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Katedra fyziky povrch̊u a plazmatu
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Kučerovi, který mi pomáhal při měřeńı na STM a naučil mě pracovat s ovládaćım
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3.1 Řet́ızky z hlińıkových dimer̊u . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 17
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e-mail vedoućıho: Ivan.Ostadal@mff.cuni.cz
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perimentálńıch a teoretických výsledk̊u byla navržena metodika experimentu
a zpracováńı dat pro určeńı parametr̊u difúze. V STM byly pozorovány hlińıkové
řet́ızky připravené za pokojové teploty a za teploty 50 ◦C. Źıskaná data a středńı
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Úvod

Studium r̊ustu kovových nanostruktur na povrchu křemı́ku (100) s rekonstrukćı
2×1 je d̊uležité jak z hlediska základńıho výzkumu, tak pro rozvoj nanotech-
nologíı a elektronických součástek. Kovové atomy deponované na tento povrch
vytvářej́ı r̊uzné struktury, z nichž nejd̊uležitěǰśı jsou jednorozměrné řet́ızky, které
vytvářej́ı atomy III. a IV. skupiny. Morfologie, uspořádáńı a pr̊uběh r̊ustu těchto
jednorozměrných struktur závisej́ı kromě depozičńı rychlosti také na mikroskopic-
kých parametrech, mezi něž patř́ı adsorpčńı energie, rozložeńı adsorpčńıch pozic
na povrchu, energie vazeb v řet́ızku a z těchto parametr̊u plynoućı mobilita
atomů po povrchu.

Mikroskopické parametry je možné stanovit jednak pomoćı teoretických mo-
del̊u a výpočt̊u a jednak experimentálně př́ımým pozorováńım chováńı atomů na
povrchu. Hodnoty źıskané simulacemi indikuj́ı nesrovnalosti mezi jednotlivými
teoretickými modely, proto by experimentálńı určeńı těchto parametr̊u mohlo
přispět k porozuměńı, jaké procesy na povrchu vlastně prob́ıhaj́ı.

Nejvhodněǰśı metoda pro př́ımé pozorováńı atomů na povrchu je řádkovaćı
tunelová mikroskopie (viz kapitola 1). Kv̊uli omezené rychlosti skenováńı jsme
však schopni pozorovat jen procesy prob́ıhaj́ıćı dostatečně pomalu. Protože je
povrchová difúze atomů tepelně aktivovaný proces, umožńı nám sńıžeńı teploty
vzorku přeskoky dostatečně zpomalit a následně zaznamenat a statisticky zpra-
covat. Určeńı optimálńıho rozsahu teplot pro měřeńı je jedńım z kĺıčových krok̊u
tohoto experimentu.

Jako nejvhodněǰśı kov pro provedeńı experimentu se jev́ı hlińık. Ten vytvář́ı
na povrchu křemı́ku řet́ızky, které jsou dostatečně stabilńı, a jeho nukleace neńı
ovlivněna defekty tolik jako u daľśıch kov̊u (indium, galium). Nevýhodou může
být náročněǰśı konstrukce vypařovadla, protože hlińık při vyšš́ıch teplotách ztráćı
povrchové napět́ı a použ́ıvané keĺımky z Al2O3 keramiky uvolňuj́ı při zahřát́ı
atomárńı kysĺık.
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Struktura a ćıle práce

Mezi ćıle bakalářské práce patřilo:

• seznámeńı se s metodou STM a r̊ustovým experimentem a zvládnut́ı tech-
niky měřeńı a práce s STM

• nalezeńı optimálńıho rozsahu teplot pro sledováńı povrchových přeskok̊u
atomu vybraného kovu (In, Ga, Al, Sn) pomoćı STM

• časový záznam přeskok̊u jednotlivých atomů při alespoň dvou r̊uzných
teplotách

• analýza časových řad źıskaných naměřeńım historie přeskok̊u jednotlivých
atomů

• stanoveńı parametr̊u povrchové
”
difúze“

Práce je členěna do osmi kapitol, přičemž prvńı čtyři kapitoly maj́ı za úkol
obeznámit čtenáře se základy techniky STM, vlastnostmi použitého povrchu
Si(100) s rekonstrukćı 2×1, adsorpćı kovových atomů na povrchu a jejich povr-
chovou difúźı.

Daľśı dvě kapitoly obsahuj́ı technické detaily o př́ıpravě experimentálńıho
zař́ızeńı a podrobnosti o úpravách, jež byly provedeny. Sem patř́ı popis vypařova-
dla pro hlińık a jeho kalibrace, úprava chladićıho systému pro dosažeńı potřebných
teplot a testováńı aparatury.

Popis pr̊uběhu experimentu, źıskaná data, jejich analýza a zpracováńı jsou
předmětem sedmé kapitoly. Závěrečná kapitola obsahuje výsledky a shrnut́ı práce.
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Kapitola 1

Řádkovaćı tunelová mikroskopie

Řádkovaćı resp. skenovaćı tunelová mikroskopie (STM – scanning tunneling
microscopy) je moderńı metoda použ́ıvaná ke studiu povrchu pevných látek.
Spoč́ıvá v použit́ı kovového hrotu jako sondy, která umožňuje určit morfologii
a daľśı vlastnosti zkoumaného povrchu. Metoda je nenahraditelná jak d́ıky svému
rozlǐseńı, které může dosáhovat až řádově 10−3 nm ve vertikálńım směru a 0,1 nm
v horizontálńım směru, tak i pro svá daľśı využit́ı, mezi něž patř́ı např́ıklad schop-
nost manipulovat s jednotlivými atomy nebo měřit lokálńı elektronické vlastnosti
povrchu.

Řádkovaćı tunelový mikroskop byl poprvé sestrojen v roce 1982 G. Binnigem
a H. Rohrerem v laboratoř́ıch IBM. Oba za svoji práci obdrželi Nobelovu cenu
za fyziku v roce 1986.

1.1 Princip činnosti

STM využ́ıvá kvantového jevu – tunelováńı elektron̊u mezi kovovým hrotem
a vzorkem. Jestliže přibĺıž́ıme ostrý kovový hrot k vodivému povrchu na vzdálenost
typicky několika desetin nanometru, začne po aplikaci napět́ı mezi hrotem a vzor-
kem protékat tunelový proud. Pro velikost tohoto proudu I plat́ı vztah [14]:

I = UA(U) exp

[
−2d

√
2mφ

h̄

]
, (1.1)

kde U je napět́ı mezi elektrodami, A(U) představuje závislost tunelového proudu
na napět́ı, která je ovlivněna elektronovou strukturou hrotu a vzorku, d je
vzdálenost obou elektrod a φ je středńı výška bariéry, již musej́ı elektrony o hmot-
nosti m překonat.
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Exponenciálńı závislost proudu na vzdálenosti elektrod umožňuje velmi vyso-
ké vertikálńı rozlǐseńı. Vzdálenosti elektrod několik Å a napět́ı 1–2 V odpov́ıdá
tunelový proud řádově několik nA.

1.2 Konstrukce STM

Kĺıčem k dosažeńı atomárńıho rozlǐseńı je zajǐstěńı dostatečné mechanické sta-
bility zař́ızeńı (tlumeńı otřes̊u) a spolehlivé nastaveńı polohy hrotu s přesnost́ı
setin až tiśıcin nanometru. Pohyb hrotu je zajǐstěn pomoćı piezokeramických
měnič̊u, které měńı svoji délku v závislosti na přiloženém napět́ı (viz obr. 1.1).
Nejpouž́ıvaněǰśı jsou trubkové měniče z polykrystalických keramických materiál̊u
jako Pb(Ti,Zr)O3 nebo BaTiO3 [14]. Obvyklé hodnoty koeficientu roztažnosti
jsou několik Å/V.

x
y

z

xref

±x

yref

±y

±z

a) b)

c)

Obrázek 1.1: Piezoelektrické trubkové měniče. (a) Uspořádáńı piezoelektrických
prvk̊u na trubici, která umožňuje pohyb (b) ve směru osy z (c) v rovině xy.
Obrázek převzat z archivu doc. Ošt’ádala.

Tlumeńı otřes̊u se zpravidla realizuje pomoćı pružinových závěs̊u s magne-
tickým tlumeńım a kompaktńı konstrukćı mechanických část́ı hlavy mikroskopu.
Jedná se zejména o otřesy okoĺı a budov (10–200 Hz), které jsou při provozu
STM nejv́ıce nežádoućı.

Hroty STM jsou nejčastěji vyráběny z wolframu nebo slitiny platiny a iridia.
Pro źıskáńı kvalitńıho nezkresleného obrazu je nutné, aby byl hrot stabilńı, sy-
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metrický a ostrý (v ideálńım př́ıpadě zakončený jediným atomem na špičce).
Požadovaného tvaru (obr. 1.2) se dosahuje elektrochemickým leptáńım drátku,
např́ıklad v roztoku NaOH.

0.25 mm

20 nm

Obrázek 1.2: Wolframový hrot źıskaný elektrochemickým leptáńım. Obrázek
převzat z archivu doc. Ošt’ádala.

1.3 Módy měřeńı

Řádkovaćı tunelový mikroskop může pracovat ve dvou základńıch módech, přičemž
v každém z nich je obraz (kontrast) źıskáván jiným zp̊usobem.

Mód konstantńı výšky (constant height mode)

V tomto režimu je z-souřadnice hrotu udržována konstantńı a nerovnostmi povr-
chu se měńı vzdálenost mezi hrotem a vzorkem, a tedy i naměřený tunelový
proud (obr. 1.3). Tato metoda je použitelná jen pro velice hladké povrchy (ty-
picky s maximálně jedńım atomárńım schodem), aby nedošlo k zabořeńı hrotu
do vzorku nebo naopak zvýšeńı vzdálenosti a poklesu proudu pod měřitelnou
hodnotu.

Mód konstantńıho proudu (constant current mode)

Tunelový proud je v tomto režimu udržován na nastavené hodnotě ř́ıdićı elek-
tronikou, která pomoćı zpětnovazebné smyčky v př́ıpadě nár̊ustu proudu oddáĺı
hrot od povrchu a naopak v př́ıpadě poklesu proudu hrot přibĺıž́ı (obr. 1.4).
Výhodou je mnohem menš́ı omezeńı na hladkost povrchu a velikost zkoumané
oblasti, nevýhodou pak nižš́ı rychlost skenováńı, která je závislá na odezvě zpětné
vazby.
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hrot

vzorek

I
t

I
t

x

z=konst

data

Obrázek 1.3: Mód konstantńı výšky. Topografie povrchu je dána proměnnou
vzdálenost́ı hrotu od vzorku. Obrázek převzat z archivu doc. Ošt’ádala.

hrot

vzorek

I
t
=konst

z

z

x

data

Obrázek 1.4: Mód konstantńıho proudu. Topografie povrchu je dána změnou
z-souřadnice hrotu. Obrázek převzat z archivu doc. Ošt’ádala.

1.4 Řádkovaćı tunelová spektroskopie (STS)

STM může rovněž pracovat ve spektroskopickém módu. V tom př́ıpadě je hrot
fixován nad zvoleným bodem povrchu, měńı se napět́ı U mezi hrotem a povrchem
a měř́ı se tunelový proud I(U). T́ımto zp̊usobem je možno źıskat lokálńı elek-
tronické vlastnosti v daném mı́stě.

Pokud je napět́ı U menš́ı než výška př́ıslušné tunelové bariéry, lze tunelový
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proud v mı́stě r0 vyjádřit vztahem [4]:

I (r0, U) =

eU∫
0

ρs (r0, E) ρt (r0, E − eU)T (E, eU, r0) dE (1.2)

kde ρs je hustota elektronových stav̊u vzorku, ρt hustota elektronových stav̊u
hrotu, T (E, eU, r0) ∝ exp

(
−2d
√
χ
)

je transmisńı koeficient pro pr̊uchod elek-
tron̊u bariérou, χ je efektivńı výška tunelové bariéry a d vzdálenost hrotu od
vzorku.

Ze vztahu (1.2) je vidět, že velikost tunelového proudu nezáviśı jen na vzdále-
nosti hrotu od vzorku, ale také na konvoluci hustot elektronových stav̊u hrotu
a vzorku. Obraz povrchu tak nese jak informaci o topografii, tak i o elektronové
struktuře povrchu, proto neńı interpretace STM sńımk̊u jednoduchá. Polovodiče
se zpravidla zobrazuj́ı při obou polaritách napět́ı U , kdy vyniknou rozd́ıly v hus-
totě prázdných a zaplněných stav̊u vzorku. Podobně dokáže STS také rozlǐsit
chemické a nábojové stavy atomů.

1.5 Experimentálńı použit́ı STM

I přes relativńı jednoduchost metody a vysoké rozlǐseńı skýtá skenovaćı tunelová
mikroskopie některá úskaĺı, se kterými je třeba při experimentu poč́ıtat.

Pro pozorováńı přeskok̊u atomů je limituj́ıćım faktorem rychlost skenováńı.
Při měřeńı se nejčastěji použ́ıvá mód konstantńıho proudu, kdy omezeńı rychlosti
skenováńı souviśı zejména s rychlost́ı odezvy elektroniky, která zajǐst’uje ř́ızeńı
z-souřadnice hrotu. Poř́ızeńı jednoho STM sńımku trvá v závislosti na rozlǐseńı,
velikosti zkoumané oblasti a nastaveńı ř́ıdićı jednotky řádově několik deśıtek
až stovek sekund. Při pozorováńı dynamiky děj̊u je tedy potřeba zajistit, aby
zkoumaný proces prob́ıhal dostatečně pomalu. V př́ıpadě teplotně aktivovaných
přeskok̊u atomů toho doćıĺıme vhodným sńıžeńım teploty.

Daľśım častým jevem při pozorováńı povrchu pomoćı STM je teplotńı drift.
Ten je zp̊usoben teplotńı roztažnost́ı jednotlivých část́ı mikroskopu a povrchu,
což se projev́ı pomalým posouváńım polohy hrotu v̊uči vzorku. Zvláště v př́ıpadě,
kdy vzorek ohř́ıváme nebo chlad́ıme, je potřeba počkat na ustaveńı teplotńı
rovnováhy. Stacionárńı teplotńı drift je možno kompenzovat pomoćı ř́ıdićı ele-
ktroniky STM, která nejdř́ıve změř́ı drift určeńım polohy vybraného bodu na
dvou po sobě jdoućıch sńımćıch a potom takto určený drift přič́ıtá k pohybu
hrotu.
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Ke zkresleńı výsledk̊u měřeńı může přispět interakce zkoumaného povrchu
s hrotem. Hrot ovlivňuje atomy na povrchu pomoćı atomárńıch sil, elektrickým
polem a také př́ımo procházej́ıćım tunelovým proudem. Při běžném skenováńı,
kdy je hrot ve vzdálenosti 0,5–1 nm, nehraj́ı atomárńı śıly výraznou roli. Elek-
trické pole kolem hrotu může v závislosti na polarizovatelnosti a dipólovém mo-
mentu atomů na povrchu zp̊usobit jak jejich laterálńı, tak vertikálńı pohyb, což
může nejen indukovat přeskok adatomu do sousedńı adsorpčńı pozice, ale také

”
odsát́ı“ atomu z povrchu na hrot. Podobně mohou elektrony tuneluj́ıćı z hrotu

do vzorku zp̊usobit oslabeńı vazby adatomu k povrchu a zp̊usobit umělou de-
sorpci. Tyto interakce lze výrazně omezit vhodným nastaveńım napět́ı na hrotu
a tunelového proudu [10].
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Kapitola 2

Povrch křemı́ku Si(100)

Křemı́k, podobně jako např. uhĺık a daľśı prvky IV. skupiny, vytvář́ı kubickou
plošně centrovanou krystalovou strukturu diamantového typu s mř́ıžovou kon-
stantou a = 5,43071 Å [13]. Povrch Si(100) źıskáme řezem krystalu krystalo-
grafickou rovinou (100), jež odpov́ıdá např. předńı stěně krychle na obr. 2.1.

Obrázek 2.1: Kubická plošně centrovaná mř́ıžka diamantového typu.
Zdroj: http://en.wikipedia.org

2.1 Rekonstrukce 2×1

Ideálně zakončený povrch krystalu Si(100) má atomy uspořádány do čtvercové
mř́ıžky s odpov́ıdaj́ıćım mř́ıžovým parametrem a√

2
= 3,84 Å. Každý křemı́kový

atom v objemu je vázán čtyřmi kovalentńımi vazbami ke svým čtyřem nejbližš́ım
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soused̊um (jak je možno vidět na obr. 2.1). Atomy na povrchu (100) jsou však
vázány pouze dvěma kovalentńımi vazbami k atomům ve druhé vrstvě a zbývaj́ıćı
dvě vazby vyčńıvaj́ı volně do prostoru (tzv. dangling bonds). Tyto nenasycené
vazby zvyšuj́ı energii povrchu, proto neńı toto uspořádáńı nejvýhodněǰśı a při
vhodných podmı́nkách docháźı k tzv. povrchové rekonstrukci.

Jedna z možných rekonstrukćı je označována ve Woodově notaci jako 2×1.
Při ńı se atomy v sousedńıch řádćıch posunou k sobě a pomoćı jedné kovalentńı
vazby se páruj́ı a vytvářej́ı dimery (obr. 2.2).

Obrázek 2.2: (a) Povrch Si(100) bez rekonstrukce. (b) Povrch Si(100) s rekon-
strukćı 2×1. Atomy v povrchové vrstvě jsou vyznačeny oranžovou barvou.
Zdroj: NIST Surface Structure Database.

Dimerové řádky vznikaj́ı ve směrech [011] a [011], které odpov́ıdaj́ı stěnovým
úhlopř́ıčkám krychle na obr. 2.1. Atomárńı terasy maj́ı proto stř́ıdavě orientované
dimery, přičemž dimerové řádky sousedńıch teras jsou na sebe kolmé.

Atomy v dimerech nejsou ve skutečnosti umı́stěny symetricky, ale vždy je
jeden umı́stěn výše a druhý ńıže (viz obr. 2.3). Při teplotě povrchu vyšš́ı než
200 K atomy překmitávaj́ı mezi vyšš́ı a nižš́ı polohou, konaj́ı tzv. flip-flop pohyb
[22]. Frekvence překmit̊u je však za pokojové teploty tak vysoká, že je při STM
pozorováńı vid́ıme symetricky. Při teplotě nižš́ı než 200 K docháźı k

”
zamrznut́ı“

dimer̊u a vzniku rekonstrukćı p(2×2) nebo c(4×2).

Obrázek 2.3: Pohled z boku na dimerové řádky. Z povrchu vyčńıvaj́ı do prostoru
sp3 orbitaly. Obrázek převzat z [22].
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2.2 Defekty

Na povrchu křemı́ku Si(100)2×1 rozeznáváme tři typy defekt̊u, které označujeme
ṕısmeny A, B, C [5].

Defekty A a B jsou dimerové vakance. A-defekt označuje jeden chyběj́ıćı
dimer v řádku, B-defekt jsou potom dva chyběj́ıćı sousedńı dimery. Oba tyto
typy defekt̊u se na STM obrazu jev́ı jako tmavé mı́sto (viz obr. 2.4).

Původ C-defektu se dlouhou dobu nedařilo vysvětlit. Jednoznačné výsledky
přinesl až Hossain et al. [6], který identifikoval C-defekt jako disociovanou mole-
kulu H2O, kdy vod́ık a OH skupina jsou na stejné straně dvou sousedńıch
dimer̊u. C-defekty hraj́ı podstatnou roli při nukleaci kovových atomů na povrchu
křemı́ku, např. atomové řet́ızky vytvořené na C-defektu mohou vykazovat vyšš́ı
stabilitu než na čistém povrchu. Při pozorováńı pobyhlivosti atomů je proto
žádoućı výskyt tohoto typu defektu co nejv́ıce omezit (dodržováńım UHV pod-
mı́nek) a zároveň použ́ıt kov, u něhož převládá homogenńı nukleace – např.
hlińık.

C-defekt se na STM obrazu v prázdných stavech jev́ı jako světlý bod vedle
tmavého mı́sta (obr. 2.4).

Obrázek 2.4: Defekty A, B a C zobrazené pomoćı STM při napět́ı +1,6 V na
vzorku. Obrázek převzat z [5].
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Kapitola 3

Hlińık na povrchu Si(100)2×1

Všechny kovy III. skupiny (Al, Ga, In) vykazuj́ı při depozici na povrch Si(100)2×1
podobné vlastnosti: seskupováńı atomů do dimer̊u, tvorbu jednodimenzionálńıch
řet́ızk̊u nebo r̊ust ve Stranského–Krastanovově módu. Lǐśı se zejména stabilitou
vytvářených útvar̊u, vlivem defekt̊u na nukleaci a difúzńımi bariérami.

3.1 Řet́ızky z hlińıkových dimer̊u

Hlińık při pokryt́ıch mnohem menš́ıch než jedna monovrstva vytvář́ı dimerové
řádky, které jsou orientované kolmo na směr křemı́kových dimerových řádk̊u [12].
Hlińıkové dimery jsou přitom vytvářeny paralelně s křemı́kovými dimery (viz
obrázek 3.1). Při vyšš́ıch pokryt́ıch, která ovšem nejsou pro studium povrchové
difúze relevantńı, vytvář́ı hlińık složitěǰśı struktury (např. [15, 21]).

Elektronová konfigurace hlińıku je [Ne] 3s2 3p1, má tedy tři valenčńı elek-
trony, které vlivem hybridizace obsazuj́ı tři ze čtyř sp3 orbital̊u. Dı́ky relativně
bĺızké elektronegativitě hlińıku a křemı́ku (1,61 resp. 1,90) se atom hlińıku váže
dvěma kovalentńımi vazbami ke dvěma Si atomům a jednou kovalentńı vazbou
k Al atomu, s ńımž tvoř́ı dimer. Prázný čtvrtý sp3 orbital má za d̊usledek to, že
se hlińık na STM obrazu v prázdných stavech (kladném napět́ı na vzorku) jev́ı
jako světlý bod [10].

3.2 Adsorpčńı pozice

Hlińıkové atomy (stejně jako atomy daľśıch kov̊u III. skupiny) maj́ı na povrchu
Si(100) k dispozici několik adsorpčńıch pozic, jež se lǐśı vazebnou energíı, která
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Obrázek 3.1: Hlińıkové dimery (vyznačeny černě) na povrchu Si(100) s rekon-
strukćı 2×1. B́ıle jsou vyznačeny křemı́kové atomy. Obrázek převzat z [12].

Obrázek 3.2: Adsorpčńı pozice na Si(100). Červenou čarou je vyznačena základńı
buňka rekonstrukce c(4×2). Modře a červeně jsou vyznačeny horńı resp. dolńı
atomy Si dimeru. Obrázek převzat z [2].

určuje jejich stabilitu. Protože při teplotách, za kterých se bude měřeńı přeskok̊u
provádět, se již projev́ı

”
zamrzáńı“ dimer̊u, budeme uvažovat povrch s rekon-

strukćı c(4×2), při které se atomy v horńı a dolńı poloze uspořádaj́ı jako na obr.
3.2. Druhou možnou rekonstrukćı je p(2×2), kdy jsou dimery sousedńıch řádk̊u
orientovány souhlasně.

Albao et al. [2] popisuj́ı celkem 6 symetrických umı́stěńı, která označuj́ı
ṕısmeny M, p, h, b, ucu a dcd (viz obrázek 3.2). Pozice M je bod s nejnižš́ı energíı
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a odpov́ıdá mı́stu, na které se vážou atomy Al dimer̊u. Ṕısmenem b (
”
bridge“)

se označuje pozice na Si dimeru, ṕısmenem p (
”
pedestal“) střed mezi dvěma

sousedńımi Si dimery a h (
”
hollow“) mı́sto mezi pozicemi M dvou sousedńıch

řádk̊u. Ṕısmenem c (
”
cave“) označujeme pozici mezi dvěma horńımi (ucu) nebo

dolńımi (dcd) křemı́kovými atomy sousedńıch řádk̊u. Pro hlińık je stabilńı jen
pozice M, zat́ımco ostatńıch pět pozic je metastabilńıch a slouž́ı jako tranzitńı
body při přeskoćıch.
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Kapitola 4

Povrchová difúze

Adatomy deponované na povrch pevné látky se na povrchu mohou pohybovat.
K tomu docháźı v př́ıpadě, že je energie potřebná k desorpci atomu z povrchu
vyšš́ı než energetická bariéra pro migraci po povrchu. Na povrchu krystalu se
adatom pohybuje v periodickém potenciálu, jenž je schematicky pro jednorozměr-
ný př́ıpad znázorněn na obr. 4.1.

Obrázek 4.1: Schematické znázorněńı potenciálu, který p̊usob́ı na adatom na
povrchu 1D krystalu. Eb je energie, j́ıž je atom vázán k povrchu, Em je bariéra
pro migraci po povrchu, a je mř́ıžová konstanta. Obrázek převzat z [3].

4.1 Frekvence přeskok̊u

Přeskoky atomů mezi sousedńımi adsorpčńımi pozicemi jsou teplotně aktivo-
vané – energii adatomu dodávaj́ı vibrace krystalové mř́ıže na povrchu. Typická
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frekvence těchto vibraćı je 1012–1013 s−1 a amplituda za pokojové teploty ≈ 0,1 Å
[3]. Experimentálně bylo potvrzeno [19, 20], že frekvence přeskok̊u Γh adatomů
splňuje Arrheni̊uv zákon:

Γh = ν exp

[
− Em
kBT

]
, (4.1)

kde ν je frekvenčńı prefaktor souvisej́ıćı s frekvenćı kmit̊u v krystalové mř́ıži,
kB je Boltzmannova konstanta a T je termodynamická teplota substrátu. Tento
vztah plat́ı pouze v př́ıpadě, že kBT � Em, což je při většině experiment̊u
splněno, nebot’ difúzńı bariéra Em je typicky několik desetin eV [2], zat́ımco kBT
je při pokojové teplotě přibližně 25 meV.

Vztah (4.1) umožňuje určit difúzńı bariéru Em i frekvenčńı prefaktor ν, pokud
změř́ıme závislost frekvence přeskok̊u Γh na teplotě T , vyneseme ji v arrhe-
niovském grafu závislosti ln Γh na 1/T a provedeme lineárńı regresi.

4.2 Statistika přeskok̊u

Přeskoky adatomů mezi adsorpčńımi pozicemi představuj́ı náhodný jev, který
je bĺızko termodynamické rovnováhy stacionárńı, nezávislý na předchoźı historii
přeskok̊u a pravděpodobnost, že v krátkém časovém úseku ∆τ dojde k v́ıce než
jednomu přeskoku, je zanedbatelná. Takový jev splňuje Poissonovo rozděleńı
[17].

Pravděpodobnost, že se náhodný poissonovský jev během intervalu τ vyskytne
právě k-krát, je dána vztahem:

P (k, τ) =
(ντ)k

k!
e−ντ , (4.2)

kde ν je středńı frekvence výskytu jevu. Tato rovnice se však pro určeńı neznámé
ν př́ılǐs nehod́ı, protože měřeńım zpravidla źıskáme časovou řadu, která vy-
jadřuje okamžiky, ve kterých došlo k přeskoku. Užitečněǰśı je proto vědět, jaké
je rozděleńı délek interval̊u mezi sousedńımi jevy. Jednoduše se dá odvodit (viz
např. [17]), že př́ıslušná hustota pravděpodobnosti je dána vztahem

w(t) =
dP (T < t)

dt
= νe−νt. (4.3)

Frekvenci přeskok̊u pro danou časovou řadu je tedy možno určit vytvořeńım
histogramu a nafitováńım na vztah (4.3).
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4.3 Difúzńı dráhy

Protože rekonstruovaný povrch Si(100) neńı izotropńı, je třeba rozlǐsovat přeskoky
kolmo na dimerové řádky a podél dimerových řádk̊u, nebot’ difúzńı bariéry Em⊥,
Em‖ se mohou obecně lǐsit.

Za přeskok kolmo na dimerové řádky se považuj́ı difúzńı dráhy na obrázku
4.2 označené č́ısly 1 (přeskok v rámci jednoho řádku) a 2 (přeskok na sousedńı
řádek). Pro přeskok rovnoběžně s dimerovými řádky má atom k dispozici tři
dráhy, jež jsou na obrázku vyznačeny pod č́ısly 3, 4 a 5.

Obrázek 4.2: 3D mapa povrchového potenciálu pro hlińık na Si(100)-c(4×2).
Vyznačeny jsou difúzńı dráhy 1 (M-p-M), 2 (M-h-M), 3 (M-h-ucu-h-M), 4 (M-
p-b-p-M) a 5 (M-h-dcd-h-M). Obrázek převzat z [2].

Efektivńı difúzńı bariéra pro přeskok kolmo na dimerové řádky bude dána
vyšš́ı z hodnot bariér pro přeskok drahami 1 a 2. Naopak v př́ıpadě přeskoku
podél dimerových řádk̊u se předpokládá, že dominovat bude dráha 4, protože
umožňuje pohyb podél řádku v obou směrech [2]. Při pozorováńı přeskok̊u po-
moćı STM však neńı možno ř́ıci, o kterou difúzńı dráhu v konkrétńım př́ıpadě
šlo, nebot’ zpravidla vid́ıme pouze počátečńı a koncovou polohu atomu.

4.4 Odhad optimálńı teploty pro měřeńı

Chceme-li př́ımo pozorovat přeskoky jednotlivých atomů, je třeba odhadnout
teplotu, při které bude difuzivita hlińıkových atomů na povrchu Si(100) dostateč-
ně ńızká. Pro tento odhad použijeme rovnici (4.1) a teoreticky spoč́ıtané hodnoty
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difúzńıch bariér od Albao et al. [2], které jsou pro hlińık Em⊥ = 0,466 eV resp.
Em‖ = 0,305 eV. Podle [3] můžeme frekvenčńı prefaktor v rovnici (4.1) aproxi-
movat vztahem:

ν ≈ kBT

h
, (4.4)

kde h je Planckova konstanta. Odhad frekvence přeskok̊u je tedy:

Γh ≈
kBT

h
exp

[
− Em
kBT

]
. (4.5)

Pokud jako bariéru pro přeskok použijeme nižš́ı hodnotu Em,‖ a požadujeme
v pr̊uměru jeden přeskok za 100 sekund (Γh = 0,01 s−1), což odpov́ıdá době
poř́ızeńı jednoho STM sńımku, dostáváme numerickým řešeńım (4.5) teplotu
T100,‖ ≈ 107 K. Pro stejnou frekvenci přeskok̊u kolmo na dimerové řádky źıskáme
stejným postupem T100,⊥ ≈ 162 K. Optimálńı teplotńı intervaly pro měřeńı
přeskok̊u pomoćı STM budou v okoĺı těchto dvou teplot.

4.5 Vliv anizotropie na zpracováńı dat

Pohyb jednoho atomu představuje náhodnou procházku, jež se skládá ze dvou
proces̊u: pohyb podél dimerového řádku a pohyb kolmo na dimerové řádky. Tyto
dva procesy přitom nejsou nijak korelovány, takže nelze aplikovat např. postup,
jenž se použ́ıvá jako jedna metoda pro zpracováńı přeskok̊u Ag atomů na povrchu
Si(111)7×7 mezi celami F-HUC a U-UHC, kdy se na naměřená data pohĺıž́ı
jako na náhodný telegrafńı signál a fituje se autokorelačńı funkce [19]. Naopak
přeskoky ve dvou nezávislých směrech představuj́ı poissonovské procesy, které
maj́ı charakter tzv.

”
b́ılého šumu“.

Pro každý ze směr̊u rovnoběžně a kolmo na dimerové řádky zkonstruujeme
časovou řadu zvlášt’ na základě sekvence sńımk̊u a následně použijeme postup
popsaný v sekci 4.2 (nafitováńı rozděleńı prodlev mezi přeskoky). Tento zp̊usob
je použitelný, pokud je doba poř́ızeńı jednoho sńımku dostatečně krátká, aby
pravděpodobnost, že mezi dvěma sńımky dojde k v́ıce než jednomu přeskoku
v každém směru, byla zanedbatelná.

Pokud neńı rychlost skenováńı dostatečná, můžeme využ́ıt vztahu, který vy-
jadřuje středńı hodnotu kvadrátu změny polohy atomu [3]:

〈(∆x)2〉 = Γh‖〈λ‖〉2t, (4.6)

〈(∆y)2〉 = Γh⊥〈λ⊥〉2t, (4.7)
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kde 〈λ‖〉, 〈λ⊥〉 jsou středńı vzdálenosti mezi adsorpčńımi pozicemi rovnoběžně
resp. kolmo na dimerové řádky (přičemž tyto dva směry ztotožńıme se směry os x,
y) a t je čas uplynulý od začátku sledováńı atomu. Středńı změnu polohy urč́ıme
experimentálně pozorováńım dostatečně velkého množstv́ı atomů po časový in-
terval t a následně lineárńı regreśı závislosti středńı změny polohy v každém ze
směr̊u x, y na čase můžeme stanovit frekvenci přeskok̊u Γh.

Teoreticky spoč́ıtané bariéry pro hlińık však naznačuj́ı, že frekvence Γh‖ a Γh⊥
se budou podstatně lǐsit: např́ıklad pro T = 107 K dostáváme na základě vztahu
(4.5) středńı doby mezi přeskoky τ‖ ≈ 100 s resp. τ⊥ ≈ 4×109 s. Přeskoky kolmo
na dimerové řádky by se tedy prakticky neměly vyskytovat a problém můžeme
považovat za jednorozměrný. S výhodou je přitom možné využ́ıt řádkové skeny,
kdy STM sńımá jen jeden řádek mı́sto celého obrazu, a zvýšit tak skenovaćı
rychlost cca 500krát [9].
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Kapitola 5

Vypařovadlo pro hlińık

Komerčńı vypařovadla jsou obvykle masivńı a navrhnutá pro vysoké depozičńı
rychlosti a velká množstv́ı napařovaného materiálu. Při našem experimentu jsme
potřebovali naopak deponovat velice malé množstv́ı hlińıku (zlomek jedné mono-
vrstvy) ńızkou rychlost́ı úzce fokusovaným svazkem, aby nedošlo k naneseńı kovu
na části aparatury nebo STM.

5.1 Konstrukce a fokusace vypařovadla

Vypařovadlo navrhnuté doc. Ošt’ádalem použ́ıvá tenký saf́ırový keĺımek o pr̊u-
měru 1,4 mm zahř́ıvaný wolframovou spirálou (viz obr. 5.1). Úzkého svazku je
dosaženo pomoćı dvojice clon, jejichž umı́stěńı a pr̊uměry štěrbin byly spoč́ı-
tány přesně pro uspořádáńı v našem systému. Vypařovadlo je do aparatury
namı́̌reno zespodu a úhel dopadu atomárńıho svazku na vzorek je přibližně 70◦,
takže oblast, na niž se hlińık deponuje, má tvar elipsy s rozměry 2,4×7,0 mm2.
Vzdálenost od keĺımku s hlińıkem ke vzorku je přibližně 135 mm. Vypařovadlo
může být osazeno až dvěma keĺımky – oba jsou namı́̌reny do stejného bodu.
Aby se zabránilo zbytečnému zahř́ıváńı zbytku systému od rozžhaveného wol-
framového drátu, jsou obě spirály odst́ıněny plechovým krytem z molybdenu
(obr. 5.2). Saf́ır (monokrystal Al2O3) byl zvolen jako materiál keĺımku, protože
z něj roztavený hlińık nemá tendenci vytékat. Kv̊uli malému pr̊uměru keĺımku
jsou spirály hustěji navinuty u jeho úst́ı, které je tak v́ıce zahř́ıváno a potlačuje
usazováńı materiálu a potenciálńı ucpáńı vypařovadla. Oba př́ıvodńı vodiče spirá-
ly maj́ı stejnou délku, aby vlivem jejich teplotńı roztažnosti nedošlo při provozu
vypařovadla k nežádoućımu vychýleńı keĺımku.

Správné namı́̌reńı vypařovadla jsme otestovali př́ımo v aparatuře, přičemž

25



Obrázek 5.1: Vypařovadlo pro hlińık. (1) Saf́ırový keĺımek s hlińıkem vložený ve
wolframové spirále. (2) Prvńı clona. (3) Tyčka slouž́ıćı pro kontrolu fokusace
vypařovadla. (4) Předsunutá clona. (5) Př́ıruba, vitonové těsněńı a měděné
pr̊uchodky slouž́ıćı k připojeńı napět́ı. Při finálńı montáži je vitonové těsněńı
vyměněno za měděné.

Obrázek 5.2: Bočńı pohled na vypařovadlo s nasazeným krytem (6).
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na mı́sto vzorku bylo upevněno čisté skĺıčko, na něž depozice prob́ıhala. Podle
polohy stopy na skĺıčku jsme následně upravili fokus vypařovadla. Daľśı kontroly
namı́̌reńı vypařovadla prob́ıhaly pomoćı tyčky umı́stěné ve směru vymezeném
oběma clonami (jak je možno vidět na obr. 5.1).

5.2 Teoretická kalibrace vypařovadla

Depozičńı rychlost, které vypařovadlo dosáhne, je závislá zejména na teplotě, na
kterou je roztavený kov zahřát. Při našem experimentu potřebujeme dosáhnout
depozičńıch rychlost́ı řádově 0,001 ML/s, kde 1 ML odpov́ıdá hustotě atomů
na povrchu Si(100), jež se dá jednoduše spoč́ıtat ze znalosti mř́ıžové konstanty
a vycháźı přibližně 6,8 × 1018 m−2. Při depozičńı rychlosti 0,001 ML/s tedy na
jednotku plochy dopadne za sekundu asi 6,8× 1015 atomů.

Při depozici z vypařovadla prob́ıhá nerovnovážný proces, protože teplota
taveniny je mnohem vyšš́ı než teplota vzorku nebo stěn systému. Většina vypaře-
ných atomů proto kondenzuje na chladněǰśıch površ́ıch a zpět na taveninu ne-
dopadaj́ı téměř žádné páry vypařovaného kovu. V tomto př́ıpadě je počet atomů,
jež se vypař́ı z jednotky plochy taveniny za sekundu, dán vztahem [16]:

nvyp =
pr√

2πmkBT
, (5.1)

kde pr je tlak nasycených par vypařovaného kovu, m hmotnost částic, kB Boltz-
mannova konstanta a T termodynamická teplota. Tlak nasycených par hlińıku
při dané teplotě T je podle [11] přibližně dán empirickým vztahem:

pr[mbar] = 10A−B/T , (5.2)

kde konstanty maj́ı hodnoty A = 8,929 a B = 16099 K.
Vypařovadlo představuje malý plošný zdroj s povrchem Svyp = 1,54 mm2,

vzdálenost od taveniny ke vzorku je r = 135 mm a svazek na vzorek dopadá pod
úhlem ϕ = 70◦. V tomto uspořádáńı je počet atomů dopadaj́ıćıch na jednotku
plochy vzorku za sekundu dán vztahem:

ndep =
nvypSvyp

2πr2
cosϕ. (5.3)

Po dosazeńı z rovnic (5.1) a (5.2) źıskáváme závislost depozičńı rychlosti na
teplotě:

ndep =
100 · 10A−B/TSvyp

2πr2
√

2πmkBT
cosϕ. (5.4)
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Teplotu T , na kterou je třeba zahřát saf́ırový keĺımek s hlińıkem, urč́ıme nume-
rickým řešeńım rovnice (5.4) pro danou hodnotu depozičńı rychlosti. V našem
př́ıpadě ndep = 6,8× 1015 m−2s−1, což odpov́ıdá 0,001 ML/s, a źıskáme teplotu
T ≈ 1353 K a odpov́ıdaj́ıćı tlak par hlińıku pr = 1,07× 10−3 mbar.

5.3 Testováńı vypařovadla

Protože je přesné nastaveńı teploty keĺımku problematické a zpravidla můžeme
ovládat pouze př́ıkon spirály, provedli jsme testovaćı měřeńı. To proběhlo v servis-
ńı aparatuře za tlaku řádově 10−4 Pa. Tloušt’ka napařené vrstvy byla měřena
metodou kmitaj́ıćıho krystalu. Nejdř́ıve byl proud procházej́ıćı spirálou nastaven
na I1 = 8,6 A při napět́ı U1 = 5,3 V, potom byl proud sńıžen na I2 = 8,0 A
s odpov́ıdaj́ıćım napět́ım U2 = 4,8 V. Během depozice byl zaznamenán vývoj
tloušt’ky napařené vrstvy a následně vynesen do grafu (viz obr. 5.3). Depozičńı
rychlost jsme pro každý proud zvlášt’ určili lineárńı regreśı v programu gnuplot,
který poskytl následuj́ıćı hodnoty:

v1 = (0,0309± 0,0006) Å/s

v2 = (0,0109± 0,0004) Å/s

Při proudu 8,6 A jsme nav́ıc pomoćı optického pyrometru změřili teplotu
spirály jako (1200 ± 50) ◦C, abychom mohli provést srovnáńı s teoretickými
výsledky v kapitole 5.2. K tomuto účelu bylo také potřeba přepoč́ıtat tloušt’ku
vrstvy v angströmech (Å) na monovrstvy (ML). Jednoduchým výpočtem při
znalosti atomové hmotnosti hlińıku mAl = 4,4787 × 10−26 kg a hustoty ρAl =
2700 kg m−3 zjist́ıme, že v našem př́ıpadě 1 ML ≡ 1,28 Å.

Při testu byla vzdálenost keĺımku vypařovadla od měřićıho krystalu r= 150 mm
a úhel dopadu ϕ = 0◦. Depozičńı rychlost daná vztahem (5.4) s těmito parametry
a teplotou T = (1473± 50) K vycháźı:

v′1 =
100 · 108,929−16099/(1473±50)1,54× 10−6 · cos 0◦

2π · 0,152
√

2π · 4,4787× 10−26 · 1,38× 10−23 · (1473± 50)
· 1,28

6,8× 1018
Å/s =

= (0,0271± 0,0034) Å/s,

což v rámci chyb odpov́ıdá experimentálně určené hodnotě v1. Určená teplota
spirály byla zat́ıžena nejvyšš́ı chybou, proto byly odchylky ostatńıch veličin
zanedbány.
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Obrázek 5.3: Časový vývoj tloušt’ky napařené vrstvy při proudech spirálou 8,6 A
a 8,0 a př́ıslušné křivky lineárńı regrese.

5.4 Závislost depozičńı rychlosti na př́ıkonu

Předpokládáme-li, že v jistém intervalu se dá závislost depozičńı rychlosti na
př́ıkonu spirály považovat za lineárńı, můžeme ze znalosti depozičńıch rychlost́ı
při př́ıkonech U1I1 = 45,6 W a U2I2 = 38,4 W źıskat odhad tak, že těmito body
prolož́ıme př́ımku (viz graf na obr. 5.4). Aby výsledná závislost odpov́ıdala expe-
rimentálńımu uspořádáńı v aparatuře, muśıme depozičńı rychlosti źıskané testem
vynásobit faktorem 0,1502

0,1352
· cos 70◦

cos 0◦
= 0,422, který zohledňuje rozd́ılné vzdálenosti

a úhly. Lineárńı závislost je pak určena vztahem:

v [ML/s] = 0,000920138 · {P} − 0,0317336, (5.5)

kde př́ıkon P dosazujeme ve wattech.
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Př́ıkon potřebný pro depozičńı rychlost 0,001 ML/s lze jednoduše odhadnout
ze vztahu (5.5) a vycháźı ≈ 35,6 W, čemuž při odporu spirály 0,6 Ω odpov́ıdá
proud přibližně 7,7 A.
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Obrázek 5.4: Závislost depozičńı rychlosti na př́ıkonu spirály źıskaná proložeńım
př́ımky dvěma experimentálně źıskanými body. Osa y byla přeškálována tak, aby
vyjadřovala skutečnou depozičńı rychlost v aparatuře.
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Kapitola 6

Aparatura

K provedeńı experimentu máme k dispozici nekomerčńı UHV systém vybavený
skenovaćım tunelovým mikroskopem, kryopanelem, vakuovým manipulátorem
a daľśım př́ıslušenstv́ım (viz obr. 6.1). UHV komoru je deskovým ventilem možno
rozdělit na dvě samostatně čerpané části, takže v př́ıpadě potřeby vyměnit vzorek
nebo hrot mikroskopu neńı nutné zavzdušňovat celý objem, ale jen část s vkládaćı
př́ırubou, která je po vložeńı součástek uzavřena, odplyněna a vyčerpána. Poté je
možno deskový ventil opět otevř́ıt a pomoćı vakuového manipulátoru součástky
přemı́stit na určené mı́sto. V komoře je d́ıky použit́ı iontové sorpčńı vývěvy
a titanové sublimačńı vývěvy možno dosáhnout tlaku řádově 10−9 Pa.

6.1 Měřeńı teploty

Abychom mohli při měřeńı dosáhnout ńızkých teplot, je aparatura vybavena
kryopanelem tvořeným nerezovou nádobou, jež pojme přibližně 2,5 l kapalného
duśıku. Ke spodńı části nádoby je připevněn měděný držák, z něhož je chlazeńı
přiváděno na vzorek pomoćı měděného svazku.

Protože frekvence přeskok̊u atomů na povrchu je silně závislá na teplotě, je
třeba zajistit přesné měřeńı této fyzikálńı veličiny. K tomuto účelu je aparatura
vybavena celkem čtyřmi termočlánky a jednou měřićı diodou. Termočlánky měř́ı
teplotu na držáku u dna kryostatu (dále jen

”
držák“), na ṕıcce slouž́ıćı k ž́ıháńı

vzork̊u, na konci chladićıho svazku u kĺınkového tepelného výměńıku (dále jen

”
kĺınek“) a na STM. Dioda slouž́ı k přesnému určeńı teploty vzorku. Termočlánky

jsou propojeny s poč́ıtačem, který může jednak pořizovat záznam teploty v pr̊u-
běhu experimentu a jednak použ́ıt data o teplotě k ovládáńı vyhř́ıváńı aparatury
při odplyňováńı.
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Obrázek 6.1: UHV aparatura Skupiny tenkých vrstev KFPP. (1) Vakuový
manipulátor. (2) Kryostat. (3) Ionizačńı vakuometr. (4) Skenovaćı tunelový
mikroskop. (5) Vypařovadlo pro hlińık. (6) Iontová sorpčńı vývěva.

Pro otestováńı, jakých teplot budeme s t́ımto jednoduchým chladićım systé-
mem schopni dosáhnout, jsme provedli měřeńı teploty uvnitř aparatury po nalit́ı
kapalného duśıku do kryostatu při tlaku v komoře menš́ım než 5× 10−5 Pa. Na
chlazených částech byly dva termočlánky (na držáku a na kĺınku), ostatńı dva
z̊ustaly přibližně na pokojové teplotě. Poč́ıtač prováděl záznam teploty každých
10 sekund a naměřená data jsme vynesli do grafu (viz obr. 6.2). Můžeme si
všimnout, že na držáku bylo dosaženo teploty −147,9 ◦C, což je o téměř 50
stupň̊u v́ıce než bod varu duśıku za normálńıho tlaku (−195,8 ◦C). To ukazovalo
na nedostatečnou tepelnou vodivost rozhrańı mezi kapalinou a stěnami nádoby
a radiačńı ohřev chladićıho rozvodu od okoĺı na pokojové teplotě. To se potvrdilo
při dočasném umı́stěńı jednoho z termočlánk̊u př́ımo na dno kryostatu z vněǰśı
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strany, kde byla naměřena teplota −172 ◦C. Teplotńı gradient přes 90 stupň̊u
mezi konci měděného svazku (−147,9 ◦C vs. −56,7 ◦C) ukazoval na špatnou te-
pelnou izolaci vzorku od zbytku systému a na nadměrné radiačńı ztráty.
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Obrázek 6.2: Vývoj teploty na kĺınku (šedě) a na držáku (černě) při zchlazeńı
kryostatu kapalným duśıkem. U každé křivky je vypsána nejnižš́ı dosažená
teplota.

6.2 Úprava chlazeńı

Protože se chladićı systém ukázal jako nedostatečně účinný, bylo nutné provést
několik úprav. Zvýšeńı efektivity chlazeńı vyžaduje dva kroky:

1. Zlepšeńı tepelné izolace mezi chlazenými prvky a zbytkem systému.

2. Sńıžeńı radiačńıch ztrát kryostatu a chladićıho svazku.
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Lepš́ı tepelné izolace bylo dosaženo zejména výměnou izolačńıch prvk̊u z Ma-
coru (tepelná vodivost 1,46 Wm−1K−1) za prvky z polytetrafluorethylenu, jehož
tepelná vodivost je 0,25 Wm−1K−1. Daľśım krokem byla výměna termočlánkových
vodič̊u za vodiče s menš́ım pr̊uřezem, aby byl sńıžen odvod tepla.

Úpravy kv̊uli sńıžeńı radiačńıch ztrát zahrnovaly návrh a konstrukci ra-
diačńıho št́ıtu z molybdenu, jenž byl připevněn kolem dna kryostatu a je chlazen
tepelným kontaktem s kryostatem v jeho horńı části. Obě strany molybdenového
plechu byly d̊ukladně mechanicky vyleštěny kv̊uli dosažeńı co nejnižš́ı emisivity.
Radiačńı št́ıt byl vytvarován tak, aby poskytoval st́ıněńı i pro měděný držák
chladićıho svazku. Druhý št́ıt, tentokrát z chemicky leštěného Al plechu, byl
umı́stěn na STM kolem vzorku a druhého konce chladićıho svazku. Hlińıkový
št́ıt je chlazen pomoćı tepelného kontaktu přes měděnou destičku, na niž je
pružinou tlačen měděný váleček, který je chlazen z horńı části kryostatu spolu
s molybdenovým plechem.

Po instalaci nových prvk̊u chladićıho systému jsme provedli daľśı testovaćı
měřeńı teploty po nalit́ı kapalného duśıku do kryostatu. Tlak v komoře byl menš́ı
než 1,0×10−6 Pa a opět jsme pomoćı poč́ıtače zaznamenávali teplotu na měděném
držáku a na konci svazku u vzorku. Naměřená data jsou vynesena v grafu na
obr. 6.3.

Úpravy chlazeńı nám umožnily dosáhnout o téměř 20 ◦C nižš́ı teploty na
držáku a zhruba o 35 ◦C méně na kĺınku. Nár̊ust teploty po vypařeńı duśıku byl
pozvolný a trval bezmála 10 hodin, což ukazuje na podstatně lepš́ı izolaci od
zbytku systému než při předchoźım měřeńı, kdy zahřát́ı na pokojovou teplotu
trvalo přibližně 3 hodiny (obr. 6.2).

Nicméně měřeńı přesné teploty vzorku pomoćı diody ukázalo, že jej ne-
jsme schopni zchladit na méně než −40 ◦C. Vzorek totiž muśı být elektricky
izolován od chladićıho okruhu, aby bylo např. možno provádět některá spek-
troskopická měřeńı. Tato izolace je realizována saf́ırovou destičkou, která má však
dostatečnou tepelnou vodivost jen při teplotách kolem 100 K, zat́ımco teplota
na konci svazku je v́ıce než 180 K (−93,6 ◦C). Řešeńım by mohlo být přesunut́ı
izolačńı destičky až ke dnu kryostatu, kde je potřebná teplota.

Provedené úpravy byly zvoleny tak, aby se otestovala jejich účinnost a také
aby nebyly př́ılǐs časově náročné. St́ıněńı se ukázalo jako velice efektivńı metoda
pro sńıžeńı teploty, proto je třeba při budoućıch úpravách systému rozš́ı̌rit te-
pelný št́ıt kolem všech chlazených část́ı včetně vzorku. Daľśı potřebné modifikace
se týkaj́ı samotného kryostatu – chladićı rozvod by mohl být realizován pomoćı
měděných tyč́ı př́ımo vnořených do kapalného duśıku.
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Obrázek 6.3: Vývoj teploty na kĺınku (šedě) a na držáku (černě) po úpravě
chlazeńı a aplikaci kapalného duśıku. U každé křivky je vypsána nejnižš́ı dosažená
teplota.

6.3 Testováńı aparatury

Pro dosažeńı potřebných tlak̊u byla aparatura d̊ukladně odplyněna zahřát́ım na
přibližně 120 ◦C na několik dńı při současném čerpáńı pomoćı turbomolekulárńı
a iontové sorpčńı vývěvy. Po opětovném zchlazeńı se ukázalo, že tlak v komoře
neklesá pod 5×10−6 Pa, což naznačovalo netěsnost v UHV systému. Tu se naštěst́ı
podařilo lokalizovat, a to na iontové vývěvě, již bylo tedy nutno vyměnit. Shodou
okolnost́ı se nám povedlo źıskat vývěvu IPT 200, která má dvojnásobný čerpaćı
výkon oproti p̊uvodńı IPT 100.

Po montáži nové vývěvy současně s novým chladićım systémem byla aparatura
znovu odplyněna a bez problémů se podařilo systém zčerpat na tlak 6,4×10−8 Pa.
Nicméně po nalit́ı kapalného duśıku do kryostatu došlo postupně ke zvýšeńı
tlaku až na 9,0 × 10−7 Pa, což indikovalo malou netěsnost v kryonádobě, která
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se otevře vlivem teplotńı kontrakce při zchlazeńı. Tato domněnka se potvrdila,
když po skončeńı ńızkoteplotńıho testu a dosažeńı pokojové teploty klesl tlak na
9,2× 10−8 Pa a dále jej bylo možno sńıžit až na 4,8× 10−8 Pa použit́ım titanové
sublimačńı vývěvy.

Nutná výměna celého kryostatu by vyžadovala demontáž celého vnitřńıho
zař́ızeńı aparatury, což z časových d̊uvod̊u nebylo možné realizovat. V tomto
okamžiku tedy bylo zřejmé, že se experiment v zamýšleném rozsahu nepodař́ı
uskutečnit.
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Kapitola 7

Experiment

Na nové aparatuře nebylo možno kv̊uli netěsnosti v kryostatu dosáhnout potřeb-
ného tlaku a nav́ıc jsme nemohli použ́ıt chlazeńı, které by zp̊usobilo daľśı zhoršeńı
netěsnosti komory. Pro seznámeńı se s technikou STM a nacvičeńı př́ıpravy ex-
perimentu jsme využili jinou UHV aparaturu, která neńı vybavena chladićım
systémem. I měřeńı při pokojové teplotě a srovnáńı s experimenty provedenými
s indiem nám může leccos napovědět o stabilitě hlińıkových řet́ızk̊u na povrchu
Si(100)2×1 a jejich morfologii.

Ultravakuový systém umožnil d́ıky iontové sorpčńı a titanové sublimačńı
vývěvě dosáhnout při měřeńı tlaku méně než 3 × 10−9 Pa. Kromě toho jsme
využili i možnosti při měřeńı vzorek zahř́ıvat a druhý experiment jsme provedli
za teploty zvýšené na přibližně 50 ◦C pro srovnáńı s pokojovou teplotou.

7.1 Př́ıprava experimentu

Wolframový hrot byl vyčǐstěn elektronovým bombardem: bylo na něj přivedeno
napět́ı +1000 V, přičemž katoda byla žhavena proudem 3,5 A a emisńı proud
dosahoval hodnot 3–5µA. Bombard byl několikrát opakován po dobu 10 sekund
při tlaku v komoře < 5× 10−9 Pa.

Použitý vzorek Si(100) byl vytvořen z části křemı́kového waferu typu n, jenž
je dopovaný Sb a má měrný odpor ≤ 0,014 Ωcm. Po d̊ukladném odplyněńı při
teplotě 400 ◦C po dobu 48 hodin byl vzorek vyčǐstěn opakovaným ž́ıháńım na
≈ 1200 ◦C proudem 6,5 A po dobu 10 sekund, kdy tlak v systému nepřekročil
1,0 × 10−8 Pa. Poté vzorek přibližně 15 minut chladnul a pak byl znovu zahřát
pr̊uchodem proudu 6,5 A v opačném směru na 5 sekund při tlaku v komoře
< 4× 10−9 Pa. Během chladnut́ı vzorku došlo k vytvořeńı rekonstrukce 2×1.
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Vypařovadlo bylo před depozićı odplyněno při proudu 8,51 A po dobu pěti
minut. Depozice hlińıku byla provedena při stejném proudu a to po dobu tř́ı
minut, přičemž vypařovadlo bylo zároveň chlazeno vodńım okruhem, aby nedošlo
k velkému nár̊ustu tlaku v komoře. Množstv́ı deponovaného materiálu bylo ze
sńımk̊u odhadnuto jako přibližně 0,09 ML, čemuž odpov́ıdá depozičńı rychlost
5× 10−4 ML/s.

7.2 Postup při měřeńı

Po dosažeńı tunelového kontaktu se vzorkem jsme se poř́ızeńım několika testo-
vaćıch sńımk̊u přesvědčili, že na hrotu již nejsou žádné nečistoty a že hrot neńı
např. dvojitý. Pro dosažeńı kvalitńıho zobrazeńı bylo nutné formováńı hrotu
použit́ım několika krátkých proudových puls̊u ≈ 10 nA při záporném napět́ı na
hrotu < −5 V.

Následně jsme lokalizovali dostatečně velkou atomárńı terasu bĺızko středu
vzorku, abychom mohli provést vyděleńı rozsahu ř́ıdićıho napět́ı na piezokera-
mice a dosáhnout vyšš́ıho rozlǐseńı. Prvńıch několik sńımk̊u sloužilo ke srovnáńı
teplotńıho driftu, který se nám podařilo prakticky vykompenzovat pomoćı zadáńı
poloh orientačńıch bod̊u do ovládaćıho programu STM. Poté jsme naskenovali
sekvenci 40 sńımk̊u téže oblasti o rozměrech 30×30 nm2. Všechny sńımky byly
poř́ızeny při napět́ı na hrotu −2 V a tunelovém proudu 0,3 nA, což je nastaveńı,
při němž je interakce hrotu s povrchovými atomy zanedbatelná [10]. Záporná
polarita napět́ı byla volena s ohledem na to, že hlińıkové atomy v dimerech
obsahuj́ı prázdný sp3 orbital, jež umožňuje jejich vysoce kontrastńı zobrazeńı
v prázdných stavech. Poř́ızeńı jednoho sńımku ze sekvence trvalo asi 2 minuty
– mezi prvńım a posledńım obrazem ze sekvence je proto téměř hodina a p̊ul,
během ńıž jsme mohli pozorovat dynamiku hlińıkových struktur na povrchu.

7.3 Pozorováńı přeskok̊u

Protože depozice Al byla provedena za pokojové teploty, nemohli jsme očekávat,
že budeme schopni pozorovat samostatné hlińıkové atomy (monomery), nebot’

d́ıky své vysoké difuzivitě (vztah (6.2) dává pro 300 K odhad pro frekvenci
přeskok̊u rovnoběžně s dimerovými řádky přibližně 5×107 s−1) se všechny spojily
do dimer̊u a dimery do řet́ızk̊u (model r̊ustu je popsán např. v [1]). Řet́ızky
tvořené hlińıkovými dimery jsou velice stabilńı objekty až do teplot několika
stovek stupň̊u, i když při vyšš́ıch teplotách trṕı značným množstv́ım defekt̊u [18].
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Obrázek 7.1: Pohyblivé objekty pozorované na povrchu Si(100)2×1 při napět́ı
na hrotu −2 V a tunelovém proudu 0,3 nA. Velikost sńımk̊u: 30×30 nm2.
(a) Samostatně stoj́ıćı dimer (detail ve výřezu). Horńı část dimeru neńı zo-
brazena, protože se dimer dostal do této adsorpčńı pozice až během skenováńı
spodńı části sńımku. Analýzou celé sekvence jsme vyloučili, že by výskyt dimeru
byl zp̊usoben interakćı s hrotem. (b) Skupina dimer̊u, které soused́ı kolenovitě
(detail ve výřezu).

Obrázek 7.2: Dva po sobě jdoućı sńımky zachycuj́ıćı odpojeńı dimeru z konce
řetězce. (a) Šipka označuje koncový dimer, jenž je kolenovitě napojený na zbytek
řet́ızku. (b) Dimer se odpojil a našel si novou adsorpčńı pozici vedle defektu.
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Přesto nebyly všechny hlińıkové struktury na povrchu zcela stabilńı a nehybné:
jde zejména o samostatně stoj́ıćı dimery a o útvary, jež obsahuj́ı typ spojeńı
dimer̊u, který M. Kučera [10] označuje jako

”
koleno“. Oba tyto druhy objekt̊u

se nám při měřeńı podařilo pozorovat (obr. 7.1).
Samostatný dimer migruje po povrchu – jeho pozice se měnila téměř každý

sńımek. Frekvence přeskok̊u je v tomto př́ıpadě dostatečně malá, abychom jej byli
schopni zobrazit. Nicméně počet poř́ızených sńımk̊u, na kterých došlo k přeskoku
dimeru, nebyl dostatečný pro statistické vyhodnoceńı pohybu dimeru a určeńı
difúzńıch bariér.

V dimerových skupinách, jež tvoř́ı koleno, docháźı k přeskok̊um dimer̊u do
sousedńı adsorpčńı pozice (podél Si dimerového řádku) a zase nazpět. V př́ıpadě,
že je kolenem navázán i krajńı dimer řetězu, může doj́ıt k jeho odtržeńı. Tento
jev však pravděpodobně nenastává př́ılǐs často, nebot’ za celou sekvenci sńımk̊u
se nám podařilo zachytit jen jeden př́ıpad (obr. 7.2).

7.4 Analýza délek hlińıkových řet́ızk̊u

Délky řet́ızk̊u, jež tvoř́ı kovy III. skupiny na povrchu Si(100)2×1, závisej́ı na
několika parametrech: množstv́ı deponovaného materiálu, depozičńı rychlosti,
množstv́ı defekt̊u na povrchu a mobilitě atomů, jež je dána zejména teplotou
substrátu při nukleaci. Teoretické výpočty vazebných energíı Al dimer̊u k de-
fekt̊um [2] a experimenty provedené ve Skupině tenkých vrstev naš́ı katedry
ukazuj́ı, že vliv defekt̊u je v př́ıpadě hlińıku zanedbatelný. Při daném pokryt́ı
a depozičńı rychlosti má proto mobilita adatomů po povrchu zásadńı vliv na
charakter r̊ustu řet́ızk̊u a na jejich středńı délku, což je parametr, na který jsme
se při zpracováńı dat zaměřili.

Pro analýzu jsme použili posloupnost sńımk̊u zmı́něnou v sekci 7.2. Protože
během sńımáńı celé sekvence se délky pozorovaných řet́ızk̊u téměř neměnily,
provedli jsme jejich rozbor jen na jednom ze sńımk̊u. Všechny řet́ızky se skládaly
ze sudého počtu atomů, nebot’ jsme nepozorovali žádná anomálńı zakončeńı, jež
by se dala ztotožnit s jediným atomem (monomerem) na konci řet́ızku. To je
v souladu s některými daľśımi studiemi [18]. T́ımto se hlińık odlǐsuje např. od
india, u něhož lze pozorovat i řet́ızky liché délky [8].

Obr. 7.3 znázorňuje histogram délek 44 řet́ızk̊u, jež se na sńımku nacházely.
Délka vyjadřuje počet atomů, jež tvoř́ı daný řet́ızek. Fitováńım na Poissonovo
rozděleńı jsme źıskali středńı délku řet́ızku:

〈s1〉 = 8,69± 0,48.
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Obrázek 7.3: Histogram rozděleńı délek 44 řet́ızk̊u vzniklých depozićı 0,09 ML
hlińıku na Si(100)2×1 při pokojové teplotě. Plná křivka je fit na Poissonovo
rozděleńı.
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Obrázek 7.4: Histogram rozděleńı délek 74 řet́ızk̊u vzniklých depozićı 0,05 ML
hlińıku na Si(100)2×1 při teplotě 50 ◦C. Plná křivka je fit na Poissonovo
rozděleńı.
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7.5 Měřeńı při zvýšené teplotě

Druhý experiment byl proveden na téže aparatuře se stejným vzorkem, který byl
opět d̊ukladně vyčǐstěn ž́ıháńım na teplotu ≈ 1200 ◦C. Před depozićı jsme ovšem
zapnuli zahř́ıváńı vzorku proudem 71 mA při napět́ı 2,38 V. Tomuto př́ıkonu
odpov́ıdá termočlánkem zkalibrovaná teplota vzorku (50± 5) ◦C.

Přestože depozice hlińıku proběhla se stejnými parametry jako v př́ıpadě
předchoźıho měřeńı (proud vypařovadlem 8,51 A, čas 3 minuty), na základě
poř́ızených sńımk̊u jsme zjistili, že pokryt́ı je jen asi 0,05 ML, čemuž odpov́ıdá
depozičńı rychlost ≈ 3× 10−4 ML/s.

Přibližně 20 minut po depozici jsme vypnuli zahř́ıváńı vzorku a nechali jsme
jej p̊ul hodiny tepelně relaxovat. Při skenováńı vzorku pomoćı STM se nám
nepodařilo dosáhnout takového rozlǐseńı jako při předchoźım měřeńı a kompen-
zace driftu se ukázala jako obt́ıžná, takže jsme nebyli schopni poř́ıdit dostatečně
dlouhou sekvenci sńımk̊u téže oblasti pro pozorováńı dynamiky proces̊u. Nic-
méně jeden ze źıskaných sńımk̊u byl dostatečně kvalitńı, abychom mohli provést
analýzu délek řet́ızk̊u. Jednalo se o sńımek oblasti s rozměry 70×70 nm2 poř́ızený
při napět́ı na hrotu −2 V a tunelovém proudu 0,3 nA. Př́ıslušný histogram délek
řet́ızk̊u je na obr. 7.4. Středńı délka řet́ızku źıskaná fitováńım na Poissonovo
rozděleńı v tomto př́ıpadě vyšla:

〈s2〉 = 8,67± 0,62.

7.6 Shrnut́ı a diskuze výsledk̊u měřeńı

Hlińık vytvář́ı při pokojové teplotě na povrchu Si(100)2×1 jak struktury stabilńı
(samostatné řet́ızky), tak útvary pohyblivé (dimery spojené

”
kolenem“, osamo-

cené dimery). Frekvence přeskok̊u těchto pohyblivých objekt̊u mezi adsorpčńımi
pozicemi je dostatečně ńızká, abychom je byli schopni pozorovat pomoćı STM
za pokojové teploty.

Středńı délka řet́ızk̊u se zvyšuje s rostoućı teplotou, protože zároveň roste
mobilita atomů po povrchu, a tedy i pravděpodobnost, že se deponované atomy
připoj́ı ke stávaj́ıćım řet́ızk̊um [7, 12]. V našem př́ıpadě jsme při dvou r̊uzných
teplotách dospěli k téměř shodným středńım délkám 〈s1〉 = 8,69± 0,48 a 〈s2〉 =
8,67± 0,62, což může být zp̊usobeno hned několika faktory.

Nejzásadněǰśı roli pravděpodobně hrál rozd́ıl v pokryt́ıch, které bylo při
prvńım experimentu 0,09 ML a při zvýšené teplotě 0,05 ML. Zdá se, že zvýšená
pobyhlivost atomů při vyšš́ı teplotě kompenzuje nižš́ı pokryt́ı, a proto jsou
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výsledné středńı délky řet́ızk̊u shodné. Tento vliv je zřejmý, přestože byly pro
analýzu použity nepř́ılǐs velké statistické soubory – zejména v př́ıpadě prvńıho
měřeńı maj́ı hodnoty délek řet́ızk̊u vyšš́ı disperzi, což rovněž mohlo sehrát roli.
K určeńı přesné teplotńı závislosti středńı délky řet́ızk̊u by však bylo třeba měřeńı
opakovat pro v́ıce teplot, eliminovat rozd́ıly v množstv́ı naneseného materiálu
a analyzovat délky řet́ızk̊u na v́ıce sńımćıch r̊uzných oblast́ı.

7.7 Př́ıprava rekonstrukce na nové aparatuře

Ačkoliv kv̊uli netěsnosti kryostatu byl nejnižš́ı dosažitelný tlak v nové aparatuře
přibližně 5× 10−8 Pa, což je prakticky hraničńı hodnota pro UHV experimenty,
pokusili jsme se o př́ıpravu vzorku a vytvořeńı rekonstrukce 2×1.

Vzorek byl nejdř́ıve d̊ukladně odplyněn zahř́ıváńım po dobou dvou dńı př́ıko-
nem 3,5 W při tlaku nepřesahuj́ıćım 1× 10−7 Pa. Ž́ıháńı vzorku prob́ıhalo prou-
dem 5,8 A po dobu 10 sekund. Ukázalo se, že tento proud je př́ılǐs vysoký, nebot’

došlo k lokálńımu nataveńı části vzorku a přesunu materiálu po povrchu. Přesto
se nám podařilo naj́ıt oblast, kde byla rekonstrukce 2×1 zřetelně vidět, ačkoliv
atomárńı terasy byly poměrně krátké (obr 7.5).

Obrázek 7.5: Zobrazeńı povrchu Si(100) s rekonstrukćı 2×1 pomoćı STM při
napět́ı na hrotu −2 V a tunelovém proudu 0,3 nA. Je možné si všimnout, že
dimerové řádky sousedńıch teras jsou vzájemně kolmé. Velikost zobrazené oblasti
je 50×50 nm2.
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Kapitola 8

Závěr

V rámci bakalářské práce jsem se seznámil s technikou STM, problematikou
ultravakua a r̊ustovým experimentem. Pod́ılel jsem se na konstrukci a následném
testováńı vypařovadla pro hlińık, provedl jsem teoretický výpočet depozičńı rych-
losti a srovnal s výsledky test̊u. Extrapolaćı źıskaných dat jsem odhadnul, že pro
dosažeńı depozičńı rychlosti 0,001 ML/s je třeba zahř́ıvat spirálu vypařovadla
př́ıkonem asi 35,6 W.

Testováńı chladićıho systému aparatury ukázalo, jaké daľśı úpravy bude nutné
provést ke zvýšeńı účinnosti chlazeńı. Zjistil jsem, že nedostatečná tepelná vo-
divost na rozhrańı kapalného duśıku a stěn kryostatu má za d̊usledek zvýšeńı
teploty na výměńıku o ≈ 25 K a že ve zbytku chladićıho systému dominuj́ı ra-
diačńı ztráty, jež se daj́ı efektivně potlačit instalaćı tepelného št́ıtu. Tepelná vo-
divost saf́ırové destičky, která elektricky izoluje vzorek od chladićıho systému, se
ukázala jako nedostatečná. Jedńım z navrhnutých řešeńı bylo přesunut́ı destičky
do př́ımého kontaktu s kryonádobou, nebot’ tepelná vodivost saf́ıru při teplotách
nižš́ıch než 100 K výrazně vzroste.

Na základě teoretických model̊u energetických bariér pro přeskok hlińıkových
atomů po povrchu Si(100) jsem provedl odhad teplotńıch interval̊u, v nichž lze
př́ımo pozorovat přeskoky jednotlivých atomů pomoćı STM. Vzhledem k předpo-
vězenému anizotropńımu chováńı hlińıku je pro pozorováńı přeskok̊u rovnoběžně
s dimerovými řádky potřeba teplota substrátu méně než 110 K. Pro přeskoky
kolmo na dimerové řádky by měla postačovat teplota okolo 160 K.

Diskutoval jsem několik metod, jak by se dalo př́ımé měřeńı přeskok̊u atomů
pomoćı STM zpracovat pro źıskáńı hodnot energetických bariér. Jedná se o me-
tody statistické, jež vyžaduj́ı provedeńı velkého množstv́ı pozorováńı a využ́ıvaj́ı
poissonovský charakter těchto proces̊u.
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Provedl jsem několik experiment̊u na STM, při kterých jsem pozoroval hlińıko-
vé řet́ızky na povrchu Si(100)2×1 vzniklé při pokojové teplotě a při teplotě
50 ◦C. Dı́ky těmto experiment̊um jsem se naučil připravit vzorek a samostatně
ovládat STM. Na źıskaných sńımćıch jsem se snažil pozorovat dynamiku proces̊u,
jež na povrchu prob́ıhaj́ı při pokojové teplotě, a naměřená data jsem využil
k vyzkoušeńı jedné ze statistických metod: analýze délek hlińıkových řet́ızk̊u.
Zjistil jsem, že středńı délky řet́ızk̊u byly pravděpodobně ovlivněny rozd́ılným
množstv́ım deponovaného materiálu při těchto dvou experimentech (0,09 ML
resp. 0,05 ML) a že pro podrobněǰśı určeńı vlivu mobility atomů na délky řet́ızk̊u
je potřeba zpracovat větš́ı statistický soubor.

Přestože se kv̊uli netěsnostem UHV systému nepodařilo realizovat ńızkote-
plotńı experiment, při němž bychom byli schopni př́ımo pozorovat přeskoky
atomů, poskytla testovaćı měřeńı provedená na nové aparatuře d̊uležité infor-
mace pro budoućı experimenty: zejména parametry pro ž́ıháńı a odplyňováńı
vzorku, poznatky o stabilitě nové STM hlavy a vlivu rušeńı.
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