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ZUSAMMENFASSUNG

Die Morphologie einatormarer Pb-Schichten auf Cu(311), sowie ihr thermisches
Verhalten als auch das thermische Verhalten der Cu(311)-Fliche selbst wurde
mit einem hochauflésenden LEED-System untersucht. Die hohe Auflésung des
LEED-Systems und die genaue Analyse der mit ihm gewonnenen Reflexprofile
erlauben es, detaillierte Aussagen tiber die Art und die Verteilung von
Defekten der Oberfliche und der Adsorbatschicht zu machen.

Auf der Cu(311)-Fliche werden thermisch reversibel atomare Stufen erzeugt.
Die kritische Temperatur dieses Rauhi gkeits-Phasentiberganges T,=750K£25K
ist durch diejenige Temperatur charakterisiert, bei der der Zentralreflex bei
allen Streubedingungen verschwindet. Durch die Analyse von Reflexprofilen,
die bei vielen Streubedingungen gewonnen werden, ist es moglich, sowohl
die laterale als auch die vertikale Rauhigkeit (Korrelationslinge bzw:.
Rauhtiefe) genau zu charakterisieren. Die hier beobachtete Aufrauhung der
Oberfliche kann nicht durch einen Kosterlitz-Thouless-Phasentibergang
beschrieben werden. Statt der schwachen logarithmischen Abhingigkeit der
Hohenkorrelation vom lateralen Abstand wurde hier eine viel stirkere
Abhingigkeit (exponentiell ftir T< T‘R, linear fur T2 TR) beobachtet. Durch
Schwefel, der an der Oberfldche segregiert, &ndert sich das thermische Ver-
halten der Cu(311)-Fliche wesentlich: schon bei tiefen Temperaturen geht die
Fermordnung verloren.

Blei wiéchst auf der Cu(311)-Fldche im Stranski-Krastanov-Mode. Gut geordnete
Schichten entstehen erst oberhalb einer halben Monolage. Das Blei wéchst fur
05 ML < @Pb < 0.85 ML in einer Reihenstruktur, bei der sich die Pb-Atome in
den Rinnen der Cu(311)-Fliche anlagern. Fir €y 0.85 ML entstehen dichtge-
packte Pb-Schichten mit quasihexagonaler Struktur. Fiur beide Schichtarten
wird das Wachstums- und Ausheilverhalten eingehend charakterisiert. Bei den
dichtgepackten Schichten wéchst durch Tempern nicht nur die GréBe gut
geordneter Bereiche (Doménen), sondern bei hohen Ausheiltemperaturen
wird die gesamte Bleischicht umstrukturiert.

Thermisch kdénnen in diesen einatomaren Pb-Schichten sehr leicht Defekte
(Antiphasen- Doméinen) erzeugt werden. Die kritische Temperatur T, liegt
bei der Reihenstruktur in Abhéngigkeit von der Pb-Bedeckung zwischen
260K und 305K. Auch die dichtgepackten Pb-Schichten gehen schon
unterhalb von 400K in eine ungeordnete Struktur tiber. Die kritische
Temperatur héngt stark vom zwischenatomaren Abstand in der Pb-Schicht
ab. Die Temperaturabhingigkeit der Reflexprofile kann nicht durch
kurzreichweitige Wechselwirkungen in der Adsorbatschicht erklirt werden,
sondern nur tiber langreichweitige Wechselwirkung, wie z.B. durch Versetzun-
gen erzeugt werden.
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1, EINLEITUNG

Die Untersuchung von Phasentibergingen von Oberflichen und ultradtinner
einatomarer Schichten auf Oberflichen ist ein wesentlicher Schwerpunkt der
heutigen Oberflaichenphysik. Neben einer groBen technologischen Bedeutung
— Phasentibergdnge an Oberflichen spielen eine groBe Rolle zB. bei
katalytischen Reaktionen und beim Wachstum dtinner Schichten, deren
kontrollierte Herstellung u.a. bei der zunehmenden Miniatisierung von
elektronischen Bauelementen wichtig ist, — sind zweidimensionale kritische
Phénomene auch in der grundlagenorientierten Forschung von herausragen-
dem Interesse, weil sie es erlauben, theoretische Konzepte der statistischen
Physik experimentell zu tiberprtifen. Grundlegend hierfur ist die Betrachtumg
der Symmetrie und Universalitit des untersuchten Systerns, aber auch
gerade seiner Dimensionalitdt. Da sich die Struktur (quasi-)zweidimensionaler
Materie wesentlich von ihrer Volumenstruktur unmterscheidet, kénnen in
diesen Systemen geringerer Dimensionalitit ganz neue Eigenschaften
auftreten, die sich auf die Art der kritischen Phinomene auswirkt. So treten
manche Phasentibergdnge nur in zweidimensionalen Systemen auf.

Die 1ia. schwichere Bindung von Adsorbatatomen in physi- und
chemisorbierten Adsorbatschichten fiihrt dazu, daB8 Defekte in der Schicht
leichter thermisch erzeugt werden kénnen und dadurch bei vielen Systernen
kontinuierliche Phasentibergdnge auftreten [1,2]. Diese Phasentiberginge
2. Ordnung sind an einer Vielzahl von Systemen untersucht worden [3-5].
Auch das Schmelzen kristalliner Materie erfolgt in niedrigdimensionalen
Systemen nicht diskontinuderlich. Wahrend dreidimenensionale Materie durch
einen Phasentibergang 1. Ordnung in ihre fliissige Phase tibergeht, kann
zweidimensionale Materie durch thermisch erzeugte Versetzungen
kontinujerlich [6] oder nur mit einem sehr schwachen Phasentibergang
1. Ordnung [7] schmelzen. AuBer in vielen Studien von Edelgasadsorbatsn
auf Graphit wurde das zweidimensionale Schmelzen auch bei Edelgasen [8]
und Alkalimetallen [9-11]1 auf Metalloberflichen beobachtet.

Auch die Oberfliche selbst stellt schon eine Stérung der Volumensymmetrie
dar. Daher konnen sich die Oberflichenatome in unterschiedlichen
Strukturen anordnen (Rekonstruktion der Oberfliche), zwischen denen
Phasentibergénge auftreten oder die oberhalb einer kritischen Temperatur in
eine ungeordnete Phase tibergehen. Die Oberfliche kann aber auch als Keim
beim Schmelzen dienen, so daB schon unterhalb der eigentlichen
Schmelztemperatur der Kristall von der Oberfliche her beginnt fliissig zu
werden [12-14]. Die kritischen Temperaturen hierfiir liegen aber nur wenig
unterhalb des Volumenschmelzpunktes. Schon bei tieferen Temperaturen
kénnen dagegen atomare Stufen auf der Kristalloberfliche erzeugt werden




(Rauhigkeits-Phasentibergang). Das Konzept hierzu geht auf eine
grundlegende Arbeit zum Kristallwachstum von Burton, Cabrera und Frank
(151 Anfang der SOer Jahre zuriick, die vermuteten, daB der Wachstums-
mechanismus auf der glatten Oberfliche bei tiefen Temperaturen vollstindig
_ anders ist als in der rauhen Hochtemperaturphase. Dennoch war die genaue

Charakterisierung dieses Phasentiberganges lange Zeit umstritten, bis Mitte
der 70er Jahre in Arbeiten zum Solid-on-Solid Modell gezeigt werden konnts,
daB er in diesern Modell durch einen Phasentibergang umendlicher Ordnung
beschrieben wird [16]. Experimentsll konnte der Rauhigkeits-Phaseniibergang
erst sehr spat bei hochindizierten Flichen von fcc-Metallen mit Atomstrahl-
beugung beobachtet werden [17-19); er wurde dann auch mit anderen
Beugungsmethoden intensiv untersucht [20- 23]. )

Neben kritischen Ph&nomenen in Adsorbatschichten ist aber auch schon die
Charakterisierung ihres Wachstumsverhaltens von groBem Interesse. Fiir den
WachstumnsprozeB sind viele Details der Wechselwirkung zwischen Adsorbat
und Substrat wichtig. So kann, wie schon oben erwi#hnt, eine rauhe
Oberfliche vollstindig anders wachsen als eine glatte. Aber fiir den
Wachstumsmode der adsorbierten Schichten (Insel-, Schichtwachstttm oder
Stranski-Krastanov-Mode) sind nicht nur die Defekte an der Oberfliche,
sondern auch die Struktur der Oberfliche selbst von entscheidender
Bedeutung. Ein besonderes Problem bei heteroepitaktischen Systemen kann
die umterschiedliche Gitterkonstante von Substrat und Adsorbat sein
[24-26]. W&chst das Adsorbat mit Gitterkonstanten des Substrats auf
(kommensurable Struktur), so entstehen in der Adsorbatschicht Spannungen,
die dazu fithren, daB die erzeugte Schicht schon nach wenigen Monolagen
aufbricht und in dreidimensionalen Inseln weiterwichst (Stranski-Krastanov-
Mode). Ist die Einheitszelle des Adsorbats oder die der durch die adsorbierten
Atome gebildeten Uberstruktur gréBer als die des Substrats, so konnen
Antiphasen-Doménen entstehen, wenn sich Keime auf verschiedenen
Untergittern bilden. Alle diese Prozesse werden auBer durch diese eben
dargestellten systembedingten Parameter wvon auBen noch durch die
Wachstumsrate und -temperatur stark beeinfluft. Bei tiefen Temperaturen
entstehen i.a. viele Keime. Dadurch kann sich eine groBe Zahl von
Antiphasen-Domaénen bilden, und die so erzeugte Schicht weist viele Defekte
auf. Dagegen kénnen bei hohen Substrattemperaturen die aufgedampften
Atome leicht auf der Oberfliche diffundieren und sich an Inseln anlagermn,
so daB meistens Schichten mit nur - wenigen Defekten erzeugt werden
kdnnen.

Ftir die genaue Charakterisierung von Defekten an Oberflichen, seien sie
nun durch das Wachstum dtmner Schichten irreversibel oder durch
Ordnungs-Unordnungs-Phasentibergéinge reversibel erzeugt, aber auch fiir
die genaue Analyse der Struktur von Adsorbatschichten ist es unerlaglich,
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eine experimentelle Methode mit atomarer Auflésung zu benutzen. Mit
einigen Mikroskopieverfahren (STM, TEM, REM) wird diese Auflésung heute
erreicht, so daB mit ihnen Defekte gualitativ gut charakterisiert werden
kénnen. Dagegen kénnen mit hochauflésenden Beugungsmethoden sehr
genau die Verteilung von Defekten guantitativ erfaBt werden [27- 301.
Insbesondere bei der Untersuchung von Phasentibergdngen versagen die
Mikroskopieverfahren im allgemeinen. Daher sind Beugungsverfahren wie
Elektronen-, Atorm- wund Rﬁntgenstrahlbeugtmg hier oft die einzigen
Methoden, mit denen diese temperaturabhingigen Phinomene beobachtet
werden kénnen. Besonders die Beugung langsamer Elektronen (LEED) ‘wird
aufgrund ihrer grofen Oberflichenempfindlichkeit und ihrer einfachen
Handhabung bei der Untersuchung kritischer Phinomene an und auf -
Oberfldchen oft benutzt [3-5]. Es ist bemerkenswert, daB schon Davisson
und Germer kurz nach der Entdeckung der Elektronenbeugung 1927 in ihrer
ersten Verdffentlichung hierttber [31] auch tiber das Schmelzen von
Gasadsorbaten berichteten. Uber die Beobachtung von tberstrukturreflexen,
die durch Gasadsorbation auf einem Ni-Kristall entstanden waren, schreiben
sie: -

- "We have further observed that these beams cannot be made to appear
when the temperature of the target is sarnewhat above that of the room, ...
although under these conditions gas still collects on the target ... . The
explaination of this behaviour may be that the melting point of the two
dimensional gas crystal is not far above roam temperature.”

In dieser Arbeit wird das Temperaturverhalten der Cu(311)-Fliche und
einatomarer Pb-Schichten auf ihr, sowie das Wachstum dieser Pb-Schichten
eingehend untersucht und beschrieben. Der Rauhigkeits-Phasentibergang der
Cu(311)-Flache schon mit He-Atomstrahlung beobachtet [32]1, aber die
instrumentelle Auflésung dieser Untersuchung war nicht sehr hoch. Daher
kann man die Details dieses Phasentibergangs mit dem hier zur Verfuigung
stehenden hochauflésenden LEED-System genauer umtersuchen. Dartiber
hinaus wird in dieser Arbeit der EinfluB von Inhomogenititen auf die Art
des Phasentibergangs genau beschrieben (Kapitel 5). Im weiteren werden
die hochauflésenden LEED-Untersuchungen des Systems Pb/Cu(311)
vorgestellt, dessen Adsorptions- und Desorptionsverhalten mit Augerelektronen-
spektroskopie (AES) schon studiert wurde [33]. Die Art und Verteilung von
Defekten in den einatornaren Pb-Schichten wird hier ebenfalls in der
Abhiéngigkeit von Pb-Bedeckung und Substrattemperatur untersucht (Kapitsl
6). Ftir die bei diesen Untersuchungen auftretenden Defekte der Oberflache
und der Adsorbatschicht werden in Kapitsl 2 Modelle vorgestellt, durch die
in den LEED-Experimenten beobachteten Reflexprofile beschrieben werden.




2. FLEKTRONENBEUGUNG AN OBERFLACHEN MIT DEFEKTEN

Zur Untersuchung von Oberflichen wird schon seit langem die Beugung
langsamer Elekironen (LEED) benutzt, weil diese MeBmethode aufgrund der -
geringen Eindringtiefe von langsamen Elektronen (Vielfachstreuung) extrem
oberflichenempfindlich ist. Nutzt man diese Methode, wn nicht nur die -
Symmetrie der Oberfldche, sondemn auch Defekte an ihr zu untersuchen, so
ist es notwendig, das Beugungsbild genau zu analysieren. Dieses 1483t sich
nur vollstdndig im Rahmen der dynamischen LEED-Theorie beschreiben, die
die Vielfachstreuung der Elektronen vollstindig berticksichtigt. Ftir defekt-
-behaftete Oberfldchen sind solche Rechnungen aber heute noch nicht méglich
[34]. Deshalb benutzt man die kinematische Beugungtheorie, die oft eine
gute, tiberpriffbare Beschreibung liefert, wenn man sich darauf beschrankt,
das Profil des gebeugten Elektronenstrahls zu analysieren (SPA-LEED = Spot
Profile Analysis of LEED).

Da diese Theorie die Grundlage ftir die in dieser Arbeit durchgeftthrten
Messungen bildet, soll hier ndher auf sie eingegangen werden. Insbesondere
wird im Abschnitt 2.3 anhand einfacher Modelle die Auswirkung verschiedener
Defektarten auf das Reflexprofil beschrieben.

In der kinematischen Beugungstheorie wird die Oberfliche in Einheitszellen
unterteilt (vgl. Abb 2.1). Die Position der n-ten Einheitszelle sei R(n). Dann
wird die Wellenfunktion des Elektrons ?’(K,ki). das vomn Einfallswellenvektor 1:i
zum Wellenvektor kf durch den Kristall gestreut wird, beschrieben durch [351:

= 1 iKR(n)

Y’(K.ki) iy E ¥ e , (2.1
wobei K= k1 - ]:f der Streuvektor und A eine geeignete Normierung der Fourier-
transformation ist. Die Streuamplitude ¥, der n-ten Einheitszelle &(n) ist

definiert durch:

_ £ KT
. ye&m) Vv

Hier bezeichnet r(v) die Position des v-ten Atoms innerhalb der Einheitszelle
und fv seine atomare Streuamplitude, durch die niherungsweise auch die
Vielfachstreuung berticksichtigt wird.




a) ideal b) superstructure c) regular steps

unit for lattice factor G

Abb. 2.1 Beispiele fiir Einheitszellen, wie sie in der kinematischen
Beugungstheorie benutzt werden (aus [361)

Die Wellenfunktion ¥ selbst ist nicht mefbar, aber die Intensitit des gebeugten
Elektronenstrahls:

- 2_1 = _iK[R(n)-R(m)]
I(K.ki) = IY’(K,ki)l = Fz !EnY’nY’m e . (2.2)

Da die Einheitszellen ein perfektes Gitter bilden, kann man deren Position
durch die Einheitsvektoren a_ und a_ die eine Einheitszelle aufspannen,
beschreiben: l’{(n)=R(nx n_ )= an +an. Wir nehmen im folgenden eine
quadratische Einheitszelle an (Iax|=|ayl=a), so da man R(n) = an setzen
kann, weil dann die Darstellung einfacher wird. Dieses &ndert aber nichts
an den prinzipiellen Aussagen der Theorie. Bezeichnet man die Komponente
des Streuvektors parallel zur Oberfliche mit K", dann kann man Gl. (2.2)
vereinfachen zu

IKk) =~ T, V2> &ldn, (2.3)
wobei die Klammem <...> die Mitteilung tiber den Index m bedeuten. Gl. (2.3)
zeigt, daB die Intensitit des gebeugten Elektronenstrahls von der Anordnung
der Atome innerhalb der Einheitszelle (strukturelle Defekte), aber auch von
deren (méglicherweise unterschiedlichem) Streuverhalten (Beispiel: Legierun-
gen, Inhomogenititen) abhingt.




Oft kann man aber annehmen, daB alle Streuamplituden f gleich sind
(homogene Oberfliche): f, =f (Kk) (einfache kinematische Naherung) Mit
dieser Ndherung kann man die Intensﬂ:at in zwei Anteile aufspalten:

Kk) = FKk)GK) (2.4)
mit dem dynamischen Formfaktor

FKk) = |fKk)I?

und dem Gitterfaktor

GK) = — T < o el
n

n+m m

1
N
wobei Sn die Strukturamplitude der n-ten Einheitszelle

- 1Kr(v)
S = Zem ©
bezeichnet.

Da der Formfaktor i.a. nur schwach mit der Parallelkomponente des Streu-
vektors K" variiert, wird das Profil des gebeugten Elekironenstrahls im wesent-
lichen durch den Gitterfaktor bestimmt. Daher kann man aus der Analyse des
Profils Aussagen iber die Art von Defekten an der Oberfliche und tiber
typische Abstinde zwischen ihnen gewinnen. Eine Ubersicht hiertiber ist in
{29,301 zu finden. Wie man den Gitterfaktor aus demn Reflexprofil gewinnt und
wie man die instrumentelle Verbreiterung berticksichtigen mus, ist in [36 ~ 381
dargestelit.

Besonders einfach wird der Gitterfaktor, wenn man die Oberfliche durch
primitive Einheitszelle ohne Basis beschreiben kann, da sich dann die Summa-
tion in der Strukturamplitude nur noch auf ein Atorn beschréinkt: S_=e!®*®,
Wie man sieht, geht dann nur die Verschiebung des n-ten Atoms gegentiber
seiner idealen Lage in den Gitterfaktor ein:

T (eKIrarm)-rm)ly  iaK\n (2.5)
n

Die Funktion in den Mittelungsklammern in Gl. (2.5) soll im folgenden als
Phasenkorrelation

¢(n,K) = <eﬂﬂ:r(n+m) - r(m)]>

bezeichnet werden. Oft wird sie mit Hilfe der Paarkorrelation C(n,r) ausge-




drtickt, die die Wahrscheinlichkeit angibt, daB zwei Atome, deren Distanz im
idealen Gitter na ist, durch Stérungen des Gitters von dieser Distanz um
den Vektor r abweichen. Damit kann man die Phasenkorrelation #(n,K) durch

oK) = (KIFmsm) sy - (4 cinp) % (2.6)

beschreiben.

Gl. (2.5) zeigt, daB im Fall einer idealen Oberfliche, d.h. r(n) =0, der Gitter-
faktor aus §-Funktionen besteht, die sich an den Stellen des reziproken Gitter-
vektoren G"= 2nn/a befinden:

Ggom® = I 0K,~G,) . (2.7)

Dagegen ftithren Defekte, wie zB. Verzerrungen in der Oberfliche, aber auch
Abweichungen der Atompositionen senkrecht zur Oberfldche, die an die paral-
lele Kornponente K" bzw. vertikale Komponents K n des Streuvektors ankoppeln,
typischerweise dazu, daB der Gitterfaktor diffus wird, und somit auch das
Profil des gebeugten Elektronenstrahls verbreitert wird. Die Art der Defekte
148t sich ermitteln, indem man sorgfidltig das Reflexprofil in Abhéingigkeit
von der Streubedingung analysiert. Dieses wird an einfachen Beispielen im
Abschnitt 2.3 erldutert.

Um tiber die einfache kinematische N&dherung der Gl. (2.4) hinauszugehen,
kann man im einfachsten Fall annehmen, da3 sich nur zwei verschiedene
Arten von Streuern mit den Streuamplituden f f, und fB an der Oberfldche
befinden. Wenn diese Inhomogenititen und die strukturellen Defekte tmkorre-
liert sind, kann man die Intensitdt durch

= 2 2
IKX) = KOPGK + 0, 61426 * 6,_, &) (2.8)

beschreiben [39]. Hier bezeichnet N und 65 die Bedeckung der Oberflidche
mit der Spezie A bzw. B, {f)> die mittlere Streuamplitude f>=0,f+ 0L,
Af die Differenz der Streuamplituden Af =f, -f, und * die Faltung. Die Funktion
@mh(K"), die in Gl. (2.8) erscheint, ist eine Folge der Korrelation zwischen
den unterschiedlichen Streuemn (wegen Details sishe [39] und Abschnitt 2.3.3).

Wenn die Korrelation der Inhomogenitidten sehr gering ist oder nur sehr wenige
vorhanden sind, ist die Verbreiterung aufgrund der Inhomogenititen sehr -
breit, so da3 man ihre Faltung mit dem sehr scharfen Profil des Gitterfaktors
in Gl. (2.8) vernachlidssigen kann. Diese Ndherung ist exakt, wenn die Ober-
fliche keine strukturellen Defekte aufweist, und somit der Gitterfaktor die

Form GK)=G,__,K ) annimmt [40]. Dann fithren die Inhomogenititen nur
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Abb. 2.2 Auswirkung von unterschiedlichen Defektarten (Stufen und
Inhomogenititen) auf das Reflexprofil bei verschiedenen
Streubedingungen

zZu 4einer zusitzlichen Verbreiterung des Profils:
=1 2 2 *
I(K,ki) = KOHOI“GK) + @AQBIMI cDinh(K") . (2.8)

Diese kann dann leicht vom restlichen Profil separiert werden, so daB die
strukturellen Defekte weiterhin getrennt untersucht werden kénnen (vgl.
Abb 2.2). '

2.2 Atomare Stufen

Eine der arn hiufigsten untersuchten Defekte an Oberflichen sind atomare
Stufen, die z.B. durch-epitaktisches Wachstum dtmner Schichten erzeugt wer-
den kdnnen. Da die Untersuchung durch thermische Behandlung erzeugter
atornarer Stufen ein zentrales Thema dieser Arbeit ist, soll hier kurz die
sehr gut entwickelte Theorie der Elektronenbeugung an gestuften (homogenen)




Oberfldchen dargestellt werden. Insbesondere soll hier auch der Zusammen-
hang zwischen der noch zu definierenden Hthenkorrelation I(n) aufgezeigt
werden, fiir die oft theoretische Vorhersagen mdglich sind, wihrend die direkte
Berechnung des Gitterfaktors oft nicht méglich ist (vgl. hierzu auch das Kapitel
3.2 ttber den Rauhigkeits—Phasentibergang.

Im folgenden wird angenommen, daB sich alle Atome auf einem gemeinsamen
Grundgitter befinden. Durch die atomaren Stufen ist es méglich, daB einige
Atome ihre vertikale Position um ein Vielfaches h(n) des Schichtenabstandes
d dndern kénnen, so dap sich fir die Abweichung r(n) aus Gl. (2.5) r(n) = dh(n)el
(el ist der Einheitsvektor senkrecht zur Oberfliche) und der Gitterfaktor

GEK) = /{’— z oK) olakyn | (2.9)
mit der Phasenkorrelation
¢(n»K;) = <eidKLth(n+m)-h(m)]> = E dn.h) eidI{_Lh B

ergibt.

Wie von [41] gezeigt wurde, kann man ftir Oberflichen mit einer endlichen
Zahl von Schichten (Oberflichen mit Fernordnung) die Paarkorrelation durch

C(n,hz0) = C'h[l-«ph(n)] (2.10)
mit

(0) = im ¢, (n) = 0
Py 1 und lim P (n
beschreiben. Die Funktionen qoh(n) beschreiben, wie die Paarkorrelation C{n,hz0)
zwischen ihren beiden Limes C{0,hz0) =0 und C{n~o,hz0) = C'h verliduft; dieser
Verlauf héngt von Details der Terrassenldngenverteilung ab. Der Koeffizient

C'h ergibt sich aus der Schichtverteilung Py das ist derjenige Anteil der Ober-
flichenatome, die sich in der Schicht 1 befinden, durch

Ch= % PPy -

Die in der obigen Definition ausgenommene Komponents Cln,0) kann man
aus der Normierung '

E Cln,h) =1.

bestimmen.
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Durch die in Gl. (2.10) gegebene Schreibweise der Paarkorrelation 4Bt sich
leicht nachweisen, daB der Gitterfaktor in zwei Anteile aufgespalten wird: in
einen Zentralreflex (5~Funktion), wie er bei der Beugung an einer idealen
Oberfliche ohne Defekte alleine auftritt, und in eine Verbreiterung (diffuse
Intensitit), die durch Interferenz der Elektronen an unterschiedlichen, durch
atornaren Stufen getrennte Schichten hervorgerufen wird. Das Verhilinis
beider Anteile am Gesamntprofil hingt von der Streubedingung ab (vgl. Abb.
2.3). Wahrend bei konstruktiver Interferenz keine Verbreiterung des Reflex-
profils auftritt, ist bei destruktiver Interferenz die Verbreiterung am besten
sichtbar. Explizit nimmt der Gitterfaktor die Gestalt

GK) = GK)G, K)+ (-G (K 1o step(Kl,K") (2.11)
mit

GOQKL) =Y C'hcos(dth)

und

[l—Go(KL)] ¢step(K.|. ,K") = hé:och[ls-cos(dKLh)] @huc")

an, wobei @h(K") die Fouriertransformierte der Funktion qoh(n) ist, wie sie in
Gl. (2.10) definiert wurde.

SPOT PROFILES FOR A (RANDOMLY) STEPPED SURFACE

in-phase
— (
- ™o
T N

xymallzed Intensity
A
o

-

= = = variation of the central splke = ‘«woneeeee variation of the broadening

Abb. 2.3 Typische Abhingigkeit des Reflexprofils von der Streubedin-
gung bei einer gestufeten Oberfldche
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Aus der Analyse der Variation des Zentralreflexes mit der Phase dKl, ist es
deshalb méglich, die vertikale Rauhigkeit (Schichtverteilung p,) zu bestimmen
[38,42], wihrend man -die laterale Rauhigkeit (Terrassenléngenvertsilung)
aus der Analyse der Reflexverbreiterung gewinnen kann [43- 45].

Bei Oberfldchen, die keine Fernordnung besitzen, d.h. die nicht durch eine
endliche Anzahl von Schichten charakierisiert werden kénnen Multilevel-
Oberfldchen), spaltet sich der Reflex nicht in einen Zentralanteil und in eine
Schulter auf. Deshalb kann man auch das oben angegebene Verfahren der
. Rauhigkeitsanalyse nicht durchftihren. Der tiefere Grund hierftir liegt darin,
daB die Paarkorrelation C(n,h) aus Gl. (2.10) nicht im Limes n—~= gegen einen
von Null verschiedenen Wert strebt, sondern fir alle Schichtabstdnde h den
Wert Null erreicht. Statt der Variation des Zentralreflexes mit der Streu-
bedingung tritt hier typischerweise eine periodische Variation der Peakform
auf [46] (vgl. auch Abschnitt 2.3.4); insbesondere muB auch bei den Multischicht-
Systemen der Reflex bei konstruktiver Interferenz ein &funktionsférmiges
Profil besitzen. -

Wie eingangs erwidhnt wurde, ist es ftir theoretische Untersuchungen oft
einfacher nicht den Gitterfaktor oder &quivalent die Phasenkorrelation zu
berechnen, sondern die Héhenkorrelation I(n), die durch

o) = < [hn+*m)- hm)1% > = T Cn,h) h? (2.12)

definiert ist. Schon aus dieser Definition ist ersichtlich, daf3 aus einer Fourier-
analyse der Phasenkorrelation die Paarkorrelation tiber

=1 -idK, h
Cn.h) = 5= [dK, Hn.K) o
gewonnen und mit Hilfe von Gl. (2.12) die H5henkorrelation ermittelt werden

kann. Der umgekehrte Weg ist nur mit bestimmten Zusatzannahmen gangbar
(s. a. weiter unten).

Fir Oberflachen mit Fernordnung ergibt sich durch Benutzung der Paar-
korrelation, wie sie in Gl.(2.10) beschrieben wurde, die Hshenkorrelation

In) = 242 [1-p(n)] (2.13)
mit der Rauhtiefe
£ = HPm) - am)? = T ¢, hP
' h>0
und der Autokovarianz

#pm) = <hn+mlhm)>-<hm)? = T ¢, h¥p, ().
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Wie in [39] beschrieben wird, kann man die H6henkorrelation direkt aus der
Phasenkorrelation ohne den Umweg tiber die Fourieranalyse erhalten, wenn
man Reflexprofile ftir Streubedingungen nahe der konstruktiven Interferenz
analysiert. Unter dieser Bedingung kann némlich die Phasenkorrelation beztig-
lich K1 entwickelt werden: '

SnK) =1 - % ) (dk)? (2.14)

wobei k die Abweichung von der konstruktiven Interferenz ist: dk -2mv
(v bezeichnet eine nattirliche Zahl). Mit der in Gl. (2.13) gegebenen Hthen-
korrelation fiir Oberflichen mit Femordnung kann man Gl. (2.14) umformen in

#nK) ~ 1 - Az(dkl)zl + Azgo(n)(dkl)z . 2.14)*

Die beiden ersten von n unabhéngigen Terme der Phasenkorrelation erzeugen
den Zentralreflex, wihrend durch den letzten Term die Schulter hervorgeru-
fen wird.

Diese auf Streubedingungen nahe der konstruktiven Interferenz beschrinkte
Analyse kann leicht auch auf andere Streubedingungen erwseitert werden,
wenn sich das Profil der Schulter nicht wesentlich mit der Elektronenenergie
&ndert, dh. ¢, (n) ~ o(n) ist. Setzt man dann die parabolische Niherung aus
Gl. (2.14)* durch eine GauB'sche N&herung fort, so ergibt sich:

- _ A2 2
G (K) = expl-4%(dk %1 . (2.15)

Deswegen kann man aus der Form der Schulter den lateralen Verlauf ¢(n)
der H6henkorrelation und aus der Analyse des Zentralreflexes die Rauhtiefe 4
bestimmen, wodurch die Hohenkorrelation laut Gl. (2.13) vollstédndig charakte-
risiert ist.

Fir Oberflichen ohne Femordnung ist diese einfache Analyse nicht méglich,
da man die Taylorreihenentwicklung aus Gl. (2.14) nicht anwenden kann.
Hier mufB im Prinzip die Analyse tiber die Fourieranalyse der Paarkorrelation
erfolgen, wie sie eingangs erwdhnt wurde. Eine andere Mbglichkeit besteht
aber darin, daf8 man eine explizite Hohenverteilung annimmt, aus ihr sowohl
die Phasenkorrelation als auch die HShenkorrelation berechnet und in Beziehung
setzt. So erhédlt man unter der Voraussetzung einer Gau@3'schen Hshenverteilung

Cln,h) = expl-a®h?l,

wobei die Abstandsabhingigkeit tiber den Parameter «=a(n) erzeugt wird,
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in guter Ndherung

#n.K ) = exp[-In) 1 - cos(dK 1] ' (2.16)

als Beziehung zwischen Phasen- und Hohenkorrelation [17].

Die kinematische Beugungstheorie, die i Abschnitt 2.1 beschrieben wurde,
soll hier auf einfache Modelle ftir Defekte an Oberflichen (amorphe Oberfléache,
Versetzungen, Inhomogenititen, atomare Stufen) angewendet werden. Um
die Beschreibung moglichst einfach zu halten, wird bei der Berechnung des
Reflexprofils angenommen, daB die Abstinde zwischen den Defekten umnkorre-
liert sind. Dieses Prinzip, das bei dem erstsn Modell einer amorphen Ober-
flaiche genauer dargestellt wird, fithrt typischerweise zu einer exponentiellen
Abhingigkeit der Phasenkorrelation vomn lateralen Abstand der Defekte, wo-
durch sich der Zusammenhang zwischen Reflexprofil und Defektsabstands-
verteilung sehr einfach gestaltet. Somnit kann aus dem Profil des Reflexes
darauf geschlossen werden, wie die Defektabstdnde verteilt sind. Fiir einfache
Verteilungen, wie zB. fiir eine geometrische Vertsilung, kann dann direkt
aus der Halbwertsbreite des Reflexes Informationen tiber mittlere Defektab-
stdnde erhalten.

2.3.1 Amorphe Oberfliche

Eine amorphe Oberfldche besitzt keine Fernordnung, d.h. die Atome befinden
sich nicht auf einem gemeinsamen Grundgitter, wie es ftir Einkristalle typisch
ist (vgl. Abb. 2.4). Dagegen besteht aber immer noch eine gewisse Nahordnung:
der zwischenatomare Abstand weicht nur wenig von der Gitterkonstanten a
ab. Bezeichnet man die Abweichung des n-ten Atoms von seinem Platz im
Einkristall mit v{n)={n) -an, dann ergibt sich ftir die Phasenkorrelation aus
Gl.(2.6):

#nK) = CFulTmmI=wimily - (4, c(n,v) 6'Eu” (217)

Besteht keine Korrelation zwischen den atomaren Abstinden, dann 148t sich
die Paarkorrelation C(n,v) sehr einfach aus der Verteilung Av) der Abweichung
v konstruieren, indem man Av) n-mal mit sich selbst faltet. Wahlt man ein

s
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(a)
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(b) > Cln,v+na)

P(v)

/ P(v) = P(v)
|
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a

Abb, 2.4 (a) Modell einer amorphen Oberfliche
(b) Konstruktion der Paarkorrelation aus der Verteilung Av)
der Abweichung v vormn Gitterplatz
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beliebiges Atom als Ursprung des Korrelationsraumes, so ergeben sich aus
diesermn Selbstfaltungsprinzip folgende Rekursionsformeln ftir die Paarkorrelation:
Cln+,v) = fdw Aw) & n,v-w) = Av)*Cn,v) fir n>0

(2.18)

cn-1,v) = fdw Pw)dn,v+w) = Kv) = Cln,-v) ftir n<0
und als Anfangsbedingung
co,v) = &v) ,
wobei * die Faltung und §(v) die s&Funktion bezeichnet.

Durch eine einfache Rechnung 148t sich aus Gl. (2.18) ebenfalls ein Rekursions-
verfahren zur Konstruktion der Phasenkorrelation #{n, K“) herleiten:

cD(n+1,K") =B @(n,K") . fur n20 -
(2.19)
Hn1K) = g* HnK ) fir n <0
und
S0.K) =1.

Hier bezeichnet g die Fouriertransformierte der Verteilung Av):

B=BK) = [dv Av)eFn”

Aus dem rekursiven Aufbau der Phasenkorrelation in Gl. (2.19) ergibt sich
fur sie eine exponentielle Abhédngigksit beztiglich des betrachteten lateralen
Abstandes n:

[ﬁ(K")]n ftir n20

d5(n,K") = , (2.20)
t,s*(.r{“)rn fiir n<0

aus der sich leicht der Gitterfaktor

KK )= 1","3'2 , (2.21)
14182 ﬁe‘aKf' -g"e7 ik

berechnen l4f3t.
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Da die Abweichungen v i.a. sehr viel kleiner als die zwischenatomaren Ab-
stinde sind, varilert 8 nur sehr schwach mit K". Daher kann man in der
Nahe eines reziproken Gittervektors G"=21rn/a in guter Ndherung B durch
seinen Wert an der Stelle des reziproken Gittervektors ersetzen: BNB(G").
Dieses ftthrt dazu, daf3 sich der Gitterfaktor G(K") aus Gl. (2.21) durch eine
Lorentzfunktion approximieren 14Bt:

GK) ~ [1+aP(ak)?]7, (2.20*

wobei k" die Abweichung des Streuvektors K" vom reziproken Gittervektor
G" bezeichnet: k" =K - G“. Der Parameter «, dessen reziproker Wert mit der
Halbwertsbreite AK" des Reflexes titber aAK'"=2/oz=[1-B(G")]/-/,B(GHF mit der

Verteilung Av) verkniipft ist.

Hieraus ist ersichtlich, daB sich in diesern Modell die Halbwertsbreite der
Reflexe aus der entsprechenden Fourierkomponente der Abweichungsverteilung
H(v) ergibt. Dieses Ergebnis steht in einem gewissen Kontrast zur Debye-Waller-
Néherung, die den EinfluB der atomaren Schwingungsbewegung auf die ge-
streute Intensitdt berticksichtigt (vgl. Abschnitt 2.5). In ihr wird angenommen,
da@B die Positionen und nicht die Abstinde der Atome unkorreliert sind. Dieses
fithrt dazu, daB das Profil des Reflexes sich nicht dndert, aber die Intensitit
reduziert wird (Debye-Waller-Faktor).

Betrachtet man nur Reflexe niedrigster Ordnung, so kann man J durch die
ersten Terme der Taylorreihenentwicklung um K' = 0 néhermn, weil die Abwei-
chungen v sehr viel kleiner als die atormnaren Abstinde sind ({v2) <« a?):

BK) = 1- Z<AK2 , (2.22)

Hier bezeichnet <v?)> das mittlere Abweichungsquadrat <v2>=<(r{n)- an)?).
Der lineare Term fehlt in der Entwicklung, da <v) = 0 ist. Hieraus und aus
Gl (2.21)* ergibt sich fur die volle Halbwertsbreite AK, die Beziehung

alK = <vz>G"2 . (2.23)

Dieses Resultat bedeutet insbesondere, daB der (00)-Reflex nicht verbreitert
ist, sondern nur die Beugungsreflexe hoherer Ordnung. Eine Verbreiterung
des direkt reflektierten Strahls ergibt sich erst, wenn man in diesem Modell
zusétzlich erlaubt, daB die Atome auch vertikal von ihrer Gitterposition ab-
weichen kénnen. Sind die Abweichungen parallel und vertikal zur Oberfldche
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unkorreliert, so ergibt sich fiuir die Halbwertsbreite des Reflexes:
_ 2\~ 2 2y 2 *
afK = (v" )G" + <V1 )Kl ' (2.23)

wobei <v"2> und <V12> die mittlere quadratische Abweichung parallel bzw.
senkrecht zur Oberflache bezeichnen. Kl ist die senkrechte Komponents des
Streuvektors.

2.3,2 Versetzungen

In Abwandlung des Modells fiir die amorphe Oberflache, die jedem zwischen-
atomaren Abstand eine gewisse Variation erlaubt, sollen in dem hier behan-
delten Modell fast alle zwischenatomaren Abstinde mit der Gitterkonstanten
a identisch sein. Stattdessen diirfen hier aber groBere Bereiche der Oberfliche
(Doméinen) insgesamt um die gleiche Abweichung v vom Grundgitter versetzt
sein. Eine Doméne ist somit als derjenige Bereich der Oberfliche definiert,
der von zwei Versetzungen begrenzt wird.

Ftir die Berechnung des Gitterfaktors gemaB Gl. (2.4) ist es nun sinnvoll, die
Oberfldche in Bereiche der mittleren DoménengréBe <I') zu unterteilen und
diese als Einheitszellen zu betrachten. Damit bilden die Doménen ein Uber-
gitter, deren n-te Einheitszelle sich an der Stelle R(n)=<I>an befindet (vgl.
Abb. 2.5). Dadurch daB die Position der (linken) n-ten Doménengrenze, die
mit uln) bezeichnet wird, variabel ist, kann sich die GréBe der Doméinen
r'=<r> +uln+) - uln) 4ndemn. Bezeichnet man die Stirke der n-ten Versetzung,
d.h. die Abweichung der n-ten Doméine vom Grundgitter, mit v(n), so ergibt
sich als Strukturamplitude dieser Doméne:

Sn = eiK."V(n) [eia.K"U(n) +... +eiaK'"[<1"> + U(n+1) - 1]] . (2-24)

Nimmt man an, daB Versetzungen v und Doménenldngen I’ nicht korreliert
sind, ergibt sich mit der so definierten Strukturamplitude ftir den Gitterfaktor:

2[1-cos(aK )] GK ) =
iaK,<I'>
Z[20,nkK)- o oK )- & (1K) ]| B (nK,)e n, (225
wobei die Phasenkorrelation der Versetzungen

= iaK [vin+m) - v(im)]
@v(n,K“) = (g ® it >
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Abb. 2.5 Modelle fiir verschiedene Defektarten an Oberflichen
(a) defektfreie Oberflidche
(b) amorphe Oberflidche
(c) durch Versetzungen gestdrte Oberfliche
(d) gestufte Oberfldche

und die Phasenkorrelation der Doménengrenzen

_ , _iaK,[uin+m) - u(m)]
QD(n,K") = ("% >

verwendet wurden.
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Ahnlich wie im vorhergehenden Abschnitt 148t sich aus der Verteilung der
Versetzungen F,,(v) und der Doménenlédnge F,(I') in einem Rekursionsverfah-
ren die entsprechende Phasenkorrelation erzeugen, wenn aufeinanderfolgende
Versetzungen bzw. Domé&nen unkorreliert sind. Es ergibt sich wiederum die
typische exponentielle Abhingigkeit der Phasenkorrelationen vom Abstand n:

an fir n=0
@V(D,K") = .- (2.26)
B, n fir n<0
und
ﬂDn g 1aKy<I'>n fiir n20
QD(n.K") = (2.27)
ﬁg -n 9_18]{“<F>n f"(iI' n<o

Auch hier sind die Funktion ﬁv und BD die Fouriertransformierten der Ver-
setzungs- und der Doménenléngenverteilung R, (v) bzw. B

&, = B, K) = [dv P (v)e'Fu”
- - iaK, I’
by = By(K) = TE(Nelefel

Setzt man die in den GIn. (2.26) und (2.27) erhaltenen Phasenkorrelationen
in Gl. (2.25) fir den Gitterfaktor eir;. so ergibt sich:

) ' (1-§,) (- &)
@K )= F i costak )] [ e I B (2.28)

Uberraschend an diesern Resultat ist, daB die Periodizitit der mittleren
Doménengrédfe, von der die Rechnung ausging, nicht mehr explizit in Gl. (2.28)
erscheint. Erst wenn die Domé&nengréen sehr scharf um die mittlere Dom&nen-
gréBe <I'> verteilt sind, nimmt der Gitterfaktor diese Periodizitit an. Dartiber
hinaus hat aufgrund der Definition von By — sie ist eine periodische Funktion
von a.K;l — der Gitterfaktor Maxirna an den Stellen der reziproken Gittervektoren,
da B, nur sehr schwach mit Kh variiert.

Eine Entwicklung des Gitterfaktors um die Stelle eines reziproken Gittervektors
G" ergibt dann, dhnlich wie im vorhergehenden Abschnitt, einen recht allge-
meinen Zusammenhang zwischen dem mittleren Abweichungsquadrat der
Versetzungen <v2),-der mittleren Domé&nengréBe <I"> und dem rmittleren
Quadrat der DoménengréBe <I" 2% Jedoch ist dieses Ergebnis wenig instruktiv,
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so daB hier der Einfachheit halber an dem Beispiel einer geometrischen Ver-
teilung der DoménengréBe das Reflexprofil berechnet werden soll. Eine geo-
metrische Verteilung der Doménengréfen

P(I') ~ exp|-1/<I'>] (2.29)

impliziert, daB die Domé&nengrenzen (hier Versetzungen) umkorreliert sind.
Diese Annahme ist korrekt, wenn es keine Wechselwirkung zwischen den
Versetzungen gibt.

Aus der geometrischen Verteilung aus Gl. (2.29) ergibt sich die Fouriertrans-
formierte

B(K) = [1-Kr>ak T'x G, __(K) . (230
Ndhert man die Fouriertransformierte der Versetzungsverteilung durch ihren
Wert an der Stelle des betrachteten reziproken Gittervektors G an (vgl.
Abschnitt 2.3.0): £, ~ BV(G") und nimmt eine symmetrische Verteilung Pv(rr)
an, so ergibt sich hieraus mit k"= K"—G":

GK) ~[ -8 )% +< D% ak %171, (2.31)

Das Reflexprofil hat die Formn einer Lorentzfunktion mit der Halbwertsbreite

1- 8 (G
AK =z—'3"—('ﬁ . (2.32)
" {I>a

Die Halbwertsbreite ist also im wesentlichen indirekt proportional zur mittleren
Doménengréfe <I'>.

2.3.3 Inhomogenitiiten

Neben den strukturellen Defekten, wie sie in den beiden letzten Abschnitten
behandelt wurden, und den atomaren Stufen, auf die im nichsten ndher
eingegangen wird, gibt es eine weitere Kategorie von Defekten, die mit Elektro-
nenbeugung untersucht werden kann: Inhomogenititen. Wie in Kapitel 2.1
gezeigt wurde, fithren auch Inhomogenititen zu einer Verbreiterumg des
Reflexprofils. Hier soll die Profilform ¢mh(1{||) (vgl. Gl. (2.8)) aus der Verteilung
der Inhomogenititen berechnet werden. Typische Beispiele ftir Inhomogenititen
einer Oberfliche sind heteroepitaktische Systemne; aber auch die Antiphasen-
Dominen von Uberstrukturen kénnen hiermit beschrieben werden. Hierauf
soll am Ende dieses Abschnitts noch einmal kurz eingegangen werden.
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Alle Atome sollen sich auf Gitterpldtzen befinden, aber sie diirfen unterschied-
liche Streuamplituden f, und fB besitzen. Bezeichnet man mit <I',> und
(FB > die mittlere DoménengréBe dieser Streuer vom Typ A bzw. B, so kann
man, analog zum letzten Abschnitt, als Ausgangspunkt der Rechnung eine
regelméBige Aneinanderreihung von Doménen des Typs A und B nehmen,
die die GroBe <I',> bzw. <I;)> besitzen. Somit hat man auf der Oberfliche
eine Uberstrukt:ur der Penodlmtat I, >+<I'y> erzeugt; sie sollen als Einheits-
zellen ftir die Berechnung der Intens1tat des gebeugten Elektronenstrahls
dienen.

Abweichungen von dieser regelmé&Bigen Anordnung werden nun dadurch
erzeugt, daB man die Position der Dom&nengrenzen variabel 148t (vgl Abb.
2.5). Die Abweichung der n-ten Domé&nengrenze von der regelmiBigen An-
ordnung soll wieder mit u{n) bezeichnet werden. Im Unterschied zur Struktur-
amplitude aus Gl. (2.24) muB fur dieses Modell berticksichtigt werden, daB
es auch in einer Einheitszelle eine Dormé&nengrenze gibt. Will man die Indizierung
der Doménengrenzen auch auf die Einheitszelle anwenden, so kann man fur
sie nur gerade oder umgerade Indizes benutzen. Hier sollen die Einheitszsllen
gerade Indizes erhalten. Legt man die Einheitszelle so, daB sich links die
A-Doméne und rechts die B-Doméine befindet, so ist dann die Streuamphtude
der 2n-ten Einheitszelle:

yfzn = fA [eiaK"u(Zn) .+ eia.K,,[(FA> + ul2n+1) - 1]] ]
(2.33)
+ %eiax'“<f'A> [eiaK,,U(Zn+1) .+ eiaK,,[(I‘B> + w(2n+2) - 1]]
und damit die Intensitat
' IK) = Z <9’ ' > iaK ,[(FA)"'(FB)]n ) (2.34)

] n 2(n+m) " 2m

Wahrend man aus der Streuamplitude ¥, fur K 0 sofort den Anteil des
Zentralreflexes berechnen kann, wie er in Gl (2. 8) angegeben wurde, ergibt
sich das Profil der Verbreiterung aus einer Analyse der Intensitit fur K, #0.
Da es in jeder Einheitszelle zwei Domé&nengrenzen gibt, tauchen in der Phasen-
korrelation vier Terme auf, die auf die Korrelation der umterschiedlichen
Doménengrenzen zwischen den Domé&nen A und B bzw. B und A zurtickzu-
fithren sind. Weil der erste Typ von Domé&nengrenzen gerade Indizes hat und
der zweite Typ entsprechend ungerade Indizes, werden die Phasenkorrelationen
mit dig - ¢ o dbg_u und @ beze1chnet wobei g die Indizierung mit einer
geradzahligen und u mit emer ungeradzahligen Dorm&nengrenze darstellt.
Nach einer einfachen, aber etwas ldngeren Rechnung ergibt sich dann fur
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die Gesamtphasenkorrelation:

.y _ laf)? - 18K, <Ip> _ 1K, <I'g>
< 5”2 (n+m) Yf2m> [<FA> + <1—-B>]2 |:¢QQ+ QU'U (pgue . ¢uge ] '

(2.35)

Sind die GroBen aufeinanderfolgender Doménen nicht korreliert, so kann man
mit dem Rekursionsverfahren, wie es in Abschnitt 2.3.1 beschrieben wurde,
die Phasenkorrelation berechnen. Es ergibt sich wieder die schon bekannte
exponentielle Abhidngigkeit vom Abstand 2n, im einzelnen:

(ﬁAﬂB)n o 1aK[<Ia> +<Ig>ln fiir n20
¢ (2nK)= o (nK) =
(ﬁ: ﬁ;)'n o-1aK[<TA> +<Ig>In fir n<0Q
I @gg(zn'j{“) ﬂA e—i&.K,,(I"A> fur nz=0
o (2nkK) = | (2.36)
*® _{aK <Ig> t4
| 0,,nK) gD gur neo
r ¢gg<2n"K;|) ﬁBe-iaK“<FB> fur n20
dbug(Zn.K") = '
#® _iaK,<I'a> ¥
l Qgg(zn'j{") ﬂA e 1] fur n<0

wobei B A und ﬁB die Fourieriransformierte der entsprechenden Doménen-
grofenverteilungen bezeichnen:

- - iaK,I"
By = Bp(K) = ; P,(De™™

- - iak,I
fy = BK) = T RDe!aN

Obwohl dieses hier behandelte Modell der Inhomogenititen vom Ansatz her
vollig unterschiedlich zu dem vorher behandelten Modell der Versetzungen
ist, ist die mathematische Form der Verbreiterung dem im vorangegangenen
Abschnitt erhaltenen Reflexprofil sehr &hnlich (vgl. Gl. (2.28) ):

P ; 1-8,)6-5)
R 20) = S 2T cos(@ak)] [ Rl N
A B’ 1 A

Berticksichtigt man, daB3 die Bedeckung der Oberfliche mit beiden Arten
von Doménen durch 6, und &y durch 6, =<7, >/[KI,>+<Ip] bazw.
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O = I/[LI'y > +<I>] gegeben ist, so ergibt sich als Profil der Verbreiterung
@ (K"). wie sie in Gl. (2.8) definiert wurde:

inh
_ 1 - 1 (l—ﬂv)(l—BD) .
) = TS 2= cost@k )] [ -5 |- 2.37)

P

inn&

Mustrativ ist wiederumn das Beispiel einer geometrischen GréfBenverteilung
fir die beiden Doménentypen:

P, (D) ~ exp[-I/<I,> ]
(2.38)
BN ~ exp[—F/(I’B>] .

Aus ihnen erhélt man in einer Rechnung, die ganz analog zu der in Ab-
schnitt 2.3.2 verlduft, dalB3 die Profilform durch eine Lorentzfunktion beschrieben
wird (k" =K"- G"): _

o, (K) = [1+o%(ak )?]™ (2.39)

it

Va = 1/<FA> +1/<FB> .

so daf3 sich die Halbwertsbreite

AK" =z 2/ = 2/<FA>+2/<I’B> (2.40)

ergibt.

Wie zu Beginn dieses Abschnitts schon erwahnt wurde, soll hier noch kurz
darauf eingegangen werden, wie man mit diesem Modell der Inhomogenititen
auch Phasengrenzen von {Uberstrukturen, insbesondere einer (2x1)-tberstruk-
tur, beschreiben kann. Als Modell einer (2x1)-Uberstruktur dient eine Ober-
flaiche, bei der nur jeder zweite Platz mit einemn Adsorbatatorn besetzt ist.
Es gibt dann zwei Doménen, diesjenigen, bei denen geradzahlige Plitze und
diejenigen, bei denen ungeradzahlige Pldtze besetzt sind. Bezeichnet man
den ersten Typ von Doménen mit A und den zweiten Typ mit B und nimmt
das Uberstrukturgitter des Typs A als Referenz, so ergibt sich ftir die beiden
Streuamplituden f,=f und £= fo'2n, wobei 2a die Linge der (2x1)-Uber-
struktureinheitszelle bezeichnet. Da aus Symmetriegrinden die Bedeckung

beider Doménentypeh gleich ist e,= QB=1/2, folgt fur die Streuamplituden
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an den Stellen des reziproken Gitters der Uberstruktur G =2nn/2a

2 2
Koo = 11+ costag 11 = M (14 costem)
| (2.41)
2 2
ar? = M- costag1 = 2171 costrm]

so daB die Verbreiterung bei geradzahligen Reflexen (das sind auch die Reflexe

des Substrats) verschwindet, wihrend die ungeradzahligen Reflexe verbreitert

sind. Daher kann man die GréB8e der Doméinen nur aus der Analyse der Re--
flexe bestimmen, die nicht mit denen des Substrats zusammenfallen.

4.3.4 Atomare Stufen

Die allgemeine Beugungstheorie ftir Oberflichen mit atomaren Stufen wurde
schon im Kapitel 2.2 beschrieben. Hier sollen als Mlustration noch kurz zwei
Modelle fiir gestufte Oberflachen mit und ohne Fernordnung vorgestellt werden,
deren mathematische Beschreibung analog zu den vorher dargestellten Model-
len ftir Oberflaichen mit Versetzungen und Inhomogenitéiten verlduft.

Das einfachste Modell fiir eine gestufte Fliche mit Fernordnung ist ein Zwei~
Schichten-Modell: auf einer Substratfliche befindet sich eine einatormar dicke
Schicht. In der Paarkorrelation in Gl. (2.10) treten dann nur noch die Hohen-
differenzen h=0, *1 auf. Damit kann man die Paarkorrelation vollstindig durch
die Bedeckung des Adsorbats © und die laterale Abhingigkeit p,(n) = o(n)
beschreiben, so daB das Profil der Verbreiterung unabhéngig von der Streu-
bedingung ist: <Pstep(Kl,K;') =¢,(K ).

Um den Zusammenhang zwischen der Verbreiterung und der Terrassenlingen-
verteilung PO(F) der Substrat- und P,(I) der Adsorbatschicht herzustellen, ist
es am einfachsten, dieses Modell auf das der Inhomogenitidten aus dem vorher-
gehenden Abschnitt abzubilden (vgl. Abb. 2.5). Identifiziert man das Substrat
mit den Streuemn von Typ A und das Adsorbat mit den Streuern von Typ B,
so ergeben sich die Streuamplituden fA= f und fB=feidK*. Die Berechnung
des Schulterprofils ist dann ganz analog wie im letzten Abschnitt, so daf
sich das Profil

(k) = 1 1 (1-8)1-8)
Potop W T ><T> 2[1-cos(aK )] -8 6, tecc. . (2.42)

ergibt. Hier bezeichnen {I' > und <I',> die mittlere Terrassenlénge des Sub-
strats bzw. des Adsorbats, sowie B= BOCKH) und B= BIU{") die Fouriertrans-
formierten der Verteilungen PO(I‘) bzw. PI(D (vgl. auch [47,481).
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Auch hier ist es sinnvoll, wiederum die schon mehrfach benutzte geormetrische
Verteilung ftir Substrat- und Adsorbatterassenverteilung

P (D) ~ exp[-l"/(]"o ):l
| (2.43)
P (D~ explZ—I"/(I"1 >]

zu verwenden, um einfache Aussagen tiber den Zusammenhang zwischen
mittleren Terrassenlingen und Reflexprofilen zu gewinnen. Dieses Modell
wurde mit einer anderen Methode (Markoffkette) schon von [411 behandelt.
Analog zu Kapitel 2.3.3 wird auch hier das Profil der Verbreiterung durch
eine Lorentzfunktion beschrieben (Iﬁ|= K - G"):

- 2 211 ' ' _
qbstep(K") =1+« (ak") T . (2.44)

mit

Va = 1/<T>+1/4I,> .

Darnit kann man die mittlere Terrassenldnge von Substrat und Adsorbat direkt
aus der Halbwertsbreite der Schulter bestimmen:

4K, = 2/a = 2/<Ty>+2/<I)> (2.45)

wenn man die Adsorbatbedeckung © kennt, da L 2/KI»=(1-6)/06 ist.

Fiir eine Oberfliche ohne Fernordnumg ist es sinnvoll, einen Ansatz zu be-
nutzen, wie er in Kapitel 2.3.2 bei der Behandlung von Versetzungen ver-
wendet wurde. Die Oberfliche wird in Einheitszellen der mittleren Terrassen-
lange <I'> eingetsilt, jedoch erlaubt man, daB die n-te Terrasse sowohl in
der Héhe dh(n) als auch in der Linge I'=<{I'>+u{n+l)-u(n) variieren kann.
Hier bezeichnet u(n) die Abweichung der n-ten Stufe relativ zu ihrer ldeal-
position <I'>n. Damit erhélt man die Strukturamplitude:

Sn = gidK, h(n) [e lak,uln), |, 18K, [<ID> + wn+l) - 1]:' ) (2.46)

Sind Hohen- und Terrassenléingenverteﬂimg nicht korreliert, so kann man die
Rechnung ganz analog zu Abschnitt 2.3.2 durchftihren, wobei man allerdings
die Versetzungsverteilung F, (v) durch die Stufenverteilung F;(h) und die
Doménenverteilung F(I) durch die Terrassenlingenverteilung PN zu er-
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setzen hat. Der Gitterfaktor ist dann (vgl. auch [481):

o1 1-4)0-4)
RK) = 2[1'COS(aJ{“)] [ (l-ﬂ}{ﬁvr) + C.C. ’ (2.47)

wobei ﬁH und ﬂT der Fouriertransformierten der Hohenverteilung PH(b) und
der Terrassenldngenverteilung PT(D bezeichnen:

= = idK, h
By = BK) = }Z‘:PH(h)e

= = iaK, I
Br = () = ZPy(De :

Trotz der auf den ersten Blick sehr &dhnlichen Form des hier berechneten
Gitterfaktors und des Gitterfaktors fiir Versetzungen (vgl. Gl. (2.28) ), die
aufgrund der analogen Rechnung auftritt, bestehen doch groBe Unterschiede
zwischen den beiden Gitterfaktoren: die Hshenverteilung koppelt an die vertika-
le Komponente des Streuvektors Kl an, dagegen die Versetzungsverteilung an
die parallele Komponente K“. Dartiber hinaus ist By im Gegensatz zu [ eine
periodische Funktion beztiglich der Phase dK;' Insbesondere gilt bei konstrukti~
ver Interferenz ﬁH=1. wodurch das Profil zu einer §Funktion wird.

AbschlieBend soll auch hier das Beispiel einer geometrischen Terrassenlédngen-
Po(D) ~ exp[-I7<I>] (2.48)

verteilung angewendet werden (mit <I") ist die mittlere Terrassenlénge be-
zeichnet). Hat die Oberfliche keinen makroskopischen Neigungswinkel gegen
die Horizontale, so ist die Héhenverteilung symmetrisch und das Reflexprofil
wird durch eine Lorentzfunktion beschrieben (k" =K -G ):

KK ) ~[ - )2 +<I>ak ° T . (2.49)

Dieses Ergebnis erhielten auch [49] unter der Annahme von Einfachstufen,
dh. A= cos(dKL).

Aus Gl. (2.49) ergibt sich, da8 man aus einer Fourieranalyse der Halbwertsbreite

AK, = 2——1 k) (2.50)
{Ia

sowohl die mittlere Terrassenldnge <I') als auch die Héhenverteilung PH(h)

bestimmen kann. Berticksichtigt man den EinfluB der StufenhShenverteilung

nicht, indem man zB. versucht die mittlere Terrassenlingen alleine aus der

Verbreiterung des Reflexprofils bei destruktiver Interferenz zu bestimmen,

dann kann das so erhaltene Ergebnis erheblich verfdlscht sein. Sind auBer
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(a) -
20 -
b
~, 15 |
\?E (c)
| 1.0 |
0.5
0.0 . L N 1 . L 1 . 1 .
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

VERTICAL PHASE dK, 6 /2=

Abb. 2.6 EinfluB von Doppelstufen auf die Abhingigkeit der Halbwerts-
breite von der vertikalen Phase
(a) 6=0.0 (b) 06=0.2 (c) 0=04 (d) 0=06

Einfachstufen auch noch Doppelstufen auf der Oberfliche - ihre Anteil an
den Stufen wird mit ¢ bezeichnet -, so betrégt die Halbwertsbreite des Reflexes

1-0

AK
. {I>a

Sie ist daher gegentiber derjenigen Halbwertsbreite, die man erhilt, wenn
nur Einfachstufen vorhanden sind, bei gleicher mittlerer Terrassenlidnge <{I")
reduziert (vgl. auch Abb. 2.6).

Kann man Reflexprofile nur in der Ndhe einer In-Phase-Bedingung G =2nv/a
messen (v bezeichnet eine nattirliche Zahl), so ist es nicht mdglich,die Stufen-
héhenverteilung zu bestimmen. Dennoch kann auch aus einer Analyse, die
auf einen gewissen Bereich der Streubedingungen beschrénkt ist, das Verhéltnis
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von der mittleren Terrassenldnge <I'> zum mittleren StufenhShenquadrat
¢h®> ermittelt werden. Da ftir kleine Abweichungen k; von einer In-Phase-
Bedingung (k1= K- GL) die Fouriertransformierte der Stufenhdhenverteilung
durch

a1l 2 2
By(K) =1 p <h>(dk)“ . (2.51)

nidherungsweise beschrieben werden kann, wichst die Halbwertsbreite des
Reflexes parabolisch mit der Anderung der Streubedingung:

1

2 2 i
. $hT2d” 2 (2.52)

aK, {IY>a "t

Sind nur Einfachstufen auf der Oberfliche vorhanden (<h®>=1), so kann man
schon aus dieser Analyse nahe der konstruktiven Interferenz die mittlere
Terrassenlédnge <I"> bestimmen. Eine Messung bei der Gegen-Phase-Bedingung
ist dann nicht unbedingt notwendig.

Zum SchluB} sei noch darauf hingewiesen, daf3 die Héhenkorrelation I'(n) fiir
die beiden hier betrachteten eindimensionalen Modelle gestufter Oberfldchen
vollig unterschiedlich ist, obwohl bei beiden Modellen geometrisch verteilte
Terrassenldngen vorausgesetzt wurden. Fir das Zwei-Schichten-Modell kann
man direkt die Betrachtungen aus Abschnitt 2.2 tthbernehmen. Nach Gl. (2.13)
ist dann die H6henkorrelation durch

- _—inl/a
I oo (@) = 6,6, [1-e71R ] (2.53)
gegeben (vgl. Gl. (2.44)). Die Hohenkorrelation I’ .. | (n) n&hert sich exponentiell

der Rauhtiefe 4%= 6,6;- Dagegen ergibt sich fur dle Oberfldche ohne Fernord-
nung aus dhnlichen U’berleg‘tmgen, wie sie in Abschnitt 2.2 dargestellt wurden,
eine linear mit der lateralen Entfernung |n| ansteigende Hohenkorrelation:

2
rm= 82,

o o (2.54)

Die Rauhtiefe hat also keinen endlichen Wert. Die Steigung der linear verlaufen-
den Hohenkorrelation ist durch das Verhéltnis des mittleren Stufenhdhen-
quadrats <h®> zur mittleren Terrassenlange <I"> bestimmt.
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Die in diesern Kapitel behandelten eindimensionalen Modelle kénnen nicht
vollstdndig zur Analyse von Reflexprofilen angewendet werden, weil im LEED—
Experiment die Elektronen an einer zweidimensionalen Oberfldche gestreut
werden. Daher mtissen die in Abschnitt 2.3 angestellten Betrachtungen auf
zweidimensionale Oberflichen erweitert werden. Eine Mdglichkeit hierfur ist,
da8 die eindimensionale Paarkorrelation aus dem gemessenen Reflexprofil
gewonnen wird, indem man das Profil tiber eine Richtung integriert [29].
Man kann aber auch versuchen, dieses Problem auf dem umgekehrten Weg
anzugehen, indem man die aus den eindimensionalen Modellen erhaltene
Paarkorrelation auf zwei Dimensionen verallgemeinert. Dazu mitissen allerdings
Zusatzbedingungen ftir die Syinmetrie angenommen werden, die aber direkt
am Reflexprofil tiberprift werden kénnen.

Eine einfache Mdglichkeit besteht darin, anzunehmen, daB3 die Paarkorrelation
ttberhaupt nicht von den kristallographischen Richtungen abhingt, sondem
fur alle Richtungen gleich ist (isotrope Paarkorrelation):

Clnr = Ci(p.r) (2.55)

mit p = |n| und der Paarkorrelation C, (p,r) aus einem eindimensionalen Modell.
Dann kann man zwar die Phasenkorrelation 451(p.K) wie im eindimensionalen
Fall berechnen, nicht aber den Gitterfaktor, weil hierfiir eine zweidimensionale
Fouriertransformation durchgeftithrt werden muf. Der Gitterfaktor ergibt sich

dann unter Beriicksichtigung der Rotationssymmetrie der Phasenkorrelation
aus

GK) = [dp pJ_(eK) & (oK) (2.56)

mit K"= IKHI. Hier ist J'o die Besselfunktion erster Gattung nullter Ordnung.
Dieses fithrt z.B bei einem exponentisllen Verlauf der Phasenkorrelation

o, (pK) ~ exp(-ap) (2.57)

dazu, dafl der Gitterfaktor nicht durch eine Lorentzfunkton, sondern durch
eine modifizierte Lorentzfunktion beschrieben wird:

K) ~ [a2+x;|2]'3’2 (2.58)

Diese isotrope Niherung kann auf Flichen mit Spiegelsymmetrie, wie z.B.
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die Cu(311)-Fliche besitzt, verallgemeinert werden, indem man von Polar-
koordinaten zu elliptischen Koordinaten tibergeht.

Eine zweite einfache Méglichkeit, eindimensionale Modelle auf zweidimensiona-
le Fléchen zu erweitern, besteht darin, da auch im Korrelationsraum die
gleichen Symmetrien gelten, wie sie durch die Kristalloberfliche vorgegeben
sind, und die Paarkorrelation ftir die verschiedenen kristallographischen Richttm-
gen entkoppelt ist. Dieses bedeutet zB. ftir ein quadratisches Gitter, daB die
zweidimensionale Paarkorrelation C(n,r) aufspaltet in

clnr = Ci(nx,r) Cl(ny,r) , ’ (2.59)

wobei C,(n_,r) und C’I(ny,r) die Paarkorrelation fiir die x- bzw. y- Richtung
sind, wie sie aus einem eindimensionalen Modell bestimmt wurde. Diese
Aufspaltung der Paarkorrelation hat zur Folge, daB sich auch der zweidimen-
sionale Gitterfaktor GIK) in die entsprechenden eindimensionalen Gitterfaktoren
Gx(K) bzw. Gy(K) aufspaltet:

GK) = G K) G K , (2.60)
. x y

die aber beide noch von allen Komponenenten des Steuvektors K abhingen
kdnnen.

MiBt man das Reflexprofil fiir eine kristallographische Achse, so kann man
unter diesen Voraussetzungen direkt das eindimensionale Modell anwenden.
Der hier beschriebene Fall eines quadratischen Gitters 1438t sich auch auf ein
Rechteckgitter und ein Dreieckgitter verallgemeinern [50], aber es ist auch
besonders einfach, dieses Modell auf eine anisotrope Fliche zu tibertragen,
da beide kristallographischen Richtungen entkoppelt sind und sich daher nicht
gegenseitig beeinflussen kdnnen. ‘

Zum Schluf3 dieses Abschnitts soll diese zuletzt beschriebene Art, defektbe-
haftete Oberflichen zu beschreiben, auf ein besonders interessantes Modell
fiir Uberstrukturen mit Antiphasen-Dominen angewendet werden, fir das
zwar die Zweidimensionalitdt der Oberfliche notwendig ist, das sich aber in
den wesentlichen Ziigen auf das in Abschnitt 2.3.2 beschriebene Modell fiir
Versetzungen zurtickfithren l4Bt.

Die Oberfliche soll eine (Nx1)- Uberstruktur besitzen, d.h. daB zwischen den
Basisvektoren des Substrats (a_ L ) und der Uberstruktur (c, c, ) die Beziehun-
gen ¢ _=Na _=Nae_und cy-a -bey gelten. Die perfekte (N¥D- Uberstruktur
bildet tmendhch lange Reihen in der y- Richtung. Der atormare Abstand in
der Kette ist b, widhrend der Abstand der Ketten Na betrdagt (vgl. Abb. 2.7).

Eine Moglichkeit, diese Ordnung zu stdren, besteht darin, daB die Ketten
gegensinander um Vielfache der Substratgitterkonstanten a versetzt sein
kénnen, wie es ftir den eindimensionalen Fall in Abschnitt 2.3.2 beschrieben
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wurde. Daher kann das dort erhaltene Ergebnis direkt ftir den x~Anteil des
Gitterfaktors aus Gl. (2.56) tibernommen werden:

_ 1 (1—5¥V)u—ﬂxn)
G (K 2[1—cos(aKx)][ a-p ) o] (260

Hier bezeichnen va und B"D die Fouriertransformierten der Versetzungsver-
teilung P*, (v) und der Domé&nengréBenverteilung P¥ (I in der x- Richtung:

= = iaK,
8%, = XK = ZPY, () ol*f¥

= = iNaK,I'
B*p = BT &) = TP* (D) okl

wobei berticksichtigt wurde, daf3 in dem Modell hier die Versetzungen nur
Vielfache der Gitterkonstanten a annehmen kénnen (also ist v éine nattirliche
Zahl).

Es bleibt noch tibrig, den y-Anteil des Gitterfaktors Gy(K) zu bestimmen.
Wéren die Ketten in sich starr, konnten sie also nur als ganzes gegen-
einander verschoben werden, so blieben die Reflexe in y-Richtung scharf:
Gy(K) =G al(Ky). Ktnnen aber die Ketten an gewissen Stellen unterbrochen
und dann in x-Richtung versetzt weiterverlaufen, so ftthrt diese Stirung
dazu, daB die Reflexe auch in y-Richtung verbreitert sind, wie im folgenden
ausfithrlicher dargestellt werden soll (vgl. Abb. 2.7). Auch hier verliuft die
Rechnung ganz parallel zu der eben dargestellten Berechnung des x-Antsils.
Allerdings héngt der y-Antseil des Gitterfaktors Gy(K) im Gegensatz zum x-Anteil
Gx(Kx) von beiden Komponenten des Streuvektors Kx und Ky ab. Die Ursache
hieftir ist, da8 die Dornénen zwar in der y-Richtung begrenzt sind, die Grenzen
aber von Versetzungen in x-Richtung gebildet werden. So erhilt der y-Anteil
des Gitterfaktors durch diese Versetzungen in x-Richtung die Gestalt:

' 1-87)1-87)

- 1 v D

G (K) = [ + c,c_] , (2.62)
y 2[1- cos(be)] (1- B’I\,B%)

worin die Verteilung der Versetzungen in y-Richtung Pyv(v) und der Doménen-
gréBe PY (D) tiber die Fouriertransformierten

= i
B, = BTSKY = TP, (n) et

Y - ay y ibK,I"
BT, =8 D(Ky) ;PD(D e 0%y
eingehen. Es sei hier noch einmal darauf hingewiesen, daB die beiden Fourier-
transformierten /Syv und ﬁyD von unterschiedlichen Komponenten des Streu-
vektors abhingen.

ESE b i
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Abb. 2.7 (a) Modell einer (4x1)-tUberstruktur mit Versetzungen. Die
Adatomreihen meandemn fast parallel zu einander, so
daB in x-Richtung nur wenige Defekte auftreten (ge-
strichelte gekennzeichnet)

(b) Schematisches LEED-Bild. Da die Defektdichte in der
y-Richtung sehr viel gréBer als in der x-Richtung ist,
sind die Reflexe anisotrop verbreitert.
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Die so erhaltene Darstellung des Gitterfaktors ftir eine (Nx1)-Uberstruktur,
die durch Versetzungen der atomaren Reihen gestdrt ist, wird sehr viel deut-
licher, wenn man fur die Verteilungen der Versetzungen und der Dorménen
noch spezielle Annahmen trifft. Sollen die Versetzungen zwischen den
Domé&nen nur die GréBen der Gitterkonstanten a haben und sind die
DomaéanengréBen fiur beide kristallographischen Richtungen geometrisch verteilt
(I >N und (I’y) bezeichnen die mittleren Domé&nengréBen ftir die x- bzw.
y-Richtung), so ergibt sich fiir die Fouriertransformierten der Verteilungen:

. 2 -1
%K) = [1-i<I,> Nak, ]

y s 1
B D(Ky) [1 1<1"y>be]'

ﬁxv(Kx) = Byv(Kx) = cos(aK ) ,

so daf3 beide Anteile des Gitterfaktors durch Lorentzfunktionen beschrieben
werden:

G (K) = [1-costak 12 +< I >2(Nak 2]
(2.63)
G (K K) = [ [1-cos(aK 1%+ < I Y2(bk ) 2]

wobei k =K -G* und k_= =K_- G7  die Abweichung des Streuvektors von
den rez1proken Gittervektoren derUberstruktur G* =2nn/Nabzw.G7 =2nm/b

bezeichnen.

Sind die mittleren Domé&nendimensionen hinreichend grof3, so zeigt der Gitter-
faktor aus Gl. (2.63) scharfe Maxima an den Stellen der reziproken Gitter-
vektoren der Uberstruktur. Daher kénnen die Fouriertransformierten der
Versetzungsverteilungen durch ihren Wert an dieser Stelle ersetzt werden,
d.h. hier ﬁx —57 =cos(2nn/N). Damit ergeben sich die Halbwertsbreiten
4K bzw. AK des G1tterfaktors aus Gl. (2.60) fur die beiden kristallographi-
schen Rlchtungen

=2 1-cos(2nn/N)

AK =
x <1‘x>2(Na)2

(2.64)
1-cos(2ntn/N) .

AK_ =
y < Fy)zbz

Die Halbwertsbreiten eines Reflexes in den verschiedenen Richtungen sind
also indirekt proportional zu den jeweiligen Dormé&nengréfen in diesen Richtun-
gen. Wichtig ist aber auch, daB3 die Proportionalitdtskonstante vom betrachteten
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Reflex abhéngt. Insbesondere werden die Substratreflexe (das Verhiltnis n/N
ist ganzzahlig) durch die Defekte der Uberstruktur nicht beeinfluBt: sie bleiben
scharf. Dieses Ergebnis wurde ftir das eindimensionale Modell einer (2x1)-Uber-
struktur schon in Abschnitt 2.3.3 erhalten, obwohl dort von einem etwas
anderen Ansatz ausgegangen wurde, urn die Antiphasen—Domé&nengrenzen
Zu erzeugen.

Bei dem hier besprochenen Modell einer gestdrten (Nx1{Uberstruktur wurden
die Doménengréfen in y-Richtung durch Versetzungen in x-Richtung erzeugt.
Dieses ist sicherlich nicht die einzige Mdglichkeit, Defekte in den atormaren
Ketten zu erzeugen; Defekte kénnen zB. auch durch Lécher in den Ketten
entstehen (vgl. Abb. 2.8). Dieses Lécher-Modell entspricht der durch Inhomo-
genitdten gestérten Oberfliche (vgl. Abschnitt 2.1), wenn man zB. die intakten
Teile der atomaren Ketten mit den Streuern vom Typ A und die Lécher mit
Typ B identifiziert. Im folgenden sollen deswegen die Streuertypen mit D und
L ftir Domé&nen bzw. Licher bezeichnet werden.

In diesemn Modell sind die vorhandenen Gitterplitze der Uberstruktur nur
z.T. besetzt. Dieses kann durch die Streuamplituden Lb=1 tmd‘[L= O fur besetzt
bzw. unbesetzt zurmn Ausdruck gebracht werden, so daB der y-Anteil des
Gitterfaktors durch (vgl. Gl. (2.8)):

inh(Ky) (2.65)

G(Ky)= (f.-)DG1 de al(Ky) + @Ldb

beschrieben wird. Jeder Reflex besteht dann aus einem Zentralreflex, dessen
Intensitét ein MaB fiir die Uberstrukturbedeckung O ist, und einer Verbreite-
rung, deren Intensitit entsprechend nur noch von der Bedeckung der Lécher
e abhéngt. Wie in Abschnitt 2.3.3 gezeigt wurde, gehen in die Form der
Verbreiterung die Details der Domé&nen- und Ldcherverteilung ein. Fiir den
Fall, daB Dominen und Lécher geometrisch verteilt sind, wird sie durch eine
Lorentzfunktion beschrieben (vgl. Gl. (2.39)):

= 2+1
o, n(K) = [1+at2(bky) T (2.66)
mit
1/a = 1/(FD> +1/<1"L> '
wobei <‘FD> und <I} > die mittlere DoménengréBen von tUberstruktur bzw.
Léchern sind. Dieselben {Uberlegungen kénnen nattirlich auch fiir den x—Anteil
des Gitterfaktors Gx(Kx) gemacht werden. Die Rechnung liduft dann ganz

analog wie eben, weil die Art der Defekte (Lécher) in diesem Fall fiir beide
Richtungen gleich sind.
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Abb. 2.7 (a) Modell einer (4x1)-tUberstruktur mit "Léchern”
{b) Schematisches LEED-Bild

Die beiden hier besprochenen Modelle, Defekte in den atomaren Ketten einer
(Nx1)-Uberstruktur zu erzeugen, haben sehr unterschiedliche Auswirkungen
auf das Reflexprofil. Bei dem Versetzungsmodell wird der Reflex insgesamt
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verbreitert; die Halbwertsbreite hingt aber vom betrachteten Reflex ab. Beim
Lochermodell spalten sich alle Reflexe auf gleiche Weise in Zentralreflex
und Schulter auf (vgl. auch Abb. 2.2). Dieses ist besonders augenfillig, wenn
man die Substratreflexe betrachtet: beim Versetzungsmodell bleiben sie scharf;
beimn Lochermodell haben sie dagegen auch eine Verbreiterung . Daher kann
man beide Modelle im Experiment gut unterscheiden.

5 Gitters %)

Neben den statischen Defekten an Oberfldchen, die in diesem Kapitel schon
ausfiihrlich beschrieben wurden, sind an Oberflichen immer auch dynamische
Defekte vorhanden: die Vibrationen der Oberflichenatome (Phononen). Durch
die Phononenstreuung dndern die gebeugten Elektronen sowohl ihren Impuls
als auch ihre Energie. Da die Energiednderungen in der GréBenordnung einiger
10 meV liegen (quasi-elastische Streuung), kénnen die an Phononen gestreutsn
Elektronen, wenn sie die fiir LEED-Experimente tiblichen Energien besitzen,
i.a. nicht durch Energieanalysatoren - in den meisten LEED-Systemen werden
Gegenfeld-Analysatoren benutzt, zB. bei 4-Gitter-LEED-Optiken ~ von den
elastisch gestreuten Elektronen abgetrennt werden [37]. Dagegen sind die
erreichbaren Impulstibertrdge durch Phononen auch schon bei niedrigen Kristall-
temperaturen sehr grof, so daB in einem LEED-Experiment immer auch die
Winkelverteilung der quasi-elastisch gestreuten Elekironen gemessen wird.
Will man die Temperaturabhangigkeit statischer Oberflichendefekte mit SPA—
LEED untersuchen, ist es deshalb notwendig, auch den TemperatureinfluB
durch die Phononenstreuung genau zu kennen. Deshalb soll hier noch genauer
dargestellt werden, auf welche Weise die quasi-elastisch gestreuten Elektronen
die Reflexprofile &ndemn k&nnen.

Benutzt man zur Beschreibung des Streuprozesses die kinematische Ndherung
(vgl. Abschnitt 2.1), so kann die thermisch diffuse Streuung mit Hilfe des
Gitterfaktors aus Gl. (2.5) beschrieben werden, wenn man berticksichtigt,
daB die Auslenkung des n-ten Atoms aus seiner Ruhelage r(n,f) auch von
dem betrachteten Zeitpunkt t abhingt. Dadurch ist der Gitterfaktor G(K,?
ebenfalls zeitabhéngig. Da aber die typischen Schwingungszeiten der Atome
umn viele GroBenordnungen kleiner sind als die tiblichen MeBzeiten bei einem
Beugungsexperiment sind, mu3 nur der zeitlich gemittelte Gitterfaktor

(GEK,H> = T (KIFrmm.=xm, 01y,  iaKn (2.67)
n

betrachtet werden. Hier bezeichnen die Klammem < ... D die zeitliche Mitte-




- 37 -

lung und die Doppelklammern << ... >> die Mittelung tiber die Zeit ¢ und
den Ort m.

Kann die Schwingung der Atome in der harmonischen Ndherung beschrieben
werden, so 143t sich der Gitterfaktor aus Gl. (2.63) in die elastische Streuung
(Null-Phononen-Streuung) <GO(K. t)>, die Ein-Phononen-Streuung <G1(K.t)> und
die Multi-Phononen-Streuung <G (K,t)> aufteilen [511: Wie die Bezeichnungen

(G, = <G K0 +<G K> +<G (KO (2.68)

der Beitrage schon andeuten, geben diese Anteile die Profile fur Streuprozesse
wieder, an denen unterschiedlich viele Phononen beteiligt sind.

Das Profil der Null-Phononen-Streuung wird durch eine &Funktion beschrieben,
da die Elektronen keinen Irnptﬂstibertrag durch ein Phonon erfahren. Dagegen
ruft die Multi-Phononen-Streuung die konstante thermische Untergrunds-
intensitdt hervor. Nur die Ein-Phononen-Streuung besitzt ein Profil, dessen
Details jedoch vom Phononenspektrum abhingen. In der Debye-Nidherung
(Hochtemperatur-Ndherung des Phononenspektrums) ergeben sich fiir die
einzelnen Anteile aus Gl.(2.68) [52,531:

-2M
(G, KH> ~ e MK -G, )

GEDS ~ 2me2M K (2.69)
t lKu_Gu| .

<G K> ~ e 2M[g2M _ 1 _ oM

Hier ist e"%M der Debye-Waller-Faktor. In Abb. 2.9 ist der Temperaturverlauf
der thermischen Streuung dargestellt, nachdem sie tiber eine Brillouinzone
integriert wurde. Man sieht, da3 die Intensitdt der Ein-Phononen-Streuung
nur bei tiefen Temperaturen die der Multi-Phononen-Streuung tibertrifft. Bei
hoéheren Temperaturen kann daher in erster Linie ein konstanter Untergrund
zu beobachten sein. Aber fuir das Verhéltnis von Ein- zur Null-Phononen-
streuung gilt nach Gl. (2.69) <G,(K,t}>/<G (K,})> ~2M ~ T (wegen der letzten
Proportionalitdtsbeziehung siehe weiter unten); es steigt linear mit der Tempe-
ratur an.

Die Temperaturabhéngigkeit des Debye-Waller-Faktors wird durch
2M = K2 = K2 <> (2.70)

charakterisiert, wobei <r2>e +¢ die effektive mittlere quadratische Schwingungs-
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Abb. 2.9 Temperaturabhéngigkeit von Null-, Ein- und Multi-Phononen-
Streuung ( M~ T, aus [37])

amplitude der Oberflaéchenatome in Richtung von K ist. Daher kann man
insbesondere mit dem (00)-Reflex nur dis Schwingung der Atome senkrecht
zur Oberfldche erfassen. Da die Schwingungsamplitude linear von der Tempe-
ratur abhingt [54]

3h2T

—_— (2.71)
2
m lﬁ:—z @D

2 _
{r >aff =

(@D bezeichnet die Debye-Temperatur der Oberflidche, kB ist die Boltzmann-
konstante utnd m die Masse eines Oberflichenatoms), nimmt die elastisch
gebeugte Intensitit exponentiell mit steigender Temperatur ab (vgl. Abb.
2.9).
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Durchlduft ein Systermn einen Phasentibergang, so &ndert sich seine Ordnung.
Phasentibergdnge an und auf Oberfldchen ist eines der in den letzten Jahren
am intensivsten untersuchten Phénomene der Oberflachenphysik. Ein Grund
hierftir ist, daB in zweidimensionalen Systemen die Ordnung durch die Kon-
figuration benachbarter Atome hinreichend stabilisiert ist, so daB3 sie sich i.a.
bei tiefen Temperaturen in einem gut geordneten Zustand befinden. Diese
Ordnung kann aber durch thermische Fluktuationen kontinuierlich gestsrt
werden. Dagegen kénnen eindimensionale Systeme nur bei T=0 geordnet
sein; bei jeder anderen Temperatur tiberwiegt der Entropiegewinn gegeniiber
dem Energieverlust, weil die Atome in eindimensionalen Systemen zu schwach
gebunden sind [55]. Auf der anderen Seite sind die Atome in dreidimensionalen
Systernen durch die groffe Anzahl an Nachbarn so sehr stabilisiert, daB meistens
Phasentibergénge 1. Ordnung auftreten, d.h. daf3 sich die Ordnung des Systems
diskontinuierlich &ndert [5].

An Oberflachen gibt es sehr viele unterschiedliche Arten von Phasentiber-
gidngen. Die Oberfliche selbst kann Ordnungs-Ordnungs-Phasentibergéinge
durchlaufen, also zB. bei Temperaturidnderung ihre Rekonstruktion &ndemn,
aber auch der Rauhigkeits-Phasentibergang und das Oberflichenschmelzen
gehdren hierzu. Bei den beiden zuletzt genannten Phasentibergingen geht
die Periodizitdt der Oberfldche durch atomare Stufen oder durch laterale Ver-
schiebung der Oberflachenatome verloren. Adsorbatschichten auf Oberflichen
erfahren ebenfalls oft Phasenumwandlungen, sofern sie nicht durch die erhéhte
Temperatur von der Oberfliche desorbieren. Hierzu gehdren zB. Ordnungs-
Ordnungs- , Ordnungs-Unordnungs- , Kommensurabel-Inkommensurabel-
Phasentibergdnge und zweidimensionales Schmelzen von Adsorbatschichten.
Diese Phasentibergénge werden im einzelnen dadurch gekennzeichnet, daB3 bei
Ordnungs-Ordnungs-Phasentibergdngen eine Umordnung der Struktur in einer
Adsorbatschicht statifindet, bei Ordnungs-Unordnungs-Phasentibergingen
Unordnung in einer Adsorbatiiberstruktur thermisch induziert wird (die Ad-
sorbatatorme bleiben aber auf Gitterpldtzen), bei Kommensurabel~Inkommensur-
abel-Phasentibergéngen die Periodizitat der tUberstruktur von einern rationalen
Verhéltnis der Substrat- und der Uberstrukturgitterkonstanten zu einem irratio-
nalen Verhéltnis wechselt und beim Schmelzen die Periodizitit der Adsorbat-
schicht in dem MaBe verloren geht, daf3 sich die Adsorbatatormme nicht mehr
auf Gitterplatzen befinden.

Alle diese Phasentiibergdngen werden sehr intensiv it den unterschiedlichsten
Methoden untersucht. Hier wiren z.B. Austrittsarbeit, Thermische Desorptions

TR
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Spektroskopie (TDS) oder Elektronenmikroskopie (SEM, RHEEM, LEEM) zu nennen.
Die wichtigsten Methoden, die zur Untersuchung struktureller Phasentiber-
gédnge angewendet werden, sind allerdings die verschiedenen Beugungs-
methoden (LEED, Réntgen- und Atomstrahlen). Eine detailliertere Ubersicht
ttber Untersuchungsmethoden und untersuchte Phasentibergidnge an Ober-
flichen wird in [5] gegeben. '

3,1 Untersuchung von Phasentibergingen mit Beugungsmethoden

Im letzten Kapitel wurde schon ausftihrlich dargestellt, daB man aus der
Profilanalyse von LEED-Reflexen genaue Informationen tiber die Art und Ver-
teilung von Defekten, also tiber den Grad der Unordnung siner Oberfldche
erhalten kann. Daher ist LEED insbesondere daftir geeignet, kritische Phidnome-
ne von Oberflichen und von Adsorbatschichten auf Oberflichen zu unter-
suchen. Im Kapitel 2 wurde die Profilanalyse von LEED-Reflexen mit Hilfe
von Domaéinengréfen-, Terrassenldngenverteilungen u.s.w. durchgeftihrt. Im
Gegensatz dazu werden Phaseniiberg.énge durch Grofen wie Ordnungspara-
meter, Korrelationslingen und -funktionen beschrieben (s.a. weiter unten)
[3,4]. Daher soll in diesern Abschnitt skizziert werden, wie man aus einem
Beugungsexperiment Aussagen tiber diese GréBen gewinnen kann. Dazu
wird die kinematische Ndherung (Einfachstreuung) benutzt. Komplikationen,
die durch die Vielfachstreuung und andere Artefakte auftreten kénnen, sind
in [56,57]1 behandslt.

Der Ordnungsgrad eines Systems wird durch die Konkurrenz zwischen seiner

Energie E, die die treibende Kraft fiir die Ordnung eines Systems ist, und

der Entropie S, die der Ordnung des Systems entgegenwirkt, hervorgerufen.

Thermodynamisch wird diese Konkurrenz durch die freie Energie F=E-TS
charakterisiert, durch deren Minimierung das Maf8 der Ordnung des Systems

bestimmt wird [58,59]. Oberhalb einer kritischen Temperatur Tc ist der Entropie-
gewinn héher als die aufzubringende Energie: das System nimmt einen anderen
(ungeordneten) Zustand an. Die Ordnung des Systermns selbst wird durch den

Ordnungsparameter ¢ beschrieben; i.a. wird durch ¢=1 das wohlgeordnete

System und durch ¢=0 das vollkommen ungeordnete System charakterisiert.

Wihrend bei Phasentibergéangen 1. Ordnung der Ordnungsparameter ¢ sprung-

haft seinen Wert adndert, dndert er sich bei Phasentibergdngen 2. Ordnung

(kontinuierliche Phasentibergédnge) kontinuierlich [60,61].

Im folgenden sollen die Auswirkungen eines Phasentibergangs auf das Reflex-
profil anhand eines zweidimensionalen Phasentibergangs beschrieben werden,
d.h. daB sich die Position der Atome nur lateral dndern kann. Dartiber hinaus
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sollen sich alle Adatorne auf Gitterplétzen befinden, so daB nur die Besetzung
von Gitterpldtzen betrachtet werden muf. Dieses Modell kann im einfachsten
Fall auf die in Kapitel 2.1 und 2.3.3 entwickelten Uberlegungen zu dem Modell
der Inhomogenititen zurtickgefithrt werden. Ist dagegen die laterale Verschie-
bung der Atome nicht auf Vielfache der Gitterkonstanten beschrankt (z.B.
zweidimensionales Schmelzen), mtissen die im folgenden dargestellten {Uber-
legungen nur leicht verdndert werden, indem man von der Betrachtumg dis-
kreter Gitterpldtze auf eine kontinuierliche Beschreibung der Atompositionen
tibergeht (vgl. auch Kapitel 2.3.1 und 2.3.2). Wil man diese Betrachtdngen
auch auf Phasentibergdnge anwenden, bei denen sich die Position der Atome
auch vertikal zur Oberfliche &ndemn kann, wie es zB. beim Rauhigkeits—
Phasentibergang der Fall ist (vgl. auch Abschnitt 3.2), so miissen dement-
sprechend bei der Phasenkorrelation auch Phaseninderungen, die an die
senkrechte Komponte K’l des Streuvektors ankoppeln, berticksichtigt werden
(vgl. Kapitel 2.2).

Bei hinreichend tiefen Temperaturen T<<Tc liegt i.a. eine geordnete Phase
vor, d.h. daB die Oberfldche oder die Adsorbatschicht eine gewisse Periodizitat
besitzt. Dieses wird im reziproken Raurm durch den zu dieser Periodizitit
gehtrenden reziproken Gittervektor G charakterisiert. Fiir ein Beugungs-
experiment ist es daher sinnvoll, den Ordnungsparameter ¥ tiber

¢ = T p(R) olGR (3.1)

zu definieren. Hier bezeichnet p(R) die atorare Dichte (Besetzungswahrschein-
lichkeit des Platzes R). Genauere Informationen erhilt man allerdings aus
der Paarkorrelation C(R). Sie ist mit der atomaren Dichte tiber

CR) = {pR+R) pR)> = (AR +<5pR+R") SpR")D (3.2)

verbunden, wobei die Klammern < ... > die Mittelung tiber den Ort R' bezeich-
nen. Fiir den letzten Teil der Gl. (3.2), der die Paarkorrelation in zwei Anteile
aufspaltet, wurde die atomare Dichte durch

pR) = <R +<{5pR)>
in eine mittlere atomare Dichte <{o(R")> und die Abweichung davon 6&p(R’)
geteilt:

Nach Kapitel 2 kann der Gitterfaktor, der das Profil eines LEED-Reflexes be-
schreibt, durch die Fouriertransformation der Paarkorrelation CIR) gewonnen
werden. Durch die Aufspaltung der Paarkorrelation in Gl. (3.2) kann man
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auch beim Gitterfaktor zwei Anteile unterscheiden:
&K) = GLRO(K,T) + XK, T | (3.3)

Der erste Anteil beschreibt die Auswirkungen der noch vorhandenen langreich-
weitigen Ordnung: Die Profilform ist also die gleiche wie bei einem perfekten

- 2 -
G, oD = $(TN35K -G ) | (3.32)

Gitter, aber sie ist durch die thermisch induzierte Unordnung um den Faktor
qbz reduziert, so daB3 aus dem Anteil des Zentralreflexes am Profil der Ordnungs-
parameter ermittelt werden kann. Der zweite Anteil in Gl. (3.3) wird als
kritische Streuung bezeichnet. Er beschreibt diejenige Intensitdt, die durch
thermische Fluktuationen aus dem Zentralreflex heraus in die Verbreiterung
gestreut -wird:

XK = ¥ SRR sp(R)> R (3.3b)
(in Analogie zu magnetischen Systemen wird dieser Anteil oft auch als Suszep-
‘tibilitdt bezeichnet). Fir Temperaturen, die nicht zu stark von der kritischen
Temperatur TC differieren, kann die kritische Streuung n&herungsweise durch
eine Lorentzfunktion

XKT) = X (D[1+E2K -G 2T ~ (3.3p)*

beschrieben werden [5]. Mit £=¢(T) wird die Korrelationslinge bezeichnet.

GirolK.T)

4
\ X(K,T)

INTENSITY
\\
l

Abb, 3.1 Schemaﬁsche Bild von Reflexprofilen unterhalb, bei und ober-
halb der kritischen Temperatur T, (aus [4])
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Wenn die Temperatur der kritischen Temperatur zu nahe kommt, gibt es
allerdings Korrekturterme zu der in Gl. (3.3b)* beschriebenen Form der kriti-
schen Streuung. Auf die Temperaturabhéngigkeit der Korrelationsldnge bei
verschiedenen Modellen wird in den nichsten beiden Abschnitten genauer
eingegangen.

Wahrend fiir hinreichend tiefe Temperaturen T<< Tc das Reflexprofil imm wesent-
lichen durch eine §-Funktion beschrieben wird, wird in der N&he der kritischen
Temperatur die kritische Streuung zunehmend wichtig. Oberhalb von T, ist
dann der Zentralreflex verschwunden, so daB8 das Profil nur noch durch die
kritische Streuung beschrieben wird (vgl. Abb. 3.1).

Zum Schluf sei noch darauf hingewiesen, daf3 man in einem Beugungsexperi-
ment auch die spezifische Warme « eines Systems messen kann [62]. Dazu
muf die Intensitit eines Besugungsreflexes tiber einen gewissen Bereich AK
integriert gemessen werden, so daB3 ¢ AK l>>1 ist. Daher kann man die spezifi-
sche Warme nur in der Nidhe der kritischen Tempratur Tc messen, da sonst
die Halbwertsbreite der Reflexe den Integrationsbereich tibersteigt.

3.2 Rauhigkeits-Phasenttbergang

Die grundsétzliche Idee, daB die Oberfléache eines Kristalls, der im Gleichgewicht
mit seiner Gasphase ist, oberhalb einer kritischen Temperatur TR rauh wird,
geht schon auf sehr frithe Uberlegungen zum Wachstum von Kristallen zurtick
[15], weil dieser Rauhigkeits-Phasentibergang weitreichende Konsequenzen
' ftir das Wachstum von Kristallen hat. Bei einer glatten Kristalloberfldche miissen
die aufgedampften Adatome zuméchst Keime bilden, damit eine weitere Schicht
aufwachsen kann. Diese Keimbildungsbarriere kann uimgangen werden, wenn
sich atomare Stufen auf der Oberfldche befinden, an die sich die Adatome
sofort anlagern kénnen. Daher sollte oberhalb der tJbergangstemperatur TR
das Kristallwachstum drastisch beschleunigt werden [63]. Treibende Kraft
fiir diesen Rauhigkeits-Phasentibergang ist, daB oberhalb der {Ubergangstempe-
ratur T, die Energie, die notwendig ist, urn ein Adatom-Fehlstellen-Paar zu
erzeugen, durch den dabei entstehenden Entropiegewinn kompensiert wird,
d.h. die Ubergangstemperatur TR wird durch das Verschwinden der freien
Stufenenergie bei T charakterisiert. Bei dichtgepackten Metalloberflichen
konnte dieser Phasentibergang bisher nicht beobachtet werden, weil offensicht-
lich die Bindungsenergie der Oberflichenatome zu grof ist. Dagegen ist aus
zahlreichen Untersuchungen an héher indizierten fcc-Kristallen, wie zB. an
den (311)- und (511)-Flichen von Cu und Ni mit He-Atomstrahl-Beugung
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[18,19,32,64] sowie mit Rontgenbeugung [21] bekannt, daB3 diese offenen Metall-
oberfldchen atormare Stufen oberhalb einer kritischen Temperatur bilden. Mit
LEED konnte auch bei den (110)-Flichen wvon Pb [22] und Ni [23] bzw. mit
Réntgenbeugung bei Ag(110) [201] ein thermisches Aufrauhen der Kristallober-
fliche beobachtet werden.

Makroskopisch 148t sich der Rauhigkeits-Phasentibergang dadurch charakteri-
sieren, daf3 die Oberfldchenspannung oberhalb von TR eine glatte differenzier-
bare Funktion der kristallographischen Richtung ist, wahrend sie unterhalb
der kritischen Temperatur in bestimmten Richtungen Spitzen aufweist [65].
Diese Eigenschaft der Oberflaichenspannung fithrt dazu, daB3 Kristallite unte-
thalb von TR Facetten aufweisen, die durch scharfe Kanten voneinander ge-
trennt sind. Oberhalb von TR verrunden dagegen die Kanten. Solche Gestalts-
dnderungen konnten erstmals bei He*-Kristallen bei siner tUbergangstempera-
tur von TR=1.2K (661, aber auch bei Pb-Kristalliten [67] beobachtet werden.

In einem &uBerst einfachen mikroskopischen Modell wird ein Kristall durch
ein starres Gitter beschrieben, dessen Plitze mit Atomen besetzt sind (Kossel-
Kristall). Es werden also zB. Gitterschwingungen, elektronische Struktur und
Vqrsetzungen. die auch wesentliche Bestandteile eines realen Kristalls sind,
nicht berticksichtigt. Zusitzlich wird weiterhin angenommen, daB Uberhinge,
die energetisch sehr ungtinstig sind, nicht auftreten, d.h. daB sich unter jedem
Oberflachenatom weitere Atome befinden. Dieses Modell wird als solid-on-solid
(SOS)-Modell bezeichnet (vgl. Abb. 3.2). Hier liegt der wesentliche Unterschied

Abb. 3.2 einfaches “Witrfel"modell eines einfach kubischen Kristalls
(aus [721)
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des Rauhigkeits-Phasenttbergangs zumn Oberfldchenschmelzen verborgen.
Beim Rauhigkeits-Phasentitbergang bleiben alle Atorme auf Gitterplitzen, aber
es werden atfornare Stufen erzeugt, so daB oberhalb von TR die Oberfldche
delokalisiert ist, d.h. im wesentlichen entstehen Defekte senkrecht zur Ober-
fliche (s.a. weiter unten). Dagegen bleiben beim Oberflichenschmelzen die
Atome jn der Oberfliche, aber die Periodizitdt der Oberfliche geht verloren
[68,69].

Fiur die Wechselwirkung zwischen den Atomen gibt es verschiedene Ansétze;
in alle geht aber im wesentlichen die Héhendifferenz benachbarter Oberflichen-
atorme ein. Fiir einige Modelle gibt es unter zusétzlichen Annahmen analytische
Losungen [70], andere kénnen mit Hilfe der Renormierungs-Gruppentheorie
gelost werden [16], Dartiber hinaus liegen intensive Studien mit Hilfe von
Monte-Carlo-Simulation vor [71]1 (vgl. auch Abb. 3.3). Ubersichtsartikel tiber
die Theorie des Rauhigkeits-Phasentibergangs sind in [65,72] zu finden; experi-
mentelle Aspekte sind in [73] dargestelit. Einige Modelle der fcc-(311)-Fliche
sind ausftihrlich in [32] behandelt. .

Abb. 3.3 In Monte-Carlo-Simulationen berechnete typische Konfiguration
einer thermisch aufgerauhten Fldche. Die Zahlen geben eine
skalierte Temperatur an. Der Rauhigkeits-Phasentibergang er-
folgt bei T =0.60. (aus [71)
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Fast allen in der Literatur untersuchten Modellen ist gemeisam, daB der
Rauhigkeits-Phasentibergang vom Kosterlitz-Thouless-Typ ist. Insbesondere
ergibt sich ftir die Hohenkorrelation I{p) (vgl. die Definition aus Gl. (2.12))
die logarithmische Abhangigkeit

M) = <Lhlp+p) - K(pN1%) = Aln(g 2 +5H-2> , (3.4)

wobei p den zweidimensionalen Abstand der Oberflichenatome bezeichnet.
Die Klammern < ... > bedeuten die Mittelung tiber die Positionen p'. Der Koeffi-
zient A=A(T) ist eine mit der Temperatur wachsende Funktion, der bei der
tYbergangstemperatur den Wert AlT )=V 72 annimmt. Die- Héhenkorrelations-
lange 5H=£H(T) divergiert bei T geméB:

oxplA/y/T-T] T<T,
ELT) ~ (3.5

Dieses hat zur Folge, da3 die Rauhtiefe 4 (vgl. Definition (2.13)) ebenfalls
oberhalb von TR divergiert:

, 1/ TR—T T< TR
A%(T) ~ (3.5)
@ T2 TR .

Somit geht also bei TR die Fernordnung der Oberfldche verloren.

Wie schon in Kapitel 2.2 dargestellt wurde, geht in ein Beugungsexperiment
nicht die Héhenkorrelation I'(p), sondermn die Phasenkorrelation Q(p.Kl) ein,
ftir die man allerdings noch zusétzlich Informationen tiber die Hshenverteilung
bendtigt. Bei einer GauPBverteilung der Héhe gewinnt man den Zusammenhang

B(pK ) = o~ [(PL1-cos(dK )] (2.16)
s

zwischen Phasen- und H6henkorrelation [17] (vgl. Kapitel 2.2), so daB man

unter Verwendung von Gl. (3.4) fur T> TR. d.h. 5H=0, eine algebraische Form

des Gitterfaktors erhélt:

GK) = K -G [7%*7 (3.7)

mit

n=nTK) = AT)1-cosldK )] .
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Aus dem Exponenten 7 143t sich bei destruktiver Interferenz insbesondere die
tUbergangstemperatur bestimmen, da nT) =1 ist.

3.3 Zweidimensionale Phasentibergénge

4

Schon sehr frith wurde von Peierls [74] und Landau [75]1 gezeigt, daB ein
zweidimensionales System keine langreichweitige Ordnung, sondemn selbst
bei tiefen Temperaturen nur eine quasi-langreichweitige Ordnung besitzt.
Beide Ordnungen werden durch das Verhalten der Paarkorrelation bei groBen
Entfernungen R der Atome charakterisiert. Besitzt das System eine langreich-
weitige Ordnung, so wird seine Paarkorrelation durch

C(R~m) = const 2 O (3.8a)

-~

beschrieben, bei einer nur quasi-langreichweitigen Ordnung dagegen durch
CR-o) ~ g 7, (3.8b)

wobei p den lateralen Abstand p=|R| bezeichnet. Der Exponent 5 = 5(G,T) ist
temperatur- und streuvektorabhingig:

7= 7(G,T) ~ |GI?T.

Dieser algebraische Verlauf der Paarkorrelation wird durch eine schwache
logarithmische Abhingigkeit des mittleren Abweichungsquadrats <u?(p)> zwei-
er betrachteter Atome von ihrem Abstand p verursacht. Nimmt dagegen das
mittlere Abweichungsquadrat <u?(p)> linear mit dem Abstand p zu, so besitzt
das System nur eine kurzreichweitige Ordnung, und die Paarkorrelation nimnmt
exponentiell mit dem Abstand ab:

CR~m) ~ o /¢, (3.8¢)

wobei £=¢(T) die Korrelationsldnge des Systems ist [55] (vgl. auch Kapitel
2.3.1). Diese drei Phasen mit langreichweitiger, quasi-langreichweitiger und
kurzreichweitiger Ordnung werden auch als locked solid, floating solid und
Fliissigkeit bzw. Gittergas bezeichnet [5].

Obwohl ein zweidin';ensionales System selbst bei tiefen Temperaturen nur
eine quasi-langreichweitige Translationsordnung besitzt (floating solid), ist die
Rotationsordnung langreichweitig. Bei hinreichend hohen Temperaturen geht
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(a) (b)

L1

[ ]

i

Abb. 3.4 Defekts in einer zweidimensionalen kristallinen Schicht
(a) Versetzungen
(b) Zwei Disklinationen bilden eine Versetzung
(aus [71)

das zweidimensionale Systern in die (normal)-fliissige Phase tiber, in der
sowohl die Translations- als auch die Rotationsofdnung nur noch kurzreich-
weitig sind. Zwischen diesen beiden Phasen existiert jedoch noch eine weitere
Phase, die ebenfalls eine kurzreichweitige Translationsordnumg, aber eine
quasi-langreichweitige Rotationsordnung aufweist. Diese Phase wird hexatische
Flissigkeit genannt. Die (Translations)-Korrelationsldnge £ wird in der fltissigen
Phase in einem kontinuummechanischen Modell eines zweidimensionalen
Festkorpers ‘ durch

&T) ~ exp[B(T-TM)_"] mit v = 0.369... (3.9)

beschrieben, wie es fiir einen Kosterlitz-Thouless-Phasentibergang typisch ist
(6,7,761. TM bezeichnet hier die Schmelztemperatur. In diesem Modell dissozi-
ieren beim Ubergang von floating solid zur hexatischen Phase stark gebundene
Versetzungen, beim zweiten Phasentibergang von der hexatischen zur norma-
len Flissigkeit dagegen Disclinationen, das sind "Versetzungen" im Bindungs-
feld der Atome. Beide Defektarten sind in Abb. 3.4 schematisch dargestelit.

Bei den bisherigen Betrachtungen wurde ein rein zweidimensionales System
vorausgesetzt. Solch ein Korper existiert aber nicht in der Natur; es gibt nur
quasi-zweidimensionale Systeme. Jede Adsorbatschicht benétigt ein Substrat,
mit dem sie in Wechselwirkung steht, und diese Wechselwirkung kann das
thermische Verhalten der Adsorbatschicht drastisch &ndem. Ist die Wechsel-
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wirkung stark genug, so tibertrdgt sich die langreichweitige Ordnung des
Substrats auch auf die (kommensurable) Adsorbatschicht: die Adsorbatatome
befinden sich nur noch auf Gitterplitzen.

Das kontinuummechanische Modell eines zweidimensionalen Festktrpers kann
in einer diskreten Version (vector clock model) auch auf diese stark gebunde-
nen Adsorbatsysteme angewendet werden [77]. Bei hinreichend tiefen Tempe-
raturen hat die Adsorbatschicht immer eine langreichweitige Ordnung. Sie
wird aber bei hohen Temperaturen fliissig, d.h. da sich die Adsorbatatome
zwar immer noch auf Gitterpldtzen befinden, ihre Ordnung aber kurzreich-
weitig wird. Dieser Phasentibergang wird durch Versetzungen hervorgerufen.
Ein floating solid — auch hier haben die Atome Gitterpldtze, ihre Ordnung ist
aber quasi-langreichweitig — kann als Zwischenphase auftreten, wenn die
tUberstruktureinheitszelle der Adsorbatschicht eine kritische GréBe a_ tibertrifft
[77]). Bei einem quadratischen Substratgitter mufB sie die vierfache GréBe
der Substrateinheitszelle besitzen, damit der floating solid als Zwischenphase
auftritt. Hat die Einheitszelle des Adsorbats z.B. wegen asymmetrischer Wechsel-
wirkungen des Adsorbats oder wegen eines asymmetrischen Substrats in
den beiden kristallographischen Richtungen eine umterschiedliche GréBe, so
kann die Ordnung der Adsorbatschicht fiir diese beiden kristallographische
Richtungen verschieden sein (smectische Phasen). Das Phasendiagramm fiir
solche Systeme kann dann sehr kompliziert aufgebaut sein. Im wesentlichen
lassen sich drei Fille unterscheiden: Zum einen kann die Einheitszelle des
Adsorbats in beiden kristallographischen Richtungen gréBer oder kleiner als
die kritische Einheitszelle sein. Beim dritten komplizierteren Fall ist die Adsor-
batseinheitszelle in einer kristallographischen Richtung gréBer, aber in der
anderen Richtung kleiner als die kritische Lénge a_/a=4. Die Korrelationsldnge
in der fliissigen Phase wird durch

&T) ~ explB/YT-T ] _ , (3.10)

beschrieben [6].

Weitaus héufiger als dieses eben vorgestelite Modell, bei dem die Unordnung
in der Adsorbatschicht durch Versetzungen induziert wird, sind Gittergas-
modelle, d.h. Modelle, in denen nur kurzreichweitige Wechselwirkungen
(Nichste-Nachbarn—, Ubemachste-Nachbarmn- oder auch Trio-Wechselwirkum-
gen) berticksichtigt werden. Auch hier dtirfen die Adatome nur Gitterpldtze
einnehmen. Aus der Symmetrie und der GréBe der Einheitszelle kann man
mit Hilfe der Landauregeln ftir kontinuierliche Ordnungs-Unordnungs-Phasen-
ttbergéinge herausfinden, fir welche Uberstrukturen kontinuerliche Phasen-
ttbergédnge mdglich sind [58]. Diese kdnnen aber immer durch Phasentiber-
gédnge 1.0rdnung tiberlagert werden.
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Aufgrund der kurzreichweitigen Wechselwirkung erlauben diese Modelle sehr
allgemeine Aussagen tiber das Verhalten thermodynamischer GroBen, wie
den Ordnungsparameter oder die Korrelationsldnge in der Nihe der kritischen
Temperatur Tc. da dort die physikalischen Eigenschaften des Systems nicht
mehr von der kurzreichweitigen Wechselwirkung, sondemn durch die langreich-
weitigen Fluktuationen festgelegt sind. Aus dem Skalierungspostulat fur die
thermodynamischen GroBen ergibt sich, daB diese GrdoBen in der N&dhe der
kritischen Temperatur durch Potenzfunktionen der reduzierten Temperatur
r=(T Tc)/ Tc beschrieben werden kénnen. Die Exponenten, die in diese Potenz-
gesetze eingehen, heiBen kritische Exponeneten. Diese Exponenten hingen
nicht von den Einzelheiten der Wechselwirkung ab, sondem werden allein
aus der Symmetrie und GréBe der Uberstruktur bestimmt [3,51. Daher kénnen
aus Betrachtungen der unterschiedlichen Substrat- und Uberstruktursymmetri-
en die jeweilige Universalitdtsklasse bestimmt werden (78], Die thermodyna-
mischen GréfBen, die in den Gitterfaktor der Gl. (3.3) eingehen, werden bei
kontinuierlichen Ordnungs-Unordnungs-Phasentibergédngen durch folgende
Potenzgesetze beschrieben: -

22 ~{ |7|28 fir 7 < 0

0 fur 720

-Y
X, ~ Il (3.11)
Eo~ el

Daher nimmmt mit dem Ordnungsparameter ¢ die Intensitdt des Zentralreflexes,
der durch die verbleibende langreichweitige Ordnung hervorgerufen wird,
kontinuierlich ab. Bei der kritischen Temperatur verschwindet er vollstédndig,
so daf3 oberhalb dieser Temperatur das Reflexprofil allein durch die kritische
Streuung beschrieben wird. Dagegen weisen die GréBen, die in die kritische
Streuung eingehen, Singularitdten bei der kritischen Streuung auf. Fiir grofie
reduzierte Temperaturen 7 ist das Profil der kritischen Streuung schwach
und breit. Es wird aber in der N&dhe der kritischen Temperatur sehr schmal
und stark (vgl. auch Abb. 3.5).

Andere kritische Exponenten, die sich nicht direkt aus der Profilanalyse er-
mitteln lassen, kdnnen durch Skalengesetze gewonnen werden [5]. So kann
der kritische Exponent der spezifischen Warme « zB. tiber

a+2f+y =2

oder (3.12)

Dv+a =2
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INTENSITY
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Abb. 36 Schematische Temperaturabhéngigkeit eines Reflexprofils bei
einem kontinuierlichen Phasentibergang (aus [5])

bestimmt werden (D ist die Dimensionalitit des betrachteten Systems; hier
ist D=2), aber er 148t sich auch direkt aus dem Temperaturverhalten der
integrierten Intensitdt messen (vgl. Abschnitt 3.1). Daher ist auch eine experi-
mentelle Uberpriifung der Skalengesetze méglich. Zum Schluf soll noch er-
wahnt werden, daB3 das zuletzt genannte Skalengesetz aus Gl. (3.12) eine
obere Grenze fiir den kritischen Exponenten v der Korrelationslinge setzt. Da
die spezifische Warme o nicht negativ sein kann [59], wird in einem zwei-
dimensionalen System (D =2) dieser Exponent durch Va5 | begrenzt. Dieser
Wert wird zB. beim Isingmodell angenommen.
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4.1_ Vakuumsystem

Die Messungen wurden in einem UHV-Rezipienten durchgefithrt, der mit
hochpermeablen Blechen zur Abschirmung stSrender magnetischer Felder
ausgekleidet ist. Das Vakuumsystem ist mit einer 180 1/s Ionengetter- und
einer 1100 1/s Titansublimationspumpe ausgestattet, wodurch ein Basisdruck
unter 10”2 Pa erreicht werden konnte.

In diesem Rezipienten stehen zwei MeBebenen zur Verfiigung. In der oberen
Ebene, die der Priparation der Kristalle dient, befinden sich eine Sputter-
kanone und ein Augersystem. Die SPA-LEED-Experimente werden in der
unteren HauptmefBebene durchgefiihrt. In ihr befindet sich auch der Bleiver-
dampfer. Zusétzlich ist ein duadrupolmassenspektrometer zur Restgasanalyse
vorhanden (vgl. Abb. 4.1).

SPUTTER-GUN Pb-EVAPORATOR

Abb. 41  Schnitt durch die UHV-Appatur
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4.2 SPA-LEED-System

Hauptmefmethode dieser Arbeit ist ein SPA-LEED-System. Eine Ubersicht
tiber den Aufbau ist in Abb. 4.2 zu sehen. Da das System an anderer Stelle
ausfithrlich beschrieben ist [79], soll hier nur ein kurzer Uberblick tiber seine
Arbeitsweise gegeben werden.

Das MeBsystem kann auf zwei Weisen betrieben werden. Im Sichtbetrieb
wird die 4-Gitter-LEED-Optik dazu genutzt, einen schnellen Uberblick ' tiber
das Beugungsbild des Kristalls, insbesondere tiber seine Symmetrien, zu ge-
winnen und den Kristall fur die hochauflésende Arbeitsweise vorzujustieren.

Im hochauflésenden Modus wird das Profil des gebeugten Elektronenstrahls
mit der Kristallinse auf die 100 ym grofe Channeltronéffnung abgebildet. Um
die Schwierigkeiten zu vermeiden, die eine mechanische Ablenkung des
Elektronenstrahls durch Drehung des Kristalls mit sich bringen, wird der
Strahl mit Hilfe einer elektrostatischen Ablenkeinheit, die aus zwei hinterein-
ander angebrachten Oktupolen besteht, ttber den Detektor gerastert, wihrend
er auf dem Kristall nicht seine Position &ndert. Aufgrund dieser Konstruktion
dndert sich im reziproken Raum bei senkrechtermn Einfall im wesentlichen
nur die zur® Kristallebene parallele Komponente des Streuvektors, wihrend
die senkrechte Komponente praktisch konstant bleibt.

Mit dem hier verwendeten System lieB sich bisher eine Transferweite von
ca. 210 nm nachwsisen [79].

deflection plates

crystal lens

electron gun H I

:}:C:::% \Cgstol
| T

channeltron  gereen plates crystal plates

screen +

Abb. 42 Schnitt durch das SPA-LEED (aus [79])
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4.3 Augersystem

Zur Uberpriifung von Kontaminationen der Kristalloberfliche, aber auch zur
Analyse der aufgedampften Schichten wwurde ein CMA-Augersystem verwen-
det. Mit ihm wurde eine Nachweisempfindlichkeit von 1:1000 (bezogen auf
das Cu(63 eV)-Augersignal) erreicht.

4.4 Bleiverdampfer

Das Blei (SN5 Ventron) wurde aus einer Tantalblechtasche verdampft, die
mit Tantaldrdhten gehalten und geheizt wurde. Aufgrund des geringen Dampf-
drucks von Blei mufite man die Verdampfertasche wesentlich tiber die Schmelz-
temperatur des Bleis erwdrmen. Die Aufdampfrate wurde ttber die Frequenz-
dnderung eines Schwingquarzes bestimmt, die aufgrund der groBen Masse
der Bleiatorne leicht germessen werden konnte. Mit dieser Anordnung lieBen
sich Aufdampfraten von 0.1- 2ML/min erreichen.

4.5 Kristallhalter

Der Kupferkristall (20 mm x 10 mm x 2 mm) wurde mit zwei Tantaldrihten
auf einem 0.5 mm starken Tantalblech befestigt. Ein Loch im Halterungsblech
(Durchmesser 0.7 mm) erlaubte es, den Kristall von hinten mit einem Fldchen-
filament zu heizen, wodurch der Kristall bis auf ca. 1000K erwdrmt werden
konnte. Da der Kristallhalter tiber die Verbindung it einer dicken Kupferlitze
zu einem Tank fur flussigen Stickstoff eingektihlt werden konnte, lieB sich
der Kristall andererseits bis auf 130K abktihlen.

Mit einem NiCr-Ni-Thermoelement, das zwischen Kristall und Halterumgsblech
befestigt wurde, wurde die Kristallternperatur gemessen. Sie konnte wihrend
der LEED-Messung auf ca. 0.5K genau eingehalten werden.
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4.6 Kristallpréparation

Als Rohmaterial diente ein in (111)-Richtung gezogener Kupfereinkristallstab
(Metal Crystals & Oxides LTD, Cu 5N5, Bridgeman gezogen in Graphittiegeln).
Dieser Stab wurde mit einer Laue-Anordnung grob in (311)-Richtung ausgerich-
tet, utn mit einer Funkenerosionsanlage einen ca. 20 mm x 10 mm x 5 mm
grofien Kristall herauszusdgen. Diese relativ massive Form wurde aus zwei
Griinden gewéhlt: Zum einen konnt die genaue Justierung in (311)-Richtung
-erst an diesem ausgesdgten Kristall vorgenommen werden, zum anderen
wird beim Funktionserosionssdgen eine nicht unerhebliche polykristalline
Schicht auf dermn Kupferkristall erzeugt, die erst noch beseitigt werden muB.

Der gestérte oberflichennahe Kristallbereich wurde durch Atzen mit HNO,
abgetragen. Dieser Vorgang wurde mit Hilfe eines Prazisions-Réntgendiffrakto-
meters kontrolliert, mit dem der Kristall gleichzeitig bis auf _0.1° in (311)-Rich-
tung orientiert werden konnte. Dazu wurde das Profil des Cu(311)-Reflexes
mit monochromatisierter Cu—Km—Strahlung gemessen. Ein Réntgenreflex konnte
erst nach einem lingeren Atzschritt gefunden werden. Er hatte zu diesem
Zeitpunkt eine Halbwertsbreite von 0.25°. Der Kristall wurde nun sukzessive
mehreren Atzschritten unterworfen, bis durch diese Behandlung keine Ver-
besserung der Halbwertsbreite mehr erreicht werden konnte. Zum SchluB lag
die Halbwertsbreite bei 0.01°, was einem Mosaikwinkel von 0.007° entspricht.

Zum Polieren des so behandelten Kristalls wurde das in [80] chemomecha-
nische Verfahren verwendet, das hier nur grob skizziert werden soll. Bei diesem
Polierverfahren wird der ausgerichtete Kristall auf einem Baumwolltuch hin-
und hergerieben, das auf einer Glasplatte befestigt und mit Atzfltissigkeit
getrdnkt ist. In einem ersten Schritt wird der Kristall mit einer Abtragsitze,
die im wesentlichen aus einer mit CuCl2 (gesittigten Lésung aus rauchender
Salzsédure und Polyethylonglykol 400 besteht, so lange behandelt bis die gesamte
Oberfldche des Kristalls die (311)-Richtung angenommen hat. Dieser Pripara-
tionsschritt entspricht dem Lappen, das bei anderen Verfahren zur Kristall-
praparation verwendet wird. Im anschlieBenden zweiten Schritt wird die
eigentliche Endpolitur durchgeftihrt. Fir sie verwendet man eine mit CuCl,
gesittigte Lésung, deren Hauptbestandteile rauchende Salzsiure, Eisessig,
Orthophosphorsdure und Polyethylenglykol 400 sind. Durch dieses chemomecha-
nische Politurverfahren wird der Kristall so schonend behandelt, da3 sich mit
dem Rontgendiffraktorneter keine Verbreiterung des Cu (311)-Reflexes nach-
weisen 14Bt, also keine zusétzlichen Kristallfehler erzeugt wurden.
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4.7 Reinigung der Kristalle im UHV

Kupferkristalle haben die Eigenschaft, da3 bei hohen Temperaturen Schwefel
.aus dem Volumen an ihre Oberfldche diffundiert und dort segregiert. Diese
unerwiinschten Kontaminationen miissen nattirlich im UHV beseitigt werden.
Es hat sich als vorteilhaft erwiesen, wenn man den Kristall vor dem Einbau
in die UHV-Kammer in einem Quarzofen bei 1100K ldngere Zeit in Formiergas
(20% Hz' 80% Nz) tempert. Der Wasserstoff reagiert mit dem an der Oberfldche
segregierten Schwefel und beseitigt ihn dadurch.

Dennoch muf3 auch im UHV eine weitere Reinigung durchgefithrt werden,
um auch die Kontaminationen zu beseitigen, die sich wihrend des Ausheizens
an der Oberfliche anlagern. Dazu wird der Kristall mit Ar'-Ionen (600eV)
bei einem Argonpartialdruck von 102 Pa eine Stunde lang gesputtert und
anschliefend fiir ca. funf Minuten bei 900 - 950K getempert. Sehr gute Resulta-
te lieBen sich erreichen, wenn der Kristall zunéchst bei einer Kristalltemperatur
von 900K gesputtert wurde, die nach einiger Zeit auf 800K gesenkt wurde.

Nach dieser Reinigungsprozedur konnte auch nach langermn Heizen bei 800K
keine zusétzliche Schwefelsegregation mit dem Augersystem festgestellt wer-
den. Erst wenn die Kristallternperatur auf 950 K erhéht wurde, konnte wieder
deutlich ein erhdhtes S(153 eV)-Augersignal gemessen werden.
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5. THERMISCHES VERHALTEN DER CU(311)-FLACHE

5 ome t

Die Cu(311)-Fldche (fcc-Gitter) ist eine sehr offene Fliche. Wihrend sie aus
dichtgepackten Reihen in [0I1]-Richtumg besteht (zwischenatomarer Abstand
a=2.554), ist der Abstand dieser dichtgepackten Reihen (b=4.232) relativ
groB (vgl. Abb. 5.1). Dagegen betrigt der Reihenabstand bei der Cu(111)-Fliche,
der dichtest gepackten fcc-Fliche, nur 2.21A. Aus einem Schnitt durch die .
(311)-Fliache lings der [233]-Richtung kann man erkennen, daB diese Fliche
aus sehr kleinen (100)- und (111)-"Mikro"-Facetten aufgebaut ist, die allerdings
jewsils nur anderthalb Atomreihen lang sind. Insofern ist die (311)-Flidche
der (110)-fcc-Fldche vergleichbar, die jedoch nur aus (111)-"Mikro"-Facetten
aufgebaut ist.

Aus der primitiven Einheitszelle, wie sie in Abb. 5.1 zu sehen ist, ergibt
sich das zweidimensionale reziproke Gitter, das in Abb. 5.2 dargestellt ist.
Die unterschiedlichen Langen der beiden Basisvektoren spiegeln sich in der
Asymmetrie des LEED-Bildes wider. Da der Schichtabstand ftir die (311)-Fliche
mit d=1.09A sehr gering ist, liegen die dreidimensionalen Braggpunkte, d.h.
die Streubedingungen konstruktiver Interferenz, weit auseinander.

5.2 Charakterisierung der Ausgangsfliche

Schon nach wenigen Sputterzyklen konnte man ein Beugungsbild der Kristall-
oberfldche mit dem LEED-Instrument sehen. Aus ihm war jedoch schon im
Sichtbetrieb deutlich zu erkennen, daB die Oberfliche Facetten aufwies.
Abb. 5.3 zeigt neben dem (00)-Reflex der (311)-Oberfliche zwei weitere Reflexs,
deren Projektionen auf die (311)-Ebene ldngs der [233]-Richtung liegen. Aus
der Analyse der Facetten-Reflexposition erkennt man, daB die Reflexe durch
(100)- und (111)-Facetten hervorgerufen werden (vgl. Abb. 5.4).

Mit zunehmender Sputterzeit nahm die Intensitidt dieser Facettenreflexe ab,
bis sie nach ca. 60 Sputterstunden nicht mehr nachgewiesen werden konnten.
Da parallel zu dieser Verminderung des Anteils an facettierten Bereichen
auch die oberflachennahen Bereiche des Kristalls von Kontaminationen gereinigt
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Schermatisches Bild der Cu(311)-Fliche )

(a) Seitenansicht. Durch Schraffur sind die (100)-Ebenen ge-
kennzeicnet

(b) Draufsicht mit Einheitszelle (Parallelogramm). Die oberste
Schicht ist schraffiert dargestslit.
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Abb. 52 (a) Schematisches LEED-Bild der Cu(311)-Fliche
(b) Schnitt durch das reziproke Gitter in der [233]-Richtung

werden, lag der Schluf3 nahe, da sich die Facetten durch diese Verunreinigun-
gen gebildet haben. Solch ein Verhalten wurde ftir andere hochindizierte
Cu-Flédchen in der Literatur berichtet £81,82]. Diese Vermutung konnte aber
spéter widerlegt werden, da die Facettenbildung trotz einer erheblichen Segre-
gation von Schwefel aus dermn Volumen nicht reproduziert werden konnte
(vgl. Kapitel 5.4). Daher scheint es plausibel, daB die Facetten schon bei der
Préparation des Kristalls auferhalb der UHV-Kammer erzeugt wurden. Insbe-
sondere kénnten durch die chemomechanische Politur kleine Atzgrtibchen
entstanden sein, da sie bevorzugt niedrig indizierte Flachen erzeugt [801].
Diese Atzgruben werden durch das Sputtern beseitigt. Nimmt man nach [83]
eine Sputterrate von ca. 0.5- 1.0 ML/min. an, so sind die Atzgruben der chemno-
mechanischen polierten (311)-Fliche ca. 400 nm tief.

Am Ende der UHV-Reinigung hatte der (00)-Reflex bei der In-Phase-Bedingung
(E=125eV, $=2.0) eine Halbwertsbreite, die einer Transferweite von 13004
entspricht. Da aus vorangegangenen Untersuchungen bekannt ist, daf die
instrumentelle Verbreiterumg bei ca. 2100 A liegt [79]1, wird die gemessene
Transferweite durch Stdrungen der Oberfliche begrenzt. Sie ist aber im Ver-
gleich zu frttheren Untersuchungen der Cu(111)-Oberflichen deutlich verbes-
sert [83].




- 60 -

F—— {00)-SPOT

40 60 80
[
=
o
e
1
-n
>
o
m
N
[ 74
o
o
e
=
o
=
]
-
>
™
m
—
1
(%]
o
o
-

20
IS BN NN

INTENSITY (arb. units)

Abb. 5.3 Facettenreflexe bei der nur wenig gesputterten Cu(311)-Fliche

'y

[111) (311 (100]
JA— (233])

17 T T T T T T §
-40 -20 0 20 L0

SPOT POSITION bK, /27 [%)

VERTICAIL PHASE dK, /2=
o
i

Abb. 54 Phasenabhéngigkeit der Facettenreflexposition




- 61 -

Trotz konstruktiver Interferenz konnte ein schwacher Satellit im Beugungsbild
beobachtet werden, der auf Mosaike mit einem Kippwinkel von ca. 0.06° gegen-
tiber der [3111-Richtung zurtickgeht. Bevorzugt liegen diese Mosaike in der
[0]11-Richtung. Da der Kristall gerade in dieser Richtung durch Tantaldrihte
am Kristallhalter befestigt ist (vgl. Kapitel 4.5), werden diese Mosaike wahr-
scheinlich durch Spannungen im Kristall erzeugt, die bei der thermischen
Behandlung der Probe entstehen.

5.3 Das thermische Verhalten der reinen Cu(311)-Fliche

Arm Ende der Sputterreinigung zeigte der Kristall, wie schon im vorangegan-
genen Abschnitt ausgeftihrt, eine instrurmentell- und kristallbedingte Transfer-
weite von 1300A bei der In-Phase-Bedingung. Diese &ndert sich auch nach
langerem Tempermn bei 800K nicht mehr. Das Profil bei der In-Phase-Bedin-
gung soll i folgenden vereinfachend als Instrurmnentenfunktion bezeichnet
werden; es 148t sich sehr gut durch eine exponentielle Transferfunktion be-
schreiben. Auch nach léngerer thermischer Behandlung des Kristalls bei 800K
tibersteigt die Schwefelsegregation die Konzentration, nicht die durch ein
Augersignal von S(152eV)/Cu(636V) <1/100 charakterisiert werden kann.

Die Untersuchung des (00)-Reflexes bei der Gegen-Phase-Bedingung (=196 eV,
S =2.5) zeigt neben dem tiblichen Anstieg der Untergrundintensitit, der durch
den Debye-Waller-Faktor beschrieben werden kann, eine deutliche Verbreite-
rung im Vergleich zur Kristalltemperatur von 300K (vgl. Abb. 5.5). Diese
Verbreiterung verschwindet reversibel wieder, wenn der Kristall abgektihlt
wird. Dagegen ist die Halbwertsbreite des (00)-Reflexes bei In-Phase-Bedingung
(B =125eV, S =2.0) tiber den gesamten untersuchten Temperaturbereich
konstant. In Abb. 5.6 ist das Verhalten des (00)-Reflexes fiir beide Streubedin-
gungen genauer dargestellt. Hieraus geht hervor, da3 oberhalb einer Kristall-
temperatur von 600K reversibel atomare Stufen auf der Cu(311)-Fliche durch
thermische Behandlung erzeugt werden.

Qualitativ ist hiermit schon gezeigt, daB ein Rauhigkeits-Phasentibergang auf
der Cu(311)-Fldche mit LEED beobachtet werden kann. Um diesen Phasentiber-
gang detaillierter zu beschreiben, ist eine genaue Analyse der Reflexprofile
notwendig. Insbesondere 1483t sich hiermit nachweisen, ob der Phasenubergang
vom Kosterlitz-Thouless-Typ ist.

In der Hochtemperaturphase der Kosterlitz-Thouless-Universalitdtsklasse
besitzt der Gitterfaktor die algebraische Gestalt (vgl. G1.(3.4), hier G"=O)

GK ) ~ K 727, (5.1)
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wobei der Exponent 5 die Rauhigkeit der Oberfliche charakterisiert (vgl.
Kapitel 3.1). Aufgrund der Instrumentenfunktion kann das gemessene Reflex-
profil nur auBerhalb eines gewissen Ausnahmeintsrvalls durch dieses Gesetz
wiedergegeben werden. Beim Anfitten der gemessenen Profile an die Profil-
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bei der Gegen- und der In-Phase-Bedingung

form, die durch Gl. (5.1) beschreiben wird, zeigte es sich, daB der so erhaltene
Exponent 7 sehr stark davon abhing, welchen Bereich man analysierte. Das
gemessene Profil konnte also nicht durch ein algebraisches Profil bei konstan-
tern Exponenen 75 beschreiben werden. Deshalb wurde diese Analyse verwor-
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Abb. 5.7 Temperaturabhinigkeit des Rauhigkeitsparameters g

fen und das gesamte Profil an den algebraischen Gitterfaktor angepaBt, nach-
dem dieser mit der Instrumentenfunktion gefaltet worden war. Die Temperatur-
abhéngigkeit des Exponenten 7 ftir die Gegen-Phase-Bedingung ist in Abb. 5.7
dargestellt. Sie zeigt das typische Anwachsen mit der Kristalltemperatur. Der
Phasentibergang findet dann bei der Temperatur statt, bei der der Exponent
n den Wert 1 erreicht F(gestrichelte Linie in Abb. 5.7, vgl. auch Kap. 3.1).

Wie in Abb. 5.8 zu sehen ist, zeigt allerdings ein direkter Vergleich der ge-
messenen Profile mit dem angefitteten Gitterfaktor, daB der Reflex nicht
durch eine algebraische Profilform wiedergegeben wird. Besonders augenfillig
ist dieses fur die Messung bei hoher Kristalltemperatur, obwohl gerade hier
laut Theorie das Potenzgesetz ftir den Gitterfaktor gelten sollte. Dagegen lassen
sich die Reflexprofile bei hochen Temperaturen sehr gut durch eine lorentzartige
Verbreiterung beschreiben (vgl. Abb. 5.9), d.h. daB die Phasenkorrelation ex-
ponentiell verlduft und nicht algebraisch, wie es ftir den Kosterlitz-Thouless-
Phasentibergang vorhergesagt wird. Bei tieferen Temperaturen ist bei der
Gegen-Phase-Bedingung zusétzlich zu dieser lorentzartigen Verbreiterung noch
ein geringer Anteil des Zentralreflexes G, am Gesamtprofil zu sehen.

S i
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Abb. 510 Temperaturabhingigkeit der Intensitidt des Zentralreflexes.
Bei T =750K (Pfeil) verschwindet die Intensitit.

Abb. 5.10 zeigt, da3 der Zentralreflex fiir verschiedene Streubedingungen bei
der Ubergangstemperatur T 750K verschwindet. Die zuséatzlich eingezeichne-
ten Linien deuten den Verlauf des Zentralreflexes fir InG ~ 4% ~(T -T2
an, wie er aus der Verbindung von Gl. (2.15) mit Gl. (3.3) folgt D19 duBerst
gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten ist ein weiteres Indiz
daftir, daf3 der Phasenubergang bei T 750K erfolgt. Um genauere Aussagen
tiber die Rauhtiefe 4 zu gewinnen, rnussen allerdings die Profile fur viele
Elektronenenergien analysiert werden, denn dann kann man vermeiden, da(3
zusatzlich unnétige Annahmen tiber die Schichtenverteilung gemacht werden
miissen. Deshalb e}folgt die Profilanalyse im folgenden so, wie er in Kapitel
2.2 beschrieben wurde.
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Das Verschwinden des Zentralreflexes bei T= 750K zeigt, daB die Oberflache
bei dieser Temperatur ihre Femordnung verliert. Darumn muB die Profilanalyse
oberhalb und umterhalb der tJbergangstemperatur in verschiedener Weise
vonstatten gehen. Fur T<TR wird das Profil durch Zentralreflex und Schulter
beschrieben,

X) . (2.11)

GK) = G (K)G K)+ [I—GO(KL)] @step '

L ideal
Aus einer Analyse des Profils kann dann die Rauhtiefe 4 und die Korrelations-
lange £ gewonnen werden. Dagegen &ndert sich fiir T> TR die Halbwertsbreite
der Reflexe mit der Elektronenenergie, woraus man Informnationen tiber Stufen-
hoéhen- und Terrassenldngenverteilung erhilt (vgl. Gl1.(2.50)).

Wie oben erwihnt, 148t sich die Schulter bei der Gegen-Phase-Bedingung ftir
T<T selH gut durch
fur T< Ty
_ 24-3/2
P popK,) = [1+ £(aK, 7] (5.2)

beschreiben. Daher geht in die Phasenkorrelation die Funktion
olp) = expl-p/Z] fur T< Ty (5.3)

ein (vgl. G1.(2.14) ), und die H8henkorrelation hat im Gegensatz zu der logarith-
mischen Form aus Gl. (3.1) die Gestalt

o) = 4% [1-expl-p/E)] fir T< T, . (5.4)
R

tUber die Analyse der Rauhtiefe 4 wird weiter unten berichtet. Die Termperatur-
abhéngigkeit der so definierten Korrelationsldnge ¢ wird in Abb. 5.11 gezeigt.
Fir beide kristallographischen Richtungen verringert sie sich im untersuchten
Temperaturbereich ca. um die Hilfte, wobei die Abnahme fiir die [0I11-Rich- ~
tung etwas groBer ist als fitir die [233]-Richtung. Die lorentzartige Verbreite-
rung aus Gl. (5.3) deutet auf eine geometrische Terassenlingenverteilung (vgl.
Kapitel 2.3.4) hin, d.h. daB3 die Stufenatome unkorreliert sind. Nach Gl. (2.45)
ist die mittlere Terrassenldnge <I"> doppelt so groB wie die oben dargestellte
Korrelationslénge: <I') =2¢, so da bei T=300K weniger als 2% Stufenatome
beobachtet werden konnen.

Wie schon oben erwédhnt wurde, erhélt man aus einer modellfreien Analyse
des Zentralreflexes G die Rauhtiefe A direkt, wenn man sich auf Streube-
dingungen beschrankt, die nicht zu weit von der konstruktiven Interferenz
entfernt sind. In Abb. 5.12 ist eine solche Analyse fiir zwei verschiedene
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Termperaturen gezeigt. Die Linien sind Fits der experimentellen Daten an (vgl.
Kapitel 2.2):

- a2 2 ‘
G (k) = expl-4%(dk )*] . | (2.15)

Man sieht deutlich, daB mit zunehmender Temperatur der Zentralreflex schnel-
ler mit der Phase S abfillt, also die Rauhtiefe A zunimmt. Die aus solchen
Analysen gewonnene Abhéngigkeit der Rauhtiefe A von der Kristalltermperatur
ist ebenfalls in Abb. 512 zu sehen. Deutlich kann man erkennen, wie die
vertikale Rauhigkeit mit der Temperatur anwéchst. Dennoch ist der Verlauf
bei weitem nicht so dramatisch, wie zunédchst der Abfall des Zentralreflexes
Go fir die Gegen-Phase-Bedingung vermuten lieB (vgl. Abb. 5.10). Grund
hierftir ist, daB schon geringe Anderungen der Rauhtiefe 4 groBe Anderungen
im Zentralreflex Go bewirken kénnen; mit Gl. (2.15) gilt: In G~ 4%, wobei
die Proportionalitatskonstante von der Streubedingumg abhéngt. Dadurch wird
noch einmal unterstrichen, wie sensitiv ein Streuexperiment auf Rauhigkeits-
dnderungen reagiert. Zusatzlich ist in Abb. 512 zum Vergleich die fiir den
Kosterlitz-Thouless-Phasentibergang vorhergesagte Temperaturabhingigkeit
der Rauhtiefe 4~[T -T17* (vgl. Gl (3.3) ) dargestellt. Innerhalb der experi-
mentellen Fehlergrenzen stimmen die gemessenen Daten gut mit der Vorher-
sage tberein, denn auch sie zeigt fur Temperaturen, die hinreichend von
der Ubergangstemperatur TR abweichen, nur eine schwache Variation der
Rauhtiefe 4.

Oberhalb der tJbergangstemperatur liegen nur wenige Messungen vor, so
daB keine systematische Untersuchung der Temperaturabhingigkeit mdglich
ist. Daher soll hier nur exemplarisch an einem Beispiel die Profilanalyse dar-
gestellt werden. Wichtig wird diese Art der Auswertung aber fur die mit
Schwefel kontaminierte Cu (311)-Fliche (vgl. ndchsten Abschnitt), fiir die sie
ausftthrlich dargestellt wird.

Fuar T >TR kann man bei den Profilen keinen Zentralreflex mehr erkennen.
Stattdessen variiert die Halbwertsbreite der Reflexe insgesamt, wobei die
lorentzartige Reflexform

GK) ~ [»%+ K 2732 far T> T, (5.5)
erhalten bleibt. Hier bezeichnet x = )((KJ.) die skalierte Halbwertsbreite, die
von der mittleren Terrassenldnge <I'> und der Fouriertransformierten der
Stufenhéhenverteilung B}fKL) durch

x = HK) = [1- %‘KL’]KD fir T> Ty (5.6)

abhingt (vgl. Kapitel 2.3.4). In Abb. 5.3 ist die Phasenabhéngigkeit der ska-
lierten Halbwertsbreite fir T'=750 K dargestellt. Aus ihr ergibt sich, da3 neben
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Einfachstufen auch wenige Doppelstufen an der Oberfldche existieren; ihr
Anteil liegt bei der hier gezeigten Messung bei ca. 10 £. Die durchgezogenen
Linien stellen den theoretischen Verlauf nach Gl. (5.6) dar. Durch diese Gestalt
des Reflexprofils kann ebenfalls wie bei tieferen Temperaturen ausgeschlossen
werden, daB die Hshenkorrelation ITp) die logarithmische Form des Kosterlitz-
Thouless-Phasentiberganges hat. In der Ndherung einer Gauf3'schen Héhenver-
teilung - sie weicht nicht wesentlich von der hier erhaltenen Stufenhthenver-
teilung ab - (vgl. Kapitel 2.2) folgt aus deren lorentzartigem Reflexprofil, daB3
die Hohenkorrelation linear vom lateralen Abstand abhingt:

Rp) = o/§, | fir T>T.. (5.7)

Sie wichst also sehr viel stdrker mit dem lateralen Abstand p an als vom
Kosterlitz-Thouless-Phasentibergang fiir die Hochtemperaturphase vorhergesagt
wird.

Zum Schluf3 dieses Abschnitts soll noch einmal genauer auf die Frage einge-
gangen werden, inwieweit die Reflexe durch andere Defekte als atormare
Stufen beeinfluBt werden kdnnen. Das Profil kénnte sowohl durch Phononen
als auch durch Inhomogenitidten zuséitzlich verbreitert werden. Zur Untersu-
chung dieser Defekte ist die In-Phase-Bedingung besonders gut geeignet, da
bei ihr der Reflex nicht durch atomare Stufen beeinfluf3t wird.

Abb. 5.14 zeigt, daB die Peak-Intensitit des (00)-Reflexes bei konstruktiver
Interferenz (E=125eV, S=2.0) dem tiblichen Debye-Waller-Gesetz folgt, das

0.2
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Abb. 5.14 Temperaturabhingigkeit der Peak-Intensitit des (00)-Reflexes
bei der In-Phase-Bedingung
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Abb. 515 Verbreiterung des (00)-Reflexes durch Inhomogenititen bei der
° In-Phase-Bedingung. Selbst bei T=750K ist die Intensitdt der
Verbreiterung gering.

hier durch eine Debye-Temperatur von o, = 210K charakterisiert wird. Anoma-

lien im Phononenspektrurn, wie z.B. eine besonders starke Temperaturabhingig-
keit, die durch die Ein-Phononen-Streuung das Reflexprofil verbreitern, sind

somit ausgeschlossen. Da auch die Halbwertsbreite des Reflexes bei In-Phase-

Bedingung konstant bleibt, wie zu Beginn dieses Abschnitts dargestellt wurde

(vgl. Abb. 5.6), dndert sich die Gestalt des Reflexes weder durch die Ein-

Phononen- noch durch die Mehr-Phononen-Streuung.

Nimmt man an, daf3 die Transferfunktion allein durch eine Exponentialfunktion
beschrieben wird, so kann man im diffusen Untergrund des (00)-Reflexes
trotz konstruktiver Interferenz neben dem konstanten Anteil des Untergrunds
(verursacht durch Multi-Phononen und Punktdefekts) noch eine Schulter mit
lorentzartiger Profilforrn, aber dufBerst geringer Peak-Intensitit erkennen. Sie
ist gestrichelt in Abb. 5.15 angedeutet. Da sie aber sehr breit ist ({_, ~12 R),
hat sie trotz der extrem geringen Peak-Intensitit einen nicht umerheblichen
integralen Anteil an der Gesamtintensitdt (vgl. auch den nichsten Abschnitt
5.4), aber aus diesem Grund kann sie auch sehr gut von der durch atomare
Stufen hervorgerufenen diffusen Streuung abgetrennt werden. Innerhalb der
experimentellen Fehlergrenzen, die aufgrund der schwachen Intensitit relativ
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groB sind, kann man keine Temperaturabhingigkeit dieser Verbreiterung
weder in der Halbwertsbreite noch in der integralen Intensitit feststellen.
Daher kann diese Schulter héchstwahrscheinlich auch nicht durch Ein-Phono-
nen-Prozesse hervorgerufen werden.

Fiir Inhomogenitédten auf der Oberfldche gibt es im wesentlichen drei mdégliche
Griinde: eine restliche Schwefelkontamination, ein gednderter Formfaktor der
atomaren Stufen, wodurch die Stufen auch bei konstruktiver Interferenz sicht-
bar werden, oder ein geringer Anteil von kleinen Mosaiken im Volumen, die
gegen die [311]-Richtung stirker verkippt sind, und dadurch nicht in der Trans-
ferfunktion erfaBt werden. Allein aus diesermn Experiment 148t sich nicht erken-
nen, durch welchen dieser Defekte die Verbreiterung verursacht wird. Aller-
dings legt der Vergleich mit den Experimenten bei hoherer Schwefelkontami-
nation (vgl. den nichsten Abschnitt 5.4) den SchluB nahe, daB Schwefel eine
wesentliche Ursache fuir die Zusatzschulter durch Inhomogenitéten ist.

u(311) Fléchg

Um den EinfluB3 von Inhomogenitidten auf das thermische Verhalten der Cu(311)~
Fldche zu untersuchen, wurde systematisch die Schwefelbedeckung erhéht,
indem der Kristall bis zu 30 Minuten lang auf 970K geheizt wurde, und somit
Schwefel aus dem Volumen an die Oberfliche abgeschieden wurde. Schon
bei tiefen Temperaturen &nderte sich durch den segregierten Schwefel die
Morphologie der Cu(311)-Fliche: Auch bei der In-Phase-Bedingung konnte
deutlich eine Schulter vom Zentralreflex separiert werden. Abb. 5.6 zeigt
dieses, nachdem Schwefel ausgeschieden wurde, der mit dem Augersystem
durch ein Peak-to-Peak-Verhiltnis R=S(153 eV)/Cu(63 eV) = 0.05 charakterisiert
werden kann. Da bei dieser Streubedingung diese Verbreiterung nicht durch
atomare Stufen verursacht sein kann, muf sie durch Inhomogenititen hervor-
gerufen werden, die durch den segregierten Schwefel induziert werden. Wird
sehr viel Schwefel ausgeschieden (R> 0.1), ist auch der Zentralreflex verbreitert.
Es werden dann also zusétzliche Versetzungen durch den Schwefel an oder
nahe der Oberfldche erzeugt.

In Abb. 5.17 ist das Verhalten der Korrelationsldnge der Verbreiterung und
der im Zentralreflex verbleibenden Intensitdt dargestellt. Wihrend sich die
Korrelationslénge der inhomogenen Verbreiterung nur sehr wenig mit der aus-
geschiedenen Schwefelmenge dndert, nimmt die Intensitit des Zentralreflexes
deutlich ab, obwohl aus den Auger-Messungen zu erkennen ist, da nur
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geringe Schwefelkontaminationen vorhanden sind (QS< 3%). Daher muf die
Streuamplitude des Schwefels bei der hier untersuchten Energie verglichen
mit der Streuamplitude des Kupfers besonders stark sein. Die durchgezogene
Linie zeigt die Beziehung zwischen Zentralreflexanteil und Schwefelbedek-
kung o sie ist in dem hier untersuchten Bereich proportional zurm Auger-
verhiltnis R - wie sich aus GL.(2.8)* ergibt.

Wie oben schon erwdhnt wurde, bleibt die Halbwertsbreite des Zentralreflexes
bei konstruktiver Interferenz fiir nicht zu hohe Schwefelbedeckungen konstant.
Dieses Verhalten &ndert sich auch nicht, wenn man die Kristalltemperatur
bis zu T=800K erhtht. Dagegen ist schon bei T=300K bei der Gegen-Phase-
Bedingung deutlich zu beobachten, daB die Reflexe mit steigender Schwefel-
bedeckung verbreitert werden. Dieses gilt insbesondere ftir die [233]-Richtung
(vgl. auch Abb.5.18), Erhéht man die Kristalltemperatur, so kann neben dem
tiblichen Anstieg der Untergrundintensitdt auch eine wachsende Verbreiterung
bei der Gegen-Phase-Bedingung beobachtet werden. Da die Reflexprofile aber
schon bei tiefen Temperaturen verbreitert sind, kann der (00)-Reflex insbeson-
dere bei htheren Schwefelbedeckungen nicht tiber den gesamten untersuchten
Temperaturbereich beobachtet werden. Daher ist in Abb. 5.18 die Halbwerts-
breite nicht bei der Gegen-Phase-Bedingung, sondem bei $=2.35 (E=173eV)
dargestellt, bei der die rtickgestreute Intensitdt der Cu(311)-Fliche stirker als
bei der Gegen-Phase-Bedingung ist. Dennoch reicht diese Streubedingung
aus, um die reversible Erzeugung zusétzlicher atomarer Stufen durch thermi-
sche Behandlung zu beobachten. Wihrend sich bei den hdheren Schwefelbe-
deckungen keine ausgepridgte Temperaturabhéngigkeit zeigt, ndhert sich das
Verhalten bei niedrigen Schwefelbedeckungen (R=0.05) dem im vorangegange-
nen Abschnitt beschriebenen Verhalten an (vgl. Abb. 5.6): oberhalb von
T=500K kann man eine deutliche Zunahme der Halbwertsbreite feststellen.

Dennoch zeigt die genaue Profilanalyse auch bei dieser Schwefelbedeckung
einen signifikanten Unterschied. Schon bei tiefen Temperaturen kann kein
Zentralreflex bei der Gegen-Phase-Bedingung beobachtet werden. Stattdessen
wird das Profil vollstdndig durch zwei Anteile beschrieben. Der eine Teil hat
eine energieunabhingie Halbwertsbreite und wird daher durch Inhomogenita-
ten hervorgerufen, die schon bei der In-Phase-Bedingung beobachtet wurden.
Der zweite Anteil, dessen Halbwertsbreite sich mit der Streubedingung &ndert,
wird durch atomare Stufen verursacht. Abb. 5.19 zeigt, daB er sehr gut durch
ein lorentzartiges Profil beschrieben werden kann, dessen Halbwertsbreite
von der jeweiligen Streubedingung abhéngt (vgl. Gl. (5.5)). Die Phasenkorrelation
nimmt daher exponentiell mit demn lateralen Abstand p ab. Da der Zentralreflex
schon bei tiefen Temperaturen fehlt, besitzt die Cu(311-Fldche i gesamten
untersuchten Températ‘tn‘bereich keine Fermordnung. Daher wurden die Reflex-
profile nach dem Modell fiir eine Oberfliche ohne Fernordnung ausgewertet,
wie es in Kapitel 2.3.4 beschrieben wurde.
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Abb. 519 Anpassung lorentzartiger fuir die Verbreiterung durch Stufen
und Inhomogenititen (gestrichelt gezeichnet)

Aus der lorentzartigen Reflexverbreiterung geht hervor, da3 die Terrassen-
langen I’ geometrisch verteilt sind. Wie schon in Kapitel 2.3.4 dargestellt wurde,
148t sich die mittlere Terassenldnge <I'> erst nach einer genauen Analyse
der Halbwertsbreite in Abhingigkeit von der Streuphase bestimmen, da sonst
die Stufenhohenverteilung das Ergebnis verfidlschen kann. In Abb. 5.20 ist
die Energieabhédngigkeit der skalierten Halbwertsbreite x dargestellt, wie sie
aus aus dem Anfitten des durch atormare Stufen erzeugten Anteils des gebeug-
ten Elekironenstrahls aus Gl. (5.5) erhalten wurde. Der nahezu konstante
Verlauf der inversen Korrelationsldange nahe der Gegen-Phase-Bedingung bei
T=300K deutet darauf hin, daB3 nicht nur Einfachstufen an der Oberfliche
existieren, sondern zu einem nicht umerheblichen Anteil auch Doppelstufen
vorhanden sind. Bei Erhohung der Temperatur nimmt der Doppelstufenanteil
c ab. Die Linien in Abb. 5.20 zeigen eine Analyse der skalierten Halbwerts-
breite x, wenn man nur Einfach- und Doppelstufen berticksichtigt (vgl.
Kapitel 2.3.4):

x(Kl) ~1 - [1-4] cos(dKl) - ocos(ZdKl) (5.8)

Wie man sieht, reiéhen diese beiden Arten an Stufen vollkormmen aus, um
den Verlauf zu beschreiben.
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Die genaue Analyse der Daten ftir R=0.05 zeigt nun, daB die Reflexverbreite-
rung, wie sie in Abb. 5.18 zu sehen ist, nicht nur auf eine kleinerwerdende
mittlere Terrassenldnge <I') zurtickgeht, sondern auch durch einen abnehmen-
den Doppelstufenanteil verursacht wird. In Abb. 5.21 ist die Abhingigkeit des
Doppelstufenanteils dargestellt. Oberhalb von T=500K geht er stark zurtick.
Dagegen wird die Oberfliche bei hdheren Schwefelbedeckungen schon bei
T=300K im wesentlichen durch Einfachstufen charakterisiert. Bei beiden
Bedeckungen nimmt die mittlere Terrassenldnge <I'> ebenfalls mit steigender
Kristalltemperatur ab (vgl. Abb. 5.22). Jedoch ist dieses Verhalten fiir die
[233]1-Richtung, insbesondere bei hoheren Schwefelbedeckungen, nicht so
stark ausgeprédgt wie es schon aus der einfachen Analyse der Halbwertsbreite
zu erwarten war.

5.5 Digskuss

Bei der reinen Cu(311)-Fliche konnte hier eindeutig nachgewiesen werden,
daB allein durch die Erhéhung der Kristallternperatur atomare Stufen auf der
Oberfldche erzeugt werden, denn das Reflexprofil wird bei der Gegenphase-
Bedingung breiter, widhrend es bei der In-Phase-Bedingung unverindert bleibt.
Durch die hochauflésenden LEED-Messungen ist eine detaillierte Beschreibung
des Rauhigkeits-Phasentiberganges madglich. Die genaue Analyse der Reflex-
profile in Abh&ngigkeit von der Streubedingung zeigt, daB die Aufrauhung
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der Oberfldche nicht durch einen Phasentibergang vom Kosterlitz-Thouless-Typ
beschrieben wird, der durch eine logarithmische Abhingigkeit der Hohenkorre-
lation I'(p) vom lateralen Abstand p charakterisiert wird. Stattdessen zeigt
die lorentzartige Verbreiterung des Reflexes, daB sich die Hohenkorrelation
unterhalb der kritischen Temperatur TR exponentiell der Rauhtiefe nidhert,
oberhalb der kritischen Temperatur aber linear mit dem lateralen Abstand
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anwdéchst. Dennoch 143t sich die Temperaturabhéngigkeit der Rauhtiefe durch
das ftir die Kosterlitz-Thouless-Universalitdtsklasse typische Potenzgesetz
Az~(TR- T)"1/2 peschreiben.

I Widerspruch hierzu stehen die Ergebnisse, die [32]1 bei der thermischen
Aufrauhung der Cu(311)-Fliche mit He-Atomstrahlbeugung beobachtet haben.
Das Reflexprofil lieB sich durch ein algebraisches Profil anfitten (Gl.(5.1)), wenn
man die instrumentelle Verbreiterung berticksichtigte. Allerdings war die
instrumentelle Auflésung bei diesem Experiment nicht besonders hoch; die
Transferweite betrug nur 150 A. Da sich selbst beim Rauhigkeits-Phasentiber-
gang nicht sehr viele Stufenatome auf der Oberfliche befinden (vgl. Abb. 3.3),
ist daher die Profilverbreiterung nicht sehr groB, so daB es in einem nicht
hochauflésenden Experiment schwierig ist, exakte Aussagen tiber die Profilform
zu machen und ein algebraisches Profil von einem lorentzartigen zu unter-
scheiden. So wird zB. das Reflexprofil bei tiefen Temperaturen auch bei der
hier dargestellten Arbeit durch eine algebraische Profilform recht gut beschrie-
ben (vgl. Abb. 5.8 ftir T=400K). Dartiber hinaus reagiert die Streuung von
Atomen an Oberflichen besonders empfindlich auf atomare Schwingungen.
Daher ist es bei den Atombeugungsexperimenten vorteilhaft, durch Energie-
analysatoren den durch Phononenstreuung erzeugten Untergrund abzutrennen
(vgl. auch [84])’ Die inelastisch gestreuten Atome wurden in [32] nicht ab-
getrennt.

Die Untersuchung des Reflexprofils bei der In-Phase-Bedingung zeigt, daB
bei der reinen Cu(311)-Fldche nur eine geringe zusétzliche Verbreiterung des
(00)-Reflexes auftritt, die nicht durch atomare Stufen verursacht wird. Da
diese Verbreiterung zudem noch temperaturunabhéngig ist, kann hier ausge-
schlossen werden, da3 die Profilanalyse durch Phononenstreuumg verfilscht
wird. Daf8 die thermische Verbreiterung des Reflexes durch eine Schulter
mit Lorentzprofil beschrieben wird, wurde auch in einer LEED-Arbeit zur
thermischen Aufrauhung von Ni(110) berichtet [231.

In der Literatur wird auch diskutiert, daB der Rauhigkeits-Phasentibergang
bei nicht zu hoch indizierten Fldchen nicht in die Kosterlitz-Thouless-Universa-
litatsklasse fallen muf3 [85]. Betrachtet man die Cu(311)-Fliche als eine Fliche,
die durch Fehlorientierung aus einer (100)-Fliche entsteht — der Fehlwinkel
betriagt dann 25.2°, die Terrassen dieser 'Vicinalfliche" wiren nur anderthalb
Atomreihen breit —, so kann man die rauhe Oberfliche auch durch das Mean-
demn dieser "Stufen” beschreiben (Linien-Rauhigkeit). Spielt die AbstoBung
zwischen den "Stufen"” eine wesentliche Rolle, so kann dieses Modell auch
auf den Rauhigkeits-Phasentibergang angewendet werden. Monte-Carlo-Simula-
tionen zeigen, daB der Phasentibergang bei solch einem System in einer véllig
anderen Universalitdtsklasse, der Ising-Klasse, liegt [86]. Eine besondere Folge
der "Stufen"-abstoBung fur die fcc(311)-Fliche ist, daB nur Einfachstufen auf-
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treten dtirfen, denn schon bei Doppelstufen wtirden sich die meandernden
"Stufen” tiberschneiden. Auch in dem hier durchgeftihrten Experiment konnten
oberhalb des Phasentiberganges nur sehr wenige Doppelstu:fen beobachtet
werden; ihr Anteil liegt bei héchstens 10%.

Auf der anderen Seite ist es durchaus moglich, daB restliche Defekte an der
Oberfliche (Versetzungen, Inhomogenititen) die Art des Rauhigkeits-Phasen-
tiberganges wesentlich d&ndern kénnen, da die schwache Abhéingigkeit der
Oberflichenrauhigkeit von der Temperatur durch die Defekte stark gesttrt
sein kann. Jedoch gibt es bisher hier nur spekulative Betrachtungen, die
sich zB. aus dem Random-Bond Ising-Modell ableiten [65]. Experimentell
zeigt sich in dieser Arbeit, daB3 der EinfluB von Inhomogenititen (hier Schwefel-
kontaminationen) durchaus sehr drastisch ist. Schon geringe Schwefelbedek-
kung im Bereich von 1% einer Monolage zerstsren die Fernordnung der Cu(311)-
Fldche. Danach zeigt auch diese stark gestdrte Fldche noch deutlich, daB bei
hohen Temperaturen atomare Stufen erzeugt werden. Uberraschenderweise
wird bei hohen Temperaturen der Anteil an Doppelstufen deutlich reduziert
(vgl. Abb. 5.21). Dennoch wird die Oberfliche rauher, denn die mittlere Terras-
senldnge geht parallel dazu ebenfalls zurtick (vgl. Abb. 5.22). Eine Erklirung
fur dieses Phidnomen mag sein, daB thermisch erzeugte (Einfach-)Stufen
(Doppel-)Stufen tiberlagern, die sich bei tiefen Temperaturen zB. wegen der
Inhomogenitédten nicht zurtickbilden, so daf8 die urspriinglichen (Doppel-) Stufen
nicht mehr beobachtet werden koénnen. Dieses Verschwinden von “Tieftempe-
raturstufen” kann man zB. in Monte-Carlo-Simulationen gut verfolgen (vgl.
Abb. 3.3); es wurde z.T. auch als Kriterium fiir den Rauhigkeits-Phasentiber-
gang benutzt [87].
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Ph—SCHICHTEN AUF DER Cu(311)—FLACHE

6.1 Wachstum von Pb/Cwa(311) bei 300K

Bei einer Substrattemperatur von TD =300K wurde das Wachstum von
Pb/Cu(311) mit AES untersucht. In Abb. 6.1 sieht man, daf3 das Pb(93eV)-Signal
zunédchst linear anwéchst, dann aber nach ca. 1.2min abrupt abknickt und
trotz weiteren Pb-Aufdampfens kaum noch ansteigt. Dieses Verhalten ist
typisch fiir ein Wachsturn der Pb-Schicht im Stranski-Krastanov-Mode [88]
und wurde auch schon frtther bei kleinerer Aufdampfrate beobachtet [331.
Fiur diesen Wachstumsmode ist charakteristisch, daB zuné&chst eine einatomar
geschlossene zweidimensionale Schicht gebildet wird, das zusitzlich aufge-
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Abb. 61 Pbh(93 eV)-Augersignal gegen Pb-Bedeckung
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brachte Material dann aber in dreidimensionalen Inseln weiterwichst. Daher
wird dieser Knick imn AES—Plot als Definition der Pb~Monolage verwendet. Schon
vorher kann man einen leichten Knick im AES-Plot bei 0.7ML beobachten,
der einem veridnderten Haftkoeffizienten zugeschrieben werden kann [89,901.

Aus den LEED-Untersuchungen, die bei diesen beiden ausgezeichneten Bedek-
kungen durchgeftthrt wurden, geht hervor, da@ sich die Struktur der Pb-Schicht
bei beiden Bedeckungen grundsdétzlich unterscheidet. Wahrend bei Opy, =1.0ML
eine dichtgepackte Pb-Schicht erzeugt wurde, bildete dagegen das adsorbierte
Blei bei 6, =0.7ML eine offens, dem Cu(311)-Substrat angepaBte Reihenstruktur
aus. Diese beiden Strukturen werden weiter unten im Detail diskutiert. Die
Anderung des Pb—Haftkoeffizienten wird offensichtlich durch diesen struktu-
rellen Wechsel verursacht.

Aus den dichtgepackten Pb-Schichten, die bei TD = 300K aufgewachsen sind,
desorbiert unterhalb von T=600K kein Blei. Bei der Reihenstruktur setzt die
_ Pb-Desorption sogar erst bei noch héheren Temperaturen ein. Die mit AES
gemessene Desorption einer 1.5 ML starken Pb-Schicht bei einer Substrattempe-
ratur von T=700K ist in Abb. 6.2 dargestellt. Nachdem das Pb(93eV)-Signal

20 40 60
DESORPTION TIME t/min

PEAK-TO-PEAK INTENSITY
Pb(93 eV)/[Pb(93 V) + Cul(63 eV)]

Abb. 6.2 Pb(93eV)-Augersignal fiir Pb—Desorption bei T=700K
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zunédchst sehr schnell abfillt, wird es nach ca. 15 min nur noch sehr viel
langsamer schwécher. In diesem zweiten Teil ist die Desorptionsrate um
90% gegentiber der Anfangsdesorptionsrate reduziert. Dieses Verhalten kann
dadurch beschrieben werden, daB3 das Blei durch zwei verschiedene Prozesse
nullter Ordnung (d.h. die Desorptionsrate ist unabhingig von der Bedeckung)
von der Cu(311)-Fldche desorbiert. Die durchgezogene Linie in Abb. 6.2 zeigt
den Verlauf der Desorption, der sich aus den oben genannten Annahmen
ergibt; zusatzlich ist der langsam ablaufende Desorptionsprozef3 eingezeichnet.
Die Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten ist sehr gut. Dieses
Verhalten wurde auch ftir adsorbiertes Blei auf anderen Cu(nil)-Flachen nach-
gewiesen [33],

Nachdem 0.7 ML Blei bei TD = 300K auf die Cu(311)-Fldche aufgedampft wurden,
konnten bei dieser Substrattemperatur keine Zusatzreflexe im LEED-Bild be-
obachtet werden. Erst wenn die Kristalltemperatur auf T=200K reduziert
wurde, waren neben einem scharfen (00)-Reflex sehr schwache, verbreiterte
Pb-Reflexe sichtbar. Abb. 6.3 zeigt eine LEED—Aufnahme bei E=158eV, in
der auBer dem scharfen (00)-Reflex noch die benachbarten Pb-Reflexe zu
sehen sind.
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Abb. 6.3 Flichenscan (E=158eV, T=200K) nach Aufdampfen von
0.7ML Blei (TD =300K)
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Aus der Analyse der Positionen der Uberstrukturreflexe kann das Gitter der
Pb-Uberstruktur konstruiert werden. Die Pb-Schicht nimmt die Substrat-Gitter-
konstante in der [233]-Richtung an, hat aber in der [0111-Richtung die vier-
fache Gitterkonstante, so daf8 sich der Zusammenhang

c . 5,_3
1 ERE (6.1)
. :

zwischen den Gittervektoren c der Uberstruktur und den Gittervektoren a
des Substrats ergibt. Diese Uberstruktur kann nicht in der Wood-Notation
beschrieben werden. In der Matrixschreibweise [54] wird sie durch

M= (6.2)

5
2
3
2

3
2
5
2
bezeichnet.

Abb. 6.4 zeigt neben dem schematischen LEED-Bild ein Modell fiir diese Struk-
tur, wobei die Pb-Bedeckung (3 Pb-Atome auf 4 primitive Einheitszellen der
Cu-(311)-Flache) berticksichtigt wurde. Die beobachtete Struktur kann also
dadurch beschrieben werden, daB sich die Pb~Atome in den Trégen der Cu(311)-
Fliche anlagern und somit die Reihenstruktur der Cu(311)-Fliche nachbilden
(Pb-Reihenabstand by, =b, =423 A). Der atomare Abstand der Pb-Atome in
den Reihen b=3.4OA ist gegentiber dem Volumenabstand des Bleis
(an'V°1=3.50 ) verringert, der mit dem Pb-Atomabstand auf einer Pb(111)-
Fliche identisch ist. Offensichtlich bietet die Cu(311)-Fliche so viel Raum in
den Trogen, daB die Pb-Schicht kommensurabel mit einer Kompression von
2.9% in der [0il1-Richtumg aufwachsen kann. Die Pb-Atomketten k&nnen
leicht senkrecht zu dieser Richtung ausweichen, statt mit der Volumengitter-
konstanten eine zur Unterlage inkommensurable Schicht zu bilden, wie sie
zB. bei Pb/Cu(11l) beobachtset wurde [83].

Wie oben schon erw#hnt wurde, sind die Pb-Uberstrukturreflexe direkt nach
dem Aufdampfen stark verbreitert. Dagegen hat sich der (00)-Reflex gegen-
tiber der reinen Cu(311)-Fliche nicht merklich verindert, wenn man von
einem betréchtlichen Anstieg der Untergrundintensitét absieht. Daher erzeugt
das adsorbierte Blei keine zusitzlichen atomaren Stufen, aber die Pb-Schicht
selbst ist noch nicht sehr gut geordnet. Da die Verbreiterung der Pb-Reflexe
unabhéngig von der vertikalen Komponente des Streuvektors ist, kénnen einer-
seits atomare Stufen in der Pb-Schicht ausgeschlossen werden, andererseits
kénnen Locher in der Pb-Schicht nicht die Defekte verursachen, weil diese
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(a) Schematisches LEED-Bild. Neben den Substratreflexen

Abb. 6.4

(volle Kreise) sind die Pb—Reflexe (offene Kreise) darge-

stellt. Die durchgezogene Linie ist die 1. Brillouinzone der

Pb-Uberstruktur, die gestrichelte Linie die des Substrats.
(b) Modell der Pb-Reihenstruktur. Die durchgezogene Linie ist

eine primitive Einheitszelle der Pb-Uberstruktur, die ge-

strichelte Linie eine des Substrats.
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Abb. 6.5 Flidchenscan (E=158eV, T= ZOOKj nach Aufdampfen von
0.7ML Blei (TD=3OO K) und Ausheilen (TA=350 K, 10 min)

auch am (00)-Reflex beobachtet werden mtiten (vgl. Kapitel 2.4). Also kom-
men als Defekte in der Pb-Schicht nur Versetzungen in Frage, die Antiphasen-
Doménen erzeugen. Fur beide kristallographischen Richtungen ktnnen die
Doméinengrenzen nur durch Versetzungen in [01I1-Richtung hervorgerufen
werden, wie sie in dem Versetzungsmodell im Kapitel 2.4 beschrieben wurden.

Wiirden Versetzungen in [233]-Richtung die Doméinen in dieser Richtung
begrenzen, so miiten gleichzeitig Reihen aus dem Substrat entfernt werden,
was mit dem beobachteten LEED-Bild nicht in Einklang gebracht werden
kann (die mittlere Terrassenldnge ist in dieser Richtumg ca. 30-mal gréBer
als die Domé&nengroBe). AuBerdemn mitiBten solche Versetzungen den (11)-Sub-

1) Die Reihen der Pb-Schicht auf der Cu(311)-Fliche entsprechen nicht den
Uberstrukturreihen aus dem Versetzungsmodell in Kapitel 2.4, sondern sie
sind senkrecht zu diesen. Dem Modell einer (Nx1)-Uberstruktur entsprechend
befindet sich die lange Periodizitit der tUberstruktur in den Pb-Reihen in der
(0111-Richtung, wihrend die kurze Periodizitidt des Substrats durch den Reihen-
abstand in der [233]-Richtung gegeben ist. Fir eine primitive rechtwinklige
Struktur des Substrats wtirde die hier ausgebildete Pb-tJberstruktur einer
(4x1)-Uberstruktur entsprechen.
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Abb. 6.6 Abhingigkeit Halbwertsbreite des Pb-(10)-Reflexes von der
Ausheiltemperatur

stratreflex verbreitern, was ebenfalls nicht beobachtet wurde (siehe dazu auch
Abschnitt 6.3). Mit dem Modell, daB die Anﬁphésen—Doménengrenzen fur
beide kristallographischen Richtungen von Versetzungen in [01I]-Richtung
gebildet werden, wie es in Kapitel 2.4 beschrieben wurde, deckt sich auch,
dapB der (11)-Pb-Reflex stérker als der (10)-Pb-Reflex verbreitert ist (vgl. Abb 6.5).

Alle untersuchten Pb-Reflexe waren in der [233]-Richtung wesentlich breiter
als in der [0111-Richtung. Diese Asymmetrie spiegelt eine anisotrope Doménen-
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Abb. 6.7 Fliachenscan (E=166eV, T=300K) nach Aufdampfen von
1.0 ML Blei (TD =300K)

groBe wider. Die Pb-Uberstruktur ist daher in der [O1Il-Richtung sehr viel
besser geordnet als in der [233]-Richtung. Ein Grund hierftir ist offensichtlich,
daB der Abstand der Pb-Reihen groBer ist als der atomare Abstand der Pb-
Atome in den Reihen, so daB3 die Wechselwirkung der Atome quer zu den
Reihen relativ schwach ist. Durch Tempem der Pb-Schicht werden die Uber-
strukturreflexe scharfer; die mittlere Domé&anengréfe wéchst also. Abb. 6.6
zeigt dieses Verhalten am Beispiel des (10)-Pb-Reflexes, nachdem der Kristall
fur jeweils 10 Minuten bei der angegebenen Annealing-Temperatur T, getem-
pert wurde. Die LEED-Messungen erfolgten immer bei einer Substratternperatur
von T=200K, weil die Reflexe schon bei T=300K durch einen reversiblen
Ordnungs-Unordnungs-Phasentibergang verbreitert sind (vgl. Kapitel 6.3).
Man sieht deutlich, daB die Defekte in der Pb-Schicht durch Tempem bis zu
TA=SOOK abgebaut werden konnen. Tempern bei htheren Temperaturen
verbessert die Qualitdt der Pb-Schicht nicht mehr. Nachdem der Kristall auf
T=660K geheizt wurde, wird der Pb-Reflex wieder breiter: die Pb-Schicht
reiBt auf. Dieses AufreiBen der Pb-Schicht deckt sich auch mit den AES-Daten,
aus denen hervorgeht, daB3 bei dieser Temperatur die Desorption von Pb-Atomen
einsetzt.
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Abb. 6.8 4/9-Pb-Reflex nach Aufdampfen von 1.O0ML Pb ( TD=300 K).
Stark erhéhter Untergrund in der [233]-Richtung.

Erhoht man die adsorbierte Pb-Menge, so #dndert sich die Struktur des LEED-
Bildes und somit auch der Pb-Schicht vollstdndig. Die LEED-Reflexe der Reihen-
struktur verschwinden; stattdessen entstehen Pb-Reflexe u.a. zwischen dem
(00)- und dem (11)-Substratreflex. In Abb. 6.7 sind die starken Pb-Reflexe
bei E=166eV zu sehen, die eine quasi-hexagonale Struktur der Pb-Schicht
andeuten, wie sie schon in [33] fiir das System Pb/Cu(311) beschreben ist.
Eine genaue Analyse der Reflexposition zeigt allerdings, daB der starke Pb-
Reflex, der in Abb. 6.7 zwischen (00)- und (11)-Substratreflex zu sehen ist,
sich nicht genau auf der Mitte, sondern auf einer 4/9-Position befindet. Zusitz-
lich ist der Untergrund auf dieser kristallographischen Achse erh&ht (vgl.
ADbb. 6.8). Neben den beiden 4/9-Reflexen ist in einem Linearscan auch noch
schwach ein 3/9-Reflex zu sehen, so daB diese {jberstruktur bezogen auf
den Cu(311)-Reihenabstand durch eine 9-fache Periodizitit in [233]-Richtung
beschrieben wird. Diese Vermutung 148t sich erhirten, wenn man die Pb-
Schicht tempert, weil dann weitere Reflexe im LEED-Bild zu sehen sind, die
bei der nicht ausgeheilten Schicht noch nicht beobachtet werden konnten
(vgl. Abb. 6.9). In Abb. 6.10 ist die Analyse der Reflexpositionen ftir verschiedene
Streubedingungen zu sehen, aus der die 9-fache Reihenperiodizitat der Pb-Uber-
struktur eindeutig hervorgeht. Eine Facettierung, wie sie bei dem System
Pb/Cu(711) beobachtet wurde [81], kann dagegen ausgeschlossen werden.
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Abb. 6.11 Abhéingigkeit der Halbwertsbreite des 4/9-Reflexes von der
Ausheiltemperatur

Aus der aufgedampften Pb~Menge und der gemessenen Periodizitit der Pb—
“Schicht (9-fache Periodizitit in der [233)-Richtung, 4-fache Periodizitit in der
[011]-Richtung) kann man die Anzahl der Pb-Atome in der Einheitszelle der
Uberstruktur bestimmen. Auf der Fliche von 12 primitiven Cu(311)-Einheits-
zellen befinden sich 13 Pb-Atome. Verglichen mit der Pb(111)-Fliche ist diese
Schicht nicht nur in der [011]-Richtung komprimiert, wie die Reihenstruktur,
sondern auch in der [233]-Richtung. Die Kompression in dieser Richtung be-
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Abb. 6.12 Linienscans in der [233]-Richtung: Ausheilen von 1.0ML Blei
oberhalb von TA= 550K.

tragt 3.4%. Durch die Welligkeit des Substrats ist der Pb-Abstand aber nicht
so stark verringert (vgl. auch Abb. 6.14).

Das Ausheilverhalten dieser Schicht wurde eingehend am 4/9-Reflex unter-
sucht. Sein Profil zeigt keine Energieabhéngigkeit, so da auch hier Stufen
als Defekte ausgeschlossen werden konnen. In Abb. 6.11 ist die Auswirkung
des Temperms (jeweils 10 Minuten bei der angegebenen Annealing-Temperatur
TA) auf die Halbwertsbreite dieses Reflexes bei £=204eV dargestellt. Deutlich
kann man beobachten, wie die dichtgepackte Pb-Schicht ausheilt. Zusatzlich
verschwindet die Anisotropie der Domé&nen. Bei der nicht ausgeheilten Schicht
ist die Domé&nengréfe in der [2331-Richtung noch markant kleiner als in der
[011]-Richtung. Im Vergleich zur Reihenstruktur heilt die dichtgepackte Pb-
Schicht auch in der [2331-Richtung gut aus.




Pb-ROW DISTANCE b, /A

be(111) O
3'0-—-0—— _o_ _G_ —o_ _o_ —07[ T
' i I 1 l T | T
300 400 500 600

ANNEALING TEMPERATURE T, /K

Abb. 6.13 Pb-Reihenabstand in Abhingigkeit von der Ausheiltemperatur

Heizt man die Pb-Schicht tiber TA= 550K hinaus, so verschwindet die S9-fache
Periodizitat. Es lassen sich aber weiterhin starke Pb-Reflexe in der [2331-Rich-
tung beobachten, die aber ndher am (00)-Reflex liegen (vgl. Abb. 6.12). Da
keine weiteren starken Pb-Reflexe beobachtet werden, entstehen diese Reflexe
offenbar durch Vielfachstreuung, indem der (10)-Pb-Reflex mit dem (01)-Cu-
Reflex koppelt. In der eben beschriebenen 9-fachen Uberstruktur entsprichen
diesen Vielfachstreureflexen die besonders intensiven 4/9-Reflexe. Daher kann
der Reihenabstand be aus der Reflexposition bestimmt werden. In Abb. 6.13
ist dessen Abhingigkeit von der Ausheiltemperatur dargestellt. Zum Vergleich
ist der Reihenabstand der Pb(111)-Fliche angegeben. Die Kompression der
Pb—Schicht, die zunéchst aufiritt, wird durch das Tempern der Schicht aufge-
hoben, obwoh! im AES noch keine Desorption von Pb—Atomenf' festgestellt
werden kann. Nachdem der Kristall auf TA=650K fir 10 Minuten geheizt
wurde, beobachtet man mit LEED wieder die Reihenstruktur, d.h. daB der
Pb-Reihenabstand sich wiederum vergréfert hat: die Pb-Zusatzreflexe auf
der [2331-Achse decken sich mit den Substratreflexen. Allerdings ist nun
auch Blei desorbiert, wie man mit AES feststellen kann. Einfache Modelle ftir
die wahrend des Ausheilens beobachteten Strukturen der Pb-Schicht sind in
Abb. 6.14 dargestelit.
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Abb. 6.14 Modelle von Pb-Schichten in verschiedenen Ausheilphasen -

(a) 9-fache Reihenperiodizitit (TASSSOK)
(b) 3-fache Reihenperiodizitst (T, =575K)
(c) 3~fache Reihenperiodizitét (T, =600K)
(d) Pb-Reihenstruktur (TA=650K)
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6.2 Wachstum von Pb/Cu(311) bei 600 K

Wie im vora.ngegangenr Abschnitt dargestellt wurde, d&ndert sich die Struktur
der Pb-Schicht mit der Pb-Bedeckung. Diese Abhéngigkeit wurde genauer an
Pb-Schichten untersucht, die bei TD =600K erzeugt wurden. Auch diese Schich-
ten konnten nur bei tiefen Temperaturen (T~200K) gut charakterisiert wer-
den, da sie bei zu hohen Temperaturen reversibel in eine ungeordnete Phase
tibergehen.

Fir Pb-Bedeckungen @Pb< 0.5ML kénnen im Beugungsbild keine zusétzlichen
Reflexe beobachtet werden, aber die Intensitdt der Substratreflexe ist ge-
schwicht. Daher bildet das Blei hier ein Gittergas [29]. Im Bereich.
0.5ML < Opp < 0.85ML wichst das Blei in einer Reihenstruktur auf, wihrend
es fur €y > 0.85ML eine dichtgepackte Struktur bildet. Diese beiden Strukturen
werden weiter unten genauer diskutiert.

Die 0.5ML-Pb-Schicht hat noch nicht dieselbe Uberstruktur, wie die Reihen-
struktur bei hoheren Bedeckungen ausbildet: der (10)-Pb-Reflex war in die
[011]-Richtung, der (01)-Pb-Reflex in die [011]-Richtung verschoben. AuBerdem
besaBen beide Reflexe starke Ausldufer entgegen der Verschiebungsrichtung
(vgl. Abb. 6.15). Daher sind bei dieser Bedeckung die Pb-Atome in den Reihen

INTENSITY (arb. units)

-15.00 -10.00 ~5.00 0 5. 00 10.00  15.00
PARALLEL SCATTERING VECTOR akK,/2n[%]

Abb. 6.15 Profil des Pb-(10)-Reflexes in [01Il-Richtung bei Opy, = 0.5ML
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Abb. 6.16 Bedeckungsabhéangigkeit des Pb-(10)-Reflexes (TD=600K):
Halbwertsbreite in [2331-Richtung und Anisotropie.

noch nicht so stark komprimiert wie in der kommensurablen Reihenstruktur.
Zusatzlich sind die Pb-Reflexe stark verbreitert.

Die Uberstrukturreflexe waren bei den Schichten mit kleinerer Bedeckung
weitaus stérker in der [2331-Richtung verbreitert, so daB die Struktur haupt-
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Abb. 6.17 LEED-Bilder dichtgepackter Pb-Schichten

séchlich durch viele Defekte in der [233]-Richtung gestdrt wurde. Erst wenn
noch mehr Blei adsorbiert ist, wird die Reihenstruktur stabilisiert und geht
in die geordnete kommensurable Struktur tiber. Die Abb. 6.16 zeigt, daB schon
bei @, =0.6ML die Halbwertsbreite des Pb(10)-Reflexes wesentlich verringert

ist. Parallel hierzu nimmt auch die Anisotropie der Reflexe ab.

TETETETH
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Abb. 6.18 Modelle der dichtgepackten Reihenstruktur
(a) 4-fache Reihenperiodizitit (TD=6OO K)
(b) 5-fache Reihenperiodizitit (TD=58O K)

Aus der Analyse des Ausheilprozesses einer bei TD= 300K erzeugten dichtge-
packten Pb-Schicht (vgl. Abschnitt 6.1) wire zu erwarten gewesen, daf8 eine
bei T =600K gewachsene Pb-Schicht in der [233]-Richtung die 4-fache Perio-
dizit4t des Cu(311)-Substrats aufweist. Aber die beobachteten starken Pb-Reflexe
befanden sich nicht auf den 1/4-Positicnen, sondern waren weiter zum (00)-
Reflex hin verschoben. Aus ihrer Position 143t sich auf eine 5-fache Periodizit4t
in der [233]1-Richtung schlieBen. Erst nachdem die Substrattemperatur beim
Aufdampfen auf TD=580K gesenkt wurde, konnte auch die 4-fache Reihen-
struktur wieder erzeugt werden. Beide Strukturen unterscheiden sich aber
nicht nur in ihrer Periodizitdt. Wie in Abb. 6.17 zu sehen ist, kann man bei
der 4-fachen Uberstruktur neben den nichsten Nachbarreflexen auf der [2331-
Achse auch weitere tUberstrukturreflexe erkennen. Dieses ist bei der 5-fachen
Uberstruktur nicht der Fall. AuBer diesen starken Reflexen kénnen bei beiden
Strukturen im Beugungsbild nur schwache diffuse Intensititen parallel zur
[2331-Achse bei Streuvektorsn mit aK I[011] =%71/4 beobachtet werden. Daher
ist die Ordnung der Pb-Reihen zueinander nicht besonders gut. Ein Modell
beider Reihenperiodizitdt ist in Abb. 6.18 dargestelit.
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Abb. 619 Linearscans in [233]-Richtung
(a) 1.45ML Pb bei TD=580K
(b) 1.15ML Pb bei TD=600K
{c) nach Tempern bei T, =600K

Hohere Bedeckungen als die, deren Untersuchung eben dargestellt wurde,
lieBen sich fur eine Substrattemperatur von TD=600K beim Aufdampfen
nicht erzeugen. Nachdem versucht wurde, noch mehr Blei bei dieser Substrat-
temperatur aufzudampfen, konnte man stattdessen beobachten, da3 die Pb-
Reflexe zum (00)-Reflex hin verschoben waren (vgl. Abb. 6.19). Daher hatte
sich bei diesen Aufdampfversuchen durch die erhdhte Substrattemperatur
der Reihenabstand PPb in der Pb-Schicht vergrdfBert. Da irn AES keine Abnahme
des Pb-Signals beobachtet werden konnte, diffundierte offensichtlich etwas
Blei aus der dichtgepackten Schicht heraus, desorbierte aber noch nicht. Die
Halbwertsbreite war bei den so thermisch behandeltsn Pb-Schichten in der
[233]-Richtung erhsht, die DoméinengréBe der Uberstruktur also verringert.
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6.3 Thermisches Verhalten der Pb-Reihenstruktur

Wie schon in den vorangegangenen Abschnitten erwihnt wurde, konnte die
Reihenstruktur nur bei tiefen Temperaturen (T=~200K) beobachtet werden.
Zwar war dieses Verhalten fiir die bei TD=3OOK gewachsene, nicht ausge-
heilte Pb~Schicht verstandlich, doch auch nachdem die Schicht gut ausgeheilt
war, konnte man bei héheren Temperaturen nur ein sehr schwaches Beugungs-
bild beobachten, da die Reflexe gegentiber niedrigen Temperaturen stark
verbreitert waren. Nach dem Abkiihlen der Probe waren die Reflexe aber
wieder scharf. Dasselbe Phidnomen wurde auch an den bei TD =600K erzeugten
Schichten beobachtet. Also durchlduft die Pb-Reihenstruktur einen reversiblen
Ordnungs-Unordnungs-Phasentibergang. Im folgenden sollen die Untersuchun-
gen dieses Phasentiberganges dargestsllt werden.

Das thermische Verhalten wurde an denen bei TD =600K erzeugten Pb-Schich-
ten untersucht, weil zum einen die Komplikationen, die mit dem Ausheilen
der Schicht zusammenhingen, vermieden werden, und zum anderen, weil
die Schichten von mdglichst guter Qualitidt sein sollten. Damit die Beugungs-
reflexe méglichst gering durch die thermische Vibration der Pb-Atormne beein-
fluBt wurden, wurden die Profilmessungen am (10)-Pb-Reflex bei E=107eV
durchgeftihrt. Bei niedrigeren Energien konnte die Pb-Struktur nicht mehr
beobachtet werden. Das thermische Verhalten der Pb-Reihenstrukturen
(0.5ML < Opy, < 0.85ML konnte im Temperaturbereich 150K < T<450K gut ver-
folgt werden. Bei hoheren Temperaturen waren die Reflexe zu schwach, so
daB man sie nicht mehr von dem thermischen Untergrund trennen konnte.
Am Beispiel einer 0.8 ML, starken Pb-Schicht sollen hier die Auswirkungen
des thermischen Verhaltens der Pb-Schicht auf das Reflexprofil ausfiithrlich
dargestellt werden.

In Abb. 6.20 ist zu sehen, -da3 die Peak-Intensitit Io(ﬂ der Substratreflexe
dem normalen Debye-Waller-Verhalten folgen, sie also nur durch atomare
Schwingungen geschwécht werden. Dagegen kann man diese exponentielle
Abnahme der Peak-Intensitit bei dem (10-Pb-Uberstrukturreflex nur unterhalb
von T=305K beobachten, wihrend die Intensitdt oberhalb dieser kritischen
Temperatur TM viel stidrker abfillt. Aus diesemn Vergleich geht schon hervor,
daB der starke Abfall des (10)-Pb-Reflexes nicht durch Anomalien irn Phononen-
spektrum hervorgerufen werden kann, denn diese mtiBten sich auf alle Reflexe
auswirken. Stattdessen mitissen thermisch Defekte in der Pb-Schicht erzeugt
worden sein. Daf3 die Debye-Temperatur O fur die hoher indizierten Reflexe
abnimmt, deutet darauf hin, daB die laterale Schwingungsamplitude der Pb-
Atome groBer ist als die Schwingungsamplitude senkrecht zur Oberfliche
(vgl. Kapitel 2.5).
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Abb. 6.20 Temperaturabhangigkeit der Peak-Intensitit verschiedener
Substrat- und Pb-Reflexe (@Pb=0.8 ML)

Abb. 6.21 zeigt den (10)-Pb-Reflex bei E=107eV fiir Temperaturen oberhalb
und unterhalb der kritischen Temperatur TM. Deutlich kann man erkennen,
daB der Reflex stark verbreitert ist. Dieses ist die Ursache dafiir, daB die
Peak-Intensitét I (T) oberhalb der kritischen Temperatur nicht mehr dem
Debye-Waller-Verhalten folgt. Der Reflex ist in der [2331-Richtung sehr viel
stirker verbreitert als in der [01l1-Richtung. Also werden in dieser Richtung
besonders leicht Defekte thermisch erzeugt. Um dieses genauer zu untsrsuchen,
wurden Linearscans in den beiden kristallographischen Richtungen aufgenom-
men und analysiert.
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Abb. 621 Thermische Verbreiterung des Pb-(10)-Reflexes (@Pb=0.8ML)
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Die Reflexanalyse kann umabhingig vom Debye-Waller-Faktor durchgefithrt
werden, wenn man nur das Reflexprofil auswertet, d.h. den temperaturab-
hangigen Gitterfaktor, der durch

GKT) = XO(T) K, T) (6.3)
mit der Normierung
0, T) =1

dargestellt werden kann (vgl. auch Kapitel 3.2).

Die Temperaturabéngigkeit des Gitterfaktors ist in Abb. 6.22 dargestellt. Die
Amplitude Xo(T) ist fur tiefe Temperaturen konstant, wird aber oberhalb der
kritischen Temperatur TM= 305K sehr schnell schwicher. Hierdurch wird die
kritische Temperatur definiert. Parallel hierzu nimmt die Halbwertsbreite des
Reflexes in beiden kristallographischen Richtungen zu. Allerdings steigt sie
in der [2331-Richtung sehr viel schneller an als in der [01I1-Richtung. Zum
Vergleich ist auch die Temperaturabhingigkeit der Halbwertsbreite des (00)-
Reflexes dargestellt. Sie bleibt unabhingig von der Temperatur konstant. Das
gleiche Verhalten zeigt auch der hier nicht dargestellte (11)-Reflex. So ist
auch hier sichergestellt, daB durch die thermischen Fluktuationen Versetzungen
in der [0111-Richtung hervorgerufen werden (vgl. Abschnitt 6.1). Deutlich ist
ebenfalls aus der Anisotropie der Reflexe zu sehen, da3 durch Temperaturer-
hohung in erster Linie die Domé#nengréBe in der [233]-Richtung vermindert
wird.

Eine Analyse des kritischen Verhaltens ist ebenfalls in Abb. 6.22 dargestelit.
Der Verlauf von Halbwertsbreite und Amplitude des Gitterfaktors 148t sich
gut mit einer exponentiellen Abhingigkeit der Korrelationslinge & von der
reduzierten Temperatur r

£(T) ~ explB/{7] , (3.10)

erklédren, die fiir das Schmelzen der Schicht durch Versetzungen vorausgesagt
wird (vgl. Kapitel 3.2). Ein Fit der Daten an ein Potenzgesetz

D~ el (3.11)

ergibt einen kritischen Exponenten von v=2, wéhrend der maximal zuldssige
kritische Exponent ftir einen zweidimensionalen Phasentibergang Vopax =1 die
Daten nicht beschreibt. Das Potenzgesetz mit v=2 143t sich im untersuchten
Temperaturbereich praktisch nicht von dem Exponentialgesetz unterscheiden.
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Abb. 6.23 Anpassung verschiedener Profilforrnen an das gemessene
Profil des Pb-(10)-Reflexes (T=350K, @Pb=0.8ML)
(a) algebraisch-exponentielle Paarkorrelation
(b) exponentielle Paarkorrslation

Aus dem Profil des (10)-Pb-Reflexes kann man schlieen, da3 die Paarkorrela-
tion C{p) nicht durch einen exponentiellen Verlauf charakterisiert wird. Erst
wenn man einen algebraisch-exponentiellen Verlauf

Clp) = ple ?/¢ (6.4)

zuldfBt [56], kann man das Profil genau wiedergeben (vgl. Abb 6.22). In gewis-
ser Weise ist die so beschriebene Ordnung der Pb-Schicht eine Mischung
aus floating-solid und Fltissigkeit, die durch eine algebraische bzw. eine exponen-
tielle Paarkorrelation charakterisiert werden (vgl. Kapitel 3.3). Die Temperatur-
abhingigkeit beider Parameter ist in Abb. 6.24 dargestellt. Die Korrelations-
linge ¢ ist unterhalb der kritischen Temperatur T, unabhingig von der
Temperatur, nimmt aber fir T> 7T = schnell ab. Dagegen steigt der Exponent
n unterhalb der kritischen Temperatur TM linear mit der Temperatur an, weicht
aber oberhalb der kritischen Temperatur hiervon ab.
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Abb. 6.24 Temperaturabhingigkeit der Parameter der algebraisch-
exponentiellen Paarkorrelation (@Pb=0.8 ML)

Diese eben arm Beispiel einer Pb-Bedeckung von Op,, = 0.8 ML dargestellte Reflex-
profilanalyse wurde fiir verschiedene Bedeckungen durchgftihrt, bei denen die
Pb-Schicht die Reihenstruktur ausbildet. Qualitativ zeigen sie alle das gleiche
Verhalten: oberhalb der kritischen Temperatur TM nimmt die Peak-Intensitit
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Abb. 6.25 Bedeckungsabhingigkeit der kritischen Temperatur

IO(T) stdrker ab als durch den Debye-Waller-Faktor beschrieben werden kann.
Parallel dazu steigt die Halbwertsbreite des Pb-Reflexes. Besonders stark ist
immer die Verbreiterung in der [233]-Richtung; in der [0iI]-Richtung ist die
Temperaturabhéngigkeit der Halbwertsbreite weitaus schwicher. Aus Abb. 6.25
ist zu sehen, daB die kritische Temperatur TM mit der Bedeckung ansteigt.
Oberhalb von 6, = 0.8 ML kann keine Reihenstruktur hergestellt werden; dort
wichst die Pb-Schicht in einer dichtgepackten Schicht, deren thermisches
Verhalten im nichsten Abschnitt beschrieben wird.

6.4 Thermisches Verhalten der dichtgepackten Pb-Schicht

Um das thermische Verhalten der dichtgepackten Pb-Schichten zu untersuchen,
wurden aus den gleichen Griinden wie bei der Untersuchung der Pb-Reihen-
struktur (mdglichst perfekt aufgewachsene Schicht, keine zusitzlichen Effekte
durch das Ausheilen der Schicht) auch diese Pb-Schichten bei einer Substrat-
temperatur von T=600 K aufgedampft. Die LEED-Experimente zum thermischen
Verhalten der dichtgepackten Pb-Schichten wurden bei E'= 204 eV durchgefiihrt.
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Bei dieser hohen Energie ist zwar der EinfluB der thermischen atomaren
Schwingungen stidrker als bei niedrigen Elekironenenergien, aber bei dieser
Streubedingung war die Intensitdt der Pb-Reflexe extrem stark, so daB sie
um ein Vielfaches intensiver waren als die Substratreflexe. Solch eine hohe
Intensitit der Pb-Reflexe konnte bei der Reihenstruktur nie beobachtet werden.
Alle untersuchten dichtgepackten Pb-Schichten durchliefen ebenfalls einen
reversiblen Ordnungs-Unordnungs-FPhasenitbergang. Die Analyse soll hier
genauer am Beispiel einer 1.15ML~Schicht dargestellt werden. Das kritische
Verhalten dieser Schicht unterscheidet sich nicht von dem bei einer Pb-
Bedeckung von @Pb=0.95ML, obwohl die Bedeckung beider Schichten mit
AES deutlich unterschieden werden konnte.

In Abb. 6.26 kann man neben dem intensiven Pb-Reflex den (00)-Reflex
nicht mehr erkennen (seine Position ist durch den Pfeil gekennzeichnet).
Wiahrend der Pb-Reflex bei tiefen Temperaturen noch sehr viel stirker als
der (00)-Reflex ist, nimmt seine Intensitit bei hoheren Temperaturen drastischer
ab als die des (00)-Reflexes, so daB der (00)-Reflex im Vergleich wieder gut
sichtbar wird (vgl Abb. 6.24 bei T=400K). Parallel hierzu wird der Pb-Reflex
bei hohen Substrattemperaturen deutlich breiter.

Die Temperaturabhéngigkeit der Peak-Intensitdt / (T) ist in Abb. 6.27 darge-
stellt. Der Pb-Reflex folgt nur bei tiefen Temperaturen dem Verhalten, das
durch den Debye-Waller-Faktor beschrieben wird, weicht aber oberhalb der
kritischen Temperatur TM= 340K davon ab, weil er durch thermisch erzeugte
Defekte in der Pb-Schicht verbreitert ist. Die Debye-Temperatur ist ftir diese
dichtgepackte Schicht mit e, = 125K deutlich héher als bei der Reihenstruktur;
die Schwingungsamplitude der Pb-Atome ist also reduziert. Da die Reflexposi-
tion bei beiden Strukturen unterschiedlich ist, wird zwar in beiden Experimen-
ten die Schwingung der Pb-Atome in unterschiedliche Richtungen gemessen,
aber i wesentlichen geht in den Debye-Waller-Faktor bei den hier untersuch-
ten Reflexen nur die Schwingung der Atome senkrecht zur Oberfliche ein,
denn die hier verwendeten Streuvektoren sind nur wm einen Winkel von
5.1° bei der Reihenstruktur und wm 1.2° bei der dichtgepackten Schicht aus
der Flichennormalen gedreht.

Schon in Abb. 6.26 ist neben der schwéacher werdenden Intensitit des Pb-
Reflexes zu sehen, daB das Profil des Reflexes mit wachsender Temperatur
verbreitert ist. Um diese Verbreiterung genauer zu untersuchen, wurden
wiederum Linearscans in den kristallographischen Richtungen aufgenommen
und mit dem im vorangegangenen Abschnitt 6.3 vorgestellten Verfahren
analysiert. Diese Analyse ist in Abb. 6.28 dargestellt. Die Amplitude XO(T)
des Gitterfaktors (vgl. die Definition in Gl. (6.3)) ist ftir tiefe Temperaturen
konstant, fallt aber oberhalb der kritischen Temperatur TM=34OK schnell
mit steigender Temperatur ab (Bestimmung der kritischen Temperatur). Die
Halbwertsbreite des Pb-Reflexes wéchst oberhalb der kritischen Temperatur
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Abb. 6.27 Temperaturabhingigkeit der Peak-Intensitdt des Pb-Reflexes

an; dieser Anstieg ist aber bei weitem nicht so drastisch wie bei der Reihen-
struktur (vgl. Abb. 6.17). Dennoch 148t sich auch hier das Temperaturverhalten
von Halbwertsbreite und Amplitude des Gitterfaktors nur durch die exponentiel-
le Abhingigkeit der Korrelationsldngen ¢ erkldren (vgl. Gl. 3.10)). Setzt man
dagegen eine algebraische Abh&angigkeit voraus, so ergibt sich wiederum ein
kritischer Exponent von v=2. Der maximal zuléssige kritsche Exponent Va1
kann dagegen das kritische Verhalten nicht richtig beschreiben. Ein weiterer
Unterschied zum thermischen Ve;ha.lten der Reihenstruktur findet sich, wenn
man die Symmetrie des Pb-Reflexes betrachtet: die zusétzlich thermisch er-
zeugte Verbreiterung besitzt keine ausgeprdgte Anisotropie. Oberhalb der
kritischen Temperatur kann man bei dieser Schicht eine thermisch induzierte
Anisotropiezunahme in der [01l1-Richtung feststellen.

Das Profil der Pb—Reflexe kann auch bei dieser dichtgepackten Schicht nicht
durch eine exponentielle Abhéngigkeit der Paarkorrelation ({p) vom lateralen
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Abb. 6.29 Temperaturabhingigkeit der Parameter der algebraisch-
exponentiellen Paarkorrelation (@Pb=1.15 ML)

Abstand p erkladrt werden. Dagegen wird es, ebenso wie bei der Reihenstruk-
tur, gut durch eine algebraisch-exponetielle Paarkorrelation beschrieben
(vgl. Gl. (6.4)). Die aus der Profilanalyse gewonnene Korrelationslinge & und
der Exponent 7 sind in Abb. 6.29 dargestellt. Wiederurm weist die Korrelations-
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linge ¢ keine Temperaturabhiangigkeit unterhalb der kritischen Temperatur
TM=305K auf, fallt dartiber aber ftir beide kristallographischen Richtungen
schnell ab. Dagegen zeigt der Exponent 5 nur fiir die [01I]-Richtumg einen
extremen Anstieg oberhalb der kritischen Temperatur, wihrend er sich in
der [233]-Richtung kaum é&ndert.

Wie schon in Abschnitt 6.2 berichtet wurde, lieBen sich héhere Bedeckungen
als die, deren Untersuchung eben dargestellt wurde, fiir eine Substrattermnpera-
tur von TD =600K beim Aufdampfen nicht erzeugen. Die bei diesen Versuchen
entstandenen expandierten Pb-Schichten mit vergréBertemm Reihenabstand
b_, wurden ebenfalls auf ihr thermisches Verhalten hin untersucht. Thre

Pb
kritische Temperatur TM verringerte sich mit wachsendem Reihenabstand
(vgl. Abb. 6.30); die weniger dichtgepackten Pb-Schichten schmelzen also bei
tieferen Temperaturen. Dagegen kann man keine Anderung der Debye-Tempe-

ratur @D beobachten.

Auch das thermische Verhalten der_bei einer Substrattemperatur von TD =580K
hergestellten Schicht, deren Pb-Reihenabstand stirker komprimiert war
(be =3.39A statt b, = 3.53A), wurde untersucht. Diese dichter gepackte
Pb-Schicht durchlduft ebenfalls einen reversiblen Ordnungs-Unordnungs-
Phasentibergang. Die kritische Temperatur TM = 375K dieser Schicht war jedoch
gegentiber der bei einer Substrattemperatur von T,=600K erzeugten Schicht

deutlich erhéht. Parallel hierzu ist auch die Debye-Temperatur @, dieser Schicht
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erhoht; sie liegt bei @D=14OK. Also kénnen die Pb-Atome in dieser stirker
komprimierten Schicht nicht so ausgepriagte thermische Vibrationen ausftihren.
In Abb. 6.30 ist zu sehen, wie mit steigender Kompression der Pb-Schicht die
kritische Temperatur anwéchst: je dichter die Pb-Reihen zueinander sind,
desto hthere Temperaturen bendtigt man, um thermisch Defekte zu erzeugen.

6.5 Diskussio

Im Gegensatz zu anderen hochindizierten Cu-Flachen, die facettieren, nach-
dem Blei auf sie aufgedampft wurde [33,81], ist die Cu(311)-Fliche auch nach
der Adsorption von Blei stabil. Facettenreflexe konnten nie beobachtet werden.
Offensichtlich unterscheidet sich die Grenzflichenenergie des Systems
Pb/Cu(311) nur wenig von der Energie, die bei den bleibedeckten niedrig
indizierten (100)- und (111)-Cu-Flichen auftritt. Daher ist der Energiegewinn zu
gering, urmn die Umstrukturierung der Cu(311)-Flache, die mit einem massiven
Transport von Oberflichenatomen verbunden waére, zu bewirken. Hierftir
spricht auch, daB [81]1 beobachtet hat, daB sich nach Tempermn von
3ML Pb/Cu(711) bei T=650K nur (311)- und (100)-Facetten gebildet haben.

Das Adsorptions- und Desorptionsverhalten von Pb/Cu(311) wurde schon in
(331 mit AES eingehend untersucht und soll daher hier nicht weiter diskutiert
werden. Die dort gewonnenen Daten konnten hier trotz einer héheren Auf-
dampfrate reproduziert werden. Die von diesen Autoren vorgeschlagenen
Modelle ftir die Reihenstruktur und die dichtgepackte Pb-Schicht sind dagegen
mit den hier gemessenen Beugungsbildern unvereinbar. Dagegen kann die
von [81] auf einer bleibedeckten Cu(311)-Fliche beobachtete Uberstruktur
bestitigt werden.

Dies von [33] vorgeschlagene Modell fiuir die Reihenstruktur mit 5-facher
Periodizitdt in den Reihen wtirde den (10)-Pb-Reflex weiter in die [0111-Richtumg
verschieben, als es selbst bei der noch nicht kommensurablen 0.5 ML-Schicht
beobachtet wurde. Entsprechendes gilt ftir die anderen Pb-Reflexe. Offensicht-
lich verhindert die erhebliche Kompression von 8.9%, die bei dieser Anordnung
der Pb-Atome auftritt, daB sich diese Struktur ausbildet. Durch das stark
strukturierte Substrat kann die Pb-Schicht auch nicht bei sehr kleinen Bedek-
kungen mit der eigenen Gitterkonstanten aufwachsen, wie es zB. bei
Pb/Cu(11l) beobachtet wurde [91]1. Selbst in den Trégen der Cu(311)-Fliche
lagert sich das Blei schon fur ©p,> 0.5 ML in einer kommensurablen Uberstruk-
tur an. Offensichtlich sind die Gitterpldtze energetisch so gtinstig, daB die
Pb-Reihen um 2.9% komprimieren. Dadurch daf3 die Pb-Atome auf der offenen
Cu(311)-Fldche dieser Spannung auch noch ausweichen kénnen, kann aller-
dings die Kompression der Reihen sogar noch geringer sein.
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Fiuir das hier vorgeschlagene Modell, das sich aus dem Vergleich der LEED-
Struktur und der Bedeckung ergibt, ist es notwendig, daB sich die Pb-Atome,
die die Einheitszelle der Uberstruktur aufspannen, zB. sowohl auf den hollow-
sites der (100)- als auch der (111)-"Mikro"-Facetten der Cu(311)-Fliche befinden
(vgl. Abb. 6.4), Versucht man die kommensurablen Pb-Atome zB. nur auf
den hollow-sites der (100)-"Mikro"-Facetten unter Einbehaltung der 4-fachen
Periodizitdt in den Pb-Reihen anzuordnen, so wtiirde im Vergleich zu dem
beobachteten LEED-Bild ein geschertes Bsugungsmuster erzeugt. Betrachtet
man nur diejenigen Pb-Atome einer Uberstruktureinheitszelle, die sich auf
diesen ausgezeichneten Pldtzen befinden, so gibt es acht verschiedene Mdglich-
keiten, die Einheitszelle auf dquivalenten Substratpldtzen anzuordnen (Anti-
phasen-Domé&nen). Wegen dieser zahlreichen Mdglichkeiten, Antiphasen-
Domainen in der [01I1-Richtung bilden zu kdnnen, reicht die Wechselwirkung
der adsorbierten Pb-Atome offensichtlich nicht daftir aus, ftir Pb~Bedeckungen
kleiner als e 0.5 ML eine stabile Uberstruktur aufzubauen. So wurde zB.
eine Uberstruktur mit der doppelten Periodizitit des Substrats in der [0111-
Richtung nie beobachtet. Dagegen reicht die Wechselwirkung der Pb-Atome
bei hoheren Bedeckungen aus, um auch eine gut geordnete Struktur der
Pb-Reihen zueinander zu erzeugen, obwth der Reihenabstand be = bcu =423A
wesentlich gréBer als der Abstand der Pb-Atome in den Reihen (ay, = 3.404)
ist.

Diese Ordnung der Adsorbatschicht reagiert aber sehr empfindlich auf ther-
mische Stérungen. Die kritische Temperatur dieser Reihenstruktur ist mit
TMSBOSK wesentlich niedriger als die Schmelztemperatur von Pb-Schichten
auf anderen Cu-Oberfldchen [91-93]. Dort schmelzen die Pb-Schichten nicht
unter TM =500K. Trotz dieser niedrigen Schmelztemperatur der Reihenstruktur
liegt die Temperatur, bei der die Desorption einsetzt (T=650K), sehr viel
hoher. Jedoch ist fur die Desorption — sie ist nullter Ordnung, d.h. unabhéngig
von der Bedeckung — nur die Bindung an die Unterlage wichtig, w&hrend
die laterale Wechselwirkung keine Rolle spielt. Die extreme thermisch induzier-
te Verbreiterung der Pb-Reflexe in der [233]-Richtung deutet darauf hin, daB
fir diese tiefe Schmelztemperatur die schwache Bindung der Atome in der
[233]-Richtung verantwortlich ist, denn in dem Substrat werden erst bei
sehr viel héheren Temperaturen atormare Stufen erzeugt (TR= 750K).

Aus der Analyse des Beugungsbildes — das Profil der Substratreflexe bleibt
auch bei hohen Temperaturen unveridndert, nur die Uberstrukturreflexe sind
verbreitert — geht eindeutig hervor, daB die Defekte in der Pb-Schicht Verset~
zungen in der [0lI1-Richtung (Antiphasen-Domé&nen) sind. Die Temperaturab-
hingigkeit der Reflexverbreiterung 14Bt sich nicht durch einen Ordnungs-
Unordnungs-Phasentibergang mit kurzreichweitiger Ordnung erkldren, weil
dann die Halbwertsbreite der Reflexe einem Potenzgesetz AK“~r" (v<1) in
Abhéngigkeit von der reduzierten Temperatur folgen mtiBte. Dieses wurde
nicht beobachtet. Stattdessen konnen die Daten gut durch eine exponentielle
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Abhingigkeit AK ~exp(-B/ Y1) beschrieben werden, die fiir das "Schmelzen"
eines Adsorbats mit langreichweitiger Wechselwirkung vorausgesagt wird
(771 (vgl. auch Kapitel 3.3).

Auch das von [33] vorgeschlagene Modell einer quasihexagonalen Struktur
der dichtgepackten Pb-Schicht, bei der jede dritte Pb-Reihe in der [2331-Rich-
tung kommensurabel zum Cu(311)-Substrat ist, ist nach der genauer Analyse
der LEED-Daten nicht haltbar. Aus der Position der Reflexe ergibt sich viel-
mehr, daB die Pb-Schicht eine 9-fache Periodizitit in der (233]-Richtung
ausbildet. Ein Grund ftir diese sehr groBe Einheitszelle des Pb-Adsorbats ist
coffensichtlich, da die Reihen der Pb-Schicht in dieser Struktur, bezogen auf
den Reihenabstand einer Pb(111)-Fliche, nur urn 3.4% komprimiert sind. Bertick-
sichtigt man zusétzlich noch die Welligkeit der Adsorbatschicht, so dtirfte die
Kompression eher geringer sein. Dagegen ist die Kompression in der von
[33] vorgeschlagenen dichtgepackten quasihexagonalen Struktur mit 6.9%
wesentlich héher, so daB diese Struktur trotz der ktirzeren Reihenperiodizitit
nicht gebildet wird.

Durch Tempemmn oberhalb von T,=550K wird die leichte Kompression der Pb-
Schicht mit 9-facher Reihenperiodizitit aufgehoben. Danach tritt eine dreifache
Periodizitdt auf, bei der die Pb-Reihen schon einen gréBeren Abstand als auf
der Pb(111)-Fliche haben. Da bei diesen Temperaturen noch keine Pb-Atome
desorbieren, muf3 Blei aus der untersten Monolage in die zweite Monolage
diffundiert sein. Insgesamt hat sich nach diesem Ubergang von der 9-fachen
zur 3-fachen Reihenperiodizitdat die Bedeckung in der ersten Schicht wm 1/13
ML verringert. Da die Reflexe der 3-fachen Periodizitit mit denen der S-fachen
Periodizitdt zusammenfallen, ist es durchaus méglich, daB schon unterhalb
von TA= 550K die Pb-Schicht aus einer Mischung beider Strukturen besteht.

Diese Tendenz, daB sich der Reihenabstand der Pb-Struktur durch Tempern
vergrofert, setzt sich fort, wenn man die dichtgepackten Schichten bei hohen
Substrattemperaturen erzeugt. Offensichtlich sind nur die Pliatze der Pb-Atome
in den Trégen der Cu(311)-Fliche energetisch gtinstig. Dagegen diffundieren
Pb-Atome, die sich nicht in diesen Trégen befinden, entweder zu Pb-Inseln
zusammen oder desorbieren schon bei etwas tieferen Temperaturen als die
Pb-Atome, die eine Reihenstruktur bilden. Die Streaks im LEED-Bild, die bei
den weniger dichtgepackten Pb-Schichten beobachtet wurden, deuten darauf
hin, daB die Ordnung der Reihen zueinander nicht besonders gut ist. Ahnliche
Effekte wurden auch bei der Adsorption von Kalium und Cisium auf Cu(110)
gefunden (94].

Auch das Schmelzen der dichtgepackten Pb-Schicht kann nicht durch die
Modelle mit kurzreichweitiger Wechselwirkung beschrieben werden, sondem
nur durch eine langreichweitige Wechselwirkung der Pb-Atome, wie die
Temperaturabhéngigkeit der Halbwertsbreite zeigt. Die dichtgepackten Pb-
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Schichten schmelzen bei héheren Temperaturen als die Reihenstruktur. Aber
auch die hdchste hier beobachtete Schmelztemperatur liegt noch deutlich
unter den bei Pb-Schichten auf niedrig induzierten Cu-Flichen gemessenen
kritischen Temperaturen. Offensichtlich ist durch das ungtinstige Verhiltnis
der Gitterkonstanten, die die Welligkeit in der dichtgepackten Pb-Schicht ver-
ursacht, die Bindung der Pb-Atome so schlecht, daB schon bei relativ tiefen
Temperaturen thermisch viele Defekte induziert werden. Indem der Reihenab-
stand verringert wird, wird die Schmelztemperatur erhéht. Dieses wurde
ebenfalls bei stark komprimierten Pb-Schichten auf Cu(111) beobachtet [911.
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7. SchluBbetrachtungen

In dieser Arbeit wurde mit hochauflosendermn LEED erstmals das thermische
Verhalten der Cu(311)-Fliche, insbesondere der Tieftemperaturphase, eingehend
untersucht. Die Trennung von Zentralreflex und Schulter, die erst durch die
hohe Auflosung des Instruments moglich ist, erlaubt es, das kritische Verhal-
ten der Oberfliche genau zu charakterisieren. Aus dem Verschwinden des
Zentralreflexes konnte die kritische Temperatur des Rauhigkeits-Phasentiber-
ganges bei TR=750Ki25K ermittelt werden. Die Profilanalyse der Verbreite-
rung zeigt, daB der Verlauf der Hthenkorrelation unterhalb der kritischen
Temperatur durch eine exponentielle Annidherung an die Rauhtiefe 4 und
oberhalb der kritischen Temperatur durch einen linearen Anstieg gekenn-
zeichnet ist. Inhomogenititen beeinflussen drastisch die Morphologie der Cu(311)-
Fldche. Schon bei tiefen Temperaturen wird die Oberfliche durch sie atrfge-
rauht, so daB die zusédtzlich thermisch induzierte Rauhigkeit auch bei hohen
Temperaturen nur einen kleinen Teil der Gesamtrauhigkeit ausmacht.

Die Cu(311)-Fliche war auch nach der Adsorption von Blei stabil; es konnten
keine Facetienreflexe beobachtet werden. Wachsturn und Ausheilen der erzeug-
ten Pb-Schichten wurden detailliert beschrieben. Blei wichst auf Cu(311l) im
Stranski-Krastanov-Mode. W&hrend bei sehr niedrigen Bedeckungen keine
geordneten Strukturen entstehen, ordnet sich das Blei bei mittleren Bedeckum-
gen in einer Reihenstruktur an, bei der sich die Pb-Atome in den Rinnen
der Cu(311)-Fliche anlagern. Bei hdheren Bedeckungen wichst das Blei in
komplizierteren dichtgepackten Schichten.

Auch das thermische Verhalten dieser Pb-Schichten wurde ausftihrlich studiert.
Ihre kritischen Temperaturen héngen von den Details der jeweiligen Struktur
(Bedeckung, Periodizit4t, Kompression) ab. Sie liegen weit unterhalb der Volu-
menschmelztemperatur, aber auch weit unter den bei Pb-Schichten auf ande-
ren Cu-Fldchen beobachteten kritischen Temperaturen. Die Temperaturab-
hangigkeit der Pb-Reflexe deutet darauf hin, daB das kritische Verhalten der
Pb-Schichten durch langreichweitige Wechselwirkungen bestimmt wird.

Im Vergleich zu der hochauflésenden LEED;Untersuchmg, die [81]1 zur
thermisch induzierten Rauhigkeit bei Cu(711) durchgeftihrt hat, sind wesent-
liche Unterschiede zu erkennen. Die Cu(711)-Flidche ist selbst bei T=150K
noch sehr rauh; es kann keine thermisch erzeugte Ratuhigkeit beobachtet
werden. Diese hohe Stufenatorndichte ist offensichtlich kinetisch bedingt.
Eine sehr tiefe kritische Temperatur — sie sollte etwa bei Raumtemperatur
liegen — fithrt dazu, daB3 die Ordnungsvorgénge der Oberfliche nur sehr lang-
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sam ablaufen. Aus diesen markanten Unterschieden zwischen der Cu(311)-
und der Cu(711)-Flache ergibt sich sofort die Frage, wie sich die Cu(511)-Fliche
verhélt, die ja eine Mittelstellung zwischen beiden bisher mit SPA-LEED unter-

suchten Fldchen einnimmt. Da die kritische Temperatur dieser Fliche bei

ca. T, =380K liegt, wie aus dem He-Atomstrahlenuntersuchungen hervorgeht
(18], kbnnte an dieser Fliche auch die Hochtemperaturphase besser studiert
werden, ohne daf die Segregation von Schwefel dieses erschwert. Aber auch
hochauflésende LEED-Untersuchungen zum Rauhigkeits-Phasentibergang an
anderen hochindizierten Fldchen erscheinen sinnvoll. So sind zB. die Cu(n10)-
Fléchen mit Ausnahme der Cu(110)-Fléche, bei der widersprtichliche Ergebnisse
mit Réntgen-[95] und He-Atomstrahlbeugung (961 vorliegen, kaum unter-
sucht worden. Der gréBere Abstand der Cu-Atome in den Reihen lings der
[001]-Richtung sollte zu einer geringeren kritischen Temperatur fithren.

Ahnliche Uberlegungen, wie sie eben ftir das thermische Verhalten der Cu(511)-
Fldche dargestellt wurden, gelten fur das System Pb/Cu(511). Wihrend die
Cu(311)-Fldche auch nach der Adsorption von Blei stabil war, facettierte die
Cu(711)-Flache sofort {81]. Daher wire es interessant, die Reaktion der Cu(511)-
Flache auf Pb-Adsorbatschichten zu untersuchen. Kann man eine stabile
Reihenstruktur auch auf dieser Fliche erzeugen, wire es sicherlich sehr
aufschlufreich, die Auswirkungen des gréBeren Reihenabstandes auf das
thermische Verhalten zu untersuchen.

Bei der in dieser Arbeit dargestellten Untersuchung wurden die thermisch
induzierten Defekte durch Versetzungen in nur einer kristallograhischen Rich-
tung erzeugt. Bei zweidimensionalem Schmelzen entstehen Versetzungen in
allen kristallographischen Richtungen. Dieses kann an Pb-Schichten auf niedrig
indizierten Fldchen, zB. Pb/Cu(1l1), aber auch Pb/Cu(100), gut studiert werden
(vgl. auch [91]1). Neben dem kritischen Verhalten von Pb-Schichten wire es
sicherlich auch interessant, andere Adsorbatsysteme, wie zB. Alkalimetalle
auf Cu-Fldchen, genauer mit einem hochaufl§senden LEED-System zu unter-
suchen. Mit Hilfe des hochauflosenden LEED-Systems sollte es méglich sein,
die Theorien zu tiberprtifen, die fiir das Schmelzen zweidimensionaler Materie
existieren.
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ABKURZUNGSVERZEICHNIS

Atomabstand (in der [01I]-Richtung)

Reihenabstand (in der [2331-Richtung)

Paarkorrelation

Schichtabstand

Formfaktor

Streuamplitude des v-ten Oberfldchenatoms

Gitterfaktor

Anteil des Zentralreflexes an der Gesamtintensitit

Komponenente des reziproken Gittervektors parallel zur Oberfldche
Komponenente des reziproken Gittervektors senkrecht zur Oberflache
(In-Phase-Bedingung)

Streuvektor

Komponente des Streuvektors parallel zur Oberflidche

Komponente des Streuvektors senkrecht zur Oberfliche
Wellenvektor des gestreuten Elekirons

Wellenvektor des einfallenden Elektrons

Doménengréfenverteilung

Stufenhdhenverteilung

Terrassenldangenverteilung

Versetzungsverteilung

Schichtverteilung der Oberflachenatome

vertikale Phase (S= dK’l/Zn)

Strukturamplitude der n-ten Einheitszelle

Kristall- / Substrattemperatur

Ausheiltermnperatur

Aufdampftemperatur

Schmelztemperatur der Pb-Schichten

kritische Temperatur des Rauhigkeits-Phasentibergangs
Abweichung der n-ten Stufe / Domé&nengrenze von der regelmaifi-
gen Position

Abweichung des n-ten Atoms / der n-ten Doméine von seiner /
ihrer Idealposition

Fouriertransformierte der DomanengrdéBenverteilung
Fouriertransformierte der Stufenhdhenverteilung
Fouriertransformierte der Terrassenldngenverteilung
Fouriertransformierte der Versetzungsverteilung

Terrassenlédnge / Doméinengrsfe

mittlere Terrassenldnge / Domé&nengréfe
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rm Héhenkorrelation

i Rauhtiefe (mittlere quadratische Abweichung der Oberfliche von
ihrer mittleren Héhe)

n Rauhigkeitsparameter

€5 Debye-Temperatur

@Pb Bleibedeckung

Oy Schwefelbedeckung

x(.K'l) skalierte Halbwertsbreite aus lorentzartigem Reflexprofil
o Doppelstufenanteil

T reduzierte Temperatur

&(nX Phasenkorrelation

@D(n,K") Phasenkorrelation der Doménengrenzen

o.(nkK l) Phasenkorrelation der Stufen

q§,\,(n.Kl |) Phasenkorrelation der Versetzungen

@mh(K“) Profil der Verbreiterung durch Inhomogenitidten
P, (K") Profil der Verbreiterung durch atomare Stufen
Xo( TF Amplitude der kritischén Streuung

Y’(K,kl) Wellenfunktion des gestreuten Elektrons

¥ Streuamplitude der n-ten Einheitszelle

¢ Ordnungsparameter
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