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Abstract

We report on a new kind of photoelectron spectroscopy: the spin- and mo-
mentum-resolved photoemission from nonmagnetic solids using circularly po-
Tarized synchrotron radiation. Some aspects of the possibility of this new
technique are demonstrated in photoemission from Pt(111).

In normal emission the sign of the spinpolarization vector, which is ori-
ented along the surface normal, allows to determine double group symme-
tries of the relativistic band structure along the A-direction of plati-
num. Moreover it is shown, that the spinpolarized photoelectron spectro-
scopy is suitable for the investigation of critical points, like band-
crossing and -anticrossing, of bandstructures along high symmetry direc-
tions.

For emission in a mirror plane of the crystal the orientation of the po-
larization vector is determined. It is demonstrated that direct interband
transitions cause polarization vectors lying in the mirror plane. In con-
trast to normal emission, however, there does not exist any quantization
axis for the spinpolarization vector to be aligned with. The determination
of the polarization vector includes a strong progress of this technique
over common photoelectron spectroscopy investigations. The orientation is
related to relative phases and magnitudes of distinct matrix elements in
the optical excitation process. In case of mirror emission it will allow
to derive precise information on the hybridization of electronic states
due to spin-orbit interactions. For quantitative results the relativistic
scattering formalism has to be applied to the photoemission process.

The influence of the transmission process in photoemission is shown ex-

plicit. Intensity asymmetries, that means different energy distributions
for the excitation with light of opposite helicity, are measured for the
first time. These asymmetries are caused by spin-dependent scattering in
the surface layers during transmission into vacuum.
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1. Einleitung

Die Photoelektronenspektroskopie basiert auf der Entdeckung des lichtelek-
trischen Effekts vor rund 100 Jahren /1-3/ und dessen quantenhypotetischer
Erklarung durch A. Einstein /4/. Wdhrend mehrerer Jahrzehnte wurde die MeB-
methode vorwiegend in der Atom und Kernphysik angewendet. Erst in den spa-
ten 60er Jahren erfuhr die Anwendung der Photoelektronenspektroskopie auf

- Festkorper eine Renaissance, die durch die wichtige experimentelle Arbeit
von Gobeli et al. /5/ eingeleitet wurde. Die Ergebnisse dieser Arbeit zeig-
ten, daB ein Teil des Photoemissionsspektrums durch direkte Obergange in
der Bandstruktur zu erkldren ist. Kane /16/ erkannte die Bedeutung dieses
Ergebnisses und wies auf die Moglichkeit der experimentellen QOberpriifung
von Bandstrukturen hin. Diese Beobachtungen lieBen neue theoretische Be-
schreibungen des Photoemissionsprozesses folgen /7-14/. Damit war letztlich
der Grundstein fiir eine stiirmische Entwicklung der Photoelektronenspektro-
skopie gelegt. Durch Verbesserung der Spektrometer hinsichtlich Energie-
und insbesondere der Winkelauflosung, erlaubten die experimentellen Ergeb-
nisse immer genauere Aussagen iiber Dispersionsverhalten der Elektronenzu-
stdnde im Festkorper zu machen. Mitte der 70er Jahre wurde die Entwicklung
dieser Methode durch die Verwendung der Synchrotronstrahlung als Lichtquel-
le nochmals beschleunigt. Mittels der Synchrotronstrahlung hatte man nicht
nur eine Lichtquelle variabler Wellenldnge zur Hand, sondern durch Ausnut-
zung der Polarisation der Strahlung konnte man Symmetrieuntersuchungen, wie
sie Dietz et al. /19/ mit konventionellen Lichtquellen erstmalig zeigten,
sehr einfach durchfiihren. Dies ermoglichte neben der experimentellen Unter-
suchung von Banddispersionen auch deren Symmetriebestimmung. Die Methode
ist jedoch streng nur bei Materialien mit verschwindend geringer Spin-Bahn-
Wechselwirkung anwendbar.

Die ersten Experimente zur spinpolarisierten Photoemission an unmagneti-
schen Materialien wurden von der Gruppe um F. Meier durchgefiihrt /20-22/.
Es handelt sich bei diesen Messungen um eine Ausbeutespektroskopie, bei der
auf eine Winkel- und Energieauflosung verzichtet wird. Entsprechend dieser
Einschrankung sind die Ergebnisse aus den Messungen an Obergangsmetallen
/21,22/ recht unbefriedigend. Die fehlende Winkelaufldsung hatte zur Folge,
daB keine einzelnen direkten Obergdnge in der Bandstruktur untersucht wer-



den konnten und in den Messungen jeweils eine Vielzahl moglicher (Obergdnge
erfaBt wurden. Die Messungen ergaben nur kleine Polarisationswerte der pho-
toemittierten Elektronen. Es konnte zwar die Existenz von spinpolarisierten
Photoelektronen demonstriert werden, aber die Giiltigkeit von Symmetrieaus-
wahiregeln, wie sie von Wohlecke und Borstel /23/ vorhergesagt wurden,
konnte nicht eindeutig bewiesen werden.

Ziel dieser Arbeit war, mit Hilfe eines neu zu entwickelnden Spektrometers,
das die Polarisationsanalyse mit der impulsaufgeldsten, konventionellen
Photoelektronenspektroskopie kombiniert, die Photoemission aus unmagneti-
schen Materialien zu untersuchen. Als erstes waren die Bandstruktur-Symme-
trien fir die Anregung in hochsymmetrischen Kristallrichtungen zu bestim-
men, wobei der Vorteil gegeniiber der Untersuchung am Gold /22/ in der im-
pulsaufgeldosten Spektroskopie und in der Verwendung der Synchrotronstrah-
lung lag. Weiter ermoglichte die Impulsauflosung erstmalig, die spinpolari-
sierte Photoemission auBerhalb der Oberfldachennormalen zu untersuchen. Da
in diesem Fall die direkten Obergange nicht mehr entlang hochsymmetrischer
Richtungen stattfinden, gelten Symmetrieauswahlregeln nicht mehr. Es war
nicht geklart, ob in diesem Falle iiberhaupt spinpolarisierte Photoelektro-
nen existieren. Die nachste Frage war die nach dem EinfluB der Oberflache
bei der Emission der Elektronen ins Vakuum. Es sollte untersucht werden, ob
solche Effekte, die durch den Transmissionsprozel verursacht werden, in der
spinpolarisierten Photoemission beobachtet werden konnen.

Diese Experimente sollen die Moglichkeiten und Vorteile der spinpolarisier-
ten Photoemission demonstrieren. Sie sollen vor allem zeigen, da3 diese Un-
tersuchungsmethode zusdtzliche Informationen zur konventionellen Spektro-
skopie liefert.

ARhnliche Experimente zur spinpolarisierten Photoemission wurden in letzter
Zeit auch von anderen Gruppen /24,25/ in Angriff genommen. Dies verdeut-
licht das alimdhlich wachsende Interesse an der, um die Polarisationsanaly-
se erweiterten, impulsaufgelosten Photoelektronenspektroskopie.

Die Arbeit ist folgendermaBen gegliedert: Im 2. Kapitel wird auf wesentli-
che Komponenten des Experimentes etwas ndher eingegangen. Im Kapitel 3 wer-



den die theoretischen Konzepte behandelt, die zum Verstandnis der Messungen
und deren Diskussion bendtigt werden. Im Kapitel 4.1 werden Intensitatsver-
teilungen der Photoelektronen in Normalemission von Pt(111) fiir verschiede-
ne Photonenenergien behandelt und mit Bandstrukturrechnungen verglichen.
Kapitel 4.2 handelt von den Polarisationsmessungen in Normalemission. Im
Kapitel 4.3 werden die Messungen innerhalb einer Kristallspiegelebene dis-
kutiert und schlieBlich zeigt Kapitel 4.4 ein erstes Beispiel fiir die Ein-
fluBnahme der Polarisation der angeregten Elektronen im Festkorper auf die
Intensitatsverteilung.



2. Experimentelles

Fiir die Untersuchung von elektronischen Eigenschaften eines unmagnetischen
Festkorpers mit der Methode der spinpolarisierten Photoemission braucht man
zirkular polarisiertes Licht (siehe Kapitel 3.1). Wie auch in der konven-
tionellen Photoelektronenspektroskopie ist es von grofem Vorteil, wenn man
eine durchstimmbare Lichtquelle verwenden kann. Letzteres kann nur durch
die Synchrotronstrahlung als Photonenquelle erfiillt werden. Am Elektronen-
Speicherring BESSY in Berlin wurde von der Arbeitsgruppe Heinzmann (FHI)
ein Monochromator errichtet, der zirkular polarisierte und monochromati-
sierte Synchrotronstahlung liefert. An diesem 6,3 m Normal-Inzidenz-Mono-
chromator (6,3 m NIM) wurden die Experimente, iiber die in dieser Arbeit be-
richtet wird, durchgefiihrt. Bei diesem Monochromator wird die Eigenschaft
der Synchrotronstrahlung, dal das abgestrahlite Licht auBerhalb der Bahnebe-
ne elliptisch polarisiert ist, ausgeniitzt. Die Strahlung besitzt oberhalb
und unterhalb der Synchrotronbahnebene entgegengesetzte Helizitdt. Inner-
halb der Ebene ist sie vollstdndig linear polarisiert /2/. Durch horizonta-
le Blenden, die in vertikaler Richtung bewegbar sind, kann im Monochromator
der gewiinschte Teil der Strahlung separiert werden. Typische Werte fir die
Zirkularitat bei den Experimenten waren PZ > 92 %. Die Dispersion betrug
0,33 nm/mm. Der Monochromatoraustrittsspalt liegt 20 mm vor der Probe. Er
kann bei Bedarf, wie zum Beispiel den Messungen im senkrechten Abgriff,
wegbewegt werden. Im Experiment wurde eine Spaltbreite von 3,5 mm benutzt.
Im Bereich zwischen 100 nm und 300 nm wurde fiir einen 2 mm breiten Aus-
trittspalt ein Photonenfluf von ~ 5 - 1010 Photonen/sec (zirkular polari-
siert) bei einem Synchrotronstrahlstrom von 100 mAmp gemessen. Zu hoheren
Photonenenergien nimmt der PhotonenfluB stark ab und hat zwischen 60 nm und
75 nm eine um ca. drei GroBenordnungen verminderte Intensitat. Bei 50 nm
wurde nochmals ein Anstieg des Photonenflusses auf ~ 2-1010 Photonen/sec
verzeichnet. Die genaue spektrale Verteilung der vom Monochromator gelie-
ferten Lichtintensitdat ist in /3/ zu finden. Weitere Einzelheiten zum Mono-
chromator kann man bei Eyers et al. /4/ nachlesen.



2.1 Experimenteller Aufbau am Synchrotron

In Figur 2.1 ist der experimentelle Aufbau am Speicherring BESSY wiederge-
geben. Der verwendete Monochromator ist nicht im Bild. An den Monochromator
schlieft sich unmittelbar die Hauptkammer an. Diese enthdlt zwei Spektrome-
ter, die getrennt zur Messung verwendet werden konnen. Im unteren Teil der
Kammer befindet sich der LEED-Spinpolarisationsdetektor, der je nach Bedarf
in die MeBposition, die Synchrotronebene, hochgefahren oder in eine Warte-
position, 200 mm unterhalb dieser Ebene, abgesenkt werden kann (unter Va-
kuum). Rhnlich verhdlt es sich mit dem 2. Spektrometer der Arbeitsgruppe
Heinzmann. Dieses ragt von oben in die MeBkammer und kann nach oben wegbe-
wegt werden. An die Hauptkammer schlieBt sich die Prdparationskammer an. In
dieser befindet sich ein rasterbares Augerspektrometer, das eine Ortsauflo-
sung von ~ 10 ym besitzt /5/. Weiterhin ist die Kammer mit einem LEED-Sy-
stem /6/ ausgestattet. Zur Reinigung der Probe ist eine lonenkanone /7/
vorgesehen. Zusatzlich kann die Probe durch eine indirekte Heizung iiber
Wirmestrahlung und/oder ElektronenbeschuB auf iiber 1200° C aufgeheizt wer-
den.

Die Probe wird mit einem Manipulator von der Prdparationskammer in die
Hauptkammer und umgekehrt transferiert. Der Manipulator (in Fig. 2.1 links
angedeutet) erlaubt eine Drehung der Probe um ihre Normalenachse.

Hauptkammer und Praparationskammer sind durch einen Ganzmetall-Pendelschie-
ber /8/ voneinander trennbar. Das ermdglichte eine Prdparation der Platin-
probe bei hoheren Driicken, z.B. beim Heizen in 0, oder Saubern mittels
Ionenbeschu, ohne Beeinflussung des Vakuums in der Hauptkammer. Die er-
zielten Enddriicke in beiden Kammern waren, bei geschlossenem Ventil zum Mo-
nochromator, kleiner 1-10'10 mbar. Im MeRbetrieb stieg er meist, wegen
schlechterer Vakua im Monochromator und Speicherring, auf 2-3-10'10
an.

mbar

Beide Kammern waren zweifach mit py-Metall ausgekleidet, um storende Magnet-
felder zu unterdriicken. AuBerdem wurden samtliche Bauteile aus unmagneti-

schen Materialien gefertigt. Um das gesamte System befanden sich Helmholtz-
Spulen, mit denen das Magnetfeld in der Kammer noch weiter kompensiert wer-
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den konnte. Die Magnetfelder konnten so im Bereich der Probe auf Werte um
10 mGauB reduziert werden.

2.2 Goniometerkammer

Der LEED-Spinpolarisationsdetektor ist in der Goniometerkammer, mit der die
untere Halfte der MeBkammer bezeichnet wird, untergebracht. Diese Halbkam-
mer ist iiber einen 35"-Wheeler-Flansch vom oberen Teil, der fest bei BESSY
installiert ist, trennbar. Einen Schnitt durch diese Kammer zeigt Fig. 2.2.

Die gesamte MeBvorrrichtung ist auf einer Edelstahlplatte gelagert. Diese
Platte kann iiber drei Spindeln angehoben oder abgesenkt werden. Auf diesen
Hubtisch sind zwei Drehkranze iibereinander angebracht. Sie sind auf Glasku-
geln gelagert. Auf dem untersten Drehteller ist der Haltewinkel fiir das
Spektrometer besfestigt. Der Detektor ist darin oben drehbar um die Achse 2
gelagert. Der obere Drehkranz ermoglicht von aufen die Einkopplung der
Schwenkbewegung um die Achse 2. Dies erlaubt, wie wir weiter unten sehen
werden, die Messung der dritten Polarisationskomponente der Photoelektro-
nen. Die Schwenkung wird folgendermaBen durchgefiihrt. Der untere Drehteller
wird arretiert und der obere von auBen gedreht. Durch die Innenverzahnung
des oberen Drehkranzes iibertragt sich die Drehung auf die Welle am Halte-
winkel. Diese iibertrdgt die Bewegung auf das obere Kegelrad, das dann das
Spektrometer um die Mittelachse der EinschuBoptik (Achse 2) dreht. Bewegt
man beide Drehteller gleichzeitig, dreht sich das Spektrometer um die Mit-
telachse des Wheeler-Flansches (Achse 1) und damit um die Probe. Fiir die
Drehteller existieren zwei getrennte Dreheinkopplungen.

Zentrisch sind Flansche von unten im Hubtisch eingeschweift, die zur Span-
nungsversorgung und Auskopplung der Signale aus dem VakuumgefaB dienen. Die
Anbringung in der Mitte gewdhrleistet zum einen die volle Beweglichkeit des
Spektrometers. Zum zweiten konnten dadurch die auch im Vakuum abgeschirmten
MeBleitungen so kurz wie moglich gehalten werden. Dies war notwendig, da
die Kapazitdt der Signalleitung, laut Hersteller /10/, einen Wert von 30 pF
nicht iberschreiten durfte.
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Fig. 2.2: Goniometerkammer

Schematische Ansicht im Schnitt durch die Kammer mit dem LEED-Spinpolarisa-
tionsdetektor

1 = Offnung auf dem AuBenzylinder des Analysators fiir den Lichtdurchtritt
2 = Transportlinse

3 = Energieanalysator

4 = Spinpolarisationsanalysator

5 = Halterung fiir den Wolfram-Kristall

Die Faltenbalge liegen alle innerhalb der Vakuumkammer. Sie sind zwischen
Kammerboden und Hubtisch eingeschweift. Die Atmosphdarenseite liegt jeweils
auf der Balginnenseite. Die elektrischen Durchfiihrungen (gestrichelter
Pfeil) sitzen innerhalb des groBen Faltenbalgs auf in den Hubtisch einge-
setzen Flanschen. Das System ist mit drei Spindeln, die gleichzeitig iiber
einen gemeinsamen Kettenantrieb betdatigt werden, ausgestattet. Eine Spindel
ist in dieser Ansicht verdeckt.



2.3 Spektrometersystem

Die Funktionsweise des Spektrometersystems soll an Hand des Prinzipbildes
in Fig. 2.3 erklart werden. Es ist der Fall der Normalemission dargestellt.
Das zirkularpolarisierte, monochromatisierte Licht fallt dabei durch das
Spektrometer auf die Probe. Als Austritisspalt des Monochromators dient in
dieser Anordnung die Eintrittsoffnung des Spektrometersystems. Die Photo-
elektronen von der Probe werden mittels der Transportlinse (5 zylindrische
Elemente) in die virtuelle Eintrittsblende des Energieanalysators abgebii-
det. Eine reale Analysatoreintrittsoffnung verbietet sich wegen des grofen
Lichtstrahlquerschnitts innerhalb der gesamten Transportlinse (siehe auch
Kapitel 2.4). Als Energieanalysator verwenden wir ein 60°-Segment eines Zy-
linderspiegelanalysators. Die Energieselektion ist mit einer gleichzeitigen
Umlenkung des Elektronenstrahls um 90° verbunden. Die aus dem Analysator
austretenden Elektronen werden mit einer aus drei zylindrischen Elementen
bestehenden Optik auf den Wolframkristall fokussiert und gleichzeitig auf
die bendotigte Streuenergie beschleunigt. Die am Wolframkristall gebeugten
Elektronen durchiaufen eine konventionelle LEED-Gitteranordnung /11/, die
die Separation der elastisch gebeugten Elektronen ermoglicht. Mittels
zweier hintereinandergeschalteter Vielkanalplatten /12/ werden die gebeug-
ten Strahlen verstarkt und iiber eine Widerstandsplatte /10/ ortsaufgeldst
nachgewiesen.

Zur Bestimmung der Polarisation der Elektronen werden die Intensitdaten von
komplementdren LEED-Reflexen verglichen. Es gilt, z.B. fiir die (2,0)-Strah-
len:

1 1 -1
o - . 22,0) " 12,0)
Az,0)  Tz,0) * 12,0
I = Intensitdt der LEED-Reflexe
A = Asymmetriefunktion

Die Asymmetriefunktion A wurde von Kirschner /13/ fiir verschiedene LEED-
Reflexe und Streuenergien zwischen 50 und 150 eV bestimmt. Der optimale Ar-
beitspunkt des Detektors liegt, unter Verwendung der (2,0)-Strahlen, bei
einer Streuenergie von 104,5 eV /14/. Diese Werte wurden iibernommen.
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Fig. 2.3: Schemabild des Spektrometersystems

Das Bild zeigt einen Schnitt durch die Mittelebene des Detektors. Es ist
der Fall der Messung in Normalemission dargestellt, bei der die zirkularpo-
larisierte Synchrotronstrahlung durch den Detektor auf die Probe fallt. Vom
Energieanalysator sind der duBere und innere Zylinder sowie Randfeldkorrek-
turelemente angedeutet. Der Spinpolarisationsanalysator (in Fig. 2.2 mit 4
bezeichnet) besteht, von unten nach oben, aus: Wolframkristall, LEED-Git-
ter, zwei Vielkanalplatten (gestrichelt) und der Widerstandsplatte
(schwarz).

Das LEED-Bild zeigt die Beugungsfigur in Elektronenbewegungsrichtung be-
trachtet. Die (2,0)- und (2,0)-Reflexe liegen vor bzw. hinter der Blattebe-
ne, also in einer Ebene senkrecht zum Schnitt. Die Quadrate sollen die
elektronisch erfaBten Bereiche symbolisieren, innerhalb derer die vier Zah-
ler fir die (2,0)- und (0,2)-Strahlen Ereignisse registrieren.
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Mit einer solchen Intensitdtsasymmetrie-Messung wird der Polarisationsgrad
beziiglich einer ausgezeichneten Richtung bestimmt. Diese wird durch die
LEED-Geometrie eindeutig festgelegt. Die Polarisationskomponente, die ge-
messen wird, steht senkrecht auf der Streuebene, die durch die beiden zur
Polarisationsbestimmung benutzten LEED-Strahlen ausgezeichnet ist /14/.
Durch die Messung der Intensitdtsasymmetrie der (2,0)- und (0,2)-Reflexe
bietet das Spektrometer die Moglichkeit, gleichzeitig zwei zueinander senk-
rechte Polarisations-Komponenten zu bestimmen. (Die Achsen sind im LEED-
Bild der Fig. 2.3 gestrichelt eingezeichnet.)

An Hand von Fig. 2.3 kann man die durch die LEED-Symmetrie festgelegten
Komponenten auf die Geometrie am Platinkristall iibertragen. Durch die
(0,2)-Strahlen wird die Polarisationskomponente, die senkrecht zur Oberfli-
chennormalen und senkrecht zur Blattebene steht, bestimmt. Die Intensitats-
asymmetrie der (2,0)-Strahlen ist proportional zur Polarisationskomponente,
die parallel zur Oberflachennormalen liegt. Diese Komponente kann nur des-
halb nachgewiesen werden, weil im Energieanalysator die Elektronen um 90°
abgelenkt werden. Der Spin der Elektronen wird in schwachen elektrischen
Feldern nicht beeinfluBt /15/. Die beiden Polarisationskomponenten werden,
entsprechend ihrer Orientierung beziiglich der Elektronenbewegungsrichtung
bei der Emission, als longitudinal bzw. transversal bezeichnet.

Durch die Moglichkeit, das Spektrometersystem zu schwenken, kann man ver-
schiedene im Raum orientierte Polarisationskomponenten transversaler Art
bestimmen. Insbesondere in der Position, die Fig. 2.2 und 2.3 zeigen, wird
die transversale Polarisationskomponente gemessen, die parallel zur Syn-
chrotronebene liegt. Durch Schwenken des Detektors um 90° (um Achse 2) kann
man die auf der Synchrotronebene senkrecht stehende Komponente bestimmen.
Die longitudinale Polarisationskomponente ist von der geschwenkten Stellung
unabhdngig und immer gleich. Man hat folglich die Moglichkeit, drei senk-
recht zueinander stehende Polarisationskomponenten zu bestimmen. Somit kann
ein beliebig im Raum orientierter Polarisationsvektor gemessen werden.

Einige photographische Ansichten des Spektrometers sind in Fig. 2.4 - 2.6
zusammengestellt. Die Bilder zeigen das Spektrometer in den oben beschrie-
benen, ausgezeichneten Schwenkpositionen.
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Fig. 2.4: Spektrometersystem

In der Seitenansicht erkennt man, im Vergleich mit Fig. 2.2 und 2.3, die
Transportlinse, die sich teilweise im oberen Lager befindet. Links davon
sieht man den Energieanalysator mit seitlicher Abdeckung. Darunter schlieft
sich der Spinpolarisationsanalysator an. Die weifen Keramikplatten dienen
zur Befestigung der Widerstandsplatte. Auf diesen Keramiken befinden sich
die Kondensatoren fiir die ortsaufgeldste Signalauskopplung. Man erkennt
weiter den Haltewinkel, der auf dem unteren Drehteller befestigt ist. Am
oberen Teil des Haltewinkels befindet sich das Kegelrad, das zur Schwenkung
des Detektors dient. Am unteren rechten Bildrand sieht mand die elektri-

schen Anschliisse aus dem im Hubtisch eingeschweiBten Flanschstutzen heraus-
ragen,



Fig. 2.5: Spektrometersystem um 90° geschwenkt

Man blickt auf die Riickseite des Energieanalysators mit der Gffnung fiir den
Lichtdurchtritt. Man erkennt einige Details des Spinpolarisationsanalysa-
tors. Ganz rechts sieht man den LEED-Kristalltrdger, der eine Nachjustie-
rung des Wolframkristalls unter Vakuum ermoglicht. Der Kristall kann, wie
bei einem Goniometer, um zwei senkrecht zueinander stehende Achsen in der
Kristalloberfldache gekippt werden. Weiter in Richtung Energieanalysator
folgen LEED-Gitter, Korrekturringe /18/, Halterung fiir die Vielkanalplatten
und Halterung fiir die Widerstandsplatte.

Im unteren Teil des Bildes sieht man die beiden Drehteller. Die Innenver-
zahnung des oberen Drehtellers greift in das Zahnrad am unteren Ende der
Welle, die am Haltewinkel befestigt ist.
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Fig. 2.6: Spektrometersystem

Das Bild zeigt aus einer anderen Ansicht das Spektrometer in der um 90° ge-
schwenkten Position. Man blickt von unten auf den Spinpolarisationsanalysa-

tor. Man sieht Teile der Widerstandsplatte (schwarze Dreiecke) mit ihrer
Befestigung an den Keramikplatten.
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2.3.1 Energieanalysator

Als Energieanalysator wird ein 60°-Segment eines Zylinderspiegelanalysators
verwendet. Da das Licht zum einen senkrecht auf den Kristall fallen, aber
andererseits auch die Photoelektronen in Normalemission analysiert werden
sollten, waren Modifikationen am Spektrometer vorzusehen, die einen Licht-
durchtritt durch den Analysator erlaubten. Dazu muBte im auBeren Zylinder
eine Uffnung gelassen werden. AuPBerdem konnte keine Eintrittsblende fiir den
Energieanalysator benutzt werden, da die Lichtkonvergenz im Bereich des
Analysators-Eintritts einen freien Durchgang von > 10 mm verlangte.

Um speziell diesen letzteren Mangel zu beheben, wurde mit Hilfe eines Simu-
lationsprogramms die Arbeitsweise des Analysators studiert und die Moglich-
keiten, eine virtuelle Eintrittsblende zu verwenden, untersucht. Ausgehend
von analytischen Formeln /16/ fiir die Bewegung eines Elektrons in einem zy-
lindersymmetrischen Feld, wurde ein Programm entwickelt, das es erlaubte,
samtliche experimentellen Parameter der in den Analysator eintretenden
Elektronen, wie etwa Eintrittswinkel, Quellfldche und Energie, zu variieren
und den Einflul auf die Aufldsung und Abbildungseigenschaften des Analysa-
tors zu studieren. Unter der zusatzlichen Bedingung einer Ablenkung der
Elektronen um 90° erwies es sich als ginstig, den Analysator so zu betrei-
ben, daB er eine 1:1 Abbildung eines Gegenstandes macht. Gegenstand und
Bild liegen dabei beide in der Zylindermittelachse. Unter diesen Bedingun-
gen ist es moglich, durch Verwendung von divergenzbegrenzenden Blenden vor
der Austrittsblende eine virtuelle Eintrittsoffnung zu definieren. Diese
Aperturblenden wurden den berechneten Trajektoren, fiir den Fall einer vor-
handenen Eintrittsblende, angepaBt. Damit ergab sich aus den Rechnungen
eine Spektrometerkonstante

m
1]

DurchlaBenergie

AU

Spannungsdifferenz zwischen innerem und auBerem Zylinder
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fiir folgende Spektrometerabmessungen:

Ry = innerer Zylinderradius = 30 mm
Ry = auBerer Zylinderradius = 90 mm
W, = Abstand von Gegenstands- und Bildpunkt auf der Zylinderachse = 188,2 mm

Die Energieauflosung wurde fiir die experimentell benutzte Austrittsblenden-
groBe, rgy. = 0,05°R;, zu 2 % (volle Breite bei halbem Maximum) berechnet.
Die Winkelauflosung war, laut Rechnung, < * 50,

Testmessungen ergaben eine Energieaufldsung von 1.7 % und eine Spektrome-
terkonstante von C = 1,235, Die bessere Einergieauflosung im Test ist auf
eine geringere Divergenz des in das Spektrometer eintretenden Elektronen-
strahls verglichen mit dem Wert, der der Rechnung zugrunde gelegt wurde,
zurickzufiihren. Die Winkelakzeptanz wurde nicht iiberpriift, kann aber wegen
der Aperturblenden nicht oberhalb von 5° 1iegen.

Im oben geschilderten Betriebsmode wird nicht die fiir Zylinderspiegelanaly-
satoren mogliche Fokussierung 2. Ordnung genutzt /16/. In Fokussierung 2.
Ordnung wird namlich aus einem runden Gegenstand ein elliptisches Bild er-
zeugt. Die Abbildung eines in der Ebene, die der Ansicht der Figur 2.3 ent-
spricht, ausgedehnten Gegenstands erfolgt energiedispersiv an einer anderen
Stelle hinter dem Analysator als die eines, in einer zu diesem Schnitt
senkrechten Ebene, ausgedehnten Gegenstandes. Ein Blendensystem zur Defini-
tion der virtuellen Eintrittsoffnung konnte nicht mehr benutzt werden, ohne
erhebliche Intensitatsverluste hinnehmen zu missen. AuBerdem wiirde fiir die
weitere Abbildung kein echter Bildpunkt existieren, was zu schlechteren
Beugungsbedingungen am Wolfram-Kristall fiihren wiirde. Aus diesen Griinden
wurde ein Arbeitspunkt gewahlt, der etwas von der Fokussierung 2. Ordnung
abweicht.

Die Uffnung im auBeren Zylinder verursacht Feldverzerrungen im Analysator.
Um diese im Bereich der Elektronenbahnen mgglichst klein zu halten, wurde
der Radius des duBeren Zylinders so grop wie moglich gewdhlt. AuBerdem wur-
den iiber die Uffnung 0,1 mm dicke Molybdan-Drihte gespannt, um den Durch-
griff von Storfeldern kiein zu halten.
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2.3.2 Datenerfassung

Das LEED-Bild wird uber eine kommerziell erhdltliche Anordnung /10/, beste-
hend aus einer Widerstandsplatte und Nachweiselektronik, erfaBt. Dieses Sy-
stem wurde fiir die Datenerfassung um einen Analog-Digital-Wandler und einem
7-Kanalzdahler erweitert. Die gesamte Anordnung ist in Form eines Block-
schaltbildes in Fig. 2.7 dargestellt.

Die Widerstandsplatte ist oben skizziert. Sie besitzt vier Abgriffe, an de-
nen unmittelbar im Vakuum vier identische Kondensatoren angebracht sind.
Die nachfolgende, ortsauflosende Elektronik bestimmt, iiber vier ladungs-
empfindliche Vorverstarker, die in einer vorgegebenen Zeit auf die Konden-
satoren geflossene Ladung. Durch Bilden verschiedener Verhdltnisse der zur
Ladung proportionalen vier Signale aus den Vorverstdrkern kann der Ort
eines Ereignisses lokalisiert werden /10/. Entsprechend dieser Koordinaten
gibt die Elektronik zwei Spannungen, die auf zwei senkrecht zueinander ste-
henden Koordinatenachsen (x,y) bezogen sind, heraus. Uber eine veranderli-
che Nachweisschwelle erlaubt das Gerdt zusdtzlich, Untergrund und Signal
voneinander zu trennen. Wenn ein Signal oberhalb einer vorgegebenen Schwel-
le liegt, gibt die Elektronik einen Steuerimpuls ab. Die x- und y-Signale
werden digitalisiert (Analog-Digital-Wandler) und auf den Eingang der Zahl-
einrichtung gegeben. Sie liegen simulitan an sieben Zdhlern. Jeder dieser
Zahler enthalt zwei, durch ein logisches "UND" gekoppelte, Fensterdiskrimi-
natoren. Man stellt an jedem dieser Zahler fiir das x- und y-Signal jeweils
eine untere und obere Schwelle (Fenster) ein. Gibt die ortsaufldsende Elek-
tronik der Widerstandsplatte einen Steuerimpuls ab, so werden in allen Zah-
lern gleichzeitig die x- und y-Signale mit den Sollwerten verglichen. Liegt
sowohl x- als auch y-Signal innerhalb eines eingestellten Fensters, wird
das Ereignis im betreffenden Zahler registriert. Die Einstellung dieser
Fenster erfolgt mit dem auf einem Oszillographen sichtbar gemachten LEED-
Bild. Mit Hilfe dieser Anordnung konnen die Intensitdten der einzelnen
LEED-Reflexe ermittelt werden. Es wurden gleichzeitig die (2,0)-, (0,2)-,
(1,0)-Reflexe registriert und zusdtzlich die Gesamtintensitdt aufgenommen.
Die (2,0)- und (0,2)-Reflexe dienten zur Bestimmung der Polarisation (siehe
Kapitel 2.3). Die (1,0)-Strahlen wurden zur Oberpriifung der apparativen
Asymmetrie benutzt, da die (1,0)-Strahlen fiir die verwendete Streuanordnung
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Fig. 2.7: Blockschaltbild der Signalauskopplung
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eine verschwindend geringe Polarisationsempfindlichkeit /12/ besitzen. Die
Zahler werden von einem Tischrechner /17/ ausgelesen und wieder auf Null
gesetzt. Die Mefzeitintervalle sind vom Rechner aus wdahlbar,

2.4 Erlduterungen zum MeBvorgang

Um Verteilungskurven aufzunehmen, wurden von einer programmierbaren Span-
nungsquelle bestimmte Potentiale im Spektrometer gedndert. Eine detail-
liertere Beschreibung des Betriebsmodes findet man bei Hiinlich /18/. Der
Energiesanalysator wurde bei konstanter Auflosung, also mit fester Durch-
laBenergie, betrieben. Der gesamte MeBvorgang wurde vom Tischrechner aus
gesteuert.

Es wurde jeweils ein volles Spektrum, von typisch 150 MeBpunkten, bei Zdahl-
zeiten von ~ 1 sec pro Punkt aufgenommen. Energieverteilung und Asymmetrie
wurden simultan auf dem Bildschirm dargestellt und im Rechner zwischenge-
speichert. Es konnte so jeder einzelne Durchlauf kontrolliert werden. Die
einzelnen Durchldufe wurden, wenn sie in Ordnung waren, zu den vorhergehen-
den hinzuaddiert. Die Wahl dieses MeRverfahrens hatte zwei Vorteile:

i) wihrend des kurzen Zeitraumes (2,5 Minuten fiir einen Durchlauf), sind
die MeBbedingungen einfacher konstant zu haiten

ii) es gehen die schon abgespeicherten Daten nicht verloren, wenn, aus ir-
gendwelchen Griinden, ein Durchgang gestort wurde.

Je nach Intensitat wurden zwischen 10 und 20 solcher Einzelmessungen ge-
macht. In den polarisationsempfindlichen LEED-Reflexen konnten in Intensi-
tatsmaxima bis zu 2000 Ereignisse/sec pro Reflex registriert werden. Die
Zdhlrate hing dabei natiirlich vom Synchrotron-Strahlstrom und der verwen-
denten Photonenenergie ab. Die angegebene Zdhlrate bezieht sich auf einen
gespeicherten Strom von 150 mAmp und eine Photonenenergie hv < 13 eV.

Die Sauberkeit der Kristalloberflachen konnte wahrend des Experiments an
Hand des LEED-Bildes (Wolfram-Kristall) und des Photoemissionsspektrums
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(P1atin) uberpriift werden. Der Wolframkristall wurde in Zeitabstanden von
ca. 15 min auf ~ 1200° C und etwa jede Stunde auf ~ 2200° C geheizt, um
Verunreinigungen durch CO respektive Sauerstoff zu beseitigen. Der Platin-
kristall wurde meist nur wahrend einer neuen Elektroneneinspeisung in den
Speicherring prdapariert (typisch alle 2 - 3 Stunden). Die Sauberkeit der
Platinoberfldche wurde mittels Auger-Analyse iiberpriift.



- 21 -

3. Theoretische Betrachtungen zur spinpolarisierten Photoemission

Die spinpolarisierte Photoemission ist eine neue Methode, um die elektroni-
schen Eigenschaften von Festkorpern zu untersuchen. Auch die Theorie steht
bei der Beschreibung der Spinphanomene noch am Anfang. Bisher beschrankt
sie sich auf die Behandlung von Teilprozessen im Rahmen eines Dreistufenmo-
dells. Eine angemessene Theorie sollte aber den Proze in einem Einstufen-
modell behandeln. Als Endzustdnde muB man dabei relativistische "zeitinver-
tierte LEED-Zustdnde" ansetzen. Durch diesen Ansatz beriicksichtigt man Beu-
gungseffekte, die an der Grenzflache Festkorper-Vakuum auftreten und die
die Spinpolarisation der Photoelektronen beeinfluBt. Solche relativisti-
schen LEED-Zustdnde werden heute schon von Feder /1/ zur Beschreiben von
Spineffekten in der Beugung niederenergetischer Elektronen verwendet. Die
Theorie sollte auBerdem die Wechselwirkung des Elektrons mit dem elektroma-
gnetischen Feld relativistisch beschreiben, da diese relativistische Be-
schreibung des Anregungsprozesses Spinumkehr-Prozesse beim Obergang erfaft.
Eine solche umfassende Theorie wurde kiirzlich in Angriff genommen /2/. Da
eine vollstandige Beschreibung noch nicht vorhanden ist, werden wir auf das
einfachste Modell der Photoemission, das Dreistufenmodell, zuriickgreifen.
Dies erlaubt eine physikalisch anschauliche Diskussion der Polarisations-
effekte bei der Photoemission.

Das Dreistufenmodell, das zuerst von Fan /3/ vorgeschlagen und spdter von
anderen Gruppen /4,5,6/ verfeinert wurde, zerlegt die Photoemission aus
Festkorpern in folgende Teilprozesse:

a) den AnregungsprozeB
b) den Transport des angeregten Elektrons zur Oberfliche
c) die Transmission durch die Oberflache ins Vakuum.

Im Prinzip konnen alle drei Stufen zu einer Spinpolarisation der gemessenen
Photoelektronen fiihren. So kann beispielsweise der Transport zur Oberfldche
bei einem Festkorper ohne Inversionszentrum eine Spinpolarisation der Pho-
toelektronen bedingen. Fiir solche Kristalle gilt die Kramers-Entartung
E(k,*) = E(-k,¥), was heiBt, daB entgegengesetzte Spinzustdnde bei einer
festen Energie bei k und -k zu finden sind. Beim Transport der angeregten
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Elektronen zur Oberflache findet iiber die Gruppengeschwindigkeit eine Spin-
selektion statt. Da die Gruppengeschwindigkeit fiir k und -k entgegengesetzt
gleich sind, konnen ndmlich nur Elektronen mit k oder -k zur Oberfldche ge-
langen und emittiert werden. Diese Elektronen sollten also wegen der Kra-
mers-Entartung spinpolarisiert sein /7/. Eine experimentelle Oberpriifung
dieser Hypothese steht noch aus.

In unmagnetischen Kristallen mit einem Inversionszentrum gilt
E(k,t) = E(k,v).

Es sind also alle Bander wenigsten zweifach entartet und konnen mit Elek-
tronen entgegengesetzter Spineinstellung besetzt werden. Weiter folgt dar-
aus, daB der Grad der Entartung nur gradzahlig sein kann. Fiir solche Kri-
stalle konnen spinpolarisierte Photoelektronen nur durch (i) den Anregungs-
prozeB und/oder (ii) die Transmission durch die Oberflache /8/ verursacht
werden. Die theoretische Vorhersage von Spinpolarisation durch den Anre-
gungsproze3 wurde zuerst von Koyama & Merz /9,10/ und von Reyes & Helman
/11/ gemacht. Eine ausfiihrliche Behandlung findet man im Obersichtsartikel
von Borstel & Wohlecke /7/.

Im folgenden Unterkapitel werden wir auf die theoretische Behandlung der

Polarisationseffekte durch die Anregung naher eingehen. Danach werden die
Transmissionseffekte eingehender diskutiert.

3.1 Der Anregungsprozef

Durch Absorption eines Photons kann ein Elektron aus einem Anfangszustand
¢1 in einen Endzustand ¢f angeregt werden. Die Intens1tat der Anregung ist
proportional zur Ubergangswahrscheinlichkeit [<¢c[0]¢; >| . In Storungsrech-
nung 1. Ordnung ergibt sich an einem Punkt k der Brillouinzone
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2
I(Ef) ~ 6(Ef'E-i‘hV) ¢ l<¢f|0|q’1>[ (3.1)
0 = Storoperator
I = Intensitat

Der erste Faktor beinhaltet die Energieerhaltung. Im Dreistufenmodell setzt
man als Wellenfunktionen be und s Grundzustands-Blochspinoren an.

Zur Bestimmung der Polarisation der angeregten Elektronen muB man deren
Wellenfunktion kennen /12/. Fiir die Anregung aus einem bestimmten Anfangs-
zustand ¢? ergibt sich als allgemeinster Endzustand ¢$(Ef,5) eine Linear-
kombination aller erreichbaren Endzustande. Man erhdlt

o5 (Eesk) = 1 <0f(Ec k) [01F(E;,k)> bg(Eg,k) 8(Ec-E,-hv) (3.2)

¢$(E1,5) durchldauft alle moglichen u-Anfangszustdnde, die bei E; und k
existieren. Die 6-Funktion entspricht wieder den Energieerhaltungssatz. Sie
separiert in der Summation alle die zu einem festen E¢ gehdrenden Endzu-
standswellenfunktionen. Die Elektronen im Endzustand ¢¥(Ef,§) sind voll-
standig polarisiert, da in Gleichung (3.2) Wellenfunktionen superponiert
werden. Die daraus resultierende Blochwelle ist durch eine feste Spinfunk-
tion x = (ﬁ) bestimmt. a und b errechnen sich dabei aus Gleichung (3.2).

Gibt es p verschiedene Anfangszustdnde bei gleichem E; und k, so erhdlt
man, entsprechend Gleichung (3.2), p verschiedene Endzustande. Diese besit-
zen keine feste Phasenbeziehung untereinander, da sie durch Anregung aus
unabhangigen Eigenzustanden entstehen. Deshalb muB man die Gesamtheit aller
Elektronen bei Ef und k als ein statistische Gemisch von p Untersystemen
betrachten. In diesem Fall ergibt sich die Polarisation des Ensembles als
gewichtete Addition der Polarisationsvektoren E“ der Einzelsysteme, die
reine Spinzustande darstellen. Es gilt
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" (3.3)
I*(E¢,k)
T e
W

I¥ = Intensitat oder Besetzungsstarke des p-ten Teilsystems

In der Quantenmechanik verwendet man haufiger den Dichteformalismus. Darin
1aBt sich Gleichung (3.3) schreiben als

Spur (gf o)

Spur (gf)
%
c=1|g
= | %y
(e}

=z

wobei g die Dichtematrix des Elektronen-Ensembles ist. Sie setzt sich aus
den Dichtematrizen der Untersysteme

B W P
gf = |0§> <o¢] (3.5)

zusammen. Es ergibt sich
g5 = g o (3.6)

Die Diskussion der Gleichung (3.4) gestattet, unter Ausnutzung von Zeitum-
kehrbarkeit und Inversionssymmetrie, einige allgemeingiiltige Aussagen /12/.
Diese sind im Folgenden aufgelistet.

Fir die Anregung an einer beliebigen Stelle k der Brillouinzone in einem
unmagnetischen Kristall mit Inversionszentrum gilt:

1. Man kann nur spinpolarisierte Photoelektronen erwarten, wenn man zir-
kularplarisiertes Licht benutzt, und zwar
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2. nur dann, wenn die Spin-Bahn-Wechselwirkung nicht vernachldssigbar
klein ist.

3. Beim Umschalten der Lichtzirkularitdt geht der Polarisationsvektor in
sein Negatives iiber.

4. Liegen Lichteinfalls- und Elektronenemissionsrichtung in einer Spie-
gelebene des Kristalls, so liegt der Polarisationsvektor ebenfalls in
der Spiegelebene.

Das Problem wird sehr viel iUberschaubarer, wenn man die Anregung in hoch-
symmetrischen Richtungen betrachtet. Es konnen dann Symmetriebetrachtungen
angestellt werden, die die Gleichungen (3.2) - (3.6) sehr vereinfachen.
Dies soll anschlieBend fiir die Anregung entlang der A-Richtung vorgefiihrt
werden,

Wir betrachten die Normalemission aus einem Pt(111)-Kristall. Wir nehmen
ein kartesischen Koordinatensystem an, dessen z-Achse deckungsgleich mit
der [111]-Richtung des Kristalls ist. Die positive z-Richtung sei parallel
zur Oberfldchennormalen. Zirkularpolarisiertes Licht falle senkrecht auf
die Oberfldche. Damit ist das Auftreten eines Oberfldchenphotoeffekts, wie
ihn Feibelman /13/ beschrieben hat, auszuschiieBen. Der Operator in Glei-
chung (3.1) und (3.2) kann dann in der Dipolndherung durch

0=A- (x=*iy)
A = Betrag des Vektorpotentials im Inneren des Kristalls

beschrieben werden. Eine dazu &quivalente Darstellung in Kugelflachenfunk-
tionen ist

0=A- vyt

= -

Die Beschrankung auf die Hauptsymmetrierichtungen der Kristalle erlaubt,
die Elektronenwellenfunktionen naher zu spezifizieren. Die einzelnen Binder
der Bandstruktur E (k) werden durch die Angabe der irreduziblen Darstellung
{n} der dem Vektor k zugehdrenden Punktgruppe charakterisiert. Diese Be-
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zeichnung gibt die Symmetrie des Bandes an der betreffenden Stelle der
Brillouinzone an. Die Blochwelle als Eigenzustand des Elektrones besitzt
genau diese Symmetrie. Bei Materialien mit hoher Kernladungszahl fiihrt die
Spin-Bahn-Wechselwirkung zur Aufspaltung von entarteten Bandern der nicht-
relativistischen Bandstruktur. Die Symmetrie der Bander wird dann durch
Doppelgruppen beschrieben. Die Klassifizierung bezieht sich nicht mehr auf
eine reine Ortssymmetrie, sie beinhaltet zusatzlich die Wechselwirkung von
Bahndrehimpuls mit dem Eigendrehimpuls (Spin) des Elektrons. Anschaulich
erlauben die Kenntnis der Doppelgruppen die explizite Angabe der Kombina-
tion von Spin-Funktionen und Symmetrieanteilen der Ortswellenfunktionen.
Die Kopplungskoeffizienten, aquivalent zu den Clebsch-Gordon-Koeffizienten
in der Atomphysik, sind fiir die einzelnen Punktgruppen in der Literatur ta-
belliert /14/.

Fiir die [111]-Richtung kubisch flachenzentrierter Kristalle gibt es in der
nichtrelativistischen Bandstruktur, d.h. ohne Beriicksichtigung der Spin-
Bahn-Wechselwirkung, nur zwei verschiedene Bandsymmetrien. Das sind in der
Einzelgruppennotation A1 und A3. Die A3-Bander sind vierfach entartet. gie
werden unter Einschalten der Spin-Bahn-Wechselwirkung aufgespalten in A6
und AZA%. Die Al-Bander werden zu Aé. In dieser Bezeichnung gibt der untere
Index die Doppelgruppe und der obere die Einzelgruppe an. A6 ist eine zwei-
dimensionale irreduzible Darstellung. Sie erlaubt eine Entwicklung der
Blochwellen nach der Basis der Spinfunktionen |a> und |B> /15/. Hingegen
entsteht AiAg aus zwei eindimensionalen irreduziblen Darstellungen A4 und
A5. Wegen der Zeitumkehrinvarianz sind beide aber energetisch entartet.
Deshalb faBt man sie zusammen. Sie lassen sich, wegen ihres eindimensiona-
len Charakters, nicht mehr nach den Spinfunktionen separieren, wie wir wei-

ter unten am konkreten Beispiel fiir Pt(111) sehen werden.

In der Atomphysik fiihren die Symmetrien der Elektronenwellenfunktionen zu
Auswahiregeln fiir optische Dipoliibergange. Diese sind AL = *1 und

Amj = 0, *1, & ist die Drehimpuls- und m; die "magnetische" Quantenzahl. Um
diese sehr gebrauchlichen Auswahlregeln auch auf den Anregungsprozef beim
Platin anwenden zu konnen, entwickeln wir die Blochspinoren 0.B.d.A. nach
Kugelfldachenfunktionen. Da fiir die Symmetriebetrachtungen nur Spin- und

Winkelanteil der Wellenfunktionen interessieren, wird der Radialanteil in
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dieser Betrachtung weggelassen. Figur 3.1 zeigt in einem Ausschnitt aus der
Bandstruktur von Platin die A-Richtung mit den obersten Valenzbindern und
dem untersten Leitungsband. Das Leitungsband wurde, der besseren Darstel-
lung wegen, energetisch tiefer eingezeichnet. Rechts daneben sind die
Blochspinoren fiir die Elektronen in den verschiedenen Bandern als Linear-
kombination von Kugelfldchenfunktionen dargestellt /16/. Die eckigen K1am-
mern beschreiben die zu einem festen E und k gehorenden beiden Eigenzustan-
de. Die exakte Linearkombination ist fiir die folgenden Betrachtung nicht
wichtig. Deshalb wurden die zur entsprechenden Spinfunktion gehdrenden Ku-
gelfldchenfunktionen nur in der Form einer Aufzdhlung dargestellt. Die
Spinfunktionen |a> und |B> beziehen sich auf die z-Achse des vorne festge-
legten Koordinatensystems. Es bedeutet |a> eine Ausrichtung des Spins be-
ziiglich der +z-Richtung. Das Band, in das die Elektronen angeregt werden,
sei das unterste Leitungsband. Es hat Aé Charakter. Fiir die Valenzbander
kommen Aé, Ag und AiAg als Symmetrien vor. Der Obergang Aé > Aé ist in der
angenommenen Geometrie streng dipolverboten /17/. Weil dieser Obergang
nicht auftritt, wurde auf die Darstellung der Wellenfunktion eines solchen
Valenzbandes verzichtet. Der Lichtoperator wird durch YIl beschrieben. Da
die Lichtausbreitung in -z-Richtung erfolgt, wird damit Licht positiver He-
lizitdt reprdsentiert. Die Auswahlregeln ergeben sich fiir diese Darstellung
des Lichtoperators aus den Orthogonalitatseigenschaften der Kugelflachen-
funktionen. Diese ergeben:
Y—l
>

Es sind also von YQ unter Einwirkung des Storoperators Yl1 nur (bergange
nach Y?;i moglich. Das ist vollkommen analog den oben zitierten Auswahlre-
geln aus der Atomphysik. Betrachten wird nun in Figur 3.1 den Obergang

Ag > Aé. Wegen der Orthogonalitat der Spinfunktionen |a> und |B> gibt es
keinen Ubergang von einem |a>-Anfangszustand in einen |B>-Endzustand und
umgekehrt. Dies gilt nur in der nichtrelativistischen Naherung fiir den
Storoperator. Wegen der Auswahlregeln fiir £ und m findet man auBerdem nur
die Emission aus einem der moglichen Anfangszustdnde (siehe Pfeile in Figur
3.1). Beide Bedingungen zusammengenommen verursachen, daB es nur einen End-
zustand der Form, wie in Gleichung (3.2) gezeigt, gibt. Daraus sieht man
unmittelbar, ohne explizite LOsung der Gleichungen (3.2) - (3.6), daB man

im Endzustand vollstdndig polarisierte Elektronen bekommt. Der Polarisa-
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tionsvektor ist antiparallel zur Oberflachennormalen orientiert. Khnliche
Betrachtungen zeigen, daB die Anregung aus dem AZA%-Band mit Licht gleicher
Helizitdt zur entgegengesetzten Polarisation fiihrt (siehe Figur 3.1). Ob-
wohl man das Resultat unmittelbar aus der Darstellung erkennt, soll an die-
sem Obergang der Formalismus aus Gleichungen (3.2) - (3.6) demonstriert
werden.

Die Orthogonalitdat der Spinfunktionen bedingt, dal in der Linearkombination
fir den Endzustand (Gleichung 3.2) nur jeweils einer der beiden Endzustinde
auftritt. Da die Anregung aber aus zwei Anfangszustdnden moglich ist, er-
halt man zwei unabhdngige Teilsysteme, die keine feste Phasenbeziehung (in-
kohdrent) besitzen. Deshalb treten zwei Wellenfunktionen gemd Gleichung
(3.1) auf:

1. -1 .

b = 1 AVTHAS [Ace> = T M |ALe
02 = = <A YN A [ALe = - M, A0
f IV 1A TAgs A lAgs

Af, Ai reprdsentieren die Linearkombinationen der
Kugelflachenfunktionen

Die Dichtematrizen der beiden Zustinde sind:

2
LY
und g% = A )

0 0 0 0
und somit ergibt sich fiir die Dichtematrix des Gesamtensembles:

2
0 = (ZIMAI 0)
=f 0 0

Die Polarisationskomponenten berechnen sich nach der Gleichung (3.4).
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Es ergibt sich also eine vollstandig polarisierte Elektronengesamtheit.
Wenn die ins Leitungsband angeregten Elektronen emittiert werden, muB man
im AuBenraum spinpolarisierte Photoelektronen erwarten. Wie man an Hand
dieser Betrachtungen gesehen hat, hangt das Vorzeichen der Polarisation von
der Symmetrie des Anfangszustandes ab.

An diesem speziellen Beispiel (Fig. 3.1) kann man sich die ersten drei all-
gemein giiltigen Aussagen, die oben zitiert wurden, verdeutiichen.

i) Betrachten wir die Anregung mit Licht negativer Helizitdt. Der Licht-
operator wird durch YIl reprasentiert. Man erhdit beispielsweise fir
den Obergang Ag > Aé wegen der Orthogonalitdat der Kugelflachenfunk-
tionen nur Anregung ven |a> nach |a> (siehe Figur 3.1). Fir AZAg hin-
gegen gibt es nur mogliche Obergange von |pB> nach |p>. Damit erhdlt
man also die entgegengesetzte Polarisation, wenn man die Lichthelizi-

tdat umdreht.

ii) Liegen die Bdander dicht beieinander, so daB man sie in der Emission
nicht mehr trennen kann, wird die Polarisation drastisch reduziert.
Sie wird im wesentlichen durch die GroRBe der Aufspaltung relativ zur
Energieauflosung bestimmt. Hat man keine Spin-Bahn-Wechselwirkung,
oder ist sie vernachlassigbar klein, so gibt es keine Kopplung zwi-
schen Spin- und Winkelfunktionen. In diesem Fall gehort zu beiden
Spinfunktionen |a> und |B> die gleiche Linearkombination geeigneter
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Ortswellenfunktionen. Bei der Anregung erhalt man deshalb zwei voll-
kommen identische Oberginge in reine |a>- und |B>-Endzustdnde. Mit
Gleichung (3.3) ergibt sich deshalb immer die Gesamtpolarisation
Null.

ii1) Die zu erwartende Polarisation bei der Anregung mit linearpolarisier-
tem Licht 138t sich leicht mit Hilfe einer geeigneten Zerlegung des
Lichtoperators aus den obigen Ergebnissen ableiten. Linearpolarisier-
tes Licht, dessen elektrischer Feldvektor in der x,y-Ebene liegt,
18Rt sich als koharente Uberlagerung von rechts- und linkszirkularem
Licht darstellen. Unter Anwendung von i) folgt deshalb mit Figur 3.1,
daB man Obergdnge in |a>- und |B>-Spinzustdnde des Endbandes erwarten
muB. Da die Obergangsstarken fiir Anregung aus einem Anfangsband
gleich sind /16,18/, erhdlt man wieder mit Gleichung (3.3) eine ver-
schwindende Gesamtpolarisation. Das gleiche gilt fiir die Anregung mit
unpolarisiertem Licht.

AbschlieBend sei noch erwahnt, dal die Symmetrieauswahliregeln nicht an eine
spezielle Wahl geeigneter Ortsbasisfunktionen gekoppelt ist. Wohlecke und
Borstel /16/ haben gezeigt, daB fiir die Anregung entlang hochsymmetrischer
Richtungen der Brillouin-Zone rein gruppentheoretische Oberlegungen zu die-
sen Ergebnissen fihren.

3.2 Der TransmissionsprozeR

Selbst wenn man von der Anregung her keine Spinpolarisation erwarten darf,
ist es nicht ausgeschlossen, in der Photoemission polarisierte Elektronen
zu erhalten /8/. Diese konnen durch spinabhangige Beugungseffekte beim
Durchgang durch die Oberfldche verursacht werden. Der zu Grunde liegende
physikalische Mechanismus ist die Spin-Bahn-Wechselwirkung des gestreuten
Elektrons mit dem Streuzentrum, den Atomriimpfen in der Oberflache. Da die
Starke der Spin-Bahn-Wechselwirkung proportional zu Z [Z = Kernladungszahl
des Streuzentrums] ist, erwartet man starke Polarisationseffekte durch
Streuung nur bei schweren Materialien. Da die physikalische Beschreibung
dieses Streuprozesses allgemein recht bekannt ist, mochte ich auf eine de-
tailliertere Behandlung verzichten. Eine schone Darstellung fiir freie Atome
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findet man bei Kessler /19/. Die spinabhdngigen Beugungseffekte bei der
Emission ins Vakuum sind dhnlich denen bei der Beugung niederenergetischer
Elektronen an Festkorperoberfldchen /20,21/. Zur Beschreibung und Diskus-
sion des Einflusses der Transmission auf die Polarisation soll deshalb der
Streuformalismus des spinpolarisierten LEED's herangezogen werden.

Durch einen Streuproze wird ein Elektron des Spinzustandes % in einen an-
deren Spinzustand Yo gestreut. Der Obergang wird durch eine spinabhangige
Streumatrix § beschrieben. § ist eine 2x2 Matrix. Es gilt

Diese Gleichung gilt fiir die Streuung eines einzelnen Elektrons und fiir die
Streuung von vollstdndig polarisierten Elektronen. Hat man ein statisti-
sches Gemisch von Elektronen in verschiedenen reinen Spinzustinden, so kann
man die Streuung wieder vereinfachend mittels des Dichteformalismus be-
schreiben. Der Polarisationsvektor E' nach der Streuung 133t sich schreiben
als:

Spur [(S(1+P"+0)$ ) 0]
P! = R (3.8)
spur (§(L+P°0)s")
EO = Polarisationsvektor vor der Streuung
(9]
=X
g = |
o
=z

Der Nenner in Gleichung (3.8) beschreibt die Intensitdt der Elektronenge-
samtheit nach der Streuung. Die Gleichung (3.8) gilt nur fiir den Fall der
elastischen Streuung. Der Streuwinkel unter dem P' beobachtet wird, geht
als Parameter in § ein. Ebenfalls hangt S von EKin und dem Einfallswinkel
ab. Die Formel (3.8) wurde zuerst fiir die Atomstreuung abgeleitet. S ist
dann durch die Streueigenschaften des Atoms bestimmt. Diese Gleichung 1dRt
sich auch fiir die Beugung niederenergetischer Elektronen an Einkristall-
oberflachen verwenden. In diesem Fall flieBen in § nicht nur die Streu-
eigenschaften des einzelnen Atoms ein, sondern die Streumatrix enthdlt auch
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den EinfluB der Vielfachstreuung in der Oberfliche. Ober diese Vielfach-
streuung wird indirekt die Kristallsymmetrie des Festkorpers beriicksich-
tigt. § 1dBt sich nicht analytisch angeben. Durch aufwendige Rechenverfah-
ren, die denen konventioneller relativistischer LEED-Theorien entsprechen,
wird 3 ermittelt. Trotz dieser Komplexitat der Streumatrix, kann man aus
Gleichung (3.8) einige interessante Eigenschaften ableiten. Dazu entwickeln
wir die Streumatrix nach einem vollstdndigen System von 2x2-Matrizen. Es

bieten sich die Pauli-Spinmatrizen an /22/:

S=a-l+beo (3.9)

o]
1]

komplex

o
]

dreikomponentiger, komplexer Vektor

a und b sind Funktionen von Ekins 50 und k fiir eine fest vorgegebene Kri-
stalloberfldche. 50 entspricht dem Wellenzahlvektor des Elektrons vor der
Streuung, k dem nach der Streuung.

Betrachten wir die Streuung in einer Spiegelebene. Zur Vereinfachung der
Rechnung und der Obersichtlichkeit wegen wahlen wir ein kartesisches Koor-
dinatensystem mit der x-Achse in Elektronenbewegungsrichtung und der z-
Achse senkrecht zur Kristallspiegelebene. Die Streumatrix muB bei Streuung
in einer Spiegelebene ebenfalls spiegelsymmetrisch sein. Dies ist aber nur
dann erfiillt, wenn die Komponenten von b parallel zur Spiegelebene ver-
schwinden /22/, da sich die Spinmatrizen wie Pseudovektoren unter Spiege-
lung transformieren. Deshalb besitzt S§ folgende einfache Form:

.S__=ao;+b ug b =0b =0 (3.10)

Mit Hilfe dieser Entwicklung kann man aus Gleichung (3.8) einige wichtige
Erkenntnisse iber den EinfluB des Transmissionsprozesses, ohne explizite
Kenntnis von §, ableiten. Wir wollen einen Spezialfall, der fiir die spatere
Diskussion der MeBergebnisse wichtig ist, betrachten. Es soll die Streuung
von Elektronen, die einen innerhalb der Spiegelebene liegenden Polarisa-
tionsvektor besitzen, diskutiert werden. Der Anfangsvektornf? besitzt also

in dem von uns gewdhlten Koordinatensystem nur eine x- und y-Komponente:



0
Px
0 0
P” = P
- y
0.
Eo = Polarisationsvektor vor der Streuung

Daraus wird nach der Streuung, unter Verwendung der speziellen Form von §
(Gleichung (3.10)) und der Gleichung (3.8):

e P° + d p°
X

y
Ny 0 _ 0
P' =3 e Py d P, (3.11)
C
mit
No= fal? e bl
e = [al? - |b,|?

d = 2 Im (a* b,)

C = 2Re (ab%)

Es fallt auf, daB man nach der Streuung drei Komponenten erwarten muB. Vom
Polarisationsgrad vor der Streuung hangen nur die beiden Komponenten in der
Spiegelebene ab. Die auftretende Komponente senkrecht zur Spiegelebene ent-
steht alleine durch die spinabhangige Transmission. Sie ist unabhangig vom
Polarisationsvektor vor der Streuung, wenn dieser in der Spiegelebene
1iegt. Der Betrag hdangt von der kinetischen Energie der Photoelektronen und
von ihren Wellenzahlvektoren vor und nach der Streuung ab. Der Polarisa-
tionsvektor in der Spiegelebene dndert bei der Transmission seine Richtung
und seinen Betrag. Der Winkel, um den die Spiegelebenenkomponente des Po-
larisationsvektors nach der Streuung gegeniiber B? gedreht ist, ergibt sich
aus dem Skalarprodukt von

0 PX
[} — 1
P” und BSp. = Py
0
pO.p!
cosa = 6_ =Sp__ . €
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Der Betrag des Drehwinkels ist also unabhangig von der Anfangspolarisation.
Die GroBe des Drehwinkels hdngt nur von den Streubedingungen ab. Den Dreh-
sinn kann man aus dem Vektorprodukt von P° und_Eép ermitteln. Es gilt:

Tsp._d
« [P /e%Hd?

Ll e N @]
~—

p°

Das heiBt auch der Drehsinn (Vorzeichen des Vektorprodukts) ist unabhdngig
von‘B? und wird nur durch die Streubedingungen (EKin’.ﬁo’ k) bestimmt. Die-
ses Ergebnis fiir die Streuung in einer Spiegelebene ist vollkommen analog
zur spinpolarisierten Elektronenstreuung an freien Atomen /19/. Diese Ana-
logie trifft aber nur fiir die Spiegelebene zu.

Wir wollen, hinsichtlich der Messungen an Platin, die senkrechte Emission

aus einer (111)-Fldche eines kubisch flachenzentrierten Gitters betrachten.
In der Normalemission liegt der Elektronenstrahl gleichzeitig in drei Spie-
gelebenen, die einen Winkel von 60° miteinander bilden. S muB deshalb spie-
gelsymmetrisch zu allen drei Ebenen sein. Diese Bedingung kann aber nur er-
fiillt werden, wenn b zu Null wird. Mit der Gleichung (3.8) ergibt sich dann
unmittelbar: P' = p°

risation beim Durchgang durch die Oberfldche nicht. Dies ist ein sehr wich-

. Es andert sich also in der Normalemission die Pola-

tiges Ergebnis, weil in dieser Geometrie die Spinpolarisation nur durch die
Anregung verursacht wird.

Aus Beugungsexperimenten mit spinpolarisierten Elektronen ist bekannt, daB
die Streuung von Elektronen entgegengesetzter Polarisation zu Intensitats-
unterschieden in den gebeugten Strahlen fiihren kann /23/. Man bezeichnet
die normierte Differenz der beiden Intensitaten als die Intensitdtsasymme-
trie:

A(R®) = [1(P®)-1(-P°)]/[1(P®)+1(-P%)] (3.12)

Mit Hilfe der Formeln (3.8) und (3.9) 14Bt sich die Intensitdtsasymmetrie
auch schreiben als
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AR®) = ¢ - P°/(lal? + [b|%) = A« p°
(3.13)
¢ =2 Re (asb*) + i (b* x b)
A bezeichnet man als Asymmetrievektor. Man beachte, daB die beobachtete
Asymmetrie neben der Anfangspolarisation auch wieder von den experimentel-
len Parametern Eins EO’ k und der Kristallsymmetrie abhdngt. Mit Gleichung
(3.13) folgt:

Im allgemeinenen sollte man immer eine Intensitdtsasymmetrie erhalten,
wenn spinpolarisierte Elektronen an einer Grenzflache gestreut werden.
Dabei ist es gleich, ob es sich um LEED- oder Photoemissionsexperimente
handelt. Das bedeutet speziell fiir die Photoemission, dal man beim Um-
schalten von c+— auf o -Licht oder umgekehrt, verschiedene Intensitdts-
verteilungen erwarten muf.

Die Ausnahme bildet wieder die Normalemission und unter gewissen Bedingun-
gen auch die Emission innerhalb einer Kristallspiegelebene. In der Normal-
emission hatten wir oben gezeigt, daR b =0 gilt. Daraus ergibt sich, wie
man mit Gleichung (3.13) leicht sieht, daB keine Intensitdtsasymmetrie auf-
treten kann. Innerhalb einer Spiegelebene 1dBt sich, unter Ausnutzung von

0

b= | 0

bZ

zeigen, daB die Intensitdtsasymmetrie nur von der senkrecht auf der Spie-
gelebene stehenden Komponente abhangt. Aus (3.13) 1dBt sich mit

Py
P° = | Py
P
zeigen, daB gilt
AP®) = £+ pS (3.14)

2 2
C=2Re (asb%) ; N =[a]" + [b]
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Die Intensitdtsasymmetrie hangt also in diesem Fall von der Polarisations-
komponente, die senkrecht auf der Spiegelebene steht, ab. Oder anders aus-
gedriickt, besagt Gleichung (3.14), daR der Asymmetrievektor bei der Streu-
ung in der Spiegelebene senkrecht zu dieser Ebene steht.

Da sich die Polarisation bei der Anregung mit Licht entgegengesetzter Zir-
kularitat umdreht (Kapitel 3.1), kann man mit Hilfe der Formel (3.14) fir
die Photoemission in einer Kristallspiegelebene folgende Aussage gewinnen.

Durch Messungen von Intensitdtsverteilungen fiir o+- und o -Licht kann
man Uberpriifen, ob durch den Anregungsprozel eine Senkrechtkomponente
(zur Spiegelebene) vorhanden ist. Findet man fiir verschiedene Photonen-
energien keine Intensitdtsasymmetrie, so kann man damit die Aussage 4
des Kapitels 3.1 iiber die Lage des Spinpolarisationsvektors bei der An-
regung innerhalb einer Spiegelebene bestatigen. Umgekehrt gestattet das
Verschwinden von Intensitdtsasymmetrien das Auffinden von Spiegelebe-
nen, unter der Voraussetzung der Giiltigkeit von Aussage 4 in Kapitel
3.1).

Zusammenfassend ergibt sich fiir den EinfluB der Transmission auf die Spin-
polarisation der Photoelektronen

1. In der Normalemission beeinfluBt die Transmission die photoemittierten
Elektronen hinsichtlich ihrer Polarisation nicht.

2. Bei allen davon abweichenden Geometrien darf die Transmission nicht
vernachlassigt werden.

3. Die Transmission kann neben einer Anderung des Polarisationsvektors
auch die Intensitdtsverteilung beeinflussen.
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4, Ergebnisse und Diskussion

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse unserer Messungen am Pt(111) vorge-
stellt und im Rahmen der theoretischen Konzepte des vorherigen Kapitels
diskutiert. Im Abschnitt 4.1 werden die winkel- und energieaufgelosten In-
tensitatsmessungen der Normalemission besprochen und mit Platin-Bandstruk-
tur-Berechnungen verglichen. Im darauffolgenden Abschnitt wird die Spinpo-
larisation der Photoelektronen fiir senkrechte Emission behandelt. Im Teil
4.3 betrachten wird detaillierter die Photoemission unter schrigem Abgriff
in einer Spiegelebene des Kristalls an Hand von Intensitats- und Polarisa-
tionsmessungen. SchlieBlich, im letzten Teil, werden wir ein Beispiel dis-
kutieren, bei dem der Spin der Elektronen auf die Intensitdtsverteilung
EinfluB nimmt.

4.1 Intensitdtsverteilungen der Photoelektronen in Normalemission

Wir haben die Intensitdatsverteilung der Photoelektronen fiir Photonenener-
gien von 7 eV bis 31 eV gemessen. Die Ergebnisse findet man in Fig. 4.1. In
dieser Darstellung sind die Intensitdtsverteilungen iiber der Anfangsenergie
der Photoelektronen aufgetragen. Die Verteilungskurven sind auf ihr jewei-
liges Maximum normiert. Die Lage der Fermienergie wurde durch Differentia-
tion der Spektren ermittelt. Sie wurde an der Stellung der groRten Steigung
in der hochenergetischen Flanke festgelegt. Die Abweichung der Einzelwerte
fur die Fermienergie vom Mittelwert, der aus allen Werten berechnet wurde,
war kleiner 0,15 eV, also deutlich besser als die Energieauflgsung des
Spektrometers (~ 400 meV in den Intensitdtsverteilungsmessungen).

Fig. 4.1: Intensitdatsverteilungskurven in Normalemission fiir Photonen-
energien zwischen 7 und 31 eV bei senkrechtem Lichteinfall

Die Anregung erfolgte mit zirkularpolarisierter Synchrotronstrahlung. Die
Verteilungskurven sind auf ihr jeweiliges Maximum normiert. Es wurden ent-
sprechende Maxima bei verschiedenen Photonenenergien verbunden (gestrichel-
te Linien). Die Abszisse gibt die Anfangsenergie bezogen auf das Fermi-
Niveau an (EF = 0). Die Markierungen beziehen sich auf die Diskussion im
Text.
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Den Maxima der Intensitdtsverteilungen werden direkte Obergdnge aus ver-
schiedenen Anfangsbandern zugeordnet. Diese Annahme beriicksichtigt die
Energieerhaltung (siehe Gleichung 3.1) und die Erhaltung des Wellenzahlvek-
tors. Damit erhdlt man aus der Auftragung der Figur 4.1 iiber die Lage der
Maxima die energetischen Abstdnde der Valenzbander von der Fermienergie fiir
die verschiedenen Anregungsenergien. Der Anregungsort im k-Raum kann nicht
exakt angegeben werden, da bei der Emission ins Vakuum eine Unstetigkeit in
der Senkrechtkomponente des Wellenzahlvektors auftritt (senkrecht zur Ober-
fldache). Diese Unstetigkeit verbietet den RiickschluB, vom auBen bestimmten
Elektronenimpuls, auf den k-Vektor des emittierten Elektrons im Innenraum.
Nur durch aufwendige experimentelle Methoden kann man Ubergdnge im k-Raum
exakt Tokalisieren. Einige dieser Methoden werden ausfiihrlich in Ober-
sichtsartikeln von Himpsel /1,2/ und Plummer und Eberhardt /3/ behandelt.

Wir haben zur Lokalisierung der Ubergdnge im k-Raum eine hdufig verwendete
semiempirische Methode gewahlt. Diese geht von einem existierenden Endband
aus und legt den Obergang an der Stelle fest, wo der Abstand zwischen Va-
lenzband und angenommenem Leitungsband gerade der eingestrahlten Photonen-
energie entspricht. Man nimmt bei Metallen meist als Endband parabelformi-
ge, "freie Elektronen"-dhnliche Bander an. Man paBt ein solches Band dem
untersten Leitungsband, das aus Bandstrukturberechnungen iibernommen wird,
an. Dieser Ansatz fiihrt meist zu guter Obereinstimmung zwischen experimen-
tell bestimmter und berechneter Valenzbanddispersion. Physikalisch ist die
Annahme eines parabelformigen Endbandes folgendermaBen zu verstehen:

Der Zustand, in dem sich das Elektron nach der Anregung befindet, ist kein
stationarer Zustand, was das Dreistufenmodell implizit voraussetzt. Das an-
geregte Elektron besitzt nur eine endliche Lebensdauer und verliert durch
inelastische Wechselwirkung mit dem Festkorper Energie. Die Wahrscheinlich-
keit fiir einen VerlustprozeB steigt mit zunehmender Energie. Sie wird maxi-
mal bei Elektronenenergien zwischen 50 eV und 100 eV /4/. VerldBft man das
einfache Bild des Dreistufenmodells und erfafit die inelastische Streuung
durch die Einfiihrung von komplexen Wellenzahlvektoren fiir die Blochspinoren
des Endzustandes, so gelangt man zu einem Zweistufenmodell der Photoemis-
sion, bei dem die Anregung und der Transport zur Oberflache zusammengefaRt
wird. Die Auswirkung einer solchen realistischeren Annahme auf die Lei-
tungsbander haben kiirzlich Hora und Scheffler fiir die A-Richtung bei Palla-
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Fig. 4.2: Platin-Bandstrukturausschnitt nach /6/
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dium berechnet /5/. Die Rechnungen zeigen, da die Dispersion der Leitungs-
bander stark gegeniiber der Grundzustandsbandstruktur gedndert werden. Als
wesentliches Ergebnis erhalten sie, daR fiir die Photoemission nur ein Lei-
tungsband relevant ist. Dieses Endband ist parabelformig und zeigt bei
kleinen Energien einen ahnlichen Verlauf wie das Grundzustandsleitungsband.
GroRe Abweichungen von den Grundzustandsleitungsbdandern findet man bei ho-
hen Energien, wo die Wahrscheinlichkeit fiir inelastische Wechselwirkung
groBer wird. Das Ergebnis der Rechnung kann man recht anschaulich erklaren.
‘Mit zunehmender Wahrscheinlichkeit fiir inelastische Prozesse wird die mitt-
lere freie Weglange sehr klein. Bei Energien von 20 eV (-100 eV) ist sie
typisch von der GroBenordnung der Gitterkonstanten /4/. Die Elektronen, die
ohne Energieverlust zur Emission gelangen, merken kaum noch etwas von der
Periodizitdat des Festkorpers. Die Aufspaltung der Bander, die durch die Be-
wegung des Elektrons im unendlich ausgedehnten periodischen Potential ver-
ursacht wird, wird aufgehoben. Der Endzustand wird wieder ahnlich dem Zu-
stand eines freien Elektrons.

Wir haben ebenfalls eine Parabel an das unterste Leitungsband der berechne-
ten Bandstruktur /6/, unter Verwendung der Methode der kleinsten Quadrate,
angepaBt. Fur diese Naherung wurde der Verlauf des Bandes im mittleren Be-
reich der A-Richtung, da wo die Aufspaltung der Bander durch die Zonenran-
der noch nicht auftritt, gewahlt (siehe Fig. 4.2). Die erhaltene "freie
Elektronen"-Parabel wird durch die effektive Masse m;ff = 1,135 mgy und dem
Scheitelpunkt der Parabel (das innere Potential) Vo = -1,5 eV (bezogen auf

die Fermienergie) bestimmt.

Mit Hilfe dieses Endbands und den experimentell bestimmten Energien des An-
fangszustands 1daBt sich jeder 0Obergang unter Beriicksichtigung der Energie-
(Gleichung 3.1) und k-Erhaltung eindeutig im k-Raum lokalisieren. Den auf
diese Art erhaltenen Verlauf der Valenzbander haben wir in Fig. 4.3 im ent-
sprechenden Bandstrukturausschnitt eingetragen. Die Kreuze zeigen das expe-
rimentelle Ergebnis, die durchgezogenen Linien die von Borstel berechnete
Bandstruktur. Mit Hilfe der in Fig. 4.3 angegebenen Photonenenergien kann
man die Kreuze den Maxima der Spektren in Fig. 4.1 zuordnen. Zur Vereinfa-
chung der weiteren Diskussion numerieren wir die Bander, gemdB ihrem
Schnittpunkten mit der Energieachse am L-Punkt, mit steigender Energie von
1 bis 6 (siehe Fig. 4.3).
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Fig. 4.3: Vergleich von berechneter Bandstruktur /6/ mit experimentellen
Werten (Kreuze)

Die durch "+" gekennzeichneten Werte entsprechen direkten Obergingen in der
zweiten Brillouin-Zone. Die "x" geben die ermittelte Valenzbanddispersion
beim direkten Obergang in der dritten Brillouin-Zone an. Auf der rechten
Seite sind die Bander von unten nach oben durchnumeriert. Die Striche bei
den Photonenenergien oberhalb der Fermienergie erlauben die Zuordnung der
eingetragenen Werte zu den Spektren in Fig. 4.1,
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Man sieht, da Experiment und Theorie gut iibereinstimmen. Auffdllig ist,
daB es keine Obergange aus dem untersten Valenzband (Band 1) oder aus be-
stimmten Bereichen der Bander 3 und 4 gibt. Der Grund dafiir ist, daB gewis-
se (Obergdnge streng dipolverboten sind. Das Band 1 und das Endband haben
beide Aé-Charakter. Die Anregung aus einem Aé-Band in ein Band derselben
Symmetrie ist, wie in Kapitel 3.1 erwdhnt, verboten. Deshalb findet man
keine Emission aus Band 1. Ahnliches gilt fiir entsprechende Bereiche der
Bander 3 und 4. Band 3 und 4 besitzen gleiche Symmetrie, A6’ weshalb sie
sich nicht kreuzen dirfen /7/. Es entsteht durch Hybridisierung ein Abstof-
ungspunkt. Im Bereich um diesen Punkt dndern sich die Ortswellenfunktionen
der beiden Bander stetig bei gleichbleibender Gesamtsymmetrie. So besitzt
das 4. Band im Bereich zwischen T und dem Hybridisierungspunkt Ag-Charak-
ter. Es andert seine Symmetrie in der Nahe des AbstoBungspunktes und geht
stetig bei Fortschreiten in Richtung L-Punkt in ein Aé-Band iiber. Umgekehrt

verhdlt es sich mit Band 3, das von Aé nach Ag ubergeht. Da der Obergang

Aé > Aé verboten ist, findet man keine Anregung vom 3. Band zwischen T und
dem AbstoBungspunkt, respektive keinen Ubergang aus Band 4 im k-Bereich
zwischen diesem Punkt und L. Beim Band 4 vermift man auBerdem noch die
Obergange in der Ndhe des T'-Punktes. Aus Symmetriegriinden sollten Obergdnge
auftreten. Das Fehlen dieses direkten 0Obergangs wird durch eine verschwin-
dend kleine Obergangswahrscheinlichkeit verursacht. Ein Vorgriff sei an
dieser Stelle erlaubt. Die Emission aus diesem Band in der Nahe des T-
Punkts kann man in der Polarisationsmessung, trotz des kleinen Matrixele-
ments, identifizieren (siehe z.B. Polarisationsmessung fiir hv = 24 eV in

/6/).

Betrachten wir nochmals Fig. 4.1. Neben den Maxima, die man direkten Ober-
gangen zuordnen kann, fallen noch weitere Strukturen auf. Die Spektren fiir
hv = 22 eV - 25 eV zeigen im Bereich der inelastisch gestreuten Elektronen
weitere Strukturen, die in Fig. 4.1 durch Dreiecke gekennzeichnet sind.
Diese Strukturen treten bei einer festen kinetischen Energie der Photoelek-
tronen auf. Man muf sie deshalb einer festen Endzustandsenergie zuordnen.
Aus den Spektren berechnet sich diese Energie zu ~ 17 eV bezogen auf das
Ferminiveau. Sehen wir uns die Grundzustandsbandstruktur von Pt in der A-
Richtung an, Fig. 4.2, so findet man bei ~ 17 eV oberhalb Ef im zweiten
Leitungsband einen waagerechten Bandverlauf. Dieser verursacht eine hohe
Zustandsdichte bei 17 eV im Bereich der unbesetzten Bander. Diese spiegelt
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sich in einem Intensitdtszuwachs fiir die inelastisch gestreuten Elektronen
wider, In dieser Interpretation stimmen wir mit Himpsel und Eastman /8/
uberein, die dhnliches bei der Photoemission an Pd(111) fanden. Auch Mills
et al. /9/ fanden diese Strukturen in ihren Spektren von Pt(111) (Fig. 3 in
/9/), diskutierten diese aber nicht.

Bei der Fermienergie erkennt man in den meisten Spektren, besonders deut-
lich bei Photonenenergien zwischen hv = 16 eV - 23 eV, eine Schulter. Diese
Struktur kann nicht durch Anregungen entlang der A-Richtung des Platins er-
klart werden. Es handelt sich hierbei offensichtlich um Anteile aus Berei-
chen hoher Zustandsdichte der besetzten Bander. DaB diese Elektronen in der
Normalemission beobachtet werden, kann zwei Ursachen haben. Zum Ersten kon-
nen indirekte Obergange zu Endzustanden in der A-Richtung fiihren, zum Zwei -
ten kann, wegen der endlichen Winkelauflosung, der Anteil direkter Obergin-
ge aus anderen Bereichen der Brillouinzone erfaBt werden. Wie Berechnungen
zur Winkelauflosung zeigen /10/, erhdlt man im Spektrum die groBten Inten-
sitdten bei Winkeln, die wenig unterhalb des maximalen Erhebungswinkels
liegen. Deshalb ist es plausibel, wenn man starke Anteile aus der Q-Rich-
tung mit hoher Zustandsdichte an der Fermi-Kante (siehe Fig. 4.2) in der
senkrechten Emission bei endlicher Winkelauflosung erwarten muB. Wie stark
dieser Anteil iiber die gesamte Intensitatsverteilung ist, kann nicht ange-
geben werden. Der Untergrund fiihrt aber zu einer Verfalschung des Spek-
trums, wenn die Starken eines direkten Obergangs von gleicher GroBenordnung
wie der Untergrund wird. Diesen Fall findet man am Anfang der Spektren von
hv = 24 eV - 26 eV (Fig. 4.1). Hier fiihrt dies zu einer Verschiebung des
ersten Maximums in Richtung Fermienergie.

Nachtrag: Eine kiirzlich erhaltene, selbstkonsistente Bandstrukturrechnung
von Fritsche /22/ zeigt leichte Abweichungen von der hier verwendeten Band-
struktur (nicht selbstkonsistent). Wesentliche Unterschiede findet man beim
Band 6. In der Bandstruktur nach Fritsche liegt dieses Band im Mittel etwa
unm 150 meV hoher. Damit zeigt sich, daB die geringe Diskrepanz zwischen Ex-
periment und Theorie beziiglich des 6. Bandes in Fig. 4.3 im wesentlichen
durch die Bandstrukturrechnung zu erklaren ist. Die anderen Valenzbander
sind, in dem von uns erfaBten k-Bereich, bei beiden Rechnungen fast iden-
tisch. Die Abweichungen liegen in der GroBenordnung von einigen 1C meV.
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4.2 Spinpolarisation der Photoelektronen in Normalemission

Wie schon in Kapitel 3 erwdhnt, wird die Polarisation der Photoelektronen
aus einem unmagnetischen Kristall in Normalemission durch den Anregungspro-
ze} bestimmt. Die Vorhersage von Wohlecke und Borstel /11/ wurde fiir die
Emission aus der (111)-Oberfldache beim Platin fiir Potonenenergien zwischen
7 eV und 24 eV iiberpriift /6/. Eine typische Messung soll hier im Detail
diskutiert werden. Wir betrachten die Ergebnisse fiir die Anregung mit zir-
kular polarisiertem Licht von 13 eV. Das Licht fallt senkrecht auf den Kri-
stall, wodurch Anderungen der Lichtpolarisation beim Eintritt in den Fest-
korper auszuschlieBen sind. Das Resultat der Messung ist in Fig. 4.4 darge-
stellt. Im obersten Diagramm sieht man die Intensitatsverteilung, wie wir
sie schon in Kapitel 4.1 gesehen haben. Die Energieauflosung wurde bei den
Polarisationsmessungen durch Herabsetzen der DurchlaBenergie des Energie-
analysators verbessert. Deshalb sind im Vergleich zum vorherigen Abschnitt
die Strukturen in der Verteilung besser aufgeldost. Die angegebene Pulszahl
ist das arithmetische Mittel aus den beiden zur Polarisationsbestimmung
verwendeten Beugungsrefliexen.

Darunter ist fiir den gleichen Elektronenenergiebereich der gemessene Pola-
risationsgrad beziiglich der Oberfldchennormalen aufgetragen. Positive Spin-
polarisation bedeutet, daB der Polarisationsvektor von der Oberfliache weg-
zeigt. Die Fehlerbalken geben den einfachen statistischen Fehler an. Wie
man sieht, zeigt die Polarisationsverteilung eine starke Energieabhangig-
keit. Im wesentlichen fallen die Strukturen mit Maxima in der Intensitats-
verteilung zusammen. Ausgenommen davon ist die Struktur zwischen -2 eV und
-3 eV, die wir spater genau diskutieren werden. Aus der gemessenen Intensi-
tdts- und Polarisationsverteilung haben wir die spinaufgelosten Intensita-
ten entsprechend den Formeln

Fig. 4.4: Intensitdts- (a) und Polarisationsverteilung (b) der Photo-
elektronen in Normalemission

Teilbild c) zeigt die spinaufgelgsten Intensitdten, die aus den Messungen
(a) und (b) berechent wurden. "+" bedeutet, daB der Polarisationsvektor pa-
rallel ("-" antiparallel) zur Oberflachennormalen orientiert ist. Die ge-
punktete Kurve gibt nochmals die Gesamtintensitdt, wie in Teilbild (a),
wieder. Teilbild (d) zeigt den entsprechenden Auschnitt aus der Platin-
bandstruktur. Die Fehlerbalken in der Polarisationskurve geben den einfach
statistischen Fehler der Messung an.
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I
I, = 33 (1+P)

I
1= 352 (1-p)

Iges. = Gesamtintensitat
berechnet. Diese sind im dritten Teilbild der Figur 4.4 aufgetragen. Sie
zeigen, wie die Intensitdatsverteilung aussahe, wenn nur Elektronen einer
der beiden Spineinstellungen zur Emission gelangen wiirden. Insbesondere
verdeutlichen diese Kurven, wie selektiv nur ganz bestimmte Oberginge Bei-
trage zur Emission von positiv (oder negativ) polarisierten Photoelektronen
liefert. Dies demonstriert sehr deutlich die Giiltigkeit von Auswahlregeln,
wie sie in Kapitel 3.1 fiir die Anregung mit zirkular polarisiertem Licht
dargelegt wurde.

Im untersten Teilbild der Figur 4.4 findet sich der entsprechende Aus-
schnitt aus der Bandstruktur. Es sind nur die Valenzbinder entlang A darge-
stellt. Um die Diskussion der MeBergebnisse innerhalb der Bandstruktur zu
vereinfachen, wurde das Endzustandsband ebenfalls eingezeichnet. Es wurde
um den Betrag der Photonenenergie zu tieferen Energien hin verschoben. Die
Schnittpunkte dieses Bandes mit den Valenzbandern entspricht den Stellen,
aus denen ein direkter Obergang mit Photonen von 13 eV moglich ist.

Im Vergleich der spinaufgelosten Intensitatsverteilungen (Fig. 4.4.c) mit
der Bandstruktur im unteren Teilbild, kann man sofort die Symmetrie der
Bander angeben. Da das s-artige Endband Aé-Charakter besitzt, kann man un-
mittelbar die Ergebnisse aus Kapitel 3.1 heranziehen. Es ergibt sich fir
die durch Spin-Bahn-Wechselwirkung aufgespaltenen Bander 5 und 6, daB das
Band 6 AiAg-Charakter besitzt und das Band 5 Ag—Symmetrie hat. Die glei-
chen Oberlegungen fiihren zur Bestimmung der Symmetrien der anderen Binder.
Die Ergebnisse sind in dem Bandstrukturauszug im unteren Teilbild von Fig.
4.4 zu finden. Es sind nur die Doppelgruppenbezeichnungen eingetragen, da
sich entlang eines Bandes die Ortssymmetrie dndern kann (siehe Kap. 4.1 und

Diskussion weiter unten).
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Somit kann man zusammenfassen, da die Messungen die theoretischen Symme-
triebetrachtungen qualitativ bestatigen. Von einer quantitativen Oberein-
stimmung 1aBt sich, wegen der Diskrepanz im vorhergesagten und experimen-
tell bestimmten Polarisationsgrad, noch nicht sprechen. Es konnte in keiner
der durchgefiihrten Messungen ein Polarisationswert oberhalb 55 % gefunden
werden, Die zu geringe Polarisation im Experiment kann durch das Zusammen-
wirken zweier Effekte erkldrt werden. Der erste Grund fiir die Reduktion
liegt in der endlichen Winkelaufldosung von * 59, Wie Simulationsrechnungen
von Borstel /23/ zeigen, wird die Polarisation, durch die Erfassung von
Elektronen auBerhalb der Normalemission, auf Werte um 70 % reduziert. Dabei
wurde ein Akzeptanzwinkel von * 590 angenommen. Der zweite Grund ist ein,
vermutlich unpolarisierter, Untergrund, der auch schon in Kapitel 4.1 ange-
sprochen wurde. Eine genauere Betrachtung des Verlaufs der Polarisations-
verteilung bestatigt dies. Ein Indiz ist der Anstieg der Polarisation von
der Fermikante bis zum ersten Intensitatsmaximum (Bild 4.4.b). Dies kann
man sich leicht durch Umformen der Gleichung (3.3) veranschaulichen. Be-
trachtet man den Obergang aus Band 6, so gilt mit Gleichung (3.3):

- B
P=1g,P" =g5P (4.1)
1
Pg = Polarisation, die durch den Obergang von Band 6 in das betrachtete
Endband bedingt ist.

Der Wichtungsfaktor war definiert als der Quotient aus der Intensitdt des
speziell betrachteten Ubergangs, hier aus Band 6, zur gesamten Intensitat:

1 I
_ 6
g = —> = (4.2)
Iges I6+ Iunt.
Iunt. = Intensitdtsanteil, der nicht durch Anregung aus Band 6 verursacht

ist

Damit ergibt sich fiir die Polarisation

P=lg—T1 — (4.3)
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Wird beispielsweise die Intensitdat zwischen Fermienergie und erstem Maximum
nur durch die Obergangsrate aus Band 6 bestimmt, so ist Iunt. =0 zu set-
zen. Das bedeutet mit Gleichung (4.3), daB in diesem Bereich konstante Po-
larisation zu erwarten ist. Existiert aber ein konstanter Untergrund, dem
der direkte Obergang iliberlagert ist, so sollte sich nach Gleichung (4.3) in
der Polarisationsverteilung das Verhdaltnis der Starken von unpolarisiertem
und polarisiertem Anteil widerspiegeln. Es wird sich ein Maximum des Pola-
risationswertes beim Intensitdtsmaximum ergeben. Genau das findet man beim
ersten Maximum der Intensitdtsverteilung in Fig. 4.4. Es weist deshalb auch
die Polarisationskurve unserer Meinung nach auf einen nicht unerheblichen
Untergrund hin.

AbschlieBend soll noch ein weiteres interessantes Ergebnis der Polarisa-
tionskurve diskutiert werden, namlich das schon oben erwdhnte dritte Pola-
risationsextremum. Wahrend die ersten beiden Strukturen eine scharf ausge-
bildete, relativ schmale Form besitzen, ist dieses Extremum sehr breit. Bei
genauerem Betrachten erkennt man, daB es aus zwei Strukturen besteht. Sieht
man sich die zugehorige Anregungsstelle in der Bandstruktur an, so stellt
man fest, daB der Anfangszustand beim Hybridisierungspunkt der Binder 3 und
4 liegt. Diese Tatsache erkldrt die Polarisationsstruktur. In der Polarisa-
tionsverteilung sieht man die Anregung aus beiden Biandern. Die Intensitdts-
verteilung hingegen zeigt nur ein Maximum, obwohl die Strukturen weit genug
auseinander liegen, um vom Spektrometer aufgeldst werden zu konnen. Wie
schon im Kapitel 4.1 erwahnt wurde, besitzt jeweils eines der Bander Aé-
Charakter und darf deshalb in der Photoemission dieser experimentellen An-
ordnung nicht auftreten (Kapitel 3.1). Nur im Bereich des AbstoBungspunktes
sollte man eine Mischung der Ortsymmetrien aus Stetigkeitsgriinden finden.
Lassen sich nun bei der Anregung aus dem Bereich des Hybridisierungspunktes
Anteile aus beiden Bandern finden, so zeigt das die Existenz von Ag—Ortsan-
teilen in beiden Bandern an. Damit beweist unsere Polarisationsmessung in-
direkt die Behauptung der Mischung von Al- und A3-Ortssymmetrien in den
Bandern 3 und 4 am Hybridisierungspunkt. Geht man, durch Wahl anderer Pho-
tonenenergien, in der Anregung von diesem Punkt der A-Richtung weg, so
sieht man jeweils nur eines der beiden Bander in der spinpolarisierten Pho-
toemission. Bei einer Photonenenergie von 11 eV findet man beispielsweise
keine Emission aus dem 4. Band /10/ und bei hv > 15 eV keine Anteile aus
dem Band 3 /12/. (Anmerkung: Bei der Anregung mit hv = 11 eV kann man in
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der spinpolarisierten Photoemission die direkten Obergdnge aus Band 2 und 3
auflgsen /10/. In der reinen Intensitatsverteilung (Fig. 4.1) sind sie
nicht eindeuting im niederenergetischen Teil des Spektrums zu identifizie-
ren. Deshalb fehlen diese Obergdnge auch in Fig. 4.3.)

Das letzte Beispiel verdeutlicht, daB die Polarisation besser fiir die Un-
tersuchung von kritischen Stellen der Bandstruktur geeignet ist, als her-
kommliche Intensitatsverteilungsmessungen., Sie kann unter Umstdnden auch
Ubergange mit sehr kleinen Obergangsraten eindeutig aufldsen.

Da die Polarisation bei der Anregung in ein festes Endband durch die Symme-
trie des Anfangsbandes bestimmt wird, gestattet sie den Verlauf verschiede-
ner Valenzbdander entlang einer Hauptrichtung der Brillouin-Zone zu verfol-
gen. Dies wird dann besonders interessant, wenn man Kreuzungspunkte von
Bandern, die verschiedene Polarisation der photoemittierten Elektronen be-
dingen, untersucht.

4.3 Spinpolarisierte Photoemission in einer Kristallspiegelebene von Pt(111)

In diesem Kapitel werden die ersten Messungen zur spinpolarisierten Photo-
emission vorgestellt, die sich mit der Emission auBerhalb einer hoch symme-
trischen Kristallrichtung beschaftigen. Wir beschranken uns auf die Photo-
emissionsuntersuchungen innerhalb einer Kristallspiegelebene, da in diesem
Fall die Transmissionseffekte relativ einfach und iiberschaubar sind (siehe
Kapitel 3.2). Dadurch wird es moglich, Anregung und Transmission qualitativ
zu trennen und einige Aussagen iber die zu untersuchende Bandstruktur zu
gewinnen,

Im folgenden wird zuerst einmal die Verbindung zwischen Experiment und dem
dadurch erfaBten Bereich des k-Raums hergestellt. In Kapitel 4.3.1 werden
die Intensitdtsverteilung und die Polarisationskomponenten innerhalb der

Spiegelebene behandelt. Es werden an einigen ausgewdhlten Beispielen die

Vorteile der spinpolarisierten Photoemission aufgezeigt. Als nachstes (Ka-
pitel 4.3.2) werden wir dann die Polarisationsvektoren betrachten und qua-
l1itativ den EinfluB von Anregungs- und Transmissionseffekt diskutieren. In
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Kapitel 4.3.3 schlieflich wird ein Interpretationsansatz fiir die Messungen,
der sich auf den Anregungsprozel bezieht, gegeben.

Die Photoelektronen wurden, bei senkrechtem Lichteinfall, unter zwei ver-
schiendenen Winkeln relativ zur Oberflachennormalen analysiert. Die Winkel
waren 28° und 44°, 28° war der kleinste apparativ mogliche Winkel. Der
Emissionswinkel von 44° wurde willkiirlich festgelegt. Die Photonenenergie
wurde zwischen 10 eV und 14 eV variiert. Die von Lichtausbreitungs- und
Elektronenbeobachtungsrichtung aufgespannte Ebene war identisch mit einer
Kristallspiegelebene. Im Speziellen wurden Obergange in der TLUX-Spiegel-
ebene erfaBt. Wegen der Unstetigkeit in kl haben wir wieder, wie in Kapitel
4.1, durch Annahme einer Endzustandsparabel die Lokalisierung der Obergange
vorgenommen, Wir haben eine Parabel mit dem gleichen Werten fiir effektive
Masse und inneres Potential wie in der Normalemission angenommen. Aus den
Gleichungen fiir die Energie eines freien Elektrons in einem Potential Vj
(bzw. V = 0) lassen sich, unter Ausnutzung der Stetigkeit der Parallelkom-
ponente von k beim (Obergang ins Vakuum, folgende Bedingungen ableiten:

sino » /20 ¢

k

k

=1 - ~o 72 “Kin
2m*
_ // eff
k) =/ 52 (Bt Vo) (4.4)
kl =7 I-K-olé - lj_("'[
0
k, = k-Vektor im Festkorper
k = k-Vektor im Vakuum
EKin = kinetische Energie der Elektronen bezogen auf das
Vakuumniveau
© = Beobachtungswinkel beziiglich der Flachennormalen
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Fig. 4.5: Schnitt durch die Brillouin-Zone im periodischen Zonenschema

Der Schnitt verlauft entlang einer Spiegelebene der Pt(111)-Oberfldche. Es
sind Ausschnitte aus der 1. und 2. Brillouin-Zone gezeichnet. Die beiden
eingezeichenten Parabeln zeigen die aus Gleichung (4.4) berechenten k-
Vektoren der angeregten Elektronen, die unter den beiden Winkeln o = 289
und 44° im AuBenraum beobachtet werden konnen. Die angegebenen kinetischen
Energien beziehen sich auf das Vakuumniveau. Als Austrittsarbeit wurde 5,6
eV angesetzt. Die Kreuze auf den Parabeln geben die k-Vektoren des direkten
Ubergangs aus Band 5 an. Eingetragen sind die aus den Spektren von hv = 10
eV - 14 eV bei 28° bestimmten kinetischen Energien (siehe Fig. 4.7). Fir
44° wurden die Werte fiir hv = 10 eV und 11 eV eingetragen. Die gestrichelte
Gerade zeigt den Schnitt durch die Spiegelebene entlang dessen die Band-
struktur der Fig. 4.6 berechnet wurde.
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Fig. 4.6: Platin-Bandstrukturausschnitt

Der Ausschnitt zeigt die Bandstruktur entlang einer Linie, die mit der
[111]-Richtung einen Winkel von 30° bildet und innerhalb der ILUX-Spiegel-
ebene liegt (siehe auch Fig. 4.5). Die Bandstruktur wurde mit Hilfe eines
LCAO-OPW Interpolarionsrechenverfahrens /13/ ermittelt. Auf der rechten
Seite sind die Bander, zur Vereinfachung der Diskussion, numeriert.
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Unter Verwendung dieser Gleichungen konnten die in der 2. Brillouin-Zone
liegenden Parabeln ermittelt werden (Fig. 4.5). Die Parabeln entsprechen
den Endzustanden im Festkorper, die im AuBenraum unter den gegebenen expe-
rimentellen Bedingungen beobachtet werden konnen. Daneben sind das auch die
_ k-Vektoren, an denen ein direkter Obergang, der im AuBenraum an Hand der
gemessenen Spektren identifiziert ist, stattfinden kann.

Nachdem nun der erfate Bereich des k-Raums ndher spezifiziert ist, inter-
essiert die Frage, wie sich die Bandstruktur &andert, wenn man aus der A-
Richtung in eine beliebige Richtung im k-Raum iibergeht. Aus der Kenntnis
der tendenzieilen Anderung lassen sich schon wesentliche Hinweise fiir eine
Interpretation der Messung gewinnen. In Fig. 4.6 findet man die Bandstruk-
tur fur die in Fig. 4.5 eingezeichnete Gerade, die einen Winkel von 30° mit
der [111]-Richtung bildet /13/. Die gezeigte Bandstruktur wurde mit Hilfe
einer LCAO-OPW-Interpolationsrechnung erhalten. Als Anpassungsgrofen gingen
in die Rechnung die Parameter aus der RAPW-Bandstruktur fiir die Hauptsymme-
trierichtungen ein.

Gegeniiber der A-Richtung findet man einige markante Anderungen, die sich in
den Messungen widerspiegein sollten. Als erstes erkennt man, da das ober-
ste Valenzband (Band 6) eine stadrkere Dispersion besitzt. Auf Grund dessen
verschiebt sich sein Schnittpunkt mit der Fermi-Energie in Richtung auf den
T'-Punkt zu. Wegen des fast unverdnderten Verlaufs des Endbandes muB man
deshalb den Einsatz der Emission aus dem 6. Band bei hoheren Photonenener-
gien als in der senkrechten Emission erwarten. Daneben besitzen die Bander
3 und 4 eine stark verdnderte E(k)-Abhdangigkeit. Entgegen der A-Richtung
zeigen sie kaum Dispersion. Die Bander 1, 2, 5 und 7 sind fast unverdandert
gegenijber der A-Richtung in ihrem E(k)-Verlauf.

4,3.1 Intensitdts- und Polarisationsverteilungen

In Fig. 4.7 sind fiir die Emission unter 28° die Intensitatsverteilungen bei
verschiedenen Photonenenergien dargestellt. Man erkennt bei hv = 14 eV den
Einsatz der Emission aus einem Valenzband, das die Fermi-Energie kreuzt.
Aus der Kenntnis der Bandstruktur der Fig. 4.6 1dBt sich dieser (Obergang
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der Anregung aus dem 6. Band (oberstes Valenzband) zuordnen. Damit miissen
die Intensitdatsmaxima nahe der Fermi-Kante fiir Photonenenergien unterhalb
14 eV durch Anregungen aus dem 5. Band verursacht werden. Die weiteren
Strukturen ordnet man den (Obergdngen aus den tiefer 1iegenden Valenzbindern
zu. Diese iiblichen Interpretationen der Intensitdtsverteilung erweisen sich
als nur teilweise richtig, wie man an Hand der zugehorigen Polarisations-
komponenten innerhalb der Spiegelebene sieht. Die Fig. 4.8, 4.9 und 4.10
zeigen die Ergebnisse der Polarisationsmessungen einschlieBlich der zugehg-
rigen Intensitdtsverteilungen. Die beiden Polarisationskomponenten liegen
innerhalb der Spiegelebene. Es handelt sich dabei um die Komponente paral-
lel zur Beobachtungsrichtung (0 = 28% zur Flachennormalen), die wir mit
longitudinal (Plong) bezeichnen, und die dazu senkrechte (Pi..,s). Die Wahl
dieses Koordinatensystems fiir die Zerlegung des Polarisationsvektors inner-
halb der Spiegelebene ist experimente]] bedingt (siehe Kapitel 2.3).

Anhand der Polarisation kann man den Einsatz der Emission, der aus Band 6
angeregten Elektronen, sehr gut verfolgen. Wie man bei 14 eV sieht, besit-
zen die longitudinalen Komponenten der ersten beiden Maxima entgegengesetz- -
tes Vorzeichen. Aus diesem Grund ist es einfach, beide Obergange zu tren-
nen. Vergleicht man die Spektren von P]ong fur die drei Photonenenergien,
so sieht man, da das erste Maximum bei hv = 12 eV und 13 eV dem zweiten
Maximum bei hv = 14 eV zuzuordnen ist (in Fig. 4.8 bis 4,10 durch 5 ge-
kennzeichnet). Das zeigt eindeutig, daB diese Photoelektronen durch Anre-
gung aus dem gleichen Anfangsband verursacht werden. Ein Umschlag im Vor-
zeichen P]ong findet man beim (Obergang von hv = 12 eV nach 13 eV unmittel-
bar an der Fermi-Energie. Wahrend bei hv = 12 eV keine Anzeichen fiir eine
Anregung aus Band 6 zu finden sind, weist die starke positive Polarisation
bei hv = 13 eV unmittelbar an der Fermi-Energie auf den Einsatz der Emis-
sion aus Band 6 hin, Die Anregung findet offensichtlich in unmittelbarer
Ndhe des Kreuzungspunktes von Band 6 mit der Fermi-Energie statt. Damit

Fig. 4.7: Intensitdtsverteilung bei der Emission unter o = 28°% innerhalb
einer Kristallspiegelebene

Die Verteilungskurven wurden auf ihr jeweiliges Maximum normiert. Sie sind
uber der Anfangsenergie, bezogen auf die Fermienergie, aufgetragen.
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zeigt die Polarisation unzweifelhaft viel empfindlicher als die Intensi-
tatsverteilung den Einsatzpunkt dieser Emission. Betrachtet man die Inten-
sitdtsverteilung in Fig. 4.9 genauer, so kann man tatsachlich eine Schulter
auf der hochenergetischen Seite des ersten Maximums erkennen. Der energeti-
sche Abstand zwischen Schulter und dem Maximum ist etwa genau so groR wie
der Abstand der beiden Maxima in Fig. 4.10. Deshalb wdre eine Aufldsung von
Seiten des Experimentes moglich. Der Ubergang ist nur wegen seiner geringen
Intensitat bei hv = 13 eV nicht starker ausgebildet. Gerade dieser Umstand
zeigt wiederum den Vortéi] einer zusatzlichen Polarisationmessung.

Betrachten wir nun den durch 4 in den Bildern gekennzeichneten Ubergang.
Es handelt sich dabei um die Anregung der Elektronen aus dem 4, Band. Bei
14 eV zeigen beide Polarisationskomponenten, daB der Obergang, mit einer
sehr geringen (Obergangsrate, von der niederenergetischen Flanke des zweiten
Maximums iiberdeckt wird. Er ist in der Polarisation eindeutig zu identifi-
zieren. Interessant ist das Ergebnis bei hv = 12 eV. Die Polarisationskom-
ponenten zeigen ein Maximum bei einer anderen Energie als die Struktur in
der Intensitdtsverteilung, die man diesem (bergang zuordnen wiirde. Wie wir
bisher immer gesehen haben, sind die starken Strukturen in den Polarisa-
tionskurven mit direkten Obergingen in der Bandstruktur korreliert. Da die
Streuung fiir die Spiegelebenenkomponenten nur eine Anderung der durch die
Anregung verursachten Polarisationskomponenten bedingt, aber keine zusitz-

Fig. 4.8: Intensitdtsverteilung und zugehorige Verteilung der Polarisa-
tionskomponenten innerhalb der Spiegelebene

Die Abszisse ist fiir alle drei Verteilungen gleich. Die Spektren sind als
Funktion der Anfangsenergie bezogen auf E. aufgetragen. Die Intensitatsan-
gaben entsprechen dem arithmetischen Mittel der Intensitaten in den beiden
(2,0)-Reflexen. Die Intensitatsverteilung wurde gegldttet. Zur Ermittlung
der Polarisationskomponenten wurden jeweils zwei MeBpunkte (Schrittweite 50
meV) zusammengefaBt, um den Fehler der einzélnen MeBpunkte zu reduzieren.
Die Fehler berechnen sich aus dem einfachen statistischen Fehler der Ge-
samtzahlraten in beiden LEED-Reflexen /21/.

P]ong = longitudinale Polarisationskomponente
Ptrans = transversale Polsrisationskomponente

Die senkrechten, gestrichelten Linien verbinden die drei MeBkurven an den
Stellen, denen man einen direkten 0Obergang zuordnen muB. Die Zahlen ent-
sprechen der Nummer des Anfangsbandes (siehe auch Fig. 4.6) aus dem die An-
regung erfolgt.



POLARISATIONSGRAD INTENSITAT  (PULSE)

POLARISATIONSGRAD

- 59 -

PH111)
! 0'2} E * iiﬂ“*m Rong.
- : R i A Al
R *H“‘N' H“WJ*I
02 1} ! !
Kl |
N *”f |
ot (5 @ :
IR TR,
A 4|.|+..Lu|'ll
~ o | o H"'}'IH'MI "ENERGIE




- 60 -

| PH111)
10000 hv=13eV
. -, 0=28°, FLUX
o } Jt HELIZITAT +1
| " ~,
=t ' : M——T ~ ~—
= S i
el
= |: :l II | | | l | ‘__
_i[EF A2 3 b 5 -6 ENERGIE/eV
- 0,4 | ’ :
*} : [ long.
02 | }
S o m* |
% :|++ et H *%“NH {lH{T H*H
s tobd A | L
z | N |
% | 0,2 E ++|:“ :
M
" @ @ @ Pfrans.
o F02 1+ | :
AL T
R Rkt *1 ”Ji}* him*”.u*..u L
= [ T qTHNENERGIE/eV
2 L
F-0,4

Fig. 4.9: wie Fig. 4.8; Photonenenergie hv = 13 eV
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Fig. 4.11: Intensitdtsverteilung und zugehdrige Verteilung der Polarisa-
tionskomponenten innerhalb der Spiegelebene bei einer Photonen-
energie hv = 11 eV und 0 = 449

Alle drei Kurven wurden geglattet (siehe auch Bildunterschriften zu Fig.
4.8)
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liche Extrema erzeugt (siehe Kapitel 3.2 und 4.3.2), muB auch in diesem
Fall der Obergang von Band 4 nach Band 7 an der Stelle des Polarisationsex-
tremums lokalisiert werden. (Anmerkung: Man mifte eigentlich die spinaufge-
1osten Intensitdten zur Lokalisierung des Obergangs heranziehen. Da aber in
diesem Fall andere direkte Ubergange mit hoher Polarisation, die zu einer
Verschiebung des Polarisationsextremums fiihren konnte, energetisch weit ge-
nug abgetrennt sind, ist dieser SchluB zuldssig.) Die Polarisation zeigt
also, daB das Intensitatsmaximum zwischen -2 und -3 eV bei hv = 12 eV nicht
durch den direkten Ubergang verursacht wird. Er ist vielmehr einem kleinen
Maximum bei etwas hoheren Energien zuzuordnen. Wodurch das starke Intensi-
tatsmaximum entsteht, ist noch ungeklart. Es kdonnte sich dabei um Elektro-
nen handeln, die einen indirekten Obergang gemacht haben, oder um solche,
die inelastisch gestreut wurden (siehe auch Diskussion in Kapitel 4.1).

AbschlieBend soll noch ein Beispiel zur Emission unter 44° gezeigt werden
(Fig. 4.11). Man sieht zwei Intensitdtsmaxima, die mit zwei Extrema in der
Tongitudinalen Polarisationskomonente korreliert sind. Die Vorzeichen die-
ser Polarisationskomponente deuten an, daB es sich wiederum um die Obergin-
ge aus Band 5 und Band 4 handelt. Interessant hierbei ist die transversale
Polarisation, die in diesem Fall den hochsten Polarisationsgrad besitzt.
Entgegen der Untersuchung unter © = 28° findet man bei 4 nur einen sehr
geringen transversalen Polarisationsgrad. Zum Verstandnis dieser Ergebnisse
ist es notig, den Polarisationsvektor und seine Orientierung im Raum zu be-
trachten, was in Kapitel 4.3.2 gemacht wird.

Fassen wir zusammen:
1. Es zeigt sich auch hier wieder, wie im Fall der Emission aus hochsymme -
trischen Richtungen, daB die spinpolarisierte Photoemission eine em-

pfindlichere Untersuchungsmethode ist als die reine Intensitdtsmessung.

2. Die Polarisationsmessung erlaubt bei verschiedenen Anregungsenergien
eindeutige Zuordnung der Ubergdnge zueinander.

3. Die Polarisation kann auch hier wieder Ubergange schwacher Intensitit
auflosen.



- 64 -

4,.3.2 Diskussion der Polarisationsvektoren

Wie im Theoriekapitel erlautert wurde, muB man im Dreistufenmodell zwischen
der Polarisation der angeregten Elektronen im Festkorper und den im AuBen-
raum gemessenen Polarisationsvektoren unterscheiden. Durch die Transmission
wird die durch die Anregung bedingte Polarisation gedndert. Fiir die Emis-
sion in einer Spiegelebene kann man aber recht einfach den EinfluB des
Transmissionsprozesses ausnutzen, um Informationen iiber die Polarisation
der Elektronen vor der Transmission zu erhalten. Durch Intensitatsmessungen
kann man untersuchen, ob vor dem Transmissionsproze eine Polarisationskom-
ponente senkrecht zur Spiegelebene vorhanden ist. Wie wir mit Gleichung
(3.14) gesehen hatten, mud eine Intensitdtsasymmetrie beim Umschalten der
Lichthelizitdt auftreten, wenn Pi # 0 ist (Polarisationskomponente senk-
recht zur Spiegelebene). Diese Aussage trifft natiirlich nicht zu, wenn der
Asymmetrievektor 0 wird. Dies konnte beispielsweise eine Eigenschaft der
Spiegelebene sein. Dieser singuldre Fall ist aber auszuschliefen, was man
aus spinpolarisierten LEED-Messungen an Pt(111) /16/ ableiten kann. Wie
spinpolarisierte Photoemissionsuntersuchungen mit unpolarisiertem Licht am
W(100) /14/ und Asymmetrieuntersuchungen mit dem Doppelstreuexperiment /15/
zeigen, andern sich die Polarisationseffekte stark innerhalb von wenigen eV
kinetischer Energie. Sie reagieren auBerdem sehr empfindlich auf Winkelan-
derungen von nur wenigen Grad. Aus diesen Griinden kann man davon ausgehen,
daR die Asymmetriefunktion nicht immer verschwindet, wenn man Untersuchun-
gen bei verschiedenen Energien und Winkeln macht. Man darf also folgenden
SchluB ziehen: Wenn man fiir verschiedene Photonenenergien und Emissionswin-
kel keine Intensititsasymmetrien findet, muB mit Gleichung (3.14) gelten

22 = 0. Diese Messungen haben wir durchgefiihrt. Es wurden die Intensitats-
verteilungen fiir o - und o -Licht fiir hv = 10 eV - 14 eV bei o = 28° und
44° aufgenommen und miteinander verglichen. In keinem der untersuchten
Fdlle wurde eine Intensitatsasymmetrie fiir die Spiegelebenenemission ge-
funden. Daraus folgt mit den obigen Uberlegungen, da bei der Anregung mit
zirkularpolarisiertem Licht EE = 0 innerhalb der Spiegelebene gilt. Damit
ist durch das Experiment die Aussage 4 der allgemeingiiltigen Symmetrie-
iiberlegungen zum Anregungsprozef (Kapitel 3.1) bewiesen.
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Die angeregten Elektronen im Festkdorper besitzen also vor der Emission ins
Vakuum einen in der Spiegelebene liegenden Polarisationsvektor. Deswegen
konnen wir die relativ einfache Gleichung (3.11) zur Beschreibung des
Transmissionsprozesses verwenden. Die Konsequenz aus dieser Gleichung ist,
daB die vollstdndige Information iiber den AnregungsprozeB in den beiden
Spiegelebenenkomponenten, wie sie in Kapitel 4.3.2 schon teilweise vorge-
stellt wurden, enthalten ist. Die Transmission durch die Oberfliche verur-
sacht eine Drehung des Polarisationsvektors innerhalb der Spiegelebene und
eine Anderung des Betrags (Kapitel 3.2). Auf die Messungen der sankrechten
Polarisationskomponente kann vorerst verzichtet werden, da sie von der An-
fangspolarisation (Polarisation vor der Transmission) unabhdngig ist.

Um die recht willkiirliche Wahl der gemessenen Polarisationskomponenten zu
eliminieren, ist es sinnvoll den Polarisationsvektor innerhalb der Spiegel-
ebene als Funktion der Photoelektronenenergie aufzutragen. Dadurch wird es
moglich, die Messungen unter verschiedenen Winkeln miteinander zu verglei-
chen. Eine solche Darstellung findet sich in Fig. 4.12. Im linken Teil des
Bildes ist die experimentelle Anordnung nochmals skizziert. Das Spektrome-
ter wird durch das LEED-Bild, mit den fiir diese beiden Polarisationskompo-
nentnen relevanten Reflexen, reprdsentiert. Unter dem Beobachtungswinkel
von 28° sind die Polarisationsvektoren fiir verschiedene Photoelektronen-
energien aufgetragen. Die Energieskala ist die gleiche wie im parallel ge-
zeichneten Intensitatsspektrum. Die eingezeichneten Polarisationsvektoren
wurden an den markierten Stellen der Intensitatsverteilung aus den beiden
gemessenen Polarisationskomponenten (siehe Fig. 4.9) berechnet.

Wie man an Fig. 4.12 sieht, dreht sich der Polarisationsvektor scheinbar
beliebig innerhalb der Spiegelebene. Dieses Ergebnis ist verwunderlich be-
sonders hinsichtlich der Resultate in Normalemission, wo der Polarisations-
vektor entlang einer ausgezeichneten Richtung orientiert ist. Etwas Ahnli-
ches hdtte man sich auch fiir die Emissfon innerhalb der Spiegelebene vor-
stellen konnen. Als solche Quantisierungsachsen wiren beispielsweise die
Lichtausbreitungs- oder Elektronenemissionsrichtung denkbar gewesen. Das
Ergebnis zeigt jedenfalls, daB dem nicht so ist. Zur weiteren Interpreta-
tion wollen wir uns auf die Diskussion der direkten, bzw. der als solcher
identifizierten, Obergdnge beschrdnken. Zum besseren Vergleich der Ergeb-
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Fig. 4.12: Darstellung der Spiegelebenenkomponente des Polarisationsvektors

Die Polarisationsvektoren wurden fir bestimmte Photoelektronenenergien aus
P]on und Ptr ns berechnet. Die Stellen sind in der Intensitatsverteilung
durcﬂ kleine gtriche gekennzeichnet. Die Gerade, entlang der die Vektoren
abgetragen sind, ist als Energieachse zu verstehen. Sie besitzt die gleiche
Skalierung wie die Energieachse der Intensitdtsverteilung. Sie gibt zusatz-
1ich die Beobachtungsrichtung an. Die schattierten Bereiche geben den ein-
fachen statistischen Fehler in der Bestimmung der einzelnen Komponenten an.
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nisse bei verschiedenen Photonenenergien werden deshalb im folgenden nur
die Polarisationsvektoren, die man direkten Obergdngen zuordnen kann, be-
trachtet. In Fig. 4.13 sind diese nach Obergdngen aus verschiedenen An-
fangsbandern aufgeschliisselt dargestellt. In den einzelnen Teilbildern ist
jeweils der gleiche UObergang bei verschiedenen Anregungsenergie aufgetra-
gen.,

Es fallt unmittelbar auf, daB die Polarisationsvektoren fir einen bestimm-
ten Obergang unter einem festen Emissionswinkel fast identische Orientie-
rung besitzen. Damit erlaubt diese Auftragung ebenfalls die Identifikation
von Obergdngen in Spektren zu verschiedenen Photonenenergien. Ahnliche
Oberlegungen erlauben auch die Zuordnung entsprechender Obergange unter
verschiedenen Emissionswinkeln. In diesem Fall muB man mit groBerer Winkel-
abweichung in der Orientierung der Polarisationvektoren rechnen, da die fir
den Transmissionsprozel bestimmende Streugeometrie in beiden Fallen stark
voneinander abweicht. Man sieht aber an Fig. 4.13 im Vergleich der Obergan-
ge von Band 4 nach Band 7 und von Band 5 nach Band 7, da3 die Polarisa-
tionsvektoren fiir beide Obergdnge bei © = 44°% in die gleiche Richtung um
ahnliche Winkelbetrage gegeniiber den Polarisationsvektoren bei © = 28° ge-
dreht sind. Dies deutet auf einen nicht unerheblichen Einfluf des Transmis-
sionsprozesses hin. AuBerdem 1aBt es auf eine dhnliche Polarisationsvektor-
orientierung im Festkorper wie bei 0 = 28° schlieBen.

Ein interessantes Ergebnis zeigt sich im Fall des direkten Oberganges aus
Band 5 nach Band 7. Bei diesen Messungen sieht man, da die Vektoren fast
die gleiche Orientierung wie in der Normalemission (in Fig. 4.13 dur‘ch_g_l
gekennzeichnet) haben. Bei ansteigender Photonenenergie nimmt der Betrag
von P ab, die Orientierung bleibt aber unverdandert. Die Abnahme von P ist
mit dem groBer werdenden Abstand des Anregungsortes von der A-Richtung
(siehe Fig. 4.5) korreliert. Auf die Orientierung der Vektoren werden wir
im ndchsten Kapitel noch etwas naher eingehen.

Betrachtet man die verschiedenen direkten (Obergange bei einem festen Emis-
sionswinkel, so sieht man fiir alle Anregungsenergien wieder, die schon oben
im Zusammenhang mit Fig. 4.12 angesprochene, starke Anderung in der Orien-
tierung der Polarisationsvektoren. Wir wollen nun einige OUberlegungen an-
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stellen, den Effekt im Rahmen des Dreistufenmodells zu erkldren. Die erste,
wichtige Frage, die sich aufdrdngt, ist die, ob diese beliebige Orientie-
rung schon durch den Anregungsprozef3 verursacht wird oder erst durch den
Transmissionsprozel entsteht. Aufschliisse dariber kann man aus den Messun-
gen erhalten.

Nehmen wir einmal an, daB es, wie in der Normalemission, eine Quantisie-
rungsachse gibt, beziiglich der die Polarisationsvektoren der angeregten
Elektronen im Festkorper ausgerichtet sind. Finden wir nun in den Spektren
zwei verschiedene Obergiange (aus verschiedenen Anfangsbandern) bei ungefdhr
der gleichen kinetischen Energie der Photoelektronen, so gelten fiir diese
Elektronen bei der Transmission die gleichen Streubedingungen [EKinl =
EKing’-£1=-52 = 5ﬂ1=_502]. Da fiir eine feste Streugeometrie der Dreh-
winkel, um den der Polarisationsvektor innerhalb der Spiegelebene gedreht
wird, unabhidngig von P® vor der Transmission ist, siehe Kapitel 3.2, miissen
die Polarisationsvektoren auch nach der Transmission entlang einer Geraden
ausgerichtet sein. An Hand der Fig. 4.7 - 4.10 kann man sehen, dal z.B. bei
0 = 289 fiir 14 eV der Obergang von Band 4 nach Band 7 bei der gleichen ki-
netischen Energie liegt wie der Obergang aus Band 5 nach Band 7 bei hv = 13
eV (ein weiteres Beispiel ist: 13 eV Band 4 nach Band 7 und 11 eV Band 5
nach Band 7). Sieht man sich die entsprechenden Polarisationsvektoren in
Fig. 4.13 an, so liegen die keineswegs auf einer Geraden. Das hei3t also,
daB fiir diese beiden Obergdnge die Polarisationsvektoren vor der Streuung
nicht entlang einer ausgezeichneten Richtung liegen konnen. Da die Polari-
sationsvektoren eines speziellen Obergangs fiir alle erfaten Photonenener-
gien ungefahr die gleiche Orientierung haben, kann man weiter aus dem spe-
ziellen Beispiel schlieBen, da3 die Beeinflussung der Polarisationsvektoren
durch die Transmissionseffekte wenigstens fiir © = 28% nur unwesentlich ver-
schieden fiir alle betrachteten direkten Obergange sein kann. Kleine Unter-
schiede in der Orientierung konnen eventuell durch Streueffekte verursacht
sein. Fiir die Interpretation der MeRergebnisse bedeutet das aber, da der
Grund fiir die verschiedenen Orientierungen im Anregungsproze selber zu su-
chen ist.
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4,3.3 Interpretation der Messungen im Rahmen des Anregungsprozesses des
Dreistufenmodells

Unter Ausnutzung der Spiegelsymmetrie konnte als wesentliche Ursache fiir
die scheinbar beliebige Orientierung des Polarisationsvektors der Anre-
gungsprozeB ausgemacht werden. Es fragt sich nun, welche Informationen iber
die Eigenzustdnde der Kristallelektronen aus den Messungen erhalten werden
konnen. Dazu sollen kurz die wesentlichen Oberlegungen einer neuen theore-
tischen Behandlung der spinpolarisierten Photoemission auferhalb von hoch-
symmetrischen Richtungen durch Borstel /17/, die durch die vorliegenden
Messungen angeregt wurden, skizziert werden.

Ausgehend von der Formel (3.4) 1dBt sich unter Ausnutzung von Inversions-
symmetrie und Zeitumkehrbarkeit fir die Emission in einer Kristallspiegel-
ebene ein interessanter Zusammenhang zwischen den Blochspinoren der Elek-
tronen im Valenzband und des gemessenen Polarisationsvektors in der Spie-
gelebene aufstellen. Der wesentliche Trick besteht darin, daB man die durch
die Spin-Bahn-Wechselwirkung verursachte Hybridisierung als Mischung von
Wellenfunktionen aus verschiedenen energetisch benachbarten Bandern der
nichtrelativistischen Bandstruktur beschreibt. Da diese sich nach Paritdten
klassifizieren lassen, kann man dann Paritdtsauswahlregein fiir die Ober-
gangsmatrixelemente anwenden. Der Anfangszustand eines Bandes 1 1dBt sich
schreiben als:

.1 01 01 .2 .2
1 1 1 1 1
¢ = a ¢ 4> + b o [v> + ¢ ¢_nl¢> + d ¢_n|+>

1 'il

i
n = Paritdt (+1 oder -1)
(JK) = Operatorprodukt von Inversions (J)- und Zeitumkehroperator

(K)

Wobei ¢;l der Wellenfunktioqzdes betrachteten Bandes im nichtrelativisti-
schen Fall entspricht und ¢1n die Wellenfunktion eines benachbarten Bandes
mit entgegengesetzter Paritat ist. Beide Wellenfunktionen beschreiben Elek-
tronen im nichtrelativistischen Fall, fiir den zu beiden Spineinstellungen
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|+> und [¥> die gleiche Ortswellenfunktion gehdrt (siehe Kapitel 3). Das
Endband wird auch im relativistischen Fall als nur schwach hybridisiert an-
genommen, da es energetisch stark von anderen Bandern separiert ist und bei
hohen Energien die Hybridisierung durch die inelastische Wechselwirkung
(siehe Kapitel 4.1) aufgehoben wird /17/. Zur Emission tragen nur die An-
teile gerader Paritdt des Endzustandes bei /18/. Mit diesen Annahmen lassen
sich, unter Zerlegung des zirkular polarisierten Lichts in koharente 1i-
neare Anteile, Paritdtsauswahlregeln anwenden. Dies fiihrt zu folgenden Be-
ziehungen (fir = = +):

a-= f%: R b=20
/2
_so 1 .
c=1iaj (P1ong c0so - Ptr sino) (4.6)
_.o 1 .
d = ia P (P]ong sine + Ptr cos0)
© = Emissionswinkel bezogen auf die Flachennormale

Das Ergebnis dieser theoretischen Betrachtung zeigt, daB man iiber die Pola-
risationsvektoren in der Spiegelebene eine direkte Aussage iiber die Mi-
schung von Wellenfunktionen verschiedener Paritat erhdlt.

Betrachten wir unter diesen theoretischen Aspekten die Messungen aus Fig.
4.13. Da die Polarisationsvektoren fiir © = 28° in ihrer Orientierung vor-
nehmlich durch den Anregungsprozef bestimmt sind, kann man aus diesen qua-
litativ etwas iiber die Hybridisierung der einzelnen Valenzbiander ableiten.
Der Obergang von Band 5 nach Band 7 beispielsweise ergab einen Polarisa-
tionsvektor, der fast die gleiche Orientierung wie in Normalemission besaB.
Mit den Werten fiir hv = 11 eV erhdalt man aus Gleichung (4.6):

c = ia
d =~ ia 0.06
Setzt man diese Koeffizienten in Gleichung (4.5) ein, so ergibt sich als

Anfangszustand ein fast vollstdndig nach einer Spineinstellung separierter
Anfangszustand. Diese Eigenschaft der Wellenfunktion hatten wir auch aus
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Symmetrieiiberlegungen fiir das entsprechende Band in der A-Richtung gefun-
den. Es scheint sich folglich die Kopplung von Spin- und Ortsfunktion des
5. Bandes nicht wesentlich zu dndern, wenn man aus der A-Richtung in die
I'LUX-Spiegelebene ilibergeht. Ganz anders verhdalt es sich mit den Bandern 6
und 4, deren Wellenfunktionen sich stark andern gegeniiber der A-Richtung,
was man schon leicht im Vergleich der Polarisationsvektoren fir © = 28% mit
der Normalemission sieht. Fiir den Obergang aus Band 4 nach Band 7 bei hv =
13 eV ergibt sich fiir die Entwicklungskoeffizienten

ia « 0.35

O
1]

o
t

ja - 0.94 .,

In diesem Fall gibt es also eine nicht unerhebliche Beimischung von Wellen-
funktionen mit entgegengesetzter Spineinstellung. Die beiden entarteten Zu-
stdande lassen sich also nicht mehr nach reinen Spinzustdnden separieren.
Die Abweichung von den Eigenschaften in der A-Richtung sind erheblich.

Diese Betrachtungen sind nur qualitativer Natur, da sie unter Vernachlassi-
gung der Transmissionseffekte abgeleitet wurden. Die relativen Aussagen im
Vergleich der Hybridisierung der Bander untereinander, ist aber zuldssig
wegen der dhnlichen Streubedingungen unter diesem Beobachtungswinkel. Quan-
titative Aussagen konnen nur dann aus den Messungen erzielt werden, wenn
die absolute GroBe der Anderung durch die Transmission bekannt ist.

Aus dem gleichen Grund konnen die Anderungen beim Obergang zum Emissions-
winkel von © = 44° nicht eindeutig geklart werden. Es konnen sowohl der An-
regungsprozef als auch der TransmissionsprozeB fiir die geanderte Vektor-
orientierung verantwortlich sein, wobei die Transmission wahrscheinlich den
starkeren Beitrag (Kapitel 4.3.2) liefert.

AbschlieBend fassen wir fir die Emission innerhalb einer Spiegelebene zu-
sammen:

1. Es tritt bei der Anregung keine Polarisationskomponente senkrecht zur
Spiegelebene auf.
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2. Die Komponenten des gemessenen Polarisationsvektors innerhalb der Spie-
gelebene zeigen keine bevorzugte Orientierungsrichtung.

3. Durch explizite Anwendung der Streusymmetrie muR man diese beliebige
Orientierung des Polarisationvektors auch fiir den Anregungsprozel an-
nehmen.

4. Damit beinhalten die Polarisationsmessungen die Information iliber die
Hybridisierung der Anfangsbander der Bandstruktur an Stellen der Bril-
louin-Zone, die von den Hauptsymmetrierichtungen abweichen.

4.4 Intensitatsasymmetrie bei der Photoemission auBerhalb von Kristall-
spiegelebenen

Bei der Emission in der Normalen und der Spiegelebene wurden keine Intensi-
tatsasymmetrien gefunden. Um zu zeigen, daB es sie aber in der spinpolari-
sierten Photoemission tatsdachlich gibt, soll an einem ausgewdhlten Bei-
spiel, der Emission auBerhalb einer Spiegelebene, demonstriert werden, wie
die Polarisation der angeregten Elektronen im Festkorper die im AuBenraum
beobachtete Intensitdatsverteilung beeinflussen kann.

Bei senkrechtem Lichteinfall wurden unter verschiedenen azimutalen (@) und
polaren (©) Winkeln Intensitdtsverteilungen fiir entgegengesetzte Lichtheli-
zitdten aufgenommen und miteinander verglichen. Die Fig. 4.14 zeigt Messun-
gen fiir eine Photonenenergie von 12 eV bei einem Polarwinkel von 0 = 440
und einer azimutalen Kristallstellung von & = 12,75° (bezogen auf die Spie-
gelebene). Es handelt sich bei den Spektren um reine Intensitatsmessungen.
Die mit "+" gekennzeichneten Kurven wurden mit Licht positiver Helizitat
beobachtet, die mit "-" bezeichnete Kurve gehort zur Anregung mit Licht ne-
gativer Helizitdt. Die beiden Intensitdtsverteilungskurven wurden unmittel-
bar hintereinander aufgenommen. Die sonstigen experimentellen Randbedingun-
gen waren vollkommen identisch in beiden Durchlaufen.

Wie man sieht, ergeben sich fiir die entgegengesetzten Lichthelizititen un-
terschiedliche Intensitdtsverteilungen. Im unteren Teilbild der Fig. 4.14
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Fig. 4.14: Intensitatsverteilung fiir verschiedene Lichthelizitaten in der
Photoemission auBerha]b der Spiegelebene unter einem Beobach-
tungswinkel von 0 = 44°

Die mit "+" ("-") bezeichnete Kurve ist die Intensitatsverteilung fiir die
Anregung mit Licht positiver (negativer) Helizitdt. Die beiden Intensitats-
verteilungskurven wurden auf gleiche Lichtintensitat normiert. Darunter
findet man die aus den beiden oberen Kurven (geglattet) berechnete Intensi-
tatsasymmetrie. Die eingezeichneten Fehler wurden aus den statistischen
Fehlern der Intensitdtsmessungen berechnet. Die Angabe des azimutalen Dreh-
winkels ¢ bezieht sich auf die Spiegelebene.
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ist die Asymmetrie aufgetragen. Sie wurde aus den beiden Intensitatsvertei-
lungen entsprechend der Gleichung

11
A= e 100 % , (4.7)

I +1

1T, 1" = Intensitdt fir die Anregung mit Licht positiver (negativer)

Helizitat

berechnet. Im Bereich der ersten beiden Intensitdtsmaxima findet man Asym-
metriewerte um 10 %. Die beiden hochsten Werte fiir die Asymmetrie liegen
energetisch an der gleichen Stelle wie die Intensitdtsmaxima. Bei niedrigen
Energien ist die Asymmetrie innnerhalb der Fehlergrenzen Null.

Der AnregungsprozeB kann einen solchen Intensitatsunterschied nicht erkla-
ren, da die Obergangsraten fiir direkte Obergange unabhangig von der Licht-
helizitat sind /17, 19/. Erinnern wir uns an die Polarisationsverteilungen,
die alle eine gemeinsame Charakteristik besitzen, namlich hohe Polarisa-
tionswerte im Bereich der direkten Obergdnge und verschwindende Polarisa-
tion bei kleinen kinetischen Energien, so findet man diesen typischen Ver-
Tauf auch hier. Dies zeigt eindeutig den Zusammenhang zwischen der Polari-
sation der angeregten Elektronen im Festkorper und der gefundenen Intensi-
tdtsasymmetrie auf. Es kann also mit den Oberlegungen aus Kapitel 3 nur der
Transmissionsproze diesen Effekt verursachen. Damit haben wir also ein
Beispiel fiir die in Kapitel 3.2 vorhergesagte Intensitatsasymmetrie gefun-
den.

Physikalisch erkldrt sich der Effekt im Dreistufenmodell dadurch, daB die
Transmissionswahrscheinlichkeit von der Polarisation abhdngt. Diese unter-
schiedliche Transmissionswahrscheinlichkeit kann man sich mit Hilfe eines
vereinfachenden Bildes aus der Atomstreuung /20/ verdeutlichen. Aus der
Elektron-Atom-Streuung ist bekannt, daB der Streuquerschnitt fiir die Streu-
ung in einen beliebigen Winkel vom Spinzustand des gestreuten Elektrons ab-
hdangt. Denken wir uns den von der Festkorperseite auf die Oberflache tref-
fenden Elektronenstrahl in zwei Untersysteme in reinen Spinzustanden ent-
sprechend Gleichung (3.3) zerlegt. Die Intensitat des Elektronenstrahls
1aBt sich dann schreiben als
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91, 9p = Besetzungsstdrke der Spinzustdnde in Klammern

Die Wahl der Spinzustdnde sei 0.B.d.A. auf das Streuproblem angepaBt. Bei
der Umkehrung der Lichthelizitdt vertauschen die Besetzungsstarken (Kapitel
3.1), es folgt:

Ip = (g(*) + 9y (+)) Igo

Wird nun, wie aus der Atomphysik bekannt, einer der beiden Spinzustdnde mit
einer groBeren Wahrscheinlichkeit in den Beobachtungswinkel gestreut (es

sei c+(e) > ¢,(0), so ergibt sich:

W
I

Ia - (Gfgl * °+92) Iges

und IB = (c+g2 + c+gl) Iges

Bildet man die Asymmetrie:

so ergibt sich

A = (G+_ 0'*) . gl- 92 - (0'*- G+)

(c¢+ c¢) gl+ 92 (c++ o+)

Eine Asymmetrie tritt also dann auf, wenn o¢(e) und c+(e) verschieden sind.
Dieses simplifizierte Bild sollte nur als eine einfache Veranschaul ichung
des Effektes dienen. Es kann die tatsdchliche Physik nur unvollkommen be-
schreiben, da es z.B. Vielfachstreuung oder die Oberfldchenbarriere nicht
beriicksichtigt. Im quantenmechanischen Wellenbild kann man den Effekt, in
Analogie zu spinpolarisiertem LEED, durch die spinabhdngige Ankopplung von
Blochspinoren an die Freien-Elektronenzustande des Vakuums in der Oberfla-
che erkldren /21/.
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In der Spiegelebene stand der Asymmetrievektor senkrecht zur Spiegelebene
(siehe Kapitel 3.2) und konnte aufgrund dessen nur bei einer vorhandenen
Polarisationkomponente Pi zu Intensitdtsasymmetrien fiihren. Bei der Emis-
sion auBerhalb der Spiegelebene kann die Orientierung von A nicht explizit
angegeben werden. Da in diesem Fall aber auch im allgemeinen alle drei Kom-
ponenten von_f? existieren, gibt es immer ein von Null verschiedenes Pro-
dukt A}B? und folglich immer die Beeinflussung der Intensitdt durch die An-
fangspolarisation.

Falls der Asymmetrievektor aus Experiment oder Theorie bekannt ist, kann
diese Erscheinung zur Untersuchung der Polarisation der Elektronen im Fest-
korper verwendet werden. In diesem Fall fungiert der PhotoemissionsprozeR
als sein eigener Polarisationsdetektor.

Diese Intensitatsasymmetrien bei der spinpolarisierten Photoemission waren
zu Beginn dieser Untersuchungen nicht bekannt, wurden aber von Kirschner
/21/ vorhergesagt. Das hier vorgestellte Ergebnis ist das erste seiner Art.
Die Konsequenzen aus diesem Effekt sind teilweise schon in diese Arbeit
eingeflossen, aber bei weitem noch nicht mit diesen Uberlegungen ausge-
schopft.
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5. Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit berichtet iiber erste impuls- und spinpolarisations-
aufgeloste Photoemissionsexperimente mit zirkularpolarisierter Synchrotron-
strahlung. Untersucht wurde die Photoemission aus Pt(111).

Die Ergebnisse dieser Arbeit zeigen, daBl die Polarisationsmessung in vielen
Fallen sehr viel empfindlicher ist als die Intensitdtsmessung. Es konnte an
mehreren Fdllen demonstriert werden, daB iiber die Polarisationsverteilung
auch direkte Obergange von sehr geringer Obergangswahrscheinlichkeit aufzu-
1osen sind. Daneben erlaubt die Polarisationsbestimmung die Identifikation
spezieller direkter Obergdange in der Photoemissionsspektroskopie.

In Normalemission konnten durch die Messungen die Symmetrien der Valenzban-
der der relativistischen Bandstrukturen fiir die A-Richtung beim Platin be-
stimmt werden. Es konnte fiir die A-Richtung des Platins gezeigt werden, da3
fir die Anregung mit zirkularpolarisiertem Licht die, auf gruppentheoreti-
schen Oberlegungen basierenden, Symmetrieauswahlregeln zutreffen.

Die Untersuchungen der Emission innerhalb einer Kristallspiegelebene erwie-
sen sich als sehr interessant. Wdhrend in der Normalemission die Polarisa-
tionsvektoren entlang einer ausgezeichneten Richtung orientiert sind,
trifft dies in der Spiegelebenenemission nicht mehr zu. Es zeigte sich, daB
die durch den Anregungsproze induzierten Polarisationsvektoren nur Kompo-
nenten innerhalb der Spiegelebene besitzen. Innerhalb dieser Ebene scheinen
die Polarisationsvektoren beliebige Orientierung zu besitzen. Gerade dieser
Umstand beinhaltet wesentliche neue Erkenntnisse, die aus diesen Messungen
erhalten werden konnen. Die Orientierung der Polarisationsvektoren erlaubt
Riickschliisse auf die Hybridisierung der Elektronenwellenfunktionen in den
verschiedenen Valenzbandern. Die spinpolarisierte Photoemission ermoglicht
damit erstmalig, experimentell einen direkten Einblick in die Wellenfunk-
tion von Elektronen bestimmter Valenzbdnder zu erhalten. Eine quantitative
Auswertung ist wegen fehlender Rechnungen zur relativistischen Streutheo-
rie, die den Transmissionsprozel beschreiben konnten, momentan noch nicht
moglich.
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Es wurden zum ersten Mal Intensitdtsasymmetrien in der Photoemission beo-
bachtet. Diese Untersuchungen zeigen die Bedeutung der Transmission durch
die Oberflache in der spinpolarisierten Photoemission. Die im AuBenraum be-
obachtete Intensitat kann unter gewissen experimentellen Bedingungen durch
die Polarisation der zur Emission gelangenden Elektronen beeinfluBt werden.
Dies gilt insbesondere auch fiir die konventionelle Photoelektronenspektro-
skopie an ferromagnetischen Kristallen.
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