Oberflachenphysik

Dynamische Stufen auf Kristalloberflachen

Vom Miandern, Aufrauen, Annihilieren, Biindeln und Glétten

Walter Selke

Einzelne Stufen monoatomarer Hohe auf Kris-
talloberflichen zeigen, ebenso wie Paare und
Ensembles solcher Stufen, eine Reihe von inte-
ressanten dynamischen und thermischen Eigen-
schaften. Das reicht vom Miandern isolierter
Stufen bis hin zu Phaseniibergingen auf gestuf-
ten Oberflichen. Grundlegende Einsichten in
diese seit etwa fiinfzehn Jahren intensiv unter-
suchten Phinomene ermoglicht das Zusammen-
spiel von hochauflosenden experimentellen Me-
thoden mit vielfdltigen theoretischen Analysen
und Computersimulationen.

chen Winkel relativ zu einer seiner kristallogra-

phischen Achsen, so besteht die neue Oberfldche
aus einer regelméfligen Abfolge von Stufen monoato-
marer Hohe und Terrassen (Abb. 1, 2a). Diese gestufte
oder vizinale? Oberfliche weist wenigstens einen ho-
heren Millerschen Index auf.? Im Gegensatz dazu ist
eine niedrigindizierte Oberflache, die z. B. entsteht,
wenn man einen Festkorper parallel zu einer seiner
kristallographischen Achsen schneidet, im Idealfall
perfekt eben, sie bildet eine einzige Terrasse. In natura
wird die perfekte Situation kaum realisiert sein: Auch
hier konnen, verursacht etwa durch eine leichte Fehlo-
rientierung der Schnittebene oder durch Kristallfehler,
vereinzelt Stufen auftreten.

Thermische Anregungen bringen es mit sich, dass
diese Kristalloberflachen keineswegs statisch sind. Ein-
zelne Atome 16sen sich aus den Stufen, die somit zu
méaandern beginnen. Mit in der Regel hoherem Ener-
gieaufwand verbunden, werden sich auch Oberfldchen-
atome von ihren idealen Terrassenpldtzen entfernen
und iiber die Oberflache diffundieren. Erhoht man die
Temperatur, so kénnen sowohl Stufen als auch Terras-
sen Aufrauungsphaseniibergidnge durchlaufen (Abb.
2b, c). Oberhalb der jeweiligen kritischen Temperatur,
T: bzw. T?, werden die Stufen unbegrenzt stark méan-
dern bzw. die Hohenschwankungen auf der Terrasse
beliebig hoch sein.

Im folgenden Uberblick werden wir Phinomene
behandeln, die mit der thermisch aktivierten Stufen-
dynamik auf atomarer Skala zusammenhéngen. Expe-
rimentell lassen sich die Effekte heutzutage in Folge
immenser Fortschritte in der Ultrahochvakuumtechnik
und in der rdumlich und zeitlich hochauflosenden
Messtechnik recht genau untersuchen. Neben Streu-

S chneidet man einen Festkorper unter einem fla-
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Abb. 1:

Das Rastertunnelmikroskop erlaubt es, die Oberflichen von
Festkorpern mit atomarer Auflésung abzubilden und damit Stu-
fen und andere Strukturen zu untersuchen. Die STM-Aufnahme
zeigt eine Au(110)-Oberfliche mit einer Stufe und zwei ,,Kin-
ken“ bei 374 K (oben) und mit einer ausgefransteren Stufen-
struktur bei 556 K (unten) (mit freundlicher Genehmigung von
J. W. M. Frenken, Amsterdam).

methoden liefern direkte Beobachtungen, insbesondere
mithilfe des Rasterkraft- und des Rastertunnelmikros-
kops (scanning tunneling microscope, STM), wichtige
Informationen (Abb. 1).

In den vergangenen fiinfzehn Jahren sind die mor-
phologischen und dynamischen Eigenschaften von
Kristalloberfldchen, bei denen Stufen monoatomarer
Hohe eine entscheidende Rolle spielen, sowohl im
Experiment als auch von Seiten der Theorie intensiv
untersucht worden [1-3].

Wir werden uns mit dem faszinierenden Gebiet
vertraut machen, indem wir das dynamische Verhalten
einzelner Stufen, dann von Stufenpaaren und letztlich
von Ensembles von Stufen behandeln. Zunéchst identi-
fizieren wir typische, ,universelle“ Zeitgesetze, die das
Fluktuieren einzelner Stufen beschreiben und von dem
atomaren Transportprozess abhdngig sind. Bei einem
Stufenpaar geht es vorrangig um das Auseinander-
driften oder auch, besteht das Paar aus einer ab- und
einer aufsteigenden Stufe, um sein Annihilieren. Stufen-
ensembles schlieBlich vereinen Eigenschaften isolierter
Stufen und von Stufenpaaren. Dariiber hinaus zeigen
von vizinalen Oberflachen gebildete Stufengitter recht
neuartige Phaseniiberginge, speziell das Stufenaufrau-
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Schnittpunkten dieser
Ebene mit den kristallo-
graphischen Achsen.
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3) Eine detailierte und
verstindliche Darstel-
lung der Phdanomene
beim Kristallwachstum
aus Sicht der Statisti-
schen Physik bietet [4].
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en (Abb. 2b) und das Stufenbiindeln (Abb. 2d). Getrie-
ben durch das Wechselspiel vieler Stufen ist auch das
thermische Glétten kiinstlich erzeugter Oberflachen-
muster, z. B. rdumlich periodischer, welliger Storungen
der Kristalloberfldche. Dabei ober- und unterhalb von
T? auftretende, wiederum vom Transportprozess abhén-
gige Gesetzmaligkeiten werden gleichfalls behandelt.

Terrasse

Abb. 2:

Schnitte durch vizinale Oberflidchen illustrieren schematisch
» a) die perfekte Stufenabfolge (T= 0),

» b) Stufenaufrauen (T > T}),

» c) Terrassenaufrauen (T > T}), und

» d) Stufenbiindeln. Die gestrichelte Linie deutet die mittlere
Neigung der Oberfldche an.

Mogliche technische Anwendungen von Nano-
strukturen unter anderem im Bereich der fiir die Chip-
technologie wichtigen Quantendrdhte oder beim epi-
taktischen Wachstum von Nanomustern liegen auf der
Hand. In diesem Uberblick werde ich mich jedoch auf
die Eigenschaften von Nanostrukturen auf Kristallober-
flichen aus der Perspektive der Grundlagenforschung
konzentrieren.®

Miandernde Einzelstufen

Wir betrachten zunéchst eine einzelne Stufe mono-
atomarer Hohe, welche die obere von der unteren Ter-
rasse einer ebenen, niedrigindizierten Kristalloberfldche
trennt, und welche ldngs einer der hochsymmetrischen
Richtungen der Oberfldche orientiert ist (vgl. Abb. 1).
Auf den Terrassen mogen sich vernachlédssigbar wenige
Adatome und Adl6cher befinden, d. h. die Temperatur
sei deutlich niedriger als die Aufrauungstemperatur T9
fiir die Oberflédche.

Die benotigte Energie, um eine ausgedehnte, gerade
Stufe auf eine perfekte Oberflaiche aufzubringen, wird
als Stufenenergie E, bezeichnet. Sie hdngt von dem
Material sowie der Orientierung der Oberflache und
der Stufe ab. E; ist fiir eine Reihe von Elementen und
Verbindungen mithilfe elektronentheoretischer Berech-
nungen und auch experimentell bestimmt worden. Ty-
pischerweise liegt die Stufenenergie pro Gitterplatz in
der GroBenordnung von 0,1 eV [1, 3, 4].

Thermisch aktiviert mdandert die Stufe, indem sich
Atome aus ihr 16sen oder sich an sie anlagern. Bei dem
Elementarprozess dndert sich an der Stufenposition i
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die Stufenauslenkung u; um eine Gitterkonstante, wel-
che im Folgenden gleich Eins gesetzt wird. Die Stufe ist
gerade, wenn u; konstant ist. Abweichungen hiervon
kann man tiber die zeitabhéngige Korrelationsfunktion
der Auslenkungen G,(t)= =; ((u;.,(t)-1;(0))?)/L messen;
t bezeichnet die Zeit, gemittelt wird {iber alle L Stufen-
plédtze im thermischen Gleichgewicht oder wéhrend des
Aquilibrierungsprozesses von der geraden zu der fluk-
tuierenden Stufe. Wir nehmen der Einfachheit halber
an, dass die Stufenauslenkungen u; eindeutig definiert
sind, dass es also keine ,Uberhiinge“ gibt.

Um das Stufenméandern zu charakterisieren, ist
besonders das asymptotische Langzeitverhalten von
G,_o(?) theoretisch und experimentell untersucht wor-
den [2]. Bevor wir dieses diskutieren, wollen wir einige
Grundbegriffe erldutern, die Geometrie, Energetik und
Kinetik von Stufenfluktuationen kennzeichnen.

Mikroskopische Stufenauslenkungen werden in dem
iiblichen Slang, der durch Eindeutschung englischer
Fachbegriffe entsteht, als , Kinken“ und ,, Antikinken*
bezeichnet. An einem Kinken (Antikinken) @ndert sich
die Stufenauslenkung gegeniiber derjenigen an dem
Nachbarstufenplatz um 1, d. h. u;,; =u; +1(u;- 1). Wird
also an einer lokal geraden Stufe ein Zusatzatom ad-
sorbiert, so entsteht dort ein Kinken-Antikinken-Paar.
Betragt die Differenz der Stufenauslenkungen, u;,; - u;,
n Gitterkonstanten, so spricht man von einem Kinken
(oder Antikinken) der ,Tiefe n“.

Die Energie fiir einen Kinken der Tiefe 1, E,, lédsst
sich dhnlich wie die Stufenenergie elektronentheo-
retisch berechnen und experimentell bestimmen. Bei
vielen der untersuchten Kristalle hat sie einen Wert von
einigen wenigen Zehnteln eines Elektronenvolts [3, 4].
In Solid-on-Solid-Modellen (SOS, siehe Infokasten)
zur Beschreibung von Stufen und Oberflachen wird in
der Regel angenommen, dass ein Kinken der Tiefe 7 ei-
ne Energie nE, hat. Die Annahme ist fiir konkrete Ma-
terialien nur in Ausnahmefillen eine gute Ndherung,
jedoch héngt z. B. das Langzeitverhalten von G,_()
von solchen Details nicht ab.

Fiir das Langzeitverhalten der Auslenkungsfluktua-
tionen ist vielmehr der Mechanismus entscheidend, mit

Aufrauen und SOS-Modell

Fiir eine niedrigindizierte
Oberfldache sind die Fluktu-
ationen der Hohenvariablen
h unterhalb der Aufrauungs-
temperatur T9 beschréankt.
Fiir T > T? divergiert (h2);
auBerdem verschwindet

dort die freie Energie einer
zusdtzlich auf die Oberfla-
che aufgebrachten Stufe. Es
konnen sich spontan weitere
Stufen ausbilden. Diese Ei-
genschaft der freien Energie
einer Stufe fiihrt zu einer
Facettierung des Kristalls bei
tiefen Temperaturen (Wulff-
Konstruktion).

Das Aufrauen lésst sich
im Rahmen von Solid-
On-Solid-Modellen (SOS)
untersuchen. Die ,SOS“-
Bedingung stellt sicher,
dass dhnlich wie an einer
Grenzflache zwischen zwei
verschiedenen Festkorpern

(daher ,solid-on-solid“)

die Hohe der Oberfldache
eindeutig festgelegt ist, d. h.
jedem Oberflachenplatz (i,j)
ist genau eine Hohe, A (i ),
zugeordnet; es gibt keinerlei
Uberhinge. Wird angenom-
men, dass die Oberflachen-
energie gleich der Zahl der
nichtabgesattigten Bindun-
gen zwischen benachbarten
Oberflichenatomen ist, so
lautet die Hamilton-Funk-
tion des Standard-SOS-
Modells

H=e3 |nGij)-h@'j)l, (1)
wobei ¢ die Energie einer
Bindung ist und die Summe
iiber alle Paare von Nach-
barplétzen, (i,j) und (i';"),
lauft. Ein eindimensionales
SOS-Modell beschreibt eine
Einzelstufe; ¢ entspricht nun
der Kinken-Energie E.

© 2004 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim



dem die Atome an der Stufe de- und adsorbieren. Ideal-
typisch kann man drei Transportprozesse unterscheiden
[5] (Abb. 3):

» (i) Stufendiffusion: Die Atome hiipfen ldngs der Stu-
fe von einem Platz zu einem Nachbarstufenplatz;

» (ii) Terrassendiffusion: Das Atom durchléduft nach
dem Herauslosen aus der Stufe auf einer der beiden
angrenzenden Terrassen einen Irrweg (Random Walk),
bevor es wieder an der Stufe adsorbiert wird;

» (iii) Evaporation-Kondensation: Dabei sind Anlage-
rungs- und Abldsungsstufenplatz unkorreliert, z. B. auf
Grund eines Teilchenaustausches mit einem Gas, das
den Kristall umgibt.

Fiir alle drei Transportprozesse folgt mithilfe einer
stochastischen Differentialgleichung (,,Langevin-Glei-
chung®, dhnlich wie bei Brownschen Teilchen), dass die
Auslenkungsfluktuationen einem Potenzgesetz folgen,
G,_y(t) = t*. Der Wert des Exponenten a charakterisiert
den Mechanismus: Er steigt von 1/4 bei Stufendiffusion
iiber 1/3 bei Terrassendiffusion auf 1/2 fiir die Evapo-
rationskinetik [5, 6]. Die Tatsache, dass a streng positiv
ist, besagt, dass die thermalisierte Einzelstufe nicht
atomistisch glatt, sondern rau ist. Die Langevin-Be-
schreibung ist eine Kontinuumsndherung fiir unendlich
ausgedehnte Stufen. Thre Vorhersagen lassen sich in
Simulationen und Experimenten iiberpriifen [2, 7].

Simulationsdaten zur Stufendynamik sind iiber
einen ,lokalen effektiven Exponenten® a.y(f) recht
anschaulich interpretierbar, a.z=d(In G,_y(t))/d(In t).
Der Zusammenhang mit a ist offensichtlich. Monte-
Carlo-Simulationen von SOS-Modellen fiir die ver-
schiedenen Transportprozesse zeigen nun, dass jeweils
im Wesentlichen drei Zeitskalen zu unterscheiden sind:
Anfangs macht sich die Stufensteifigkeit noch nicht
bemerkbar, die Auslenkungen fluktuieren diffusiv, und
a. =~ 1. Auf Grund der Stufensteifigkeit ndhert sich a4
in der Tat rasch dem von der Langevin-Theorie fiir die
jeweilige Dynamik vorhergesagten charakteristischen
Wert von a. Fiir grole Zeiten kommt schlieBlich zum
Tragen, dass die simulierten Stufen eine endliche Léan-
ge L haben. Bei Stufen- und Terrassendiffusion sattigt
G,_y(?), und der effektive Exponent geht gegen Null.
Bei Evaporationskinetik kann die gesamte Stufe einen
Random Walk ausfiihren, dessen Diffusionskoeffizient
proportional zu 1/L ist. Folglich steigt a.; asymptotisch
wieder auf 1. Aus den Simulationsergebnissen schlieffen
wir, dass die Langevin-Theorie das Langzeitverhalten
unendlich ausgedehnter Stufen korrekt beschreibt.

Varianten zur Terrassendiffusion sind sowohl simu-
liert als auch mithilfe von wahrscheinlichkeitstheoreti-
schen Random-Walk-Rechnungen untersucht worden.
Danach gilt a=1/3 auch dann, wenn die auf der Ter-
rasse diffundierenden Atome mit der Stufe elastisch
wechselwirken. Ebenso charakterisiert der Zahlenwert
die Auslenkungsfluktuationen bei Oberflichendiffusion.
Andererseits beeinflussen unbewegliche Defekte auf
den Terrassen, an denen die Oberflichenatome reflek-
tiert werden, zumindest den effektiven Exponenten.

a.q tendiert auf den untersuchten Zeitskalen zu Werten,
die etwas niedriger als 1/3 sind und von der Defektkon-
zentration abhiangen. Die Langzeitasymptotik ist noch
ungeklart [7].

Ausgelost wurden die skizzierten theoretischen Un-
tersuchungen zu den Stufenfluktuationen durch expe-
rimentelle Sequenzen von STM-Aufnahmen, mit denen
es gelang, G,_y(?) zu bestimmen [2]. Entsprechende
aufwéndige Messungen wurden zuerst vor etwa zehn
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Jahren an Kupfer- und Goldoberflachen durchgefiihrt
[8]. Bei einer Au(110)-Oberfldche mit festgehaltener
Zahl von Kinken zwischen zwei durch Verunreinigun-
gen fixierten (gepinnten) Stufenplédtzen ermittelte ein
Amsterdamer Team um J. W. M. Frenken a =1/2, bei
der Kupferoberflaiche Cu(1119) erhielt die Jiilicher Ar-
beitsgruppe um M. Giesen und H. Ibach a=1/4. Dabei
wurde a aus einer doppeltlogarithmischen Auftragung
der Daten bzw. aus einem direkten Fit eines Potenzge-
setzes an die Daten abgeschidtzt. Weitere Untersuchun-
gen an diesen und anderen Kristalloberflachen ergaben,
dass die beiden Werte, 1/2 und 1/4, in der Tat obere

1

Abb. 3:

Schematische Darstellung einer Einzelstufe mit den drei im Text
besprochenen Transportprozessen: Stufen- (griin), Terrassen-
diffusion (blau) und Evaporationskinetik (rot).

und untere Schranken fiir die aus Messungen extrahier-
ten Exponenten darstellen, in Ubereinstimmung mit der
Theorie. Es ist zu beachten, dass experimentell mehrere
Transportprozesse gleichzeitig wirken konnen und die
fiir Diffusionen langs der Stufe oder auf den Terrassen
relevanten Aktivierungsenergien sich bei unterschied-
lichen Temperaturen verschieden stark auswirken. So
lasst sich vermutlich die beobachtete Temperaturabhan-
gigkeit in den gemessenen Exponenten erkldren. Inter-
essanterweise ist der Wert a =1/3 experimentell bisher
nicht wirklich nachgewiesen worden. Auer an den
skizzierten Griinden konnte dies auch daran liegen,
dass Atome von Nachbarstufen die Dynamik entschei-
dend beeinflussen, siehe das folgende Kapitel.

Bei den STM-Experimenten ist selbstverstdandlich
sorgfiltig darauf zu achten, dass die intrinsischen, ther-
mischen Stufenfluktuationen nicht in Folge der beweg-
ten Tunnelspitze verzerrt werden. Tatsdchlich lassen
sich unter geeigneten experimentellen Bedingungen
Stufen auf Kristalloberflachen mittels des STM gezielt
stark ausbuchten. Einem Team um R. Berndt (damals
Lausanne, heute Kiel) gelangen vor nahezu zehn Jah-
ren solche Stufenmanipulationen erstmals auf einer
Silberoberfldache, Ag(110).

Bemerkenswert ist ebenfalls die rdumliche Struktur
der Auslenkungsfluktuationen. Fourier-Analysen der
Stufenauslenkungen zeigen, dass fiir gréBere Zeiten
beim Mdandern langwellige Anregungen, die ,Kapil-
larwellen“, dominieren. Bei der Evaporationskinetik
gilt dies sogar schon fiir kleine Zeiten, wiahrend bei der
Stufendiffusion offenkundig zuerst kurzwellige Fluktua-
tionen auftreten [5, 7].

Stufenpaare und Stufenwechselwirkungen

Wir betrachten nun zwei aufsteigende und urspriing-
lich gerade, parallele Stufen jeweils monoatomarer Ho-
he auf einer ebenen Kristalloberflache mit vernachlés-
sigbarer Dichte von Adatomen und Adléchern auf den
Terrassen, T < T¢ (Abb. 4a).

Aus energetischen Griinden lédsst sich ein Kreuzen
der beiden thermisch mdandernden Stufen ausschlie-
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Abb. 4:
Stufenpaare kon-
nen durch zwei
aufsteigende Stu-
fen (a) oder eine
ab- und eine auf-
steigende Stufe (b)
gebildet werden.
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Ren, bei dem eine Doppelstufe und sogar iiberhéngen-
de Terrassen entstiinden. Dadurch wird die Entropie
des Stufenpaares gegeniiber der Entropie zweier un-
begrenzt fluktuierender Einzelstufen reduziert. Mit
kleinerem mittleren Stufenabstand verstérkt sich of-
fenbar der Effekt. Die dadurch bewirkte ,,entropische
AbstoRung“ der beiden Stufen erhoht die freie Energie
und l&sst sich formal als eine effektiv repulsive Wechsel-
wirkung zwischen den Stufen interpretieren [4].

Die entropische AbstofRung féllt mit dem Stufenab-
stand d proportional zu 1/d? ab. Dasselbe Potenzgesetz
gilt fiir die Energien von direkten repulsiven Wech-
selwirkungen zwischen den Stufen, E,, insbesondere
fiir elastische und dipolare Wechselwirkungen. Die
elastische Energie resultiert aus den durch die Stufen
verursachten Verzerrungen des Kristallgitters. Dipolare
Krifte entstehen, wenn an den Stufenatomen elektri-
sche Polarisationen auftreten. Stufenwechselwirkungs-
energien sind experimentell untersucht und quantifi-
ziert worden. Dabei wird beispielsweise die Verteilung
der Terrassenbreiten auf vizinalen Oberflichen oder die
Kristallform bei Facettenbildung ausgewertet [1, 3].

Werden die Stufen nicht durch den Transportmecha-
nismus, insbesondere durch Stufendiffusion, oder durch
ein externes , Pinning-Potential“ z. B. an den Rand-

punkten der Stufe (das also die rdumliche Lage der Stu-
fe fixiert) daran gehindert, so wird das Stufenpaar auf
Grund von repulsiven Wechselwirkungen auseinander
driften. Der mittlere Abstand, d(t), unendlich ausge-
dehnter Stufen geniigt in Folge der entropischen Repul-
sion einem Potenzgesetz, d « t®. Bei Oberflichen- oder
Terrassendiffusion ist b =1/5, bei Evaporationskinetik
gilt b=1/4 [5-7]. Fiir sehr kurze Stufen vergroRert sich
b auf 1/3 bzw. 1/2. Auch dies ldsst sich mit Random-
Walk-Analysen verstehen.

Die Auslenkungsfluktuationen innerhalb einer Stufe
werden insbesondere bei Terrassendiffusion durch die
zweite Stufe stark beeinflusst [6]. Dienen die beiden
Stufen einander wechselseitig als Teilchenreservoir,
so werden Korrelationen zwischen Ablosungs- und
Anlagerungspldtzen an den beiden einzelnen Stufen er-
heblich reduziert, wie bei der Evaporationskinetik mit
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a =1/2. Andererseits ist es moglich, dass ein von der
hoheren Stufe abgeldstes Atom daran gehindert wird,
sich an der unteren Stufe anzulagern (hohe , Schwoe-
bel-Ehrlich-Energiebarriere®), und stattdessen dort re-
flektiert wird. Bei kleinem Stufenabstand wird dann der
Readsorptionsplatz an der Ausgangsstufe relativ nahe
der Anfangsposition liegen. Die Auslenkungsfluktuatio-
nen dhneln denen einer Einzelstufe bei Stufendiffusion,
mit a =1/4. Die Effekte liefern eine weitere mogliche
Erkldrung, warum es bisher nicht gelang, den Expo-
nenten fiir Terrassendiffusion einer Einzelstufe, a =1/3,
experimentell eindeutig nachzuweisen.

Ein Stufenpaar kann ebenso von einer auf- und ei-
ner absteigenden Stufe gebildet werden (Abb. 4b). Ein
solches Stufenpaar wird sich moglicherweise im Ver-
laufe der Zeit annihilieren. Dies kann in zwei Schritten
geschehen: Zunéchst entstehen Kontaktpunkte zwi-
schen den beiden médandernden Stufen, die zu einer In-
selbildung fiihren. Die Inseln selbst konnen thermisch
instabil sein, schrumpfen und sich letztlich auflésen.
Stabilitdt und Dynamik von Inseln monoatomarer H6-
he sind selbst Gegenstand intensiver experimenteller
und theoretischer Forschung [2, 10].

Einige der skizzierten Charakteristika, von den Stu-
fenwechselwirkungen bis hin zum Annihilieren, bestim-
men auch das thermische Verhalten von Ensembles von
Stufen oder Stufengittern und sind in dem Zusammen-
hang experimentell iiberpriift und bestdtigt worden.

Stufenensembles und vizinale Oberfléichen

Stufenensembles sind an zahlreichen interessanten
Phidnomenen beteiligt. Wir wollen hier drei davon aus-
wihlen: Das Stufenaufrauen sowie das Stufenbiindeln
auf vizinalen Oberflichen und das thermische Glatten
von Kristalloberflachen.

» a) Eine unendlich ausgedehnte Einzelstufe ist, wie
beschrieben, im thermischen Gleichgewicht atomar rau,
mit divergierenden Auslenkungsfluktuationen. Repulsive
direkte Stufenwechselwirkungen, E,,,, konnen jedoch auf
einer gestuften, vizinalen Oberfldche dafiir sorgen, dass
die Fluktuationen beschrankt bleiben. Besonders inter-
essant ist nun der Befund, dass es eine wohldefinierte
Temperatur T; fiir eine Phasenumwandlung an der Ober-
flache gibt, bei der das regelméfige Stufengitter der vizi-
nalen Oberfldche sozusagen schmilzt [11], (s. Abb. 2b).

Experimentell und quantitativ ist das Stufenaufrauen
insbesondere fiir eine Reihe von (117)-Metalloberfla-
chen, z. B. Kupfer, Nickel und Silber, untersucht wor-
den, wobei mit wachsendem 7 (=3, 5, ...) der mittlere
Stufenabstand zu- und 7} abnimmt [11].

Theoretische Beschreibungen dieses unkonventio-
nellen Phaseniibergangs auf einer vizinalen Oberfldache
gehen von Modellen aus, fiir die T} in Abhédngigkeit
von der Kinkenenergie E; und der Stufenwechselwir-
kungsenergie E, ermittelt wird. Gilt E,, << E,, so lédsst
sich die kritische Temperatur analytisch berechnen. Sie
geht gegen Null, wenn E, verschwindet. Bei beliebigen
Energieparametern konnen die Modelle mithilfe von
Monte-Carlo-Simulationen untersucht werden [11].

Die Modellrechnungen legen nahe, dass das Stufen-
aufrauen zu der bekannten ,,Kosterlitz-Thouless-Uni-
versalitdtsklasse® gehort, wie auch Phaseniibergénge in
anderen zweidimensionalen Systemen, z. B. Magneten
mit zweikomponentigem Ordnungsparameter (,XY-
Modell“) und Kristallen. Dies geht auf eine Arbeit von
H. van Beijeren im Jahre 1977 zuriick, in der er ein
SOS-Modell fiir die Oberfldche eines kubisch-raum-
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zentrierten Kristalls exakt 19ste. Es handelt sich um
einen recht subtilen Phaseniibergang, dessen Nachweis
schwierig ist. In Streuexperimenten, z. B. Heliumstreu-
ung, geben Linienformanalysen Hinweise auf ihn [11].
Er charakterisiert gleichermallen das Stufen- und Ter-
rassenaufrauen. Wie iiblich ist jedoch ein Wechsel in
eine andere Universalitdtsklasse moglich, wenn weitere
Wechselwirkungen neue Symmetrien einfiihren.

» b) Unter Stufenbiindeln (,step
bunching®) verstehen wir einen
Phaseniibergang auf vizinalen Ober-
flaichen, der durch kurzreichweitig
attraktive Stufenwechselwirkungen
verursacht wird. Statt einer flachen
,Stufentreppe“ mit Terrassen einer
festen Breite, die durch Stufen der
Hohe 1 getrennt sind, entsteht dabei
eine Folge von Treppenabschnitten
aus jeweils mehreren benachbarten
Stufen, unterbrochen durch entspre-
chend breitere Terrassen, vergleiche
Abb. 2a und 2d. Der Effekt ist in
jiingerer Zeit detailliert fiir Si(113) untersucht worden
[12]. Sowohl Streuexperimente als auch STM-Messun-
gen zeigen, dass bei tiefen Temperaturen Stufen, die
durch eine leichte Fehlorientierung der Siliziumober-
flaiche entstehen, spontan und stabil zusammenriicken
und sich so biindeln. Bei hoheren Temperaturen laufen
die Stufen aus Entropie-Griinden auseinander. Die
physikalische Ursache fiir die Energieabsenkung bei
kleinen Stufenabstdnden scheint noch nicht zweifelsfrei
gekldrt zu sein. Sie wird auf eine Reorientierung lokaler
Bindungen der Atome an der Stufe zuriickgefiihrt.

Ein Modell von sich nicht kreuzenden Stufen mit
attraktivem Potential bei kleinen Abstdnden ldsst sich
auf ein exakt 16sbares Modell, das ,,Calogero-Suther-
land-Modell“, abbilden und erlaubt so, den Phasen-
iibergang zum Stufenbiindeln bei tiefen Temperaturen
zu beschreiben [13].

» c) Stufeneigenschaften beeinflussen wesentlich den
thermischen Ausheilungsprozess, der einsetzt, wenn
Kristalloberflachen verletzt worden sind. Offensichtlich
will man aus technologischer Sicht oft ein thermisches
Glitten bei einer artifiziell (nano)-strukturierten Ober-
fliche vermeiden und wendet dabei allerlei Kunstgriffe
an. Andererseits handelt es sich beim thermischen
Ausgleichen von Storungen um einen theoretisch und
experimentell interessanten Prozess [4].

Recht starke Aufmerksamkeit hat das Ausheilen von
welligen Storungen fester Periode 4 auf einer niedrig-
indizierten Oberfliche gefunden [1, 4, 6, 14]. Wie bei
einem Wellblechdach soll dabei die Modulation nur
langs einer Richtung, der x-Richtung, auftreten (Abb.

5). Wenn z. B. durch Randbedingungen verursachte
verzerrende Effekte senkrecht zur Modulationsrichtung
vernachldssigt werden konnen, dann wird das Glatten
durch ein eindimensionales Hohenprofil /(x,t) beschrie-
ben, mit der Wellenlédnge 4 und der Amplitude 4, als
charakterisierende GroRen. Man spricht auch von einer
eindimensional periodischen Korrugation. Im thermi-
schen Gleichgewicht stellt sich ein flaches Profil ein.

Entsprechende Korrugationen mit Wellenldngen zwi-
schen wenigen Nano- und mehreren Mikrometern sind
auf Metallen und Halbleitern lithographisch oder durch
Ionen-Beschuss erzeugt und untersucht worden. Die
Messungen ergaben, dass das Terrassenaufrauen einen
entscheidenden Einfluss auf das Ausheilen hat [1, 4, 6].

Abb. 5:

und S. Surnev in [6]).
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STM-Aufnahme einer eindimensional
periodischen Korrugation mit einer Wel-
lenlinge von einigen Mikrometern auf
einer Au(111)-Oberfliche (das Goldsubs-
trat ist nicht gezeigt) (Quelle: H. P. Bonzel

Uberblick

Fiir T > T9 nimmt das Hohenprofil /(x,t) eine Sinus-
form an. Die Amplitude 4, fillt exponentiell mit der
Zeit ab, h, « exp(-at); die inverse Relaxationszeit
geniigt einem Potenzgesetz a « A7, Fiir T < T? dagegen
besteht die Tendenz zu einer Profilverbreiterung an den
Extrema der periodischen Stérung: Es werden sogar
facettierte oder trapezartige Profile beobachtet.

Makroskopisch wird der Glattungsprozess von
einem Zusammenspiel der nei-
gungsabhidngigen freien Energie
der Oberflache, F=F(dh/dx), und
der gleichfalls neigungsabhangigen
Beweglichkeit, u = u(dh/dx), be-
stimmt [15]. In beide GrofRen gehen
mikroskopische Stufeneigenschaften
ein. So tragen zur Beweglichkeit y
vorwiegend die im Vergleich zu den
Terrassenatomen relativ schwach
gebundenen Stufenatome bei. Eine
grolere Stufendichte erhoht die
freie Energie F, die zudem von den
Stufenwechselwirkungen abhangt.

Oberhalb des Terrassenaufrauens, T > T, ladsst sich
mithilfe der beiden GréRen problemlos eine makros-
kopische Theorie herleiten [15]. Die auf anderem Wege
bereits vor mehr als vier Jahrzehnten von W. W. Mullins
aufgestellten Differentialgleichungen unterscheiden drei
Transportprozesse beim Glatten:

» (i) Oberflachendiffusion, bei der Terrassen- und Stu-
fenatome auf Nachbarplétze hiipfen,

» (ii) Evaporationskinetik und

» (iii) Volumendiffusion, bei der Oberflichenatome
iiber Leerstellen im Kristall wieder zuriick an die Ober-
flache auf weiter entfernte Pldatze diffundieren konnen.
Die drei Varianten entsprechen in offensichtlicher
Weise den Transportmechanismen beim Mdandern von
Einzelstufen. Aus den Differentialgleichungen folgt,
dass Sinusprofile ihre Form mit einer zeitlich exponen-
tiell abklingenden Amplitude beibehalten. Die inverse
Relaxationszeit a geniigt dem obigen Potenzgesetz mit
m =2, 3 und 4 fiir Evaporationskinetik, Volumen- und
Oberflachendiffusion [4, 15].

Wie die Experimente so bestédtigen auch Monte-Car-
lo-Simulationen an SOS-Modellen die Vorhersagen der
makroskopischen Theorie fiir T > T? [6, 9].

Unterhalb des Terrassenaufrauens, T < T?, weist die
freie Energie fiir die ebene Oberflache, F(dh/dx =0), ei-
ne Unstetigkeit in der Ableitung auf, die mathematische
Komplikationen mit sich bringt [4, 15]. Physikalisch
herrscht an den Profilextrema, dh/dx =0, ein subtiler
Wettstreit zwischen einer von der freien Energie favo-
risierten Facettenbildung und einer Profilverschlan-
kung, welche von der (in Folge der abnehmenden
Stufendichte verringerten) Beweglichkeit favorisiert
wird. Die Profilverbreiterung setzt sich durch, wenn
die Beweglichkeit ¢ bei dh/dx =0 hinreichend hoch ist.
Dies ist insbesondere der Fall, wenn die Stufen, welche
die obersten und untersten Terrassen der periodischen
Korrugation begrenzen, méandern, sich dann auflésen-
de Inseln bilden, und die Stufen sich so annihilieren.
Das Mdandern kann durch die entropische Repulsion
zu den Nachbarstufen unterstiitzt werden. Die Abplat-
tungstendenz wird verstdarkt, wenn durch eine leichte
Fehlorientierung der Oberflache senkrecht zu der
Modulationsrichtung weitere Stufen auf den Extremal-
terrassen generiert werden, welche die Beweglichkeit
dort zusdtzlich erhdhen.
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Die Details der Profilentwicklung %(x,t) hdngen
wiederum entscheidend von dem Transportprozess ab
[6, 9, 14, 15]. AuRer bei den eindimensionalen periodi-
schen Korrugationen ist das thermische Aquilibrieren
auch bei einer Reihe anderer Nanostrukturen auf Kris-
talloberflachen experimentell, theoretisch und mithilfe
von Simulationen untersucht worden [1, 6, 9, 15].

Schlussbemerkungen

In dem Uberblick sind in jiingerer Zeit theoretisch
und experimentell untersuchte dynamische Eigenschaf-
ten von Stufen auf Kristalloberflachen beschrieben
worden. Insbesondere wurden das Médandern von Ein-
zelstufen, das Auseinanderdriften und Annihilieren von
Stufenpaaren sowie das Aufrauen, Biindeln und Glét-
ten von Stufenensembles behandelt. Die Stufengitter
der vizinalen Oberfldchen zeigen damit neue Arten von
Phaseniibergédngen, die man im Volumen nicht kannte,
die aber jetzt durch ein schones Zusammenspiel von
Experiment, Theorie und Simulation zumindest in ih-
ren Grundziigen verstanden sind.

Die theoretischen Beschreibungen und Analysen
basieren teilweise auf makroskopischen Ansédtzen und
recht einfachen Modellen. Dennoch liefern sie eine
physikalisch sinnvolle Grundlage zur Interpretation
von Experimenten. Trotz der generell erfreulichen Si-
tuation gibt es bei Detailfragen noch Kldrungsbedarf.
Exemplarisch seien genannt: In welcher Weise lassen
sich die verschiedenen Zeitskalen des Stufenfluktuie-
rens und der Inselauflosung in eine Theorie des Aus-
heilens einbeziehen? Welchen physikalischen Ursprung
hat eine attraktive kurzreichweitige Stufenwechselwir-
kung? AuBerdem wéren zusédtzliche materialspezifische
Modellierungen und anschlieBende molekulardynami-
sche sowie kinetische Monte-Carlo-Simulationen [16]
sicher niitzlich.

Experimentell ist selbstverstdndlich zu erwarten,
dass mit noch besseren Messtechniken weitere Details
der behandelten Effekte aufgeklart werden kénnen. So
wire es z. B. erstrebenswert, weitere Zeitskalen beim
Stufenmédandern zu erfassen und die Phaseniibergédnge
beim Stufenaufrauen und -biindeln detaillierter zu cha-
rakterisieren. Dies ist aber leichter angeregt als getan.
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