Einfluss von Alkalikoadsorption auf die Chemie von Wasser und Stickoxiden
auf Siliziumoberflachen

Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der Einfluss einer durch Alkalikoadsorption induzierten Verdnderung der

€l ektronischen Struktur des Substates auf die Photochemie der adsorbierten Molekile D,O und NO untersucht.
Dazu wurden zunéchst die Systeme Si(100)-(2x1):H/D,0 und Si(100)-(2x1)/NO bezlglich ihrer
thermodynamischen Eigenschaften, im Sinne von Desorptionsenergien, beziiglich ihrer
schwingungsspektroskopischen und photochemischen Eigenschaften untersucht.

Fir die mit Casium bedeckte Oberfléche konnten TPD- und EEL S-Spektren erhalten werden, die tber einen
Vergleich zu dem aus der Literatur bekannten K/Si(100)-(2x1)(H)-System Ahnlichkeiten, aber auch
Unterschiede offenbarten. Die Adsorption von D,O auf die alkalibedeckte Oberfl&che fhrt zur Ausbildung von
D,0-Dissoziationsprodukten, welche mit Césium einen Komplex der Form Cs,0,(OD), bilden. Weiterhin bilden
sich D,O-Hydrathullen und fur hohere Wasserbedeckungen amorphe Eisfilme aus. Es konnte die Bildung einer
Spezies mit m/e = 17 im TPD nachgewiesen werden, die einer Reaktion einer Casiumoxidstrukur mit der
Wasserstoffpassivierung der Siliziumoberflache zugesprochen wurde. Die wasserstoffpassivierte
Siliziumoberflache zeigte auch mit zusétzlicher Alkalikoadsorption, bezogen auf das Adsorbat D,O, keine
photochemische Aktivitét. Dieses korrespondierte mit einer Nichtexistenz elektronischer Ubergange, wie sieim
Bereich der elektronischen Anregung im EEL S in einem Energiebereich bis 10 eV beobachtbar sind.

Fir die Adsorption von NO auf der Si(100)-(2x1)-Oberfléche konnte die aus der Literatur bekannte teilweise
molekulare und dissoziative Adsorption des NO bestétigt werden. Fur die NO-Adsorption auf eine mit Casium
bedeckte Si(100)-(2x1):H-Oberflache wurde teilwei se NO-Dissoziation gefunden. Es wurde die Ausbildung
eines Cs,N,O,-Komplexes postuliert, der die Casiumschicht gegen Desorption stabilisiert, d. h. die
Céasiumdesorption zu héheren Temperaturen verlagert.

Die Rekombination der NO Dissoziationsprodukte liefert im wesentlichen N, und N,O und zu einem geringeren
Anteil NH3 und NO.. Ein Teil des durch Dissoziation des NO entstehenden Sauerstoffs oxidiert die
Siliziumoberflache, was erkennbar ist an der Intensitdtszunahme des Desorptionsignals bei ~980 K, welches der
Desorption der Siliziumoxidschicht zuzuordnen ist, und an der Sauerstoffbilanz fur das Cs/Si(100)-(2x1):H/NO-
System.

Fir die Oberflachen Cs/Si(100)-(2x1):H/D,0 und Cs/Si(100)-(2x1):H/NO Ubersteigt der Casiumgehalt der
gebildeten Casiumkomplexe den Gehalt an Sauerstoff bzw. Sauerstoff und Stickstoff um fast eine
Grofenordnung.

Die durch Casiumadsorption induzierte Verdnderung der Substratbandstruktur &uf3erte sich in der Bildung eines
Oberflachenplasmonenpeaks im Bereich elektronischer Anregung im EELS. Dieser verschwindet allerdingsim
Falle sowohl der D,O- as auch der NO-Adsorption. Fir das Cs/Si(100)-(2x1):H/NO-System zeigt sich die

Bildung eines Verlustes bei einer Energie von ~4.6 €V.

Das Bestrahlen der Cs/Si(100)-(2x1):H/NO Oberflache fuhrt zur Oxidation des Siliziumsubstrates, was aus den
EEL S-Spektren im Bereich der Schwingungsanregung aus einer Peakverschiebung der NO-Streckschwingung
geschlossen werden konnte.

Bezuglich der photoneninduzierten Desorption zeigte ein Vergleich der Geschwindigkeitsverteilung
photodesorbierender Teilchen von der Si(100)-(2x1)/NO-Oberflache zum einen und von der Cs/Si(100)-
(2x1):H/NO-Oberflache zum anderen keinen Unterschied. Ein aus TPD-Daten gewonnener Vergleich der
Photowirkungsguerschnitte offenbarte allerdings eine grossere Effizienz fir die Photodesorption im Falle des
casiumbedeckten Systems. Der Desorptionsprozess wird in beiden Féllen einem substratinduzierten L och-

M echani smus zugesprochen.



