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Abstract

In electron-atom scattering there are strong polariziation
effects due to spin orbit coupling. In low-energy electron
diffraction (LEED) from single-crystal surfaces these
polarization effects are strongly influenced by multiple
scattering. This is one of the most important results of
polarization investigations in LEED done up to now using
Au(110) und W(001) surfaces and has further consequences:
If an unpolarized electron beam is diffracted, the polari-
zation vector after diffraction is, in general, only per-
pendicular to the scattering plane in those cases, where
the scattering plane is a mirror plane of the crystal,
otherwise the polarization components parallel to the
scattering plane do not vanish; time reversal changes not
only the sign but also the direction of the polarization
vector while its length (the degree of polarization) re-

mains unchanged.

This study illustrates these effects of multiple scatter-
ing on polarization for the simple case of double
scattering processes. The fact that the basic symmetry
behaviour of the polarization in diffraction is correctly
described by the foregoing general reasoning is experi-
mentally proved by the means of rotational diagrams
(azimuthal measurement in the mirror beam) of the trans-
verse polarization component Pn perpendicular to the
scattering plane and of the longitudinal component Pk
(parallel to the momentum of the diffracted electrons)

of an electron beam diffracted from a Pt(111) surface
which has threefold symmetry. This is the first time that
the longitudinal polarization component has been measured
in a diffraction experiment, yielding maximum values of
30 %, while for the transverse component Pn maximum

values of 95 % have been found.




Analysis of pronounced polarization maxima in the specular
beam while varying the polar angle and the diffraction
energy shows that strong polarization effects may appear
when the direction of the incident or diffracted beam
coincides with certain crystallographic directions and when

electronic surface states are excited.

Measurements of the polarization components Pn and Pk

while varying the polar and the azimuthal angles are
compared with corresponding results of the relativistic
dynamic LEED theory of R. Feder. As the Pt(111) surface is
unreconstructed - this is an essential assumption of the
calculation -, this comparison proves the guality ef the
structure independent model assumptions of the theory
(effective scattering potential, inner potential, Debye
temperature). The best fit of the theoretical results to the
experimental data is achieved when an effective scattering
potential is chosen in which an energy-dependent exchange
approximation is included. A variation of the imaginary part
of the inner potential and of the first layer spacing of the
crystal lattice within a few per cent has only a weak in-

fluence on the results.
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Zusammenfassung:

Streut man langsame Elektronen an Atomen, so treten infolge
der Spin-Bahn-Wechselwirkung starke Polarisationseffekte auf.
Bei der Beugung von Elektronen (LEED) an Einkristallober-
fldchen werden diese Polarisationseffekte durch Mehrfachstreu-
ung wesentlich beeinfluBt. Dies ist eines der wichtigsten
Ergebnisse der bisher durchgefiihrten Pclarisationsunter-
suchungen bei LEED an Au(110) und W(0OO1) Oberfldchen und

hat weiterreichende Konsequenzen: Beugt man einen unpola-
risierten Elektronenstrahl, so steht nach dem Beugungs-
prozefR der Polarisationsvektor im allgemeinen nur dann senk-
recht auf der Streuebene, wenn die Streuebene gleich einer
Symmetrieebene des Kristalls ist, andernfalls verschwinden
die beiden Polarisationskomponenten parallel zur Streuebene
nicht; beil Zeitumkehr dndert der Polarisationsvektor nicht
nur sein Vorzeichen, sondern auch seine Richtung bei gleich-

bleibender L&nge (Polarisationsgrad).

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit werden diese Konsequenzen
der Mehrfachstreuung auf die Polarisation am iibersichtlichen
Beispiel von Zweifachstreuung veranschaulicht., Der experi-
mentelle Nachweis daflir, daB durch diese allgemeinen Uber-
legungen das prinzipielle Symmetrieverhalten der Polarisa-
tion bei der Beugung richtig beschrieben wird, wird mit Hilfe
von Rotationsdiagrammen (azimutabhdngige Messung im Spiegel-
strahl) der transversalen Polarisationskomponente Pn senk-
recht zur Streuebene und der longitudinalen Komponente Pk
(parallel zum Impuls der gebeugten Elektronen) bei Beugung
an der dreizdhligen Pt(111) Oberfldche erbracht. Diese erst-

malige lMessung der longifudinalen Polarisationskomponente




in einem Beugungsexperiment hat Maximalwerte von 30 % erge-=
ben, filir die Transversalkomponente Pn sind Maximalwerte

von 95 % gefunden worden.

Die Analyse ausgeprigter Polarisationsextrema im Spiegel-
strahl in Abhingigkeit von Polarwinkel und Beugungsenergie
ergibt, daB durch Einschuf in bestimmte kristallographi-
sche Richtungen und durch Anregung von Oberfldchenzustdnden

starke Polarisationseffekte auftreten konnen.

Polar- und azimutwinkelabhingige Messungen der Polarisa-
tionskomponenten Pn und Pk in zwei Nebenstrahlen werden
mit den entsprechenden Ergebnissen der dynamischen relati-
vistischen LEED-Theorie von R. Feder verglichen. Da die
Pt(111) Oberflidche unrekonstruiert ist - dies ist eine we-
sentliche Voraussetzung der Rechnung -, ermdglicht dieser
Vergleich Aussagen iber die strukturunabhdngigen Modell-
annahmen der Theorie (effektives Streupotential, inneres
Potential, Debye-Temperatur). Beste Ubereinstimmung zwi-
schen Experiment und Theorie ergibt sich fir die Wahl eines
effektiven Streupotentials, das die Austauschwechselwirkung
energieabhdngig approximiert, wdhrend eine Variation des
imagindren inneren Potentials und des Abstandes der
obersten beiden Atomlagen innerhalb einiger Prozent nur

einen geringen EinfluB auf das Ergebnis hat.
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1. EINLEITUNG

In dieser Arbeit werden spinabhdngige Effekte bei der Beugung
niederenergetischer Elektronen (LEED) an einer Platin(111)-
Oberfldche untersucht. Das Ziel dabei ist, den EinfluB der
geometrischen Struktur des Kristalls (insbesondere der Kristall-
symmetrie), des effektiven Streupotentials und der Zeitumkehr

auf die Spinpolarisation bei LEED 2zu priifen.

Das einfachste Modell, aus dem konkrete Aussagen iber Polari-
sationseffekte bei LEED folgen, ist das kinematische Modell,

das die Vielfachstreuung vernachldssigt. In dieser N&herung ver-

hdlt sich die Polarisation bei Beugung am Kristall genauso wie

bei der Streuung am freien Atom (Maison 1966): Die Polarisation

ist bei gegebener Elektronenenergie und gegebenem Streuwinkel allein
durch die Streueigenschaften der Kristallatore bestimmt, sie

ist unabhdngig von der Kristallstruktur und von der Orientierung

der Elektronenstrahlen zum Kristall. Die Spinvorzugsrichtung

steht dabei senkrecht zu der durch einfallenden und gebeugten

Strahl aufgespannten Streuebene.

Infolge der GroBe des Wirkungsquerschnitts fiir elastische
Streuung der Elektronen im Kristall ist die Vernachldssigung
der Vielfachstreuung nicht gerechtfertigt (Bauer 1975). Die
Spinpolarisation wird durch Vielfachstreuung wesentlich beein-
fluBt: Sie h#ngt empfindlich vom Azimut (¢p) und Polarwinkel (&)
des einlaufenden bzw. auslaufenden Strahles ab, Messungen

bei gleichem Streuwinkel an verschiedenen Strahlen liefern
vollkommen unterschiedliche Ergebnisse (Miiller 1977 a).Die
Spinvorzugsrichtung steht nur in Ausnahmefdllen senkrecht zur
Streuebene (z.B. wenn die Streuebene eine Spiegelebene des
Kristalls ist), im allgemeinen verschwinden die in der Streu-

ebene liegenden Polarisationskomponenten_2“ nicht,




Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wird das prinzipielle,
durch die Kristallsymmetrie und die Zeitumkehr bestimmte
Verhalten der Spinpolarisation am einfachen Modell der
Zweifachstreuung dargestellt; experimentell wird es an

Hand von Rotationsdiagrammen der transversalen Polarisations-
komponente P, senkrecht zur Streuebene und der longi-
tudinalen Komponente Pk parallel zum auslaufenden Strahl
demonstriert. Da fiir die vorliegenden Untersuchungen eine
Kristallfliche mit dreizdhliger Symmetrie ausgewdhlt wurde,
ist an den Rotationsdiagrammen auch der Einfluf der Zeitumkehr
auf die Polarisation direkt erkennbar. Mit den Rotations-
diagrammen Pk(Q?) wurde erstmals eine der in der Streu-

ebene liegenden Komponenten P, in einem Beugungsexperi-

ment gemessen.

Als weitere interessante Fragestellung wird untersucht,
wie sich die regelmidBige Anordnung der Atome im Kristall
auf die Spinpolarisation bei LEED auswirkt. Durch syste-
matische Variation der Energie, des Polarwinkels und des
Azimuts werden daher die Ursachen von ausgeprdgten Polari-
sationsstrukturen analysiert; dabei zeigt sich,daB u.a.

bei Koinzidenz der Strahlrichtungen mit gewissen kristallo-
graphischen Richtungen und bei Anregung von Oberflédchen-

sustinden auffallende Polarisationseffekte auftreten kilnnen.

Fiir eine mdgliche Anwendung von Spinpolarisationsmessungen bei
LEED zur Oberflichenstrukturanalyse ist die Frage wichtia, ob
und wie gut die experimentellen Ergebnisse durch Rechnungen
beschrieben werden konnen. Ein Veraleich von Messungen und
Rechnungen kann hier infolge der Auswahl des Kristalls sinnvoll
durchgefiihrt werden: die Rechnungen setzen im derzeiticen Stand der
Theorie unrekonstruierte Kristalloberfldchen voraus; die
Platin(111)-Oberfldche ist unrekonstruiert, wie LEED-Unter-
suchungen (Kesmodel et al. 1977, Adams et.al. 1979) und
ITonenstreuexperimente (Davies et.al. 1978, Bggh et.al. 1977

und van der Veen et al. 1979) gezeigt haben. Als einzige

Abweichungen von der Geometrie des Grundaitters wird eine




Aufweitung des Abstandes der obersten beiden Atomlagen um
(1,5 + 1) % gefunden. Diese Aufweitung kann in der Rech-
nung berilicksichtigt werden; ihre Auswirkungen sind aber so
klein, daB sie in keinem Fall den Vergleich der Messungen
mit der Theorie wesentlich beeintrdchtigen. Signifikante
Abweichungen der Rechnungen von den experimentellen Daten
sind daher in den strukturunabhdngigen Annahmen der Theorie
begriindet. Durch Variation dieser Modellannahmen und Ver-
gleich mit dem Experiment lassen sich diese Diskrepanzen

verringern.

Die bisher ver&ffentlichten spinpolarisierten LEED-Experi-

mente wurden ausschlieBlich an den FlZchen W(001)und Au(110)durch-
gefiihrt (0'Neill et al. 1975, Miiller et al. 1976, Miiller

1977a,b u.c,Calvert et al.1977, Kalisvaart et al. 1978,

Riddle et al. 1978, 1979 ,Kirschner und Feder 1979,Wanag et al.1979,
Mahan et al. 1980 und Reihl 1980) .Beide Kristalloberflichen weisen
bei tiefen Temperaturen eine Rekonstruktion der Oberfliche

auf, oberhalb einer charakteristischen Temperatur - fiir

W(001) liegt sie bei etwa 400 K (Debe et al. 1977), fir

Au(110) bei etwa 700 K (Fedak et al. 1967 und Wolf 1972) -
entspricht das LEED-Bild der Grundgitterstruktur der
Kristallfldche. Es braucht dann jedoch noch nicht die Geo-

metrie des Grundgitters vorzuliegen; durch Feldionenmikros-

kopie wurde z.B. gezeigt, daB die W(001)-Oberfldche auch bei

460 K noch Reste einer Uberstruktur besitzt(Melmed 1979).AuBerdem
ist fiir W(001) und fiir Au(110) auch bei hohen

Temperaturen der Abstand der ersten und zweiten Atomlage

vom Wert des Kristallinneren verschieden, aber nicht genau
bekannt (van Hove und Tong 1975, Lee et al. 1977, Debe und

King 1979, Feldman et al. 1977, Feder und Kirschner, 1978,

Feder et al. 1977, Miller 1977a).

Diese Unsicherheiten in der Kristallstruktur existieren bei

Pt (111) praktisch nicht. Daher kommt dem hier durchgefiihrten
Vergleich besondere Bedeutung zu.
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Die Beschreibung eines Eigendrehimpulses (Spin) von
Elektronen ist nicht in der Schrddinger'schen Quantenme=
chanik, sondern erst in der Dirac-Theorie enthalten. Schon
1925 wurde die Existenz des Elektronenspins von Uhlenbeck

und Goudsmit zur Erkldrung der Atomspektren postuliert.

Dem Elektronenspin s ist ein magnetisches Moment s
zugeordnet. Es gilt

2.1) #Esgs-—f‘%—a—-_@_ mit stfxl
Eine der Spinkomponenten, sie sei S, besitzt beziliglich
einer ausgezeichneten Richtung zwei Eigenwerte, ndmlich
s, = + A/2 und By, = - 4/2. Bei Messung von s, ist simultan
keine der anderen Spinkomponenten (sX und s ) meBbar. Die
gebrduchlichste Darstellung des Spinoperators erfolgt

durch die Paulischen Spinmatrizen:

2.2) §=%/--§ mit & = (8,8 82), wobel

s

(0 %) wd & (5%

Die Eigenfunktionen der Spinmatrizen sind zweikomponentige
Wellenfunktionen (Spinoren). Die Eigenwertgleichungen fir

g, lauten:

1 2 2 . .
)Pusfuhrllche Beschreibungen von Spin und Spinpolarisation

finden sich z.B. bei Messiah 1964, Eckstein,1970 und Kessler,1976.




5_2‘40)= é?,‘)() )“"‘%-&2
% (9) = 394)({1)) el )'(4)‘(‘”‘%2

Die beiden Eigenfunktionen I und ¥ bilden eine voll-
stdndige, orthogonale Basis; Jjeder Spinzustand 1&Bt sich

darstellen als Linearkombination (kohdrente Uberlagerung):

= (g“i) = Qi Yre taz Y., mut

<xly7 = Cat a2 (3)- taal® +laal"= 1

]a1|2 und fa2|2 geben die Wahrscheinlichkeit an, an Elektro-
nen im Spinzustand x den Eigenwert +¥/2 oder -K7/2 fiir s, zu
messen.

Der Spinor X ist die zur Komponente e‘'c des Spinoperators

gehOrige Eigenfunktion. Die Spinorkomponenten a, und a,

sind durch den Richtungsvektor e gegeben (siehe Bild 2.1):

%
3
|
a I
|
I
|
I
T ’
N y
_______ ~al/
X
Bild 2.1: Definition der Winkel a und B, die die Ausrichtung

von e beschreiben.




oL - 15 u —
a, = Cos C‘g:) Qo =~ SUN (Q’i“) ‘CIF fur den l:rgem\)@ft +
2.6)
ag = swn (%) o= -cos( i firr dlen Cigenwert -4
Wihlt man zum Beispiel « = 7/2 und B = O, SO erhdlt man

die Spinfunktion in x-Richtung x_ . :

o () - 2 L0+ (D]t oo

Fiir die Elektronenwellenfunktion ¥(r,s) gilt infolge der

Vertauschbarkeit von Orts- und Spinvariablen

2.8)  W(p g) = 12895 HLSY = '\{f(f\)'(gg

Der Spinpolarisationsvektor P ist definiert als Erwartungs-
wert <o> des Vektoroperators o¢. Fiir den Polarisations-
vektor eines Ensembles von Elektronen im Spinzustand x

gilt also:

P <xlela> = (Cxlal > Cxlely > (xlSela> -

2
'= ( sdnoc-cosj‘_y, Suno sun)}, cose)
Fiir den Polarisationsgrad P = |p| :Vrf 2+P 2+P & gilt
abs = X Yy A
in diesem reinen Zustand P g = 1.

Im allgemeinen ist ein Ensemble von Elektronen eine sta-
tistische Mischung von verschiedenen reinen Spin-Zustdn-—
den X3 mit Besetzungswahrscheinlichkeiten M Der Polari-

sationsvektor filir diesen Mischungszustand ergibt sich zu



2.10) E=i"2 B %0& <ulBleS |

wobeil ’?2£=- N[/;NL und ;'TZL =

Ni = Anzahl der Elektronen

im Zustand 1i.

In einem Mischungszustand kann der Polarisationsgrad

folgende Werte annehmen:

2.11) Oé?a@(:/[

Die Eigenschaften statistischer Mischungen werden durch

die Dichtematrix beschrieben. Fir ein Ensemble wvon

Elektronen in Spinzustdnden Xy = {a1l) ist die (Spin)-
21
Dichtematrix definiert durch

' _S.'anff'&.xixj i-4q2° (azi . ZL *Ozu 2 |*

Ist ¢ bekannt, so sind der Polarisationsvektor und die

Intensitdt bestimmt durch

2.13) I = SF)Q I: Anzahl der Elektronen (Intensitit)

_ Sps bt
E_<§>-TS%

Als Beispiel sei Pz berechnet:




s laul? aMla) | (4 O
B = S5pg&= S'P "2‘ (a,u Ay laz|* O —';1) _
5?3 SP ZL,?L__(lQALI a,u-aa; )

akoz:  lazil®

?ﬁgi 50 ('a’“\ -a,ua& ) i Z. Y ((aulz—[aegPZ)

= atos, —laz; Nf “"M_
. la4:\2 Qi Qe Z L) +[a tl
%?t Sp (aféaaa th}z> (A ‘ ) ot

Hierbei gibt N%/(N++N+) [bzw. N+/(N++N¢)] die Wahrschein-
lichkeit an, an einem Elektron aus dem betrachteten

Ensemble fir g, den Eigenwert +H/2 (bzw. =k/2) zu messen.
Eine ibersichtliche Darstellung fiir die Dichtematrix er-

hilt man, wenn man sie als Linearkombination der Matrizen

1, 6., o und o darstellt:
x" Yy z

o N A+ B ?&-iTQ
2.15) Q% = 3(4: +2§) '1.2: (T’x+}"?9 A-Pz

(Fiir die Herleitung von Formel 2.15 siehe zum Beispiel

Eckstein 1970).
Mit dieser Darstellung lassen sich die Dichtematrizen fir

einige Spezialfdlle sofort angeben. Fiir ein vollstdndig
polarisiertes Ensemble gilt:

A‘(QO _ (40O
20 O

P‘a,=4,?;<=f\7‘j=~0 4 @] @

2.16)

{PZt"A) @&”=qkj=() i SL1== %;(%g Ei>‘=‘(ggf?

Daraus folgt fiir ein unpolarisiertes Ensemble:



NN
~
Q.
~0
~
|
Py~
~—~
H?
9%
0
Q)

2.7 B=Py=Pp=0o S5 =

und fir ein teilweise in z-Richtung polarisiertes En-

semble

AP o

2.18) rl-jx_-:’(-)(j:o, 04?2E?</’ : i‘* u_dz_(o A—’P =

_ A+7 A=
=430 - 'Tzf_“fgl

Ein unpolarisierter Strahl kann also als inkohdrente
iberlagerung zweier total polarisierter Teilstrahlen
mit entgegengesetzten Spinvorzugsrichtungen und mit
gleichen Intensitdten aufgefafBt werden; analog ergibt sich
fiir teilweise polarisierte Strahlen fiir das Verhdltnis der

Teilintensitdten

2.19)

2.2.1 Anschauliches Bild

Bei der Streuung von Elektronen an einem Zentralpotential
V(r) werden Polarisationseffekte durch die Spin-Bahn-
Wechselwirkung hervorgerufen. Das Auftreten der Spin-Bahn-

Wechselwirkung 1&d8t sich folgendermaBen verstehen:

Bei Streuung an einem Atom (mit einem Potential V(r))
werden Elektronen durch das anziehende Potential bis zu

groBen Geschwindigkeiten beschleunigt, so daB besonders




bei hoher Kernladungszahl des Atoms relativistische Effek-
te merkbar werden. Um qualitative Aussagen zu erhalten,
ist es sinnvoll, den Ablauf des Prozesses im Ruhesystem

des Elektrons zu betrachten:

Im Ruhesystem des Elektrons bewegt sich der Atomkern am
Elektron vorbei und erzeugt ein Magnetfeld B ~ Exv, das
mit dem magnetischen Moment des Elektrons /Es wechselwirkt;

die Wechselwirkungsenergie U ist gegeben durch

SB

Der richtige aus der relativistischen Theorie folgende
Wert ist

= 4

N
2l 1) USB‘_JQ'W.T’: '.S,[

—_—

Q.\Q_
I

Da der Potentialgradient in Kernndhe maximal ist, ist dort

die Spin-Bahn-Wechselwirkung ebenfalls am stdrksten.

In diesem Streuprozef ist die Quantisierungsrichtung senk-

recht zur Streuebene, andernfalls wdre die Parit&tserhaltung ver-
letzt (Kessler 1976): 50 sei der Impuls (Wellenvektor) vor

und k der Impuls (Wellenvektor) nach der Streuung. Wenn

die Komponenten des Polarisationsvektors P, die in der
Streuebene liegen, nicht verschwinden, ist P.k # O oder

E'Eo # O und &ndert bei Spiegelung des Streuprozesses am
Ursprung das Vorzeichen (50 > - k,und k » -k). Der Pola-
risationsvektor kann also nur invariant gegen die Paritdts-
operation sein, wenn P:X = E-EO = Ound P = P:n (n =

gk i = Einheitsvektor senkrecht zur Streuebene) ist.
2Oy



Infolge des Auftretens der Spin-Bahn-Wechselwirkung be-
sitzen Elektronen mit bezogen auf B verschiedenen Spin-
richtungen unterschiedliche Streupotentiale (siehe Bild
2.2) und daher unterschiedliche Streuwirkungsquer-
schnitte (W+, W¢).

o =
— Ao

ohne Spin

Bild 2.2: Streupotential eines Atoms in Abhédngigkeit vom Abstand
des Elektrons zum Atomkern fir die mdglichen Einstellun-
gen von Spin und Bahndrehimpuls des Elektrons (nach

Kessler 1976).

Fiir einen anfangs unpolarisierten Strahl (IO+ = Io+) ist

der Polarisationsvektor P nach der Streuung gegeben durch

P l tuq = ._[\‘_T_;-_N.L._ , N‘i‘,& EIQ'\/\)@,L
L Wf‘{'WL o N4\+Nb = g-ko\di

In Bild 2.3 und Bild 2.4 sind filir Streuung von Elektronen
an Quecksilberatomen der differenzielle Wirkungsquerschnitt
W fiir die beiden mdglichen Spineinstellungen (bezliglich

der Quantisierungsrichtung n) und die Spinpolarisation P in
Abhdngigkeit vom Streuwinkel filir zwei verschiedene Ener-
gien angegeben. In Bild 2.3 ist die Streuenergie E = 200 eV,
in Bild 2.4 ist E = 121 keV.
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Bild 2.3: Streuung von Elektronen an Quecksilberatomen bei
der Energie E = 200 eV: Spinabhéngiger Wirkungsquer-
schnitt W (in atomaren Einheiten) und Spinpolarisation

in Abhéngigkeit vom Streuwinkel (nach Eckstein 1970).
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Bild 2.k4: Streuung von Elektronen an Quecksilberatomen bei

E = 121 keV: Spinabhdngiger Wirkungsquerschnitt
und Spinpolarisation P in Abh&ngigkeit wvom

Streuwinkel (nach Eckstein 1970).

2.2.2 Losungsweg_des_Streuproblems

Zur exakten Behandlung des Streuproblems muf man fiir
zwel orthogonale Spinzustdnde S und X_y die Dirac-
Gleichung 1ldsen. Durch kohdrente Uberlagerung dieser beiden
Losungen 148t sich dann das Verhalten beliebiger Spinzustdn-

de beschreiben. Die Randbedingung fir die L&sung ist:



die vier Komponenten WE, » =1, 2, 3, 4 der Viererspinoren lassen
sich fiir r 3 ap (dem Bohrschen Radius) als Supernosition einer

einfallenden ebenen Welle(mit Imnuls k = k .e )Jund auslaufender
@ "

o
Kugelwellen (mit Impulsbetrag k = k ) darstellen:
o)

> e

the / .
2.23) W, —» e+ RQ(9,@) S fur ¥
wobei © : Streuwinkel
@? :  Azimutwinkel

Der differenzielle Wirkungsquerschnitt w(e,??) fir elasti-

sche Streuung ist definiert durch

4 2
S a3 (99
2.20) W@, ) = &

i}laalz

tibersichtlicher wird das Problem dadurch, dap fir freie

Teilchen nur zwei Komponenten der Viererspinoren linear
unabhdngig sind; es genligt daher ein zweikomponentiger
Formalismus zur Beschreibung. In den oben angegebenen For-
meln enthalten schon die Komponenten Y, und #2 die volle

Information.

Liegt die Polarisation der einfallenden Welle in -z-Richtung,
so gelten fiir die Komponenten ¥, und ?2 des Zweierspinors

folgende Randbedingungen fuay £ > B

2.25) Y, — e'"* +§(@5-§;——

Y- 9O
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Ist die einfallende Welle in (-z)-Richtung polarisiert,
gilt entsprechend:
l-(y 1' ler
- &
2.26) Q)A - - GK(G» © e :

= =
W, > e s LB ==

Die Streuamplitude f hd&ngt nicht vom Azimut ab, da das
Streuproblem bei Erhaltung von s, zylindersymmetrisch be-
ziglich der Richtung g, ist. Die Streuamplitude g be-
schreibt die Spinflipstreuung, bei der s, beim StreuprozefB
sein Vorzeichen wechselt (Kessler 1976). Die in den Glei-
chungen (2.25) und (2.26) angegebene Darstellung der
Streuamplituden folgt aus der expliziten Berechnung all-
gemeiner fi(e) und gi(e,gp). Diese erhdlt man durch
Konstruktion der Ldsung des Streuproblems aus partikula-
ren Ldsungen fiir einen definierten Drehimpuls analog zur
Partialwellenentwicklung der nichtrelativistischen Quanten-—
mechanik. Allerdings muB man hier ein System gekoppelter
Differentialgleichungen l1&sen. Man erhdlt dann f(6) und
g(e,Q?) in Abhingigkeit von den Streuphasen, die das Streu-
verhalten des Potentials V(r) beschreiben. Nach Eckstein
1970 miissen im Streupotential bei Energien E X 200 ev die
Abschirmung der Kernladung durch die Hiillenelektronen sowie
die Elektron-Elektron-Wechselwirkungen (Austausch und

Korrelation) beriicksichtigt werden (siehe auch Kap. 5.1).
Aus den Losungen fiir Polarisation in +z- und (-z)-Rich-

tung ergibt sich fiir beliebige Polarisationsrichtung der

einfallenden ebenen Welle:

ik ik (ke
2.27) Y = (g)e & H_u})_@l E+B.(i’).el

fiir die gestreute Kugelwelle gilt:
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2.28)

Die Darstellung von

fachen (Eckstein 197

_16_

S
0):

o -&'S

2.29) _§= - { (gf> + G (e{(g

@)

iler ) (ﬂ{ _3_3.6“‘:‘? ‘eg\,cr
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S: Spinstreumatrix

1iRt sich folgendermafBen verein-

>= £4-igns

Die Dichtematrix flir den gestreuten Elektronenstrahl ist

gegeben durch

éir== HJIHJPf _ éilﬂoqiféi+ - éi 3:
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. o E-g*—f*y ! .
hierbei ist S(8) die Shermanfunktion,

2 2
[£]1%+]g]
B = EEOXE ;
B =S(6)E r
1 2 2 ’ ;
und W = |[£]|° + |g|® der differentielle

Wirkungsquerschnitt.

2.2.3 Intensitdt und Polarisation bei Einfach- und

Die Intensitdt I' des gestreuten Elektronenstrahls ist
/ |
2.°32) I - SPS - 4;2\/‘)2 = |A)

fiir den Polarisationsvektor P' folgt

|
Sp8 (e

da Sp&i =0 wnd &b -il

#

Das Ergebnis zeigt also erwartungsgemdf, daf fir einen un-
polarisierten Elektronenstrahl der Wirkungsquerschnitt nur
vom Polarwinkel abhingt und der Polarisationsvektor senk-

recht auf der Streuebene steht.

Um das Verhalten von Intensitdt I" und Polarisation P" in
einem darauffolgenden zweiten StreuprozeB 2zu bestimmen,
bildet man zundchst die Dichtematrix Q”’ die den Zustand

des zweifach gestreuten Strahls beschreibt:



- 18 =
sty 8= (furd - 09208) AU (4+ BR) (&4 4065 82b)= -

-1 L\)l{(,{a» brfe)d+ OGS +RE

2

f (A= Ta(©) (B (12 8)- U (O)-(TuxnDE |

wobei  T(O)- M und  U(G)- $95xETe
1£R +1gl [$1%+ 1 g

Damit berechnen sich I" und P" zu

: m-m-u@-@

{

2:35) - —_—

-fE A+ M (£ {[PA Q‘Q'+S (®>] e+

+ TE) [Bi- (Bm) ] + UO)-(n2x B

i
f

I" hingt also vom Winkel zwischen n, und n, ab. Dies kann

man ausnutzen, um 21 zUu bestimmen:

wdhlt man n, ttn, . folgt 1IF WoW, (1+P1P2)

2.:36)
wdhlt man n, + ¥ 21 . folgt I-= W1W2-(1—P1P2)

Bildet man aus Ii und I" die Intensitdtsasymmetrie

1 it
2.37) R _ = -I—;—-‘—IT“, -P-Ta,
I, +1_

so kann man daraus bei bekanntem P2 die Polarisation des
Strahls vor der Streuung (P1) bestimmen (siehe Kapitel
3.4). Fihrt man zwel identische Streuprozesse hinterein-

ander durch, so kann man P = P1 = P2 bhestimmen

2.38) ’B ;?2 — .d‘ﬁ"



Die Darstellung (2.35) ist geeignet, an Hand einiger Bei-
spiele die Richtungsdnderung des Polarisationsvektors bei

einer zweiten Streuung zu veranschaulichen.

2.39)

\ I
rir oy A4 g st Bo— A4 i)_ Sitde
- /{f?ﬂ‘ /f"*SASz

fir QQ_m,j /N/ M2 St E_” // (’) >

4%441>

_ghsé

. I
fir M4 L Ve st :PL = (T@)'B +12 “U((a)fjx'ﬂz)

Durch Vielfachstreuung konnen sich also Polarisations-
effekte verstdrken oder abschwdchen. Verlduft die Vielfach-
streuung komplanar, so bleibt der resultierende Polari-
sationsvektor senkrecht zu dieser Ebene, im allgemeinen

Fall beliebiger Streuebenen besitzt der resultierende Polari-

sationsvektor drei von null verschiedene Komponenten.

2.3 Beugung an Kristalloberfl&dchen

2.3.1 Oberfldchensymmetrie und LEED-Bild
Der BeugungsprozeB an Kristalloberfldchen wird durch
ein Potential V(r) bestimmt, das die Periodizitdt der Kri-

stalloberfldche wiedergibt:

1)

Fir Zusammenfassungen iiber Elektronenbeugung siehe Pendry 197k,
Webb und Lagally 1973, und Aberdam 1978;

fiir Spinpolarisation bei LEED siehe Feder 1980a.



2.400 V(« +Eu> - V(r)

Ry = Wwa+ b

n.: ganze Zahlen

a, b ¢ Basisvektoren der Oberflédchen-

einheitsmasche

Der einfallende Strahl wird als ebene Welle angesetzt:

: = -
2.41) L|)°=Qo-e'0&°£+(:t/%).%° E-% K /2m

Die Beugung kann formal durch

N iler <E£/)
24y W W)= P, k, Lg)'e -

beschrieben werden (A = Amplitude des gebeugten Elektronen-
strahls); es gelten folgende Erhaltungssidtze (siehe z.B.
Aberdam 1978):

1) Da die elastische Beugung voraussetzt, daB die Elektro-
nen keine inelastische Wwechselwirkung erfahren haben,
ist die Energie E und damit auch der Betrag des Impulses

konstant: ko = k.

2) Unter der Annahme, daB kein elektrisches Feld parallel
zur Oberflidche existiert, ist EO" (die Komponente des
Wellenvektors parallel zur Oberflidche )konstant mit der Ein-
schrinkung, daB Vektoren des reziproken Oberfldchen-

gitters addiert werden konnen,

Als Folge der sweidimensionalen Periodizitdt des Potentials
gilt fir die gestreuten Elektronen ein zweidimensionales

Bloch-Theorem:



AR LVSC@-:%CDE;(L@"‘“) mi

@s@tgu) = (’bs Cr) = 29; QQ_C&) | el__’fn

wobei g definiert ist durch

g = _Q_MV s Hﬁ i V'E J4,V : ganze Zahlen

2.44)

A und B sind die Basisvektoren des reziproken Oberfl&dchen-

gitters. Sie ergeben sich aus den Oberfldchenbasisvektoren

a und b durch

b* Ex
A= 21T ——— e, : Einheitsvektor senk-
2.45) ELC@FQHQ recht zur Oberfldche
B = -on. 2L
= allrey)
Gleichung (2.45) ist dquivalent der zweidimensionalen

Laue-Bedingung
2.46) ( k;—kb)-@iu = 2T n : ganze Zahl

Fir Ws(r) gilt dann:

2.4m Walco)= 2_ va-&iicgl”g‘w)ﬁ +k}mlzl X
oy

mit kP.VJ. -7 '\jk: -~ (ke +§pv)1

Beobachtbar wird ein Strahl, wenn die zweidimensionale

Laue-Bedingung (2.46) erfiillt ist und zusidtzlich kuvL

reell und positiv ist, also

2.48) !k_qu +9Hv} 4k‘o



Die Richtungen der austretenden Strahlen und daher auch
das auf einem Leuchtschirm beobachtbare Beugungsbild sind
durch das reziproke Gitter und damit durch die Geometrie
der Kristalloberfldche bestimmt. Dies sei am Beispiel

der Pt(111)-Fliche veranschaulicht: Die Kristallstruktur
des Platins ist kubisch flichenzentriert (fcc). Die
(111)-Flache stellt eine dichtest gepackte hexagonale An-
ordnung von Platinionenriimpfen dar und besitzt fiir sich
sechszihlige Symmetrie. Auf Grund der ABC-Stapelung der
dichtest gepackten Fldchen im fcc-Gitter reduziert sich

die Symmetrie auf Dreizihligkeit (siehe Bild 2.5).

(140) (OTA)

(To4)

Bild 2.5: Anordnung der Atome der (111)-Fléache des fecc-Gitters:
Schwerpunkte der Atome der Oberfléche (Lage NEMY -
der zweiten Lage ("B") x und der dritten Lage ("C") a.

Zusdtzlich eingezeichnet sind die drei Splegelebenen
(110), (101) und (011).



Eine 1200—Drehung des Kristalls um die [111]-Richtung

(der Raumdiagonale im Einheitswiirfel) - sie steht senk-
recht auf der (111)-Ebene - stellt also eine Symmetrie-
operation dar. Durch diese dreizdhlige Achse gehen drei
i Spe By
(111)-Ebene stehen (siehe Bild 2.5).

Spiegelebenen S die damit senkrecht auf der

Bild 2.6: Basisvektoren der Kristalloberfliche (a und b) und des

dazugehorigen reziproken Gitters (A und B)

Bild 2.6 gibt, der Systematik von Wood 1963 folgend, die
hexagonale Oberfldchenmaschen des realen und des reziproken
Gitters an.

Damit ergibt sich folgende Nomenklatur der Nebenstrahlen,
die durch Addition des reziproken Gittervektors guv zum

Impuls des Spiegelstrahls erzeugt werden (s. Bild 2.7).

Die Reflexe der Nebenstrahlen sind ringfdrmiag um den
Spiegelstrahl angeordnet. Von den sechs Nebenstrahlen des
ersten Rings sind auf Grund der Dreizdhligkeit der unter-
suchten Kristallfldche die Strahlen (01), (10) und (TT)
dquivalent, ebenso (O?), (?0) und (11). Im zweiten Ring
sind infolge der Spiegelsymmetrie der Oberfldche alle

sechs Reflexe dquivalent.



Bild 2.7: Nomenklatur der Beugungsreflexe und Lage der Spiegel-

ebenen des reziproken Gitters.

2.3.2 Kinematisches Modell der Beugung

Die Information iliber Intensitdt und Polarisation ist
in den Amplituden A der reflektierten Strahlen enthalten.
Das einfachste Modell, das Aussagen iber die Streuamplituden
macht, ist das kinematische Modell, das den Beugungsprozef

unter Vernachl&dssigung von Vielfachstreuung beschreibt.

Wihlt man als Spinquantisierungsrichtung die Normale der

Streuebene (n = ), so bleibt diese in der Einfachstreu-

=
N&dherung im Beuguggzgrozeﬁ erhalten. Man kann daher die
Polarisationseffekte bei der Beugung eindeutig erfassen,
indem man die Streuung der Elektronen in den beiden ortho-
gonalen Spinzustdnden X 4 und Xy getrennt behandelt. Man
erhilt dann zwei spinabhidngige Amplituden (Webb und Lagally

1973, und Miller 1977 a).




- 25 -
(le-keo) 25
2.49) Ry =y (BE)- S e V.
Hia+Hzb Mz .
= i R ¢ Clopp~koy )-£:2
= A9y (6, SIS 1)
Ky=o £
fiir einatomare Kristalle. Hierin sind a atomare Streuampli-

+ 4
tuden, die vom Streuwinkel & und der Energie E abhdngen,

o« beriicksichtigt die Abschwdchung der Intensitdt der
Elektronenstrahlen durch elastische Streuung im Kristall.
Die Exponentialfunktion gibt die Phasendifferenzen fir
Atome an verschiedenen Orten an. Der EinfluB des Streu-
prozesses (a(®,E)) ist in Gleichung (2.49) vom EinflufB des
Gitters (Z-E) entkoppelt. Daraus folgt filir die Berechnung

der Polarisation (bezogen auf n = g )

D= Ta- L Z<({)a*f‘ (-Pg'i‘> %<‘-P34, (P,M>

2.50) Lo+ 1, Z<(Po'i‘ Wyt >+ Z<w9¢lwa\\,>
lag 15 - la;,l?‘
[ap)? + |ayl*

und fiir die Intensitdt

IT=Ia+I,= (lafalaﬂaplz) '
2.51)
IMegGwa sniM,9w-b A
stn 4 Guv- & | sadgub A" 20¢s(n R

Die Intensitit gebeugter Elektronenstrahlen ist durch die
Anordnung der Atome im Kristallgitter und den atomaren
Streufaktor |a+|2 + }a+|2 bestimmt. Konstruktive Inter-
ferenz tritt auf, wenn die zweidimensionale Laue-Bedingung
erfiillt ist. Durch die Intensitdtsabschwdchung senkrecht
sur Oberfliche existiert keine scharfe Laue-Bedingung in
-1

dieser Richtung, der Faktor (1+a2 - 2a-cos(k -k_)-c)
pvlL ol

ergibt nur eine Modulation der Interferenzfunktion.




Die Polarisation ist im Rahmen des kinematischen Modells
vom Kristallgitter unabhdngig, sie hat den Wert der
Elektron-Atom-Streuung. Daraus folgt, daB die Polarisation
nur von der Elektronenenergie und vom Streuwinkel, nicht
aber vom Strahl (u v), von der Kristalltemperatur und vom

Azimutwinkel abhdngt.

Miiller hat 1977a gezeigt, daB die Aussagen des kinemati-
schen Modells fiir die Polarisation nicht anwendbar sind.
Diese Aussage wird in Teil 4 dieser Arbeit durch Ro-

tationsdiagramme der Polarisation bestdtigt.

2.3.3 EinfluB von Vielfachstreuung_ =

Auf die Beschreibung einer dynamischen Theorie wird
hier verzichtet (der Gang einer relativistischen dynami-
schen Rechnung ist in Kap. 5.1 angegeben). Es sollen viel-
mehr anschaulich der EinfluB der Mehrfachstreuung und die
Auswirkungen von Symmetrieoperationen auf die Polarisation

erlidutert werden:

Durch den EinfluB der Mehrfachstreuung gibt es fir die

mit Impuls Ko einfallenden Elektronen eine Vielzahl von
moglichen Mehrfachstreuprozessen, die zu einem Impuls k

der auslaufenden Elektronen fiihren. Sie treten mit ver-
schiedener endlicher Wahrscheinlichkeit auf und sind mit
bestimmten Spinvorzugsrichtungen verbunden. Die Intensit&dt und
die Polarisation P der aus dem Kristall austretenden
Elektronen ergeben sich durch gewichtete kohdrente iber-

lagerung der verschiedenen Vielfachstreupnrozesse.

Infolge der Mehrfachstreuung besitzt der Polarisations-
vektor wie im Falle von Mehrfachstreuung an Atomen (siehe
Abschnitt 2.3.3) auch nicht verschwindende Komponenten Py

parallel zur Streuebene.



Die Spinvorzugsrichtung steht nur in Ausnahmefidllen senk-
recht zur Streuebene, z.B. dann, wenn die Streuebene eine
Spiegelebene des Kristalls ist (Feder 1977a). Der Grund
hierfir liegt im unterschiedlichen Transformationsverhal-
ten der Polarisationskomponenten Pn und Py bei rdumlicher
Spiegelung. Um dies zu zeigen, wird im folgenden das Ver-
halten der Polarisation filir den Fall untersucht, daB die
durch die Impulse Eo und k definierte Streuebene gleich
einer Spiegelebene des Kristalls ist. Fiir diesen Fall gibt
es zu jedem VielfachstreunrozeB einen gleich wahrschein-
lichen, an der Svimetrieebene gespiegelt ablaufenden Streu-
prozeB. Fir beide Streuprozesse sind die Impulsvektoren
parallel zur Streuebene identisch, die Impulse senkrecht
zur Streuebene besitzen jedoch verschiedenes Vorzeichen.

In Bild 2.8 sind ein ZweifachstreuprozeB und der gespiegelt
ablaufende Streuprozef schematisch dargestellt. Durch
Anwenden von Gleichung (2.35) filir diesen Spezialfall der
Zweifachstreuung sieht man, daBf fir die beiden gespiegelt
ablaufenden Streuprozesse die Normalkomponenten Pn der Po-
larisation gleich sind, die Parallelkomponenten P, jedoch
bei gleichem Betrag verschiedenes Vorzeichen besitzen.
Daraus ergibt sich bei kohdrenter Uberlagerung beider Streu-
prozesse mit gleicher Amplitude, daB nur Pn von null ver-
schieden sein kann. Da dies filir jeden der mdglichen Vielfach-
streuprozesse gilt, folgt daraus P = P'n, wenn die Streu-
ebene eine Spiegelebene des Kristalls ist. In diesem Fall
erhdlt man durch Messen der Normalkomponente Pn die voll-
stdndige Information tUber die Polarisation. Flir eine drei-
zdhlige Oberfldche (z.B. Pt(111)) gilt, solange die Streu-
ebene die Oberfldchennormale enthdlt, P = P-n fiir alle
Nebenstrahlen des ersten Rings (siehe Bild 2.7). Filir den
Spiegelstrahl gilt dies fiir die den Spiegelebenen ent-
sprechenden Azimutwerte, die hier als g?== OO, 600, 1200,
... eingefiihrt werden. g? = 0° wird dabei als der Azimut-
winkel definiert, fiir den die Streuebene parallel zur

(110) -Ebene des Kristalls liegt. Es bleibt allerdings eine
Unbestimmtheit des Nullpunkts der Azimutskala, da man im
LEED-Experiment allein nicht zwischen (= 0° und QP= 180°

unterscheiden kann.




Zweifachstreuprozefl

2

Bild 2.8:

.52)

gespiegelter

Zweitachstreuprozefl

A\N

Spiegelebene

ische Darstellung des Finflusses der Spie-

Schemat
und

gelung an einer Ebene auf die Parallel-

Normalkomponenten des Polarisationsvektors.

2.3.4 zeitumkehr - InvaZZsZz
Aus dem Reziprozitdtstheorem fiir Streuprozesse (Dawvdow
Die Intensitdt gebeug-
t sich nicht bei 7eitumkehr (Umkehr

11y et al.

1967 ) folgt:

ter Elektronen &dnder
des Strahllaufs) (Woodruff und Holland 1970, Laga

1971, Farnsworth1971):

I(k k) = (kK-



Aus dem Verhalten der Spinstreumatrix bei Zeitumkehr folgt
jedoch, daB eine dquivalente Aussage nur fiir die Ldnge
abs)'
nicht aber fiir die einzelnen Komponenten Px’ P, und Pz
gilt (Feder 1980Db).

des Polarisationsvektors (den Polarisationsgrad P

Das Verhalten der Spinstreumatrix bei Zeitumkehr ist be-
reits an dem einfachen Spezialfall der Doppelstreuung zu
erkennen. Flir diesen Fall sei daher hier der EinfluB der

Zeitumkehr auf die Polarisation berechnet:

Unter der Voraussetzung Eo = 0 gilt nach(2.30) fir die

Dichtematrix Q“ des zweifach gestreuten Zustands:

’ t ot t oot
250 "= 8u8ien-S6t - 45,860 8,

wobeil

250y Sa= (Fud ~1.g0UE)

Da in diesem Abschnitt die Information iUber die Richtung
des Polarisationsvektors im Raum nicht bendtigt wird, sei
hier die Dichtematrix p" abweichend von Gleichung (2.35)
berechnet und zusammenéefaﬁt. Fiir das Produkt der Streu-

matrizen S;°S4 gilt:

2.55) S2Si = (2d -0 me) (fed-Lgeub) - =

= { (6% -9 (W] 4~ L[fegne+
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Damit 1l&dBt sich Q" berechnen:

2.56 Q' = iz-{(n:lﬁlg)‘).g« [F*e ~F 6%

SPS_" - (IEI?+1GI1?)

L CQ»{Q‘UQ} mit

Aus der Kenntnis von E" folgt fiir den Polarisations-

vektor P:
See'lt
2.58) (P= P
wobei

Damit ergibt sich

(F*6 +FG*) s i (GxE") _ 2Re (FEX+1(6xEY

2.59) j? L

[FIR+ 1617 = fe )<
Fiir den zeitumgekehrten StreuprozeB gilt
2.60) S%- ,_ _,2_ SSJ fSJ- 552;
der Vor-

wobei filir die Streumatrizen S, _ und S, _ infolge

zeichenumkehr der Vektoren n, und n, gilt

BB - = (f2-4 +i-9a-_@2'§3

1$°
1l

($a-d + Gy us)
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Die Aussage der Gleichungen (2.61) wird in Bild 2.9 ver-

anschaulicht:

t— -t

Bild 2.9: Zeltumkehr bei einem Zweifachstreuprozess

Daraus folgt:

260 San Su = (Fed +0Qurt) (F2 4 409, MeB)= | =
} {[ fi52-9.9, (e[ 4 + 0 [£19, 1 +forgary v
+ 99, (N, X.‘@A)J'gj =[F-G& 'E:(

Es gilt daher

XY,
rony P o —2Re(FEN+(ExET)
— 1%+ 182 —
und

l

260 T - Spe' - FZ+16F-Spe’-T

—_—

Fiir den Polarisationsgrad Pa folgt, da

bs

2.65) G (G *x&™) = &(E~xG") =0,

2.66) ?alos = [?] = lj[_)-) "?abs :




2.67)

Fiir die Annahme n, = + n, (komplanare Zweifachstreuung)

2 1
vereinfacht sich der Ausdruck fiir P zu

2 Re (FE&%) _ P

10

-—

IF2+ [E12 =

denn in diesem Spezialfall ist G n, und G* ~ n, und daher
G x G* = 0.

Im Falle von Vielfachstreuung gilt die Beziehung (2.66) nur
dann, wenn der Polarisationsvektor auf der Streuebene senk-
recht steht, z.B., wenn die Streuebene gleich einer Spie-
gelebene des Kristalls ist. Da die Zeitumkehr flir den Spie-
gelstrahl mit einer Drehung des Azimuts um 180° dquivalent
ist, wird bei dreizdhligen Kristalloberfldchen die Symmetrie
in der Intensitit des Spiegelstrahls auf Grund von Gleichung
(2.52) zur Sechszdhligkeit erhdht, wdhrend fiir einzelne
Komponenten des Polarisationsvektors wegen Gleichung (2.63)

eine Symmetrieerhdhung nicht erwartet werden kann. Der ex-

perimentelle Nachweis der Dreizdhligkeit von Rotationsdiagram-

men einzelner Polarisationskomponenten wird im Rahmen die-

ser Arbeit erbracht (s. Kap. 4.2).




AUFBAU UND VORBEREITUNG DES EXPERIMENTES

‘Das Verhalten des Elektronenspins bei der Beugung an
m Kristall kann mit zwei prinzipiell verschiedenen

den untersucht werden (vql. Abschn. 2.3.3):

\ Ein Elektronenstrahl definierter, veridnderbarer Polari-
Lsation Eo wird am zu untersuchenden Kristall gestreut;
- von der Anfangspolarisation abhidngige Intensititsinde-

rungen in den gebeugten Strahlen werden ausgewertet

1alysiert. Ein mdéglicher, zuverldssiger Analysator ist
2r Mott-Detektor (Streuung an polykristallinen Gold-
blien bei Energien iiber 100 keV, siehe z.B. van Klin-
n 1966) , ein anderer die niederenergetische Streu-
g der Elektronen an freien Atomen (z.B. Quecksilber-
;pf, siehe z.B. Deichsel 1961). Auch eine zweite

igung bei niedrigen Energien ist zum Polarisations-

hweis geeignet (Kirschner und Feder 1979).

ter Benutzung eines bereits vorhandenen Mott-Detektors wur-
~die vorliegende Arbeit als Doppelstreuexperiment durch-

fihrt; ein unpolarisierter Elektronenstrahl wurde

“einem Pt(111)-Kristall gebeugt und die Spinpolarisation
urch Mott-Streuung nachgewiesen.




Die verwendete Apparatur ist in Bild 3.1 schematisch

dargestellt. Sie besteht aus zwei Teilen: dem Beugungssystem,

das in UHV-Technologie ausgefiihrt ist ,und dem lMott-Detektor,

der als Hochvakuumapparatur aufgebaut ist. Diese beiden

Elektronenkanone
~ z/'
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Vakuumsysteme sind durch das Beschleunigungsrohr gekoppelt.
Das UHV-System und das Beschleunigungsrohr sind durch eine

Druckstufe getrennt (s. Kap. 3.2).

Der Einsatz des Mott-Detektors zum Polarisations-
nachweis erfordert festen Lauf des ausfallenden Strahls fiir
alle zu untersuchenden Streubedingungen. Zur Variation der
Beugungsbedingungen missen daher sowohl der Kristall als
auch die Kanone bewegbar sein: Der Kristall ist bezliglich
zweier Achsen drehbar (zur Variation des Polarwinkels und
des Azimutwinkels, siehe Abschn. 3.3.2), zusdtzlich ist
die Elektronenkanone um die polare Drehachse des Kristalls
schwenkbar (siehe Abschn. 3.3.1). Dadurch wird es ermdg-
licht, bei frei wdhlbarer Energie den gewiinschten Beugungs-
reflex aus dem LEED-System durch ein Loch im Leuchtschirm
(probehole) auszufddeln (siehe Abschn. 3.3.3) 5 An
dieser MeBanordnung kénnen allerdings nur Streuebenen, die

die Oberfldchennormale enthalten, untersucht werden.

In dem nachfolgenden Strahlflihrungssystem wird der
ausgefddelte Strahl mehrmals fokussiert, um 90O elektro-
statisch abgelenkt und auf eine Energie von 120 keV be-
schleunigt. Die Ablenkung um 90° erfolgt in der Streuebene
der Beugung, sodaB sie flir den Nachweis der Normalkompo-
nente der Polarisation Pn keinen EinfluB hat. Sie wverhin-
dert aber, daB der durch die Druckstufe tretende Gasstrahl
direkt auf die Kristalloberfldche trifft und so eine er-

hthte Verunreinigung der Kristalloberfldche bewirkt.

Sowohl der Eingang der Druckstufe als auch die aus
Glas gefertigte Strahlblende vor der Streufolie im Mott-
Detektor sind als Leuchtschirm ausgebildet. Der Strahlver-
lauf kann dadurch Uberpriift und justiert werden. Im Mott-
Detektor wird der hochenergetische Elektronenstrahl an
einer diinnen, freitragenden Goldfolie gestreut. Ist der

Elektronenstrahl polarisiert, so ist die Intensitdt der




an der Goldfolie gestreuten Elektronen azimutabhdngig
(siehe Abschnitt 2.2.3, Gleichung 2.36). Die daraus fol-
gende Intensitdtsasymmetrie wird liber Oberfldchensperr-
schichtzdhler registriert und daraus rechnerisch die Po-
larisation des einfallenden Elektronenstrahls bestimmt
(siehe Kapitel 3.4).

AuBere Magnetfelder werden nur in dem Bereich niedriger
Elektronenenergien, im LEED-System und im Ablenksystem
vor dem Eintritt in das 120 keV-Beschleunigungsrohr durch
drei Spulenpaare kompensiert. Das verbleibende Restmagnet-
feld wirkt sich nur im Energiebereich unter 30 eV stdrend

aus.

3.2 Vakuumsystem

Das UHV-Beugungssystem wird vor und wdhrend des Aus-
heizens mit Hilfe einer Turbomolekularpumpe (TVP 250) mit
einer Diffusionspumpe (Leybold DO 30) und einer zweistufi-
gen Drehschieberpumpe vorvakuumseitig gepumpt. Der er-
reichbare Enddruck der Turbomolekularpumpe liegt bei
% % 100

Ionengetterpumpe (Granville Phillips Electro-Ion-Pump).

mbar. Als UHV-Pumpe dient eine elektrostatische

Die Vorteile dieser Pumpe sind, daB sie unmagnetisch ist,
die Titan-Verdampfungsleistung im Bereich von 25 bis 750 W
wanlbar ist und die Anodenspannung abgeschaltet werden
kann. Dadurch ko&nnen die Edelgase, die zum Reinigen der
Kristalloberfldche in das UHV-System eingelassen werden,
durch Gettern der chemisch aktiven Verunreinigungen sauber
gehalten werden. Die UHV-Pumpe ist iber ein pneumatisches
Ganzmetall-Schieberventil mit der Apparatur verbunden,
sodaB bei Beliften der Anlage oder EinlaB reaktiver Gase

die Pumpe vom System getrennt werden kann. Der in der
11

Beugungskammer erreichbare Enddruck liegt bei 4-6 x 10 mbar.




Bei Betrieb der LEED-Kanone bleibt dieser Druck konstant,
wdhrend bei Betrieb der Auger-Elektronenkanone der Druck

auf etwa 2 x 10_10 mbar ansteigt. Zur Restgasanalyse wird
ein Quadrupol-Massenspektrometer (Balzers QMG 111) ver-
wendet, das eine qualitative Bestimmung der Restgaskomponen-
ten ermdglicht. Allerdings verfdlscht das Massenspektro-
meter selbst das Restgasspektrum, da im Betrieb am Heiz-
faden der Ionenquelle CO entsteht. Ein bei einem Druck von

6 x 10_11 mbar aufgenommenes Massenspektrum zeigt, daB sich

H,0, CO und CO

das Restgas im wesentlichen aus H2, 2

2 zZu-=

sammensetzt.

Der Polarisationsdetektor wird mit Hilfe einer Turbo-
molekularpumpe (TUP 100) mit einer Diffusionspumpe und
einer zweistufigen Drehschieberpumpe als Vorpumpe durch
das Beschleunigungsrohr hindurch evakuiert. Zusidtzlich
befindet sich in der Streukammer eine Volumengetterpumpe
(SAES-Getters). Sie pumpt chemisch aktive Gase reaktiv,
Wasserstoff wird im Volumen des Getters gel&st. Das Saug-
vermdgen der Pumpe betrdgt etwa 50 1/s. Der damit er-
reichte Enddruck im Mott-Detektor liegt bei <1-1O_7 mbar.
Die Druckstufe ist als Lochblende mit einem Durchmesser
von 1 mm ausgeflihrt. Bei einem Druck von 4 x 10_11 mbar
im LEED-System ist dieser Druck im wesentlichen durch den
Gasanfall durch die Druckstufe bestimmt.

Der Beugungskammer ist iUber ein Dosierventil (Balzers UDV

035) ein GaseinlaBsystem mit H O,, Ne und Ar-Flaschen ange-

schlossen. Das Leitungssystem iirdzdurch eine Ionenzer-
stdubungspumpe (Leybold IZ 30) gepumpt. Der erreichbare
Enddruck liegt bei etwa 7 x 10_10 mbar. Zur Druckmessung
befinden sich im LEED-System, im GaseinlaBsystem und iiber
den Turbomolekularpumpen Bayard-Alpert-MeBrShren. Die
Rontgengrenze der MeBrthre im UHV-Teil liegt bei 2,5 x

10" """ mbar (varian UHV 24).




3.3 LEED-System

3.3.17 LEEDzElektronenkanone
Die LEED-Elektronenkanone wurde von Miiller (1977a beschrie-

ben. Es seien daher nur kurz die Daten zusammengefaBt:

Bei einer Endenergie von 50 eV ist der erreichbare Strahl-
strom 10 /UA, fliir einen Strahlstrom kleiner als 3 /uA ist
die Strahldivergenz kleiner als 1°. Die Energie des Elektro-
nenstrahls ist mit einer Reproduzierbarkeit von 0.1 eV ein-
stellbar, der angegebene Absolutwert besitzt jedoch infolge
von Kontaktpotentialen und eines unsvmmetrischen
Spannungsabfalls am Heizfaden eine Unsicherheit von + 1 eV.
Die Kanone ist um eine Achse senkrecht zur Elektronenstrahl-
richtung iber einen Zahnstangenantrieb in einem Winkelbe-
reich von 270° schwenkbar. Die Reproduzierbarkeit der Ein-
stellung liegt bei 0,20, die Linearitit ist besser als 2°.
Gestreute Elektronen werden von der Kanone in einem Kegel
mit einem halben Offnungswinkel von 16° abgeschattet. Da-

durch ergibt sich als maximaler Streuwinkel 190~

3.3.2 Kristallmanipulator

Der Kristallmanipulator muB zwei Drehachsen besitzen ; nur so
kénnen, wenn Streuebene und Streuwinkel vorgegeben sind,
verschiedene Reflexe durch das Loch im Leuchtschirm ausge-
fddelt werden (siehe Bild 3.2). Die polare Drehachse liegt

in der Kristalloberfldche, sie fdllt innerhalb einer Unsi-
cherheit von etwa 0.5° mit der Drehachse zusammen, um die die
Elektronenkanone geschwenkt wird. Die zweite Drehachse steht
senkrecht auf der Kristalloberfldche; mit dieser Rotation

wird der Azimutwinkelg?'variiert.



polare Drehachse

. AR 7
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Pt (111) - Oberfldche
o fo 1T
azimutale Drehachse

Bi1d Bwe2d Drehachsen und Drehwinkel des Kristalls

Als Antrieb fir die beiden Kristalldrehungen ist eine Préa-
zisions-Drehdurchfihrung mit koaxialer Schubstange einge-
setzt (V.G. RD2-S). Fiir sie wurde ein Manipulatorkopf ent-
wickelt, der die Drehung der Durchfiilhrung filir die Varia-
tion des Polarwinkels (bis =zu 3600) und den Schub fir die
azimutale Drehung des Kristalls (bis =zu 1800) verwendet.
Fiir die Azimutdrehung wird die Schubbewegung iliber eine
schrédgverzahnte Zahnstange auf ein Zahnrad ilibertragen, das
zwischen zwei Kugellagern gehalten ist. Das Zahnrad ist
Teil einer Hohlachse, auf der die Halterung des Kristall-
heizelements (Varian) in der HShe und der Winkellage
justierbar befestigt ist. Auf diesem Heizelement ist der
Kristall mit Hilfe zweier Platindrdhte festgeklemmt (siehe
Bild 3.3). In der Hohlachse werden die Heizleitungen und
das Thermoelement miteinander verdrillt gefilihrt. Der
Kristallmanipulator mit montiertem Kristall ist in Bild

3.3 dargestellt.

Der Manipulatorkopf wurde so konstruiert, daf {iber Justier-
schrauben die Fertigungsgenauigkeiten kompensiert werden ké&nnen.

Dadurch wurde es mdglich, folgende Einstellungen durchzufiihren:

i) Ausrichtung des Winkels zwischen polarer und
azimutaler Drehachse auf 90° + 0.05°.




Halterwng far Herzelement
Heraelement
Kristall

Bild 3.3: Kristallmanipulator mit Platinkristall
ii) Parallelverschiebung der azimutalen Drehachse, sodaB
sie die polare Achse innerhalb von * 0.06 mm schneidet.

iii) Ausrichtung des Winkels zwischen optischer Kristall-

oberfliche und azimutaler Drehachse auf 90O i 0.150.



iv) HOheneinstellung der Kristallhalterung, sodaB die
Kristalloberfldche innerhalb von 0.1 mm auf der po-

laren Drehachse liegt.

Fir die Genauigkeit der Einstellungen von Kristallwinkeln
gilt: Die Linearitdt der Azimutdrehung betrdgt + 1° in
einem Winkelbereich von 180°. Die Ablesegenauigkeit des
Polarwinkels ist entsprechend der Ablesung des Nonius an
der Durchfiihrung bzw. des inkrementalen Winkelkodierers
(Litton 70 LDBI 1800-1-10) 0.1°. Der abgelesene Winkel
weicht jedoch vom eingestellten Winkel infolge von Ferti-
gungsungenauigkeiten der Drehdurchfiihrung um bis zu G5
ab.

Das Spiel bei Ubertragung der Schubbewegung der Drehschie-
bedurchfliihrung auf das Zahnrad wurde auf maximal 12 (ent-

sprechend 0.05 mm Schubbewegung) eingestellt.

Das Kristall-Heizelement wird liber Stromdurchgang geheizt;
bei dem maximalen Heizstrom von 4 A erreicht der Kristall
eine Temperatur von 1500 K. Die Temperatur wird iUber ein
Pt—-PtRh10-Thermoelement gemessen. Die Thermodrdhte sind
gegeniliberliegend unmittelbar neben dem Kristall auf den
Haltedridhten angepunktet. Die Thermospannung wird mit Hilfe
eines digitalen TemperaturmeBgerdtes (Doric Trendicator

400 A) gemessen, die Kristalltemperatur wird dabei mit einer

Aufldsung von 0,1 K digital angezeigt.

3.3.3 LEED-System

Zur Energiefilterung der gestreuten Elektronen dient eine
3-Gitter-Anordnung. Die Gitter sind aus verkupferten Edel-
stahlnetzen mit einer Maschenweite von 0,5 mm und einer
Transparenz von 85 % gefertigt, die Netzradien sind 70,

80 und 85 mm. Flir Polarisationsmessungen ist das erste



Netz geerdet, das mittlere Netz wird auf negativem Poten-
tial nahe der Abschneideschwelle und das dritte Netz auf
positiver Spannung von etwa + 250 eV betrieben. So treffen
nur die gquasielastisch gestreuten Elektronen auf den
Leuchtschirm. Dieser ist aus rostfreiem Stahl gefertigt

und spannt einen Winkel wvon 70O auf, sein Radius ist 100 mm.
Wihrend der Polarisationsmessungen wurde an den Leucht-
schirm eine Spannung von etwa 2,7 keV angelegt, zum Be-

trachten des LEED-Bildes 5 kV.

Um systematische Winkelfehler infolge rdumlicher Modulation
des ausgefddelten Elektronenstrahls am Retardierungsgitter
(Miller 1977692u vermeiden, wurde an diesem Gitter eine

RBlende mit einem Durchmesser von O,6 mm und am dritten

GCitter eine Blende mit 1 mm Durchmesser befestigt. Die

Blenden sind innerhalb von 0,1 mm zur Leuchtschirmbohrung
zentriert. Der durch die Blenden aufgespannte Winkel betridgt
etwa 0,450. Infolge der starken Linsenwirkuna der Feldver-
teilung im Bereich der Blenden und des Ausfddelloches ist
Transmission nur fiir Elektronen mit einer Winkeldivergenz <.O,1O
zur Sollrichtung mdglich (vgl. Abschnitt 4.1.1). Fir die
angegebenen Potentiale wird die DurchlaBintensitdt maximal.
‘AuBerdem ist filir die gewdhlten Spannungswerte die Laufstrecke
klein gehalten, auf der die Elektronen Energien nahe null haben

und daher durch magnetische Stdrfelder besonders stark beeinfluft

werden.

3.3.4 MeBanordnung_fiir_Auger-Elektronen-Spektroskopie

Die LEED-Elektronenkanone ist nicht fiir Betriebsspannun-
gen von 2 kV geeignet, es wurde daher eine Auger-Elektro-
nenkanone (Varian 981-2454) in einem Winkel von 60° zur
Ausfidelachse (entsprechend 30° zur Kristalloberfliche bei
Ausrichtung der Oberflichennormalen zur Ausfddelachse)
angebracht. Die Primirelektronenenergie ist von O - 3 keV,
der Strom von O - 60 /uA einstellbar. Die im Kristall
erzeugten Sekunddrelektronen werden vom Leuchtschirm in

einem Kegel mit 70° 6ffnungswinkel erfapt. Das Gegenfeld



und die Modulationsspannung wurden am mittleren Gitter an-
gelegt, die anderen beiden Gitter wurden geerdet. Die Aus-
kopplung des Sekunddrelektronenstroms vom Leuchtschirm er-
folgt iiber einen Transformator, dessen Primdrwicklung auf

+ 100 V gegen Erde liegt (siehe Bild 3.4). Die Sekundidr-
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Bild 3.4: Messanordnung zur Auger-Elektronen-Spektroskopie

wicklung ist als LC-Resonanzkreis filir das 2f-Signal ausge-
fiilhrt, wodurch die stdrende kapazitative Einkopplung des
f-Signals erheblich verringert wird. Der verwendete Lock-
in-Verstdrker (Princeton Applied Research, Mod. 186 A)
besitzt einen internen Sinus-Generator fiir die Modulation,
sein Ausgang wird im nachgeschalteten Verstdrker auf 14 V
erhoht. Die Frequenz des Modulationssignals wurde zu 945 Hz
gewdhlt. Die Eingangsempfindlichkeit des Lock-in-Verstdrkers
wurde auf 10-7 V eingestellt. Zur Stdrungsunterdriickung
wurden fast alle Spektren ohne Vorverstdrker mit Differenz-
eingang gemessen. Die Nachweisempfindlichkeit der Auger-
Spektroskopie-Anordnung wurde auf etwa 10_2 Monolagen
Kohlenstoff abgeschdtzt (Staib und Staudenmaier, 1977,

Biberian und Somorjai, 1979).

In den Messungen wurde, um chemische Einfliisse des hoch-
energetischen Elektronenstroms gering zu halten, ein mog-

lichst niedriger Primdrstrom (3 /uA) verwendet. Als Pri-




mirenergie wurde 2 keV gewdhlt, um vergleichbare Anregungs-

wahrscheinlichkeiten fiir die Kohlenstofflinie und die
237 eV-Platinlinie zu erhalten. In Bild 3.5 sind Auger-

spektren des Platinkristalls unmittelbar nach dem Einbau

(oben) und nach der Reinigung (unten) angegeben.
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Bild 3.5: Augerspektren des Pt-Kristalls unmittelbar nach dem

Einbau (oben) und nach Reinigung des Kristalls (unten).



3.4 Polarisations-Detektor

Zur Analyse der bei der Beugung der Elektronen auftretenden
Spinpolarisation wurden die Elektronen im Polarisations-
detektor an freitragenden polykristallinen Goldfolien bei
einer Energie von 120 keV gestreut (Mott-Streuung). Der
hier verwendete Mott-Detektor geht in seiner Grundausfiih-
rung auf Miiller 1966 zuriick und wurde in seiner modifi-

zierten Ausfiihrung von Miiller 1977a beschrieben.

Die Streukammer des Mott-Detektors kann um den einlaufen-
den Strahl um etwa 360° gedreht werden. In einer Ebene,
die den einfallenden Strahl enthdlt, sind vier Oberfli-
chensperrschichtz&hler angebracht: zwei davon befinden
sich unter einem Streuwinkel von 120° und dienen zur Be-
stimmung der polarisationsabhdngigen Intensitdtsasymmetrie.
Die beiden anderen Elektronenzidhler stehen bei einem Streu-
winkel von 45°. Bei diesem Winkel ist die Polarisations-
empfindlichkeit um mehr als eine GrdBenordnung kleiner

und die Streuwahrscheinlichkeit um mehr als eine Gr&Ben-—
ordnung groBer als bei T2, Intensitdtsasymmetrien in
diesen Zdhlern sind daher ein MaB fiir die Gré&Be appara-

tiver Asymmetrien.

Richtet man die Streuebene des Mott-Detektors, die durch
den einfallenden Elektronenstrahl und die vier Zihler auf-
gespannt wird, parallel zur Streuebene der Beugung aus,
so wird die Komponente Pn des Polarisationsvektors senk-
recht zur Streuebene analysiert. Dreht man aber den Mott-
Detektor um 900, so stehen die Streuebenen der Beugung
und der Mott-Streuung senkrecht aufeinander. In diesem
Fall wird die longitudinale Polarisationskomponente Pn
parallel zum Impuls des gebeugten Strahls erfaBft. Sie
steht nach der 900—Ablenkung senkrecht auf der Bewegungs-
richtung (siehe Bild 3.1). Mit Ausnahme der Rotations-
diagramme fir Pk wurden die vorliegenden Messungen fiir

die Normalkomponente Pn durchgefiihrt.




Um systematische Fehler beim Polarisationsnachweis mog-
.lichst gering zu halten, wurde bei jedem MeBpunkt die
gesamte Mott-Streuanordnung um 180° gedreht. Die appara-
tiven Asymmetrien wurden durch Messung an einem Elektronen-
strahl bekannter Polarisation (P = O im direkten Kanonen-
strahl) bestimmt und bei den Messungen an gebeugten
Elektronen durch Beriicksichtigung der Z&hlratenasymmetrie
der polarisationsunempfindlichen 90°-z4hler in der Aus-
wertung eliminiert. Filir Polarisationsmessungen gelten die
folgenden Fehlerangaben:

Der Nullpunkt der Polarisation ist innerhalb eines abso-
luten Fehlers von 0,01 (1 % Polarisation) bekannt, fir
die Polarisationsempfindlichkeit betrdgt die Unsicher-
heit 7 ¢ (siehe unten), die Reproduzierbarkeit von Pola-
risationsmessungen liegt entsprechend der Nullpunkts-

unsicherheit bei + 1 % Polarisation.

Die Verstidrker und Zihlelektronik wurden von Miiller 1977 a

beschrieben, Bild 3.6 gibt ein Prinzipschaltbild:
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Bild 3.6: Prinzipschaltbild des Polarisationsnachwelses

und der Datenerfassung




Ergdnzt wurde die Datenerfassung dadurch, daB zusdtzlich
zu den vier Elektronenkandlen und dem Zeitzdhler auch der
Polarwinkel des Kristalls iliber einen Winkelkcdierer vom
Rechner direkt libernommen wurde. Diese Winkelablesung iliber
den Kodierer ist genauer als die Bestimmung des Streu-
winkels am Kanonenmanipulator, deshalb wurde abweichend
von Miiller 1977a der Polarwinkel statt des Streuwinkels

als MeBvariable gewdhlt.

Da neue Goldfolien eingesetzt wurden, dnderte sich die Po-
larisationsempfindlichkeit im Vergleich zu dem von Miller
1977a angegebenen Wert. Die Polarisationsempfindlichkeit des

Mott-Detektors D hdngt fiir diinne Folien von der Dicke d der
verwendeten Streufolie folgendermaBen ab (Raith 1962,

Miller 1966):

3.1) :D(d-) =D (O) A%{&H a : apparative Konstante

d : Foliendicke

D(0)=S: Shermanfunktion

Da die Shermanfunktion genau bekannt ist und fiir den ver-
wendeten Mott-Detektor die apparative Konstante o schon
bestimmt wurde (Miiller 1977a% muBte lediglich die Dicke
‘der verwendeten Goldfolie ermittelt werden. Dazu wurde

die Dicke einer anderen, gleichzeitig neben der Streufolie
aufgedampften Goldfolie mit Hilfe von Ionenstreuung be-

stimmt:

Bei BeschuB einer diinnen Folie mit hochenergetischen Ionen

(in diesem Fall 1,25 MeV He+) ist die maximale Energie der
riickgestreuten Ionen bei einem RiickstoB von einem Oberflichenatom
durch Impuls- und Energieerhaltung gegeben. Wird

das Ion hingegen von der Rilickseite des Films in den Detektor
zuriickgestreut, so verliert es beim zweifachen Weg durch

die Folie Energie durch inelastische Wechselwirkung (im

wesentlichen durch Anregung der Valenz- und Leitungselektro-
nen), die makroskopisch durch den Energieverlust pro Weg-

einheit beschrieben ist. Die Ionenenergie wurde gerade sO

gewdhlt, daf dieser Energieverlust von der Ionenenergie nur
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unwesentlich abhdngt. Die Differenz zwischen maximaler und
minimaler Energie der riickgestreuten Ionen ist daher direkt
‘proportional der Foliendicke (Chu et al. 1978). Durch Ver-
gleich der Spektren der zu untersuchenden Folie mit einem
Eichtarget bekannter Dicke ergab sich die Dicke der Folie
zu 170 /'ug/cm2 mit einer Unsicherheit von etwa 3 %. Flr

die Polarisationsempfindlichkeit folgte damit D(170) =
0,267 + 0.019.

3.5 Kristallbehandlung

3.5.1 Prdparation_der (111)-Oberfliche

Aus einem zylindrischen Platin-Kristall mit der Achsrich-
tung [110] wurde durch Funkenerosion ungefdhr parallel zu
den (111) Ebenen eine etwa 3 mm dicke Scheibe geschnitten.
Sie wurde auf einen Probenhalter geklebt, mit zwei Boh-
rungen parallel zur Oberfldche fiir die Befestigung ver-
sehen und mit Diamantpaste mechanisch poliert, bis die
Laue-Aufnahmen scharfe Reflexe zeigten. Nach der Vor-
orientierung an Hand der Laue-Aufnahmen wurde der Kristall
mit Hilfe eines ROntgendiffraktometers (Braggbeugung

eines Cu-K-Strahls) mit einer Genauigkeit von + 0,1O

orientiert.

Beginnend mit einer KorngrdBe von 50 /um wurde der Kristall
dann mit immer feiner werdenden Kornungen bis zu 0,25 /um
poliert. Dabei wurde eine etwa 0,4 mm dicke Oberflichen-
schicht abgetragen. Ein abschliefend aufgenommenes Laue-
Bild zeigte scharfe und in der Intensitidt symmetrische

Reflexe,

AbschlieBend wurde an einem y-Diffraktometer die Winkelab-
hdngigkeit des Beugungsmaximums von Au-y-Strahlung durch-
gemessen. Die Linienbreite erlaubt Riickschliisse auf die
Kleinwinkel-Kornverteilung des Kristalls. Die Halbwerts-
breite des Beugungsmaximums wurde zu < 0.1° bestimmt. Die-
ser Wert ist eine Obergrenze fiir Abweichungen einzelner
Kristallite von der Sollorientierung. Er ist kleiner als

die Unsicherheit der Kristalljustierung.



3.5.2 In_situ-Reinigung des Kristalls

Unmittelbar vor Einbau ins Vakuum wurde der Kristall in
verdilinnter Schwefelsdure und in destilliertem Wasser ge-
kocht, anschlieBend mit Athanol gespiilt. Ein Auger-Spektrum,
das nach dem Ausheizen der Apparatur vor Beginn der Kri-
stallreinigung aufgenommen wurde (Abb. 3.4,Kapitel 3.3)

zeigte Kohlenstoff als Hauptverunreinigung.

Um das Kristallvolumen an Kohlenstoff zu verarmen, wurde
der Kristall im Vakuum mehrmals mehrere Stunden lang in
10”8 bis 10”7 mbar 0, bei etwa 1100 K gegliiht und an-
schlieBend mit 3 keV Argonionen bei schrdgem EinschufB und
wechselndem Azimut bis zu einer Fluenz von etwa 6 x 1017
Teilchen pro cm2 (Christmann und Ertl 1976) beschossen.
wiahrend der Messungen wurde keine Diffusion von Verunrei- !
nigungen aus dem Kristallvolumen an die Oberfldche beob-
achtet. Es genligte daher, das adsorbierende Restgas durch
regelmdBiges Hochheizen des Kristalls auf 600 K zu de-
sorbieren (iiblicherweise alle 1 bis 3 Stunden). An ver-
schiedenen ausgeprdgten Polarisationsstrukturen wurde
festgestellt, daB diese auch ohne thermische Desorption

iiber mehrere Stunden keinerlei Verdnderungen zeigten. Nur

bei wenigen (durch Oberflichenresonanzen hervorgerufenen)
Polarisationsstrukturen zeigte Adsorption des Restgases in
kiirzerer Zeit einen EinfluB. Fiir diese Messungen wurde der
Kristall alle 30 Minuten geheizt. WOchentlich wurde der
Kristall durch streifenden BeschuB mit 1 keV Ne-Ionen ge-
siubert (Fluenz bis zu 4 x 1016 Teilchen/cmz), um zu ver-—
hindern, daB Kohlenstoff vom Heizfaden der Elektronenkanone
auf dem Kristall angehduft wird. Ein Auger-Spektrum des
sauberen Kristalls ist in Bild 3.4 in Kanitel 3.3 an-

gegeben.
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4, EXPERIMENTELLE ERGEBNISSE

Das Verhalten der Polarisation hédngt sehr empfindlich von der
Elektronenenergie E, der Beugungsgeometrie (dem Polarwinkel A i
dem Azimutsp und dem analysierten Strahl (ﬁlV)) und der
Oberfldchenstruktur des Kristalls ab. Die Polarisations-
messungen zeigen im allgemeinen ausgeprdgte Spitzen und resonanz-
artige Minimum-Maximum-Strukturen, die nur einige eV in der
Energie (bzw. einige Grad im Winkel) breit sind. Diese Strukturen
gehen oft ineinander iber oder {iberlagern sich; die Variation

der MeBparameter hat einen sehr starken EinfluB auf die
MeBergebnisse.

Infolge der komplizierten Struktur der MeBkurven ist es im all-
gemeinen nicht mdglich, die Ursachen der Polarisations-
strukturen anzugeben. In diesem Teil der Arbeit sollen anhand
von polarwinkelabhdngigen Messungen Vorstellungen vermittelt
werden, in welchem MaBe es m&glich ist, aus systematischen
MeBreihen Aussagen lber die m&glichen Ursachen ausgeprdgter

Polarisationsstrukturen zu gewinnen.

Zusdtzlich werden fiir den Spiegelstrahl einige markante
Polarisationsstrukturen in ihrer Azimutabhdngkeit P(f?) unter-
sucht, um den EinfluB von Kristallsymmetrie und Zeitumkehr

auf die Polarisation zu priifen. Zusdtzlich gibt die Azimut-
abhdngigkeit der Polarisation in Verbindung mit den polar-
winkelabhdngigen Messungen Hinweise auf die Ursachen der zu
analysierenden Polarisationseffekte. Die Folgerungen, die sich
aus dem Vergleich des Experiments mit Rechnungen ergeben,

werden in Teil 5 (Vergleich Experiment-Theorie) aufgezeigt.

Eine filir das Experiment wichtige Frage ist, ob die Messung
P(E) fir verschiedene Polar- und Azimutwinkel oder die
Messung P (&) fiir verschiedene Energien und Azimutwerte
vorzuziehen ist. Da sich die Polarisation aber bei Variation
der Energie um 1 eV weniger stark &dndert als bei einer

Winkeldnderung um 10, wurden die Polarisationseffekte im Rahmen




dieser Arbeit fiir konstante Energie in Abhdngigkeit

der Winkel F und @ untersucht. Eine Ausnahme

bilden die flir den Vergleich mit Rechnungen wichtigen
energieabhdngigen Polarisationsmessungen fiir

senkrechten Ausfall in den Nebenstrahlen (siehe Kap.5.2).

In der Darstellung der MeBergebnisse werden die Polarisations-
komponenten (entsprechend der Nomenklatur von Kap. 3.4)mit Pn
und Pk bezeichnet; bei Messungen, fiir die P = Pn.n =P.n gilt,
wird die Bezeichnung P verwendet. Die Fehlerbalken in den
MeBkurven geben den statistischen Fehler der Zdhlungen im
Mott-Detektor an, beziiglich der systematischen Fehler

siehe Abschnitt 3.3.3 und Kapitel 3.4.

4.1 Polarisation als Funktion des Polarwinkels

Als Polarwinkel wird der Winkel zwischen der Oberflichen-
normalen und dem auslaufenden Strahl definiert (siehe
Bild 4.1), fir den Spiegelstrahl gilt fh = 5.

kg
Jo
3
k.
Bild 4.1: Definition des Polarwinkels

Im ndchsten Abschnitt wird an Hand eines Beispiels

(P(®) im (10) Strahl fiir E = 87 eV) die Reproduzierbar-
keit des Experiments und die MeBgenauigkeit aufgezeigt, an-
schlieBend werden die P({f)—Ergebnisse des Spiegelstrahls
diskutiert.




4.1.1 Empfindlichkeit der MeBmethode und Zuverldssigkeit

Polarwinkelabhidngige Messungen werden wie folgt durchge-
fiihrt: der Kristall wird um einen definierten Winkel um
die polare Achse gedreht, anschlieBend wird die Elektro-
nenkanone so nachgefahren, daB die Intensitdt im Mott-

Detektor maximal wird.

Bild 4.2 zeigt zwei polarwinkelabhdngige Polarisations-
kurven P(ﬁ‘) der beiden dquivalenten Nebenstrahlen (01)
und (10) fiir die Energie E = 87 eV. Dabei wurde die Mes-
sung des (01)-Strahls in der "gespiegelten Beugungsgeo-
metrie" durchgefiihrt: die Elektronenkanone wurde iber

das Ausfddelloch geschwenkt und der Kristall um die po-
lare Achse so gedreht, daB Streuwinkel und Ausfallswinkel
die gleichen Werte wie bei der Messung des (10)-Strahls
annahmen. Der Azimutwinkel des Kristalls wurde um 60°
verdndert, sodaB der dem (10)-Reflex dquivalente (01)-
Reflex untersucht wurde. Bei Messung in der gespiegel-
ten Beugungsgeometrie dndert die Referenzrichtung

EEOXE ihre Richtung im Raﬁm, sodaBB der Polarisations-
vektor im Laborsystem sein Vorzeichen dndert. Die MeBer-

gebnisse sind bezogen auf ex dargestellt, da dann die

oXk
Ergebnisse fiir beide Beugungsgeometrien dquivalent sein

sollten.

Die beiden MeBkurven in Bild 4.2 zeigen gute Uberein-
stimmung. Die Maxima bei A = 11° weisen in beiden Strah-
len 93 % Polarisation auf. Dies ist der hochste in die-
ser Arbeit gemessene Polarisationswert; aus ihm wurde

die Obergrenze des in Abschnitt 3.4 angegebenen Skalierungs-
fehlers von 7 % fiir die Polarisation abgeleitet. Aus den
beiden scharfen Nulldurchgédngen bei &= 9° und o= -5°
kann aus den an der Drehdurchfiihrung abgelesenen Winkeln
(E}k) der dem senkrechten Ausfall entsprechende Winkel
g}kx ermittelt werden. Bei Kenntnis von é}}i. 148t

sich der Polarwinkel Ef aus.%rk berechnen:



é} + flir gespiegelte Beugungsgeometrie
1.1)  P=N, TV } .
2 I - fir normale Beugungsgeometrie

E}kL kann innerhalb einer Unsicherheit von 0.1° bestimmt
werden. Allerdings kann {%ki. infolge magnetischer Streu-
felder zeitlich schwanken, sodaB die Angabe des Polarwin-
kels insgesamt eine Unsicherheit von 0.3° bis 0.5° ent-
hdlt. Fiir unmittelbar nacheinander gemessene Kurven ist
diese Langzeitschwankung ohne Bedeutung, die Prdzision
der Angaben von Polarwinkeldnderungen ist durch die Ab-
lesegenauigkeit von‘%ﬁk (% 0,10) und den systematischen
Fehler der Winkelablesung am Kristallmanipulator (maximal
0.3°, siehe Abschnitt 3.3.2) gegeben.

© die Polarisation bei

Da sich im Nulldurchgang bei {%= 9
Ainderung des Polarwinkels um A = 0.2° um etwa 30 % &n-
dert, kann man daraus schlieBen, daB der Akzeptanzwinkel

der Ausfddeloptik von vergleichbarer GroBe ist. Die Ober-
grenze des Akzeptanzwinkels 1dB8t sich infolge des Sprungs

in der Kurve fiir 91 eV in Bild 5.4 mit A%} = 0.1° angeben.
Die Blenden in der LEED-Optik geben zwar einen grdBeren
Winkel vor, die Feldverteilung an den Blenden erlaubt Jjedoch
Transmission nur fiir Elektronen, die in unmittelbarer

Achsndhe einfallen.

Die beiden negativen Extrema sind fiir die beiden Strahlen
nicht gleich tief. Der Grund dafiir kann in der zu groBen
Schrittweite bei der Messung liegen; energieabhdngige
Messungen dquivalenter Nebenstrahlen in den beiden Beu-
gungsgeometrien zeigten innerhalt des statistischen Feh-
lers tibereinstimmung der Messungen (siehe Abschnitt
5:3.1)«




POLARISATION PLC*%,]

_54_

STREUWINKEL ©

80° 100° 120° 140° 160°
100 ! = I S r— 2 -
200 I|||Ioo 00 _loo
80 71 1 i B
1
60 + i i
]
1
40 + . +
I
20 T ' '
(10)-STRAHL ! Sl
0 t h + 4 f ——
1
-20 ¢ " B i
il . ‘
-40 A ' ! 1 |-
1
=60 . ! | L
I' :
-80 . 5
20° 100 o " -10°
-100 : f - ; + : : 100
iy AUSFALLSWINKEL
F 5 - 80
]
- 1 60
1
T , L 40
B ! - 20
(01)-STRAHL
| } } t } —+- + 0
1 l"'
Il Iy "’20
] I
] I
T oo 140
' ]
4 ) .L._BO
1 I
T |"| .'" "“80
20° 10° 0° -10°
T T A IJ T LI Tl T . T 4 T 4 T 100
70° 60° 50° 40° 30° 20°
EINFALLSWINKEL
Bild h.2:

Polarwinkelabhéngigkeit der Polarisationskomponente Pn
(senkrecht zur Streuebene) im (10)-Strahl und (01)-Strahl
fiir E 87 eV.



4.1.2 Polarisation im Spiegelstrahl_als_Funktion_des

Am Spiegelstrahl wurden QI(S‘)—Kurven fiir zwei verschie-
dene Werte des Azimutwinkels gemessen: fiir den einen Teil
der Experimente wurde die Streuebene parallel zu den Spie-
gelebenen des Kristalls gewdhlt, dieser Azimutwinkel wurde
als 0° definiert (siehe Abschnitt 2.3.3). Der zweite Teil
wurde bei einem Azimutwinkel von g>==19o durchgefiihrt, da
hierfiir ausgepridgte Extrema der Polarisation auftreten.
Mit diesem Azimut QP = 19° sind in Bild 4.3 polarwinkel-
abhidngige Messungen fiir die Energien E = 60, 70, 80 und

90 eV angegeben. An ihnen f511t auf, daB im Bereich des
Polarwinkels 4}'= 50° - 75° die Polarisation unempfind-
lich ist gegen Variation der Energie des Polarwinkels. Fir
Polarwinkel 30° e 4}‘ < 50° treten einige auffallende
Polarisationsminima auf, die auch im Azimut sehr scharf
ausgepridgt sind; fiir Winkel 4%< 309 wird das Verhalten

der Polarisation uniibersichtlich.

In Bild 4.4 ist der Winkelbereich 25° <A r< 55° (in weni-
gen Fdllen bis 75°) fiir Energien von 57.5 eV < E < 67,5 eV

untersucht.

Das Auffallende an dieser Kurvenschar ist das Polarisations-
minimum bei = 43°: Es tritt, wie Bild 4.5 zeigt, im
Energiebereich von 59 eV bis 66.5 eV beim gleichen Winkel
auf. Dieses P({})-Minimum ist auch in der Azimutabhdngig-
keit scharf definiert (& = 19° mit einer Halbwertsbreite
von A @ = 30, siehe Bild 5.5) und ist mit einem tiefen
Minimum der Intensitdt gekoppelt. Diese Polarisations-
struktur ist mit dem EinschuB (oder Ausfall) des Elektro-
nenstrahls mit einer niederindizierten Gitterrichtung des
Kristalls korreliert. Das Auftreten der scharfen, tiefen
Minima der Intensitdt und ihre Spinabhdngigkeit, die auch
in den Messungen an Au(110) gefunden wurden (Miller 1977a)
ist nicht voll erklidrt, weitere systematische Messungen

kdnnten zu einem besseren Verstdndnis fihren.




- 56 -

90 80 70 60 S50 40 30 20 10 O

90ev . oty Mty

-60 " . 40

Wy xl 20
80 eV Pl

' -20
f, gt ) . 1-40

o -60
40 -80

20170 ey . "

POLARISATION P [%]

—20 ' 3 . I" '.'“ !
a L 0 ' . ' [

-60 " 40
m'/'m-""'l '"r’ 2 0

A n1-20
:“l" ll‘ “: _l.o

9 80 70 60 50 40 30 20 10 0
POLARWINKEL 9 [GRAD]

Bild L4.3: Polarwinkelabhingige Polarisationsprofile Pn(q‘}‘)
des Spiegelstrahls bei konstantem Azimut @ = 190
und Energien E = 60 eV bis 90 eV.
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Bild L.s5: Winkellage des Polarisationsminimums aus Bild L.k

bei Variation der Beugungsenergie. Die Fehlerbalken
geben die Unsicherheit in der Bestimmung der

charakteristischen Winkel 4" an.

Bei der Bestimmung der Gitterrichtung, die der Elektronen-
strahlrichtung entSpricht, ist zu beriicksichtigen, daR
sich durch Brechung der Elektronen an der Oberfldchen-
barriere - ihre HOhe ist durch den Wert des inneren Po-
tentials VO

. gegeben - der EinschuB-(Ausfalls-)winkel
I

dndert:

o &F -
2) sin® =|E— .an v =12 eV...

= inneres Potential
E+Vor Oy

Daraus ergibt sich AP' = 38,5°. Die [230]-Richtung ist durch
{f= 36.0° und Q?= 18.5° charakteristiert. Diese Werte
entsprechen etwa den Werten {%' = 38.5° und q? = 190, die

angegebene Interpretation ist dadurch bestdtigt.



Das Polarisationsminimum bei 43”= 36° ist in seiner
Charakteristik von der eben beschriebenen Polarisations-
struktur gdnzlich verschieden: Es tritt nur in einem
Energieintervall von etwa 3 eV auf, wihrend das Minimum bei
4} = 43° in einem Energieintervall von etwa 8 eV existiert.
Zudem zeigt das Minimum bei '& = 36° eine Variation in der
Winkellage um rdP = 0.5° bei Variation der Energie um

AE = 1 eV. Da das Minimum aber nur in einem so kleinen
Energiebereich existiert, erscheint eine systematische Un-
tersuchung der Dispersion E(koﬂ) nicht sinnvoll mdglich.
Zusdtzlich reagiert dieses Extremum empfindlich auf Gasbe-
legung der Kristalloberfldche. Daraus kann man schlieBen,
daB die Ursache dieser Polarisationsstruktur kein Volumen-
effekt wie der oben beschriebene ist, eine mégliche Ur-
sache kann zum Beispiel eine Oberflichenbarrierenresonanz

sein.

In Bild 4.6 sind Ergebnisse der polarwinkelabhdngigen Mes-
sungen fir E? = o° dargestellt. Die in diesem Bild gezeigte
MeBserie zeigt, wie ein breites, hohes Polarisationsmaxi-
mum bei ErhShen der Elektronenenergie verschwindet und ein
scharfes Minimum auftritt; die Winkellage dieses Minimums

dndert sich mit der Energie signifikant.

Zur Kldrung der Ursache des Polarisationsminimums in

Bild 4.6 liegt es nahe, die Dispersion E(Eou) zu untersuchen
(siehe Bild 4.7). Man erkennt aus der Dispersion, daB fiir
diese P (AF)-Struktur die Parallelkomponente des Impulses

50" innerhalb der MeBgenauigkeit konstant ist. Diese Dis-
persion kann nicht einer Strahlaustrittsschwelle (McRae
1979)

1
4.3) Ro - (&oy+8w) =0

zugeordnet werden, da sowohl 50" als auch guv konstant
sind, Eo aber mit der Energie widchst. Eine Erkldrung fiir

das Auftreten dieser Dispersion konnte bislang nicht ge-




20

-20

20

-20
-40

40
20

-20
-40

-60
-80

-80

80

40
20

-20
-40

60 -

POLARWINKEL ¥

70°  60°  50°  40°
68eV U 20
" 0
-20
67 eV
20
66 eV -miﬁ‘ 0
-20
65ev . ~40
. 40
63V &
L s -20
" -40
'
62eV e
" 40
et 20
1L SN % 5
-20
. -40
-60
v -80
60 eV
= 80
Ay 60
- 40
N 20
59 eV . - 0
I -20
T -40
LA 'lfﬂ‘\,‘ -60
: -80
58 eV 7
- 80
: 60
40
20
57eV_ . 5
-20
56 eV
70°  60°  50°  40°

Bild L4.6:

Polarwinkelabhéngige Polari-
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Bild 4.7: Dispersion E(EO") fiir das Polarisationsminimum
aus Bild L4.6. Die Fehlerbalken geben die Unsicher-
heit im Wert des Parallelimpulses an, die aus der

Ungenauigkeit der Polarwinkelmessung folgt.

funden werden; auch bei Polarisationsmessungen an
einer Au(110)-Oberfldche im Spiegelstrahl sind Polari-
sationsstrukturen mit Eou = konst. gefunden worden
[Miiller 1980].

In Bild 4.8 sind Polarisationsmessungen im gleichen Winkel-
bereich wie in Bild 4.6 fiir Energien von 68 eV bis 80 eV
dargestellt. In diesem Energiebereich wird eine Polari-
sationsstruktur durchlaufen, die bei etwa 70 eV - 71 eV
symmetrisch beziiglich P = O ist, ober- und unterhalb die-

ser Energien aber in ein negatives Extremum der Polarisation
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Bild L4.8:

Polarwinkelabhédngige Polarisations-
profile P({}‘) des Spiegelstrahls
bei LEED an Pt(111), gemessen fiir
konstanten Azimut g? = 0° una
Energien E im Bereich von

68 eV bis 80 eV.




iibergeht. In diesem Minimum ist der Polarisationsgrad zwar
nicht sehr groB, das Extremum +tritt aber in einem sehr groBen
Energiebereich (E = 67 eV - 78 eV) auf. Seine Winkellage ist
im Energiebereich von 68 eV bis 76 eV konstant und betrdgt
52,9 + 0.4° (vgl. Bild 4.9). Das Auftreten dieses Polari-
sationsminimums kann wieder auf eine Korrelation mit einer
Kristallrichtung zuriickgefihrt werden. Die [331]-Richtung

des Kristalls entspricht mit €%= 48.5° und L = 0° sehr

gut den Werten & ' = 47.8° (nach Gleichung 5.2) und

o , . .
§>= 0O~ des Polarisationsminimums.
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Bild 4.9: Winkellage des Polarisationsminimums aus Bild 4.8

fiir verschiedene Beugungsenergien. Die Fehlerbalken
geben die Unsicherheit in der Bestimmung der

charakteristischen Winkel {} an.



An den in diesem Abschnitt besprochenen polarwinkelabhdngigen
MeBkurven P (f) erkennt man, daB eine wesentliche Eigenschaft
von Polarisationsstrukturen das Verhalten ihrer Winkellage
bei Variation der Energie ist. Bei einem Teil der untersuchten
Polarisationseffekte &dndert sich die Winkellage mit der
Energie nicht (Bild 4.5 und Bild 4.9), diese Polarisations-
strukturen kdénnen dann auftreten, wenn die EinschuB- oder
Ausfallsrichtung der Elektronen mit gewissen kristallographi-
schen Richtungen zusammenfillt. Fiir das in Bild 4.6 gezeigte
Polarisationsminimum verschiebt sich die Winkellage mit der
Energie systematisch. Aus der Analyse der Dispersion

E(EG? ergibt sich, daB der Impuls 50” parallel zur Ober-
flache konstant ist ('Bild 4.7). Dieses Verhalten 148t

sich nicht im Rahmen einer zweidimensionalen Bandstruktur

verstehen; eine resonante Anregung eines Oberfl&chenzustandes
ist als Ursache nicht mé&glich.

Diese Ergebnisse geben einen Ansatzpunkt fiir das Verstdndnis;

um die Polarisationseffekte bei der Elektronenbeugung tiefergehend
zu verstehen, sind weiterfilhrende systematische Untersuchungen

von P (19-\) -Profilen notwendig.
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4.2 Rotationsdiagramme

Wenn das kinematische Modell das Verhalten der Polarisation
bei Variation des Azimutwinkels richtig beschreiben wiirde,
wdre die Messung von Rotationsdiagrammen sinnlos, da in

der Ndherung dieses Modells die Polarisation des (00)-
Strahls azimutunabhdngig ist. Die Polarisation verhdlt

sich jedoch anders; es ist schwierig, Beugungsbedingungen
fiir A} und E zu finden, filir die eine Variation des Azimuts
keinen starken EinfluB hat. E = 70 eV und /= 11° sind
Parameter, flir die die Polarisation nur schwach vom Azimut
abhdngt (siehe Bild 4.10), die Polarisation nimmt Werte

von =20 % bis -30 % an. Im Gegensatz dazu liegt nach

Feder 1977b der Wert der Polarisation in der Elektron-
Atom-Streuung fir 6 = 160° ( > = 100), und E = 80 eV
(Energieverschiebung durch Berlicksichtigung des inneren
Potentials) bei -5 % bis -10 %. Dieser Wert ist im Betrag
signifikant kleiner als die bei der Beugung gemessene Po-
larisation. Man kann daher nicht einmal dieses Rotationsdiagramm
als Hinweis dafiir nehmen, daB das kinematische Modell noch

begrenzte Giltigkeit hat.
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E: 0 4u—t . H———t——t t ! f } t !
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AZIMUTWINKEL ¢

Bild 4.10: Azimutabhéngiges Polarisationsprofil Pn(qP) (Rotations-
diagramm) bei LEED an Pt(111) fiir Beugungsenergie

E = TO0 eV und Polarwinkel éT = 110.




Wie schon angedeutet, reagiert aber die Polarisation im
allgemeinen genau so empfindlich auf Variation des Azi-
muts wie auf Anderungen des Polarwinkels oder der Energie.
Da die Rotationsdiagramme aber ein Abbild der Kristall-
symmetrie sind, sind Rotationsdiagramme {ibersichtlicher
als P($)-Profile. Fiir die (111)-Fliche des fcc-Gitters

erwartet man (nach Abschnitt 2.3.4) dreizdhlige Symmetrie.

Das Verhalten der Polarisationskomponenten Pn und P, bei
Variation des Azimutwinkels folgt aus dem Verhalten von Pn

und P, bei rdumlicher Spiegelung (siehe Abschnitt 2.3.3):

Die Komponente Pn senkrecht zur Streuebene ist invariant
gegeniiber Spiegelung des Streuprozesses an einer Spiegel-
ebene, Pn(g?) ist daher symmetrisch bezliglich der Spie-
gelebenen (charakterisiert durch 90)

4.4) P (@-@o) = T (@+@o)
Fir Q? = 9?0 nimmt Pn ein Extremum an.

Die Komponenten des Polarisationsvektors parallel zur Streu-
ebene Py wechseln bei rdumlicher Spiegelung das Vorzeichen,

B'(S?) ist daher anitsymmetrisch beziliglich der Spiegelebenen

(@O):
1.5) Py CQS"(?J"?U (C?+(f°>

Als Folge des Reziprozitdtstheorems dndern sich Intensitdt
und Polarisationsgrad bei Umkehrung des Strahllaufs nicht
(siehe Abschnitt 2.3.4, Gleichungen 3.64 und 2.67 und

Feder 1980b).

Dadurch haben die Intensitdt und der Polarisationsgrad bei
Beugung an einem dreizdhligen Kristall sechszdhlige Sym-
metrie, denn die Umkehrung des Strahllaufs ist einer Drehung
des Kristalls um 180° dquivalent (siehe Bild 4.11).
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! Strahllaufes
k
'

Drehung des

Kristalls Drehung der gesamten
um 180° Beugungsanordnung
ko
K
Bild L4.11: [Hquivalenz der Umkehrung des Strahllaufes und der

Drehung des Kristalls um 180° (fiir den Spiegelstrahl)

In Bild 4.12 sind Rotationsdiagramme fiir E = 60 eV und
%} = 62° und %?E 52 gezeigt.

Inder Kurve fir £}= 62° sind die Daten von zwei MeBdurch-
gdngen eingetragen, die im Azimut gegeneinander versetzt
gemessen wurden. Zwischen beiden MeRdurchgdngen sind inner-
halb der Z3hlstatistik keine Abweichungen feststellbar.
Dieses Rotationsdiagramm zeigt Spiegelsymmetrie beziiglich
@ = 0° und K= 60°, die Sechszidhligkeit scheint dadurch
gebrochen zu sein, daB die Maxima bei Q?==500 und 700

um etwa 3 % niedriger sind als die entsprechenden Maxima
bei Q9>= -10° und +10°. Dieser Effekt liegt allerdings nur

geringfigig iliber der MefBunsicherheit von 1 %.
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Bild 4.12: Rotationsdiagramme Pn( @ ) bei Energie E = 60 eV
und Polarwinkel fb"= 59O und ,&--_- 62°.

Die Polarisationsminima bei (? = 0° und 60o sollten exakt

gleich tief sein, da hier P = P * n = P glilt (n = Ekoxk)
und |P| sechszidhlige Symmetrie besitzt. Tatsdchlich Tet
in beiden Minima die Polarisation gleich, obwohl das
polarwinkelabhdngige Polarisationsprofil P({T) bei

f%z 62° die steile Flanke einer ausgepridgten Minimum-

Maximumstruktur durchliuft. Bei einer Variation von&} um




A19”= QZO wiirde sich die Polarisation um + 5 % &ndern.
Die Genauigkeit der Ausrichtung der (111)-Fldche des
Kristalls zur azimutalen Drehachse ist also so gut, daB
die Kristallfldche bei einer Drehung um Acg = 60° um
weniger als o gekippt wird. Das ist eine Bestdtigung
der in Abschnitt 3.3.2 angegebenen Genauigkeit bei der

Kristallprdparation und der Kristallmontage.

Das Rotationsdiagramm fiir 49‘= 59° in Bild 4.12 ist fir
den Polarwinkel aufgenommen worden, bei dem fiir S? = o°

Pn ein scharfes Polarisationsminimum mit P = -90 % an-
nimmt. Wie in Bild 4.12 ersichtlich ist, ist auch dieses
Minimum fiir E? = 0% und 60° gleich tief. Allerdings exi-
stieren Abweichungen von der zu erwartenden Spiegelsymmetrie
bezliglich & = 0° und 60° in den Polarisationsmaxima bei

( = -10° und @ = +10°, ebenso bei (@ = 50° und ¢ = 70°.
Diese Asymmetrie wurde in mehreren unabhdngigen Messungen
gefunden. Solche Abweichungen von der Sollsymmetrie tre-

ten auch fiir Messungen von Rotationsdiagrammen fiir die
Komponente Pk parallel zum auslaufenden Strahl auf.

Bild 4.13 zeigt ein Rotationsdiagramm fiir P, bei E = 60 eV

k
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Bidd L.,13: Rotationsdiagramm der Polarisationskomponente P, ,

k
gemessen bei E = 60 eV und é% = 62°,




und £}=:620. Pk weist Polarisationswerte bis zu 30 % auf
und ist stark strukturiert. Bei & = OO, 60° und 120° be-
sitzt Pk die von der Symmetrie geforderten Nulldurchgdnge,
zusdtzlich in der N&he von g? = 30° und 9? = 90°. Dpie
Antisymmetrie von Pk beziiglich der Spiegelebenen ist aller-
dings nicht erfiillt, die Abweichungen (AP = 10 %) sind sig-
nifikant. Da aber die Messung dreizihlige Symmetrie zeigt,
kann man die Abweichungen nicht als Folge von etwaigen De-
fekten der Kristalloberfliche erkldren. Storungen der
Antisymmetrie infolge UnregelmdBigkeiten und Stdrungen der
Oberfliche wiirden nimlich bei einer Rotation des Kristalls
um 120° eher in der anderen Richtung auftreten und daher
die dreizihlige Symmetrie stdren. Als apparative Ursachen fir
die Abweichung von der Sollsymmetrie kommen eine nicht
exakte Justierung des LEED-Systems (Rotationsachse der
Elektronenkanone gegeniiber der polaren Drehachse des
Kristalls) und Restmagnetfelder in Frage. Bei Messung der
Rotationsdiagramme in der raumgespiegelten Beugungsgeo-
metrie bleibt der EinfluB des Magnetfeldes gleich, wdhrend
sich der EinfluB der Beugungsgeometrie umdreht. Da in Expe-
rimenten in der gespiegelten Geometrie (vgl. Abschnitt
4.1.1) die Asymmetrien in der gleichen Richtung auftreten,
ist die Abweichung von der Sollsymmetrie als Folge von

Streumagnetfeldern zu deuten.

Bild 4.14 zeigt Rotationsdiagramme fiir die Normalkomponente
Pn(E?) und die Parallelkomponente Pk(g>). Die Beugungsbe-
dingungen sind E = 80 eV und 4} = 47°. Beide P (¢p ) -Kurven
wurden in der raumgespiegelten Beugungsgeometrie gemessen.
Sie besitzen die dreizdhlige Symmetrie des Kristalls und
die erwartete Symmetrie bzw. Antisymmetrie bezliglich der
Spiegelebenen. Die Abweichung von der Sechszdhligkeit ist
im Pn(g?)-Diagramm klar zu erkennen: die Minima bei
@=42°, @-= 78° und (p = 162° sind weniger tief als die
Minima bei @ = 102° und E? = 138°. Im Pk(QQ)-Diagramm ist
die Dreizidhligkeit noch auffallender: diese Polarisations-
42°, (o= 78° und @ = 162°
ebenfalls Extrema, bei Eg = 102° und g?= 138° jedoch

komponente besitzt bei @
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Bild L4.1Lh: Rotationsdiagramme fiir Pn(@) und Pk(g?) fiir die
Polarisationskomponenten Pn und Pk, gemessen fiir

Beugungsenergie E = 80 eV und Polarwinkel f8“= 1

Minimum-Maximum-Strukturen mit scharfen Nulldurchgédngen.
Die Nulldurchginge dieser Doppelpeakstrukturen liegen
genau bei den Azimutwinkeln, fiir die die Pn—Komponente das
tiefere Minimum durchl&duft, die dem Betrag nach kleineren
Polarisationswerte der Pn(g?)-Kurve sind mit Extremwerten

des Pk(E?)—Diagramms gekoppelt. Dieses Verhalten ist konsistent

mit der Forderung, daB |g] = ¢%n2+Pk2+Pe2 sechszdhlige Symme-

trie besitzt (Pe ist die zweite in der Streuebene liegende
Komponente mit e = % *n x k).
Weitere Rotationsdiagramme fiir Pn und Pk werden in Kap. 5.3

zum Vergleich des Experiments mit Rechnungen gezeigt.
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Die in diesem Abschnitt beschriebenen Rotationsdiagramme

enthalten vielfdltige Information:

- Das kinematische Modell ist keine geeignete Beschreibung

der Elektronenbeugung

- Die Messung der Normalkomponente Pn liefert nicht die
vollstdndige Information {iber die Polarisationseffekte.
Flir die longitudinale Polarisationskomponente - sie
wurde in dieser Arbeit erstmals einem Beugungsexperiment

untersucht - wurden Werte bis zu P, = 30 % gefunden.

k

- Bei Spiegelung des Experiments an Symmetrieebenen des
Kristalls verhdlt sich die Normalkomponente des Polarisa-
tionsvektors symmetrisch, die Parallelkomponenten verhalten

sich antisymmetrisch.

- Bei Umkehrung des Strahllaufes im Experiment (Zeitumkehr)
gehen die Komponenten des Polarisationsvektors nicht in

sich selbst iber.

- Die Symmetrie der Rotationsdiagramme von Polarisations-
komponenten gibt daher die dreizdhlige Symmetrie der
Kristalloberfldche wieder, widhrend sich flir Rotations-
diagramme der Intensitdt infolge der Gliltigkeit des
Reziprozitdtstheorems die Symmetrie zur Sechszdhligkeit
erhdht.

- Polarisationseffekte k&nnen mit sehr hoher Genauigkeit analy-
siert werden. Hierflir sind sowohl die Genauigkeit der
Kristallorientierung und die Prdzision des Kristallmani-
pulators als auch die Zuverldssigkeit des Polarisations-

analysators wesentlich.




5. VERGLEICH EXPERIMENT - THEORIE 3

Dieser Vergleich der Messungen mit Rechnungen wurde durch
die Zusammenarbeit mit Herrn Professor Dr. Roland Feder
(Universit&dt Duisburg) ermbglicht. Von ihm stammen alle
hier gezeigten berechneten Daten. Seinen Rechnungen liegt
folgendes theoretisches Modell zugrunde:

5.1 Theoretisches Modell

Der BeugungsprozeB wird in einer Einteilchen-Ndherung be-
handelt. Filir das Kristallpotential wird das Muffin-tin
Modell verwendet: die Ionen des Kristallgitters werden bis
zu dem Radius, der durch den halben Abstand nichster Nach-
barn gegeben ist, durch ein kugelsymmetrisches Potential
V(r) beschrieben. Dadurch ist gewdhrleistet, daB die Po-
tentiale verschiedener Ionen nicht Uberlappen. Im Raum
zwischen diesen kugelsymmetrischen Potentialen wird ein
konstantes Potential Vo,r angesetzt.

An der Oberfldche wird fiir den ilbergang vom Volumenwert
des inneren Potentials Vo,r zum Vakuumniveau eine ein-
dimensionale, glatte Oberfl&chenbarriere - sie h&ngt nur
von der Richtung senkrecht zur Oberfliche ab - angenommen.
Die an dieser Barriere reflektierten Elektronen werden nur
dem Spiegelstrahl iiberlagert. Eine realistische Barrieren-
form wiirde eine mit der Periodizitit der Oberfliche gekop-
pelte Ortsabhédngigkeit besitzen und daher auch den Neben-
strahlen Reflexionsanteile Uberlagern. Allerdings kann man
annehmen, daB fiir eine dicht gepackte Fliche die Ndherung
einer eindimensionalen Oberflichenbarriere hinreichend gut
ist [Smoluchowski, 1941].

) Die wesentlichen Ergebnisse dieses Vergleichs von Experi-

ment und Theorie wurden bereits publiziert (Bauer et al.
1980a und Bauer et al.1980b).




Fiir das effektive Streupotential V(r) der Ionenrimpfe wur-

den zwei verschiedene Potentiale verwendet:

1) ein Bandstrukturpotential VB' das eine energieunab-

hidngige Austausch-Wechselwirkung enthdlt, und

2) ein Potential Vex’ das aus selbstkonsistenten Ladungs-
dichten konstruiert wurde und eine energieabhédngige
Austauschwechselwirkung beriicksichtigt (nach Slater,
Wilson, Wood 1969).

Entsprechend der Stdrke der Austausch-Wechselwirkung
wird das effektiv wirksame Streupotential variiert. Die
inelastische Wechselwirkung der Elektronen durch Anregung
von Elektron-Loch-Paaren und Plasmonen wird pauschal
durch Einfiihren eines komplexen inneren Potentials Vo,i
beriicksichtigt. Der Imagindrteil des komplexen Potentials
beschreibt eine endliche Lebensdauer der Elektronen:

e Et iy Et -|Vo. |-t/
5.1 W) - A s i g Ve It/

Der Wert von Vo,i 148t sich aus der Minimalbreite von In-
tensitdtsstrukturen in Abhidngigkeit von der Energie (AE)
abschitzen (Pendry 1974, Demuth et al. 1975): Die Wahr-
scheinlichkeit, daB das Elektron nach der Zeit t noch
nicht inelastisch gestreut wurde, ist

=9 (Voilt o
2l e 2Ivoil t/& _. c‘t/t

tiber die Unschidrferelation kann man aus

- = 4
= T = A(:: —— e
BT 2quC| i

abschitzen. Das ergibt fiir Elektronenenergien bei LEED
(30 eV < E < 100 eV)

5.3) Voo &~ 4eV -GV




Das einfallende Elektron wird durch eine ebene Welle be-
schrieben, das Streuproblem selbst wird in drei Schritten
geldst:

1) Fiir das effektive Streupotential eines Kristallions
werden durch Losen der Dirac —Gleichung die spinabhdn-

gigen Streuphasen bestimmt.

2) Aus diesen Streuphasen wird die Vielfachstreuung inner-
halb einer Atomlage parallel zur Oberfldche berechnet

(Intra-layer multiple scattering).

3) Aus den Beitrdgen der einzelnen Atomlagen wird schlieB-
lich die Vielfachstreuung im gesamten Kristall (Inter-
layer multiple scattering) zusammengesetzt. Wegen der
begrenzten Reichweite (Lebensdauer) der Elektronen mis-

sen nur etwa 8 Lagen berlicksichtigt werden.

Zu Einzelheiten der Rechnung siehe Feder 1980a.

Die Modellannahmen der Rechnung betreffen:

1) die Gitterstruktur des Kristalls

2) das Muffin-tin Streupotential, insbesondere die in ihm

enthaltene Austausch-Wechselwirkung

3) den Realteil des inneren Potentials V _
r

4) den Imagindrteil des inneren Potentials VO i
r

5) den Abstand der obersten beiden Atomlagen (Oberfldchen-

kontraktion oder =-dilatation)

6) die Form und die Lage der Oberfldchenbarriere.

Infolge der genauen Kenntnis der Geometrie der Pt (111)-Oberfliche
muB Punkt 5 nur geringfiigig variiert werden. Rechnungen fiir

1 % Dilatation und Kontraktion zeigen Effekte, die im Vergleich
zu den Einflissen der anderen Annahmen vernachlissigt werden
k&nnen.

Zur Bestimmung des Einflusses der Potentiale V(r), V 'V

. und
) . ' O,r" "o,1
der Oberfl&chenbarriere ist das folgende Vorgehen am Besteé geeignet.




5.2 Vorgangsweise

Im ersten Schritt werden filir verschiedene Nebenstrahlen
gemessene und berechnete energieabhdngige Polarisations-
profile P(E) filir senkrechten Einfall bzw. Ausfall (siehe
Abschnitt 4.3.1) verglichen. Fiir diesen Fall hat ndmlich
die Barrierenform - abgesehen von mdglichen Oberfldchen-
resonanzen - keinen EinfluB auf das Ergebnis, Verdnderung
von vo,r verschiebt die Kurve lediglich auf der Energie-
achse. Die Kurvenform hdngt nur von der Wahl des Streu-
potentials V(r) (im wesentlichen von der Austauschappro-
ximation) ab, Rechnungen fiir verschiedene Werte von Vo,i
zeigen nur geringen EinfluB auf die Polarisation.

Die Aussagen des Vergleichs der P (E)-Kurven beziliglich

V(r) und VO kénnen an Hand von polarwinkelabhdngigen
Kurven fiir Nebenstrahlen liberpriift werden. Dabei ist aber
zu beachten, daB den Nebenstrahlen Reflexionsanteile der
realen Oberflidchenbarriere iliberlagert sein kénnen, die

die Rechnung nicht beriicksichtigt; zusdtzlich kodnnen
Oberflichenresonanzen durch eine falsche Form der Barriere
in der Rechnung unterdriickt oder verfdlscht beschrieben

werden.

Beim Vergleich der Polarisationsdaten des Spiegelstrahls
werden nun VO und V(r) konstant gehalten; durch Berick-
sichtigung oder Vernachldssigen des Reflexionsanteils

der Oberflidchenbarriere wird deren EinfluB untersucht.




5.3 Vergleich der Polarisationsdaten

5.3.1 Energieabhdngigkeit in_den Nebenstrahlen

Die P(E)-Daten wurden filir senkrechten Einfall (&fo = 0)
berechnet, gemessen wurden die P (E)-Kurven fiir senkrech-
ten Ausfall ( {%= O, vgl. Bild 4.1). Dabei wurde die In-
varianz der Polarisation gegen Umkehrung des Strahllaufs
bei Messung in Spiegelebenen des Kristalls verwendet. Da
diese Messungen sehr empfindlich auf Fehljustierungen sind,
wdre eine Messung flir senkrechten Einfall, bei der sowohl
der Kristallwinkel als auch die Kanone fiir jeden Energie-
schritt bewegt werden miiBten, mit einer zu groBen Un-
sicherheit behaftet, der MeRaufwand widre dabei erheblich
erhéht (Feder et al. 1977, Miiller 1977a) .Die Messungen
wurden an den beiden nicht &dquivalenten Nebenstrahlen des
ersten Rings durchgefihrt, wobei zur Uberpriifung von
Fehljustierungen flir jeden der beiden Strahlen zwei &dqui-
valente Reprdsentanten unter verschiedenen Beugungs-

geometrien analysiert wurden.

Nach der Messung am (0O7)-Strahl wurde der (10)-Strahl in
der raumgespiegelten Beugungsgeometrie (siehe Abschnitt
4.1.1) untersucht (siehe Bild 5.1). Analog wurden die

P (E)-Kurven fir den (10)- und den (01)-Strahl gemessen
(siehe Bild 5.2). Die Ergebnisse flir dquivalente Strahlen
erwiesen sich als jeweils deckungsgleich, apparative Stor-

effekte kdnnen daher weitgehend ausgeschlossen werden.

Die Rechnung fiir das Bandstrukturpotential wurde filir zwei

verschiedene Werte des imagindren Potentials (VO ;= 4 eV
r

und VO g = 5 eV) durchgefiihrt (vgl. Bild 5.7 und Bild 5.2).
r

Die Auswirkungen auf die Polarisation sind gering, dies

148t sich folgendermafBen interpretieren: Bei Erhoéhung des

imagindren Potentials wird im wesentlichen die Reichweite




der Elektronen verringert. Da der Effekt fiir die Polari-
sation klein ist, kann man daraus schlieBen, daB die Teil-
intensititen der beiden Spinzustdnde im vorliegenden Fall

annidhernd gleichmdBig geddmpft werden.

Beim Vergleich der Ergebnisse fiir die beiden verwendeten
Streupotentiale fdllt auf, daB fiir den (10)-Strahl in
Bild 5.1 die Austausch-Wechselwirkung einen sehr starken
EinfluB auf die berechnete Spinpolarisation hat, insbe-
sondere in der Nihe von 60 eV. Flir Energien iber 70 eV
zeigt das Potential mit dem energieabhingigen Austausch
qualitativ bessere ibereinstimmung mit dem Experiment, fir
Energien unter 50 eV beschreiben beide Potentialtypen das
Experiment gut. Das ist deshalb zu erwarten, weil die
Austauschapproximation des Bandstrukturpotentials fir
kleine Elektronenenergien am besten stimmt. Entsprechend
zeigt das Potential mit dem energieabhingigen Austausch
fliir grbéBere Energien bessere ibereinstimmung mit der
Realitdt.

Die Rechnungen wurden fir Vo,r = 14 eV durchgefiihrt. Der
Vergleich mit dem Experiment ergab als korrekten Wert
Vo,r = 12 eV.

Da fiir die (10) und (01)-Strahlen (Bild 5.2) sowohl die
Messungen als auch die Rechnungen weniger stark struktu-
riert sind als fiir den (10)-Strahl, eignen sich die (10)
und (01)-Strahlen schlechter als Test fiir die Gilite des
Potentialmodells der Rechnung. Die Aussagen iber das
innere Potential bestdtigen sich allerdings auch hier:

der Realteil des inneren Potentials ergibt sich zu VO o =
’

12 eV, eine Anderung des Imagindrteils von VO ;T 4 ev
I
auf VO g = 5 eV hat wenig Einfluf auf die Polarisation.
r
Alle folgenden Rechnungen wurden daher fir VO . 12 eV
r

und VO i 7 4 eV durchgefiihrt.

r
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Bild 5.1:

ENERGIE E [eV]

Energieabhingige Polarisationsprofile P(E), gemessen
im (07) und (70)-Strahl. Rechnung unter Verwendung
eines Streupotentials mit energieabhdngigem Austausch

(Vex) und eines Bandstrukturpotentials (VB).

Das innere Potential ist mit V =12eVund V. . =L ev
o,r 0,1
(—) angesetzt. Die Rechnung fiir V. wurde auch fiir

B
V_ . =5 eV durchgefiihrt (---).
0,1
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Bild 5.2:

Energieabhingiges Polarisationsprofil P

(E), gemessen

am (10)- und (01)-Strahl, berechnet unter Verwendung

eines Streupotentials mit energieabhingigem Austausch

(v,

des inneren Potentials V

(—). o

) und eines Bandstrukturpotentials
= 12 eV und V
r

Fiir V.. wurde P(E ) auch fur V
B 0,1

(VB) fiir Werte

=L eV
1

= 5 eV berechnet (===} .
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Die Polarwinkelabhdngigkeit der Polarisation wurde fiir den
(10)-Strahl (siehe Bild 5.3) 70 eV

bis 95 eV gemessen und berechnet. Die P(ﬁ")—Daten sind

im Energiebereich E
stark strukturiert, fir Energiedifferenzen von 1 eV - 2 eV
unterscheiden sich die P(4")-Kurven signifikant. Das

Gleiche gilt fiir den (01)-Strahl, fiir den die polarwinkel-

abhdngigen Polarisationsprofile (Bild 5.4) angegeben sind.
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Bild 5.3: Polarwinkelabhéngige Polarisationsprofile P(f) des

(10)-Strahls, gemessen und berechnet fiur Beugungs-
energien im Bereich E = 70 eV und E = 95 eV.

Die experimentellen Daten sind fiir E = 90 eV und

E = 95 eV durch @ hervorgehoben, die Rechnungen

wurden filir verschiedene Annahmen durchgefihrt:

Streupotential Vex mit exponentieller Barriere:

" mit nichtreflektierender B.: -—*-

Streupotential VB mit exponentieller Barriere:

" mit nichtreflektierender B.:
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Bild 5.h4: Polarwinkelabhéngige Polarisationsprofile P(g)

des (071)-Strahls, gemessen und berechnet fir

Beugungsenergien im Bereich von E = TO eV bis

E = 91 eV. Die Rechnungen wurden fiir folgende

Rechenparameter durchgefiihrt:
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Zugeordnete theoretische und experimentelle Kurven ergeben
ohne Winkel- und Energieverschiebung die beste Uberein-
stimmung; aus dem Vergleich der P (E)-Daten ist also das
innere Potential hinreichend gut bestimmt worden und die
Winkelangaben des Experiments sind ausreichend genau.
(Bezliglich Definition und Genauigkeit des Polarwinkels

im Experiment siehe Abschnitt 4.1.1).

Allerdings bleiben auch fiir das Potential mit dem energie-
abhdngigen Austausch noch systematische Abweichungen im
Vergleich zum Experiment. Im (10)-Strahl erscheinen z.B.

im Energiebereich von E = 78 eV - 87 eV die scharfen

Zacken des Experiments bei &f= 6° in der Rechnung als
schwache Anderungen, bei 90 eV wird die Polarisations-
struktur bei §T= 10° - 15° nur qualitativ beschrieben. Da-
fliir gibt es verschiedene Ursachen: In diesem Winkelbereich
liefert das Bandstrukturpotential vollkommen andere Ergeb-
nisse als das Potential Vex; zusdtzlich zeigt aber auch

die Oberfldchenbarriere gerade in diesem Winkelbereich einen
starken EinfluB. Bei der Rechnung flir das Potential Vex
verringert sich unter Verwendung einer reflektierenden
glatten Barriere die Diskrepanz zum Experiment. Das polar-
winkelabhdngige Polarisationsprofil des (10)-Strahls
reagiert also fir E = 90 eV und 8‘= 10° - 15° sowohl auf
die Austauschapproximation als auch auf die Form der Ober-
flachenbarriere empfindlich. Aus dem EinfluB der Oberfld-
chenbarriere ergibt sich die Interpretation, daB fiir diese

Beugungsbedingungen eine Oberfldchenresonanz angeregt wird.

Die MeBergebnisse des (01)-Strahls werden im Bereich

0° 5_8‘1 20° durch das Streupotential V.x fast quantitativ
beschrieben. Im Bereich -10° < I < 0° ist die tberein-
stimmung schlechter. Flir E = 90 eV zeigt sich ein sehr
starker EinfluB der Oberfl&dchenbarriere im Bereich

_30.547.5 OO; die Rechnung fiir die glatte, reflektierende




Barriere und die energieabhdngige Austauschapproximation
vex beschreibt das Experiment qualitativ, wdhrend die
Rechnung mit dem selben Potential und einer nichtreflektie-
renden Barriere das scharfe Minimum des Experiments bei
%"= —2O nicht reproduziert. Daraus ist zu schlieBen, daB
in diesem Winkel- und Energiebereich eine Oberfldchen-

resonanz angeregt wird.

5.3.3 Azimutabhingigkeit im Spiegelstrahl

Der Vergleich der Polarisationsdaten des (00)-Strahls wurde
auf Rotationsdiagramme Pn(gg) und Pk(@?) beschrdnkt. Die
Rotationsdiagramme bieten die M&glichkeit, den EinfluB der
7eitumkehr und der Kristallsymmetrie zu untersuchen (siehe
Abschnitt 2.2.4 und Kap. 4.2). Durch Vergleich der azimut-
abhingigen Messungen und Rechnungen 1iB8t sich auBerdem der

Einfluf der Oberfldchenbarriere ermitteln.

In Bild 5.5 sind azimutabhdngige Profile Pn}(g) der Polari-
sationskomponente normal zur Streuebene dargestellt. Ge-
messen wurde fiir E = 60 eV und £}= 43.5° in der gespiegel-
ten Beugungsgeometrie. Die Rechnungen wurden fir dieselbe
Energie und {%= 43° (oben) und %“= 44°

Annahme einer glatten, reflektierenden und einer nicht-

(unten) und die

reflektierenden Oberfldchenbarriere durchgefiithrt. Dabei zeigt

die Rechnung mit der reflektierenden Barriere fir %T-: 44°
bessere Ubereinstimmung mit dem Experiment als die Rechnung,

in der der EinfluB der Oberflidchenbarriere unterdriickt wird.

Obwohl der Kurvenverlauf des Experiments durch die Rechnung
sehr gut wiedergegeben wird, bleibt als wesentliche Ab-
weichung der Absolutwert der Polarisation. Die Rechnung
ergibt Minima, die um etwa 20 % tiefer sind als im Experi-
‘ment gemessen wurde. tibereinstimmung findet man beim Ver-
gleich der in diesem Bild gezeigten Daten auch beziiglich

der Symmetrie: sowohl das Experiment als auch die Rechnung
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ergeben Dreizdhligkeit, die durch die unterschiedlichen
Polarisationswerte der Minima beziliglich der Spiegelebenen
bei @ = 60° und @ = 120° eindeutig gegeben ist.

Fiir die gleichen Beugungsparameter wie die Pn(EP)—Kurven
von Bild 5.5 sind die Rotationsdiagramme fiir Pk ermittelt
worden. Diese sind in Bild 5.6 dargestellt. Fir Pk(Ey)
zeigt die Oberflidchenbarriere wenig EinfluB, die Uberein-
stimmung der Rechnungen mit dem Experiment ist - abgesehen

von den zu hohen Extremwerten - sehr gut.
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Bild .5.5: Rotationsdiagramm Py (¥), gemessen fiir E = 60 eV,

= 43,5°(g), berechnet fiir E 60 eV und
(a) = 439, mit nichtreflektierender Barriere
(b) = 43°, mit exponentieller Barriere
(c) = 44°, mit exponentieller Barriere
(d) = 44°, mit nichtreflektierender Barriere
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FaBt man die Ergebnisse des Vergleiches Experiment-Theorie

fiir Pt(111) zusammen, so werden die experimentellen Daten
durch die Rechnungen im allgemeinen sehr gut wiedergegeben;
die Ubereinstimmung ist immer qualitativ, teilweise sogar
gquantitativ. Die verbleibenden Diskrepanzen (vor allem bei den
P(E)}-Daten) sind zum Teil im effektiven Streupotential der
Rechnung und in einer nicht optimalen Beschreibung der Ober-
flichenbarriere begriindet. Doch auch die Annahmen einer
mittleren, im gesamten Kristall konstanten Debyetemperatur,
wie sie im theoretischen Modell enthalten ist, stellt eine

zu grobe N&herunao dar: Aus Ionenstreumessungen von Davies
1978 und van der Veen 1979, wurde ermittelt, daB die Schwingungs-
amplituden der Oberfldchenatome der Pt (111)-Fldchen- insbesondere
senkrecht zur Oberfliche - wesentlich gr&Ber sind als im
Volumen. Dem entsprechen kleinere Werte der Oberfldchen-Debye-
temperatur. Infolge der VergrdBerung der Schwingungsampli-
tuden verringert sich die Intensitdt der gebeugten Elektronen,
auch fiir die Spinpolarisation sind daher Anderungen zu
erwarten. Eine Beriicksichtigung der Oberfl&dchen-Debyetempera-
tur sollte daher zu einer weiteren Reduzierung der systema-
tischen Abweichungen zwischen Rechnungen und Experiment
fiihren. Aber auch im derzeitigen Stand wdre der Versuch
interessant, Strukturanalyse von Adsorbatsystemen auf der
Pt(111)-Oberflidche durch Vergleich von Polarisationsmessungen
und entsprechenden Rechnungen durchzufilihren.




6. ZUSAMMENFASSUNG

Die Ergebnisse der in der vorliegenden Arbeit beschriebenen
Polarisationsmessungen bei der Beugung niederenergetischer
Elektronen an Pt(111) lassen sich in drei wesentliche

Punkte zusammenfassen:

- Das prinzipielle Verhalten des Polarisationsvektors
unter dem EinfluBf von Kristallsymmetrie und Zeit-

umkehr wurde bestimmt.

- Zur Klirung des Zusammenhangs zwischen Streuprozessen
und Polarisationseffekten wurde das Verhalten signifi-
kanter Strukturen in den polarwinkelabhdngigen Polari-
sationsdaten P(& ) bei Variation der Beugungsparameter

(Energie, Polarwinkel und Azimut) analysiert.

- Der Vergleich der Polarisationsmessungen mit entsprechenden
Rechnungen zeigt, inwieweit die Theorie die experimentellen
Ergebnisse beschreibt und wo die Ansatzpunkte zur

Verbesserung des theoretischen Modells liegen.

Die experimentelle Untersuchung des prinzipiellen Verhaltens
des Polarisationsvektors unter dem EinfluB riumlicher und
zeitlicher Spiegelung erfolgte mit Hilfe von Rotarionsdia-
grammen der Normalkomponente Pn (senkrecht zur Streuebene)
und der longitudinalen Komponente Pk (parallel zur Richtung
des gebeugten Elektronenstrahls). Mit diesen Pk(g:)-Messungen
wurde erstmals eine Komponente des Polarisationsvektors
parallel zur Streuebene in einem Beugungsexperiment

erfaBft. Fir Pk ergab sich Antisymmetrie und fir P

Symmetrie bei Spiegelung des Experiments an Symmetrie-
ebenen des Kristalls. Als Rotationssymmetrie ergab sich

fiir beide Polarisationskomponenten Dreizdhligkeit.

Daraus folgt, daB die einzelnen Polarisationskompomponenten
(P und P,) bei Zeitumkehr nicht in sich selbst iibergehen,
denn die Invarianz des Polarisationsvektors gegeniiber Zeit-
umkehr hitte eine Erhdhung der Symmetrie zur Sechszdhligkeit

zur Folge. Dieses Verhalten l&aBt sich als Folge des
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Transformationsverhaltens der Spinstreumatrix

verstehen.

Aus der Analyse des Verhaltens signifikanter Strukturen

in den P(/r)-Daten bei Variation der Winkel {rund @ und
der Elektronenenergie ergab sich, daB in der Elektronen-
beugung durch EinschuB in bestimmte kristallographische
Richtungen und durch Anrequng von Oberfldchenresonanzen
ausgeprdgte Polarisationseffekte hervorgerufen werden
kdnnen. Fir ein bestimmtes Polarisationsminimum (Bild 4.6)
zeigte die Dispersion E(hon)' daB hierfiir bei Variation
der Energie der Parallelimpuls Eou(parallel zur Oberfldche
des Kristalls) konstant ist. Fiir das Auftreten dieser Dis-

persion kann keine Erkldrung gegeben werden.

Die bisher durchgefihrten Vergleiche von Polarisations-
messungen und Rechnungen bei der Elektronenbeugung wurden
dadurch erschwert, daBR die Struktur der untersuchten Kristall-
fldchen nicht genau bekannt ist. Die Einfliisse der struktur-
abhdngigen und der strukturunabhdngigen Parameter der Rechnung
lieBen sich daher nicht eindeutig trennen. Durch die Wahl der
Pt(111)=-Fldche, die keine Rekonstruktion aufweist, fiir die
vorliegenden Untersuchungen existieren hier diese Schwierig-
keiten nicht. Fir Pt(111) stimmen die Ergebnisse einer rela-
tivistischen dynamischen LEED-Theorie mit den Polarisations-—
messungen zumindest qualitativ- in zahlreichen Fdllen sogar
quantitativ- liberein, wenn man fiir die Austausch-Wechsel-
wirkung eine energieabhdngige Approximation wdhlt. Die
verbleibenden Diskrepanzen zwischen Rechnung und Experiment -
zum Beispiel im Falle der Oberfldchenresonanzen - geben
Ansatzpunkte filir mSgliche Verbesserungen des theoretischen
Modells. Doch schon das hier erzielte MaB an Ubereinstimmung
zeigt die MOglichkeit auf, mit Hilfe von Polarisationsunter-
suchungen bei der Elektronenbeugung die Struktur von

Adsorbatsystemen zu analysieren.
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