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Schlussbericht - Kurzfassung

Gemeinsam mit der BESSY GmbH und einem Konsortium bestehend aus dem
IFW Dresden und zwei weiteren Verbundmitgliedern (Prof. Freund, FHI und Prof.
Umbach, Uni Wirzburg) wurde der Aufbau eines kompletten, hochauflésenden
Weichrontgenstrahlrohres (PM6) bei BESSY Il betrieben. Obwohl aufgrund von
Lieferproblemen der Umzug der gesamten Anlage (PM6+Spektrometersystem)
an den Undulator U49 bei BESSY Il erst mit Verspatung begonnen werden
konnte, wurde dennoch der gesamte Melplatz fur hdchstaufgeloste Rumpf-
niveauspektroskopie bzw. Photoelektronenbeugung und Spektromikroskopie vom
Konsortium im Berichtszeitraum dem Nutzerbetrieb zur Verfigung gestellt.

Es wurden Grenzschichten aus organischen Materialien (CuPC, TPD, Algs) und
anorganischen Substraten (ITO, Au), die fir organische Bauelemente von
Relevanz sind, durchgefuhrt. Fur vergleichende Messungen wurden einkristalline
Substrate (Au(110), Au(100), GeS(001)) verwendet. Am Beispiel CuPC wurde die
Adsorptionsgeometrie von diinnen Schichten auf Einkristallen und auf technisch
relevanten Substraten mittels XAS-Messungen am BESSY Il analysiert. Es wurde
eine sehr hohe Ordnung — auch auf technischen Substraten — nachgewiesen, die
Adsorptionsgeometrie jedoch unterscheidet sich vollig. Das hat unter anderem
Konsequenzen fur den Ladungstragertransport in diesen Schichten, da dieser
stark anisotrop sein kann. Weiterhin wurden die elektronischen Grenzflachen-
eigenschaften fir verschiedene technisch relevante Modellsysteme bestimmt.
Dabei wurden flr alle organisch/anorganischen Grenzflachen Dipole gefunden,
die zum Teil gro3er als 1 eV sein konnen (CuPC/Au). Ein Vorhandensein von
Bandverbiegungen in der organischen Schicht kann nicht vollstandig
ausgeschlossen werden. An einigen Grenzflachen (TPD/ITO) treten starke
Wechselwirkungen auf.

Die elektronische Struktur organischer Halbleiter (Algs) und weiterer konjugierter
Kohlenstoffverbindungen (Fullerene, Nanotubes) wurde untersucht. Fir das
Verstandnis des Mechanismus des Elektronentransports (oder der Injektion der
Ladungstrager) wurden die Verbindungen mit Alkalimetallen dotiert, da eine
ionische Wechselwirkung und damit ein Elektronentransfer zum Molekil erwartet
werden kann. Es wurden beispielsweise Informationen zur Lokalisierung der
injizierten Elektronen im Molekul (fiir Algz am N- und C-Atom) und zur Grof3e des
Transportgaps erhalten. Letzteres ist aufgrund von exzitonischen Effekten durch
meist verwendete optische Messungen nicht zuganglich.



Fink,J.(B) 05SF8BD:

Schlussbericht

Zuwendungsempfanger: IFW Dresden

Projektleitung: J. Fink

Elektronenstruktur von Grenz- und Multischichten aus organischen Molekullen und
Metallen

Aufgabenstellung

Das Vorhaben gliederte sich in einen instrumentellen und einen wissenschaftlichen
Bereich. Zum einen sollte zusammen mit Verbundpartnern (Prof. Umbach, Prof.
Freund) ein state-of-the-art Strahlrohr inklusive Mefplatz fur Spektroskopie und
Mikroskopie mit hdchster Auflosung am Undulator U49 bei BESSY Il aufgebaut
werden.

Ziel des wissenschaftlichen Teils war es, die Struktur und die Elektronenstruktur von
Grenzschichten zwischen konjugierten Kohlenstoffschichten (Polymere, Oligomere,
Fullerene) und Metallen mittels Roéntgenabsorptionsspektroskopie  und
Photoemissionsspektroskopie unter der Ausnutzung von Synchrotronstrahlung zu
untersuchen. Ein weiteres Ziel bestand darin, Multischichten aus diesen Materialien
herzustellen und deren Elektronenstruktur zu vermessen.

Voraussetzungen, unter denen das Vorhaben durchgefiihrt wurde

Das Teilprojekt ist in ein groReres Forschungsvorhaben am IFW Dresden zur
Erforschung der Elektronenstruktur von konjugierten Kohlenstoffsystemen
eingebettet. Es bestehen daher ein reger Erfahrungsautausch und intensive
Diskussionen zwischen verschiedenen Arbeitsgruppen im I[FW Dresden. Die
Gesamtaktivitaten auf diesem Gebiet wurden Uber dieses Projekt hinaus durch die
EU (TMR-Stipendien und ein in Dresden koordiniertes TMR-Forschungsnetzwerk
"FULPROP") gefordert.

Planung und Ablauf

Bei der Fertigstellung des Mel3platzes am BESSY Il traten Probleme mit Lieferanten
auf, wodurch sich die mogliche Nutzung dieses Melplatzes fur hdchstaufgeldste
Rumpfniveauspektroskopie bzw. Photoelektronenbeugung und Spektromikroskopie
verzogerte.

Diese Tatsache hatte auch Einfluld auf die mdglichen Untersuchungen im Rahmen
dieses Projektes. So war es bis Anfang 2000 nicht moglich, die volumenempfindliche
Fluoreszensausbeutemethode (XAS) far die Untersuchung der
Grenzflacheneigenschaften von Multischichten zu nutzen. Deshalb wurden zunachst
Untersuchungen zur Wechselwirkung von organischen Materialien mit Kalium im
Zeitplan vorgezogen und ultradlinne organische Schichten auf Metallen und
Halbleitern mittels oberflachenempfindlicher Methoden untersucht. Zudem zeigten
die weltweiten Forschungen der letzten Jahre ein besonderes Interesse zur
elektronischen  Struktur von organisch/anorganischen Grenzflachen (siehe
,Fortschritt bei anderen Stellen®). Die Vielzahl dieser Aktivitaten ist vor allem durch
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die moglich gewordene Herstellung von Bauelementen (wie beispielsweise
Leuchtdioden oder Transistoren) auf Basis organischer Materialien begrindet. Auch
deshalb konzentrierten sich unsere Forschungsanstrengungen zunehmend auf
ultradinne organische Schichten. Dabei wurden Systeme gewahlt, die technisch
besonders relevant sind. Die Bestimmung der elektronischen
Grenzflacheneigenschaften erfolgte sowohl mittels Labormethoden (XPS, UPS,
Elektronen-Energieverlustspektroskopie in Reflexion und Transmission, STM) , als
auch mittels polarisationsabhangiger XAS-Untersuchungen am BESSY |II.

Wissenschaftlicher und technischer Stand, an den angeknuipft wurde

Der PM6-Monochromator am BESSY wurde in der ersten Forderperiode in Betrieb
genommen und der gesamte Melplatz wurde vom Konsortium Umbach-Freund-Fink
im Berichtszeitraum dem Nutzerbetrieb zur Verfugung gestellt.

Seit vielen Jahren wird die Elektronenstruktur von leitenden Polymeren,
Ladungstransfersalzen, interkalietem Graphit und dotierten Fullerenen untersucht.
Allen diesen Systemen ist gemeinsam, dal® ein Ladungstransfer zwischen
Gegenionen und konjugierten Kohlenstoffverbindungen stattfindet und dadurch ein
Salz (ahnlich wie NaCl) entsteht. Die ersten Ergebnisse des Antragstellers an
Metall/Ceo Multischichten innerhalb des Verbundes weisen darauf hin, dal} in diesem
Fall mit Edelmetallen (hier Au) und Aluminium als Metall kein ionischer
Ladungstransfer stattfindet sondern an den Grenzschichten eine kovalente
Wechselwirkung vorliegt. Diese Ergebnisse werden durch Oberflachen-
untersuchungen an fullerenbedeckten Metalloberflachen bestatigt. Untersuchungen
von derartigen Modellmolekulen stellen eine erste Stufe zum Verstandnis der
elektronischen Eigenschaften an den Grenzflachen dar. Deshalb wurden die im
ersten Bewilligungszeitraum begonnenen Photoemissionsuntersuchungen an
Fullerenen fortgesetzt und auf Kohlenstoffnanorohren (SWNT) ausgedehnt.
WeiterfUhrend wurden Untersuchungen mit anderen Substraten bzw. konjugierten
Kohlenstoffsystemen vom Antragsteller im Berichtszeitraum durchgefuhrt, wobei der
Schwerpunkt in technisch relevanten Systemen bestand.

Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Die instrumentellen Arbeiten in diesem Teilprojekt wurden in enger Zusammenarbeit
mit der BESSY GmbH und den Verbundpartnern Prof. Umbach und Prof. Freund
durchgefuhrt. Im Bereich der Elektronenstruktur der Multischichten bestehen enge
Kontakte zu Arbeitsgruppen im Rahmen des obengenannten TMR-Forschungs-
netzwerks FULPROP (Dr. Rudolf, LISE, Namur, B; Dr. Bruhwiler, Uppsala, S), die
sich mit der Wechselwirkung zwischen ultradiinnen Schichten aus konjugierten
Kohlenstoffmolekulen auf Metalloberflachen beschaftigen.

Erzielte Ergebnisse

Gemeinsam mit der BESSY GmbH und einem Konsortium bestehend aus dem IFW
Dresden und zwei weiteren Verbundmitgliedern (Prof. Freund, FHI und Prof.
Umbach, Uni Wiuirzburg) wurde der Aufbau eines kompletten, hochauflosenden
Weichrontgenstrahlrohres (PM6) bei BESSY |l betrieben. Der Aufbau des PM6
Monochromators bei BESSY | wurde bereits in der ersten Forderperiode erfolgreich
abgeschlossen. Der Umzug der gesamten Anlage (PM6+Spektrometersystem) an
den Undulator U49 bei BESSY Il konnte erst mit Verspatung begonnen werden, da
die erforderlichen optischen Komponenten nicht rechtzeitig oder fehlerhaft geliefert
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wurden. Dadurch verzogerte sich die mogliche Nutzung dieses MelRplatzes fur
hdchstaufgeldste Rumpfniveauspektroskopie bzw. Photoelektronenbeugung und
Spektromikroskopie um insgesamt mehr als ein Jahr. Der gesamte Mel3platz konnte
jedoch vom Konsortium Umbach-Freund-Fink im Berichtszeitraum dem Nutzerbetrieb
zur Verfugung gestellt werden.

Im wissenschaftlichen Teil dieses Projektes wurde die Struktur und die
Elektronenstruktur von Grenzschichten zwischen konjugierten Kohlenstoffschichten
(Polymere, Oligomere, Fullerene) und Metallen untersucht. Dabei wurden zunachst
Arbeiten auf dem Gebiet der Fullerene und Kohlenstoffnanoréhren durchgefihrt. In
der letzten Zeit konzentrierten sich die Arbeiten auf technisch relevante Grenzflachen
organischer Halbleiter. Als Untersuchungsmethoden wurden vor allem die
Photoemissionsspektroskopie (PES), die Rontgenabsorptionsspektroskopie (XAS)
sowie die Elektronenenergieverlustspektroskopie (EELS) angewandt. Ein Teil der
Untersuchungen wurde an der Synchrotronstrahlungsquelle BESSY |l durchgefihrt.
Die Ergebnisse wurden in 11 Publikationen zusammengefaldt, einige Ergebnisse
werden nachfolgend detailliert dargestellt.

1. Technisch relevante Grenzflachen organischer Halbleiter
1.1. Elektronische Struktur an Grenzflachen

Die Untersuchungen wurden unter anderem an dem Modellsystem fir organische
Leuchtdioden ITO/TPD/Algs durchgefuhrt. Fur vergleichende Betrachtungen wurde
der anorganische Halbleiter GeS(001) als Substrat eingesetzt. Die Grenzflachen
zwischen organischen Materialien und GeS stellen zugleich ein Modellsystem fur
Physisorption dar. An der ITO/TPD- Grenzflache wurden starke Wechselwirkungen
zwischen Substrat und TPD beobachtet. In Abb. 1 sind die C 1s und N 1s
Rumpfniveauspektren fir eine Schicht im (Sub-)Monolagenbereich (0.8 nm) und eine
dickere Schicht dargestellt. Wahrend bei Schichtdicken von mehr als 4.5 nm im
wesentlichen nur eine N-Komponente und die zwei erwarteten C-Komponenten (C-C

T T T T T T T
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T T T T T T
N ls
TPD on ITO s~ und N
Rumpfniveauspektren
- 4.5 nm TPD auf ITO: Die
e zusatzlichen Kompo-
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und C-N) erkennbar sind, treten bei dunneren Schichten zusatzliche Peaks auf.
Diese werden als partielle Oxidation des TPD an der Grenzflache interpretiert.

Weiterhin treten energetische Verschiebungen aller Rumpfniveaus und der
Valenzbandstrukturen um 0.2 bis 0.3 eV in Abhangigkeit von der Schichtdicke auf.
Die Verschiebungen im Monolagenbereich (< 2nm) werden der Herausbildung des
Grenzflachendipols  zugeordnet, wahrend Verschiebungen bei gréReren
Schichtdicken auch durch Bandverbiegungen in dem organischen Film verursacht
werden kdnnen.

ITO tter-cl d TPD
(sputter-cleaned) GeS(001) TPD
A~0.3eV A~0.4¢eV
E
EV EV \ E\/
54¢eV
ey 5.45eV
55eV
E. oo 00 v E
F 150V S PR S V2 N Josev | 5
VBM
7] HOMO HOMO

Abb. 2 Elektronische Struktur an der ITO/TPD (links) und GeS(001)/TPD Grenzflache.
Fir beide Systeme wurde die Herausbildung einer Grenzflachendipolbarriere
beobachtet.

Sowohl fir ITO/TPD als auch fur GeS(001)/TPD beobachten wir mittels UPS
Verschiebungen des Vakuumniveaus (Abb. 2), welche die Bildung einer
Grenzflachendipolbarriere  nachweisen. Das zeigt deutlich, daf® die organische
Molekule mit den anorganischen Substraten wechselwirken konnen, auch auf der
unpolaren GeS(001)-Oberflache. Fur TPD auf GeS(001) wurde jedoch keine starke
Wechselwirkung (partielle Oxidation) gefunden.

Der Abstand des HOMO (TPD) von der Fermienergie entspricht in einer OLED der
Lochinjektionsbarriere. Wir haben fur TPD auf gesputtertem ITO einen Wert von 1.5
eV bestimmt (Abb. 7), welcher wesentlich héher ist als haufig in der Literatur zitiert.
Das zeigt, dal} es fur jedes System und jede Praparationsmethode notwendig ist, die
elektronischen Grenzflacheneigenschaften exakt zu bestimmen. Eine haufig
praktizierte Abschatzung auf Grundlage von bekannten Volumeneigenschaften —
insbesondere unter Annahme einer Vakuumniveauausrichtung - kann zu gréfRReren
Fehlern fuhren.

WeiterfUhrende Untersuchungen wurden an dem System CuPC/Au durchgeflihrt, wo
der Grenzflachendipol sogar 1.1 eV betragt.
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1.2.  Orientierung der Molekule in Abhangigkeit vom Substrat

1.0+ standing .
= .
= ]
E 0.8+
;E 0.6- Abb. 3 Polarisationsabhangige XAS
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Die Qualitat der organischen Filme beeinflult entscheidend die Beweglichkeit der
Ladungstrager. An organischen Einkristallen konnte sogar der Quanten-Hall-Effekt
beobachtet werden. Weiterhin ist fur organische Molekule bekannt, dal} die
elektrischen Eigenschaften stark anisotrop sein konnen, d.h. Elektronen- oder
Locherleitung erfolgt in bestimmten Vorzugsrichtungen des organischen Einkristalls.

Wir haben das Wachstum eines anisotropen organischen Modellmolekils flr
epitaktische Schichten (Kupfer-Phthalocyanin, CuPC) auf Einkristallen und auf
technisch relevanten Substraten (Indium-Zinn Oxid (ITO), oxidiertes Silizium und
polykristallines Gold) verglichen. Dazu wurden winkelabhangige ROntgen-
absorptionsmessungen an der Synchrotronstrahlungsquelle BESSY Il durchgefuhrt.
Diese Methode eignet sich besonders fur die Untersuchung von hochgeordneten,
aber mdglicherweise nicht einkristallinen Filmen. Je nach Winkel werden bei diesem
Molekiil hauptsachlich n* oder o* Ubergénge angeregt (Abb. 3) — somit sind

e romianig i T
N ===== _ I

einkristallines Substrat polykistalines oderamormphes Qubstrat
zB S02, IO

Abb. 4 Schematische Darstellung der Orientierung von CuPC auf Einkristallen
und auf technisch relevanten Substraten.

Es wurde festgestellt, dal® sich unter bestimmten Umstanden auch auf
polykristallinen oder amorphen Substraten hochgeordnete, anisotrope Filme
ausbilden. Im Gegensatz zum Wachstum auf Einkristallen sind die Molekile jedoch
nicht parallel (a) sondern senkrecht (b) zur Substratoberflache orientiert (Abb. 4). Die
Ursache dafur wird hauptsachlich in der Rauhigkeit der Substrate gesehen. Aufgrund
der Anisotropie der elektrischen Eigenschaften ist es jedoch notwendig, die
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Orientierung der Molekule genau zu kennen, bzw. gegebenenfalls sogar zu
beeinflussen. Zudem koénnen die elektronischen Grenzflacheneigenschaften,
insbesondere bei reaktiveren Substraten stark von der Orientierung abhangen. Die
Mdglichkeit der Praparation von hochgeordneten organischen Schichten auf
technisch relevanten Substraten spricht auch fur eine zukunftige Technologie, die
auch auf aufgedampften Schichten beruhen kann.

2. Elektronische Struktur organischer Halbleiter

Die Untersuchungen wurden unter anderem an Alqs; durchgefihrt, da dieses Material
haufig fur die Herstellung von Leuchtdioden auf Basis organischer Materialien
benutzt wird. Es stellt somit eine Modellverbindung fur die Elektronentransportschicht
bzw. Emissionsschicht dar. Fur das Verstandnis des Mechanismus des
Elektronentransports (oder der Injektion der Ladungstrager) erschien uns die
Untersuchung der Dotierung mit Alkalimetallen besonders sinnvoll, da eine ionische
Wechselwirkung und damit ein Elektronentransfer vom K zum Alqgs erwartet werden
kann.

photoemission intensity (a.u.)

pristine Alq
1210 8 6 4 2 0 402 401 400 399 398 397
Binding energy (eV) Binding energy (eV)

Abb. 5 (links) UP-Valenzbandspektren von Alqs auf Au flr unterschiedliche
K-Konzentrationen.
Abb. 6 (rechts) zugehorige N 1s - Rumpfniveauspektren

Die Untersuchungen zeigen deutlich einen Elektronentransfer vom K zum Alqs. Dabei
kann man die Herausbildung eines neuen Zustandes im ,Gap“ des organischen
Materials beobachten (Abb. 5). Dabei handelt es sich um das aufgefullte, ehemalige
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LUMO. Der Abstand des besetzten LUMO zum besetzten HOMO (~ 1.55 eV) ist eine
wichtige Grole fur das Verstandnis der Ladungstragerinjektion. Durch die n-
Dotierung verschieben sich — ahnlich wie bei anorganischen Halbleitern — alle Peaks
zu hoéheren Bindungsenergien. Mit Zunahme der Dotierkonzentration beobachten wir
die Entwicklung einer neuen Struktur im Stickstoff-Signal (Abb. 6). Die Verschiebung
des zusatzlichen Peaks zu geringeren Bindungsenergien sowie die Skalierung mit
der K-Konzentration liel3 uns zunachst vermuten, dal3 das zusatzliche Elektron am
Stickstoff lokalisiert ist. Eine genaue Beobachtung der chemischen Verschiebungen
aller Rumpfniveaus fuhren jedoch zu der Schluf3folgerung, dal® das Elektron auch
eine Aufenthaltswahrscheinlichkeit am Kohlenstoff hat (Abb. 7). Wahrend der
Abstand von Valenzbandstrukturen, N 1s und O 1s zum Vakuumniveau (bestimmt
mittels UPS) konstant ist (d.h. das lonisationspotential ist konstant), wurden
signifikante Unterschiede fur C 1s beobachtet. Diese Ergebnisse werden durch
theoretische Rechnungen zur Lokalisierung des LUMO von A. Curioni et al." fiir
undotiertes Algs bestatigt.

) ' ) ' ) ' ) ' ) ' ) ' )
1.3 F
L Stickstoff 1s
12 —O0O1s K (Alq )
C1s X 3

— UPS

1,1 F
E ell=\/akuumniveau
? 10
; —."‘.
N P
2 0,9 = .—.
©
2 o8}
L
<

0,7 F

0,6

0’5 1 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0
Kalium-Konzentration (x)

Abb. 7 relative Verschiebungen von ausgewahlten Rumpfniveaus und Valenzband-
strukturen infolge der Dotierung mit Kalium

3. Elektronische Struktur und Grenzflacheneigenschaften von Fullerenen

Im Anschlu® an unsere Untersuchungen zur Natur des Ladungstransfers an
Ceo/Metall- Multischichten? wurde die Wechselwirkung von endohedralen Fullerenen
und Kohlestoffnanordhren mit Metallen untersucht. Als Beispiel soll hier die
Wechselwirkung von Gd@Cs, mit K gezeigt werden. Im Gegensatz zu den reinen
Fullerenen erwartet man bei endohedralen Fullerenen modifizierte elektronische und

' A. Curioni, M. Boero, W. Andreoni, Chem. Phys. Lett. 294, 263 (1998)
2T. Pichler, T. Boeske, M.S. Golden, M. Knupfer, M. Sing, J. Fink, Ch. Jung, C. Hellwig, W. Frentrup,
in: Electronic properties of novel materials, AIP Conference Proceedings, 442, 265-268 (1998).

9



Fink,J.(B) 05SF8BD:

strukturelle Eigenschaften, die durch das eingebaute Metall hervorgerufen werden.
Die Zusammenarbeit innerhalb des IFW Dresden sowie auf internationaler Ebene
(Prof. Shinohara, Nagoya University, Japan) ermdglichte uns den Zugang zu
seltenen Vertretern dieser Substanzklasse. Eine Praparation von Multischichten aus
diesen Materialien wird jedoch aufgrund der geringen Ausbeute (bedingt durch den
Herstellungsprozef) in nachster Zukunft noch nicht mdglich sein.

K (Gd@C,,)
Gd 4d
)
Fermi energy =
5
\ e
L
2
x=6.0 ‘D
c
2
x=47 £
x=3.1 — Gd-metal
— Gd@C,,
x=2.0 1 . 1 . | . 1
155 150 145 140
x=16 Binding energy (eV)
~10 Abb. 8 (links) UP-Spektren von reinem und K-
X701 | dotiertem Gd@Cs.
x=0 Abb. 9 (oben) Der Vergleich der Gd 4d
Spektren von Gd und Gd@Cs; zeigt die 3-
s, 1 o, | Wertigkeit des Gd in Gd@Cs,.

Binding energy (eV)

Das UP-Spektrum von undotiertem Gd@Cs2(Abb. 8), zeigt einen onset des HOMO
bei einer Bindungsenergie (BE) von 0.4 eV. Dieser Wert ist signifikant niedriger als
bei halbleitenden Fullerenen mit einer bekannten ,closed shell configuration®, wie
beispielsweise Cgy (1.2 eV) oder Tm@Cs, (0.9 eV, zwei Elektronen werden an den
Kafig abgegeben). Der Peak mit der niedrigsten BE im UP-Spektrum bei ~0.9 eV
wird als ,singly occupied molecular orbital® (SOMO) interpretiert, der Peak bei 1.7 eV
entspricht einem Molekulorbital, welches mit zwei Elektronen des eingeschlossenen
Metalls aufgefullt ist. Somit kann man auf eine ,open shell configuration® und — bei
Vernachlassigung von geringfligigen kovalenten Bindungsanteilen — auf einen
Transfer von drei Elektronen zum vom Gd zum Kohlenstoffkafig schliel3en. Durch die
Intercalation mit Kalium werden die unbesetzten Molekulorbitale aufgefillt (ionische
Wechselwirkung). Die maximale K-Konzentration ist 6 Atome pro Fulleren-Molekul.
Die chemische Verschiebung aller Gd-Rumpfniveaus in undotiertem Gd@Cs, zu 2.7
eV hoherer BE (relativ zu Gd Metall) sowie die Multiplettstruktur von Gd 4f (nicht
dargestellt) und Gd 4d (Abb. 9) sind typisch fiir eine 4f" Konfiguration. Damit kdnnen
wir nachweisen, daly Gd in Gd@Cs, dreiwertig ist.

WeiterfUhrende Untersuchungen an ultradlinnen Fulleren-Schichten wurden
beispielsweise am System C59N/HOPG durchgefuhrt (siehe Literatur).

10
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Voraussichtlicher Nutzen / Verwertbarkeit der Ergebnisse

Die in diesem Vorhaben durchgefuhrten Untersuchungen haben Grundlagen-
charakter und dienen dazu, ein besseres Verstandnis der elektronischen Struktur in
Grenzschichten zwischen organischen Materialien und Metallen zu erhalten. Dies ist
ein erster Schritt zum Verstandnis der Wechselwirkung zwischen den Schichten und
zur gezielten Einstellung physikalischer Eigenschaften, die in organische
Bauelementen wie z.B. Leuchtdioden von Bedeutung sind.

Darstellung des wahrend der Durchfihrung des Vorhabens dem
Zuwendungsempfanger bekanntgewordenen Fortschritts auf diesem Gebiet bei
anderen Stellen

Organische Halbleiter auf der Basis von konjugierten Kohlenstoffverbindungen
erfuhren im Berichtszeitraum eine zunehmende Akzeptanz als Funktionswerkstoffe
des 21. Jahrhunderts. Erste Anwendungen werden vor allem auf dem Gebiet der
Leuchtdioden oder Solarzellen beobachtet [1,2], wahrend bei organischen
Feldeffekttransistoren [3-6] stark zunehmende Forschungsanstrengungen zu
beobachten sind. Zahlreiche internationale Konzerne prasentieren gegenwartig erste
Produkte oder stehen unmittelbar vor der Markteinfuhrung.

Bei der weltweit intensiven Forschung auf diesem Gebiet traten vollig neue
Fragestellungen auf zu deren Klarung wir im Rahmen dieses Projektes (durch die
Untersuchung ultradiinner Schichten) einen Beitrag geleistet haben, wie: Was
passiert an den Grenzflachen zwischen den Elektroden und der aktiven Schicht?
Beispielsweise kann das Aufdampfen von Metallschichten kann zu einer effektiven
Dotierung des organischen Materials fuhren. Gibt es, ahnlich wie bei Schottky-
Kontakten auf anorganischen Halbleitern, einen Ladungstransfer und einen
Grenzflachendipol oder gar eine Reaktion an der Grenzflache ? Bilden sich
Grenzflachenzustande bzw. Storstellen, die zu einem Pinning des Ferminivaus
fuhren? Insbesondere ist eine kontroverse Diskussion uber das Vorhandensein und
die GroRe von Bandverbiegungen in der organischen Schicht entstanden. Zudem
zeichnet sich ab, dal} die Qualitat und die Orientierung der organischen Filme
entscheidend die erreichbaren Bauelementeigenschaften beeinfluft.

Die erste Stufe zu einem Verstandnis der elektronischen Eigenschaften an den
Grenzflachen stellen Untersuchungen von Modellmolekulen dar. Deshalb wurden die
im ersten Bewilligungszeitraum begonnenen Photoemissionsuntersuchungen an
Fullerenen fortgesetzt und auf Kohlenstoffnanoréhren (SWNT) ausgedehnt.

[1] R.H. Friend, R. W. Gymer, A.B. Holmes, J. H. Burroughes, R. N. Marks, C. Taliani, D.D.C. Bradley, D. A. Dos
Santos, J. L. Brédas, M. Logdlund, W. R. Salaneck, Nature 397 (1999) 121

J.H. Schoén, Ch. Kloc, E. Bucher, B. Batlogg, Nature 403 (2000) 408
A. Dodabalapur, E. Katz, L. Torsi, R. C. Haddon, Science 269 (1995) 1560
J. H. Schén, S. Berg, Ch. Kloc, B. Batlogg, Science 287 (2000) 1022

B. Crone, A. Dodabalapur, Y.-Y. Lin, R. W. Filas, Z. Bao, A. LaDuca, R. Sarpeshkar, H. E. Katz, W. Li, Nature,
403 (2000) 521

[6] H.E.Katz, A.J. Lovinger, J. Johnson, Ch. Kloc, T. Siegrist, W. Li, Y.-Y. Lin, A. Dodabalapur, Nature 404 (2000)
478
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