt|y) = H|y) (3.7)

mit i = —1 und 2 = h/(2x), wobei i das Planck’sche Wirkungsquantum be-
zeichnet. Es unterscheide sich die Zeitentwicklung nach Gleichung 3.7 nur wenig
von der Zeitentwicklung nach der Schrodingergleichung i% - /0t |y) = I:IT|I/I>,
so dass sich fiir [/ (¢)) der Ansatz

W(1)) = e E Ay Za Oy (3.8)

mit kleinen Koeffizienten a (1), ax (0) = 0 furalle k, eignet. Unter der Annahme
nahezu orthogonaler Elgenzustande [35] von Hy und Hy gilt fiir die Ubergangs-
wahrscheinlichkeit |(¥<”|¥(r))|? in den Probenzustand |{"’) nach Gleichung
3.8 der Zusammenhang

WPl ~ a0

Die Koeffizienten ag () lassen sich durch Einsetzen des Ansatzes 3.8 in die Schro-
dingergleichung 3.7 ndherungsweise bestimmen. Fiir die Ubergangsrate I, , =
d/0t|a,(1)|* findet man [35, 36]

2 n 2
Lip ™ S(EL — EX) - | Mpnl” (3.9)
Darin ist § die Dirac’sche Deltafunktion und M, das Tunnelmatrix-Element,

Mpn = (1/f§p)|I:I — I:IT|1/f§")). Es lasst sich ndherungsweise als Oberflicheninte-
gral iiber 05 [34] angeben zu

h? n n
Mon =5 | s (1P OV 0 = POV 0) . 310

Hier bezeichnet ¢ die zu ¢ konjugierte komplexe Zahl, V den Nabla-Operator und
dS = dS - So, mit dem Flichenelement dS sowie dem beziiglich des Raumberei-
ches S nach aulen orientierten Flichennormalen-Einheitsvektor §. Damit hdngt
die Ubergangsrate I,—, , nur von den Wellenfunktionen des Ausgangs- und des
Zielzustandes am Ort der Flache 0S und den Energien dieser Zustdnde ab.

Der Gesamt-Tunnelstrom /; liber einen Tunnelkontakt, iiber den die Spannung
Us an der Probe gegentiber der Spitze abfillt (s. Abb. 3.6), ergibt sich als Summe
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der Ubergangsraten fiir alle verfiigbaren Ausgangszustinde und alle verfiigbaren
Zielzustinde, multipliziert mit der Elementarladung e. Unter der vereinfachenden
Annahme, das Tunnelmatrix-Element hdnge nur von der Spannung Us und den
Energien Et und Eg der Ausgangs- und Zielzustinde ab, ergibt sich mit ¢ =
Et — ps fiir tiefe Temperaturen

2me [<Us
I(Us) = == deDr(ur—eUs+e) Ds(pus+8)-| M(Us, s + &)|*. (3.11)

0

Fiir Spannungen Us, deren Betrag wenige Millivolt nicht tibersteigt [37], kann das
Tunnelmatrix-Element als nahezu konstant betrachtet werden [34], M (Us, s +
¢) = const. = M. Unter der zusitzlichen Annahme konstanter Zustandsdichte
der Spitze Dt — die sich in der Praxis hiufig als zuldssig erweist — ist der dif-
ferentielle Tunnel-Leitwert d/;/dUs proportional zur Zustandsdichte der Probe
Ds,

ol 2me?
ﬁ(Us) =7 | M|* Dy - Ds(is + eUs). (3.12)
S

Im Falle der LaAlO5-SrTiO3-Heterostrukturen ist ein Vergleich gemessener Zu-
standsdichten mit in DFT berechneten besonders im Energiebereich von 0,5 eV
bis 2eV oberhalb von ug aussagekriftig. Die Voraussetzung kleiner Spannun-
gen Us fiir die Annahme eines nahezu konstanten Tunnelmatrix-Elementes ist
im Spannungsbereich von Us = 0,5V bis Us = 2V nicht gegeben; der Verlauf
des differentiellen Leitwerts d/,/dUs(Us) ist hier im Allgemeinen deutlich von
der Abhingigkeit der Ubergangswahrscheinlichkeit von der Spannung Us und
der Zustandsenergie geprigt. Wie in Anhang A fiir realistisch geformte Tunnel-
barrieren qualitativ gezeigt, ergibt sich aufgrund dieser Abhéngigkeit bei jeweils
konstanten Zustandsdichten Dt und Dg von Spitze und Probe ein annéhernd ex-
ponentieller Anstieg des Tunnelstroms /;(Us) und damit des differentiellen Leit-
werts d/;/dUs(Us) mit zunehmender Spannung Us. Dieser Anstieg erschwert im
Bereich groer Spannungen Us eine direkte Interpretation der Spannungsabhin-
gigkeit des differentiellen Tunnel-Leitwerts im Hinblick auf die spektrale Proben-
Zustandsdichte. Es zeigte sich [38], dass der auf den auf den totalen Leitwert
I/ Us(Us) normierte differentielle Leitwert (normalized differential conductance,

NDC)

NDC(Us) = %(US) (3.13)

nur wenig von der Spannungs- und Energieabhédngigkeit der Tunnelwahrschein-
lichkeiten beeinflusst ist und Aussagekraft iiber die spektrale Zustandsdichte der
Probe Dg(us + eUs) besitzt. Charakteristische Positionen Us lokaler Maxima
von NDC(Us) entsprechen charakteristischen Positionen £, = us + eUs, lo-
kaler Maxima in Ds(E). Der empirisch eingefiihrte Parameter ¢ [39] verhindert
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eine Divergenz des normierten differentiellen Leitwerts in Spannungsbereichen
geringen Tunnel-Leitwerts.

In der vorliegenden Arbeit werden Tunnelspektren
NDC(x = const., y = const., z = const., Us)

mit der Zustandsdichte Ds(us + eUs) des Elektronensystems an der LaAlO3-
SrTiO3-Grenzfliche verglichen. Der NDC wird dabei in willkiirlichen Einheiten

angegeben, da mit den absoluten Werten des NDC keine physikalische Bedeutung
verbunden wird.






4 Das verwendete
Mikroskopie-System

Vakuumsystem und Kiihlung

Das fiir die Untersuchungen der vorliegenden Arbeit eingesetzte Rastersonden-
mikroskop [17] arbeitet im UHV und bei tiefen Temperaturen. Im Vakuumsys-
tem herrscht bei Raumtemperatur ein Druck der GroBenordnung 101% mbar. Als
Kiihlmittel dient fliissiges “He, die Probentemperatur betriigt 4,7 K. Abbildung
4.1 zeigt die Vakuumanlage und das Kiihlsystem im Querschnitt. Die Anlage
steht zum Schutz vor Vibrationen auf einem separaten Betonfundament mit einer
Masse von 30t und ist von einer schalldimmenden Kammer umgeben. Der Mi-
kroskopkopfund die Probe sind an einem Zylinder aus Sauerstoff-freiem Kupfer
montiert, dessen Unterseite in direktem Kontakt zum fliissigen Helium in einem
superisolierten Badkryostaten steht. Eine Besonderheit dieser Konstruktion ist
der geringe Warmewiderstand von weniger als 0,5 K/W zwischen dem Helium-
bad und der Stelle des Kupferzylinders, an der Mikroskop und Probe angebracht
sind. Der geringe Warmewiderstand ermdglicht eine hohe Stabilitit der Tempe-
ratur von Mikroskopkopf und Probe und damit eine aullergewohnlich niedrige
Driftgeschwindigkeit von hochstens 7 fm/s [17]. Ein angedrehter Kragen am
Kupferzylinder ist zwischen den Schneidkanten eines CF-Vakuumverbinders am
Ende eines UHV-Membranbalgs an der Unterseite der Vakuumkammer einge-
presst, wodurch sich ein gasdichter Abschluss des Balgs ergibt. Der Kupferzylin-
der ist an einem im Balg verlaufenden Gestdnge aufgehingt. Das Gestinge ist
aus vier parallel verlaufenden Stiitzrohren aufgebaut und mit Hitzeschilden ver-
sehen. Es durchliuft die Vakuumkammer und setzt sich oberhalb der Vakuum-
kammer fort, wo es von einem weiteren UHV-Membranbalg umschlossen ist. Es
miindet in einem CF-Blindflansch, der die Oberseite des oberen Membranbalgs
abschlief3t. An diesem Flansch ist das aus Kupferzylinder und Gestdnge gebildete
Pendel aufgehingt. Uber diese Aufhingung kann das Pendel unter Kompression
des unteren und Expansion des oberen Balgs vertikal nach oben bewegt werden,
so dass die Oberseite des Kupferzylinders mit Mikroskopkopf und Probe in der
Vakuumkammer zum Vorschein kommt. Ein Austausch der Probe und eine grobe
Positionierung der Spitze gegeniiber der Probe konnen dann unter Sichtkontrolle
vorgenommen werden. Die elektrischen Zuleitungen zum Mikroskopkopf gelan-
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gen liber D-sub-UHV-Stromdurchfiihrungen im CF-Blindflansch an der Obersei-
te des oberen UHV-Membranbalgs in die Vakuumkammer. Fast alle Leitungen
sind in den Rohren des Pendelgestinges zum Kupferzylinder gefiihrt, ein klei-
ner Teil der Leitungen verlduft auBerhalb der Rohre entlang dem Gesténge. Ab-
bildung 4.2 zeigt eine fotografische Auflenansicht des Vakuumsystems und des
Dewar-Gefales.

gqPlus-Sensor

Der Cantilever des Mikroskops basiert auf einer Quarz-Stimmgabel. Eine Zin-
ke der Stimmgabel ist an einer grofen Masse fixiert, die freie Zinke wird als
Cantilever verwendet (qPlus-Sensor) [19, 20]. Abbildung 4.3 zeigt einen qPlus-
Sensor nach Ref. [20], wie er in der vorliegenden Arbeit verwendet wurde. Die
Quarz-Stimmgabel ist vom Typ E158 (DS26) [40]. Die Verklebung von Stimm-
gabelzinke und Aluminiumoxid-Substrat wurde mit Zweikomponenten-Epoxid-
harzklebstoff Loctite Hysol 1C (EPK-1C) [41] realisiert. Die Federkonstante der
als Cantilever verwendeten Zinke betragt 1800 N/m, die Resonanzfrequenz des
Cantilevers ohne Spitze 32768 Hz [20]. Die im Vergleich zu typischen Silizium-
Cantilevern grolen Abmessungen der Stimmgabel erlauben die Anbringung von
Spitzen aus beliebigen Materialien durch Verklebung von Hand. Alle Messungen
fiir die vorliegende Arbeit wurden mit Iridium-Spitzen durchgefiihrt. Als Spitzen
geeignete Iridium-Splitter wurden durch Zerquetschen eines polykristallinen Iri-
dium-Drahtes mittels eines Seitenschneiders hergestellt. Zur Fixierung der Spit-
ze wurde der elektrisch leitfahige Epoxidharz-Zweikomponentenklebstoff EPO-
TEK E4110 [42] verwendet. Die Massenbeladung des Cantilevers durch die Spit-
ze und den Klebstoff fiihrt zu einer Absenkung seiner Resonanzfrequenz auf Wer-
te zwischen 15 und 20 kHz [20]. Die Giite eines qPlus-Sensors betrdgt im UHV
und bei 4,7 K etwa 10 000.

Kleinamplituden-Technik Der qPlus-Sensor weist im Vergleich zu konventio-
nellen Silizium-Cantilevern eine um zwei GréBenordnungen grofere Federkon-
stante auf. Die bei Interaktion der Spitze mit der Probe zur Aufrechterhaltung ei-
ner stabilen Cantileverschwingung notwendigen riickstellenden Federkrifte [43]
und Schwingungsenergien [30] werden daher beim qPlus-Sensor bereits bei klei-
nen Cantilever-Schwingungsamplituden A in der GréBenordnung von 100 pm
erreicht. Konventionelle Silizium-Cantilever miissen hingegen mit Amplituden
in der GréBenordnung von 10 nm betrieben werden. Es wurde gezeigt, dass die
groflen Federkonstanten Quarzstimmgabel-basierter Cantilever und die durch sie
ermoglichten kleinen Schwingungsamplituden den fiir die Frequenzmodulations-
Kraftmikroskopie optimalen Parametern nahe kommen [43]. Der qPlus-Sensor
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Abbildung 4.1: Skizze von Vakuumanlage und Kiihlsystem des Tieftemperatur-
Rastersondenmikroskops im Querschnitt. Mikroskopkopf und Probe befinden
sich an der mittels des blauen Rechtecks markierten Stelle des Kupferzylinders.
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Abbildung 4.2: Fotografische AuB3enansicht von Vakuumsystem und Dewar-Ge-
faB des Tieftemperatur-Rastersondenmikroskops. In der Mitte oben ist die Vaku-
umkammer mit den UHV-Bélgen, am linken Bildrand ist das Dewar-Gefal3 zu
sehen. Das Dewar-Gefal3 wird zum Betrieb unterhalb der Vakuumkammer ange-
bracht, so dass der untere UHV-Balg in das fliissige Helium abgesenkt werden
kann (Fotografie von K. Wiedenmann).
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Abbildung 4.3: Fotografische Ansicht
eines qPlus-Sensors mit Iridiumspitze.
Der Sensor basiert auf einer Quarz-
Stimmgabel, von der eine Zinke an ei-
nem Aluminiumoxid-Substrat fixiert ist.
Die im Bild oben liegende freie Zinke
ist der Cantilever. Die Spitze ist mit dem
freien Ende des Cantilevers verklebt.

ermoglichte erstmals subatomare Ortsauflosung mittels Frequenzmodulations-
Kraftmikroskopie [44].

Simultane Tunnel- und Kraftmikroskopie Der qPlus-Sensor ermoglicht si-
multane Tunnel- und Frequenzmodulations-Kraftmikroskopie [ 18, 45—48], da bei
kleinen Cantilever-Schwingungsamplituden die Variationsbreite des Tunnelstrom-
Betrags wihrend eines Cantilever-Schwingungszyklus auf ein experimentell hand-
habbares Mal3 begrenzt ist. Fiir eine nach ¢’(r) = A - cos (wt) um die Ruhelage
d schwingende Spitze gilt mit einer Abklingkonstanten k; ~ 1/(1 A) (vgl. An-
hang A) und einer Konstanten /, fiir den Momentanwert des Tunnelstroms der
Zusammenhang

I(d, 1) = [ye 24@+a'®) (4.1)

Ist die Grenzfrequenz des fiir die Tunnelstromdetektion verwendeten Transimpe-
danzverstirkers klein gegeniiber der Schwingungsfrequenz des Cantilevers, so
ist das Ausgangssignal des Transimpedanzverstdrkers proportional zum zeitli-
chen Mittelwert des Tunnelstroms nach Gleichung 4.1. Mit der modifizierten
Besselfunktion nullter Ordnung [49] I, betrdgt der zeitliche Mittelwert {iber eine
Schwingungsdauer [30]

(I.(d, A)) = Iy - e 249 . [y (2K, A).

Auslenkungsmessung Die Messung der Auslenkung ¢’ des Cantilevers basiert
beim gPlus-Sensor auf dem piezoelektrischen Effekt. Abbildung 4.4 zeigt eine
schematische Aufsicht auf die Stirnflichen der Stimmgabelzinken sowie die Ver-
schaltung der beiden Elektrodensysteme der Stimmgabel, dargestellt in rot und
blau, mit einem Transimpedanzverstirker. Die internen elektrischen Verbindun-
gen der Stimmgabel zwischen den Elektroden sind in griin eingezeichnet. Der
Transimpedanzverstdrker hilt die beiden Elektrodensysteme auf gleichem elektri-
schen Potential. Wird eine Stimmgabelzinke durch Verbiegung um ¢ ausgelenkt,
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Abbildung 4.4: Schematische Aufsicht auf die Stirnflichen der Stimmgabelzin-
ken und Schaltplan des zur Auslenkungsdetektion verwendeten Transimpedanz-
verstarkers. Die Goldelektroden der Stimmgabel sind zu zwei Elektrodensyste-
men verschaltet, von denen eines in rot und eines in blau eingezeichnet ist. Das
Riickkoppelnetzwerk des Transimpedanzverstérkers besteht aus dem Widerstand
R und der parasitiren Kapazitit C. An den Elektrodensystemen und der Spitze
liegt gegeniiber der Probe die Spannung —Us an.

so flieBen auf die Elektrodensysteme jeweils entgegengesetzte Influenzladungen
Q und —Q. Fiir den Stimmgabeltyp E158 gilt [20]

C
() =28" 10_65 q'.

Der Strom zur Aufladung des in Abb. 4.4 blau eingezeichneten Elektrodensys-
tems flieft iber das aus dem Widerstand R und der parasitdren Kapazitit C be-
stehende Riickkoppelnetzwerk und verursacht hier den Spannungsabfall U, . Fiir
q'(t) = q'-sin (wt) gilt mit dem Scheinwiderstand Z des Riickkoppelnetzwerks
fiir die Sensitivitit S,/ der Auslenkungsdetektion der Zusammenhang

A

/ C
Sy =—-—+=28-100°=.7 0. (4.2)
q m
Der Scheinwiderstand des Riickkoppelnetzwerks ist mit dem Riickkoppelwider-

stand R, der parasitiren Kapazitit C und der Signalfrequenz w gegeben zu

Z = ! (4.3)

V1/R? + 02C?




39

Die parasitire Kapazitit C des Riickkoppelnetzwerks betridgt in der Regel et-
wa 0,5pF [29]. Mit R = 10MS2 und C = 0,5pF ergibt sich fir o = 27 -
27410 Hz aus den Gleichungen 4.2 und 4.3 eine Sensitivitit von Sy theo = 3.65 -
10° V/m. Die experimentell iiber die Aufzeichnung eines Frequenzmodulations-
Rasterkraftmikroskopie-Bildes der Kantenlinge 0 mit wechselnder Amplitude
bestimmte [20] Sensitivitdt der Auslenkungsdetektion bei auf Heliumtempera-
tur eingekiihltem Mikroskop mit R = 10 M2 und w = 27 - 27410 Hz betrigt
Sq.exp = 3,74 - 10° V/m (s. Kapitel 5), in guter Ubereinstimmung mit dem be-
rechneten Wert.

Im Folgenden wird die parasitire Kapazitit des Riickkoppelnetzwerks als fest
vorgegeben betrachtet. Unter der Annahme, das Johnson-Rauschen des Riick-
koppelwiderstands R dominiere das Rauschen der Auslenkungsmessung, kann
fiir eine gegebene Schwingungsfrequenz @ des Cantilevers ein optimaler Wert
fiir R angegeben werden, fiir den das Signal-Rausch-Verhéltnis (signal-to-noise
ratio, SNR) der Auslenkungsmessung einen maximalen Wert annimmt. Als John-
son-Rauschen wird durch thermische Bewegung der Ladungstrager hervorgerufe-
nes Rauschen bezeichnet. Der quadratische Mittelwert der durch thermische La-
dungstrigerbewegung entstehenden Rausch-Spannung Uj ;s zwischen den An-
schliissen eines Widerstands R bei Messung mit der Bandbreite B (angegeben in

Hertz) betrigt
Ujims = vV4kgTRB (4.4)

bei der Temperatur 7 und mit der Boltzmann-Konstanten k. Mit den Gleichun-
gen 4.2 und 4.4 ergibt sich fiir das Signal-Rauschverhaltnis der Auslenkungsmes-
sung fiir die Cantilever-Amplitude ¢’, die Temperatur 7', den Riickkoppelwider-
stand R und die Bandbreite B der Ausdruck

% - Sy .é/)z

SNR = (
4kgTRB

Fiir festgehaltene Schwingungsfrequenz w, Schwingungsamplitude §’, Tempera-
tur 7 und Bandbreite B gilt mit Gleichung 4.3 fiir das Signal-Rauschverhéltnis

SNR(R) (4.5)

1/R + w2RC?’
Die Lage des Maximums dieses Ausdrucks ist der optimale Wert des Riickkop-

pelwiderstands R, Es gilt
1

Ry = —.
T wC

Obige Rechnung mit der Annahme, das Johnson-Rauschen des Riickkoppelwider-
stands R dominiere das Rauschen der Detektions-Ausgangsspannung U, , und

(4.6)
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eine experimentelle Bestimmung des Signal-Rauschverhiltnisses der qPlus-Aus-
lenkungsdetektion fiir unterschiedliche Werte des Riickkoppelwiderstands R er-
gaben ein konsistentes Bild. Zur Messung des Signal-Rauschverhéltnisses wurde
die in Abb. 4.5 gezeigte Schaltung verwendet. Eine gekapselte Quarzstimmga-
bel Q1 des Typs XTAL002995 wird hier mittels des Piezoplittchens Q4, das
mit der Wechselspannung U, = U A SIN (277 frest) beaufschlagt ist, mit konstan-
ter Amplitude bei seiner Resonanzfrequenz f.., = 32764,880 Hz angeregt. Der
Transimpedanzverstérker ist mit einem Operationsverstirker des Typs Analog De-
vices AD823AN [50] realisiert. Als Riickkoppelwiderstinde R werden jeweils
SMD-Dickschichtwiderstinde verwendet. Das Ausgangssignal U, des Transim-
pedanzverstirkers wird mittels eines Spektrumanalysators Agilent 35670A [51]
betrachtet. Abbildung 4.6 zeigt ein so erhaltenes Spektrum der leitwertbezoge-
nen Leistungsdichte S - 1 © des Detektions-Ausgangssignals fiir R = 10 M.
Ist im betrachteten Frequenzintervall ( fiin, fmin + B) die Nutzsignalleistung sehr
viel groBer als die Rauschleistung, und verschwindet die Nutzsignalleistung im
angrenzenden Frequenzintervall ( fiin + B, fmin + 2B), so kann unter der An-
nahme frequenzunabhingiger Rauschleistungsdichte das Signal-Rauschverhélt-
nis aus der leitwertbezogenen spektralen Leistungsdichte berechnet werden zu

fmin+B
df (S -1 Q2
g o S A1)

SR ar (1)

(4.7)

Mit diesem Zusammenhang bestimmte Werte des Signal-Rauschverhéltnisses in
Abhéngigkeit vom Riickkoppelwiderstand R sind in Abb. 4.7 eingetragen. Ei-
ne Kurvenanpassung nach Gleichung 4.5 resultiert in der durchgezogenen Li-
nie in Abb. 4.7 und ergibt eine parasitire Kapazitit des Riickkoppelnetzwerks
von C = 0,6 pF sowie einen optimalen Wert des Riickkoppelwiderstands von
Ry = 8MQ. Vormals wurden beziiglich des Signal-Rauschverhiltnisses der
gPlus-Detektion giinstige Werte des Riickkoppelwiderstands empirisch bestimmt
[52]. Dies fiihrte in weitgehender Ubereinstimmung zu den hier systematisch ge-
wonnen Resultaten filir Cantilever-Resonanzfrequenzen von etwa 20 kHz zu ei-
nem Wert von Rpiemp = 10MS2 [17]. In der vorliegenden Arbeit wurde zur
Messung der Auslenkung von Cantilevern mit einer Resonanzfrequenz von etwa
25kHz stets ein Transimpedanzverstirker mit R = 10 M2 eingesetzt. Dieser
Wert des Riickkoppelwiderstands liegt nahe am Optimum.
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Abbildung 4.5: Schaltplan der Messanordnung zur Bestimmung des Signal-
Rauschverhéltnisses der qPlus-Auslenkungsdetektion.
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Abbildung 4.6: Spektrum der leitwertbezogenen Leistungsdichte S -1 €2 des De-
tektions-Ausgangssignals fiir R = 10 M2, wie es mittels der in Abb. 4.5 gezeig-
ten Schaltung gemessen wurde. Der Spektrumanalysator arbeitete mit Wechsel-
spannungs-Eingangskopplung und Hanning-Fenster. Aufgetragen ist ein Mittel-
wert von 10 Spektren, berechnet mittels der RMS averaging-Funktion des Agilent
35670A.
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Abbildung 4.7: Auftragungen des experimentell ermittelten Signal-Rauschver-
hiltnisses der Auslenkungsdetektion als Funktion des Riickkoppelwiderstands
R bestimmt mit Gleichung 4.7 fiir f.,;, = 32750 Hz und eine Bandbreite B =
30 Hz (Punkte) und Resultat einer Kurvenanpassung nach Gleichung 4.5 (durch-
gezogene Linie). Aus der Kurvenanpassung ergibt sich eine parasitire Kapazitdt
des Riickkoppelnetzwerks von C = 0,6 pF und damit ein optimaler Wert des
Riickkoppelwiderstands von R,y = 8 MQ2 fiir f = f..s = 32764,880 Hz.

Messaufbau fiir Rastertunnelmikroskopie und
Frequenzmodulations-Rasterkraftmikroskopie

Abbildung 4.8 zeigt einen vereinfachten Ubersichtsplan des Tieftemperatur-Ras-
tersondenmikroskops. Die Kernkomponenten sind der Mikroskopkopf mit Can-
tilever, Auslenkungsdetektion und Probe, die Tunnelstromdetektion, die Ampli-
tudenregelungselektronik, die Phasenregelschleife (phase-locked loop, PLL) und
die Steuerelektronik (Park Scientific Instruments Autoprobe VP2-Steuerelektro-
nik [53]). Die Steuerelektronik erzeugt die Tunnelspannung Us sowie die Span-
nungen Uy, U, und U; zur Ansteuerung des Scanners. Weiterhin erfasst sie die
betrachteten Messgroflen, wie etwa den Tunnelstrom /; und die Frequenzverschie-
bung Aw, zur Bilddarstellung und Datenspeicherung. Jeweils eine Messgrofle
kann als RegelgroBe der z-Regelschleife verwendet werden. Der z-Regler ist Teil
der Steuerelektronik.

Cantilever, Auslenkungsdetektion, Amplitudenregelungselektronik und Sensor-
anregungs-Piezoaktor bilden zusammen die Amplituden-Regelschleife, die als
Blockschaltbild in Abb. 4.9 dargestellt ist. Die Ausgangsspannung U, der Aus-
lenkungsdetektion wird im Eingangsverstarker der Amplitudenregelungselektro-
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nik um den Faktor G. vorverstirkt. Die Spannung G.U, gelangt zur Phasenre-
gelschleife, zur Effektivwertberechnung und zum Phasenschieber. Der Effektiv-
wert 271/2G, Uq/ der verstirkten Detektions-Ausgangsspannung wird vom Am-
plituden-Sollwert subtrahiert. Die Differenz gelangt zu einem Proportionalver-
starker. Dessen Ausgangsspannung Ugamping Wird mit dem Ausgangssignal des
Phasenschiebers multipliziert. Das Produkt wird zum Ausgangsverstirker gelei-
tet. Mit dessen Ausgangssignal, der Anregungsspannung Ulgye, Wird der Sen-
soranregungs-Piezoaktor beaufschlagt. Mittels des Phasenschiebers der Ampli-
tudenregelungselektronik wird eine Phasenverschiebung der Cantileverschwin-
gung gegeniiber der Anregungsschwingung von —/2 eingestellt. Aufgrund der
so erreichten positiven Riickkopplung schwingt sich der Cantilever selbsterre-
gend bei seiner Eigenfrequenz ein. Durch Einstellung der Amplitude der An-
regungsspannung Ugsive regelt die Amplitudenregelungselektronik die Schwin-
gungsamplitude des Cantilevers auf einen konstanten Wert. Die Frequenzver-
schiebung Aw des Cantilevers wird mittels einer Phasenregelschleife (Nanosurf
easyPLL plus detector [54]) gemessen.

Mittels des Tieftemperatur-Rastersondenmikroskops waren vor Beginn der vor-
liegenden Arbeit sehr erfolgreiche Untersuchungen an Graphit durchgefiihrt wor-
den [17]. Im Jahr 2004 lieferte die Anlage kraftmikroskopische Bilder mit der
hochsten bis zum damaligen Zeitpunkt jemals mit einem Rastersondenmikro-
skop erreichten Ortsauflosung [ 18]. Die extrem geringe thermische Drift des Tief-
temperatur-Rastersondenmikroskops sowie seine Moglichkeit simultaner Tunnel-
und Kraftmikroskopie waren auch fiir die Untersuchungen der vorliegenden Ar-
beit sehr wichtige Voraussetzungen. Die Aufgabe der tunnelspektroskopischen
Erforschung einer Oxidgrenzfliche brachte gegeniiber den bislang mit der Anla-
ge realisierten Experimenten auf Graphit zusitzliche Anforderungen. Die kon-
struktive Anpassung des Tieftemperatur-Rastersondenmikroskops an diese neu-
en experimentellen Anforderungen ist ein wichtiger Teil der vorliegenden Arbeit,
dem das folgende Kapitel gewidmet ist.
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Abbildung 4.8: Vereinfachter Ubersichtsplan des Tieftemperatur-Rastersonden-
mikroskops mit den elektronischen Kernkomponenten und einer schematischen
Darstellung von Mikroskopkopf und Probe.
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Abbildung 4.9: Blockschaltbild der Amplituden-Regelschleife, bestehend aus
der Amplitudenregelungselektronik, dem Anregungs-Piezoaktor, dem Cantilever
und der Auslenkungsdetektion, zusammen mit der Phasenregelschleife zur Mes-
sung der Frequenzverschiebung Aw. Blaue Pfeile symbolisieren Wechselspan-

nungen mit der Schwingungsfrequenz @ des Cantilevers, rote Pfeile kennzeich-
nen Gleichspannungen.






5 Durchgefiihrte instrumentelle
Entwicklungen

Fiir die vormals mit dem Tieftemperatur-Rastersondenmikroskop durchgefiihr-
ten Untersuchungen an Graphit wurden die Spitze durch elektrochemisches At-
zen und die Probe durch Spalten jeweils an Luft prépariert [18]. Die Probe wur-
de bei gedffnetem Vakuumsystem am Kupferzylinder angebracht (vgl. Abb. 4.1).
Spitze und Probe wurden danach zusammen mit dem gesamten Vakuumsystem
ausgeheizt. So wurde bei Raumtemperatur ein Druck von 107!% mbar im Vaku-
umsystem erreicht. Nach Einkiihlen des Mikroskops ermoglichte bereits eine
Spitzenpréparation durch Feldemission mit |[Us| < 10V und Emissionsstromen
im Bereich einiger Nanoampere atomar saubere Spitzen [18]. Diese Feldemis-
sionsparameter sind mit jedem Rastertunnelmikroskopie-System unmittelbar zu-
ginglich. Dieses relativ unkomplizierte Vorgehen war moglich dank der Eigen-
schaft von Graphit, Adsorbate nur relativ schwach zu binden. Die Graphitober-
flache liegt nach dem Ausheizen der Anlage im UHV atomar sauber vor, womit
gute Voraussetzungen sowohl fiir die Spitzenpréiparation als auch fiir die Oberfla-
chenuntersuchung gegeben sind.

Fiir eine tunnelmikroskopische Untersuchung von LaAlO5-SrTiOz-Doppellagen
liegen andere Voraussetzungen vor. Die Herstellungsbedingungen dieser Proben
im Laserpulsepitaxie-System verursachen eine Adsorbatbelegung der LaAlO3-
Filmoberflichen, selbst wenn das nominelle Materialangebot bei der LaAlO3-De-
position der Stochiometrie des epitaktischen Films entspricht. Die Abkiihlung
der Proben nach der Filmabscheidung erfolgt zur Vermeidung von Sauerstoff-
Leerstellen bei einem Sauerstoff-Hintergrunddruck von 400 mbar [55], wobei auf-
grund begrenzter Reinheit des Sauerstoff-Gases ein Hintergrunddruck unbekann-
ter Fremdgase von ~ 1072 mbar herrscht. Dariiber hinaus wurden die Proben
vor ihrem Einbau in das Vakuumsystem des Tieftemperatur-Rastersondenmikro-
skops Luft ausgesetzt. Damit ist von einer Adsorbatbelegung der Probenoberfli-
chen auszugehen.

Fiir die vorliegende Arbeit wurden zunichst LaAlO5;-SrTiOz-Doppellagen, die
nach Luftexposition keinen weiteren Sduberungsmalinahmen unterzogen worden
waren, mit durch Feldemission im UHV bei |Us| < 10V préparierten Spitzen
untersucht. Diese ersten Untersuchungen lieferten keine konsistenten Resultate.

47
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Im Nachhinein kann diese Tatsache mit dem stérendem Einfluss von Adsorba-
ten an der Probenoberfliche, die auf die Spitze iibergingen, in Verbindung ge-
bracht werden. Eine topografische Abbildung von LaAlO3-SrTiO3-Doppellagen
mittels Rastertunnelmikroskopie und reproduzierbare Tunnelspektroskopie wur-
den schlieBlich mdglich durch die Kombination folgender Maflnahmen:

1. Heizen der Proben auf eine Temperatur von &~ 400 °C bei einem Sauerstoff-
Hintergrunddruck von ~ 1072 mbar direkt im Vakuumsystem des Tieftem-
peratur-Rastersondenmikroskops.

2. Spitzenpraparation durch Feldemission bei Spannungen bis |Us| = 400V
und bei Emissionsstromen bis zu mehreren Mikroampere, wihrend sich
die Spitze in der Nédhe der Oberfliche von LaAlO3-SrTiO3-Doppellagen
befand.

Das Ziel dieser beiden MaBBnahmen war es zunéchst, die Adsorbatbelegung von
Probenoberfliche und Spitze insgesamt zu verringern, und schlieflich die Nei-
gung des Tunnel-Leitwerts zu spontanen Fluktuationen zu vermindern, stabiles
Tunneln zu erreichen. Zur Herstellung einer stabilen Spitzenkonfiguration, die
stabiles Tunneln ermdglichte, erwies sich die Spitzenpraparation durch Feldemis-
sion als unabdingbar.

Die folgenden Abschnitte beschreiben die im Rahmen der vorliegenden Arbeit
durchgefiihrte Weiterentwicklung des Tieftemperatur-Rastersondenmikroskops,
durch die unter anderem Vibrationen im System verringert und die Voraussetzun-
gen fiir die Spitzenprédparation durch Feldemission sowie die Probenpriaparation
durch Heizen geschaffen wurden. Die Mallnahmen umfassen mechanische Mo-
difikationen (s. Abschnitt 5.1) mit dem Ziel der Verringerung stérender Vibratio-
nen des Pendelgestinges und des Rauschens in der relativen Position der Spit-
ze gegeniiber der Probe sowie die Neuentwicklung der Mikroskop-Elektronik (s.
Abschnitt 5.2), eines Probentransfersystems (s. Abschnitt 5.3), eines Probenpra-
parations-Systems (s. Abschnitt 5.4) und des Mikroskopkopfs (s. Abschnitt 5.5).

Die neu entwickelte Mikroskop-Elektronik macht die fiir die Feldemission be-
notigten grolen Spannungen und Emissionsstrome mittels eines aulerhalb der
Vakuumkammer angebrachten Transimpedanzverstéirkers zur Stromdetektion zu-
ginglich. Der Transimpedanzverstérker ist bei dieser Anordnung etwa zwei Me-
ter vom Mikroskopkopf entfernt. Die das Stromsignal fiihrende Eingangsleitung
des Transimpedanzverstérkers tiberbriickt diese Entfernung und weist aufgrund
ithrer groflen Linge eine relativ grole Kapazitit von ~ 200 pF auf. Neben elek-
tromagnetischen Einstreuungen wird daher Mikrofonie zu einer nennenswerten
Rauschquelle im Tunnelstromsignal, so dass die Minimierung von Vibrationen
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der Tunnelstromleitung an Bedeutung gewinnt. Die oben erwdhnten mechani-
schen Modifikationen zur Eindimmung von Vibrationen im Vakuumsystem tra-
gen daher wesentlich zur erreichten hohen Signalqualitdt der Tunnelstromdetekti-
on bei. Das neu entwickelte Probentransfersystem ermdglicht es, Proben im neu
entwickelten Probenpriparations-System zur Oberflichenpriparation zu behei-
zen und sie danach ohne das Vakuum zu brechen zur Untersuchung am Kupferzy-
linder einzubauen. Die Spitzenpraparation durch Feldemission fiihrt in der Regel
zu lokalen Verdnderungen der Probenoberfiche, wobei die Grofle der betroffe-
nen Probenbereiche den Stellbereich des Scanners zumeist tiberschreitet. Nach
durchgefiihrter Feldemission muss die Spitze deshalb zu einer neuen Probenstelle
bewegt werden. Fiir die Untersuchungen der vorliegenden Arbeit wurde hierzu
in einem relativ zeitaufwandigen Prozess die Probe mittels eines Manipulators
des Transfersystems verschoben. Eine jiingere Entwicklung ist ein Mikroskop-
kopf, der nicht nur die Grobannéherung, sondern zusétzlich auch eine Bewegung
der Spitze parallel zur Probenebene ermdglicht. Er verspricht nicht nur eine Effi-
zienzsteigerung bei zukiinftigen Untersuchungen der LaAlO3-SrTiO3-Grenzfla-
che, sondern schafft auch die grundlegend neue Moglichkeit, vorgegebene eindi-
mensional ausgedehnte Probenstrukturen mit der Spitze anzusteuern.

5.1 Mechanische Modifikationen

Bei vielen gebriauchlichen Tieftemperatur-Rastersondenmikroskopen ist die Ein-
heit aus Mikroskopkopf und Probe in der Vakuumkammer durch eine federn-
de Aufhdngung von ihrer Umgebung mechanisch entkoppelt [56]. Eine solche
Konstruktion kann die Einddmmung von Rauschen in der relativen Position der
Spitze gegeniiber der Probe erleichtern, steht allerdings einer guten thermischen
Ankopplung von Mikroskopkopf und Probe an das Kiihlmedium im Wege [56].
Bei der Konzeption des fiir die vorliegende Arbeit verwendeten Tieftemperatur-
Rastersondenmikroskops stand im Vordergrund, extrem schmalbandige Signal-
detektion selbst bei Experimenten zu ermdglichen, die einen relativ grolen Wir-
meeintrag verursachen. Die damit verbundenen langen Zeitdauern von Messun-
gen erfordern wiederum eine Minimierung der thermischen Drift und hierzu eine
Maximierung der Temperaturstabilitit. Aus diesem Grund wurde beim verwen-
deten Tieftemperatur-Rastersondenmikroskop auf eine vibrationsentkoppelnde
Aufhingung von Mikroskopkopf und Probe verzichtet. Mikroskop und Probe
sind starr mit dem vom Pendelgestinge getragenen Kupferzylinder verbunden,
der in direktem Kontakt mit dem fliissigen “He steht. Dadurch konnte der Wiir-
mewiderstand zwischen dem Mikroskopkopfund dem Anbringungsort der Probe
auf der einen, und dem fliissigen “He als Kiihlmedium auf der anderen Seite mini-
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miert und somit eine hohe Temperaturstabilitit bei gleichzeitig hoher Toleranz ge-
geniiber Warmeeintrag erreicht werden. Dieser Aufbau erfordert besondere Sorg-
falt bei der Minimierung der Vibrationsentstehung im Mikroskopiesystem selbst
und von Vibrationseinkopplungen in das System von auBlen. Eine bedeutsame
Vibrationsquelle im Mikroskopiesystem selbst ist hdufig das Kiihlsystem. Im su-
perisolierten Badkryostaten des Tieftemperatur-Rastersondenmikroskops entste-
hen Vibrationen durch das Sieden des Heliums und als thermoakustische Schwin-
gungen im Gasvolumen oberhalb des fliissigen Heliums. Der Vibrationseintrag
von auflen wird beim eingesetzten Tieftemperatur-Rastersondenmikroskop durch
ein vom weiteren Gebdude unabhingiges Fundament und eine schallddmmende
Kammer vermindert.

Abbildung 5.1 dokumentiert exemplarisch die Ausgangssituation vor den im Fol-
genden beschriebenen mechanischen Modifikationen. Im gezeigten rastertunnel-
mikroskopischen Topografiebild einer Graphitoberfliche zeichnen sich Schwin-
gungen mit einer Amplitude von ~ 2 A, und einer Frequenz von etwa ~ 20 Hz
deutlich ab. Bei der Aufzeichnung des abgebildeten Datensatzes wurde der Tun-
nelstrom mittels eines direkt am Mikroskopkopf angebrachten Transimpedanz-
verstarkers detektiert; eine Storung des Tunnelstromsignals durch Mikrofonie-
Effekte kann daher als Ursache dieser Schwingungen in der Topografie weitge-
hend ausgeschlossen werden. Bei der Bildaufzeichnung wurde offenbar der Spit-
zen-Probenabstand durch eine mechanische Schwingung beeinflusst. Stérungen,
wie sie in Abb. 5.1 zu erkennen sind, traten hdufig auf und vereitelten Messun-
gen mitunter komplett. Beim Zusammentreffen bestimmter Helium-Fiillstinde
des Dewar-GefiB3es mit einer sehr ruhigen Umgebung konnte das mechanische
Rauschen allerdings auch wesentlich geringer ausfallen als es bei der Messung
in Abb. 5.1 der Fall war.

Mittels der folgenden Modifikationen konnte die Vibrationsanfalligkeit der An-
lage deutlich vermindert werden:

1. Die Standfiie des Vakuumsystems wurden durch neu angebrachte Aus-
sparungen im Boden der schallddmmenden Kammer direkt auf das vom
weiteren Gebdude unabhingige Betonfundament gestellt. Zuvor war der
Boden der schallddimmenden Kammer gleichzeitig Standflache des Vaku-
umsystems. Die schallddimmende Kammer steht zwar selbst auf dem Be-
tonfundament, allerdings koppelten niederfrequente Schwingungen ihrer
Winde in den Kammerboden und damit in das Vakuumsystem ein.

2. Der Durchmesser mehrerer Hitzeschilde des Pendelgestinges wurde um
wenige Millimeter verkleinert, so dass ein Anstehen der Hitzeschilde an
der Innenseite des unteren UHV-Membranbalgs bei abgesenktem Pendel
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Abbildung 5.1: Rastertunnelmikroskopisches Topografiebild einer Graphitober-
fliche (a) und Profil entlang der in (a) gezeigten horizontalen Linie (b). Das
Bild wurde mit einer Rastergeschwindigkeit von 1 nm/s, einer Tunnelspannung
Us = —0,1V und einem Tunnelstrom-Sollwert von 2 nA bei einer Temperatur
von 4,7 K vor Durchfiihrung der hier beschriebenen mechanischen Modifikatio-
nen aufgezeichnet. Schnelle Abtastrichtung: von links nach rechts; langsame Ab-
tastrichtung: von oben nach unten. Sowohl im Bild als auch in der Profillinie tritt
eine zwischenzeitlich angeregte Stérschwingung mit einer Frequenz von etwa
20 Hz deutlich hervor. Mit den fiir die vorliegende Arbeit durchgefiihrten Modi-
fikationen an der Anlage konnten derartige Stérschwingungen auf ein nicht mehr
auffalliges Mal3 reduziert werden.

nun vermieden werden kann. Bei den zuvor gegebenen Abmessungen der
Hitzeschilde war ein mechanischer Kontakt der Schilde mit der Innenseite
des Membranbalgs unvermeidlich. Schwingungen im Dewar-Gefaf3 konn-
ten so iiber den Membranbalg das Pendelgestéinge zu Vibrationen anregen.
Schwingungen des Pendelgestinges konnen sich auf entlang dem Gestin-
ge geflihrte Signalleitungen auswirken und zu Rauschen in der relativen
Position der Spitze gegeniiber der Probe beitragen.

3. Der Kupferzylinder am unteren Ende des Pendelgestéinges, an dem Mikro-
skop und Probe angebracht sind, wurde neu gestaltet (s. Abschnitt 5.3). Ein
Konstruktionsziel war dabei eine relativ kleine Federkonstante der Verbin-
dungselemente, iiber die der Kupferzylinder am Pendelgestinge montiert
ist. Die Krifte, die durch Schwingungen im Pendelgestdnge gegebener Am-
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plitude auf den Kupferzylinder einwirken, und damit seine Deformation,
sollten so begrenzt werden.

Die genannten Modifikationen resultierten in weitgehender Immunitit der An-
lage gegen Vibrationseinkopplungen aus der Umgebung der schalldimmenden
Kammer und in einer Reduktion des Rauschens in der relativen Position der Spit-
ze gegeniiber der Probe auf ein nicht mehr auffilliges Mal3. Diese Fortschritte
waren eine wichtige Voraussetzung fiir das Gelingen der Untersuchungen der
LaAlO;-SrTiO3z-Heterostruktur. Bei diesen Experimenten war, wie bereits er-
wihnt, die Préparation eines stabilen Spitzenzustands durch Feldemission von
zentraler Bedeutung. Unkontrollierbare Storschwingungen der Spitze gegeniiber
der Probe haben kaum einschétzbare Auswirkungen auf den Spitzenzustand. Die
Spitzenpriparation durch Feldemission wird ermdglicht durch die im folgenden
Abschnitt beschriebene fiir die Untersuchungen neu entwickelte Mikroskop-Elek-
tronik. Bei dieser Konstruktion wird das unverstirkte Tunnelstromsignal von ei-
ner etwa zwei Meter langen entlang dem Pendelgestinge verlaufenden Leitung
gefiihrt. Thre vibrationsarme Lagerung ist eine Grundbedingung fiir eine rausch-
arme Detektion des Tunnelstroms.

5.2 Neuentwicklung der Mikroskop-Elektronik

Die Neuentwicklung der Mikroskop-Elektronik erfolgte mit dem Ziel, gleichzei-
tig eine rauscharme Messung des differentiellen Tunnel-Leitwerts und eine Spit-
zenpraparation durch Feldemission zu ermdoglichen. Typische Emissionsparame-
ter sind Spannungen bis zu mehreren hundert Volt und Strome im Bereich mehre-
rer Mikroampere; ein zur Detektion von Tunnelstrémen bis hinunter zu Bruchtei-
len eines Picoamperes geeigneter Transimpedanzverstirker mit einem Konvertie-
rungsfaktor von 10° V/A wiirde durch typische Emissionsstrome um etwa zwei
GroBenordnungen iibersteuert. Bei der im Folgenden vorgestellten Konstruktion
ermoglicht ein auBerhalb der Vakuumkammer angebrachter Transimpedanzver-
starker mit umschaltbarem Konvertierungsfaktor eine Messung sowohl der klei-
nen Tunnel-, als auch der groBen Emissionsstrome. Die zentrale Herausforderung
bestand darin, mit dem etwa zwei Meter vom Mikroskopkopf entfernten Transim-
pedanzverstirker ein grofles Signal-Rauschverhéltnis der Tunnelstromdetektion
zu erreichen.

Die Mikroskop-Elektronik umfasst einen Transimpedanzverstirker am Mikro-
skopkopf zur Auslenkungsdetektion des qPlus-Sensors, die im UHV zwischen
den D-sub-UHV-Stromdurchfiithrungen im CF-Flansch an der Oberseite des Pen-
dels und dem Mikroskopkopf entlang dem Pendelgesténge verlaufende Verkabe-
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lung, die Gerite Breakout-Box HV, Breakout-Box LV — measurement (current via
sample), Breakout-Box LV — measurement (current via tip) und Breakout-Box LV
— field emission sowie einen Transimpedanzverstarker zur Tunnelstromdetektion
(alternativ ein Eigenbau basierend auf einem Operationsverstéirker oder ein Fem-
to DLPCA-200 [57]), die in unmittelbarer Nahe zum CF-Flansch mit den Strom-
durchfiihrungen angeordnet sind, die passive Schnittstelle, die Tunnelstromsignal-
Aufbereitungselektronik, mehrere kommerzielle Bandpassfilter (Stanford Rese-
arch Systems SR650 [58]), einen kommerziellen Synchrongleichrichter (Signal
Recovery Modell 7280 [59]) zur dynamischen Messung des differentiellen Tun-
nel-Leitwerts, die Amplitudenregelungselektronik, eine kommerzielle Phasenre-
gelschleife (Nanosurf easyPLL plus Detector), Instrumentenverstérker-Schaltun-
gen zur Massentrennung, rauscharme Netzteile, kommerzielle Netzteile (Agilent
E3630A [51]) sowie die Park Scientific Instruments VP2-Steuerelektronik [53]
(,,Controller®).

Die entlang dem Pendelgestinge im UHV verlaufende Verkabelung, die Brea-
kout-Boxen, der Eigenbau-Transimpedanzverstirker zur Tunnelstromdetektion,
die passive Schnittstelle, die Tunnelstromsignal-Aufbereitungselektronik und die
rauscharmen Netzteile sind Neuentwicklungen fiir die Untersuchungen der vor-
liegenden Arbeit. Die Amplitudenregelungselektronik ist eine Weiterentwicklung
basierend auf Arbeiten von F. J. GieB3ibl [44]. Die Anwendung eines Transimpe-
danzverstirkers auf die Auslenkungsdetektion des qPlus-Sensors geht auf Ref.
[20] zuriick. In Ref. [17] wurde der qPlus-Kraftsensor erstmals erfolgreich in
einem Tieftemperatur-Rastersondenmikroskop eingesetzt, wobei der Transimpe-
danzverstarker unter Zuhilfenahme einer dufleren Beheizung betrieben wurde.
In den von mir fiir die vorliegende Arbeit entwickelten Auslenkungsdetektions-
Transimpedanzverstirker gehen Optimierungen der thermischen Konstruktion
von F. J. GieBibl in Zusammenarbeit mit der Rastersondenmikroskopie-Gruppe
um A. J. Heinrich am IBM Almaden Research Center [48] ein. Aus dieser Zusam-
menarbeit ging auch die hier angewendete Verschaltung des Transimpedanzver-
starkers fiir die Spitzenpriparation durch Feldemission bei grolen Spannungen
hervor.

Eine ausfiihrliche Dokumentation des elektronischen Messaufbaus mit vollstdn-
digen Schaltpldnen ist in Anhang B gegeben. Die Funktionsweise des Aufbaus
geht aus dem vereinfachten Ubersichtsschaltplan in Abb. 5.2 hervor. Der Con-
troller erzeugt die Scanner-Spannungen sowie die Tunnelspannung. Die Scan-
ner-Spannungen werden nach Tiefpassfilterung und induktiver Addition der von
der Amplitudenregelungselektronik erzeugten Kraftsensor-Anregungsspannung
in der Breakout-Box HV zum Scanner geleitet. Die Tunnelspannung wird in der
passiven Schnittstelle mittels eines RC-Glieds tiefpassgefiltert. Die gefilterte
Tunnelspannung wird in der Breakout-Box LV — measurement von einem Im-
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pedanzwandler abgenommen und von einem Tiefpass erster Ordnung mit Um-
kehrverstarker nochmals gefiltert. Nach Addition der vom Synchrongleichrich-
ter erzeugten Modulationsspannung zur dynamischen Leitwertmessung wird die
Tunnelspannung iiber ein teflonisoliertes Koaxialkabel zur Spitze geleitet. Der
probenseitig abgenommene Tunnelstrom flieB3t ebenfalls {iber ein teflonisoliertes
Koaxialkabel zum Transimpedanzverstirker. Das Ausgangssignal des Transim-
pedanzverstarkers wird zur Tunnelstromsignal-Aufbereitungselektronik gefiihrt.
Von dort wird der niederfrequente Anteil des Tunnelstromsignals zur Erfassung
zum Controller und sein volles Frequenzspektrum zur dynamischen Messung des
Tunnel-Leitwerts zum Synchrongleichrichter geleitet. Der Synchrongleichrichter
liefert die wiederum vom Controller erfasste zum differentiellen Tunnel-Leitwert
proportionale Amplitude des Realteils des Tunnelstromsignals bei der Frequenz
der Tunnelspannungs-Modulationsspannung. Die Auslenkung des qPlus-Kraft-
sensors wird vom Transimpedanzverstarker am Mikroskopkopf detektiert. Das
Bezugspotential des Transimpedanzverstirkers ist die Tunnelspannung gegen-
iber der Laborerde; seine Ausgangsspannung wird in einem Differenzverstarker
in der Breakout-Box LV — measurement mit einem Faktor 500 skaliert und, auf
die Laborerde bezogen, zum Auslenkungssignal-Eingang der Amplitudenrege-
lungselektronik geleitet. Das Auslenkungssignal gelangt von dort zur Phasenre-
gelschleife, die eine vom Controller erfasste Spannung proportional zur Frequenz-
verschiebung erzeugt.

Die in Abb. 5.2 gezeigte Konfiguration ermdglicht simultane Tunnel- und Kraft-
mikroskopie. Zur Spitzenpréiparation mittels Feldemission wird der Konvertie-
rungsfaktor des Tunnelstromdetektions-Transimpedanzverstirkers von 10° V/A
auf 10° V/A reduziert und die Breakout-Box LV — measurement wird durch die
Breakout-Box LV — field emission ersetzt. Dort sind alle zur Spitze, zur Quarz-
Stimmgabel und zum Auslenkungsdetektions-Transimpedanzverstéirker fiihren-
den Leitungen miteinander verbunden. Zur Feldemission werden sie gemeinsam
auf das Potential der Emissionsspannung gegeniiber der Probe auf Labor-Erdpo-
tential gebracht. Potentialdifferenzen zwischen Anschliissen des Transimpedanz-
verstirkers oder den Stimmgabel-Elektroden, die zur Zerstérung von Komponen-
ten fiihren konnten, werden so vermieden.

Der differentielle Tunnel-Leitwert d/,/dUs wird gemessen, indem zur Tunnel-
spannung Us eine Wechselspannung U,,,q mit einer Amplitude 0m0d von eini-
gen Millivolt und einer Frequenz f,oq in der Gréflenordnung von 100 Hz addiert
wird. Aus der Modulation der Tunnelspannung resultiert eine Komponente des
Tunnelstromsignals mit der Frequenz f,,,,q. Befindet sich die Spitze in groBer Ent-
fernung zur Probe, so ist die Tunnelwahrscheinlichkeit verschwindend klein und
die Komponente des Tunnelstromsignals mit der Frequenz f;,,q entsteht weitge-
hend durch kapazitives Ubersprechen der Tunnelspannungs-Modulation in das
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Tunnelstromsignal. Ein tatsdchlicher Tunnelstrom mit der Frequenz f,,q ist in
Phase mit der Modulationsspannung und eilt damit dem durch kapazitive Kopp-
lung entstehenden Anteil des Tunnelstromsignals um 77/2 nach. Die Phasenlage
des Tunnelstromsignals bei groBem Spitzen-Probenabstand wird so zur Identifi-
kation der Phasenlage des Tunnelstroms, auf welche das Synchrongleichrichter-
Referenzsignal eingestellt wird, herangezogen. Der Quotient aus der Amplitude
Al des Tunnelstroms bei der Frequenz f,,,,q und der Modulationsspannungs-Am-
plitude Umod ndhert den differentiellen Tunnel-Leitwert d/;/dUs gemil des Zu-
sammenhangs Alt/lA]mod ~ d1;/dUsg an.

Die Herausforderung bei der Konstruktion der Elektronik bestand wie erwéhnt
darin, bei der durch die Verwendung eines auBlerhalb der Vakuumkammer an-
gebrachten Transimpedanzverstirkers fiir die Tunnelstromdetektion gegebenen
groflen Entfernung des Verstirkers vom Mikroskopkopf eine rauscharme Mes-
sung des Tunnelstroms zu realisieren. Neben den bereits diskutierten Mikrofonie-
Effekten sind elektromagnetische Einstreuungen in die etwa zwei Meter lange
Eingangsleitung des Tunnelstrom-Transimpedanzverstérkers eine relevante Stor-
quelle. Die Ansatzpunkte zur Minimierung storender Einstreuungen in das Tun-
nelstromsignal waren die Entstehung elektromagnetischer Storfelder zu vermei-
den sowie die Tunnelstromleitung abzuschirmen und in moglichst gro3er Ent-
fernung zu Storfeldquellen zu fiihren. Die zur Stromversorgung aller in oder in
der Nédhe der Vakuumkammer betriebenen elektronischen Schaltungen eingesetz-
ten neu entwickelten rauscharmen Netzteile setzen bei den starken magnetischen
Storfeldern an, die von Transformatoren ausgehen kdnnen. Die Transformatoren
dieser Netzteile befinden sich zusammen mit einer Spannungsregelung auf +18 V
(s. Schaltplan in Abb. B.18) in einem auBlerhalb der schallddimmenden Kam-
mer und damit in relativ groer Entfernung zur Vakuumkammer untergebrachten
Gehéuse. Die auf 18 V geregelten Spannungen werden in die schallddmmen-
de Kammer gefiihrt und dort nochmals mit einstellbaren Spannungsreglern (s.
Schaltplan in Abb. B.19) stabilisiert. Zur Begrenzung neuer Einstreuungen in
die stabilisierten Versorgungsspannungen ist das Gehduse mit den einstellbaren
Spannungsreglern in der Ndhe der D-sub-UHV-Stromdurchfiihrungen der Vaku-
umkammer und damit der zu versorgenden Schaltungen positioniert. Das so er-
reichte niedrige Rauschen in den Versorgungsspannungen ist insbesondere fiir die
Stromversorgung des Auslenkungsdetektions-Transimpedanzverstdrkers am Mi-
kroskopkopf wichtig, da seine Versorgungsspannungsleitungen wie die Tunnel-
stromleitung entlang dem Pendelgestinge verlaufen und bei Beaufschlagung mit
verrauschten Versorgungsspannungen zu einer auf das Tunnelstromsignal wirk-
samen Quelle elektromagnetischer Storfelder wiirden. Mit aus demselben Grund
werden die Scanner-Spannungen und insbesondere die Tunnelspannung jeweils
vor Eintritt in die Vakuumkammer tiefpassgefiltert. Bei der Verkabelung des Pen-
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delgestanges (s. Verkabelungsplan in Tabelle B.3) wurde eine rdumliche Tren-
nung und elektromagnetische Abschirmung der Leitungen iibersprechgefiahrde-
ter Signale voneinander vorgenommen. Die Flihrung des probennahen Abschnitts
der Tunnelstromleitung am neu entwickelten Kupferzylinder (s. Abb. 5.10) ge-
wihrleistet eine hervorragende Abschirmung der Tunnelstromleitung vom Mi-
kroskopkopf. Als Kabeltyp zur Fiihrung des Tunnelstroms hat sich, besonders
im Hinblick auf 50 Hz-Brummeinstreuungen, ein teflonisoliertes Koaxialkabel
bewihrt. Bei einer moderaten Kapazitit von 100 pF/m bietet es weitgehende Im-
munitit gegen magnetische Storfelder.

Die erreichte Rauschdichte der Tunnelstromdetektion betrigt 4,1 fA s/ ~/Hz (s.
Abb. 5.3), die der Cantilever-Auslenkungsdetektion 135 fm,n,/+/Hz bei Raum-
temperatur (s. Abb. 5.4) und 59 fim,,,s/ ~/Hz bei Heliumtemperatur (s. Abb. 5.5).
Somit ermoglichte die in diesem Abschnitt vorgestellte Mikroskop-Elektronik
die fiir die tunnelspektroskopische Untersuchung LaAlO5-SrTiO3-Heterostruk-
tur unabdingbare Spitzenpréiparation durch Feldemission, eine rauscharme Mes-
sung des Tunnelstroms bei simultaner rauscharmer Messung der Cantileveraus-
lenkung. Selbst bei Tunnelstromen unterhalb von 0,1 pA erméglichten mit der
Elektronik gemessene Verldufe d/;/dUs(Us) Aussagen iiber die spektrale Zu-
standsdichte des Elektronensystems an der LaAlO3-SrTiO3-Grenzfliche.
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Abbildung 5.3: Spektrum der leitwertbezogenen Leistungsdichte S - 12 des
Tunnelstromdetektions-Ausgangssignals bei Messung des Tunnelstroms iiber
die Probe mittels des Transimpedanzverstirkers Femto DLPCA-200 (,Low
Noise“-Betriebsart, volle Bandbreite, Gleichstrom-Eingangskopplung) bei ei-
nem Konvertierungsfaktor von 10° V/A. Der Rauschteppich hat eine Hohe von
1,7- 107" V2 /Hz, die Rauschdichte der Tunnelstromdetektion betrigt damit
4,1 fAms/~/Hz. Zur Messung des Spektrums wurde das Ausgangssignal des
DLPCA-200 direkt zum Eingang des Spektrumanalysators (Agilent 35670A) ge-
fiihrt. Das Tieftemperatur-Rastersondenmikroskop war in messbereitem Zustand
bei Heliumtemperatur. Der Spitzen-Probenabstand betrug &~ 0,1 mm. Der Canti-
lever wurde nicht angeregt, die Tunnelspannung nicht moduliert. Der Spektrum-
analysator arbeitete mit Gleichspannungs-Eingangskopplung und Hanning-Fens-
ter. Aufgetragen ist ein Mittelwert von 30 Spektren, berechnet mittels der RMS
averaging-Funktion des Agilent 35670A.
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Abbildung 5.4: Spektrum der leitwertbezogenen Leistungsdichte S-1 €2 des Aus-
lenkungsdetektions-Ausgangssignals bei Raumtemperatur. Der Rauschteppich
hat eine Héhe von 63,2-107° V2 /Hz. Fiir die experimentell iiber die Aufzeich-
nung eines Frequenzmodulations-Rasterkraftmikroskopie-Bildes der Kantenldn-
ge 0 mit wechselnder Amplitude bestimmte [20] Sensitivitdt der Auslenkungs-
detektion gilt 500 - S, = 1,86 - 10° V/m, wobei der Faktor 500 der Signalver-
stairkung in der Breakout-Box LV — measurement (current via sample) Rechnung
tragt. Damit ergibt sich die Rauschdichte der Auslenkungsdetektion aus der Ho-
he des Rauschteppichs zu 135 fimms/ v/Hz. Zur Messung des Spektrums wurde
das qPlus-Ausgangssignal der Breakout-Box LV — measurement (current via sam-
ple) direkt zum Eingang des Spektrumanalysators (Agilent 35670A) gefiihrt. Das
Tieftemperatur-Rastersondenmikroskop war in messbereitem Zustand bei Raum-
temperatur. Der Cantilever wurde nicht angeregt, die Tunnelspannung nicht mo-
duliert. Der Spektrumanalysator arbeitete mit Wechselspannungs-Eingangskopp-
lung und Hanning-Fenster. Aufgetragen ist ein Mittelwert von 200 Spektren, be-
rechnet mittels der RMS averaging-Funktion des Agilent 35670A.
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Abbildung 5.5: Spektrum der leitwertbezogenen Leistungsdichte S - 12 des
Auslenkungsdetektions-Ausgangssignals bei 4,7 K. Der Rauschteppich hat eine
Héhe von 12,2 - 107 V2 /Hz. Fiir die experimentell iiber die Aufzeichnung ei-
nes Frequenzmodulations-Rasterkraftmikroskopie-Bildes der Kantenldnge 0 mit
wechselnder Amplitude bestimmte [20] Sensitivitidt der Auslenkungsdetektion
gilt 500 - S,/ = 1,87 - 10° V/m, wobei der Faktor 500 der Signalverstérkung in
der Breakout-Box LV — measurement (current via sample) Rechnung trigt. Da-
mit ergibt sich die Rauschdichte der Auslenkungsdetektion aus der Hohe des
Rauschteppichs zu 59 fm,/ v/Hz. Zur Messung des Spektrums wurde das qPlus-
Ausgangssignal der Breakout-Box LV — measurement (current via sample) di-
rekt zum Eingang des Spektrumanalysators (Agilent 35670A) gefiihrt. Das Tief-
temperatur-Rastersondenmikroskop war in messbereitem Zustand bei Helium-
temperatur. Der Cantilever wurde nicht angeregt, die Tunnelspannung nicht mo-
duliert. Der Spektrumanalysator arbeitete mit Wechselspannungs-Eingangskopp-
lung und Hanning-Fenster. Aufgetragen ist ein Mittelwert von 500 Spektren, be-
rechnet mittels der RMS averaging-Funktion des Agilent 35670A.
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5.3 Neuentwicklung des Probentransfersystems

Abbildung 5.6 zeigt die Kernkomponenten des neu entwickelten Probentransfer-
systems. Der Probentriger besteht aus einem Stiick. Diese Konstruktion umgeht
mogliche Probleme mit sich bei wiederholten Temperaturzyklen lockernden Ver-
bindungselementen. Die Probe ist an der Abschlussfliche des konischen Teils
des Probentrdgers angebracht (s. Abb. 6.1 auf Seite 84). Alle Manipulatoren des
Transfersystems sind sehr einfach und robust aufgebaut. Die Probe wird sowohl
von den méinnlichen, als auch von den weiblichen Manipulatoren von Blattfedern
gehalten, auf aktiv bewegliche Teile wird vollstdndig verzichtet. Die mdnnlichen
Manipulatoren greifen dhnlich einem Schraubendreher in eine Nut des Probentra-
gers und konnen so ohne Beanspruchung ihrer Blattfedern ein Drehmoment auf
den Probentriiger iibertragen. Zur Ubergabe des Probentrigers von einem ménn-
lichen auf einen weiblichen Manipulator wird der konische Teil des Probentra-
gers in das Loch des weiblichen Manipulators eingefiihrt. Zur Arretierung wird
der Probentrager relativ zum weiblichen Manipulator so gedreht, dass die Blatt-
federn des Manipulators iiber die Fliigel des Probentrigers greifen und so den
Probentrager halten. Der mdnnliche Manipulator kann dann abgezogen werden.
Abbildung 5.7 zeigt eine fotografische Ansicht der drei in der Priparationskam-
mer (vgl. Abschnitt 5.4) agierenden Manipulatoren durch das Sichtfenster der
Priparationskammer.

Der als Teil des Transfersystems neu entwickelte Kupferzylinder ist in Abb. 5.8
dargestellt. In Abb. 5.8a ist der Einbauort des Probentriagers, in Abb. 5.8b der
des Mikroskopkopfs zu erkennen. Aus Abb. 5.8c geht die sich aus den Einbaupo-
sitionen ergebende relative Lage des Probentrdagers zum Mikroskopkopf hervor.
Abbildung 5.8d zeigt den fiir die Grobanndherung vorgesehenen Sichtzugang zur
Spitze und Probenebene. Dieser Sichtzugang ist bei nach oben gezogenem Pendel
iiber ein Sichtfenster in der Vakuumkammer nutzbar. Mikroskopkopf und Probe
sind weitgehend von gekiihlten Kupferwdnden umgeben; insbesondere fiir aus
Bereichen des Vakuumsystems oberhalb des Kupferzylinders ankommende Teil-
chen besteht keine Sichtverbindung zur Probe. Eine einmal eingekiihlte Probe ist
so vor Oberflichenverunreinigung durch Adsorption freier Teilchen geschiitzt.

Abbildung 5.9 zeigt den Probenhalter des Kupferzylinders im Detail. Der Proben-
trager wird am Kupferzylinder wie bei den weiblichen Manipulatoren des Trans-
fersystems gehalten. Da beim Ein- und Ausbau des Probentrdgers die Minimal-
distanz zwischen Spitze und Probe fest vorgegeben ist, sind Beschdadigungen der
Spitze beim Probentransfer praktisch ausgeschlossen.

Der Kupferzylinder befindet sich auf Erdpotential. Um eine Detektion des Tunnel-
stroms iiber den von der Probe zur Laborerde abflieBenden Strom zu ermoglichen,
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Abbildung 5.6: Zeichnung der Kernkomponenten des neu entwickelten Proben-
transfersystems. Abgebildet sind der Probentrdger (1), der mdnnliche Manipu-
lator der UHV-Kammer (2) zum Einbau des Probentrigers in den Probenhalter
des Kupferzylinders, der mdnnliche Manipulator der Priaparationskammer (3), der
weibliche Manipulator der Ladeschleuse (4), der den Probentrager wihrend der
Probenpréparation durch Heizen hélt, sowie der weibliche Manipulator der Pra-
parationskammer (5), der die Ubergabe von Probentriigern aus der Priparations-
kammer auf den mannlichen Manipulator der UHV-Kammer erméglicht.

ist der vom Probenhalter des Kupferzylinders gehaltene Probentriager, und damit
die Probe, elektrisch vom Kupferzylinder isoliert. Wie in Abb. 5.9 zu sehen ist,
befindet sich zwischen Probentrager und Kupferzylinder ein Abstandshalter, der
wahlweise aus Saphir oder Teflon besteht. Die mit dem Probentrdger in elektri-
schem Kontakt stehenden Blattfedern sind mittels Macor-Isolierelementen [60]
vom Kupferzylinder getrennt. Die elektrische Verbindung zwischen dem Proben-
trager und dem Eingang des Tunnelstromdetektions-Transimpedanzverstarkers
wird iiber die obere Blattfeder des Kupferzylinder-Probenhalters realisiert. Der
probennahe Teil der Tunnelstromleitung ist in der fotografischen Ansicht des Kup-
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Abbildung 5.7: Fotografische Ansicht
der drei in der Préparationskammer
agierenden Manipulatoren. Unten ist
der méannliche, rechts der weibliche Ma-
nipulator der Prédparationskammer, in
der Mitte der weibliche Manipulator der
Ladeschleuse zu sehen.

ferzylinders in Abb. 5.10 deutlich zu erkennen. Das weil3e teflonisolierte Koaxi-
alkabel verlduft in einer vertikalen Nut des Kupferzylinders. Der Innenleiter ist
mit der oberen Blattfeder des Probenhalters, der Schirm mit dem Kupferzylinder
verbunden.

Sowohl die Transferierbarkeit des Probentrégers, als auch seine elektrische Iso-
lation vom Kupferzylinder erschweren eine gute thermische Anbindung des Pro-
bentrigers an das Kupfer. Die Kontaktfliche zwischen den Probentrager-Fliigeln
und der Isolationsplatte des Kupferzylinder-Probenhalters ist durch die von den
beiden Blattfedern ausgeiibte Andruckkraft begrenzt und hangt weiterhin von der
Hirte der Materialien von Probentrdger und Isolationsplatte sowie von der Be-
schaffenheit ihrer Oberflichen ab. Der an diesem Ubergang auftretende Grenz-
flichen-Warmewiderstand stellt sicherlich einen wesentlichen Beitrag zum Ge-
samt-Wiarmewiderstand zwischen Probe und Kupferzylinder dar. Die Hohe des
Grenzflichen-Wéarmewiderstands im Vergleich zu den Wiarmewiderstinden in
der Isolationsplatte und im Probentriger selbst ist schwer schétzbar und wurde
nicht ndher untersucht. Bei den Experimenten fiir die vorliegende Arbeit wur-
den im Probenhalter am Kupferzylinder sowohl aus Saphir, als auch aus Teflon
gefertigte Isolationsplatten verwendet. Die Saphir-Isolationsplatten wurden mit
dem Kupferzylinder verklebt. Sie bieten damit neben hoher Warmeleitfahigkeit
eine gute thermische Anbindung an das Kupfer und sind formstabil. Ein Nachteil
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Abbildung 5.8: Zeichnung des neu entwickelten Kupferzylinders. Der innerhalb
des Membranbalgs verlaufende Teil des Kupferzylinders hat einen Durchmesser
von 65,5 mm.
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] Abbildung 5.9: Detailansicht des Pro-
| benhalters am Kupferzylinder.

Abbildung 5.10: Fotografische Ansicht
des Kupferzylinders mit eingebautem
Probentrager durch ein Sichtfenster der
Vakuumkammer. Der Kupferzylinder
befindet sich in Transferposition (Foto-
grafie von K. Wiedenmann).
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besteht in ihrer durch die Sprodigkeit des Saphirs begrenzten Standzeit. Teflon-
Isolationsplatten wurden lediglich unter die Blattfedern des Probenhalters einge-
legt. Eine Isolationsplatte aus Teflon bietet sehr leichtgéngigen Probentransfer
und praktisch unbegrenzte Standzeit, weist jedoch eine geringe Warmeleitfahig-
keit auf. Fiir die Untersuchungen zur vorliegenden Arbeit erwiesen sich Teflon-
Isolationsplatten als ausreichend formstabil. Ein Kriechen des Materials unter
dem Anpressdruck der Blattfedern konnte allerdings nicht ausgeschlossen wer-
den. Als Materialien fiir den Probentrdger wurden Aluminium und Cr-Ni-Stahl
V2A eingesetzt. Im Vergleich zu Aluminium-Probentragern weisen Edelstahl-
Probentréger eine relativ geringe Wirmeleitfdahigkeit, aber auch eine relativ ge-
ringe Neigung zum Festfressen im UHV auf. Da die Probe an ihrem Einbauort
am Kupferzylinder weitgehend von gekiihlten Kupferwdnden umgeben ist, ist sie
einer nur geringen Warmelast ausgesetzt. Selbst mit der thermisch am wenigsten
giinstig erscheinenden Konfiguration bestehend aus einer Teflon-Isolationsplat-
te und einem Edelstahl-Probentriger erreichte die Temperatur am Ort der Probe
nach Einkiihlen der Anlage mit fliissigem Helium iiber Nacht ihren Séttigungs-
wert < 4,7 K.

Die mit dem Probentransfersystem neu gegebene Moglichkeit, Proben in das Va-
kuumsystem des Tieftemperatur-Rastersondenmikroskops ein- oder aus dem Va-
kuumsystem auszuschleusen stellte einen grof3en Fortschritt in der Entwicklung
des Mikroskopie-Systems dar. Weiterhin war die vom Transfersystem ermoglich-
te sichere Handhabung der Proben im Vakuumsystem eine wichtige Vorausset-
zung flir den Aufbau des im folgenden Abschnitt vorgestellten Probenpréiparati-
ons-Systems.
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5.4 Neuentwicklung des Probenpraparations-
Systems

Das neu entwickelte Probenpriparations-System ermdglicht ein Heizen von Pro-
ben auf Temperaturen von mehreren hundert °C bei einstellbarem Sauerstoff-Hin-
tergrunddruck. Das System besteht aus der Probenpriparations-UHV-Kammer
mit Sichtzugang zur Probe, mehreren in dieser Kammer agierenden Manipulato-
ren, einem Gaseinlass zur kontrollierten Zufiihrung von Sauerstoff und einer au-
Berhalb der Préparationskammer angebrachten Halogenlampe als Warmequelle.
Das Vakuumsystem des Tieftemperatur-Rastersondenmikroskops inklusive Pri-
parationskammer ist zusammen mit allen Manipulatoren in Abb. 5.11 skizziert,
Abbildung 5.12 zeigt eine fotografische AuB3enansicht von Préparationskammer
und Ladeschleuse. Bei betriebsbereitem Mikroskop ist das Plattenventil 2 (s. Abb.
5.11) geschlossen, in der Haupt-UHV-Kammer herrscht UHV. Vor dem Einbau ei-
ner zu untersuchenden Probe werden Préiparationskammer und Ladeschleuse bei
geoffnetem Plattenventil 1 gemeinsam beliiftet. Die Probe wird mittels des Pro-
beneinbauwerkzeugs (s. Abb. 5.13) iiber die Tiir der Ladeschleuse am weiblichen
Manipulator der Ladeschleuse angebracht. Die hervorstehenden Blattfedern des
Probeneinbauwerkzeugs schiitzen dabei die Probe vor Kollisionen. Mittels einer
an der Ladeschleuse angeflanschten Turbomolekularpumpe werden Ladeschleu-
se und Préiparationskammer bis zu einem Druck von = 10~7 mbar abgepumpt.
Uber einen Gaseinlass an der Ladeschleuse wird Sauerstoff des Reinheitsgrads
4.8 eingelassen. Vor dem Beheizen von LaAlO3-SrTiO3-Doppellagen wird der
Sauerstoff-Fluss liber ein Nadelventil so eingestellt, dass bei laufender Turbomo-
lekularpumpe in der Priparationskammer ein Druck von ~ 10~2 mbar herrscht.

Zum Beheizen der Probe wird der weibliche Manipulator der Ladeschleuse nahe
an das Sichtfenster der Préparationskammer an die als Heizung arbeitende Ha-
logenglithlampe HLX 64635 [61] bewegt. Die Lampe weist eine Nennleistung
von 150 W auf. Der goldbedampfte Reflektor der Lampe fokussiert das von der
Lampe abgestrahlte Licht auf die Probe. Die Heizanordnung ist in Abb. 5.14 skiz-
ziert. In der fotografischen Ansicht in Abb. 5.15 sind die Halogengliihlampe, das
durchstrahlte Sichtfenster der Priaparationskammer sowie der weibliche Manipu-
lator der Ladeschleuse in Heizposition zu sehen.

Vor ihrer tunnelspektroskopischen Untersuchung wurden LaAlO3-SrTiO3-Dop-
pellagen zur Oberflichenreinigung im Préparationssystem auf eine Temperatur
von & 400 °C geheizt. Diese Temperatur wurde bei einer Leistung der Halogen-
lampe von 40 W erreicht.
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Abbildung 5.11: Ubersichts-Skizze des Vakuumsystems und der Manipulatoren

des Probentransfersystems.
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Abbildung 5.12: Fotografische Ansicht von Priaparationskammer (links) und La-
deschleuse (rechts).
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Abbildung 5.13: Fotografische Ansicht eines Probentriagers, gehalten vom Pro-
beneinbauwerkzeug.
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Abbildung 5.14: Skizze der Heizanordnung des Probenpréiparationssystems.
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Abbildung 5.15: Fotografische Ansicht der Heizanordnung des Probenpréparati-
onssystems.
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5.5 Neuentwicklung des Mikroskopkopfs

Der in diesem Abschnitt beschriebene neu entwickelte Mikroskopkopf ermdg-
licht die Grobpositionierung der Spitze gegeniiber der Probe mittels eines pie-
zoelektrisch angetriebenen Tragheitsmotors [22]. Piezoelektrische Trigheitsmo-
toren werden in vielen Rastersondenmikroskopen zur Grobpositionierung einge-
setzt. Sie ermdglichen im Prinzip unbegrenzte Stellwege bei einer Positionier-
genauigkeit von Bruchteilen eines Mikrometers. Ihr verhdltnisméBig einfacher
Aufbau kann mechanisch sehr stabil ausgefiihrt werden. Schwierig ist es, auch
im UHV und bei Heliumtemperatur eine zuverldssige Funktion zu erreichen. Der
neu entwickelte Mikroskopkopf erreicht sehr hohe Zuverlédssigkeit und ermdg-
licht eine Bewegung der Spitze entlang zweier Achsen anstatt entlang nur einer
Achse wie bei allen fritheren in diesem Tieftemperatur-Rastersondenmikroskop
verwendeten Konstruktionen. Die Spitze kann so nicht nur der Probenoberfliche
angendhert und von ihr entfernt, sondern auch parallel zur Probenebene seitwirts
verschoben werden. Am Lehrstuhl wurde im Zeitraum von {iber zehn Jahren weit-
reichende Erfahrung mit der Konstruktion von Trigheitsantrieben fiir extreme
Umgebungsbedingungen erworben [17, 62]. Basierend darauf wurden grundle-
gende Uberarbeitungen eines grofen Teils der Konstruktionsaspekte piezoelek-
trischer Tragheitsmotoren an einer Vielzahl von Prototypen getestet und schlief3-
lich im in diesem Abschnitt beschriebenen Mikroskopkopfangewandt. Sein Trag-
heitsmotor verwendet als aktive Antriebselemente Scherplatten aus Blei-Zirko-
nat-Titanat-Piezokeramik wie in Abb. 5.16 skizziert. Die Platten erfahren eine
Scherdeformation, wenn ihre Elektroden mit einer Spannung Up beaufschlagt
werden.

(@

Abbildung 5.16: Skizze einer pie-
zoelektrischen Scherplatte in Ruhe-
lage (a) und deformiert durch eine

duBere Spannung Up zwischen ihren
Elektroden (b).

()

Das Funktionsprinzip eines auf Scherplatten basierenden Tragheitsmotors geht
aus Abb. 5.17 hervor. Mehrere mit Gleitflichen versehene Scherplatten sind auf
einem Chassis fest angebracht. Der bewegliche Schlitten wird mit der Andruck-
kraft F, auf die Gleitflichen dieser Scherplatten gepresst; die Andruckkraft wird
selbst iiber eine Scherplatte mit Gleitfliche libertragen. Die Ruhelage des Mo-
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Abbildung 5.17: Skizze zum Funktionsprinzip des Tragheitsmotors.

t

tors mit Up = 0 ist in Abb. 5.17a dargestellt. Zur Ausfiithrung einer Stellbewe-
gung werden die Scherplatten mit einem Spannungsverlauf Up(?) beaufschlagt,
der eine relativ geringe Beschleunigung a; der am Schlitten aufliegenden Gleit-
flachen in die gewiinschte Bewegungsrichtung des Schlittens (s. Abb. 5.17b), und
anschliefend eine sehr hohe Beschleunigung a, der Gleitflichen in die entgegen-
gesetzte Richtung bewirkt (s. Abb. 5.17¢). Es bezeichne mg die Masse des Schlit-
tens und Fj ., die maximal von allen Auflagepunkten zusammen aufnehmbare
Haftreibungskraft. Die Schlittenbewegung kommt dadurch zustande, dass Fj, max
in der Bewegungsphase mit der Beschleunigung a; von der Tragheitskraft mgs-a;
des beschleunigten Schlittens nicht iiberwunden wird, mgs-a; < Fj max, der Schlit-
ten sich also mit den Gleitflichen der Scherplatten mitbewegt, fiir die Beschleu-
nigung a, aber mg - a, > Fjmax gilt, so dass die Gleitflichen der Scherplatten
bei ihrer Bewegung entgegen der Schrittrichtung am Schlitten entlanggleiten, der
Schlitten bei der Riickbewegung der Scherplatten also nicht mitgenommen wird.

In Abb. 5.18 sind die Spannungsverldufe aufgetragen, mit denen der Tragheits-
motor des Tieftemperatur-Rastersondenmikroskops bei Heliumtemperatur betrie-
ben wird. Bei der Erzeugung der Antriebsspannung sind hohe Grenzfrequen-
zen und hohe maximale Spannungsanstiegsraten notwendig, um mit den Piezo-
elementen hohe Beschleunigungen erreichen zu konnen. Die Antriebsspannung
wird von einem Funktionsgenerator (Agilent 33220A [51]) erzeugt und gelangt
nach Verstarkung mittels des Hochspannungsverstarkers [62] (Schaltplan in Abb.
B.20) zu den Scherplatten. Der Hochspannungsverstéirker erreicht mittels einer
gebriickten Endstufe, die auf Hochspannungs-Operationsverstirkern des Typs
Apex PA8S5 [63] basiert, einen maximalen Spannungshub von 800 V.
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Abbildung 5.18: Zeitverlaufe der Antriebsspannung des Tragheitsmotors. Die
in (a) und (b) aufgetragenen Wellenformen generieren entgegengesetzte Bewe-
gungsrichtungen des Schlittens.

Der vormals eingesetzte Mikroskopkopf war mit dem Ziel groStmdglicher mecha-
nischer Steifigkeit entwickelt worden [17] und ermdglichte herausragende Resul-
tate [18]. Allerdings war es zur Bewegung seines Trigheitsmotors bei Helium-
temperatur haufig notwendig, das Antriebs-Piezoelement zu beheizen. Der da-
mit verbundene Wirmeeintrag verursachte thermische Drift und verdnderte die
Schwingungseigenschaften des Cantilevers, was die Grobanndherung der Spitze
an die Probe wesentlich erschwerte und einen typischen Zeitaufwand von mehre-
ren Stunden verursachte. Die Zuverldssigkeit des Tragheitsantriebs war durch
die relativ kurze Standzeit der Wolfram-Wolfram-Gleitkontakte begrenzt. Die
Weiterentwicklung des Mikroskopkopfs erfolgte mit der Motivation, die Zuver-
lassigkeit des Trigheitsantriebs zu erhohen, zu seinem Betrieb auf ein Beheizen
der Piezo-Antriebselemente vollstindig verzichten zu kénnen und eine zweite
Bewegungsachse des Triagheitsantriebs zu realisieren. Abbildung 5.19 zeigt eine
Zeichnung des neu entwickelten Mikroskopkopfs, mit dem diese Ziele erreicht
wurden.

Als der fiir die Zuverlédssigkeit des Trigheitsantriebs wichtigste Konstruktionsa-
spekt erwies sich die Ausfiihrung der Gleitkontakte. VerschleiBende Laufflachen
konnen tiber mehrere Mechanismen zu einem Festklemmen des Schlittens fiih-
ren. Hiufig erhdht sich durch Oberflichenverschleil die zur Uberwindung der
Haftreibung notwendige Kraft, bis diese grofler wird als die erreichbaren Trag-
heitskrifte. Auch liegengebliebener Abrieb kann den Motorlauf beeintréchtigen.
SchlieBlich kann eine durch Einschleifen der Gleitflichen verdnderte Auflagegeo-
metrie zum Festklemmen des Schlittens an bestimmten Positionen fiihren. Beim
neu entwickelten Mikroskopkopf gleitet ein graphitbeschichteter Macor-Schlit-
ten auf Halbrundstdben aus Wolframcarbid-Cobalt-Hartmetall (Hartmetall Sorte
K-20F, 92 % Wolframcarbid, 8 % Cobalt, geschliffen [64]). Diese Gleitflichen
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Abbildung 5.19: Zeichnung des neu
entwickelten Mikroskopkopfs.

erwiesen sich als sehr haltbar. Verschleilbedingte Funktionsbeeintrachtigungen
des Tragheitsmotors wurden nicht beobachtet. Die Oberfldche des zylindrischen
Macor-Schlittens wird vor der Graphitbeschichtung mit Schleifpapier Kérnung
1000 von Hand geglittet. Zur Graphitbeschichtung wird Graphitlack (Kontakt
Chemie Graphit 33 [65]) aus einer Spriithdose sehr diinn aufgebracht. Nach einer
Trockenzeit von vier Stunden wird die Graphitschicht mittels eines Papiertuchs
(Kimtech Science Prizisionstuch [66]) aufpoliert. Es ergibt sich eine metallisch
glinzende Graphitschicht. Vor dem Einbau wird der Schlitten mittels einer Heiz-
platte eine Stunde lang bei einer Temperatur von 120 °C ausgeheizt.

Als piezoelektrische Antriebselemente kommen zu Stapeln verklebte Scherplat-
ten (Materialbezeichnung PIC255, Nickel-Elektroden, PI Ceramic [67]) zur An-
wendung. Die Grundfliche der Scherplatten ist quadratisch und hat eine Kanten-
lange von 4 mm, ihre Hohe betrigt 1 mm. Der Aufbau der Piezostapel ist in Abb.
5.20 gezeigt. Ein Piezostapel besteht aus zwei Teilstapeln. Jeweils 2 Scherplatten
sind mit leitfahigem Epoxidharz-Klebstoff E4110 zu einem Teilstapel aneinander-
gefiigt. Die beiden Teilstapel sind mit um 90° gegeneinander verdrehten Deforma-
tionsrichtungen miteinander verklebt. Macor-Platten bewirken die erforderliche
elektrische Isolation der Teilstapel voneinander und des Piezostapels insgesamt
von seiner Umgebung. Eine Wolframcarbid-Cobalt-Gleitschiene ist auf die Ober-
seite des Stapels geklebt. Alle nicht elektrisch leitenden Verklebungen innerhalb
der Piezostapel sind mit Epoxidharzklebstoff EPK-1C realisiert. Abbildung 5.21
zeigt ein Foto eines Piezostapels. Die Anschlussdrihte (Kupferdraht AWG 32 mit
Polyimid-Isolierung) sind direkt mit den Scherplatten-Elektroden verldtet.
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Abbildung 5.20: Zeichnung eines im
neu entwickelten Mikroskopkopf einge-

EPK-1C

EPK-1C < E4110  getzten Piezostapels. Die weilen Ma-
cor-Platten dienen der elektrischen Iso-
EPK-1C N E4110 lation. Die Deformationsrichtungen der
beiden Teilstapel sind mit roten Pfeilen
s mm eingezeichnet.

Abbildung 5.21: Fotografische Ansicht
eines im neu entwickelten Mikroskop-
kopf eingesetzten Piezostapels mit an-
geloteten Anschlussleitungen.

In Abb. 5.22 sind Chassis und Andruckmechanik des Mikroskopkopfs mit ange-
brachten Piezostapeln sowie der auf den Gleitschienen der Piezostapel gelagerte
Schlitten mit eingebautem Scanner zu sehen. Die Andruckmechanik umfasst ei-
ne Blattfeder aus Edelstahlblech der Starke 0,1 mm zur Erzeugung der Andruck-
kraft, deren Befestigungsmechanismus und einen Piezostapel, iiber den die An-
druckkraft auf den Schlitten iibertragen wird. Die Oberfliche der Blattfeder ist
durch Feinsandstrahlen mit Glasperlen aufgeraut, um eine dauerhafte Verklebung
mit dem Piezostapel zu ermoglichen. Die Blattfeder ist mittels zweier Schrau-
ben befestigt. Die Schrauben driicken die Blattfeder gegen eine Hervorhebung
an der Seitenwand und ermdglichen so die Einstellung der Andruckkraft. Durch
die Doppelfunktion der Schrauben entsteht ein besonders einfacher teile- und
raumsparender Aufbau der Andruckmechanik. Gleichzeitig werden die Schrau-
ben durch Federkrifte der Blattfeder gesichert. Dem auf die vier Gleitschienen
am Chassis gedriickten Schlitten verbleibt ein Rotationsfreiheitsgrad um seine
Rotationsachse und ein Translationsfreiheitsgrad entlang dieser Achse. Uber den
Translationsfreiheitsgrad wird die Annidherung der Spitze an die Probe, iiber den
Rotationsfreiheitsgrad die Verschiebung der am Schlitten exzentrisch positionier-
ten Spitze parallel zur Probenebene realisiert.

Um den Schlitten gemal3 beider Freiheitsgrade bewegen zu kénnen, miissen die
Piezostapel Bewegungen sowohl parallel zur Rotationsachse des Schlittens, als
auch senkrecht dazu ausfiihren konnen. Die Piezostapel wie in Abb. 5.20 gezeigt
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Abbildung 5.22: Zeichnung von Chas-

sl q sis und Andruckmechanik des Mikro-
skopkopfs mit den Piezostapeln und

dem auf den Gleitschienen gelagerten
Schlitten.

realisieren zwei zueinander senkrechte Bewegungsrichtungen. Die Stapel sind
an Chassis und Andruckmechanik so angebracht, dass die Deformationsrichtun-
gen der beiden Teilstapel jeweils einen Winkel von 45° mit der Rotationsachse
des Schlittens einschlieBen. Die gewiinschten Antriebsbewegungen parallel oder
senkrecht zur Rotationsachse entstehen durch Kombination der Auslenkungen
beider Piezostapel. Durch Vertauschung der Polung eines Teilstapels gegeniiber
dem anderen werden zwei zueinander senkrecht stehende Gesamtauslenkungen
erreicht. Im Vergleich zu isolierter Nutzung der Bewegung jeweils eines Teilsta-
pels fiir eine Bewegungsrichtung des Schlittens ist bei dieser Bauart die Gesamt-
hohe der Piezostapel bei gleichbleibender Gesamtauslenkung je Spannungsein-
heit um den Faktor 1/+/2 kleiner, einhergehend mit erhdhter Steifigkeit der Pie-
zostapel. Die Verschaltung der Piezostapel ist in den Abbildungen C.1 und C.2
beschrieben, ihre Ansteuerung zur Realisierung der Translation und Rotation des
Schlittens geht aus dem Schaltplan der passiven Schnittstelle (Abb. B.14) hervor.

Da der Schlitten besonders einfach aufgebaut ist, muss der Scanner nicht getrennt
vom Schlitten austauschbar sein. Der Scanner kann mit dem Schlitten verklebt
werden und ist so kaum der Gefahr der Lockerung ausgesetzt, die bei wieder auf-
trennbaren Verbindungen unter dem Einfluss von Temperaturzyklen hédufig be-
steht. Die Art der Anbringung des Scanners am Schlitten geht aus Abb. 5.23 her-
vor. Das Piezorohrchen klebt an einer zylindrischen Montageplatte aus Macor,
die mit Nuten und einer konzentrischen Bohrung zur Durchfiihrung der Hoch-
spannungszuleitungen versehen ist (vgl. Abb. 5.24b). Die Montageplatte ist mit
dem Schlittenkorper verklebt. Die Hochspannungszuleitungen fiir den Scanner
sind nahe dem fixierten Ende des Piezor6hrchens angelotet. Sie verlaufen durch
die vom freien Ende wegfiihrende Bohrung im Schlittenkdrper nach au3en. Die
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Abbildung 5.23: Zeichnung des Schlit-
tens mit angebrachtem Scanner.

Bohrung entliiftet gleichzeitig das Innere des PiezorShrchens.

Der gPlus-Kraftsensor war vormals fest mit dem Scanner verklebt. Zum Aus-
tausch des Kraftsensors musste die Verklebung der Stimmgabel mit dem Alumi-
niumoxid-Substrat gelost werden. Der neu entwickelte Stecksockel fiir den Kraft-
sensor (s. Abb. 5.24) erleichtert den Sensortausch. Der Stecksockel besteht aus
einer diinnen zylindrischen Macor-Grundplatte mit drei Bohrungen, in die Steck-
stifte aus Platin-Iridium-Draht (90 % Pt, 10 % Ir) eingeklebt sind. Das Aluminiu-
moxid-Substrat des Scanners ist mit dieser Grundplatte verklebt. Die elektrische
Verbindung der Steckstifte mit den Anschliissen des Sensorsubstrats wird mittels
kurzer verloteter Dréhte hergestellt. Die am freien Ende des Scanners angebrach-
te Steckfassung besteht aus einem Titan- und einem Macor-Teil. Drei vollvergol-
dete Messingbuchsen mit Berylliumkupfer-Kontaktfedern (Metall-DIL-Carrier
Art.-Nr. MC 08.3 SGG SC U, MPE-Garry GmbH [68]) nehmen die Steckstifte
des Sockels auf. Das Titanteil der Fassung wird zur Abschirmung des Sockels
vom Scanner auf Erdpotential gelegt. Die Anschlussleitungen der Fassung sind
mit der geschlossenen Seite der Messingbuchsen verlétet. Stecksockel und Fas-
sung weisen zusammen eine geringe Masse und Bauhohe auf. Zum Zeitpunkt des
Schreibens handelt es sich bei dem Stecksockel um eine noch junge Entwicklung.
Die bisherige Erprobung brachte vielversprechende Resultate.

Abbildung 5.25 zeigt fotografische Ansichten des neu entwickelten Mikroskop-
kopfs und einiger seiner Baugruppen. Abgebildet ist ein Prototyp, der noch nicht
mit dem Kraftsensor-Stecksockel ausgestattet ist. In Abb. 5.25a ist der Schlitten
mit graphitbeschichteter Auflenfliche zu sehen. Die geringe Stirke der Graphit-
schicht ist an der verbleibenden Transparenz zu erkennen. Chassis und Andruck-
mechanik mit angebrachten Piezostapeln sind in Abb. 5.25b dargestellt. In Abb.
5.25¢ wurde der Schlitten in seine Fiihrung eingelegt. Abbildung 5.25d schlieB3-
lich zeigt den Mikroskopkopf in Gesamtansicht.

Der neue Mikroskopkopf stellte eine wesentliche Verbesserung der Anlage dar.
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Abbildung 5.24: Zeichnung des Scanners mit abgezogenem Sensor-Stecksockel
mit opaker (a) und transparenter (b) Darstellung des Piezoréhrchens sowie eini-
ger Teile der Fassung.

Abbildung 5.25: Fotografische Ansichten des neu entwickelten Mikroskopkopfs.
Abgebildet ist ein Prototyp mit provisorischer Fiihrung der Scanner-Zuleitungen
und fest angebrachtem gPlus-Kraftsensor.
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Sowohl die Translation, als auch die Rotation des Schlittens funktionierten auch
bei Heliumtemperatur zuverldssig. Eine Rotationsbewegung war mit einer nur
sehr geringen, insbesondere aber stets reproduzierbaren Translation des Schlit-
tens verbunden. Konkurrierende Konstruktionen mehrachsiger Tragheitsmoto-
ren haben haufig mit groen Bewegungen der Spitze in andere als die jeweils
angesteuerte Richtung zu kdmpfen. Die mit der hier vorgestellten Konstrukti-
on erreichte saubere Trennung der Bewegungsrichtungen ist ein Verdienst der
Verwendung eines zylindrischen Schlittens, der so gelagert ist, dass genau die
beiden mechanischen Freiheitsgrade verbleiben, die der gewiinschten Schlitten-
bewegung entsprechen. Zur Bewegung des Tragheitsmotors war auch bei Heli-
umtemperatur kein Beheizen der piezoelektrischen Antriebselemente notwendig.
Die Vermeidung der vormals mit Motorbewegungen haufig verbundenen ther-
mischen Drift beschleunigte die Grobanndherung der Spitze an die Probe erheb-
lich, sie beanspruchte meist nur noch wenige Minuten. Die neue Mdglichkeit, die
Spitze parallel zur Probenebene zu verschieben, brachte eine sogar noch grofere
Effektivititssteigerung. Eine Spitzenpréparation durch Feldemission fiihrt in der
Regel zu lokalen Verdanderungen der Probe, die das Anfahren einer neuen Proben-
stelle erforderlich machen. Hierzu wurde vormals die Probe mittels eines Mani-
pulators des Transfersystems verschoben. Dazu musste der Kupferzylinder unter
Erwdarmung auf eine Temperatur von etwa 80K auf Transferposition gebracht
und nach dem Verschieben der Probe wieder eingekiihlt werden. Dieser Prozess
beanspruchte mehrere Stunden. Mit dem neuen Trigheitsantrieb kann eine neue
Probenposition in wenigen Minuten erreicht werden. Der zweiachsige Trégheits-
antrieb ermoglicht allerdings nicht nur eine Steigerung der Effizienz, er eroffnet
auch grundlegend neue experimentelle Perspektiven. Probenstrukturen wie etwa
Korngrenzen kdnnen durch seitliches Verschieben der Spitze in der Probenebene
zur rastersondenmikroskopischen Untersuchung angefahren werden.






6 Untersuchung der
LaAlO3-SrTiO3-Heterostruktur

Die Entdeckung eines metallischen, zweidimensionalen Elektronensystems an

der LaAlO3-SrTiO3-Grenzfliche [1-3] warf die Frage nach der mikroskopischen

Struktur von Elektronensystemen an Grenzflichen komplexer Oxide auf. Theo-
retische Modelle [69—72] beschrieben eine Elektronenbesetzung grenzflichenna-
her Ti 3d -Orbitale als Ursache der metallischen Leitfahigkeit der LaAlO3-SrTiO3-
Grenzfliche. Die elektronische Zustandsdichte ist eine grundlegende charakteris-
tische Grofle von Elektronensystemen, die sowohl berechnet als auch gemessen

werden kann und somit einen Vergleich theoretischer Modelle mit experimentel-
len Befunden ermdglicht. Die Zielsetzung der vorliegenden Arbeit war die Be-
stimmung der elektronischen Zustandsdichte von LaAlO3-SrTiO3-Doppellagen

mittels Rastertunnelspektroskopie. Dies gelang mit der in Abb. 1.1 auf Seite 7

skizzierten Versuchsanordnung [7].

6.1 Probenherstellung

Die vier Einheitszellen dicken LaAlO3-Filme wurden mittels Laserpulsepitaxie
auf TiO,-terminierten (001)-Oberflichen [73, 74] von SrTiO3-Einkristallen abge-
schieden. Die Deposition wurde jeweils bei einer Substrattemperatur von 780 °C
und einem Sauerstoff-Hintergrunddruck von 8 - 107> mbar vorgenommen. Das
Filmwachstum wurde mittels RHEED kontrolliert. Die Abkiihlung erfolgte tiber
2,5 Stunden bei einem Sauerstoff-Hintergrunddruck von 400 mbar und umfass-
te einen einstlindigen Oxidationsschritt bei einer Probentemperatur von 600 °C
[55].

Zur tunnelmikroskopischen Untersuchung wurden die Proben auf einem Proben-
trager des Tieftemperatur-Rastersondenmikroskops befestigt und eine elektrisch
leitfahige Verbindung zwischen der LaAlO5-SrTiO3-Grenzflaiche und dem Pro-
bentrager wurde hergestellt. Die verwendete Anordnung ist in Abb. 6.1 skizziert.

Das etablierte Verfahren zur elektrischen Kontaktierung von LaAlO3-SrTiO5-
Grenzflichen besteht in der Definition von Elektrodenflichen als fotolithogra-
fisches Negativ mittels auf den LaAlO3-Film aufgebrachten Fotolacks, einer Ab-
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E4110

Probentréager

Abbildung 6.1: Skizze einer LaAlO3-
SrTiO5-Probe auf einem Probentriager
des  Tieftemperatur-Rastersondenmi-
—nm : kroskops mit kontaktierter Grenzfliche.

tragung des LaAlO;3-Films durch Ionenédtzen und schlieBlich der Aufbringung
von Gold als Elektrodenmaterial durch Kathodenzerstdubung [2]. Dieses Ver-
fahren wurde modifiziert, um eine Kontamination der LaAlOs-Filmoberflichen
durch Riickstinde des Fotolacks zu vermeiden und um die Oberflichenprépara-
tion durch Heizen zu ermdglichen. Die in Abb. 6.2 gezeigten Fotografien illus-
trieren die zur Grenzflichenkontaktierung durchgefiihrten Schritte. Die Proben
wurden zundchst mittels elektrisch leitfahigen Epoxidharzklebstoffs E4110 auf
einen Probentriger aufgeklebt (Abb. 6.2a). Mittels einer Schattenmaske aus Alu-
miniumfolie wurde als Elektrodenfliche ein Streifen entlang einer Probenkante
definiert (Abb. 6.2b). Die Schattenmaske wurde am Probentriger mit Leitsilber
(Leitsilber G3303A [75]) fixiert. Innerhalb des durch die Schattenmaske definier-
ten Streifens wurde das SrTiO3-Substrat durch Argon-lonenétzen (3 cm lonen-
quelle, Commonwealth Scientific Corporation [76]; Beschleunigungsspannung
500V, Strahlstrom 10 mA, Atzzeit 3 min) freigelegt und mittels Elektronenstrahl-
verdampfens (Telemark 568 UHV-Elektronenstrahlverdampfer [77]; Strahlstrom
200 mA, Depositionszeit 10 min) mit Titan als Kontaktmaterial bedeckt (Abb.
6.2c). Abbildung 6.2d zeigt die Probe nach Entfernen der Schattenmaske. Der
Bedampfungswinkel bei der Titandeposition betrug 45° gegeniiber der Probeno-
berfliche, so dass auch die an die Elektrodenfliche anschlielende Probenflan-
ke mit Titan bedeckt wurde. Das Titan stellt somit direkt den Kontakt zwischen
Grenzfliche und Probentrager her. Zusitzlich wurde die Titan-Elektrode mittels
einer Briicke aus leitfahigem Epoxidharzklebstoff E4110 mit dem Probentriager
verbunden (s. Abb. 6.1). Die Aufbringung des Kontaktmetalls durch Elektronen-
strahlverdampfen vermeidet die bei Kathodenzerstiubung gegebene Gefahr der
Unterwanderung der Schattenmaske. Titan als Elektrodenmaterial weist bei er-
hohten Temperaturen eine weit geringere Neigung zur Oberflichendiffusion als
Gold auf. Titan-Elektroden erwiesen sich als geeignet filir die durchgefiihrte Pro-
benpréparation durch Heizen.

Wird die so kontaktierte Probe in das Tieftemperatur-Rastersondenmikroskop
eingebaut, so ergibt sich insgesamt die in Abb. 6.3 dargestellte Verschaltung. Die
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Abbildung 6.2: Fotografische Dokumentation von Teilschritten der Grenzfla-
chenkontaktierung mittels einer Titan-Elektrode. Die auf den Probentrager auf-
geklebte Probe (a) wurde mit einer Schattenmaske aus Aluminiumfolie verse-
hen (b). Nach dem lonenétzen wurde die Titan-Elektrode aufgebracht (c¢) und
die Schattenmaske entfernt (d).
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Abbildung 6.3: Verschaltung der kontaktierten LaAlO3-SrTiO5-Probe zur Mes-
sung des zur Grenzfliche flieBenden Tunnelstroms (vereinfacht).

Titan-Elektrode und damit die Grenzfliche der LaAlO5s-SrTiO5-Heterostruktur
liegen zusammen mit dem leitfadhigem Epoxidharzklebstoff E4110 an der Proben-
riickseite (und dem Probentriager) auf Erdpotential und damit auf dem Potential
Us gegeniiber der Spitze.

6.2 Probenpriparation durch Heizen

Die Kontaktierung der Proben und ihr Transfer in das Vakuumsystem des Tief-
temperatur-Rastersondenmikroskops waren mit Luftexposition verbunden. Um
einen reproduzierbaren Zustand der LaAlO3-Filmoberflichen herzustellen, wur-
den die Proben vor der rastersondenmikroskopischen Untersuchung im Proben-
priparationssystem des Mikroskops auf eine Temperatur von &~ 400 °C bei ei-
nem Sauerstoffdruck von 1072 mbar und einem Hintergrunddruck undefinierter
Fremdgase von ~ 5 - 1077 mbar geheizt. Der Sauerstofthintergrunddruck wih-
rend des Heizens ist notwendig, um eine Bildung von Sauerstoff-Leerstellen in
den LaAlO3-SrTiO3-Doppellagen zu vermeiden. Zum Heizen wurde die Probe
im Brennpunkt des Halogenglithlampen-Reflektors angeordnet und die Gliihlam-
pe fiir eine Stunde mit einer Leistung von 40 W betrieben. Danach wurde die
Heizung durch schrittweises Zurlickfahren der Heizleistung iiber eine Zeitspan-
ne von acht Minuten abgestellt. Die Sauerstoffzufuhr wurde mit Erreichen einer
Heizleistung von 0 W unterbrochen.

Mit dieser Praparationsmethode sind atomar saubere Probenoberflichen nicht er-
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reichbar. Schon die zusammen mit dem Sauerstoff eingetragenen Fremdgase ver-
ursachen eine Adsorbatbelegung der Filmoberflichen. Es zeigte sich, dass auf
der LaAlO3-Oberflache verbleibende Adsorbate reproduzierbarer Rastertunnel-
spektroskopie nicht prinzipiell im Wege stehen. Die Oberflichenreinigung durch
Heizen erwies sich als nicht zwingend notwendig, um stabiles Tunneln erreichen
zu konnen, schien stabiles Tunneln jedoch wahrscheinlicher zu machen.

6.3 Untersuchte Proben

Die in den Abschnitten 6.5 — 6.7 vorgestellten Messdaten wurden an den in Ta-
belle 6.1 aufgefiihrten LaAlO3-SrTiO3-Proben gemessen. Die Tabelle gibt einen
Uberblick iiber die jeweils zur Grenzflichenkontaktierung verwendeten Elektro-
denmaterialien, die zur Oberflichenpriparation verwendeten Heizparameter und
die jeweils angewandte Art der Tunnelstromdetektion. Zur Grenzflichenkontak-
tierung von Probe 5 wurde im Unterschied zu den anderen Proben eine Goldelek-
trode durch Kathodenzerstaubung (Agar Sputter Coater Mod. 108 [78], Depositi-
onszeit 200 s) aufgebracht. Die sonstigen Prozess-Schritte zur Kontaktierung von
Probe 5 entsprechen dem in Abschnitt 6.1 beschriebenen Verfahren. AuBler bei
Probe 2 erfolgte die Tunnelstromdetektion bei allen Proben gemal3 Abb. 6.3 durch
Messung des von der Probe abflieBenden Stroms. Probe 2 verfiigte im Unter-
schied zu den anderen Proben iiber ein kontaktiertes Backgate, der Tunnelstrom
wurde hier tiber den zur Spitze flieBenden Strom detektiert. Details hierzu finden
sich in Anhang F. Die LaAlO;-Filmdicke betrdgt bei allen Proben jeweils vier
Einheitszellen, die Filmdeposition erfolgte mit den in Abschnitt 6.1 angegebe-
nen Parametern. Die Substratpraparation und die Filmdeposition zur Herstellung
der untersuchten Proben wurden liberwiegend von Stefan Paetel und Christoph
Richter durchgefiihrt.

Da Sauerstoff-Leerstellen, falls vorhanden, in SrTiO; zu metallischer Leitfahig-
keit fithren, wurde besonderes Augenmerk auf einen moglichen Einfluss der in
Abschnitt 6.2 beschriebenen Oberflichenpriparation durch Heizen auf die elek-
tronischen Eigenschaften der LaAlO5-SrTiO3-Doppellagen gerichtet. Auf TiO,-
terminierte SrTiO3-Substrate angewandt fiihrte die Heizprozedur mit den in Ab-
schnitt 6.2 angegebenen Parametern zu keiner in Transportmessungen nachweis-
baren Leitfihigkeit des SrTiO3 (elektrischer Widerstand > 2 - 101 Q zwischen
drahtgebondeten Kontakten). Weiterhin wurden an mehreren LaAlO3-SrTiO5-
Proben nach deren rastersondenmikroskopischen Untersuchung Transportmes-
sungen durchgefiihrt. Abbildung 6.4 zeigt typische hierbei erhaltene Charakte-
ristiken. Die Transportkennlinien unterschiedlicher Proben wiesen eine nur ge-
ringe Streuung auf und zeigten durchweg die zu erwartenden Merkmale [2]. Die
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Proben-Nr. | Grenzflichen- | Heizparameter Tunnelstromdetektion
kontaktierung
1 | Ti-Elektrode P =40W iiber die Probe
Po, = 1072 mbar
2 | Ti-Elektrode nicht geheizt iiber die Spitze
3 | Ti-Elektrode P =40W iiber die Probe
Po, = 1072 mbar
4 | Ti-Elektrode P =40W iiber die Probe
Po, = 1072 mbar
5 | Au-Elektrode | nicht geheizt iiber die Probe

Tabelle 6.1: Ubersicht iiber die bei den untersuchten Proben jeweils zur Grenzfl4-
chenkontaktierung verwendeten Elektrodenmaterialien, die zur Oberflichenpra-
paration verwendeten Heizparameter und die jeweils angewandte Art der Tunnel-
stromdetektion.

Flachendichte der Ladungstriager von Probe 3, bestimmt mittels einer Hall-Mes-
sung, betrug 3 - 10'3 cm™2 bei Raumtemperatur und 2 - 10'3 cm™2 bei Helium-
temperatur, wobei mit unterschiedlichen Kontaktanordnungen an dieser Probe ge-
messene R(7")-Kennlinien aufeine leichte Inhomogenitét hindeuteten. Aufgrund
der Transportcharakteristiken der Proben kann davon ausgegangen werden, dass
die Oberflichenpriparation nach der in Abschnitt 6.2 beschriebenen Methode
die elektronischen Eigenschaften der untersuchten LaAlO;-SrTiO3-Doppellagen
nicht veranderte.

6.4 Spitzenpraparation

Eine Priparation der Iridium-Spitze mittels Feldemission bei Spannungen bis
Us = 400V und Emissionsstromen bis zu mehreren Mikroampere, wiahrend sich
die Spitze in der Ndhe der LaAlO3-Filmoberfliche befand, war fiir reproduzier-
bare Resultate topografischer Abbildung der Proben mittels Rastertunnelmikro-
skopie und der Rastertunnelspektroskopie notwendig. Zur Feldemission wurde
die Spitze gegeniiber gewohnlicher Tunneldistanz um einige 100 nm von der Pro-
benoberfliche entfernt und die Spannung Us schrittweise auf hochstens 400 V
gesteigert, bis im Idealfall der Emissionsstrom von mehreren Mikroampere auf
Bruchteile eines Mikroamperes abfiel [29]. Durch die Feldemissionsprozedur
wurde die Probe meist lokal am Ort der Spitze beschéddigt. Mitunter zeigten nach
einer Feldemission aufgenommene topografische Bilder gro3ere Materialansamm-
lungen am Ort der Feldemission. Daher wurde die Spitze zur Feldemission stets
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Abbildung 6.4: Gemessene U(/)- (a) und R(T)-Kennlinie (b) von Probe 4. Die
in (b) eingefiigte Skizze zeigt die fiir beide Messungen verwendete Kontaktan-
ordnung. Die in der R(7)-Kennlinie bei ansteigender Temperatur erkennbaren
Stufen traten bei mehreren der untersuchten Proben auf (Transportmessungen
durchgefiihrt von Stefan Paetel).

in einer Entfernung von mindestens mehreren Mikrometern von zu untersuchen-
den Probenbereichen platziert. Es ist nicht zu erwarten, dass die Feldemission
iiber der LaAlO3-Filmoberflache in einer atomar sauberen metallischen Spitze re-
sultiert. Wiederholte Spitzenpraparation durch Feldemission ermoglichte jedoch
eine topografische Abbildung der Probenoberflichen mittels Rastertunnelmikro-
skopie sowie stabiles Tunneln, also die Reduktion spontaner Fluktuationen des
Tunnelstroms /; und des differentiellen Tunnel-Leitwerts d/,/dUs auf ein MaB,
das eine Aussage von Tunnelspektren iiber die elektronische Zustandsdichte der
Probe zulieB3.

6.5 Topografieabbildung

Abbildung 6.5 zeigt rastersondenmikroskopische Topografiebilder von LaAlO3-
SrTiOs-Heterostrukturen. Sowohl mittels Frequenzmodulations-Kraftmikrosko-
pie als auch mittels Rastertunnelmikroskopie kann die bekannte aus dem leich-
ten Fehlschnitt der SrTiO5-Substrate resultierende Stufen- und Terrassenstruktur
der LaAlO3-SrTiOs-Doppellagen aufgeldst werden. Die Stufenhéhe von ~ 4 A
entspricht der Hohe einer SrTiO3-Einheitszelle. Zur z-Kalibrierung des Raster-
sondenmikroskops wurde die Stufenh6he im kraftmikroskopischen Bild in Abb.
6.5a herangezogen. Das Frequenzmodulations-Rasterkraftmikroskopiebild zeigt
eine topografische Rauheit von 0,7 A,.s. Mdglicherweise trigt eine Variation der
Schwingungsamplitude des Cantilevers aufgrund von Dissipation zur abgebilde-
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ten Rauheit bei. Die topografische Rauheit des rastertunnelmikroskopischen Bil-
des in Abb. 6.5¢ von 1 A, kann mit adsorbatinduzierten lokalen Variationen der
Tunnelbarrieren-Hohe zusammenhdngen. Wéhrend der rastertunnelmikroskopi-
schen Messung erfolgte keine mechanische Schwingungsanregung des Cantile-
vers.

6.6 Spektroskopie

Bei der Tunnelspektroskopie wird der normierte differentielle Leitwert NDC(Us)
als MaB fiir die Zustandsdichte der Probe Ds(us + eUs) bestimmt. Zur Auf-
zeichnung eines Tunnelspektrums wird zunichst die Spitze durch Vorwahl der
entsprechenden x- und y-Koordinatenwerte oberhalb der gewiinschten Proben-
stelle positioniert. Der Spitzen-Probenabstand wird so eingestellt, dass bei ei-
ner vorgewdhlten Tunnelspannung Us b, der Stabilisierungsspannung, ein be-
stimmter Tunnelstrom /i 4, der Stabilisierungsstrom, fliet. Zur Stabilisierung
des Spitzen-Probenabstandes wird die Tunnelspannung Us 4. eingestellt und die
z-Regelschleife aktiviert, wobei als Sollwert des Tunnelstroms /i ., gewdhlt wird.
Sobald sich eine konstante z-Hohe eingestellt hat, bei welcher der Tunnelstrom
dem Stabilisierungsstrom /; g, entspricht, wird die Raumposition der Spitze re-
lativ zur Probe durch Deaktivierung der z-Regelschleife fixiert, die Stabilisie-
rungsprozedur ist beendet. Nach erfolgter Stabilisierung werden bei festgehalte-
ner Spitzenposition Verldufe des Tunnelstroms /,(Us) und des differentiellen Leit-
werts d/,/dUs(Us) simultan aufgezeichnet, wobei die Spannung Us das Intervall
(Us min, Us max) nacheinander in auf- und absteigender Richtung durchlduft. Die
Zeitdauer je Durchlaufrichtung betrug fiir alle in der vorliegenden Arbeit gezeig-
ten Spektren 120 Sekunden. Tunnelspektren der LaAlO5-SrTiO3-Heterostruktur
wurden ausschlieBlich in Probenbereichen aufgezeichnet, in denen die Stufen-
und Terrassenstruktur der Doppellagen mittels topografischer Rastertunnelmikro-
skopie aufgelost werden konnte. Eine mechanische Schwingungsanregung des
Cantilevers erfolgte weder wihrend der Spitzenstabilisierung, noch wéihrend der
Aufzeichnung von Tunnelspektren. Abbildung 6.6 zeigt Auftragungen des Tun-
nelstroms /;(Us), des differentiellen Leitwerts d/;/dUs(Us) und des normierten
differentiellen Leitwerts NDC(Us) eines typischen Tunnelspektrums, gemessen
mit der in Abb. 6.3 skizzierten Anordnung an einer LaAlO5-SrTiOz-Doppellage
mit vier Einheitszellen LaAlO3. Der in Abb. 6.6b aufgetragene differentielle Leit-
wert ist mittels des Synchrongleichrichters gemessen. Die dynamische Messung
mittels des Synchrongleichrichters und eine numerische Differentiation des Tun-
nelstroms /;(Us) nach der Tunnelspannung Us lieferten konsistente Resultate fiir
den differentiellen Leitwert d/,/dUs(Us) (vgl. Abb. 6.7).
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Abbildung 6.5: Rastersondenmikroskopische Topografiebilder von LaAlOs3-
SrTiO3-Heterostrukturen. (a) Topografisches Frequenzmodulations-Rasterkraft-
mikroskopie-Bild des LaAlO3-Films, aufgezeichnet mit einer Rastergeschwin-
digkeit von 16 nm/s, einer Tunnelspannung Us = 0,1 V und einer Frequenzver-
schiebung A f = —5 Hz. Die Eigenfrequenz des Cantilevers betrug 24296,8 Hz,
die Giite 17832, die Amplitude des frei schwingenden Cantilevers 1,8 A. (b) Pro-
fil entlang der in (a) eingezeichneten Linie. (¢) Rastertunnelmikroskopisches To-
pografiebild, gemessen auf der LaAlO5-SrTiOz-Heterostruktur mit einer Raster-
geschwindigkeit von 5nm/s, einer Tunnelspannung U; = 2V und einem Tun-
nelstrom-Sollwert von 10 pA. (d) Profil entlang der in (c) eingezeichneten Linie.
Alle Daten wurden bei einer Temperatur von 4,7 K aufgezeichnet (aus Ref. [7]).
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Abbildung 6.6: Gemessene Verldufe des Tunnelstroms 7;(Us) (a), des differen-
tiellen Leitwerts 0/;/dUs(Us) (b) und des normierten differentiellen Leitwerts
NDC(Us) = (01;/0Us)/(1;/Us 4+ ¢)(Us) mit { = 1pA/V (c) eines Tunnel-
spektrums der LaAlO3-SrTiO3-Heterostruktur. Die Spitze war in bezogen auf
die Terrassenbreite weiter Entfernung zu topografischen Stufen positioniert. Die
Messung wurde bei 4,7 K bei festgehaltenem Spitzen-Probenabstand durchge-
fiihrt. Stabilisierungsparameter: Usgay = 0,8V, Iigsup = 12 pA. Die gezeigten
Daten sind jeweils iiber ein Spannungsintervall von 75 mV gemittelt.
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Abbildung 6.7: Vergleich der Verlaufe des differentiellen Leitwerts d/,/dUs(Us)
eines Tunnelspektrums der LaAlO3-SrTiOs-Heterostruktur, gemessen mittels
des Synchrongleichrichters (violett) und bestimmt durch numerische Differen-
tiation (grau). Die Spitze war in bezogen auf die Terrassenbreite weiter Entfer-
nung zu topografischen Stufen positioniert. Die Messung wurde bei 4,7 K bei
festgehaltenem Spitzen-Probenabstand durchgefiihrt. Stabilisierungsparameter:
Ussab = 2,4V, I s = 70 pA. Die gezeigten Daten sind jeweils liber ein Span-
nungsintervall von 75 mV gemittelt. Der gemessene Verlauf des Tunnelstroms
I;(Us) wurde vor der numerischen Differentiation {iber ein Spannungsintervall
von 29 mV gemittelt.

Gemessene Verldaufe des Tunnelstroms /;(Us) und des differentiellen Leitwerts
d1;/dUs(Us) konnen von einer Reihe von Storeinfliissen gepragt sein. Die Frage,
unter welchen Voraussetzungen ein Tunnelspektrum NDC(Us) tatsdchlich die Zu-
standsdichte der Probe Dgs(us + eUs) charakterisiert und nicht von anderen Ein-
flussgréBen dominiert ist, war flir die vorliegende Arbeit von zentraler Bedeutung.
Oxidgrenzflichen waren zuvor noch nicht mittels Rastertunnelspektroskopie bei
zur Grenzfliche senkrechter Tunnelrichtung untersucht worden. Als besondere
Schwierigkeit erwiesen sich hierbei hdufig auftretende Fluktuationen des Tun-
nelstroms oder des differentiellen Leitwerts in der Form von Welligkeit oder von
Spriingen dieser Groflen bei festgehaltenen dueren Parametern. Fluktuationen
des Tunnelstroms und des differentiellen Leitwerts traten auf Zeitskalen von Se-
kundenbruchteilen bis hin zu mehreren Minuten auf. Fluktuationen auf kiirzeren
Zeitskalen verursachten Rauschen, Fluktuationen auf lingeren Zeitskalen Hys-
teresen in den Tunnelspektren. Wird die elektronische Zustandsdichte der Probe
als zeitlich unverianderlich angenommen, so miissen Verdnderungen des differen-
tiellen Tunnel-Leitwerts bei konstant gehaltener Tunnelspannung anderen Ein-
fliissen als der Proben-Zustandsdichte zugeschrieben werden. Unabhingig von
ithrer konkreten Ursache stdren spontane Fluktuationen des Tunnelstroms oder
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des differentiellen Tunnel-Leitwerts eine Messung des Leitwerts als Funktion der
Tunnelspannung, indem sie die spektroskopische Auflosung herabsetzen oder in-
dem sie spektroskopische Merkmale hervorbringen, die nicht mit der Proben-Zu-
standsdichte zusammenhéngen. Die wichtigste Voraussetzung fiir die Aufzeich-
nung von liber die Proben-Zustandsdichte aussagekréftigen Tunnelspektren war
daher stabiles Tunneln, d. h. die weitgehende Abwesenheit von spontanen Fluk-
tuationen des Tunnelstroms und des differentiellen Leitwerts. Schwankungen in
diesen GroBen zeigten sich zwar meist, jedoch nicht immer, in Rauheit und Hyste-
rese aufgezeichneter Tunnelspektren. In eine Beurteilung der Aussagekraft einer
tunnelspektroskopischen Messung ging daher neben dem Erscheinungsbild der
Verldufe 1,(Us) und d1,/dUs(Us) auch die qualitative Beobachtung dieser Gro-
Ben wihrend der Datenaufzeichnung am Oszilloskop ein.

Weiterhin wurden wéhrend einer Mess-Sitzung bei festgehaltener Spitzenpositi-
on spontan auftretende Anderungen der Tunnelbedingungen nicht immer anhand
von Fluktuationen des Tunnelstroms oder des differentiellen Leitwerts offensicht-
lich. Mitunter zeigte sich der Einfluss spontan verénderlicher Tunnelbedingun-
gen erst in unterschiedlichem Erscheinungsbild aufeinanderfolgender Spektren,
selbst wenn diese fiir sich genommen rauscharm und von nur geringer Hyste-
rese gepragt waren. Spektroskopische Merkmale, die sich in aufeinanderfolgen-
den Spektren unterscheiden, konnen nicht zur Charakterisierung der Zustands-
dichte herangezogen werden. Ergeben mit unveridnderten Parametern wahrend
einer Mess-Sitzung wiederholte Messungen qualitativ unterschiedliche Tunnel-
spektren, so muss davon ausgegangen werden, dass Merkmalen der Spektren die-
ser Sitzung andere Einflussgroflen als die Zustandsdichte der Probe zugrunde
liegen.

Wie beschrieben, konnten stabiles Tunneln und konsistente spektroskopische Re-
sultate durch wiederholte Spitzenpréiparation mittels Feldemission erreicht wer-
den. Nach Positionierung der Spitze {iber einer neuen Probenstelle wurde die Spit-
ze stets fiir eine Stunde stabilisiert. In dieser Zeit kam ein Kriechen des Scanner-
piezos zum Erliegen und ein zundchst moderat fluktuierender Tunnelstrom stabi-
lisierte sich mitunter. Verglichen mit den Verhéltnissen bei nicht durch Heizen
praparierten Proben schien sich mit Proben, die der beschriebenen Heizproze-
dur unterzogen worden waren, mit hoherer Wahrscheinlichkeit stabiles Tunneln
einzustellen. Allgemein war stabiles Tunneln umso seltener zu erreichen, je klei-
ner der Spitzen-Probenabstand und je grofler die Tunnelspannung war. Um einen
moglichst groen Energiebereich spektroskopisch zu erschlieBen, wurden Tun-
nelspektren mit unterschiedlichen Spitzen-Probenabstinden aufgezeichnet. Die
im Bereich kleiner Energien sehr kleinen Tunnel-Leitwerte erforderten kleine
Spitzen-Probenabstinde. Im Bereich groflerer Energien wirkten sich relativ grof3e
Spitzen-Probenabstinde positiv auf die Stabilitit des Tunnelstroms aus. Instabi-



95

les Tunneln verursachte hdufig hysteretische oder verrauschte Spektren. Stellte
sich jedoch stabiles Tunneln ein, so konnten Tunnelspektren mit geringer Hyste-
rese und hoher Auflosung aufgezeichnet werden. Diese Tunnelspektren zeigten
charakteristische Merkmale mit beachtlicher Reproduzierbarkeit.

Bei der Untersuchung der LaAlO3-SrTiO3-Heterostruktur mit den beschriebenen
Methoden muss von einer Adsorbatbelegung sowohl der LaAlO3-Filmoberfla-
che als auch der Spitze ausgegangen werden. Mit der Vorstellung, verschiede-
ne Adsorbatkonfigurationen bedingten unterschiedliche Hohen der Tunnelbarrie-
re, konnen Fluktuationen des Tunnelstroms mit spontanen Anderungen instabi-
ler Adsorbatkonfigurationen in Verbindung gebracht werden. Die Barrierenhohe
beeinflusst auch die Spannungsabhingigkeit der Tunnelwahrscheinlichkeit und
damit die globale Gestalt von Tunnelspektren. Unterschiedliche Barrierenhdhen
fithren bei der Spitzenstabilisierung mit gegebenen Parametern Us g und /i gap
zu unterschiedlichen Spitzen-Proben-Abstinden und damit am Ort der Probe zu
unterschiedlich starken von der Spitze ausgehenden elektrischen Feldern. Zu-
néchst schwer einschétzbar war, welche Rolle Adsorbate iiber eine mogliche Teil-
nahme ihrer elektronischen Zustinde an Tunnelprozessen oder liber Anregungen
bei inelastischen Tunnelprozessen fiir die Tunnelspektroskopie spielen wiirden.
Neben Adsorbaten konnten sich auch eine eventuelle raumliche Inhomogenitét
der Probe oder eine als Funktion der Energie stark variierende Zustandsdichte
der Spitze auf die spektroskopischen Resultate auswirken. Abbildung 6.8 zeigt,
dass die charakteristischen Merkmale der Tunnelspektren mit mehreren Proben
reproduzierbar waren. Da davon auszugehen ist, dass bei diesen Messungen un-
terschiedliche Konfigurationen der Adsorbate im Bereich des Tunnelspalts so-
wie unterschiedliche Spitzenkonfigurationen vorlagen, kdnnen die beobachteten
spektroskopischen Merkmale nicht Adsorbaten oder der elektronischen Zustands-
dichte der Spitze zuzuschreiben sein.

Die Bedeutung der Tunnelspaltkonfiguration fiir die Spektroskopie kann anhand
der in Abb. 6.8g und h gezeigten Spektren beschrieben werden. Dort sind Ver-
laufe des normierten differentiellen Leitwerts aufgetragen, die an derselben Pro-
benstelle und mit nominell gleichen Spitzen-Probenabstinden gemessen wurden.
Nach der Aufzeichnung des Spektrums in Abb. 6.8¢g verdnderte sich anscheinend
die Konfiguration des Tunnelspalts. Die auf die Aufzeichnung des Spektrums in
Abb. 6.8g folgenden Messungen waren von zunehmenden Fluktuationen des Tun-
nelstroms und des differentiellen Tunnel-Leitwerts begleitet, so dass die charakte-
ristischen spektroskopischen Merkmale kaum mehr aufgelost wurden. Wéahrend
weiterer Messungen verringerten sich die Fluktuationen des Tunnelstroms und
des differentiellen Tunnel-Leitwerts wieder, was der Ausbildung einer neuen, sta-
bilen Konfiguration des Tunnelspalts zugeschrieben werden kann. Das in Abb.
6.8h gezeigte, mit dieser Konfiguration gemessene Spektrum unterscheidet sich
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Abbildung 6.8: Vergleich der Verldufe des normierten differentiellen Leitwerts
NDC(Us) = (d1;/3dUs)/(I;/ Us+¢)(Us) mit{ = 1 pA/V von an den Proben 14
gemessenen Tunnelspektren der LaAlO3-SrTiOz-Heterostruktur. Die Spitze war
jeweils in bezogen auf die Terrassenbreite weiter Entfernung zu topografischen
Stufen positioniert. Die Messungen wurden bei 4,7 K bei jeweils festgehaltenen
Spitzen-Probenabstinden durchgefiihrt. Die verschiedenen Farben kennzeichnen
unterschiedliche Spitzen-Probenabstinde. Im Folgenden werden die Stabilisie-
rungsparameter und die Parameter des Synchrongleichrichters der Datensétze je-
weils in der Reihenfolge Us sup, I stabs Umod und foq angegeben: (a)&(b) 0,8V,
12 pA, 5mV s, 77Hz. (¢) 1V, 12pA, 5mV s, 77Hz. (d) 1V, 12 pA, 10 mV s,
161 Hz. (e)&(f) 1,5V, 30 pA, 2,83 mV s, 977 Hz. (g)&(h) 2,4V, 70 pA, 5 mV s,
77 Hz. Die in (g) und (h) gezeigten Spektren wurden an derselben Probenstelle
gemessen. In Abb. 6.9a ist das in (a) gezeigte Spektrum mit einer roten, das in (c)
gezeigte Spektrum mit einer blauen und das in (h) gezeigte Spektrum mit einer
violetten Linie aufgetragen. Die gezeigten Daten sind jeweils iiber ein Spannungs-
intervall von 75 mV gemittelt. Graue Hilfslinien sind an den gleichen Positionen
wie in Abb. 6.9a eingezeichnet (aus Ref. [7]).
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in seiner globalen Form vom Spektrum in Abb. 6.8g. Jedoch treten in beiden
Spektren charakteristische Merkmale bei nahezu den gleichen Tunnelspannun-
gen auf, unabhingig von der Tunnelspaltkonfiguration.

Trotz der fir Us < 0,5V tiblicherweise sehr kleinen Tunnel-Leitwerte (s. Abb.
6.6a) und des damit verbundenen relativ kleinen Signal-Rauschverhéltnisses der
Tunnelstromdetektion konnten gelegentlich auch im Energiebereich von 0 bis
0,5eV Merkmale der Proben-Zustandsdichte aufgeldst werden. Die in Abb. 6.8a
und b gezeigten Spektren weisen zwar eine relativ auffallige Hysterese auf, teilen
jedoch charakteristische Merkmale. Fiir Tunnelspannungen Us > 1,5V wurde
stabiles Tunneln nur selten erreicht. Spektren mit einer hohen Auflosung zwi-
schen Us = 1,5V und Us = 2V, wie in Abb. 6.8g und h gezeigt, wurden nur in
einer Mess-Sitzung erhalten.

Im nun folgenden Abschnitt wird anhand eines Vergleichs der Tunnelspektren
mit in DFT berechneten elektronischen Zustandsdichten gezeigt, dass der Tun-
nelstrom bei den oben beschriebenen Messungen von unbesetzten Elektronenzu-
standen an der LaA103-SrTiO5-Grenzfliche getragen wurde. Beim Durchtunneln
des adsorbatbelegten LaAlO3-Films traten sehr kleine Tunnel-Leitwerte und hiu-
fig instabiles Tunneln auf. Mit der Spitzenpraparation durch Feldemission und der
Probenpréiparation durch Heizen waren Fluktuationen des Tunnelstroms soweit
eingrenzbar, dass zusammen mit der rauscharmen Tunnelstromdetektion und der
durch die geringe thermische Drift! des Mikroskops ermdglichten langen Zeit-
dauern spektroskopischer Messungen eine experimentelle Charakterisierung der
Zustandsdichte von LaAlO3-SrTiO3-Doppellagen moglich war. Fiir den Tunnel-
spannungsbereichO V < Us < 2V, in dem Elektronen aus der Spitze in unbesetz-
te Probenzustdnde tunneln, konnten charakteristische Merkmale der Tunnelspek-
tren identifiziert und deren Reproduzierbarkeit gezeigt werden. Die fiir Us < 0
beobachteten Tunnel-Leitwerte waren etwa fiinf Dekaden kleiner als fiir Ug > 0
bei nominell unverdndertem Spitzen-Probenabstand. Daher wurde die elektroni-
sche Zustandsdichte im Bereich unbesetzter Probenzustinde untersucht.

! Das tunnelmikroskopische Topografiebild in Abb. 6.5¢ auf Seite 91 zeigt, dass die thermische
Drift des Mikroskops in z-Richtung weit geringer sein kann als es dem in Referenz [17] angege-
benen Wert von 7 fm/s entspricht. In Abb. 6.5¢ sind topografische Rohdaten ohne Hintergrund-
abzug dargestellt. Mit der spezifizierten Driftgeschwindigkeit von 7 fm/s hitte wihrend der mehr
als sieben Stunden beanspruchenden Bildaufzeichnung in z-Richtung eine Strecke von 1,8 A und
damit etwa eine halbe Einheitszellenhohe tiberwunden werden konnen. Bei der Aufzeichnung des
rastertunnelmikroskopischen Bildes kam am Probenhalter des Kupferzylinders eine Saphir-Iso-
lationsplatte zur Anwendung. Bislang ist noch nicht erwiesen, ob Teflon-Isolationsplatten eine
zusitzliche Relativbewegung zwischen Spitze und Probe verursachen.
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6.7 Ergebnisse und Diskussion

Abbildung 6.9a zeigt drei reprisentative Tunnelspektren, die mit unterschiedli-
chen Spitzen-Probenabstinden auf zwei Proben gemessen wurden und zusam-
men den Spannungsbereich zwischen 0 und 2 V abdecken. Die charakteristischen
Hauptmerkmale der Tunnelspektren bestehen in klaren lokalen Maxima bei ~
0,6V,~08V,~1V,~1,4Vund~ 1,8V.

Um die Elektronenzustinde, die den gemessenen Tunnelstrom tragen, zu iden-
tifizieren und die Rolle elektronischer Korrelationen an der Grenzfliche einzu-
schitzen, wird die gemessene Zustandsdichte mit Vorhersagen der DFT vergli-
chen. Natalia Pavlenko berechnete unabhingig von den Experimenten die elek-
tronische Zustandsdichte von LaAlO3-SrTiOz-Doppellagen in lokaler Dichteni-
herung (local density approximation, LDA) und in LDA+U unter Verwendung
von Superzellen, die vier Einheitszellen LaAlO5, SrTiO3-Schichten (&~ 1nm),
vier Einheitszellen LaAlO3 und eine Vakuumschicht (&~ 1,3 nm) umfassen. Ei-
ne Skizze der Schichtstruktur der Superzellen und weitere Details zu den DFT-
Rechnungen sind in Anhang D gegeben. Die Rechnung ergibt, dass die elektro-
nische Rekonstruktion zu einer Dotierung von O 2 p-Zustinden der an das Va-
kuum angrenzenden AlO,-Schicht mit Lochern und von Ti 3d t,,-Zustinden an
der Grenzfliche mit Elektronen fiihrt. Experimentell erweisen sich ausschlieBlich
die Grenzflichen als elektrisch leitend. Im Energiebereich von 0,5 bis 2 eV tra-
gen zur totalen Zustandsdichte der Superzelle ausschlieBlich Elektronenzustinde
der TiO,-Schichten bei, wobei der Verlauf der totalen Zustandsdichte im Wesent-
lichen von den Ti 3d t,,-Zustinden der Grenzflichen-TiO,-Schichten der Super-
zelle geprégt ist. Unterhalb von =~ 0,5 eV tragen O 2 p-Zustinde der Oberfliche,
oberhalb von ~ 2,2 eV La 5d - und oberhalb von ~ 2,8 ¢V die Ti 3d e,-Zusténde
zur totalen Zustandsdichte bei.

In Abb. 6.9b ist die in LDA berechnete Ti 3d -Zustandsdichte der Grenzflichen-
TiO,-Schichten der Superzelle aufgetragen. Wéihrend die charakteristischen loka-
len Maxima des gemessenen Spektrums bei ~ 0,8 V, &~ 1,4 V und ~ 1,8 V auch
in der berechneten Zustandsdichte vorhanden sind, bringt die LDA-Rechnung die
experimentellen Strukturen bei ~ 0,6 V und &~ 1V nicht hervor. Die LDA+U -
Rechnung beriicksichtigt lokale Coulomb- und Austausch-Wechselwirkungspa-
rameter U = 2eV und J = 0.,8¢eV in der Ti3d-Schale. Die in LDA+U be-
rechnete Ti 3d -Zustandsdichte der Grenzflichen-TiO,-Schichten ist in Abb. 6.9¢
aufgetragen. Mittels der Parameter U und J modellierte interorbitale Wechsel-
wirkungen verursachen in der LDA+ U -Zustandsdichte zwei zusitzliche lokale
Maxima bei ~ 0,6 eV und ~ 1eV. Bemerkenswerterweise handelt es sich hier-
bei um gerade die Strukturen, die experimentell beobachtet wurden, in der LDA-
Zustandsdichte jedoch fehlen.



99

~
&)}
—
QO
=~

o
o

NDC (willkirl. Einh.)
N
[$;]

o
=)

[ (b)
LDA

D (1/eV)

0t5 1t0 1t5 2.0
E-Er (eV)

oo
=}

D (1/eV)

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
E-E- (eV)

Abbildung 6.9: Vergleich von Verldufen des normierten differentiellen Leit-
werts von Tunnelspektren der LaAlO3-SrTiO3-Heterostruktur mit in LDA und
LDA+U berechneten spektralen Zustandsdichten. (a) Verldufe des NDC(Us) =
(01;/0Us)/(I;/ Us+¢)(Us) mit { = 1 pA/V, gemessen bei 4,7 K mit jeweils fest-
gehaltenem Spitzen-Probenabstand an Probenstellen in bezogen auf die Terras-
senbreite weiter Entfernung zu topografischen Stufen. Die verschiedenen Farben
kennzeichnen unterschiedliche Spitzen-Probenabstinde (violett: /s, = 70 pA,
Ussap = 2,4V; blau: iy = 12pA, Usgny = 1V; 1ot Ligy = 12pA,
Ussao = 0,8 V). Alle Spektren wurden mit Upog = 5m Vs und fpoq = 77 Hz
gemessen. Die gezeigten Daten sind jeweils liber ein Spannungsintervall von
75 mV gemittelt. (b) Ti 3d -Zustandsdichte der Grenzflichen-TiO,-Schichten, be-
rechnet in LDA fiir eine Superzelle mit der in Abb. D.1 auf Seite 143 skizzierten
Schichtstruktur. (¢) Ti3d -Zustandsdichte der Grenzflichen-TiO,-Schichten, be-
rechnet in LDA+U. In (a), (b) und (c) sind jeweils die Positionen charakteristi-
scher Merkmale des normierten differentiellen Leitwerts mit grauen Hilfslinien
markiert (aus Ref. [7]).
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Die hervorragende Ubereinstimmung der in LDA4-U berechneten und mittels
Rastertunnelspektroskopie gemessenen Zustandsdichten selbst in Details legt na-
he, dass der Tunnelstrom tatsdchlich von den Zustinden getragen wird, die geméaf
der Rechnung im untersuchten Energiebereich relevant sind. Fiir Energien zwi-
schen 0,5 und 2 eV sind dies die Ti 3d t,,-Zustinde, wobei die markanten Struktu-
ren der Zustandsdichte hauptsachlich auf Ti3d,,- und Ti 3d, ;-Zusténde zuriick-
gehen. Die mobilen Elektronen an der Grenzfliache besetzen Ti 3d f,,-Zustidnde,
die laut DFT einzigen im Bereich der Fermi-Energie verfiigbaren Grenzflichen-
Zustinde.

Weiterhin wird die experimentelle Zustandsdichte wesentlich besser von der in
LDA+U berechneten Zustandsdichte angenéhert, als von der in LDA erhaltenen
Zustandsdichte. Dies zeigt, dass das zweidimensionale Elektronensystem an der
LaAlO;-SrTiO3-Grenzflache korreliert ist mit signifikanten Werten von U und J
fiir die Ti 3d -Orbitale. In diesem Sinne handelt es sich bei dem Elektronensystem
um eine zweidimensionale Elektronenfliissigkeit.

Das Elektronensystem an der LaAlO5-SrTiO3-Grenzflache besitzt damit eine we-
sentlich andere mikroskopische Struktur als zweidimensionale Elektronengase
an Halbleitergrenzflichen. Wie in Abb. 6.10 illustriert, sind die Elektronen an
der LaAlO3-SrTiO3-Grenzflache nicht in einem rein durch Bandverbiegung ge-
gebenen Potentialtopf eingeschlossen, sondern in mehreren Schichten von Po-
tentialtopfen, die jeweils durch die Coulomb-Potentiale der Ti-lonen in den TiOg-
Oktaedern gegeben sind. Eine zusitzliche Bandverbiegung bewirkt, dass eine Be-
setzung dieser Potentialtopfe nur in grenzflichennahen TiO,-Schichten stattfin-
det. Im Unterschied zu zweidimensionalen Elektronengasen an Halbleitergrenz-
flachen ist das Elektronensystem an der LaAlO5-SrTiO3-Grenzflache korreliert.
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Abbildung 6.10: Illustration der Konfigurationen zweidimensionaler Elektronen-
systeme an Halbleitergrenzflaichen und der LaAlO3-SrTiO5-Grenzfliche. (a) An
der Halbleitergrenzflache bildet sich ein Elektronengas in einem durch Bandver-
biegung entstehenden Potentialtopf aus. Die Breite des Potentialtopfs ist von der
elektronischen Abschirmlénge s bestimmt und betrigt in der Regel einige zehn
Nanometer. Die Elektronenzustinde konnen ndherungsweise als Zustinde frei-
er, in diesem Potential eingeschlossener Elektronen beschrieben werden. (b) An
der Oxidgrenzfliache ist das Einschlusspotential durch das Coulomb-Potential der
Titan-Ionen in den TiOg-Oktaedern und in geringerem Umfang durch Bandver-
biegung gegeben. Die Elektronen sind somit in weit schmaleren Potentialtopfen
eingeschlossen, als es an Halbleitergrenzflichen der Fall ist. Die stationdren Elek-
tronenzustinde konnen als Ti 3d 1,,-Zusténde charakterisiert werden, die ein par-
allel zur Grenzfliche ausgedehntes zweidimensionales Elektronensystem bilden.
Aufgrund der elektronischen Korrelationen der Oxidgitter bilden die Elektronen
eine Elektronenfliissigkeit (aus Ref. [7]).






7 Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wurde erstmals ein Elektronensystem an der Grenz-
fliche zweier komplexer Oxide erfolgreich mittels Rastertunnelspektroskopie bei
zur Grenzflache senkrechter Tunnelrichtung untersucht. Den besonderen sich bei
dieser Materialklasse ergebenden Herausforderungen wurde mit umfangreichen
instrumentellen Entwicklungsarbeiten begegnet. Die erhaltenen Messergebnisse
ermoglichten eine Verifikation theoretischer Modelle der LaAlO3-SrTiO3-Hete-
rostruktur. Der Vergleich gemessener mit in DFT berechneter Zustandsdichten
stiitzte die Aussagen von DFT-Rechnungen tiber Grenzflichen komplexer Oxide
und zeigte, dass das Elektronensystem an der LaAlO3-SrTiO3-Grenzflache durch
LDA+U besser beschrieben wird, als durch LDA. Damit konnte das Grenzfla-
chen-Elektronensystem als eine zweidimensionale Elektronenfliissigkeit charak-
terisiert werden, die sich wesentlich von den bekannten zweidimensionalen Elek-
tronengasen an Halbleitergrenzflichen unterscheidet. Unterschiede sind die Art
des zweidimensionalen Einschlusses in wenige Schichten sehr schmaler atomarer
Potentialtopfe und das Vorliegen elektronischer Korrelationen. Elektronensyste-
me an Grenzflichen komplexer Oxide sind nicht nur von der Wegnahme eines
Translationsfreiheitsgrads der Elektronen, sondern auch von Einfliissen der Oxid-
gitter gepriagt und konnen grundlegend neue Eigenschaften aufweisen.

Mit ihrem enormen Potential, neue Effekte hervorzubringen und neue Erkennt-
nisse zu ermdglichen, bleiben Oxidgrenzflichen Gegenstand aktueller Forschung.
Am Lehrstuhl bereits begonnen wurde die Untersuchung der spektralen Zustands-
dichte von LaAlO3-SrTiO3-Doppellagen als Funktion der Ladungstrigerdichte.
Die Ladungstragerdichte wird dabei iiber einen Gatekontakt an der Probenriick-
seite, ein Backgate, beeinflusst. Dies bringt zusétzliche instrumentelle Vorausset-
zungen mit sich, die noch im Rahmen der vorliegenden Arbeit geschaffen wurden
(s. Anhang F).

Eine Vielzahl weiterer Untersuchungen der LaAlO5-SrTiO3z-Heterostruktur mit-
tels Rastersondenmikroskopie, die zum Verstindnis von Oxidgrenzflichen bei-
tragen konnten, ist denkbar. Die Verdnderlichkeit des elektrischen Flichenwi-
derstands von LaAlO5-SrTiO5-Grenzflichen als Funktion der Stiarke von Gate-
Feldern oder der LaAlO3-Schichtdicke [2] kdnnte damit zusammenhéngen, dass
sich mit zunehmender mittlerer Flaichendichte der Ladungstriager zusammenhén-
gende leitfdhige Gebiete bilden, die bei abnehmender Ladungstragerdichte un-
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terbrochen werden. Pfade eines Transportstroms entlang LaAlO3-SrTiO5-Grenz-
flaichen konnten abgebildet werden, indem mittels einer geladenen Spitze die La-
dungstragerdichte lokal verringert wird [79]. Weiterhin ist es vorstellbar, tiber die
bei Kraftmikroskopie mit einer geladenen Spitze auftretende Dissipation lokale
Aussagen iiber die Beweglichkeit von Ladungstrdgern zu gewinnen [80], die im
Prinzip mit tunnelspektroskopischen Daten kombinierbar wiren.

Die vorliegende Arbeit leistete einen Beitrag zum Verstdndnis von Oxidgrenzfla-
chen. Ich wiinsche mir, dass diese Ergebnisse als Beispiel fiir das Potential ras-
tersondenmikroskopischer Untersuchungen komplexer Oxide in Zukunft weitere
aussagekriftige Experimente inspirieren.



A Berechnung des
Ladungstransports durch
realistisch geformte
Tunnelbarrieren

Betrachtet werden zwei metallische, durch einen Vakuumspalt getrennte Tunnel-
Elektroden. In Abschnitt A.1 wird zunéchst das Tunnelmatrix-Element M nach
Gleichung 3.10 (Seite 29) fiir den Fall einer rechteckigen Tunnelbarriere und in-
nerhalb der Tunnel-Elektroden freier Elektronen angegeben. Dieses Tunnelma-
trix-Element 14sst sich in vereinfachter Form fiir Tunnelbarrieren mit kontinuier-
lichen Ortsverldufen der potentiellen Energie verallgemeinern. In Abschnitt A.2
wird der Ortsverlauf der potentiellen Energie eines Elektrons in der Barrierenregi-
on unter Berticksichtigung der Bildladungskréfte, die auf das Elektron einwirken,
formuliert. Damit ldsst sich der Tunnelstrom numerisch auswerten (Abschnitt
A.3). Fiir konstante Zustandsdichten beider Tunnel-Elektroden zeigt sich im Be-
reich kleiner Spannungen eine annihernd lineare, im Bereich groferer Spannun-
gen eine anndhernd exponentielle Abhdngigkeit des Tunnelstroms von der Span-
nung.

A.1 Tunnelmatrix-Element fiir ebene Wellen

Rechteckige Tunnelbarriere: Betrachtet wird eine Anordnung zweier Tunnel-
Elektroden in gegeniiber den beim Rastertunnelmikroskop vorliegenden Verhalt-
nissen vereinfachter Geometrie. Die Spitze sei modelliert als eine den negativen
Halbraum bis z = 0, die Probe als eine den positiven Halbraum fiir z > d ein-
nehmende Elektrode. Die Vakuumregion erstrecke sich von z = 0 bis z = d
(s. Abb. A.la). Innerhalb der Barrierenregion verlaufe die Trennfliche 0.5, die
den Raumbereich §, der die Probe und einen daran angrenzenden Teil der Bar-
rierenregion umfasst, begrenzt. Die Spitze und die Probe bestehen aus demselben
Material, dessen Elektronensystem ein Gas freier Elektronen sei. Die potentielle
Energie V' eines Elektrons hingt geometriebedingt nur von z ab. V'(z) beschreibe
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eine rechteckige Tunnelbarriere der Hohe Vp und der Breite d (s. Abb. A.1b). Der
Hamiltonoperator des Gesamtsystems sei H =T +V.Die Hamiltonoperatoren
der im Sinne der Tunneltheorie von Bardeen separat betrachteten Elektronensys-
teme von Spitze und Probe seien HT =T+ VT und Hs T+ Vs, mit Verldufen
Vr(z) und Vs(z) der potentiellen Energie, wie sie in den Abbildungen A.1c und
A.1d skizziert sind. Fiir Wellenvektoren k || zo und Zustandsenergien £ < Vj
lauten die stationdren Zustidnde der Spitze und der Probe

eikz +C(k+1/< —1) —ikz fiirz <0

Vr(r) =

2k . —kz e
Crre® firz >0

(A.1)

ck gk(z—d) firz <d
lK

Vs(r) = _
celk@=d) 4 . ( 2le — 1) e kE=d) firz > 4.

Dabeiistk = v/2mE/hund k = /2m(Vy — E)/h. Mit der Normierungskon-

stanten
hk [ 00 -1/2
cz(s-—f dxf dy)
m J_oo —00

entspricht in Y1 (r) und in ¥s(r) der Term o e*? jeweils einer sich in positiver
z-Richtung ausbreitenden ebenen Welle der Wahrscheinlichkeitsstromstérke 1/s.
Das Betragsquadrat des Tunnelmatrix-Elementes .M nach Gleichung 3.10 ergibt

sich fiir die Zusténde nach Gleichung A.1 zu
2 d ot (ki 2
|M|2 ~ _2'6( 2kd+21 (k2+ 2)) =—- P(Vy, E).
S S

Der zweite Faktor dieses Ausdrucks wurde mit der bekannten Tunnelwahrschein-
lichkeit [81] fiir die rechteckige Tunnelbarriere P (Vj, E) identifiziert. Auch der
stark vereinfachte Term

P(Vy, E) ~ e= 24 (A.2)

liefert eine qualitativ korrekte Beschreibung der Tunnelwahrscheinlichkeit [81],
obwohl der Vereinfachung eine grobe Niherung zugrunde liegt. Damit ergibt sich
fiir das Betragsquadrat des Tunnelmatrix-Elementes der Ausdruck

2 2 V=)
h —okd _ 2200 b) 4

|¢M|2%s—2-e =s—2-e_ R . (A.3)
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Abbildung A.1: Skizze der betrachteten Anordnung von Spitze und Probe und
des sie trennenden Vakuumspalts (a), des Verlaufs der potentiellen Energie eines
Elektrons fiir die vollstindige Anordnung (b), sowie fiir die Spitze (¢) und die
Probe (d) in separater Betrachtung nach Bardeen.
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Abbildung A.2: Skizze eines kontinuierlichen Verlaufs V(z) der potentiellen
Energie. Ist die Zustandsenergie E kleiner als der Maximalwert von V(z), so
stellt V(z) eine Tunnelbarriere dar. Die klassischen Umkehrpunkte a und b sind
durch die Bedingung V(a) = V(b) = E gegeben.

Verallgemeinerte Tunnelbarriere: Fiir eine durch einen kontinuierlichen Orts-
verlauf V(z) der potentiellen Energie gegebene Tunnelbarriere (s. Abb. A.2) lasst
sich die vereinfachte Tunnelwahrscheinlichkeit P nach Gleichung A.2 mit der ef-
fektiven Barrierenhéhe n(z, E) = V(z)— E und den klassischen Umkehrpunkten
aund b mit V(a) = V(b) = E (s. Abb. A.2) verallgemeinern zu [81]

P(E) = o2 [} 4z /G E)

Das Betragsquadrat des Tunnelmatrix-Elementes nach Gleichung A.3 lautet da-
mit

2 ‘ 2 _ -
|M(E)|2 ~ h_z . e—2@jfdz«/n(z,E) ~ h_z . e—Z%\/(b—a)j: dzn(z,E), (A.4)
S S

wobei fiir das Integral iiber 1'/? eine Niherung aus Ref. [82] angewandt wurde,
die fiir realistische Verldufe der effektiven Barrierenhohe n(z, E) lediglich ver-
nachlissigbare Abweichungen mit sich bringt.
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A.2 Tunnelbarriere unter Beriticksichtigung der
Bildladungs-Krafte

Bei der Rastertunnelmikroskopie liegt der Spitzen-Probenabstand d in der Gro-
Benordnung eines Nanometers. Neben den potentiellen Energien aufgrund des
Antidiffusionsfelds E, und der Spannung Us spielt auf dieser Langenskala die
potentielle Energie aufgrund von Bildladungs-Kriften eine wichtige Rolle in
der Formgebung des Verlaufs V' (z) der potentiellen Energie eines Elektrons im
Raumbereich zwischen Spitze und Probe und damit der Tunnelbarriere. Fiir die in
Abb. A.la gezeigte Anordnung wird der Ortsverlauf V' (z) der potentiellen Ener-
gie mit Termen V4, 1 und V;, s fiir die potentielle Energie eines Elektrons aufgrund
der Bildladungs-Kraft durch die Spitze und die Probe, dem Term (W5 — Wr)/d -
z fur die potentielle Energie aufgrund des Antidiffusionsfelds, und dem Term
—eUs/d - z fiir die potentielle Energie aufgrund der dufleren Spannung an der
Probe gegeniiber der Spitze angegeben. Mit der elektrischen Feldkonstanten €,
lauten die Ausdriicke fiir die potentielle Energie aufgrund der Bildladungs-Krifte
(s. Abb. A.3) [83]

e? 1
Vor(2) = = 16meg 'z und
e? 1
Vi - _ : _
bs() 16wy d —z

Die potentielle Energie V(z) eines Elektrons im Raumbereich zwischen Spitze
und Probe bei hinreichender Entfernung' von beiden Elektroden? ergibt sich da-
mit zu

62 1 62 1 Ws — WT eU. S

V(z,Us,d) = — C—— . — )
(z,Us,d) 16mey z 16meg d—z+ d z a’Z

Fiir ein Elektron mit der Energie E ist die effektive Barrierenhdhe (s. Abb. A.3)

62 1 1 WS - WT - e[JS
— - z+
167eg d (A.5)

n(27E7U57d) = —
z d-—z

+ Wr + eUs — (E — us).

! Bis zu Abstinden des Elektrons von der Elektrodenoberfliche in der GréBenordnung der Tho-
mas-Fermi-Abschirmlidnge des Elektrodenmaterials ist der Verlauf der potentiellen Energie unter
anderem einem hier nicht betrachteten Einfluss der Dipolschicht an der Elektrodenoberfliche
[84] unterworfen. 2 Bei der betrachteten Anordnung zweier planparalleler Elektroden erzeugt
jede Bildladung eine weitere Bildladung in der jeweils gegeniiberliegenden Elektrode. Dieser
Effekt hat nur geringen Einfluss auf den Verlauf der potentiellen Energie [83] und wurde hier
vernachlissigt.
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Elektronen-Energie

€ Spitze

Abbildung A.3: Skizze der Ortsverldufe V;,r(z) und V4 s(z) der potentiellen
Energie aufgrund der Bildladungs-Kréfte durch die Spitze und die Probe, mo-
delliert als planparallele Elektroden.

A.3 Numerische Auswertung des Tunnelstroms

Mit Gleichung A.5 fiir die effektive Barrierenhohe kann das Betragsquadrat des
Tunnelmatrix-Elementes nach Gleichung A.4 als Funktion der Zustandsenergie
E, der Spannung Us an der Probe gegentiber der Spitze und des Spitzen-Proben-
abstandes d angegeben werden. Damit wird fiir konstante Zustandsdichten der
Spitze und der Probe, Dt = 1/Jund Dg = 1/Jund mit e = E — s der Tunnel-
strom nach Gleichung 3.11 zu

2re 1 [<Us
hoJ?

Im Folgenden wird der Tunnelstrom nach dieser Gleichung fiir Wy = W = 5eV
numerisch ausgewertet. Zur Vereinfachung des Integrals in Gleichung A.4 fiir
das Tunnelmatrix-Element wurden fiir die klassischen Umkehrpunkte die festen
Werte a = 0,13nm und b = d — 0,13 nm angenommen. Abbildung A.4 zeigt
Auftragungen der effektiven Barrierenhohe 7n(z, Us, d = 1 nm) nach Gleichung
A.S5 fir Elektronen der Energie £ = g (Abb. A.4a) und der Energie £ = ur
(Abb. A.4b). Der Tunnelstrom als Funktion der Spannung Us ist fiir d = 1 nm
und Dt = Dg = 1/J in Abb. A.5 aufgetragen. Im Bereich kleiner Spannun-
gen |Us| < 0,5V ist die Abhdngigkeit /((Us,d = const.) nahezu linear, im

I(Us,d) = de | M(Us, e, d)|* . (A.6)
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Abbildung A.4: Auftragungen der effektiven Barrierenhohe n(z, Us, d = 1 nm)
fiir Elektronen der Energie £ = ug (a) und der Energie £ = ur (b).

Bereich groBerer Spannungen |Us| > 1V nahezu exponentiell. Die Auftragung
von I{(Us = 1V,d) fir Dr = Dg = 1/J in Abb. A.6 zeigt die exponentielle
Abhédngigkeit des Tunnelstroms vom Spitzen-Probenabstand d .
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Abbildung A.5: Auftragungen des mit Hilfe von Gleichung A.6 berechneten
Tunnelstroms /;(Us, d = 1nm). Der Tunnelstrom verhélt sich als Funktion der
Spannung Us nahezu linear fiir |[Us| < 0,5V (vgl. links oben eingefiigte lineare
Auftragung) und nahezu exponentiell fiir |Us| > 1V (vgl. rechts unten eingefiig-
te halblogarithmische Auftragung). Die sehr kleinen Werte fiir den Tunnelstrom
ergeben sich aufgrund der gewéhlten Normierung der Wellenfunktionen der Aus-
gangs- und Zielzustdnde (vgl. Gleichung A.1) sowie aufgrund der sehr kleinen
gewihlten Zustandsdichten Dt = Dg = 1/1].
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10 11 12 13 14 15
d(A)

Abbildung A.6: Auftragung des mit Hilfe von Gleichung A.6 berechneten Tun-
nelstroms /{(Us = 1V,d). Der Tunnelstrom hidngt exponentiell von Spitzen-
Probenabstand d ab. Die sehr kleinen Werte fiir den Tunnelstrom ergeben sich
aufgrund der gewihlten Normierung der Wellenfunktionen der Ausgangs- und
Zielzustinde (vgl. Gleichung A.1) sowie aufgrund der sehr kleinen gewihlten
Zustandsdichten Dt = Dg = 1/].






B Schaltplane von Einzelgeriten
der Mikroskop-Elektronik
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Abbildung B.1: Fotografische An-
sicht eines Transimpedanzverstirkers
zur Auslenkungsdetektion des qPlus-
Sensors im Tieftemperatur-Rasterson-
denmikroskop. Die gezeigte Einheit
umfasst nicht den Riickkoppelwider-
stand des Transimpedanzverstirkers,
dieser befindet sich auf der Unterseite
des Mikroskopkopf-Deckels.

U rR3 10M
Ut —
=) E2
K —I_ 100nF X7R
uiB|_~] ¢ RI I heater am Cl1 qPlus defl. electrode >IN uiA
7 B 2 2k 1 P A ) qPlus out
+ S| qPlus tip electrode 3 +
AD823AR C2 Vbias  preamp GND ref GND analog heater amp GND ADS23AR
< 100nF X7R <
-

Abbildung B.2: Schaltplan des Transimpedanzverstérkers fiir die qPlus-Auslen-
kungsdetektion.
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Abbildung B.3: Skizze des fliegenden
Autfbaus des Transimpedanzverstirkers
fiir die qgPlus-Auslenkungsdetektion.
Das schwarze SO8-Gehiuse beinhaltet
den Operationsverstirker AD823AR.
Die SMD-Heizwiderstinde sind mit
blauen, die = SMD-Uberbriickungs-
kondensatoren mit gelben Gehdusen
eingezeichnet.  Die  Verklebungen
zwischen den Komponenten sind mit
Epoxidharzklebstoff EPK-1C reali-
siert. Die roten Linien symbolisieren
Leitungsverbindungen. Die Leitungen
bestehen aus Phosphorbronzedraht
AWG32 mit Polyimid-Isolierung
(Lakeshore WSL-32-100 [85]). Die
Leitungen an den Pins 1 und 2 sind
2cm, alle weiteren Leitungen 5cm
lang.

Abbildung B.4: Skizze des Steckso-
ckels des Transimpedanzverstérkers flir
die gPlus-Auslenkungsdetektion (Auf-
sicht). Die rot eingezeichneten Verbin-
dungsleitungen sind auf der Unterseite
des Sockels eingeldtet.
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Aufsicht (Anschluss-Seite)

Abbildung B.5: Skizze zur Pinbelegung und Verschaltung der Steckverbinder am
Mikroskopkopf-Deckel. Die rot eingezeichneten Verbindungsleitungen und der
10 MQ2-Riickkoppelwiderstand liegen auf der Unterseite des Deckels (Lotseite).
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Abbildung B.6: Ubersicht iiber die Pinbelegung der elektrischen Anschliisse an
der Oberseite (a) und der Unterseite (b) des Pendelgestinges. In Teilabbildung

(a) sind die fiir die Kabelfithrung genutzten Stiitzrohre des Pendelgestinges

mit

der in Tabelle B.3 geltenden Nummerierung eingezeichnet. Das Koaxialkabel
fiir den Tunnelstrom ist an der Steckverbinderplatte an der Unterseite des Pendel-
gestdnges vorbei direkt zu separaten Pins an der Oberseite des Kupferzylinders

gefiihrt.



120

Kabel | Ader | Funktion | Pin # Pendel HV | Pin # Mikroskop HV |
P-TP 1 1| x+ 1 1
P-TP 1 2 | x- 2 20
P-TP 2 1|yt 3 2
P-TP 2 2 |y- 4 19
P-TP3 1|z 5 18
P-TP 3 2 | other heaters GND 6 14
P-TP 4 1 | motor a+ 7 5
P-TP 4 2 | motor a- 8 16
P-TP 5 1 | motor b- 9 8
P-TP 5 2 | motor b+ 10 13
P-TP 6 1 | spare 1 11 9
P-TP 6 2 | spare 2 12 12
P single 1 | heater motor 13 7

14

15

16

Tabelle B.1: Verbindungsplan des Adapterkabels, welches den HV-Steckverbin-
der an der Unterseite des Pendelgestinges (s. Abb. B.6b) mit dem HV-Steckver-
binder am Mikroskopkopf-Deckel (s. Abb. B.5) verbindet. Die Abkiirzung ,,P-
TP* bezeichnet Twisted-Pair-Kabel, die Abkiirzung ,,P single“ Einzelleiter aus
Kupferdraht AWG 32 mit Polyimid-Isolierung.
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| Kabel | Ader | Funktion | Pin # Pendel LV | Pin # Mikr. LV |
Teflon Koax 1 innen | qPlus out 1 17
Teflon Koax 1 | Schirm | preamp GND ref. 2 16
P-TP 1 1 | heater amp 3 18
P-TP 1 2 | heater amp GND 4 20
5
6
7
8
Teflon Koax 2 innen | Vbias 9 5
Teflon Koax 2 | Schirm | Vbias shield 10 4
11
12
P-TT 1 1| U+ 13 2
P-TT 1 2 | U- 14 3
P-TT 1 3 | GND analog 15 19
16

Tabelle B.2: Verbindungsplan des Adapterkabels, welches den LV-Steckverbin-
der an der Unterseite des Pendelgestiinges (s. Abb. B.6b) mit dem LV-Steckver-
binder am Mikroskopkopf-Deckel (s. Abb. B.5) verbindet. Die Abkiirzung ,,P-
TP* bezeichnet Twisted-Pair-Kabel, die Abkiirzung ,,P-TT* Twisted-Triplet-Ka-
bel aus Kupferdraht AWG 32 mit Polyimid-Isolierung. Die Bezeichnung , Teflon
Koax*“ steht fiir Koaxialkabel mit PTFE-Isolierung (RF-MINI COAX 50-1 [86]).
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Rohr #1

Kabel Ader Funktion Pin # D-sub HV  Pin # Macor
T-TP 1 weily x+ 1 HV 1
T-TP 1 schwarz  x- 2 HV 2
T-TP2 weill y+ 3 HV3
T-TP2 schwarz  y- 4 HV 4
T-TP3 weil} z 5 HV 5
T-TP 3 schwarz  other heaters GND 6 HV 6
Rohr # 2

Kabel Ader Funktion Pin # D-sub HV  Pin # Macor
T-TP 4 weil} motor a+ 7 HV 7
T-TP 4 schwarz ~ motor a- 8 HV 8
P-TP 1 gold motor b- 9 HV 9
P-TP 1 griin motor b+ 10 HV 10
P-TP2 gold spare 1 11 HV 11
P-TP 2 griin spare 2 12 HV 12
P-TP3 gold heater motor 13 HV 13
P-TP 3 griin heater sample 14 temp 3
Rohr #3

Kabel Ader Funktion Pin # D-sub LV  Pin # Macor
T-TP 5 weil} qPlus out 1 LV 1
T-TP 5 schwarz ~ preamp GND ref. 2 LV2
Rohr # 4

Kabel Ader Funktion Pin # D-sub LV Pin # Macor
P-TP 4 gold heater amp 3 LV3
P-TP 4 griin heater amp GND 4 Lv4
P-TP 5 gold I- 5 temp 1
P-TP 5 griin I+ 6 temp 2
P-TP 6 gold V- 7 temp 1
P-TP 6 griin V+ 8 temp 2
T-TT 1 weily U+ 13 LV 13
T-TT 1 weil} U- 14 LV 14
T-TT 1 schwarz ~ GND analog 15 LV 15
Mitte 1

Kabel Leiter Funktion Pin # D-sub LV  Pin # Macor
Teflon Koax 1 innen Vbias 9 LV9
Teflon Koax 1 Schirm Vbias shield 10 LV 10
Mitte 2

Kabel Leiter Funktion Pin # D-sub LV Pin # Macor
Teflon Koax 2 innen Ttunnel out 11 N/A
Teflon Koax 2 Schirm GND HQ 12 N/A

Tabelle B.3: Verkabelungsplan des Pendelgestinges. Die Kabel verbinden die
D-sub-UHV-Stromdurchfithrungen im CF-Flansch an der Oberseite des oberen
UHV-Membranbalgs (s. Abb. B.6a) mit den Steckverbindern an der Unterseite
des Pendelgestinges (s. Abb. B.6b). Die Abkiirzung ,, T-TP* bezeichnet Twisted-
Pair-Kabel, die Abkiirzung ,, T-TT* Twisted-Triplet-Kabel aus PTFE-isoliertem
versilbertem Kupferdraht AWG 30 [86]. Die Abkiirzung ,,P-TP* bezeichnet Twis-
ted-Pair-Kabel aus Phosphorbronzedraht AWG 32 mit Polyimid-Isolierung (La-
keshore WDT-32-25). Die Bezeichnung , Teflon Koax*“ steht fiir Koaxialkabel
mit PTFE-Isolierung (RF-MINI COAX 50-1 [86]). Mit Ausnahme der beiden
Koaxialkabel verlaufen alle Kabel in den in Abb. B.6a gekennzeichneten Rohren
des Pendelgestinges, die beiden Koaxialkabel sind auflerhalb der Rohre gefiihrt.
Das Koaxialkabel flir den Tunnelstrom ist an der Steckverbinderplatte an der Un-
terseite des Pendelgestéinges vorbei direkt zu separaten Pins an der Oberseite des
Kupferzylinders gefiihrt.



123

AH yBnoiyipady AHN 0}
3585 gl

St

3p1S 0050 51 SIES T F1

'AH X0q 1noxeaiq o}
I =
plomys anm | R Swely qns-q
OPIq 8 dL-L ot
AMYM 8 dL-L 5L
T 3PIS 19][0105 JAWES 196 ]

3pis T 10JOU 10783 ¢ | SR T 3PS J0[[0A1U0 1010U 178y € [
pIs iz axeds 7| S0 AT JPIS WD[[0NU0D ¢ a1eds 7 [
3PS T [ o1 [ S IET 3PS O[[0NU05 | 18dS [
3pIs 50050151 +.q J0JOU (] RIS 3PIS 10][0TU0D 4 100U (]
apis -q 010w ST SPIS 19[[0AIUOD - 10J0W
apis ¢ jojow g ST I 3PIS J9[[0AIUOD B JOJOW g
3pis T € 1010W [ ETETEy 3PIS JD[[0AIUOD £ 10J0W [
SPIS DI (IND SRIRY 1210 § SR T T IIOHU0 (ND SRIFSY 310 9
pIs Wz g SR I SPIS 1O[OTU0D Z §

Spis A ST SPIS 1O[[OU0D K §

apis A ¢ ST SIS 1O[[01U0D 1K ¢

apis xT ST AT 3PIS O[[OTU0D X T

opIs X

ap1s adoosoronu od-g | qns-

AMYM [ dL-L

SPIS J3[[0TU0D X |

ApIs 1a[[0nu0d ‘od-¢7 qns-q

ATUBnompaay AHN 0} AT %0q InoxeaIq o}
= ! -

B Qea > ppusam| T Wy Qs

e
5piS 500350151 FO[PUE (INE SPIS 3][01005 FO[EUE (INE

2 pwps 2t P 1 BO[EUE (IND 1 ST IS J3][0103 FO[euE ND S

S [Nl SR TITT SPIS J3[[0NU05 - 1

IS W) ] TR T I OPIS J[[ONUOd 1) €1
pIS MW OH AND T S TX0% N

_ - adoososomu wioyy (ojdures) jouumy

pIS D1 (3]duies) 0 PNy {1 T | X005 1d T

9pis 2d00SOII PRIYDS SEIGA (]

€ ploIyos 1M

opis SEIGA 6

TS | XEO] UO[JaL

UBUUT | XE0Y] UO[3 L

3PS J[[0TUOD PO SEIGA 01

3PIS 12[[07UOD SBIQA 6

3p1s 3d0ds0IW 1A { dwid) g

JPIS JA[[0NU0D +A  dWad) g

T Plo1yos anm Yoelq ¥ dL-L
pIS I -A ¢ duwsy £ ETT T JPIS JA[]0NU0D -A ¢ dWd) [
9pis U+ ¢ dus) 9 TR E LT OPIS 19][0NJU0D 4] ¢ dwd) §
pIs -] | dwdy ¢ BTy 9pIs 19][01uod -] [ dwdy ¢
3pIS 50055010 (IND) dWiE 11830 ST <P RIIe3 GND G B
5p1s 500050101 dWie 3763 ¢ AT SPIS TB[[011U05 AWE 13163 ¢
| plots o 3PS o1 20ua1aja1 ND dwieaid 7 T P IS T QD i g
3p1s 2dodsom1 0o snfgb | ETS e 3PIS 12[[011U03 10 SA[gb |

apis adoososonu od-g | qns-

ApIs 12[[0nu0d ‘od-¢7 qns-

AH

AT

Schaltplan der Adapterkabel, welche die Verbindung zwischen

UHV-Stromdurchfithrungen im CF-Flansch an der Oberseite des obe-

)
.

Abbildung B.7
den D-sub-

ren UHV-Membranbalgs und den Breakout-Boxen herstellen. Die Abkiirzung

PTFE-isoliertem versilbertem Kupferdraht AWG 30 [86]. Die Be-

, I-TP“ bezeichnet Twisted-Pair-Kabel, die Abkiirzung ,, T-TT* Twisted-Triplet-

Kabel aus

MINI

zeichnung ,, Teflon Koax“ steht fiir Koaxialkabel mit PTFE-Isolierung (RF

COAX 50-1 [86]).
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Schaltplan der Breakout-Box HV. Nicht eingezeichnet sind die

bei jeder integrierten Schaltung flir die Versorgungsspannungen eingesetzten

100 nF-Uberbriickungskondensatoren.

Abbildung B.8
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Abbildung B.15: Schaltplan der Tunnelstromsignal-Aufbereitungselektronik.
Nicht eingezeichnet sind die bei jeder integrierten Schaltung fiir die Versorgungs-
spannungen eingesetzten 100 nF-Uberbriickungskondensatoren.
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Abbildung B.16: Schaltplan der Amplitudenregelungselektronik. Nicht einge-
zeichnet sind die bei jeder integrierten Schaltung fiir die Versorgungsspannungen
eingesetzten 100 nF-Uberbriickungskondensatoren.
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Abbildung B.20: Schaltplan der Hochspannungs-Verstérkers zum Betrieb des
Tragheitsmotors. Nicht eingezeichnet sind die bei jeder integrierten Schaltung fiir
die Versorgungsspannungen eingesetzten 100 nF-Uberbriickungskondensatoren.
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Abbildung C.1: Skizze zu den Bezeichnungen der Piezosysteme des neu entwi-
ckelten Mikroskopkopfs.
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D Details zu den DFT-
Rechnungen

Die spektralen Zustandsdichten der LaAlO3-SrTiO3-Doppellagen wurden mit-
tels des WIEN2k-Programmpakets [87] fiir Superzellen mit der in Abb. D.1 skiz-
zierten Schichtstruktur berechnet. Fiir die LDA-Rechnung wurden 120 k-Punkte
(15 k-Punkte im irreduziblen Teil der ersten Brillouinzone), fiir die LDA+U -
Rechnung [88] 600 k-Punkte (21 k-Punkte im irreduziblen Teil der ersten Bril-
louinzone) verwendet. Die LDA+U -Rechnung beriicksichtigt lokale Coulomb-
und Austausch-Wechselwirkungsparameter U = 2eV und J = 0,8¢eV in der
Ti3d-Schale. Um eine unechte Vermischung der La f-Zustdnde mit den Ti3d -
Béndern zu vermeiden, wurde fiir die La f-Zustdnde nach Ref. [89] ein grof3es
U von 8 eV eingefiihrt. Die Rechnungen umfassten eine strukturelle Relaxation
entlang aller Kristallachsen.

Abbildung D.2 zeigt die totale Zustandsdichte der Superzelle (griin), die Zustands-
dichte der Grenzflachen-TiO,-Schichten (grau) und die Ti 3d -Zustandsdichte der
Grenzflichen-TiO,-Schichten (orange), berechnet mittels LDA (Abb. D.2a) und
mittels LDA+U (Abb. D.2b). Wihrend die Ti 3d t,,-Zustéinde der Grenzflachen-
TiO,-Schichten den Verlauf der totalen Zustandsdichte im Energiebereich von
0,5 bis 2eV im Wesentlichen priagen und die markanten lokalen Maxima zwi-
schen &~ 0,6eV und ~ 1eV erzeugen, erfihrt das lokale Maximum bei 1,4eV
eine betrdchtliche Erh6hung durch Beitridge der angrenzenden TiO,-Schicht. Im
experimentellen Resultat (Abb. 6.9a auf Seite 99) scheint dieses lokale Maxi-
mum schwicher gewichtet zu sein, als in der totalen Zustandsdichte in Abb. D.2b.
Dies konnte damit zusammenhéingen, dass der Tunnelstrom hauptsédchlich von
Ti3d ty,-Zustianden der Grenzflichen-TiO,-Schicht getragen wird.

Abbildung D.3 zeigt die einzelnen Orbitalbeitridge zur Ti3d -Zustandsdichte der
Grenzflichen-TiO,-Schichten, berechnet mittels LDA (Abb. D.3a) und LDA+U
(Abb. D.3b).

Gemil der DFT-Rechnungen tragen bei Energien zwischen 0,5 und 2 eV aus-
schlieBlich Ti3d t,,-Zustinde zur totalen Zustandsdichte der zur Modellierung
der LaAlO3-SrTiO5-Doppellagen verwendeten Superzelle bei. Bei Energien <
0,5eV tragen auch O 2 p-Zustinde der an Vakuum angrenzenden AlO,-Schich-
ten bei und konnten an Tunnelprozessen beteiligt sein. Abbildung D.4 vergleicht
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gemessene Verldufe des NDC (Abb. D.4a) mit der O 2 p-Zustandsdichte der du-
Bersten AlO,-Schichten und der Ti3d-Zustandsdichte der Grenzflichen-TiO,-

Schichten der Superzelle, berechnet in LDA+U (Abb. D.4b).
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Abbildung D.1: Skizze der Schicht-
struktur der fiir die DFT-Rechnungen
verwendeten Superzellen (nach Ref.

[7D).
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Abbildung D.2: Berechnete totale Zustandsdichten der in Abb. D.1 skizzierten
Superzelle und Zustandsdichten der Grenzflichen-TiO,-Schichten. Jeweils ge-
zeigt sind die totale Zustandsdichte der kompletten Superzelle (griin), die Zu-
standsdichte der Grenzflichen-TiO,-Schichten (grau) und die Ti3d-Zustands-
dichte der Grenzflichen-TiO,-Schichten (orange). Man beachte, dass die parti-
ellen Zustandsdichten aus Integration {iber nicht iiberlappende Muffin-Tin-Ku-
geln hervorgehen, wobei die verbleibenden Zwischenrdume vernachldssigt wer-
den. Daher ist die Summe der partiellen Zustandsdichten kleiner als die totale
Zustandsdichte. (a) In LDA berechnete Zustandsdichten. (b) In LDA+U berech-
nete Zustandsdichten (aus Ref. [7]).
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Abbildung D.3: Auftragungen der Orbitalbeitrdge zu den berechneten Ti 3d -Zu-
standsdichten der Grenzflichen-TiO,-Schichten. Die totale Ti 3d -Zustandsdich-
te (orange) enthdlt Beitrdge von Ti 3d ., -Orbitalen (rot) und Ti 3d,,; + 3d, ,-Orbi-
talen (blau). (a) In LDA berechnete Zustandsdichten. (b) In LDA+U berechnete
Zustandsdichten (aus Ref. [7]).
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Abbildung D.4: Vergleich gemessener Tunnelspektren mitin LDA+U berechne-
ten Zustandsdichten. (a) Verldufe des NDC(Us) = (01,/90Us)/(1;/ Us + ¢)(Us)
mit{ = 1 pA/V, gemessen bei 4,7 K mit jeweils festgehaltenem Spitzen-Proben-
abstand an Probenstellen in bezogen auf die Terrassenbreite weiter Entfernung zu
topografischen Stufen. Die verschiedenen Farben kennzeichnen unterschiedliche
Spitzen-Probenabstinde (blau: /i sp = 12pA, Usgap = 1 V; rot: Iy = 12pA,
Us sup = 0,8 V). Beide Spektren wurden mit Umod =5mV s und f0a = 77 Hz
gemessen. Die gezeigten Daten sind jeweils liber ein Spannungsintervall von
75mV gemittelt. Die Spektren sind auch in Abb. 6.9a aufgetragen. (b) Ti3d-
Zustandsdichte der Grenzflichen-TiO,-Schichten (orange) und O 2 p-Zustands-
dichte der duBersten an das Vakuum angrenzenden AlO,-Schichten (griin), be-
rechnet in LDA+U fiir eine Superzelle mit der in Abb. D.1 skizzierten Schicht-
struktur. In (a) und (b) sind jeweils die Positionen charakteristischer Merkmale
der berechneten Ti 3d -Zustandsdichte mit grauen Hilfslinien markiert (aus Ref.

[7D.



E Berechnete Zustandsdichten
von Volumen-LaAlOj3 und -SrTiOj

Abbildung E.1 zeigt die totalen Zustandsdichten von Volumen-LaAlO3z (Abb.
E.la) und Volumen-SrTiO3 (Abb. E.1b), berechnet in LDA. Die Zustandsdichten
wurden unter Verwendung des WIEN2k-Programmpakets berechnet mit 3000 k-
Punkten (84 k-Punkte im irreduziblen Teil der ersten Brillouin-Zone) im Falle der
LaAlO3-Zustandsdichte und 3375 k-Punkten (120 k-Punkte im irreduziblen Teil
der ersten Brillouin-Zone) im Falle der SrTiO3z-Zustandsdichte. Die Zustands-
dichte der LaAlO5-SrTiOs-Heterostruktur unterscheidet sich von den Zustands-
dichten beider Ausgangsmaterialien.
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Abbildung E.1: Auftragungen der Zustandsdichten von Volumen-LaAlOj (a)
und Volumen-SrTiO; (b), berechnet in LDA (aus Ref. [7]).
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F Messautbau zur Untersuchung
von LaAlO3-SrTiOsz-Doppellagen
mit Backgate

In zukiinftigen Experimenten soll die Zustandsdichte von LaAlO3-SrTiO3-Dop-
pellagen als Funktion der Ladungstragerdichte untersucht werden. Die Ladungs-
tragerdichte soll dabei tliber einen Gatekontakt an der Probenriickseite, ein Back-
gate, beeinflusst werden. Die experimentellen Voraussetzungen hierzu wurden
noch im Rahmen der vorliegenden Arbeit geschaffen. Der Messaufbau zur Un-
tersuchung von LaAlO;-SrTiO3-Doppellagen mit Backgate umfasst einen mo-
difizierten Probentrdger zur getrennten Kontaktierung der Grenzfliche und des
Backgates sowie eine Elektronik zur Tunnelstromdetektion iiber den zur Spitze
flieBenden Strom anstatt iiber den von der Grenzflache abflieBenden Strom. Mit-
tels dieses Aufbaus wurde an Probe 2 das in Abb. 6.8d gezeigte Tunnelspektrum
mit einer Gatespannung Uy, = 0V gemessen.

Der modifizierte Probentriager ermdglicht eine Messung des zur LaAlO3-SrTiO5-
Grenzflache flieBenden Tunnelstroms, wihrend das Backgate mit Spannungen
bis zu mehreren hundert Volt gegeniiber der Grenzfliche beaufschlagt ist. Ei-
ne LaAlO3-SrTiO3-Doppellage mit kontaktierter Grenzflache und kontaktiertem
Backgate ist in Abb. F.1 skizziert. Der Probentrager besteht aus zwei elektrisch
voneinander isolierten Hilften, von denen eine mit der Grenzflache, die andere
mit dem Backgate elektrisch verbunden ist. Die beiden Hilften sind mit elektrisch
isolierendem Epoxidharzklebstoff EPK-1C miteinander verklebt. Das Backgate
wird durch die Schicht elektrisch leitenden Epoxidharzklebstoffs E4110, mit dem
die Probe am Probentrdager angebracht ist, gebildet.

Die untere der beiden Blattfedern des Probenhalters am Kupferzylinder ist in zwei
elektrisch voneinander isolierte Hilften geteilt (s. Abb. 5.10). Eine der beiden
Hilften ist auf dem Potential Uy, gegeniiber der Laborerde. Wird der zweigeteil-
te Probentriger in den Probenhalter des Kupferzylinders eingebaut, so entsteht
mit der in Abb. 5.2 dargestellten Konfiguration der Mikroskop-Elektronik insge-
samt die in Abb. F.2a gezeigte Anordnung, die sich jedoch als ungeeignet erwies.
Bei den verwendeten Proben mit einer Fldche von 5 mm x 5 mm und einer Dicke
von 1 mm ergab sich aufgrund der bei tiefen Temperaturen sehr groen Dielektri-
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Abbildung F.1: Skizze einer LaAlO3-
SrTiO5-Doppellage mit kontaktierter
Grenzflaiche und kontaktiertem Back-

—_ gate.

zititskonstanten von SrTiOj3 eine elektrische Kapazitit C, ; zwischen Backgate
und Grenzfliche von etwa drei Nanofarad. Wegen dieser gro3en Kapazitdt wirkte
sich Spannungsrauschen in der Gatespannung gemill / = Cy; - Ugate in extrem
hohem Rauschen im zur Grenzfliche flieBenden Strom aus. Wird hingegen der
Tunnelstrom tiber den zur Spitze flieBenden Strom detektiert, so ergeben sich aus
Rauschen in Uy, keine Auswirkungen auf das Tunnelstromsignal. Die neu ent-
wickelte Breakout-Box LV — measurement (current via tip) (Schaltplan in Abb.
B.10), die anstelle der Breakout-Box LV — measurement (current via sample) an-
geschlossen werden kann, realisiert hierflir die in Abb. FE.2b gezeigte Verschal-
tung. Um die Grenzfliche auf einem festen Bezugspotential fiir die Gatespan-
nung halten zu konnen, wird die Spitze mit der Tunnelspannung —Us gegeniiber
der Laborerde beaufschlagt. Die Tunnelspannungs-Modulation erfolgt grenzfla-
chenseitig, um kapazitive Anteile im Tunnelstromsignal klein zu halten. Die zur
Grenzflache flieBende Summe aus dem Tunnelstrom und dem zwischen Gate-
Elektrode und Grenzflache flieBendem Leckstrom /., wird als Kontrollgrofe
mit einer Grenzfrequenz von 0,16 Hz detektiert.
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Abbildung F.2: Schaltpldne zur Tunnelstromdetektion iiber die Probe (a) und
iiber die Spitze (b) im Vergleich (vereinfacht). Die Tunnelstromdetektion iiber die
Probe ermdglicht simultane Kraftmikroskopie, die Tunnelstromdetektion tiber

die Spitze die Untersuchung von Proben mit grofler Kapazitit zwischen der
Grenzfliche und der Gate-Elektrode.
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