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1 INTRODUCCIÓN

Desde los inicios de la Física de Superfici~ ej conocimiento de la estructura cristalográlica

ha sido nito de los ingredientes fundamentales en la comprensión de las propiedades y del

comportamiento de las superflci~. Por este motivo los estudioscristalográficosjueganun

papel relevanteen estecampode la Físicay en la actualidadseconocenentre300 y 400 es-

crucríiras superficiales. En la masoría de los casos la técnica utilizadaen la caractertzacson

ha sido la difracción de electronesde baja energía (LEED). Estatécnicaes la más antigua

queexisteen el análisisestructuraldesuperficiesordenadasy, aunque en los últimos 15 ados

se lían desarrolladonumerososy potentesmétodoscnn sensibilidadsuperficial. la técnica

de LEED Sigue desempeflando una función insustituible. Hecho muy posiblemente debido.

por una parte,a que la realizaciónde experimentosde LEED es relativamentesencilla y

eronornícas. por otra, a la alta sensibilidadsuperficialde la técnica. Estaradicaen la limi

ada
1senetrac.i¿ne” el sólido de los electronesdebajaenergía,consecuenciade los procesos

de scsI! ering múltiple e inelásticoque sufrenlos electronesal interaccionarcon la materia.

Los experimentosde LEED, comose seráa lo largo del presentetrabajo.proporcionan

información dediferentestipos acercade la superficie. En la figura 1.1 seofreceunarepre-

seníaciosíesquemáticade lasposibilidadesde la técnica.La información Isásicase encuentra

recogidaen a geometríadel diagramade difracción,cus celdaunidadestárecíprocamente

relacionada con la celda unidad de la superficie, de modo que la forma geométrica ci

arnaúo de est.a última pueden ser determinados en la mayor parte de los casos con facilidad.

Asimismo la mera obtención de un diagrama de difracción nítido, con reflejos agudos, ma-

niflesta la existencia de orden a largo alcance en la superficie. Y el análisis de los perfiles de

intensidad de los reflejos. para los que es posible una descripción cinemática, indica el tipo

el grado de orden. de ellos sepuedededucir, por ejemplo, la presencia de defectos puní.uai~.

facetas o dominios de ant ifase.

Aunque el conocimiento de la geometrh de la celda unidad y del grado de orden so, de

gran utilidad. no aportan exc~iva información sobre las posiciones concreta.s de los átomos en

la superficie. Su precisa caracterización requiere la medida de las intensidades de los reflejos.

bien en función de la energía o en función del ángulo de incidencia, Estas intensidades ban

de ser posteriormente comparadas con las obtenidas teóricamente de acuerdo con diferentes



Figura 1.1: Posibilidadesde la técnicaLEED j.5j.

modelos propuestos parala estructuraatómicade la superficie. La concordanciaentreIsa

itrtensidadesexperitriestralest- reoricasconducefinalmentea la determinaciónde [aestructura

correcta.Sin embargoesteprocedimiento“pruebaerror’exigelargo tiempodecomputacion.

puesla variaciónde lasintensidadescon laenergiasólo puedeserreproducidacon exactitudsi
seconsiderauna teoríadinámicaquerecojala dispersiónmúltiple sufridapor los electrones.

Sdcmtois ci tiempo de cálculo aumenta con el número de modelos estructurales propuestos.

Ésteanálisisconvencionalde los espectrosde intensidad permite obtener la disposiciónde

los átomos de unasuperficiecristalina y lade los átomosque.tras ser adsorbidossobre ella.

den lugar a sistemascon orden a largo alcance

No obstante,en muchasocasionesinteresaadquirir conocimientossobre sistemasdead-

sorcion carent~de dicto orden. En estalínea se ha desarrohadorecieniementeun nuevo

melodo de análisis denominadoLEED difuso (DLEED>. queposibilita la interpretacióndel
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fondo difuso elástico que apareceentre los puntos de difraccidn de Bragg. La intensidad

difusa elásticase origina comoconsecuenciade la distribución desordenadade átomos ad

sorbidoso defectospuntuales.Su correcta interpretaciónproporcionainformación sobre la

estructura/ocal entorno del átomoo moléculaadsorbidos.No obstante,la técnicaDLEED

estábasadamt un procedimiento“pruebaerror’ análogoal de LEED convencionalque pre

cisa de cálculoscompletamentedinámicos, ísor lo que la determinación de -ma estructura

local requierenuevamentelargo tiempo de computación.

Aunque est.astecn,casindirectas han ofrecido resultadosmuy satisfactoriosen la car.ac-

en zación de <strucíuras soperficiales. la búsquedade métodosdirectos de análisis no ha

ccsado. Prueba de ello es la evolución que ha experimentadola nsicrcíscojsíat uncí en los

dI ti mcta a2os. Enorme interésha suscitadoasimismola posibilidad de tít erpretSr diferentes

tipos dediagramasde clifraccián de una superficiecomon hologramasde la ulisrisa- Esta idea

propuesta (Sur Syóke ~ y demostradateóricamentepor Harten para el caso particular de

diagramuascíe difracción de fotociccírotíes<2~ la sido pusteriormcnteextendidapor de Andrés

y Saldimí a los diagramasde LEED difuso [3}. Si estahipótesisse coníprutaracxperímnell-

t sirnente liastacia <-ti principio efectuaruna tramtsfortmíadade Fourier nodilcada emt fase del

diagrarmiaDLEED paraobtenerdsrc.c/amnerstctina imagen real de la sopcrhcie.

Li objetivo pr mordial de estetrabajoha sido estodiar la vis Li lidad experinseusal de la

r,u~’’-a hipótesisa lo que se han consagradolos capitulos 6 y 7~ Con tal propósito se ha

elegidoci sistetus de adsorción()/Ni~.10 Gv ísues el amplio comiocíntientonec del mismo se

dispetiefacilitará comprobaren él sise serifica la interpretacióntiolográfica? Ademáspor

ser la técnicade lEED el pontodc partida de todos los -análisis- se expotíen en el capit lío 4

susbasesy la caracterizaciónestructural de la fasep~ vi x S/i)R30 -0/7<11 1 1). La inves-

tigación realizadaen eí presentetrabajode la mencionadasuperestructuraudarárespuestaa

una serie cíe incógnitasque sobre ella pernsanecmansin resolver s nos pertni m irá adentramos

en el procedimiento pruebís-error del LEED convetícional. As~mríismede¼idoa la íntima

relación de la idea demostradateóricament.epor de Andrés y Saldin con los fundamentos

de LEED diftíscs, * incluyen los princi
1.sios de est,e metodoen el capatilo 3. así como una

apiic ación experinseíttal del mismo. En ella sei nvestiga la adsorcióndesordenadade Oxigeno

sobre la superficie (1 1 U del Níqímel. a muy bajo rtíbrinsiento. Tatitcs estosnuevosresultados

coirmo los adquiridos en el estodio de la superestructurapi <3 s. vi) B 30< 0¡ Ni (1 1 1£ con-

tribuirán a contísletar los conocimientossobre eí sisteníade adsorción G¡Xii 1 liv ularán

3



pie a la descripción de ambastécnicas LEED y DEFED, estableciéndoselas basesde su

relación con la “holografíacristalográfica’.

Cabeseñalar,por otra parte.quela intención final de estetrabajoha sido la incroducc,on

del métodoexperimentalde las técnicasLEED y DIFED. junto con tus últimos avancesen

eí Instituto de Ciencia de Materiales(SedeA) del CSIC. Por tal motivo se ha concedido

mporsaricia especiala la descripciónde lascondicionesy desarrollode los experimentos,y

en el capitulo 2 se ha presentadocon detalleeí equipo experimental



2 SISTEMA EXPERIMENTAL

La determinactónpor mediode la técnicaLEED deestructurassuperficialesrequiereno solo

un msnucíosoatiálisis teórico. sino también la realizaciónde medidasde gran exactitud. lEn

el casode lEED convencionaltalesmedidasconsisten,a grandesrasgos,encaracterizarla

variaciónde la intensidadde un grupo.excogido,depuntosdedifraccióndeBragg(“reflejot;’)

con laenes-gis(para Sn ángulofijo de incidenciadel haz deelecírones),o seguirtal variación

respectodel ángulode incidencia(para una determinadaenergía) Por otra parte,en los

experimentosde LEED difuso. DIEED. interesaconocer la distribución de la inmensidad

difrisa elásticaenel espaciorecíproco- a tartasenrírgmas y omm general,a incidencianormal

En atisboscasoses fundamentalque el estadode la superficieque se pretendeanalizar

permanezcainalteradoduranteel procesode medida.es decir la adsorciónde gas residual

o la deserción(en caso deestodiarun sistemainestablebajoel haz de electronesincidente)

han deser rmminin;as. Estossmponellevar a cabolos experinsentosen condicionesdeultra alto

‘a c in ( 1. H - s en corto periodo de mi etupo (del orden de miii nl nsj. Este segundoreqtsi sito

es posiblegraciasal equipode temade datoscomítroladopor ordenadorAUTOLEED, al que

estádedicadocl apartado2.3. Áuiníismmso beconsideradooportunoasignarlemm apartadoa

la óptica de lEED. cl 2.2

2.1 CARACTERÍSTICAS GENERALES DEL EQUIPO DE

VACÍO

Tantolos experimnetitosdeLEEI) cornolos de DLEED sehanllevadoa cabocmi unacámarade

ultra alto sacio <LEV’) deconstrucciónpropia Una representaciónesquemáticasemuestra

en la figura 21. Dicha cámaradisponedeunabombaturbomolecular(TMP”. Turbovar 50,

Fa. Leybold} que conectadaa unabombarotatoria (“DSP’) permite la e’acuaciónrápida

de gasesy alcamízauna presióndel orden de 1 t
10 mbar, si el sistemaha sido previamente

desgasificado.Ademásuna bombadesublimaciónde Titanio junto con las bombastontcas

(‘TSP e lO?. \IZ 180. Fa. Levholdj hacenposiblequeel sistemamantengauna presión

dc trabajo de 5 . 10<! níbar: las medidasdepresiónhansido efectuadascon un manómetro

Ba~ardAlpert(“BAR. lE 413. Pa. Levbold).



LN2j

TNtP DSP

Figura 2.1: Represemmtacmonesquemáticadel equipode ultra alto vacío.

(Las siglas empleadasse encuentrandescritasenel text.o.)

Entreles elementosqueintegran el equipode saciocabeseñalarlos siguiemstes:

• Un cspectr¿nmetro demasasiNI 5’. Q7 - Fa. VG Insí rurnents) que facilil ael análisisde

la atmósferaresidualdet ostenta.

• Dos sálvulas de precisión que permiten. respectis-amente, la introducción controlada

míe Neon y Oxigeno en el sistenma. El Neon se utiliza en la limnpieza de la snuestra

mediantebombardeoúnico y el Oxigenoes eí elementocuyo comportamientosobreel

Niqtmel interesaanalizar.

• Utm cañón de iones que se usa en los s ratamnientosde limpi~a de la superficiey cuya

fuente<IQ, IQE 10/3-5. Fa Leybold) proporcionauna dd.p de bombardeode 1 kV.

• El manipulador de alta precisión (XYZ 6. Fa. VSW), centrado en relación a la óptica

LEED, permite el desplazamientodel portamuestrasen los tres ejesr. y, z (prectoon

±0.1 tnmj y la rotación entornodel eje z (precisión ±01’).Estaúltima serealizapor

medio de un pasajecon movimientode rotación y provistode un sistemadebombeo

diferencial (DPRF25. Fa VG lnstruments). Por último el ángulode inclinación del

eje puedeser sanadocn un rango de ±7’. Paraposibilitar las medidasa Bajas

Línea de

entrada

dc gases 1

BAR

TSP

mc; p
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temperaturasy minimizar la adsorcióndegas residual,ci manipuladordisponede un

sistema rápido de enfriamiento por Nitrógeno liquido (“LN
2’); a través del pasaje

mencionadoes posible hacer llegar el Nitrógeno líquido hasta el portamnestras(sin

romperel UI-IV). De estemodoseconsiguebajarde 1400 1<, temperaturadela muestra

trassu limpieza por desorcióntérmica,a 80 1< en unos 3 minutos. El calentamiento

de la muestraes indirecto: el portamuestrascuentacon un filamentode XVolframio del

que los electronesson emitidos térmicamentey aceleradosbajouna ddp. de 1.2 kV,
(1 20 mA), sobre a parte traserade la muestra. (Esta disponedeun contactca

tmerra aisladodel restodel manipulador).Bajo estascondicionesla muestrade Niquel

tardaumios 2 minutosenalcanzar1400 1<. La temperaturade la mu~traescontrolada

por un termoparNiqucíCromo, qmíe se encuentraen contactodirecto, soldadoa la

partedelanterade la muestra.

• Una ópticadeLEED decs,atrorejillas vvisión trasera(SPECTALEED.Fa. Omicron>.

desasrolladaen el Instituto de FísicaAplicada de la UniversidadErlangenNúrnberg.

A ellaetá dedicadoel siguienteapartado,por ser elementocentralde losexperimentos

realizatios

2.2 ÓPTICA DE LEED

lina óptica de LEED constatic tres elementosfundamentales:el cañón de electrones.el

smtanipuiador Apdo. 2.1) el sistemadedetección Una revisión sobreel tema sepresenta

en 4 - 6]. En este apartadose consideraexclusiva~oenteuna óptica de cuatrorejillas y

pantallaluminisceni.e (véase la figura 2.2).

El cañón deelectronesgeneraun haz monoenergéticoque, dependiendodela focalizactún.

alcanzaentre 1 nA y 10 pA, siendosu diámetromenor de 1 mm. La focalizaciónes regulable

por medio dedos lentes,queresultande la combinaciónde 3 d.dp.,en las queson modifica

bIes la gananciay ci offset. La dd.p. del ánododel cañón estádirectamentecorrelaciorLada

con la energíaprimariadel haz,pero sepuedevariar independientementey contribuircon ello

a focalizarel haz. Asimismoel potencialdel cilindro Wehnelt permitecontrolarla enoston

una vez que se tiene ajustadoel enfoque. Con el fin de favorecer la emisión, en el cañón

se encm.mentraubicadoun cristal de llexaborurode lantano.LaBe, que por su baja función

7



Vent ant

Energíaprimaria

Figura 2.2: Representaciónesquemáticade la ópticade LEED.

de trabajo. Se.. proporcionaen alto flujo de elee-! rones generadostérmicamente.La intemm

sitIad de corriente proporcionadapor el cañón. J~, es una magnitudde gran importancma.

que facilita la posteriornortualizaciónde los esísecíros Paraesaluar tal magnism,d la fucose

del cañón de electronesy la de la ópticade LEED se encuentranaisladas.galvámsicatncntc.

de tierra. y su contactocon la misma se estableceat ravésdeuna resistenciade 1 k=.. De

umaneraquela intensidadgeneradapor la fuemmtedel cañón deelectronespuedeser detectada

en fr,mma de la dd.p. (~ mV) que caeen dicHa rcsistenria%?1 Durantelos expemimentosel

canon estasstuadoen la msormnal de la superficie.(a 1 cm, aproximadametise, de la mnmsma

de modoque los electronesincidems perpendicularmncmmtesobreella, esdecir.los experimentos

se efectúanen condicionesde incidencia norma.

5



Los electronesdispersadospor la muestra,tras atravesarun sistemade rejillas, inciden

sobrela pantallaluminiscenteactivándola,y esposibleobservarsobrelamismaun diagrama
LEED. La rejilla máspróximaal manipuladorestáconectadaa tierra,demodo quela región

entreambosseencuentralibre decamposy loe electronesno alteransusrecorridosen ella.

La segundarejilla, rejilla supresora,estáaun potencialalgoinferior (engeneralun 10%) a la

energíade incidenciadel haz deelectrones,energíaprimaria.
0eestamaneraseimpide que

los electronesdispersadosinelásticamentepor la mtmuestraalcancenla pantalla Estaúltimase

encuentraa un potencialpositivodel ordende kilovoltios (4 kV — 6 kV); conello secoíssigue

que los ~..lectronesincidan a gran energiasobre la misma, activandosssluminiscencia. La

tercerarejilla situadaentre la pantallay la rejilla supresora,estánuevamenteconectada

a tierra v<v ita la influencia que el alto potencial de la pantalla pudieratener sobreel

potencial supresor. Un “campo supresor’ homogéneose puedeobtener,en una ópticade
cuatrorejillas. conectandolas dos rejillas intermediasal potencialsupresor En estesistema

optiro. la emiergiaprimaria, eí potencial supresor eí de la pantalla,así comola gananctay

ci offset de las lentesdel cañón deelectrones.son magnitudesregulablesdesdeel ext.er,om.

Bajo ciertascondiciones,entreotras la no excesivaintensidadde corrientedeelectrones,

la luminiscenciadel materialcon que estárecubiertala pantallaes proporcionalal flujo de

elect ronesincidente [8 10] Noobstante,en tin análisis de la lisminiscencia.de la pantalla

has-queteneren cuentaque dadala simetríaesféricade la misma, aquellavaríasegúnla ley

deLamí*ert con cosO, siendoO 0” parael centrode la pantallay ennu~tro caso, O = .50”

es el ángulomáximo parael borde de la misma. Si ademásse observala pantalladetrásde

las rejillas, caso deuna ópticade visión frontal, hay que considerarla dependenciaangular

de la transmisiónatrasésde lasmismas:

A(O) = — s loso)’ - (í —9’.
Se estásuponiendo.por otraparte,quelas si rejillas dequeconstala ópticadeLEED, están

formadaspor redesdecuadradosdelado a, cuyoshilos tienenun diámetrod. El factor cosO

al final de la fórmula recogela ley de Lamben [7,uY

Hastahacepoco la mayorpartede lasópticasde LEED erande visiósí frontal, con lo que

el diagramaLEED no solo aparecíaafectadopor la transmisiónatravésde las rejillas sino

queestaba,además,parcialmenteoculto traselmanipulador. Ambosproblemasdesapar<tcen

enuna óptica LEED “de visión trasera’,quepermiteobservarel diagramaenel dorso,en la

9



superficieconvexa,de la pantallapor ser éstade vidrio, 5i0
2, (Paraevitar quela pantallase

cargsie,el vidrio secubrecon SnO~, [12].) Por últimoel cañóndeelectroneshasidoideadode

modoquesu diámetrosea lo nemiorposible, <en la actualidades de 13 mm), permaneciendo

libre la práctica totalidadde la pantalla.

Estetipo de ópticases de fabricación comercialdesdehaceunos años y pareceque en
un futuro constituiráel equipostandardde LEED Su gran ventaja es que puedenofrecer

mmístantámmeamenteun diagrarnaLEED conmplemo,visibleencualquiermomento, No obstante,

es necesariodisponerde un equipode medidaadiciomíal.que permnita la cuantificaciónde la

tus! ribucien local ‘le intensidaden la pantalla así cemmí<m (lela ‘ariación de dichaintensidad

con parámetroscomo la energíaprimaria o tI ámmetmlo de incidencia. Esto será tema del

(trstxmmno apamtado.

2.3 EQUIPO “AUTOLEED’
5

A partede la óptica de í.EED es necesarioetro sistemmíade detecciónquepermita cuantificar

la imítemísidademitida por la pantalla. Pal siste,mtaita tic verificar a,ma seriede requisitos,que

depemidendel tipo de experiníemítoquesedeseerealizar. Si. comítoeneí capitulo4,sepretende

esísídiaruna superficieordenadahabráque realizarmnedidasdela variaciónde la intensidad

otegradadecada“reflejo” I.íien respectodela energía,curvas1(E): o bienrespectodelángmmlo

tic incidencia, curvas 1(O~). Dado quela energíaestnt facilmeutecontrolablequeel ángulo

de incidemícia,en la artnalidad.es másfrecuemíle la tornade datos1(E) bien paraincidencia

normal o paraun conjuntorestringidodeángulosde isícidencia. Estascurvasrecibentamnisién

el nombrede espectros1(V). donde V es la d.dp. a cíne están sometidoslos electrones

cide:ííos - Una característicai mit rinsecade es!e tipo de experimentosde LEEr) es que

mndepesídiensementedel parárneinosarSado,la ptísiriún de los reflejossemodifica a lo [asgo

del procesodemedida. (Existe-miópticasconmola de NIENiLEED. mirror electronmicroscope

bz LEED” [13 —. 16]. que evitan esteproblema, aunquede momentopocosespectros¡(E)

lían sido tomadoscon estatécnica,desarrolladanáscomomicroscopioLEED.) El hecho de

quelos reflejos modifiquensuposiciónal variarE. O ó y haceimprescindiblebienun detector

nóvil. o un detectorfijo multicanalque siga el n,o’imiesíto dcl reflejo canalpor canal.

Por otra parte.enel caso de los experiníemítosde mnetlida del fomido difuso. DLEED, como

10



severáen el capítulo5, esfundamentalque el detectorpermitaefectuarmedidasde alt,

sensibilidady a suv~ recojala pantallacompletaconsuficienteresoluciónangular.Pues,en

estetipo deanálisis interesaconocerla distribución enel espaciorecíprocode la intensidad

difusa,a diferentesenergíasy, engeneral,a incidencianormal. Alta sensibilidadesnecesarta

por ser tal intensidad‘-arios órdenesdemagnitud inferior a la intensidadde los reflejos

Bragg. Ademásde los anterioresrequisitosno hayqueperderdevistaotros aspectos,comola

influenciaen lasmedidasde la adsorciónde gasresidualen lasuperficie. Paraminimizareste

prblema la detecciónhade ser suficientementerápida. Esto es especialmenteimportante
cuandoel adsorbatoen estudioes inestablebajoeí hazdeelectronesincidente,comoocurre

con los hidrocarburos;en tal caso convienereducir asimismola dosisde radiación,lo que a

so vez ccím,lle’a aumentarla sensibilidaddel detector.En resumen,el sistemade detección

ha de ser rápido vsensible,sin embargocabe señalarque un detectorrápido es casi mas

deseableptíes en la prácticaposibilita la toma denumerosasmedidasde control, como las

queson mtecesariasparacomprobarla incidencianormal,

Por último el diseñodel detectorha de facilitar la medidadel “back-ground”.del ruido

de fcsndo, ocasionadopor los defectosde la superficiey por dispersiónde origentérmico: de

modoqueseaposiblesubstraerdichofondode la intensidadintegradadel reflejo considerado.

De acuerdocon estaserie de exigencias,ha sido desarrollado,entre los años 1976 y

1990. por P. Heilmasin. E Lang. G. Hankey D von Gemúnden[4, 5. 10. 17 — 19]. en el

Instituto de Física Aplicada de la UniversidaddeErlangen.Nñrnberg.bajo la direcciónde

los
1srofesoresK. Millíer y E. Heinz. un sistemadedeteccióndenominadoAUTOLEED cusas

característicasse describenen los siguientesapartados

2.3.1 CONSTITUYENTES DEL “AIJTOLEED”

En la figura 23 semuestraun esquemade los elementosque integranel equipoAUTOLEED.

En la partesuperiorse hallarepresentadala ópticade LEED. Una cámaradevideo.situada

en el exterior de la campanade vacio, recoge la imagende LEED atravésde una ventana

de cuarzo- La insagen,señalanalógicarecogida por la cámara,es enviadaa la “unidad

deprocesodel ALiTOLEED”. Estaunidades la encargadade digitalizar tal señaly proce

sarla, o almanecerlasi el procesadoen tiempo real no es posible, dadoel enormenumero
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de datos generado(7.37 Mflvte/sec). Los datos bien una vez reducidos o tras su previo

almacenamientoson enviadosa unmicrocomputadorde 16 Bit por mediode unbusVME. :~

entreel microcomputadory la unidadde procesoson leidos y tratados.El enicrocomputador

disponeasimismode tres consertidoresdigital-analógicoscon los que es posible controlar

distintos parámetrosexternos(por ejemplo,la energiadel haz deelectrones la temperatura

de la muestra y ocho canalescon sus respectivosconvertidoresanalógicodigitalesque

permiten simultáneamentea la realizaciónde las medidasLEED la lcrt ura de diferentes

mn agti it o sies cci mne la imst ensidad del ííaz tle electrones- - la it resion es la tempertittira de la

muestra.

El operadorpuedesigilarel experimentoen un níenitordei-ideo. En la toma de espectros

u El aparee-críen él superpuestasa la imagende la pantalla de LEED, comomáximoocho

ve-ritanst de tuedida, de las cualessepuedeelegirel t amnaño la posición- El mnovimniento ce

las -e-tít anas‘‘ ma cerre~actonadocon lavariaciónde laemiergiadel haz de electrones incidente.

de rnaríeraqíiS é t as p e,xi art ecemm sctbre los reflejos recopilando la itt tensidati de ltss mr. i Smos

segúnisumnentala energía.aunqueaquellosmodifiquen su posición Porotra parte los datos

asi recogidosson tepresettados en t i<ifl~ o real st)bre la pamímaiI-a del ordenaclor, d attdc.’ ii~.s

a las curvas It El En ci monitor de sídeosepuedecontrolar t attibién la medidade imágeres

completasde la ¡as.mit ada de 1 EED mtecesar:asen lesex/saritren! os
4e LEED el ifmíso. DI. ELIA

La selección del ipo de experimento.LEED ó D lEED, así como de las condiciones:

etíergiai:ícidemíme itúnterode medidas promediodel-asmisma ~erealizadesdeel teclado

o con “el ratón graciasa ímn prcigramaescritoal efecto.denotímimíadoasimismoAUTOLEED.

El almacenamientode los datos tiene lugar bien en eí “disco dstro”, en un disqueteo

me-tuso en una e-imita de video. Cotno el formato de disquetees compatible XIS-DOS los

datospueden ser transferidos a un IBM. y por mediode una e-onexiúnRS 232 a cualquier

otro ordenador. La represetítaciónde los datossobrepapelesposible níedianteunaimprescra

l&ser o un plot ter.

Tras esta vision generaldel equipo AUTOLEED se exponena continuación algunosde

los detalles técnicos que caracterizanel sistema (véasela figura 24) La señal de vídeo

procedentede la cámaraes enviadaa la unidad de procesodel AUTOLEED a srs’4, ‘le

un cable coaxial. Una tez amplificada. el separadordc pulsosi “Svnchron-Pímis- Separator

13
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seleccionalos pulsosde principio y final de imageny los correspondientesa las lineas, y

poneen funcionamientolos componentestiecesarios,La ddp. analógicade la señalde ‘4deo

es digitalizada por ttn convertidoranalógicodigital(frecuenciade conversión: 737 MHz,

resolución: 8 bit) La frecuenciadeconversiónha sido elegida demodo quela resoluctonen

lasdireccionesre ~sseaequivalente,esdecir,la imagenquedadividida en piscIs (la resolución

enel eje y estádadapor el númerode líneas).Tal frecuencia,quehadeestar sincronizada

comí eí pulsode cae-la línea essuministradapor el “ClockGenerator”- El filtro de pasobajo,
e-tít-a frecuencialitmíite es 2.5 MHz (elegidade acuerdocon cl teoremade Nvqmmist, teniendo

en e-nerita que la frecuencia de comí versió!, es 737 MHz> proporciona una notable mejora e-le

la relación setial/ruido. Desdeel convertidoranalógico-digitalde la señal de sídeo. un bus

de damos t ramisticre la eól digitalizadaa los distintos componesítes.

El getíerade-ir le “sentamíasde medida” ft\VimsdosvGenerator”),permite crearunas re-

clonesred amtgulaneso cuadradasde tamanoy posicton prograníablescon las quesedefinela

zonade imagencmi quese va a medir (“vea!ana” Y Con ayuda del ordenadorlascoordenadas

de lasventanasson transferidaspor el bus VME y el bus AUTOLEED al registrode dicho

gemíerae-
1or - liste recogelos pulsosdeprincipio de itríagens delítica, y miumera las líneasy os

piscIs de ntaííeraque la imagenc
1uedarepartidaen letírr=x- “fuera” de la regiónde nie

dida. a efectosdeprocesadoy almacenamientoPor níedio del componentede superposiciómí

de ‘entanasi Vínuiow-Superposition’) aparecenlos marcos” de lasmisnías sobre la señal

amíalógivade tideo con lo que las semítanasde omedidapuedenserobservadaseím el monitor

dexideo s facilitar elcontrol del experimento 1 ríformación másdetalladasobreel diagrama

de tiioqoesse pimede etícontrar en [20i-

En los apartadossiguientessedescribenalgunasde lasposibilidadesqueofreceelequipo

A UTOLEED.

2.3.2 PERFILES VERTICALES DE INTENSIDAD

Con frecuetíciaesnecesariala medidade perfiles verticalesdc intensidadde un determinado

diagrarna LEED Con estefin los datos digitalizadosde cada lítica de imagen. contenida

dentro de la “ventana vertical de medida” son sumítadospor el integrador (“Real-Time

Imítegrator en tiempo real Y e
1 generadorde veníanasen’ ia al ordenadorunaseñal,al final
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decadalírica, que indicael fin de la ventana;cíe nianeraqueelordenadoralmacenaentonces

el valor integradode la intensidadde cadalínea Esteprocesoes repetidoparacadauna

dc las lineascontenidasdentro de la ventana,obteniéndoseasí un perfil vertical, integrado

horizontalment.een el anchodeventana El ancho de ventanaes arbitrario, y puedeelegirse

mncltmso de un pixel. aunquees convenientequesea algo nmsyor paraminimizar la nfluencma

de la ctsri,cturade las rej lías, Asitnismnoparamejorar la relaciónseñal/ruidoel perfil puede

ser tomado variasveces (1 .49.1. Una imagene-leí rtíismo aparecesirormítáneamenteen la

pantalladel ortíemíador,tras haberseleccionadolos parámetrosgráficos: correspondientes.

2.33 INTENSIDAD INTEGRADA DE UN REFLEJO

La de!erníinacióncíe la intensidaddecada reflejoes i mpmr~cmndi ble en los experimemitos dc

lEED, en la figura 2.5 se muestraesc
1uemssáticamiictíteCite roce-so.

La ventanade medida” se elige algo mnasorque cl reflejo. Y por medio dcl imítegrador

Real-lime Integrator” seobtieneun perfil vertical.segúnsehadescritoctseísubapartado
anterior. .\ la intensidadasí evaluadaes necesariosubstraerle el fondo, originadopor los

eiect rones dispersadosinelásticamentey por la mt entidaddc fondode la cámtiara. Para ío

cual, tinto con sí perfil, son medidaslas intensidadesde las cuatrolineassuperioresy de las

cmmamro inferioresal ‘mare-o” de la ventana (En le figura 2.5. líneasde pumítosdel esquema

superior) A partir de tales intensidadesel ordemíadom efectúaunainterpol-aciónlineal que

representael comportamientodel fondo y este puede ser suhatraido Una vez que a e-ada

puntode intensidaddel perfil le ha sido restadoel fondo,est.os son sumadosdandolugar a

la intensidadintegradadel reflejo. La cual constititre entomicesun puntodel espectro¡(a)

que esalmacenadoy puedeser representadográticscniemmm.een la pantalladel ordenador.Este

procesotiene lugar en tiempo real, es decir, paracada imagen de la pamítalla (20 015) se

determinala intensidadintegradade un reflejo

Dado que el software permite distinguir entre ocho ventanasdiferentes,eligiendoade

cuadamentelas coordenadasde las mismas se pueden evaluar casi sinisultáneamentelas

intensidadesintegradasde.comomáximo, ochoreflejos ctsimágenessucesisas(cada20 ms)

La relaciónseñal/ruidose mejora tomandn‘arias medidasde un mismo reflejo. Con este

procedimientose puedecaracterizarpor ejemplo la variaciónde la intensidadintegradade
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un rellejo con la meníperatttrade la muestrao cc-ii el cimísriuitienro 19. 21]. Para aplicaciomies

específicascomoveresnosen eí e- <spit tilo 6, es posi ale 5 a,títsiéo es-alu arla isi tensidad integrada

sin corregir el fondo (En tal case-’ st,-jcírá ser clcsccmcectaultselmodo cr:rrec¼rdintensiuv

2.3.4 ESPECTROS ¡(E)

En el atiálisis de estrsícturasetiperficisiesrs tu:tct;mitemitíl dispe-stier de la evialuciótí cemi la

ener~íade la intemisislad ins,emacl;i <le varias zmii
1 ir mc reflejes cursas 1(1 c.-~o’-e ve--ra

cmi el caltittmlo 4) Perocíe-’ acuerdcsccitt les itceticioti,ísto <ti íí~ itt’ ipiO tic c’stc ajae,cuu 3 cuí ce

cl ince-ctivcmiiettte le e-jite los mt-flejes mítotítije-astí si. iris it,-< sic fornía tetis! ints ,tcn i 1 ci míe--mt!a!

la energía. es decir al variar la lemigit ud ele emires’. (ti ,-lee:treites. El íi qítí Xi s CELEO

resmielse,stc prolsíentae-le la siguictite mrtaneid jre.irí It m’ríír¿í 2.t(.

Etc imítemísidadintegradadel reflejo senEta ta 1i~rñ la energíae-omssirleraclc nr’ ecuedoe-en

te imíslicadoen el sub;ipartaclo atitertor nisr tiiedir’ riel yisrfti realizadopor el mivaredor. y

ja dsrcccsomisertical la posición del roñe-no. c*teirdr-ttiiclti 1/ r~tá dada icor rl i s

Para corisenuirla posición del reflejeen la ciircce-’cit: iic’’Omti al. coertlritía ario el

localizador de máximos ( ‘Nlaxitmiutitlca-ator j. (Liv dr.tcrmcíinala pesnictetm e P.C t ad riel

máximo. dentro de e-ada línea contenidaemm la srmítatia ele medidas- e--mise 54 ería l;nea.

ambosresultadosal círdenador.<enícrcoe-tre-lensslssse!e-mme,- enteaocesrl salí re’-’ tío di las

e-c,orde.nadasreleí los cinco pumitosde mayor intem;síciad. l?na vez comiocema’ re- re-’ e-itt Sra

automat m canientela ventana en mal llímuso. Tras o cual es seiece-iecmiadaa reí cm te e! icr’2ia

(en getieral con un paso de 0 ..5 eX) por tmícce-lie-, niel cotivertidor analógi i’im.l c

4e 16 bit -

que esta conectadoa la fuente de la óptica de LEED. v:tuevarnenmesta temí a e’ iltiarse

la posición e intensidaddel rellejcc. Siesmipre cjímc c.i refirje seastilicicmtt o cviii

‘-persecución” funciona sin problemas pero si puma c:ierms.s energíasel reFetjo ~e extisigile

e-omo sudc ocurrir, la sentana de níedida ~stecle llegar a perderlo- Ita ra ev it nr que sto

ocurra el programaAUTOLEED ofrece tres posilrilidadcts:

- “Stop-Niode” : Es la posibilidad más sencilla consiste s:n parar la s-emímana citando la

intensidaddel reflejo es menor que uit valor previansen!e definirlo ( unid ini ensitu 4.

Si al aparecerele ritíevo cl rcfleje-i, unos pe-se-os itíturuales de energía después este se
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Figura 2.6: Posición de un reflejo en función de la energía

Angsslode incidencia del hazde electrones:3

Condición de Bragg: ko = k +j; E : ‘ík) =

7.

Esferade Ewald

seo(o — =
[A)

Ysen lo + 3) send+

t}c
sen j = —

Pant fi
Yo Mísen(o 4 -3.1 =

tu = fi -setíto * ~)
— fi . <sen(a -t- 3) —- ‘en .3)

— ~ gh= ~ )k] v2rííE -¿E

La e-ámaramide la proyección de un reflejo

Reflejo

Pos(X, 1’)
IT

Muestra

Pajítalla

Cámara
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encuentratodavía dentro de la ‘entana de medida,estemnétodo funciona muy biemí.

Si no es así. el operador ha de interumpir la mediday colocar la ventanaen su sitio

(desdeel teclado). Estoocasiotíaseriasdificuldadesal isíedir los reflejos poco intensos

de superestructuras,por lo que un sínevo srocedimientoes necesario.

2. fellowMode’: Estemodoestabasadoen el siguienterazonamiento.Como semuestra

‘-mi la figura 2-6. la distaiscia etitre un putito de difración cualquieray el reflejo 100) es

proporcionala la raíz de la energíade los electronesincidentes (Estarelaciónsepuede

ce-iníprobarexperimetísatrítente1,19]-) Asi piles el -carril de un detertoiscadoreflejo en

fumncicSn de la emiergía.qtteda descrito pe-cr:

ilE) = viE

y(E?i—rti —~

YE

donde los factores mii,, nc,, Y, ‘ 55 se e-chi enen ex(ser:mentalmstemmtepor imíedio de uit-a

regresuonlineal que seevalúa a partir de umía semiede posicionespreviamenteocupadas

pe-ir el reflejo en esíesmión,segúnsemuestraen la tigura 27.

LI modo Foliow opera coton se indica a cont itícación: La ventana se cnÁoca ma

:iualníense. desdeeí teclado sobre el reflejo elegido se inicia el espectro IlE)- La
imutensidad integrada y la pessición son nsedidíís.segúnse ha descrito al principio de

entesubapartado, y almacenadasde fornía adecuada En eí usorrientoque la intensidad

tía-dida para el reflejo sea menor que la mm ensidad de referencia [“fIel d 1 níemísit0 1.

previansenmeseleccionada,las sucesivasposicionesde la ventanase obtienen a par! ir

de las posicionesprevianuenteocupadas
1sor la misma con las fórmulas de regresion.

Perocmi cuantola intensidaddel reflejo superaeí calorde referencia,eí centradode la

ventanavuelvea ser entornoa la posiciónevaluadaparael reflejo Por consiguiente.la

posición del reflejo escalculadasólo cuandono es posiblesu medida. Emí mal cálculo sc

tíenenen cssenma todaslasposiciomíesmedidascon amíterioridad Parauní valor aclectíaclo

de la intensidadde referencia,estemétodo permite uit seguimientofiable del reflejo,

isaclusoen el caso de reflejos débiles. Además el piograma estáescrito de modo que.

en condicionestiormales.el procesotenga lugaren tietr.po real [19]-

3. RepeatNlode: Una desnerítajadel modo Folloív” es que la. medida del espectrose

puede iniciar. excltmsivamente..en una región de la energía en que la intensidad del

reflejo, para ‘-arias energíasconsecutivas,seasuperioral salor de refereuicia. Esto se
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Figura 2.7: Regresiónlineal

Se cusca la recta que presenteel minimo cuadradode la distanciarespecto de
n puntos P(i,, y,), i = 1.-si. Se suponeque los valores a, son fijos y que los tu.
ofrecendispersión. La rectatiene la forma: tu 1

tu

y = mx + 1-
La “distancia” en la dirección y respectode dicha rectaes

Sp = y, — y
a,

dondey es el valor de la rect.acorrepondientea la coordenadaa,. De maneraqíse
el cuadradode la distandaestádado por:

Sp
2 )~ — y)2 (y, — mx, —

2 ‘2 <2 o. -- ~ 4~~mfa..
— y + mr, + ~rnx,y Jy,

La sumade todos los cuadradosde la distasíciaesetitosíces.:

ESy2?~d±ntu2r?±,íta~2,n2,,y,~2fEy,I~2mfZr,
Ituseresaconocerlos valores de ro. y 1 paralos cualesla sumade los cuadradosde la
distanciaesrosnumo,esdecir aquellospaa-a los que la derivada primeraes nitía.

3m 2 = 2m24—<22z,pi -4-21 >jx, =0,
—2nt. 2

a, Ey,42m2r=0.

Tras resol”er ambasecuacionesseobtiene para los parámetros st ~ 1:

ay, — r~ z y.

a,)’ siÉr? -

Aplicando estos resultados al caso particular de seguimiento de un reflejo los
parámetrossir. rn

5,
tr y f

5 se puedenexpresarconsto:

si Z e¿r, — L e

,

= si Le? — <LeY

si ~e,y, —L’Dy

.

= n~e~ — (Le,)’

Lcr,

= ~ (c,)’

L 432 y~ — e, 32

donde e, = 1/vi-

Con lo cual la posición(‘R~ ~ de un reflejo secalculadeacuerdocon lassiguientes
fórmulas:

= mr 1/vi + Ir,

115(C) = m5 - 1/vi + í~

21



solucionade la siguientemanera: Vos, veaconocidosLot parámetrosde regresión,tras

tomar el espectroen una región adecuadade la energía, con el modo “Follow’, se

puederepetir la medidadejando que esta‘-ez el ordenadorcalculetodaslas posiciones

de la vnntana a partir de los parámetrosele regresión previa,míemmtedeterminados. Es

decir, conocidoslos parámetrosde regresióím tras realizarpartedel espectroen modo

‘Eollow”, se ~uelve a ejecístarla medidacompletaen el modo ‘Repeat’; con lo cual

se puedeiniciar ésta a cualquier energía. Este niodoes, asimismo,de gran utilidad

cuaíídosedeseaefectuarespectrosIt E) en si’tetmías deadsorcióndesordenada,comose

verá en el capitulo 6 Etí sal casotío seformítan Icís reflejosde la superestructura:peroel

moctdo Re
1ceat<pertítite sin emítbargo.medir la evolución do la intensidaddifusa cotí la

energía,espectrosD1( E> cmi las pe-isie-icínis de- titile ¡sarandsorciónordenadaaparecían

los reflejos. Por otraparte.es posibleademimás definir los “carriles’ cíe ¿os písnioscon

sí tía> ría de in’-er;i¿ní en el espacioredptoco: pcir e3emplo. en utea supetincie (1 0 0)ie-ts

pumítos (1 1) s- (II). Paracíío se ha imn¡sienieíítae-le-íel modo “Define.

El cl iseñodel soft ‘varehacefactible la monta di: cte-lío espectros 1( fl - cotísecut‘os, corres-

pondientesa ocho reflejos distititos. Dado que la imíedida por ventana dura 20 mt (tiempo

de recogida ile una imagende 257 líticas) el í.omijumí te dc las ocho ventanasrequiere0-16

(Sara una determinadaenergía: por lo que el procesopuedeconsiderarsequasisimultáneo.

El ntsmerode medidaspor ventana (sobreel que se promnedia~,el “modo de seguimiento

la intensidad de referenciase escogenindependientementeparacadaventana,así comoel

tatiíaño de las tnisnías Según seindicó al principio del apartado23.1, es tambiénposible

la lectura simultáneade ocho d.dp. difereníres.esto facilita, por ejemplo, la caracterizactoní

de la nmemssitladdel haz de electrones.lo, en fumiciómí de la energía;curva necesariapara la

posterior normalización de los espectros.como se vera en el capitulo 4. (El procedimiento

empleadoparadetersninar.l5se explica en el apartado2.2.) Asimismopuedenserevaluadas.

Aniultáneament.e.otras magnitudescorno la tctr.peraturade la muestrao la presión y de

estemce-lo observarsesu influenciasobre los es1iectros es decir, sobre la es

tructura de la

superficie.
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2.3,5 IMÁGENES COMPLETAS DE LA PANTALLA

Para lles-sr a cabo los experimentosde LEED difuso asícomo los de Holografía, es funda

inental disponerde imágenescompletasde la pantalla,comoseverácts los capítulos5, 6 y 7.

Con estafinalidad, el sistemaAUTOLEED hasido equipadode una memoriade imágenes

.ssucíííítrol correspondiente<“Image Memorv’ e ImageMemoryControl’).

La roensoria de imágenes consta de una RAM(128 NBsnes dc 16 Bit) que ea suñciente

paraalmacem,ar tina imagende 287 lineas Pues, con eí propósitode realizarlas medidas

con soficietíte rapidezy poderlas ejecutaren tiempo real, se reduceel númeroóe lineas

por imnagendc 574 a 28,v tal “seníiimagen’ está formada,entonces,por 383 x 287 pixel

—
1Qs~q~~ pixel. [En adelantese designaránlas semnuimágenes’poritnágetmes.) A pesar

de :5! a limitación se consigue para nuestraóptica de LEED de 100< de apertsíra oua

resoluciónde aproximadamente03< grados,quesepuedemejoraren un orden de níaguittíd

utilizando un teleobjetivoque recogeríasucesivamentedistintasseccionesde la pantalla En

tos expermínentosde tríedidadel fondodifuso, la itítensidadrecogsdaen lasdos prirtteraszonas

dc Brillouin supoitiendoquecutreambasquedeabarcsdctcl conjutitocompleto¿cíapantalla

es decir de la imagen,puede presentarentoncesuna resoluciónSk = 2k,0/200 = ktt~/100

parauna red cuadrada,Estaresolucióníes nias tune suficiente,puesen principio bastauna

red dclx 4 puntos por zonade Bnillouin, paradescribirla modulacióndel fotídodifísso 22].

Dado que paraobtenerunarelación señal/ruidoadecuada,es cotíveniesítela adición de

‘arias imágenes.se encuentraintegrado en el Hardware de la memoria un sumadorque

pernnite promediarhasta255 imágenesen tiempo real (~ 5 sec). recuérdeseque la coma de

una “semiimagen”requiere20 mt ¶19]

La memoriade imagenposeecuatromodos de trabajo:

1. Modo de promedio, “AverageMode”: Una vez que la imagen ha sido digitalizada

por el convertidoranalógico-digital de video. los datoscontenidosen el imtterior de la

ventana(comomáximo383 sc 287 pixel) son almacenadosen la memoriay sobreellesse

añadenen tiempo real y de forma paralela los c:orrespondientesa la siguienteimagen.

De maneraque la relación señal/ruidomejoraen uit factor yW donden ‘-aria entre
1 y 255 (es deciren cinco segundosse mnejora la imagenen un factoT 1(c).
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2 Modo de lectura, “Read-Nlode’: El ordenadortienteaccesoa la lecturade los datos

por medio del busVME y del bus AUTOLEED (3.5 ps/pixel~ unaimagende 256 sc

256 pixel es leidaen 0.23 segundos)

3. Modo de escritcura, WriteMode’: El ordenadorpuede “escribir” en la memoria

imágenesqsíe hayan sido modificadaso calculadaspreviamente;y puede asimismo
sisperporseren la, imagencursoreso lmeas

-1. Modo de presetitación.<ShossNlode<:En esteutodo la inuagendigitalizadaes trasis-

feritía por el bus de datosa la memoria Look-upTable” y en estason modificados

atol umimad desdeel teclado) el e~otitnaste y la iii! emusidad; tras lo cual el convertidor

¿idi al-atíalógico” tramísforsnalos datossiuc’-amente enatíal¿sgicosy es posiblesu vistta-
lízaci¿nenel monitor de vídeo El “Lookst

1s-T¿tlsle”es unasnemoriaprogramalilec1ue

acijodiraa cadapixel unade las256tomialidadesdel gris entme0 negmoy 355 blanco.

i~ttcgrairíauícloadecuadanicuitela líneade comimnasmese puedenllegar a apreciarligeras

clcfercnciasde inmensidad,queel ojo humanono distinguiría (estehacedisíitíción entre

10 tonosdegris). El ‘Look-up-Table ha sido programadode maiceraquesolo modifica

u-,’ent asic<he los datosenpantalla,pero lscs datoscriginalespermaneceninalteradjs.

Cualquierade los “modo? anteriorespuedeser ejecutadodesdeun mcmi, ‘Image Pro

ressiuig” , del programaAUTO LEED. Esteofreceademáslas dgttientesposibilida<les:

• Medida de cualquier sección de la pantalla. y promediode la mistna un númeroSr-

bitrario de teces. Es posible seleccionarel samnañode la imagenentre1 sc 1 pixels y

383 sc 287 pixels.

• Especificación y control de la energíaa ha cual se toma la imagen.

• Procesadosimultáneode 8 imágenesdiferemttes.

• Presentación simultánea en pantalla de distintas imágenes.

• Modificación del contraste con el “Lookup-Table”.

• Almacenamiento y lectura de imágenes en disqoete o “disco duro” -
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• Representación,por medio de unaimpresoralaser,de cualquierimagenen 64 tonos de

grts

• Amplificación, disminución, rotación y reflexión de imágenes.

• Representación y almacenamientode cualquierperfil de intensidad.de ancho 1 pixel

longitud variable, situado sobre la imagen (Paraello dentro del mcnú “Image

Processing” se telecciosíala orden ‘Profile” - Esto seráde gran utilidad en la medida

cíe perfiles horizontalesde os enístelaalen el capítulo7.)

• Colocacióndecursor-essobrela imagen quepermitenidentificarla intensidaddel punto

títarcado-

• Definictótí de urta ección rectangular<Working-Arca’ sobre la imagen (c
1ue puede

abarcarlapor cosupleto>,en la e-cal tienenlugar lasoperacionesstgucenses:

-- adición. substración,multiíslicaciómí y división por uit númeroo conotra imagetí,

— suavizado” ¿cíaimagen.

— localizaciónde los ísixels de mnayory nemíer itttemtsidady especificaciónde amnbas

intensidades

— determinaciónde la intensidadintegradadentrodel Working-Area.

• Control del ronívertidor analógicodigital.

• Aminado de programas con órdenes crí lenguaje C que facilitan el procesado de las

imágenes Bat ch-Files x edición de los snismos 19]
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3 SUPERFICIES Q/NI(100), O/NI(111) Y SU

PREPARACIÓN

Dadoque el objetivopmbscipaldeestetrabajoes, con baseen las técnicasLEED y OLEED

desarrollaruna nstevaposibilidaden la caraecerizaciómtde la csmructtira de superficiespo~

medio de la Holografíacon electrones;se ha preferido paratal propósito cxperimemtmarcon

unasuperftcieen la quelas superesíructimías q te los ni-a si adsorbato emt estecasoe
1 Ore-it’cno,

son plenamentecomtocidas~ La superficiede Níquel >100> [23 - 271.

Sin embargo, por otra parte, con el fin de adqísirir conocmntíento srevio dcl rnétíce-le

de análisis cts LEED convenciomíaly en LEED difuso. ha elegidola superficie(t 11> del

Níquel. Puesci estudiode la superestructurap[ ¡:1 e- y3 2H30’, quefornía r-l Oxígenosobnela

tít isnta. pertnit irá ncc solo determttinas la posicirtmí del (1 viretít c emt ellas dat siam respuestais una

serie de incógnitasque permanecíansen resolver:simio .juc pmopore-iommarála- oportunidadde

adentramosenel método prueba-error’ett queesmsin ftíndamt-:it solos les a mialísisde LEED-

con susveiít ajas e- limitaciones -Xdemitásseráncon tal ftn de gíasíus ilid,td irts e onocinííemííe-o

de que ‘a se disponepara el sistema O/Ni (1003 i Jel mci s mo nsodnc. los experínentosde

adsorcióndesordenadadeOxígenosobreNíquel (1 1 IJ ciaránideadecuálesson los principios

de ja técnicaDEBED. s facilitarán asi la comprensión de los fundamentosde la 1-lolografia

con electronesenel análisisdc esmructurassuperficiales

3.1 SISTEMA O/Ni(100)

Antes de procedera la discusión de los sistemnasde adsomciónO/Ni[ 100) ~ O/Ni(1 II>.

convienerecordarqueel Níquelpertenecea los metalesde transicióndel sistennaperiódicoy

en estadocristalino presentauna estructurafcc, cutoparánmetrode red es -352 1- De ello se

deducenlas siguientesmagnitudes:la distanciaensmevecinosnnás próximos eso = 249 k.

entreplanos (100) es = 1,76 4. y entreplanos[II h ‘t es = 2031.
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3.1.1 SUPERFICIE LThIPIA NI(1 00)

La preparaciónde la superficie Ni(l 00) se efectúa por medio de varios ciclos de limpieza ir

situ que constande un calentamientoa 1400 1< seguidode un bombardeoiñoico con Neort

[1— $A d dp. = 1000V, Pv, = 5-10~~ mbar, = 10 mm). Esteprocesohacedesaparecen

el azufre, Para eliminarel carbonose realiza el bombardeocon la muestraa 500 1<. La

limpieza de la muestrasecompruebatomandoespectrosAuger de la superficie Con tal fin

se haceuso de la óptica LEED cosnoespectrómetro Por otra parteun diagramaLEED

nítido e- comí pocofondo permite verificar la cristalinidadde la superficiey su bajadensidad,

cje defectos.

Un análisis lEED recientede la superficielimpia (100>. 231. pruebaque no estare

constrcíida y nuestrauna contracción de la distancia d
5, cntre los dos pri Itieros planos,

del 1% respectodel valor inserpíanardentrodel sólido ( 76 \ )-N cm obstante,la dmsna:ícma

- cii m re el scgomtelc, y el tercer planto corresponde ráctic atnercte aí ‘-aIon en el interior del

sólido. t Dicha comtt racción Sd,2/ d5 = —1 ~4 se encuentraemttre los resttltadusobtenidos

paraamíaíistsdesarrolladcsscon amít crioridad *1>3 [28)0% [29,30] y —3.2>3 [3]

3.1.2 SUPERESTRUCTURAS p[2 sc 2)—, c(2 sc 2)—O/Ni(100)

En condicionesqccea continuaciónseespecifican,la adsorcióndeOxígenosobrela superficie

Ni(l 00> da lugar a dos superestructurasconocidas la primitiva p(
2 x 2) y la centrada

c(2 sc 2) Tanto en amboscasoscomo en el de distribucióndesordenada,la adsorción de

Oxigemio. incltssoa bajastemperaturas.tienelugar en forma disociada Es decirel Oxígeno

molecularsedisociaal llegar a la superficie.prodnciéndosela adsorcióndeOxígenoatom:co

1. La p(2 sc 2) (véase la figura 3.1) corresponde a un cubrimiento e de monocaipa.

Estasuperestructuraseobtienepor adsorciónen frío. T= 80 1<, de 25 Langmusrsde

Oxígeno (P 2- 1O~ mbar 1 — 1~5 s) y posterior calentamientode la muestra,2 ó

3 minutos, a -500 E
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(a)

p(2 x 2)— O/Ni(1003

= 0.64 y 00-4 4

‘ca = (1.10 y 0-ii? Ñ
dn t 0.80 r(’ií5 .4

> -t
5> .~y— ti4 = 1.80 y 0.4>2 A

‘s ~~J§~- ~J~5 (5) d,, ~c 1.75 0.02 4
Yx> 47=1

<2

‘NL í~C)

4-> <½ a c%<”’a

<

itt ú
‘—. mmt

Figura 3.1: Modelo de adsorciónpara la p(
2 sc ‘2)—O/Ni(l 00) dondese

muestrael “huckhing’ de la segutídacapa del substratodescrito por ~nÁ

y b
04, (a) Vista superior. (b) vista lateral a lo largo de la línea conttnua

en (a). (c) vistalaterala lo largo dela línea depuntosen (a) [25}-

2. La «~ sc 2) (véasela figura 32) correspondea un cubrimientoO = demonocapa.

Est.asuperestructuraseconsigueanálogamentea la anterior,peroparaunaadsorción

de 5 Latsgn’suirsdeOxígeno En la literatmn’a sepuedenencontrar,noobstante,scaloves

de e entre0.3 y fr5 (‘3 = 0.3 [32]. e = 0.38 33]. e = 0.46 [31, 34]. e = 038 [-35].

e = 0-42 [36] ‘3—Q5 37 38]).
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4,

«2 sc 2)— O/Ni<100)

0.02 A
0.04 A
0.02 A
0.02 A

B A E A b = 0035±

— 4, = L77

— d,, = 1.86

E A B A 4, t76 ±

(a) (b)

Figura 3.2: Modelo de adsorciónpara la c(2 x 2)-O/Ni(100) dondese

mc,esrrael huckling de la segundacapa del substratodescrito por b.

(a) Vista superior, (h) vista lateral a lo largo de la hinea depuntosen (a)

[26]

La limíípie.za de la superficie(100) y su crisralinidadsonfundamentalesparala obtención

de ambassimperestructuras.En particular. la presenciade óxido o de impurezasimpiden la

preparaciónde la p(
2 sc 2)- Estasuperestructuraes especialmentedelicadapues su escaso

niitnero de átorrtos de Oscigeno por untidad de superficiey el consecuenteaunsesítoen el

tiíttiei-o de reflejosorigina unabajaintemísidaddc los mismossi selacomparacon la c<2 sc2).

La dedr una nitida c(2 sc 2) seobtienecon mayorfacilidad que la p(2 sc 2).

la adsorción de Oxígenoen frío con la mu~traa 80 1< da lugar a una distribución

desordenadadel mttismo sobre la superficie. Estaoriginaen la pantallade LEED un fcsndo

difuso” elásticoqsíe aparecesuperpuest.oa los reflejos del substrato[39>. El cubrimiento

elegido para los experimentosde LEED difuso es de ‘3 = de monocapa. Cabe señalar

ademásqueparacubritnienrossuperioresa e = 0.5 se producela formaciónde óscido,pero

el presenteestudiose limitará a la región deqoemisorcidn.

Tantoesí lasfasesordenadascomo en la desordenadael Oxígenose enctíensracentrado

entrecuatroátomosdeNíquel, posición “bollow” consimetríadecuartoorden. a unaaltura

del primer plamtcc de Mquel ligeramentediferenteparacada mino de los casos: En la p(2 sc 2)

el Oxigeno estásituado a 0.80 A de la primeracapade Nquel,y entre esta y la segunda

se observauna expansióndel 25%. respectodel valor en el interior del sólido: la segunda

Capapresentaademásun “huckling” deúiC.4 inducido por eladsorbato[24] la expansión

entrelos planosde átomos cuandouno de ellos o ambospresentan“buckling’ se nefiere a
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la que sufren sus respectivos cemtt ros de masas, sítienítras no se especifiquelo contrario. En

la c(2 sc 2) el Oxígeno se halla a 077 <4 del priníen plano de Níquely entredicho planoí

el segundoexisteuna expansióndel 67: esteúltimo nícíestraasimismoun buckling” de

0035 .4 ~23].Levesmodificacionesdeestosnesultadosse pnesettténen [27]. La longitud del

enlaceO-Ni esencadaunade lasfase de 193kv 1 1~2 <4 respectivanneume.En eí casode L

fasedesordenadala alturadel Oxísesiovaría emít re 080 <4 y 077 <4 segúnel cubrinmientosea

de ó 4 de rnonocapa[40.41]- Sin emsmbargo.no sc descarta la posibilidad dequepartede los

a renios de adisorbatose encuemttren cmi posiciómí ‘
1iseudes.bridge [42],es decir. higerametíte

0.4 <4) desplazadosen dirección lat eral hacia una posíciótí puentesol cre ¿sosátomoscíe

Níquel (Rr- = 019 pseudo 14, 6.24 híoilnw

3.2 SISTEMA O/Ni(1 11)

3.2.1 SUPERFICIE LIMPIA Ni(1 11)

La preparación de la ~uperficie St11 1 tl 1 leí-a acabogracias a ustrios ciclos de limpieza

semej mct esa los empleadosparala supey fic e < t Ci <tl - pe:0 etí este caso el lcoímili e-srdeo ióst ccc

con Neon se efectúaen condicionesligeramentedistinta [1 = 2jcA d-d-p. .500 U P~’, =

6 - 1V mhar) y es seguidode un caleníantiensoa 1400 1=- L Ii ni1 ezay cris! al i mudadde la

muestrase compruebande acuerdocímn lo nnene- iomiscsin liar-a la superficiede Ni >1 00>.

El anái>si LEED realizado,confirma qtíe la uísesiicicSí>! 1 1> tíO et a teconstivída

ademásno presentarelajación.deacuerdocomí resultadosamíteriorcs[28. -13]. Siendoen esta

investigaciónel limil e deerrordeun 1 cji , con relaciónse-> u-Mor de a distanciaimíterpíanaren

el interior del sólido, comoscverá en eí capisulo -1.

3.2.2 SUPERESTRUCTURAS py

2 sc 2[—, pCi!3 sc vtRSO<O/Ni(1 11)

La adsorciónde Oxígenosobre la superficieXi> 111), al igual queen la superficieNi> 100)

tienelugar en forma disociaday origitia dos superestríícmuras: la recientementeanalizada

x 2) [44] e- la p( »i sc VtRJo< que scrá objeto de estudio en el capitulo -1. Dcchas

superestructuras(fases)se formanbajo las siguiemí!es comí ti icioítes:
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1. La p(2 sc 2) corresponde a un cubrimiento O= de rnonocapa y se consigue para tina

adsorcióndeaproximadamente02 Langmuirs;tras la adsorcióndeOxigeno en frío, se

elevaunos segundosla temperalsírade la muestraa 850 E.

2. La p(~/3 x v’~)R30” correspondea un cubrimientodeO = de nmonocapa y seobtiemte

i-i:ccrbiendodel orden de0.3 LangmuirsdeOxígeno(P 5- iO~ mhar. t = 75 s), pero

crí este caso la temperaturade la muestrase mantienea 220 E durantela adsorcson,

De la int’-estigación procedidapor C<rimsby et al. [441se deduceque en la p(
2 x 2)—

O/Ni>> 1 1) el Oxígenose encuentraen posición <hollow’ ft:c con núnsero decoordinación

tres; es decir,estácentradoentretresátomosde Níquel,en e:l ‘lugar fcc’ quecorrespondería

ala siguientecapadeNíquel, a una alturade 109 4 sobre dichosátomos. Estos tresátomos

de Níquel se hallan elevados 012k respecto de los tío coordinados con el Oxígeno y presenu:an

ademásSn desplazamientode rotación de 0.07 .4 indicado per las flechasde la figura 3.3.

Los áíoníosde Níquel no enlazadoscost el Oxigeno ‘acetí en ‘itt plano separado1.95 4 de

la segundacapadel Níquel, lo queusíponetina compresióncid 4% en relacióncon el valor

itírer>clsnarcts ci interior del sólido.

En estosresultadosseconfirma la posición hollow< - propuestaya por Marcosetal. [45].

especificándoseademásdecuál deambasse trata. Y esasimiurmiocorroboradala investsga.cmon

deNarusawaet sl, [46]en la queseprediceuna relajaciómtde 6.15 <4 normal a la superficie

del 75% de sss átomosdeNíquelde la primeracapa. Sin embargoenel trabajode Grim.sby

er al. seconstataademásun desplazamientolateral de rotac:ión por partede los átomosde

Níquelcoordinadoscon eíOxígeno.no apreciadocon antericcridad.Autíquela reconstruccíoms

lateral inducidapor un adsorbarose considerapoco frecuenteen superficiesmetálicasde

etopaquetamientocompacto no es esteel primer caso, y La sido reciemís-ementeobservada

parael sistemap(2 sc l)—O/Ru(001) [47]. El fenómenode la reconstrucciónqueseproduce

a cubrimientosinferioresa una motiocapasedebe,al igual quecnt las superficiesde indices

bajos,a la formacióndeenlacesquímicosentreel acisorbatoy el substrato

A la vista de los nuevosresultadosobtenidosparala p:2 sc 2)—O/Ni(l 1 1) se acentúan

los interrogantesacercade la p(v’~ sc vi)B30~—O¡Ni<l 1 1:. Hasta ahora la informac:mon

sobrela estructtmracristalográficadeestafasese linriitaba a los análisisefectuadospor medio

dedispersiónde ionesde altaenergía(IJEIS bigb enrrr ion scattering)[43. 46]. Estos
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p(2 sc 2) — O/Ni<1 11):

(a)
= 1.09 003 Á

b = 0-1-2 ± 003 4
= 1.95 003 .4

4. = 2.03 ± 0.03 .4

dar

(b)
dm

Figura 3,3: Modelode adsorción parala pl? sc 2)- O/Ni(l II) donde se

muestrael “buckhisí g” de la primera capa del substratodescrito por ir

[a) Vista superior. (b) vista lateral a le largo de la lístea depuntosen (a)

sugierenuna expansiónde015 <4. siorníal a la stíperlicie en la primeramonocapadeátomos

de Niquel- Estevalorse ajustaen buenaaproximaciómíal desplazamientovertical quesufren

los átomosde Niquel en la p(? sc 2) Por otrapartese proponeparael Oxigenounaposscíon

hollow de coordinaciónstres, de acuerdo con la simmíemría de tercer orden que presentala

celdaunidad de la superficie(11 1). Esto supondríaunacompresiónnotoriaen el espaciado

de los átomosde Niqusel. si tuviera luigar una reconstrucciónlateral sennejatítea la que se

observaen la p(
2 sc 2). Por ramito es de interés umía precisacaracterizaciónde la estructura

de la p(v~~ sc vI)R30<—O/Ni(1 II) y con vistasal estudiodel diagramade fasesdel sistema

0/Ni> 1 1 1) se haceimmsprescindible: Paracmíbriniientos entree = 027 y (—3 = 032 se lía

visto un desdoblamientode los reflejos de la smsperestructura,caracteristicode la presen-

cia de “tiomnirtios deantifase [48) Estohacepensarc
1ue durantela transiciónson también

octípadaslas posicioneshollow hcpademásde lasfcc quemuestrala p(2 sc 2) Dadoqueen la

sc v3)R30<—O/Ní[1 II), O = 033. mío seobservadesdoblamientode reflejosy portanto

sólo una de las dos posicionespuedeser adoptada.se sugirió la posiblereconstrucciónpor

partedel substratodurantela transiciónp(
2 sc 2) -— p(V~ sc v”~)R30”- Por consiguiente,

bebiéndosedemostradoquela pl? sc?)reconstiuse, apiY’~ sc vI)R30< tío deberápresentar

reconstrusctotl.
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El objetivodelcapítulo4 seA, haciesdousóde la técnicaLEED, deteminar1.estructura
cristalogrdca de lap(Ax vtI)flfl y &vedp& sien stafaseexistereconstrucetérainducida

por eladscrbato.
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4 ESTUDIO POR LEED CONVENCIONAL DE LA

x VS)Rsao~O/Ni(111)

La inteoctón deestecapítuloes. como taseha mnencmonadoenel capitulo3. responderpor

tina partea los interrogatítesque seplantean parael sistemap(<ñ sc t/~)R30~—O/Ni(311)

del que hastala fecha no setenian resultadosconcluyentesy por otra dar unavisión de la

míetodología LEED enel casoparticulardedicha superestructura.

Nlótocícis directos, como Isis desarrolladoscts la difrscciómt de rasos sc. en LEED esramí

todavíaen desarrollo[4S4—sí] debidoa la complejidadque suponeconsiderarel scattering

múltiple quesufrenloselectronesal penetrarenel sólido. Si bienen lasdireccionesparalelas

a la superficiese verifican lascondicionesde Lacíe:

- ái = 2ro (A’
5, ¿~ vectoresde la red real,n = númeroentero)

‘92 = Qrrí (~í ff, vectoresde la red recíproca)

cutí la terceradimensión,perpendicularala superficie,no sepuedeptedecirclirectansemst.epara

crié valores de la energíaapareceranmnaxímosde difracción (comoocurreen ra~’os x. tina vez

fijadas las csmrasdos condiciones).Elegidoun reflejo, t~t +kj, = j~, del diagramaLEED en

enersl de cualquiemcristal, si seanahizala evolución desu intensidadcon la energía,curva

J~,> £ sc l-fl. se puedenobservarmaxímosde difracción paraenergíasmuy distitítas de las
esperadase<te hecho esdebidoal scatteringmúltiple. Sólo en casosexcepciomíalesbast.aun

cerriníientode la ensergiaen ~t, (partereal del potencial internoque ~ven”los electronesal

entrarenel sólido y quecausaun aumesítode su energíacinéticadentrodel material)para

conseguirun ajustede los máxinnosdela curva1(E) con los máximosdedifracción deBragg

esperados;comoocstrreconel Nenon[52]y esentoncesposibleun tratamiento“cinemático’ -

En el tratamientocmnematscnseconsideraque cadaelectrónesdispersadoelásticasnenteuna

sola vez por la superficie.

No obstante,dadoqueel scatteringmúltiple estáptesenteen la prácticatotalidad de tos

casoses imprescindibletín modelo “dinámico’ - En la teoría dinámicaseconsideraque un

electmón puedeser dispersadoelásticament.een ocastonessucessvaspor todo tipo de carga

queencuentraen so recorrido, núcleos,electrcsnesdel core electronesdesalenciay electrontes
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de conducción, Esto es debido a que para energías entretú — 300 eV los electronestienen

una scccmoneficaz de dispersiónsemejantea la de un átomo- Los procesosde dispersión

inelaisticadebidosa la interacciónde los electronescon excitacionescolectivasde la superficie

Iplastrmones,fonones,..)o a la etnisión deelectronessecundariosse recogen.en la teoría
diríátuíie-& demímro del recorrido libre tríedio de los electrccnes,As,, o en la parte imaginaria

del pcitrncial interno, ‘4,, ambasestándirectamenterelacionadasy dependende la energia.

tos procesositcelisticos se manifiestarten el ancho de los máscimosde difracción, puescrí

las mísedidas IlE) los electronesdeflectados qoasi-eiásmicamente’.dentro de un 10% du

la energíade imscidencia,mío son filtrados. Las interaccic.cnesinelásticas,ocasionadaspor las

excisacionescolectisa,.puedenasimismodar lugar a caníbiosen lacantidaddemovimientode

los eNe!rones:- demodo queestosson deflecuadosconmrilcíiyeadoal fondodifuso del diagrama

LEED.

ci el marcadoscatreringmnúltiple consoel imíelásí ce son los respondablesde la alta

sensibilidadsuperficialde los electronesdebajaemíergia es decir, de la técnicaLEED. Y son

tambiénla causasic los complejoscálculosteóricosrtecesariospara resolver una determinada

ru:cm ura- tuis d’stri
1cciómt detalladade los mnisítiossc emicuentracmi [53 — 56).

4.1 MÉTODO STANDARD DE LA TEORÍA DINÁMICA

La s aracíerízacíende estmucsoras por medio de la técnica LEED estábasadaen un proce

dimíente pr:íeba-crrer’. Lis el ctial se calculanteóricamentelas curvas¡(E) de un grupo

de reflejos que erigimiarta la estructura propuestay’ se comparancon las cursas ¡(E) ex-

percrnentales.hastaque ambosgrtípos de cur’as commsciden. Es decir. la estructusraposible

se modifica den! re de unos márgemíeshastaque las curcas 1 (Ej teóricascoimtciden comí las

experimens.aies.El rrtét.odode cosístíaraciónse dem.scllísen 43.

En los modelosdinámicostípicosse procededeactíerdocon la siguient.ejersrquia:Por umta

partese s:alcuhala dispersiónqueocasionauní átomíseeneí sól,do. X la adicióncoherentede

lasais~plitudesdispersadaspor todoslos átomosde uit-a capa.teniendoencuentaelscattering

xmmfíltiple detítrodc la misma,caracterizanlas propiedadesdedispersiónele dicha capa. La

simetríatraslaciomíalde tal capaproporcionaias dirs:cciomiesdedifracción permitidas,segun
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las ecttacionesdeLaue Por último lacontribucióncoherentedeun grupodecapas,junto con

la dispersiónmúltiple entreellas da migar a la amplitud total dedispersiónde la superficie.

4.1.1 DISPERSIÓN ORIGINADA POR UN ÁtOMO

LI scatmeringquesufrenlos electronesal incidir sobre un átomosedescribepor medio de los

corrimnientosde fase( “phaseshifts), ¿í. qstepresentanlas funcionesdeondade loselectrones

dispersadosfrente a las incidentes. Esto se puedeentendercualitatisamenreestableciendo

la siguienteanalogía: Supoisgamosque umsa onda plastaatraviesaun pozo de potencial.

en el interior del mismo la longitud de onda es menor, es decir, la fase de la onda que

esmíergedel pozo de potencial lía asatízadoniásde prisa quela ondaque no ha pasadopor

el pozo. Además,al igual queen un pozo depotencial, en los átomos puedentener lugar

Isrí’ cesesde resonanciae-¡ue originarianla interferenciaconstructiuso destructivade lasondas
dispersadasPor ello los cotrimierítosde fase,¿í, pueden presentaruna gran dependencia

con la energíae incluyen. aai nismo, procesosde scat eriog mnúlt píeenel interior del propio

cctOtttO.

Paraobtenerlos ¿í es necesarioresol’er la ecuación de Schródingerpara los electrones

socidetites.en el interioryen el exterior del átomo. (En caso deátomosde Z > 50 es cense

utíen! e mt reducirla ecuacióndeDirac si seva a tratarcon intensidadesLEED polarizadas

en 5pm.) Con tal fin se suponeque los átosnosenel sólido verifican el modelo de esferas

rígidas,“nnuflintin’(vóasela figura 41). En estemodelo los átomos,esferas,tienenun radio

maxinzo. r, tal que se“tocan” perono solapanmímsos con otros- En el interior de la esfera,

el potencialesel potencialatómicode tipo coulornbianoy en el exterior,en la zonainters-

ticial seconsideraqueel potenciales constante, ‘comtss.anremuflin-tin” - [Tal constantees

>stíramntemtteteorscay no secorresponde exactantente con la partereal del potencial intermmo

~U pues estedescribeel potencialque “ven” los elecimonesincidentesy por tanto incluye
el potencial de los átomosy aquella no. ademásIt. dependede la energíade los electrones

inciderttesno así la constantemuifintio quees másbien una característicadel sólido. Sin

embargo,estaconstanteesfrecuentementeempleadacomo parámetrode ajusteen laopti

mnizacidtí e-le los cálculos y es citadajunto con l~ itídistimttamente Sus valores tipicos varian

entre-! y 15 eV. Un cambioene1 valor de la mismadentrode la superficie.por efectode nss

adsorba.to,por ejemplo.origina potencialesescalón”cn los que lasondas de los electrones
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I Entre’. p.tencsaJ

Figura 41. Esquemadel potencial “muffintin en una superficie[551

puedenser reflejadaso refractadas procesosambosqsie han de ser tenidosen cuenta. So
ictuít*t e si la energíade los electronesitícidentesexcedeunos 50 eV. tal efectopuedeser

despreciado[55>.]En el interior del átomo hade verificarsepues:

r

11v2 - Zt~<

9.1,5JcLtdt.)t I~
-‘ 2ní í~1 ls—rl

1

— z (1 e-í~;(~~Mmd~) Sh,(fl = (4.1.)

con y4q fm:nción deondadel electrónincidente,t,>t9 función de onda.de los electronesdel

átomo. E energíadel electrónincidente,siendo 12 3 y 4 lassiguientesinteracciones:

1~ Interacciónconlombianadel electrónincidentecon el núcleo

2. Potencialdeapantahlamientoque“ve” el electrónincidente,(es engeneraldespreciadcs).

3. interacciónenulombianacon los electronesdel átomo.

37



4. Término de canje,quesededucedel principiode exclusiónde Pauli.

A la ecuaciónanteriorse llegatras considerarla ertogotsalidadde las funcionessó,(r’) y

#(r~ [53] El término máspsoblemá.ticoesel decanje. por ser no local, y es tratadocon la

aproriniación local de Síater:

= —Ja
3p(c)

Donde p(~) esla densidadlocal decarga. El facíer o se elige entre y 1. sin que existaa

priori tío ‘-aher ci>=tit-mio’

Introduciendola simetríaesféricatantoparala ondaincidente comoparael potencial y

expresandoy(,fl en sus component~radial y angulartenemos:

ri~ ~ot,, óí(r) Ye,,,> II), “t’í,,(Q) = arsnónicosesféricos

entonces>4.1> queda,parala parteradial:

— E1 (1) ci ~dóí(r) faQ * 1

>

— + 2,,tr

2 01(5’)dr nr)
+ -f 1t>r) + ít>r>) ot(r) = ~4v(~) (4~2)

En el interior de la esfera el valor de Oi(r se consigue por integractonnusssermcade la

ecuación diferencial >4.?). En el exterior les potenciales,incluidos en el tercer término

de 4.2. adquiereísci valor de la constantemuffntin y la pasteradial de la función de onda

global (qtíe incluyelos electronesincidemstes,Oní los dispersados,¿,í, y los <

4cicí “no hanvcsto

el potencial y pasande largo, 9sí,) toma la forma:

= Oot + + l [2¿> h¡tt(kr) + hrí(kr)] (4-3)

Donde h~
1> y h~5 son las funcionesde lianlíel de orden ¡ y de primeray segundaclase,

respectisamente.con k = [2(E + It)]), siendoE la energía de los electrones incidentes y

l-. el potencial interno. batiéndoseempleadolas unidadesatómicase Y, Ti = 1, m, 5-

Y át es el corrimientode fase que presentaesta onda respectode aquella para la cual los

potencialesdel tercer términohubieransido nulos, es decir una ondaque se movteraen

ausenciade potencialde scarteringy queestaríadada por la función de Bessel:

~oí-f é,t jm(kr) = )~ (h¡1l(érí + h?>(kr)) (44)
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Olssér,-esequela ondadadapor (4.3) poseee) mismovalor de¡ quela onda incidente,pocA

la naturalezaesféricadel potencialde scattering(“potencial central”) no puedealterar el

momentoangular de la ondaesféricaincidente, Obsérvese, ademAs, que la diferencia de
(43) -. (44) recogela parteintegra deondaestrictamentedispersada:

— ~ exp(i2tt) — llh~ít<kr) (45)

Paraobtenerlos lí bastaentoncesimponercondicionesdecontinuidada la parteradial de la.

ondaen el interior y enel exterior de la “esfera” Es decir,laecuacióndeonday su derivada.

lían de ser contimíuasen 5’ = mu,, (5’,,, = radio mufhin-tin)

15>’tjíí’lr,, 1 exp(sÚ6s) - h¡í>(kr,,,) + h, (br,,,

)

Ocl5’.~> exp(i2ái) - ~ + b~
m>(kr,,)

exp(t=tml = L
1 h~’~( br,,> —hr>(kr,,,) con = R5(r,,,) (4.6)

h~
t>(krm) — L,h?>(kr,,,) Rm(tu,Á

Donde ci> su, j es la solución de la parte radial de la función de ondas, en eí interior de la

esfera,obtenida tras la integraciónde (42) ent re r = O y r = r,,,, ( En r = O se impone

ademims’s la rontdici¿ude mto singularidad

liado queci potencialdescritoen (42) sehaelegidoreal, los 6, queseobtienenson reales.

Pero habría sido posible considerartina parte imaginaria del potencial que recogieraItís

procesesinelástie-os,sin mundificar lasfórmulasartterioresobteniéndoseentoncesE~ complejos
cuya parteimaginaria impondríatina atenuaciónen la onda dispersada.Estahabríasido la

aproxintacion mis adecuada,pero en la prácticaes preferibleincluir los efectosinelásticos

en la parteimaginariadel potencialinterno, 14,,, quesepuedeajustaral final de los cálculos,

simm necesidadde modificar los ám. El númerode tm necesariosparadescribirót(c), sepuede

csniníara partir de la relación 4,,. = Av - ,,,,; tomando Av = Qr/-\ .1 = 1 Ay 2r,,, = 2.5 -4 se

obtiene~ 8. así puesseránnecesariosdel orden de ochocorrimientosde fase.

Los corrimientosde fase,Ct, involucran la posibilidad de tratar a los átomoscorno dis-

persorespuntualesentrelos queseextiendeun potencialconstante,olvidando su extensión

enel espacio. Por corssiguiente,esposibleconsiderarlas ondasde los electrones(seartplanas

o esfénicasíí:emo funcionesde onda que se desplazanlibrementeen el sólido y cambian

abruptamemíteen las posicionesde los átomos.
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Es de interés, por último, analizar cómo es afectada una onda plan. por el potencial

descritoen (4.1), paraello bastarecordarque una onda plan. puedeexpresarsecomo una

seriedeondasesféricascentradasen el core:
CC 1

exp(ik$) = ij >j -Sri
t js(kr) Y~,,~(lr) Y

1,,(i) = Si

t (2) 4- 1) Pí(cosé)ji(kr) 1 47)
5=0.”— —i 5=0

Donde P¡(cos6) son los polinomios de Legendreen función del ángulo de scautering,O

entre k y n, sectoresunitarios en las direccionesde Av y F, respectivamente.Sustituyendo

jm(kr) por la parteradial del. onda estrictamentedispersada,(45), se obtiene, trasoperar
escp(i2ti) 1 2isen¿i - exp(tIi>:

5 ~ (2/ * 1 [sen Aí exp(i¿i)P:(cos6jh]tt(kr)

Haciendor —m. la ferina asintótica de la onda es:

con f(6) = —4r3(21’4 l)tiPí(cosfi) (4-8)
5’

donde Sí a ~ (}) sen6, expfrti) >4.9)

La función f(6) se conoce con el nombrede factor de forma” e factor atómicode dis

persión. De ella se deduceque eí scamíering en la direcciónde propagaciónde la onda,

“forward-scattering’.prevalecefrenteal queseproduceen ladireccióncontraria, backward

scattering’, y esta tendenciase acentúa.al auníentarla ertergía. Sólo a bajas energías

entre O y 30 eV ambostipos de scattering son semejantes. En la figura 4.2 se muestra

la dependenciade f(6) cots la etíergíapara el Nítíuel y el Oxígenosegsin Xu et al. [57].

Cabesefialar que el “forward-scantering”se ve fas-orecidotambiénal aumentarla tempe

raturade la muestra- Este feimómneno se incluye en los corrisnientos tic fase que han de

set, con tal propósito, nuevamentecalculadosen función de la temperatura. >Para ello

e multiplican los factores atórnílcos de dispersión JI 9). por el factor de Del.iveWalher,

= exp ( (352>SiQT)I(2A1
0k.etj),obtenidosegúnel modelo de De’

bye paraoscilaciones((Vi’> anisótropas,con
1a constantede Boltzmatirí,Al, masade los

atomosy 0D temperaturade Debve.‘-éase por ejemplo t~55] p. 183.) El factor t, esun ‘ele

mento de la matriz-t” que representa cómo esmodificada la fase de la onda tres su dispersmon

por el átomoconsiderado.
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hA O

Figura 4.2: Factor~atómicosdedispersiónf(~)I del Niquel y del Oxígeno

a diferentesenergías.La dirección “forward” se defineparaO = O 57).

4.12 DISPERSIÓN ORIGINADA POR UNA SUPERFICIE (MÉTODO MI)

En estesubapartadosepretendedar unaideabásicadel problemaque planteala dispersión

múltiple ~ cómo se puedetratar de forma generalcon el “métodode Inversión de Matriz’

Ml [$3,5-8. 591

El siguientepasoseráobtenerla amplituddifractadapor unacapaformadapor átomos

puntuales”. Estacapapuedeestar constituidapor diferentessuhcapas,esdecir. los átomos

E — 60ev

E — Sm ev

E — am ev
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de la misma pueden encontrarte en planos distintos. El cálculo de la difracción ocasionada

por unacapase veenorrnen,entefacilitado teniendo en cuenta su simetría traslarional, Esta

es la responsablede que los hacesdifractadosaparezcanen direccionespermitidaspor la

ley deBragg, dadaspor los vectoresde la red recíproca,ffí y 4,, pralelosa la superficiey

cuyasimetríatraslacionalcoincideconsla de la superficie.Los vectoresdeondaparalelosa la

mismaestándadospor k
5» = k0» + 4, dondeE0 esel sectordeondaincideote 4 = hj, * 42,

mientrasquelas componentesnormalesseobtienena partir de la conservaciónde laenergía

.1 ~V(’= ~(jÉoíí ~ + éL) = £4- 14’-s ii~ (4-10)

En el casodeque k~ > 2nnE//i’ seproduscenondas es-anescentes(iodepemídientemnennede la

presenciade y0,) de las cualessolo unas pocas alcanzan la capa siguiente u el resto no son

tenidasencuenta, Así puesuna sola ondapl-anaincidenteescapaz degenerarun numero

limitado, peto que puede ser alio, de ondas dispersadas. Estas pueden ser expresadasen

forma de ondasesféricas,plantas o ondas de Bloch, segúnsea conveniente Dicho grupo

de ondas atraviesalas capassiguientes,generandonuevosprocesosde difracción Si tales

capaspresentanla misma simetríatraslacional.dichosprocesosno puedenoriginar nuevas

direccionesdedifraccióny sus amplitudesseafladena lasde los hacessu existentes.Si todas

las direccionesde difracciónposihíesseexpresanen forma vectorial,la difracción ocasionada

por una capase puede describir por niedio de una matriz cuoselementos 1P
t(L~’. k~)

dan la amplitud de los procesosdedifracción Av
1 -s k~. En estoselementosse encuenírant

implícitos los corrimienítos de fase.5,, origintados por los átomos; de masteraqtie la matriz

recogelos procesosdescatteringmúltiple dentrode la capa.

DISPERSIÓNMÚLTIPLE OB/OHM DA POR DOSA TOMOS

Supongamosparaempezarelcasodescatteringntúltiple ocasionadopor dos átomos(1) y (2).

Las amplitudesdispersadaspor cadauno de ellos sedenotanpor Tt u T’, respectivamente

DondeT
5 recogetodos los recorridosde laondaquefinalizanen el átomoji) y T’ aquellos

que finalizan en el átomo (2): siendo A y O los factoresque contienenlos corrimientosde

fasede la ondaocasionadospor (1) y (2) respectivamentedadospor (4.9). “matricest” de

cadaátomo.

= O + + ¿ít2¿2~as o + Ot’Oc’ oc2 o + - . . (411)

= ~2 ~ + t’~’’0t’O 4 t’c5tW52t’C~ ¿í + --- (412)
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El contenido de cadatérminola. deleerse de derecha a izquierda sai p.ej. ta~’
2tí~2íttV’2t2

significa que la onda es dispersadaprimero por el átomo (2), alcanza entoncesel átomo

(1) dcl cualesnuevamentedispersadaretornandoa (2) que la vuelve a enviar a (1) donde

finalizasu recorrido(y esrecogida por eldetector). Con C~ función de Oreen que representa

la m.crcuí’cagación de unaondaesférica,dentro de un potencial constante,entredos átomos

dispersoresesféricos Esto coníleva un cambio de las coordenadas (Vm’) del electrón al

pasarde uno a otro (aunqueel momentoangulardel electrón,1, no cambiapor tratarsede

dispersiónelásticaen potencialesceulombianos).

ch, = ~~4;i3~kz;Ii a(L U L,)h01(kV —fWYa(~ — f,) -np I—ikoV —17] (413)
Li

con L~ (¡¡mt) que ‘aria dentro de los limites compatibles con 1— ¡‘~ =1, s U 4-t> ~
re + nY ma

5, siendo 1’ = (¡‘ma’) y L = (Ira) las coordenadas angulares del electrón en el

primero y segundoátomo respectivamente.Los o(L L’, Lt) son los coeficientesde Clebaclí

Cordan 1 jI y k [lr¡( Por último el factorexp[—iko(F — f,)j recogela diferenciade

fasequepresentala amplitudde la ondaque llegadesdeel exterior al incidir sobre(1) y (2),

en posicionesdistintas f~ y f~. De las expresiones(413) y (412) seobtieneun sistemade

ecuactonesautoconsistente:

= ¿14 iG’
2T~

= 0 -i ~ T’

Donde ¡ es la natriz unidad, La dimensiónde las matrices1, 0, y E está fijada por eí

número máxirato decorrimientosde fase,necesarioparadescribireí scarteringatómico Si

(<1 u —I<m<Italdimeosiónes(4,~+l)<

DISPERSIÓNMÚLTIPLE POR UNA REDDE BRAII4ISBIDIMENSIONAL

Ceoccalirandoal caso de Y átomosdiferentesen posicionese
5,e5,’., r~,’ queda:

Et = 0 + t’~”T’ 4- &GISTí + . . ‘~.

= t’&T’ > ¿2 + t2G”T + - - - + ¡2Cay EN

E
3 =~c + + O + - .. + o~sNr (41$>

EN = ¿NWSTI + ¡N~NaTt + ¿N~”3T3 v.+ ¿~
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quesepuedeexpresarfácilmenteen notaciónmatricial.

Aplicando esteresultadoal casode un solo plano deátomosidénticosque presentauna

seddeEnacais(red quecontieneun solo átomo por celdaunidad) teniendoen cuentaque

Et = 12 = ... = 1”’ rse llegaa la siguienteexpresiónparala amplitud dispersadapor el

átomofésimode tal plano Estarepresentala forma dedispersardel plano”, por ser enél

todoslos átomosigualesy estar periódicamentedistanciados.

r t+ItZCLLclTttlGttct

(416)

Donde se ha definidounanueva función de Creen.(
4a:

2rrí
r ~ 071. = —Azs--—k

Ti2 - E o(/1 L. L~ i bkic>t~>P>) \%,(>P>) oxp(—koP) >4171

P da las posicionesrelativas de los átomosrespectoah átomo i. Obsérveseque debidoa la
simetríaperiódica,se ha podido considerarquela difracción de unaondaesféricaincidente

sobreuno cualquierade los átomoscoisícidecon la cítme seproduciríaparaotraondaesférica

idéntica que incidiesesobrestn átomo diferentedel jsleno. incluso tras producirsescatmering

múltiple.

DISPERSIÓNAl ÉL TIPLEPOR Y REDESDE BR4VAIS

Analizaremosahora la dispersiónoriginada por Y planos con la misma red de Brasais

átomosidénticosdentro de cadaplano. que puedenser distisítosde un plano a otro. Para

ello denorutinamost~ ala matrizt decadaátomo del plano (j). del cual, a su vez, la matriz

dedispersión,r’, estádadapor (416). Y T~ recogerá.por isna parte todos los procesosde

scattering queocurrenenel imtterior del planoj (dandoltsgar a m3 es decir,representandoeí

scatteringenel propioplano] que no tienesu origenenningúnotroplasto) y, porotra, todos

aquellosprocesosde scatteringqtme terminanen cualquierátomo 1 del planoj procedentes

de un plano distinto del t y qae al alcanzarel planoj pueden continuasen él. pero sin

retornara otro plano:

= ríZ?~tttTt i~ ~ + .~.s- r’ ---4- rmZ?~)SííTÑ (418)
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con — zrttó 012 ZU2<4
0~Ñ = ~~í~<> (4.19)

ti)
y haciendo un desarrollo, para rada uno de los planos sc llega a una serie de ecuaciones

autoconsistentesanálogasa lasde (415) cuya notacidninatricial es la siguiemtte:

/ - - ‘r~G~~

12 ~r2G3t —r~C~ j - - - ,303V ~ (420)1 — cCíí ‘t0t2 ~z;:-‘ - 1 1
j ,.NflVt ~.N

0N2 rNCN
3 __ 1

Donde la función deOreenes ahora

“SkZZ’¿t

~2 o(L, L’. L
1)h[~’(k ~ — ~, ~ ~I)

— <1’4 P) exp l—sk (~ — ~ ± 421

siendoF F3 posicionesatómicasen los planos y s respectivsmetíte. y P seextiemsdea cada

unade las posicionesdentrode un plano.salvo F. — f + P = 0.

Por últimola atuplitudtotal dedispersióndebidaa los Y planosseobtienede la adición

de las amplitudes. II’. dispersadaspor cadauno de ellos: sin olvidar la diferenciísde fase

exisretsteesíla amplitudde la onda incidenteenplanosdistintos. asícomola correspondiente

a la ondadispersada.incluidasen exp[i( k0 — kdW:

1’ctL’ = E~ 1> fc) ~ 7~’ >422)

El subíndiceLL pretenderecordarque los cálculos estánrealizados por medio de ondas

esféricas,y es la posición del planoi.

DJSPERS¡Ó”MÚLTIPLE POR Y REDESDE BRAI’AIS EV ONDASPLANAS

Se puededemostrar[59] que si ~ esssnamatriz querepresemtt.ala difracción sufrida emttre

dos ondasesféricas,una incidente y otra dispersada,debidaa la presenciade una red, de

Bravaisbidimensional la matriz 3l7~, dadapor la siguienteexpresión.describela atnplirud

dedifracción entredos ondasplanas. ko k~, incidentey dispersada.

— S,r
2i ?mz Yc(kg)i~c. MUre) (4.23)
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esla densidad de átomosde la red

Como ya ha sido mencionado,una capa puedeconstarde varios planosde átomos,por

tal motiso y debidoasimismoal múltiple scatt.ering no solo se consideraráque ku, onda

incidente,puedeser dispersadapor ellos, sino tambiénlasdistintas - Interesaráentonces

determinarel valor de la amplitud.Ilfl de las ondas k~ dispersadasa partir de las

,ír* — LrLV7’L1C~PQk~c+e) f~ Tfl.} Y;. (Éfl +
6~¿n (424)

9.’ LL’

La ecuación>424) describeel caso generalde la difracción ocasionadapor una capa de

Y átomos en posiciones tI dentro del-a celda unidad de la superficie. Y se obtiene a partir

de (4.23) dondebastasustituir tu. por TLL dado por (422). Las deltasde hronecker(que

son igualesa la unidadcuandoj = ¿ y los signoscoinciden)representanla partedeondano

dispersadaquees transmitidasin que su díreccmonseaalterada. >Obsérveaeel orden lógico,

dederechaa izquierda,de los índices ilfl.) La función de Creen dada por (42>) sufre para

estecaso ursa ligera modificación, fo hadeser sustituidopor q Ademássi bien en (423)

el origen de coordenadasse encuentraen eí centrode un átomo de la red considerada.emt

(4.24) está situado ene1 origen de los sectores tI y por tantopuedeser un puntoarbitrario.

DISFERS[ÓN PORSUPERESTRUCTURAS

Las capasdel interior del cristalmuestransiemprela mismasimetriaentresi, su tansolo unos

pocosplanosde átomosde la superficie.puedenofrecer un cambioen la sin2erríadebidoa

adsorción o reconstruccsonen ella Este da lugar a la formación de superestructuras,es

decir la celda unidad de la superficiees distinta y mayor de la esperada para un corte

idealdel cristal. En la pantallade LEED puedenaparecerentoncessimultáneamenteambos

diagr¿smnas,el correspondienteal substratoy el de la superestructura. Si denominamos
y ~tS) a los vectoresde la red recíprocade la superficie y del substrato,una onda

planaincidenteexp(ikosfl sobrela superficieoriginaráondasplanasreflejadasy transmitidas

{ko
1>+4~’

1), dondeloscorchetesrepresentantodos lossaloresposiblesdeffl’l La colecciónde

ondastransmitidas<k~+~’>) incideasovez sobrela segundacapade la superficiey si esta

pteseutala mismasuperestructuraquelaanteriorseproduciráúnicamenteunaredistribución

de las amplitudesdispersadasdentro del mismo grupo de ondasplanas {k
01> + ~ Pero

una ve? que tal grupo alcanzael substrato,puedeser difractadodandolugar a las ondas

planas <411 + + gtBt} y las capasde substratosiguientesocasionaránmeramenteuna
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redistrihuciónde las amplitudesdentro de esteúltimo grupo deondas. En eí casode que

la superestructur, sea conmensurable (el área de su celdaunidad se. un número entno de

secosel de la del substrato) los vectores~ constituyen un subgrrípo del grupo de vectorems

kMt Con lo que una capadel substratopuededifractasunaondaplana dadapor ~o¿í+t>
solo dentrodeun sobgrupoparticulark~¿ 4 ~j’>,aquel parael cual — — ~ De esta

mamseraes posible introducir tina serie de simplificacionesen eí cálculo de la matriz Al

[$4, 551

Por último es importantesefialar que la ecuación (4.24) da las amplitudes de las ondas

planasdifractadaspor tina superficie,siempreu cuandoel númeroA de planostenidosen
cuentaseasuficietmte Emí ausenciade procesosinelásticostal númerosería infinito, pero el

recorrido libre medio de los electrones imita eí valor de .V a, por lo menos,5 en el mejor

de los casos superficieslimpias fcc ó hcp) Esto supotsequela dimensiónde >4.20) alcanza

comerrttntnto el valor de 5(/,,,,,,.41)2 = 125, con l,,,,,~ = 4. Comola inversióndedtchantatt:iz

ha de realizarsepara cadaenergíay para cadaestructuraposible, en casoscomplicadoses

síecesarsotrabajar con modelosaproximadosque empleenmenor tiempo de cálculo -e sean

por manro ecenomtitcamnenteaccesibles Nfenci¿n de algunosde ellos se haceen eí siguiente

subapartado.

4.1.3 DISPERSIÓN ORIGINADA POR UNA SUPERFICIE, OTROS

METODOS

BEl EB,SE504TTERINGPERTLBS.42110V METIJOD (RSP)

5eaplicaa capasformadaspor diferentessubcapas,ctscadauna deéstasúltimas secalcula

la. dispersiónpor el método Ml. Al estudiar la propagaciónde lasondas entresubcapasse

consideraentoncesquea cadauna de ellasllegan, exclusivamente,ondasdispersadashacia

delante (forward”) y sólo cuando la última subcapaes alcanzada,el flujo difractadose

invierte de modo que a la subcapasuperiorvuelven a llegar solamenteondasdifractadas

haciadelante, En essa seproduceuna nuesareflexión y el procedimientoes repetido. Con

ello la retrodispersido{“backwar& scatseringíse traíadeforma perturbarivay el modelo

convergesiesnprequeeí “forsvard scattering”sea superioral backward” [60. 611.
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BLOCHW41EMETROD Y TAl NSEERMATRIN METROD

Ambos métodosestán íntimamente relacionados,fueron de las primeras solucionespropues

tasen LEED. Están basadosen cálculos desarrolladoscon ondasde Bloch. semejantesa los

quese realizatsen la determinacióndebandas1531-

LA IFA DOUBLIA’G METh’OD (LI»

Supórígasedos capasconsecutivasA y 8 cus-as matrices de dispersión son Al
t y

respectivansente.La propa~.aciómídeuna onda pl-anaentreambaspuedeser descritapor

4exp(4 - AAs), con A

4B “vector intercapa
t’. >4.25)

Segúnt el núsnerode los distintos sepuededefinir un vectorFt dedimensidnsí (número

de hacesdispersado), formado por los propagadores Ef De tal manera que la dispersión

múltiple entredos capasestaríacaracterizadapor la siguientematriz:

(í — MtP-Mg~P~)t (426)

A partir de dicha matriz se obtiene la dispersión ocasionada por la ‘doble capa’ (AB) Si

se repite el procedimietítoacoplandodel mismo modo [AB) conel siguientepar acoplado

de capas (CD), se obtienela dispersiónqueoriginaría un conjunto de 4 capas.En caso de

que las capassean igualesentresi (por ejemploen superficieslimpias no recontstruidas>este

método proporcionauna importantedisminuciónen el tiempo de cálculo, siempreque el

númerode hacesnecesariono seaexcestvamentealto 621

RENORMALIZEDFORWARDSCATTEBINO >BFS)

A este método dedicaré más atención por ser el elegido para estudiar el sistema p(vI x

vI$R30O~O/Ni(1 11) A partir de la. ecuation(4243 se puedendefinir la “reflexión’ y la.

“transmisión” de una capa, siguiendola convención tradicional: Se producet.ransmssson

cuandolos electronesemergenpor el lado de la capa contrario a aquel sobreel que han

incidido y se producereflexión cuastdoemergenpor el stsismo ladoal de incidencia.

— tj~— r4’ = MIt. tt< AIÑ s t; = Al;;
= 54, 39 — 99 95 tI’ — (427)

El método RESestábasadoenque la reflexión ocastonadapor una capaes másdébil quela

transmisión(hackvardscatleringe forward scat.t.cring).En estaaproximaciónseconsidera
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Figura 4,3: Esquema del método RES [~~I-

que la ertda iticidetíme transmitidapor unacapa. hade serdescritapor ondasmodificadas

por la dispersiónbacíadelant.e(atravésde la capa)junto conondastransmitidasendistintos

ángulosdedifracción Y la reflexión,por ser supuestadébil, es tratadacomo un desarrollo

de la reflectisidadtotal de la superficieen función del númerode reflexiones El ordenmenor

contietie todos aquellosrecorridosen los que la onda ha experimentadouna sola reflexión

y ha sido transmitidaun númerocualquierade veces;el siguientecontienetodos aquellos

recorridoscts los que la onda ha sido reflejada3 vecesy así suceshamente, (Un número

isnpar de rel3exionesesnecesarioparaquelaonda “salga” de la superficie.)

La fornía modaadecuadade repcoducirlos recorridosde laondadispersadaparalosórdenes

másbajosetunsisteenseguirlaevoluciónde lasondasplanasgeneradaspor la ondaincidente.

hastaquelos efectosinelásticoslashacendesaparecer,segúnsemuestraen lafigura 4,3a Mi

pues.comenzandoa partir de la última capa alcanzada,las ondasobtenidaspor reflexión
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dc aquellas que están penetrando. son difractadas hacia delante agrupándose, según ‘-an

pasandodecapaa capa,conotras tambiénreflejadas,hastaquealcanzanel plastosuperior;

estegrupoconstituyeelprimer ordendeperturbación.El siguienteordesídeperturbaciónse

obtienepor reflexión de las ondasplanasemergentesanteriores)queson dispersadashacia

delanteen el interior del cristal. agrupándose. así set con aquellasque han sido reflejadas

por segundavez basta que el recorridolibre medio, A,,,, vuelvea imponerun limite y estas

ondas sufrenuna tercerareflexión con lo que son ensiadasnuevamenteal plano superior

de lasuperficierecogiendoa su pasopor las cpasorma’ ondasque han sufridosu tercera

reflexión, Estesegundogrupo de ondas emergentede la superficieconstituyeel segundo

osden es amíadidoal anterior. LI precedimniemtse’ es tepetidoparaórdenessuperioresbasta

quese producela consergenciade las arísplitudesreflejadas.

Cadatransmisiónatravésdeunacapa.con ha correspondiente“recolección de reflexiones

se realiza de la siguientemanera: Las arutplitudesde las ondas plasíasop~g en el i-ésimo

espaciadoentredos capasse calculaniterativa:mwntehaciendouso de dos expresionesuna

parala ~penetración”. figura lib:

= ~ Q;; ~ a _ís;4r~t~ P;
t’to,~

14,) (4 25)
4,

y otra paraeí “retorno’, figura 43c:

= ~ (íy¡ P~
1’~5t>o

1 tI... * !) P4,>ot~i4,) >42911’

dondeP~
t> son propagadoresde ondas planas criste puntostipo-opiadosde las des capas

9

smícesivas,y o’~ sa sustituyendocontinuamentea 0utá Se han definido lasamplitudesjusto

una vez rectenatrayesadala capa,estosuponeque el plano superiór torna el valor inicial

1 y lasamplitudestienen el valor inicial o¿,~; = O paratodo í y 4. salvo~ = 1~

El rrtétodo RFS requiereentre 12 u 15 capasy treso cuatroórdenesde iteraciónpara

alcanzarla convergencia,y el tiempo de cálculo es relativamentemenor al que necesitan

los métodosLD ¿ Ml. Sin embargoestaaproxirnaciómíno convergesi el scat.seringrumúltiple

entredos capassucesivasesalto (ocasionadopor reflexiones). Estoocurre especialmentea

bajasenergías(E 10 eV) debidoal gran recorrido libre míedio de los electroneso cuando

la distanciainterpíanares pequeÑad < í.0 1i. psesen tal casoson necesariastisuclía- ondas

evanescentesparadescribirel campodeondas Bajo dichascondicioneses másconveniente
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aplicarbien LD ó Mí, pero cabeseñalarque tanto la aproximaciónRFS como la RSP dan

lugar a resultados exactosen caso de convergencia Más información sobreel método RFS

sepuedeencontraren ¡53).

(OAIBINED-SPACE METh’OD

Consisteen la utilización “combinada” de ondasesféricasy ondas planas. En principict

es necesarsopor cuestióndeconvergencia,el uso deondasesféricasjunto coneí método Ml

cuandolos planosdeátomosestánmuy cercaunosdeotros eJ 5 1 A, puesen tal casohayque

teneren cuentalasondas evanescentes-Perosi en una superficiese ofrecenambosefectos:

los primerosplanosestán muy próximos entresí y los detnásno, entonceses conveniente

tratar los primeroscon ondas esféricasy el resto con ondasplanas y uno de los métodcs

aproximadosanuersores.

Por último esinteresantehacerunarecapitulaciónde los tiemposdecálculoque requiere

cadaro-métodoen función de los parámetroscorrespondientes:

MÉTODO TIEMPO

Ml VN
3g2

RSE VN2
9

2

Blech-svís;-e Transfertnstrix) (2g)~+ (2gs)3

LD ~g3ln(N)

RES

con L (1,,,,,, 4 1)2,

‘5 número de capaso planos empleado,

= númerode haces,

= numerode planosnecesarioparaacoplarla superficie.

4.1.4 PARÁMETROS NO ESTRUCTURALES: Vor y V
1,~

Aunquecocí procesote3cicointervienensobretodo parámetrosestructurales,lasmagnitudes

tse estructuralesmerecenutía atenciónespecial Entreellas sehan mencionadolas partes
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real e imaginariadel potencial interno, It, y It, ,y los corrimientosde fase,St. De acuerdo

con lo expuestoen 4.1.1, el salor de Vr se considera independiente de la posición, pero

dependientede la energíade los electronesincidentes, Por ello en el cálculo de las curvas

‘(E) teóricas el valor de 14. escon frecuencia modificado segúnlos rangos de energíahasta

conseguirseun mejorajustecon las curvas¡(E) experimentales.Se ha observado,ademas,

queuna disminuciónde Ve., con la energíadelordendeS14,¡AE 10~ mejoraglobalmente

el ajuste[63—65].

Otro parámetrono estructuralmuy importantees el “potencial óptico”, V~, parte ma

ginariadel potencial interno. En estamnagnitud se recogenlos procesosde tipo inelástico,

es decir,aquellasinteraccionesde los electronesincidentescon fonones,plasniones,....que

atenóanel has incidente,Puestoqueene
1cálculo teóricodelas cursas1(E) interesaconocer

la proporciónen que se atenúael haz incidente,pero es irrelevantela causa,es suÑiente

considerarla existenciade la parte imaginariadel potencial interno- De la ecuación de

conservaciónde laenergía,dadapor (410),setendránparael sectordeondaunaparrereal

y una parteimaginaria:

0 = 2rn>E+ It,

>

2Pi

mI’,~ (430)

52k,

Estasecuacionesson ciertassólo si it, < E + It,, en tal caso no seve prácticamente

afectadopor y en la descripción de las ondas que sepropagan en el sólido ha de incluirse

un factor de atenuaciónexp(kr). Esto suponeimplicitamente considerar la existencia

del recorrido libre medio )s,,, ~ l/k~, lo que proporciona.una idea de la penetraciónde los

electronesen el material. De esta última expresiónseobtieneasimismola relacióndirecta

entre14, y A~,,, y esrelativamentesencilloconcluir queel anchode los máximosdedifracción

de Bragg será 214j [55]. Se ha comprobado experinsentalmente la independencia de 14,

respecto del material, (téngaseen cuenta la curva A~,.(E) quedescribeía atenuaciónde los

electronesal penetraren el sólidoes universal),peroal igual que It,. y que A,, dependede

la energía. Dependenciaque de común acuerdo se describe por:

14, ~ El/a (431)

Esta relación es de origen fenomenológicoy se obtiene sant.n del análisis de la cursa uns

versal A,,,(E), como de la variacióncon la energíade los anchosde los picos de difraccson,
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En ocasionesincluso un valor constante de Va entre 4 eV y 7 eV proporciona resultados

satisfactoriosen la comparación con las curvas experimentales.

Por último consienetener presenteque la energíade los eledronesen el interior dei

sólido. Ña, se encuentrarelacionadacon la que proporcionaeí cahón de electrones,E<~,,

por la expresión:

FI~= Ej 14, = E.e.e.—(~.—A&>+V,,. (4-32)

Es decir, la energíaexperimentaldebeser “corregida’ con las funcionesde trabajodel haB
6

del caóún- \~9. y de la. superficie,.Xó1.

4.2 PROCEDIMIENTOS EXPERIMENTAL Y TEORICO

En esteapartadoseespecificaránlospasosexperimentalesy teóricosquehansido necesarios

para la caracterizaciónestructuralde la fasep(-VI sc ~/í)Wl0~—O/Ni(111), de la cual se

presetísanen estetrabajolos primerosresultadosconcluyentes66)

4.2.1 DESARROLLODELOS EXPERIMENTOS

CO’t’DICIOAESINICIA LESDEL SISTRAÍA

A continuación se indican las condicionesexperisnentalespresiasal inicio de la toma de

espectros1(6’>-

• Tanto para llevar a cabo las medidas ¡(E) de la superficie limpia como las de la

superestructuraes fundamentalque la presiónde trabajo seencuentreen el rangode
10—mr mbar. De maneraque la adsorciónde gas residualsea mnomssma y no tnfrnyaen

cts resultados.

• La limnpieza de la muestra se efectúa y comprueba según lo indicado en el capitu

lo 3. Dadoquees imprescindibleparalaobtencióndemedidasfiables, antesde iniciar

la. torne de espectros ‘<E) de la superficie limpia o de preparar la superestructura es
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conventente,por sistema,calentar la muestra a 14001<ocasionadola desorción térmica

de gas residual eventualmenteadsorbido,

• Los experimentos se realizan con la muestra de Níquel a unos 80 E. Esto hace decrecer

por unaparteel fondodeorigentérmicoy reducepor otra lasoscilacionesde los átomos

de la red, estas son las responsablesde la disminución de la coincidenciade fase de

las amplitudesdispersadas,en la interferenciaconstructivaque origina los máximos

de intensidad. Las curvas 1(E) medidas bajastemperaturaspresentan,por tanto,

maxtmos de mayor intensidad y mejor definidos que las realizadasa temperaturas

sssperioresefecto quese agtidizaal disminuir la temperatura.

• Con la muestra en frío, una vez que el sianipulador ha alcanzado una posición estable

trasel enfriamentoy sehan relajadolastensionesde los conductosdeNitrógenolíquido

debidasal gradientede temmmperaturase realiza el enfoquedel cañón de electronesen

el rango de energíaselegido. En estecaso esítre 50 y 500 eV hatm de obsersarselos

reflejos agudoss’ nítidos Paraello una sezfijados:

— la ddp. del ánodo, correlacionadacon la energíaincidente para £ = 100 eV

ddp. ánodo 200 eX:

— la ddp depantalla= 4 kV 6 5 kV:

— el potencialsupresor ío% —
5c4 de la energíaincidente;

— la d.dp-del Wehnelí (demodoquelaemisióndel cadónseainmerínedia ni máxima

os mínima>

se ajustan en las lentes del cañón el offset, a bajas energías, u la ganancia a altas

energíasde modo iterativohastaque paraeí rangocompletode energíasescogidolos

reflejossean nitidos y la emisión del Olanientosea del orden de lo 3—5 pA. (esta

sartacon la energíaincidente).

Simuráneamenteserealiza un primerajustede la incidemícianormal modificandoade

cuadamentela posición del-amuestra.Con tal fin el reflejo (00). reconociblepor que

no sedesplazaal variar la energía.hade emmcontrarseoculto por el cañón y los reflejos

equivalentesentresí, en la superficieNi> 1 II) los (0 1) por unapartey los (1 0) por

otra, handeaparecercentrados(equidissantesdel >00)) ~ estinguirsesimultáneamente

parala mismaenergía. Puedeser elegidocualquier grupo de reflejos equisalentes,los



(11), los (02) ó los (20); nóteseque en un corte (111) los reRejos (10) no son equi

salentesa los (01), ni los (02) a los (20). En la figura 4.4 se indican con el mismo

símbololos reflejosequivalentesentresi Todos los experimentoshaza sido realizados

incidencianormal,siendola energíaeí únicoparámetromodificado,

• Logradoel enfoque,seprocedea> alineamientode la cámara,éstaseencuentraaproxi

madamentea 50 cm de la pantalla de LEED en el exterior del sistemade vacío Para

‘:nnseguirlo. lacámara,el cañón deelectronesy la muestrabandeencontrarsecentrados

en la misma linea.perpendiculara la pantallade LEED y a lasuperficiede la rmtuesrra

(véasela figura 23). Dado que la cámaraita de recogere,-clusis~memíteha intensidad

de la pantalla luminiscetíte,esnecesarioimpedir la emítradade luz enel sistemas’ en la

zonaque seextiendeentrela cámaray la ventanade cuarzo. Adetuáses comsvenmente

ajasgarel Ba~amd-Alperty la bombadeTitanio antesde iniciar tanto medidasde fondo

difuso como deespectros1(E). Por último. la amuplificaciónlineal introducid-a por la

camnaraseelige demaneraquelos máximosdelas cursas1(E) no aparezcansaturados

(es decir scan agudos con las “cimas” no achatadas). La amplificación se puede saciar

emtrre un .50% u son 80%. dependiendodel potencialdepantallaseleccionado;‘ de
1s•

PARÁMETROSDE MEDIDA EX LOS ESPECTROS1(E)

lina seaqueen el monitor serecogeuna imagencentraday nítida dcl diagramnaLEED de

la superficielimpia. se seleccionay ajusta.desdeel teclado,el rango deenergíasen el que

sedesarrollala evoluciónde tun determinadogrupo decurvas1(E) por medio del programa

AUTOLEED. Los espectrosde los reflejos(10) del-asuperficielimpia, por ejemplo.hansido

tomadosen un rango de 30 a -500 eV. con un pasoSE 0.3 eV El pasoSE 0.3 eV

seha mantenido igual para todos los espectros. tanto de la superficie íismtpia, como de la

susperestructuraPara el salor inicial de la energiaincidente, se procedea la colocación

de las ventanasde medida sobre el grupo elegido de reflejos equivalentes, en el casode los

(10> a £ = .50 eV. Esto se efectúa “manualmente” desde el teclado, para la energía inicial

Asimismose seleccionaneí tamañode ventana(dz.dy), el númerode medidasquehade

realizarcada ventanapor punto de energía(“aserage”).la intensidadde referencia(‘hold

inrensií~”) y el modoseguimiento(Apdo. 234)-

• ramañodeventana: Se escogede modo qsseel reflejo estécompletamentedentro del
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Figura 4.4: Conjunto de reflejos medido correspondiente a la superestruc-

tura p(v’~ sc -t/~)B30~-O/Ni>l 11). Cada grupo de reflejos equivalentesse

encuentrarepresentadopor un símbolo.

marco.pero no excesisamentegrandeparaííue no solape a altas energíascon otros

reflejos. Un valor óptimo es dr = sip = 17 pixel, ¡19].

• Número demedidaspor setítatíay energía:Cuanto mayoresestenúmeromejores la

elación señal/ruido,pero aumentatambiénel siemnpo de medida Un salor adecuado

es average=4(1 = 420 mt = mt por cadapunto de la cursa¡(E) de un reflejo)

En caso de superestructuras débiles puede isícre,nentarse a avetage=S, ¡59].

• Intensidad de referencia: Depende de la intensidad de los reflejos que a su vez es funcson

de
1o. de la amplificaciónlineal introducidapor la cámaray del potencialde pantalla

Por ello ei experimentadorhaóe efectuarvarias, pruebasantesdel encontrarsus valor

óptimo. [Este puedesanarligerasneuítede un reflejoa otro, aunqueseanequivalentes.

debidoa la eventualinhomogeneidaddela pantalla)

• Mucho cíe seguirniettto: La medida de las cttrsas ¡(E) del grupode refle~osequivalentes

se ejecutaen modo Follow’, previamente.hastaobtenerselos “carriles” completos

míe todos los reflejos del grupo,dentro del rango deenergíasprevisto Tras lo cual, se

repite la medidaen modo ilepeat parael grupo de reflejos y sealmacena,

u

0+ x
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Se obsienetínaturalmentetantascursas¡(E) como reflejos hay en el grupo Si se Fía

elegido un average=4seobtieneparacadapuntode la cursaun valor cuatrovecessuperior

al correspondientea averagel.aproximadamente.Por último todaslas medidas1(E) han

cíe realizarsec.turrigietídoel fondo. (Esta posibilidad seactisadesdeeíprogramay esejecutada

ausomnáticametítesegúnlo indicadoen eí apartado2.33.) La toma deespectros¡(E) seIlesa

a t:abo entoncesparaeí máximo msúmneroposibledegruposde reflejosquesepuedandetectar

a - meresde .500 eX como máximo. Para todoslos gruposesconvenienteatenerseenergtasinri

a un tamañodr- sonsana u’ al mismo ‘asturage”- El rangodeenergías‘aria naturalmemí!e de

utí ~rvmpoa (it re, puessegttmt aumentala energíaincrementael espaciorecíprocoy aparecen

en la imantaila uíííeveu reflejos.

0P2IMIZACIÓX DE LA )PC¡DENCI.4 NORMAL

El j usme previo de la incidencianernta1 ha sido sadescritoen lascondicionesiniciales- Una

sez guíe por medio de un control visual del diagramano es mejorable,se toman los espec

tros ¡(E> de un grupode reflejos equivalentesmedibleenel máximo rango deenergíasqtte

interesa.Paracontrolar la incidencia normal sobre la superficieNi( 1 1 1) se han escogidolos

reflejosII 0). las cur’as ¡(E) de estos tres reflejoshan depresentartodaslas posictorirscíe

los máxinmos u minimos coincidentesentresi. Es muy importantequeno se produzcaningún

desplazamientoentremaxímos u’ mínimos en los tres espectros:no basta,por ejemplo,qtíe

dos espectroscoincidan perfectamentey el terceropresentesin ligero corrimiento, Segúnsea

la homogeneidadde la pantalla luminiscemmte esposible cAue lasintensidadesabsolutasde los

espectrosno coincidan entresí. estehecho no afecta naturalmentea la incidencia normal,

es decir,puedeocurrir que la.s alturasde los niáximnosno seanexactamenteiguales,pero sí

han deserloatís posiciones Una forma decomprobarcómodebuenaes la incidencianormal

consisteencalculare1factordePendrs.Rp,(véaseel Apdo 43) entrecda dos de lascurvas

¡(E> deun gripo de reflejos equivalentes.Así puespara los tres especsros(10) hay que

calcular Rp tresveces:R~,,]( 1 0) í, (1 0)~], R~,
3[(10>~ , (1 0)4. Rp,3[(10)~. (1 0)~] - dondelos

subíndices1 2 y 3 se refieren a cada uno de los tres espectros (10) tomados Este factor

sarisentre O y 9 dandoun a idea de la proximidado lejanía de los máximos y mínimosde

dos funciones El valor 2 suponemáximo desajusteentre las dos curvas comparadasy el

valor O corresponde identidadentreambascursas El factor R9es especialmentesensible

a corrsmsentosentremaxmmos y minimos como se seráen el apartado43. En ha figura 4.5

semumestraun ajusteóptimo de los tresespectros(10) que correspondea son valor rnaxtro-ío
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Figura 4.5: Espectros 1(E) de los tres reflejos equivalentes (¡0) de

la superficie limpia de N(quel >1 11> La coincidenciaentre las curvas

= 0.04) indicaun buen ajustede la incidencianormal

f?p = 004. Es convenienteque el máximno Rp tío supereun valor de RP,,~or = 01 en tal

caso las desviacionesen el ángulode incidenciarespectode la normal puedenalcanzarun

valor máximo de ±05~,estassuelenreducirsepromediandolas curvas ¡(E) del grupo de

reflejos equivalentes[19]. El programaAUTOLEED ofrece la posibilidad decalcular Rp in

situ, tras realizarun suavizadode has curvascorrespondientesEsto permite variarpoco a

pocoy controlísdamentela posicióndel nsanipuladorhastaqueseconsigueun ajusteóptimo

de la incidencia normal

ESPECTROSíyE) YSt’ TR4TI VIENTO

Bajo lascondicionesexperimentalesenumeradasanteriormentehan sido tomados los espec

ros que se indican en la tabla 41 Los cinco gruposde curvas ¡(E>. >10) (01 , (II>.
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120> y >02) se htais medido tanto para la superficielimpia consoparala superestructura,
cuya preparaciónse especificaen el capítulo3. Los reflejos fraccionariosse originan una

vez preparadala. p(’/
3 s1)R30’—O/Nil 1 II). que correspondea la adsorción ordenada

de de monocapade Oxigeno sobre la superficiede Niquel(] 11), (Cap 3). Ademassí

muliáneamentea la adquisiciónde cadagrupo decursasseha medido la variaciónele le.

intensidaddel haz deelectronesincidente con la cutergia.

Amices deproceder la cernparaciómíde lasvsirs-as 1(E)experimemílalescon las correspon

dientesteóricasesnecesariopromediaríasy normalizarías segúnsedescribea continuación:

• Sobre cada curva IlE> de un grupo serealizan ‘-arios 1 cuatro>suavizados,cadauno

de ellos dado por i, = (0< it, -+ o,~i 1. con t, nuevoelementoque sustituyea a,.

• Las curvas 1(E) de un grupo utía vez suavizadas,sotí sumadasy sedivide el resultado

cutreel nuimnero decursas entreel mídmuicro de averagequeseeligió parala utintan-a

de criedida.

• La curva ¡(E) anteriorse dis-idide entreJc(E). una vez que estaúltima ha sido pre-

viamentesuavizada

• Por último se normahiza la curtís ¡(E> a un valor arbitrarioconstante,queen general

ue elige igual para modos los gruposde cursas¡(E) = 1!- ¡(E). con It = 1000¿L,,e.,

Kl 000 titiritero arbitrario,ka imttensidaddel ináxinso del espectro).

El promediode las curvaspermite corregir ligerasdessiacionesrespectode la incidencia

normaly lanormalizaciónpor mediode 1o esfundamentalparapoderefectuarla comparación

con las cursasteóricas.De estanuamíerabatí sido obtenidoslos espectros¡(E> experimentales

quese muestranen las figuras 4.6 y 4.7.
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Tabla 4.1: Parre superior: Reflejos medidosde la superficie limpia Ni(l 11) cnn los

respectivosrangosde energiasy el númerode reflejos equivalentes.Parteinferior:

Reflejos fraccionariosque,apartede los anteriores,han sido medidosparala super

ficie cubierta p(y
1 sc v¶)R30~- O/Ni( 1 11> cosí los respectivosrangosde energías

u- el númerode reflejos equivalentes.En la figura 4.4 se encoentranrepresentados

rodosellos

Ni( 111j
substrato

Nímmero de r’il,ios

equivalemtt=

htangodeE

>eV)

IR

(eX)

(101 3 60 500 0.5

(01> 3~’ tU - 500 0.5

111> Li 160 - 500 0.5

>20> 3 210 - 500 0.5

>02> 230 300 0.5

sc v’S)R~0~—O¡Ni(í 111
(It)

6N 7.5 — 300 0.5

6 15 - 300 0.5

(~) fll~ 120 - 300 05

6 125 — 300 0-5

uno de ellos caebajoel cañón y no es tenido en cuent.a

4.2.2 pROCESOTEÓRICO

Las curvas¡(E) teóricashan sido obtenidaspor medio de la teoría dinámica,a partir de

programasstandard[54].

SUPERFICIELJMP¡A

En la determinaciónde las cursas¡(El de la superficielimpia han sido utilizados 14 corri-

msentosde fase &- Tantolos corrimientosde fasecomola temperaturadeDebseOn(Ni) =
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Figura 4.6: Comparación de los espectros ¡(E~ experimentalesy teóricos

de los retlejos 1 0> (Cl> (11)y (20) correspondientesa la superficielimpia

Ni III> Pp 0-lfr}.

300 1=bamm sido tomados del análisis teórico realizadocon anterioridadpara la c(2 sc 2)-

C/Ni(l 00.1 ]231. La parteimaginariadel potencial ~-t,.se ha supuestoproporcionala 0

.zt-l] y la partereal, i., seeligió de O eV nivel de Ferial de la muestra y hasido poste-

rmormnemíteoptimizadaen los cálculos El ratigode energiasconsideradoen el análisis teórico

dela superficielimpia ha sido de 50eV a 512 eV en incrementosAE = 2.5 eV

Dicho análisisse ha realizadoaplicandoexclusivamentelos métodosMl paraobtenerla

dispersiónmúltiple dentrode una capay RES paracaracterizarla dispersiónmúltiple del

conjunto de la superficie. Dado quela superficiede Ni(1 1 1) en ausenciade adsorbatono

estáreconstruidala deterrninacióítde su estructuraes sencilla: Ha sido suficient.esaciarles

dos primerosespaciadosatómicosdi
2 u- d~ en incrementos del i% del valor de la distancia

tnterplanaren el sólido di 2.03 A

De estamanerase han conseguido‘arias curvasIjE) para los reflejos >10> >0]> (1

~ (2 0>. de lascualessemuestranlasdemejoracuerdocon lasexperimentalesen la figura 4 6

La selecciónde lascuirsas demejor ajustesedescribiráen el apartado43.
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StPERESTRLCTLRÁp(sñ sc sI}RSIP-Oí¾(l11)

En el cálculo de las curvas ¡(E) correspondientesa la superestructuralían sido necesarios

11 corritrmietítíssde fase,6,. para el Níquel y parael Oxigeno. Como en el casoanterior,estos

junto cotí las temperasmírasde Debye Ein(Ni) = 300 1< y ~
0(O) = 440 E se han tomado del

nímálisis de la c(2 2)—O/Ní(1 00> ¶23]. Las partesreal e imaginaria del potencial interno

lían sido tratadassegún lo indicado para la superficielimpia. El ratigo de energíaspsi-ael

análisis de la superestructurase cxi endede 50 eV a 300 eV. en imícremetitosde 2.5 eX

1>1 rtíismrícs rímedrí que pata la suí;ícrfiíie limpia, la disps’rsi¿íí motiltiple dentro de une

cafia lía -sido previamitemíte í:aracmerizada 1.rOr moedio del muíétodcí Ml - Y. en estecaso. el uso

combinadode emídasesféricaspara las primerascapasjun! u cutí la aproximaciónPiES para el

resto lía permnit~de calcular posteriorímíense.la dispersiaití mmííilmiule de la superficie p(é

1

viiRSO’-O¡N u ti t). i ComnímitíedS

1sace\lethod i. Comí el liii cl’ ííssgurar la cottu-ergencia

del esquí-tría RESi A1.ado. 4.j 2) La sido míesr’sarmcíílesarrollr el caní1íocíe ondasentrecapas

cotí un nraxmmo de 1 Sl sindas pl-arta> -

El udinerode modelesesmrucrtíralesposibleen el análisisde la superestructuracsrítuclio

iiaxer 1ue para la superficie limpia. Aunque en tal asmálisisel cálculose li-aya restringidoal

estudiode posicinites bollow y ccíerdimíacióta detercererdett1i¿íracl Oxigetio seguinsogieme

cl análisis teóricode la pi2 2>-ti iNi> 111> (Cap. ~l tres miuíiíleles entram~ on juego:

- Posición úmolloís’ fcc. para la cual en la segundacapade Niqsíel no se prescrita un

átomojusian>entedebajo

2. Pcísición bollow~ bcp. en es!a si Iíy un átomode Níquel pertenecientea la segunda

capa.que se encuentrajustamentedebajode la posiciótí ‘Imollosa”

3. Una mumezcíade dominios de ambostipos (1> y >2)

Los modelos(1) y 2) sehan estudiadoinde1sendient.ementevariando en cada uno de

ellos los parámetrosestructuralescorrespondientessegúnse irmdica a continuación. Con la

finalidad de simular eí caso (3> han sido mezcladasincoherentementelas intensidadesde los

modelos11) 5 >2). bajo el mismo pesorelativo. Esto suponequela superestructuraesta:zía
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formadapor dominios fcc y hcp de igual esítetisión.En cadautio de los tres modelosse ha

procecidodeacuerdocon loa dos pasossiguientes:

En u
1 primer pasose ha consideradoque el substratono reconsíruxe:u’ tatito la altuira

del adsorbatodei como los dos primerosespaciadctsdel substratosimm y da
3 han sido variados

indi-pendientemnente.Para 4~ se ha elegido umí salor inicial dado por do1 = 1.20 it. que

La sido variadoen incrementosde OQiS ka tenietidoen cuentacl valor u-a obtenido pata la

pi2 s 2)-—C/Ni(l 11). El primer espaciado itíterpla:íar. si12 lía sido saciadoen increiutemímosdel

del valor etí elsólido dentrodeun rangoque comprendedesdeun 2% decompresiónhasta

ultí t4<.i deexpansión.De maneraquese tasi cunsiduratiolas posibilidadesde utí substratotío

reíajade así como la de unaexpansiónde 015 A prepuestapor los experimmíenm.osde HEIS

43.46) Por último eí segundo espaciado inrer1slamíar dyu ha sido sanado en imícremeotos
<el I~t del valor enel sólido (203 it> dentrode umí rangoque seextiemide desdeun 27 de

o >nmr cción líasta un 27 deexpansuonres1íecmo de rial saler. El objetiso de es!e primer pase

o siclo seleccionartiste de los tres tnods’losasí!

lii el segmíndopasose lía tenido cts cutiría la posibilidad dequeel substratoreccínstruva

- míalogamenieal caso dela p(2 x 2> í~t sehan estudiadodos modelospar-alaprimeracapa

ce átomosdeNíquel compatiblescomí la simnetríade tercerordende a capadeOxigeno según

se mmíuestraen la figura 48: Por unapartesehaconsideradola posibilidadde reconstrucción

haciadetírro o ~haciafuera’. cii la que los 3 ámonios de Níquel vecinos,se desplazarían

:síemm l~acia el Oscigemio.o bien separándosede él. en direcciónradial (figura ISa > Por otra

partese ha analizadousma segundaposible reconasruccíenen la que los átomos de Níquel
vecimios del Oxígeno rotaríanetítornodel mismo similar a la encoistradaparaeí p(2 s21

figura 4Sb). La magnitudde estosdesplazamientoslaterales.sir, correspondientesa un

cíejamientodel Níquel relarive a su posición en el sólido, lía sido variadaentre 0.025 it

—005 A. en incrementosde 0025 .-k [el signopositivo representaion aumentodel enlace

O—Ni y Asimismo las distancias interpíanares d~2 y si23 han sido variadas dentro de un

margendcl 2% respectoal mejorajusteconseguidococí primer paso,dondeno seconsideró

reconsttucctoit

De estoscálculosse tau obtenido una serie de curvas ¡(E) tamíto para los reflejos del

substratocomo para los fraccionarios(10) (01>. (II> >20), (02> y (4 4>. (~ fl, >4 ~>

y~ 4>. Curvas que han sido comparadascon las experintentaleshasta obíemíerseel níejor
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Figura 4.8: Modelos de adsorción estudiados para la p(y1 sc

O/Ni( 1 1 11 dondese incluyen dos de las posilsíes reconstrsíccionesde la

primera capa del substrato, (a) Desplazamiento radial Olmacia fuera’ (o

“hacia dentro”>. (b) Mosimniensode rotación entornodel Oxígeno.

<tiste (figura -17>. correspondienteala estructurabuscada.La forma de licuar a rabo csua

comparaciónasi comola soluciónde la estructurap(v’~ x Y~)R30O~O/NiQ1 1) severánen

el próximo apartado.

4.3 COMPARACIÓN TEORÍA-EXPERIMENTO

La árticaforma posibleenLEED deobtenerlaestructuracorrectade unasuperficieconsiste

en confrontar, para cada modelo geomérrico propuesto las. intensidadesceóricas con las

experinsentalesbastaque la coincidenciaes “suficientementebuena”. Con estemotiso han

sido desarrolladosunaseriedefactoresfi (“Reliabilitv factor?’>quepermiten la comparación

de dichasintensidades,atendiendoa disersosaspectos. Ademnás, con cl fin de localizar el

mínimo factor-fi en un determinadoanálisis estructural,sc suelerepresentargráficamente

el factor-fi cii función de la variación simultámíca de dos parámetrosestrucíurales como

setet,íesen el smobapartado43.2.
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4.3.1 FACTORES-R

El uso de factores-fiparacompararintensidadesexperimentalesy teóricasseremontaa las

determinacionesestructuralescon 1. técnica¿e rayos mc. En el casode la técnicaLEED un

primer intentoconsisteen calcular la distanciacutrean,basintensidades,dadabien por fim

o por fi;

= A
3 1 le — cI,[ dE, con A, = 1/5 I,dE

fi2 = 4~ f(1, — c1j
2 dE. con 12 = 1/ ft2dE (433)

e = ftdE/fI,dE

Donde ./, = I,(E) representala curvaexperimnentale 1, = 4(E) la teórica. A, y A, son

constantesdenormalizacióny e permite ajustar las intensidades experimentales y teóricas a

un mismo nis-el medio [55.67, 68]. Sin embargoestos factoresdan pócísidea del contenido

estructuralinvolucradoen lasdiversas alturasde los máximosde un espectro lina forma

deacercarnosa sal información es suistil oir las intensidadespor susderivadasrespectode la

energia]69¶. se tienen así:

fu’ = ~ It — ch> dE, con A,’ = 1/ f jftj dE (3
fi
2’ = Az ¡(4’ — el5’)~ dE~ con A2’ = i/fItE

Si sepretendeademáscomparar las posicionesrelativas de los máximos y mínimos escon

vemsientetrabajarcon las derisadassegundas

fi1” = 4,” ji].” — cf,]’> siE, con A,” = 1/ f ¡ti dE

fi2’ = A2

t’ ¡5!,— el,”)’ df. con 4,” mal/ ff”2siE

Al operarcon fi~
2 ó R72,dadoqueson míecesariaslasderisadasprimerasy segundas,respec

lisamente.de los datosexperimentalesesimportanterealizar,previamente,unsuavizadode

los mismos,(porser aquellasespecialmentesensiblesal ruido).

Por otra pate, los factores de uso más extemídidoson el deZanasziiona,fi-3, [70]y

el de Pendry, Rp, [71]. El primero da cuentade la reproducihilídadde las posicionesde

los niáximos. asícomo de las alturasrelatisasdc los rnístnos,es decir, los picos másbajos

adquierenun pesomenorquelos másaltos:

si-,, = ~ii- dE, con
i (¡ti + max>t’l) ‘ 0.027f hilE (436)
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Donde Az, ha sido definida de modo que Ri-~ = 1 en caso de espectrossso corzelacionados,

En el factor de Pendry, por el contrario, la utilización de derisadas logarítmicas, en lugar

de las propias intensidades, supone atribuir a todos los máximos un mismíxo peso,indepen

dientementede la altura de cada uno Esto está de acuerdo con la idea de que cualquier

máximocontieneinformación estructural por ser debido a interferencia constructiva. Así los

máximos que seproducen a altas energías son en general menoresque los que se obtienen

a bajas. por causa de la crecientedispersión de origen térmico, pero contienen la misma

cantidad de información:

f(E—li)
tdE L di

Rp= , conV5 (437)
¡ (v’+ y2)¿r 1+ ..

La sustitución de L por y’ elimina problemas de disergencia en casode intensidadesnulas

La función Y’ es de especial importatícia en la comparación de intensidades difusas teóricas s’

experimentales,como~everá en el capitulo5, enél sededicaun apartadoa su descripción

Asimismo,se ha propuestola utilización de distanciasmétricas 72) para identificar st

falta de correlaciónentreespectros,puesse piensaqueestasrespondende forma lineal al

desplazamiemtuode picos De los factoresdefinidosanteriormnence~ y R
3, por ejemplo,son

distanciasmétricas(en eí sentido matemático),hz,, no lo es y R~ lo espara los espectros

derivados.En ocasionesse harealizadoen promediodediversosfactores!?,sinembargoesto

requierela normalizaciónadecuadade cadauno de elíos 69, 73 — 75J Pues,por ejemplo,

fi; puedealcanzarun valor máximo 2 s,
11u ilimitado, aunqueengeneralesteúltimo toin.a

‘abres comísiderableníencemenoresque fip paraespectrosdecorrelaciónmodesta.

Con el fin deevitar la influenciade la longituddela basededatos,esfrecuentepromediar

los factores R(g> de una serie de reflejos según el ixutervalo de energías en que hayan sitio

medidas.SE(s) deestemodoseobtiene:

— ~g fi(g> áE(g) (438)
Z, SE(g)

Sin embargoestefactor no tieneenconsideraciónqueun buen ajustede muchosreflejoses

más fiable que el de unos pocos, y tampocoque los reflejosdel substratoy de lasuperestruc

tora son sensiblesdedistinta maneraa la geometríade la superficie,puestodos adquieren

eí mismo peso. No obstanteeste tipo de promedio esde oso getaeralizado

Existen pocosestudioscomparativosentresanosfactoresy otros 1~-5, 63. 10, 71, 76-78]en

generalel valor mínimo decualquieradeellos conduceal mejor acuerdoteoría-experimento



coincidente para todos (aunque no siempre es así [79]). Dado que fi-, y fi; son los mas

frecuentementeaplicados convienetener una idea de cuálesson los rangos aceptablesde

sariaciónpara cadauno: Se considera,máspor experienciaque por puro análisis teórico,

que si-., < 0.2, fi
2, 035 y fi, =0.5 reflejan buen, mediocrey mal acuerdoteoría-

experimento,de tundo amtálogo Rp < 0.4 se considera un buen acuerdo De los factores

anteriormentemencionadossehaelegido fi; paraconfrontarlasintensidadesexperimentales

y teóricasde la superestructurajs(vI sc v’~)It30’—O¡Ní(l It). Parael factor de Pendryse

estima[71] un margende variacióndadopor:

SI-;
.áfip = fi.,~,. ir >4.39>

con SE intervalo total deenergíascomparado.

4.3.2 BÚSQUEDADE LA ESTRUCTURACORRECT,X

Una sez elegido el factor fi se procedea la bíisquedade los parámetrosque caractermzamt

la superficie Entre ellos puedenencomítrarseparámetrosno estructuralestm 1’,,. l~ pero

salvo en el casode It que puede ser variadosimplementepor medio de utm corrimietíto

de los espectros,estose sueleevitar En generalse eligen dos parámetrosestructurales

comopuedenser la primeray la segundadistanciasinterpíanares,di2 y d23 respectivamente.

La sariaciónsimultáneade ambos5-a dando lugar en cadacaso a un salor de Hp que es

representadográficamente.demodoqueal final del procesoseobtieneun ~mapatopológico’

defip(d23.d52)comoelquesemnuestraen la figura 49. En él cadalíneade mmíselcorrespomídea

saloresde d12 y d2, queoriginanel mismofip. Estetipo de representaciónpermiteencontrar

con mayor facilidad el mínimo fi parados parámetros Sin embargo,dado que cualquier

rango ¿e variaciónde¿osparámetroscualesquieraes siemprelimitado, existecl peligro de

que el mínimo encontradosea oms mutímuimo local [Un ejemplode ello es lo ocurrido en las

primerasdeterminacionesde la c>2 sc 2)—O/Ni(l 00) [80.51)) Por desgraciano hay ningtiuí

métodoexactoque identiflque si un mínimoes absolutoo no, La única manerade-abordar

el problemaconsisteen teneren cuentaque los factores fi para distintos rangos y para

distintassecr:onesde la energíadebenpresentarun minimo parala misma configuraciónde

parámetrosestructurales

La localización gráfica de un mínimo fi. segón lo indicado, es sestcilla rnien¶uas sólo
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Figura 4.9: “Mapas topológicos” del factor fi; en función de los espaciados

del substratosi,,. si,
3 y de la altura del adsorbato do,.

se seriendos parámetros. Si sc requierela variaciónde un gran númerodc parásnerros.

la representacióngráfica anteriores de escasosalor cuando estos estáncorrelacionados,

La experienciademuestraque los parámetrosestructuralesrespectode los no estructurales

-Áalvo l’,) son independientes,del mutismo modo sesabeque las distanciasinterpíanaresde

lasprimerascapaspresentanpoca correlaciónentresí (82, S3(. Por dítimosueleser cierta la

falta míe correlaciónentreparámetrosque describenhorizontalmentela superficiey los que la

caracterizanserticalmente,siendola variacióndeestosúltimos de muc$amayor influencia

etí los espectrosque la variaciónde los borizontalí~.

Teniendoen cuentaestaserie deconsideracionessehaefectuadola comparaciónde las

curvas ¡[E) experimentalesy teóricasparalos reflejos (01), (10), (11). (02). (20) y (44-).
(4 4) (4 ~) (~ 4) por mmsedio del factor dePendry,Rp De modoque el iottervalo total de

energiascomparadoparala superficielimpia ha sido SE = 1800 eV y parala cubiertapor

Oxígeno SEma 1550 eV

SUPEfiFICIELIMPIA V41 II)

El análisisde la superficielimpia muestraunmejorajusteteoríaexperimento.parael cascrde

una superficieno relajada,deacuerdocon investigacionesanteriores~2S,43). Obteniéndose

fi; = 0.16 con un margende variación SR ma 002, lo que conlíeva un limite de error del

5%del valor de la distancia interpíanar en el sólido, Los espectros 1(E) correspondientesal

SiO 502 544 206 100 itt lid itt 5.20
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mejorajustesepresentanen la figura 4,6

F4SEp<Xñ sc v%RSO’-O/Vi(l 11)

El primer pasoenel calculo teórico, por el cual se lía partidodeun substratono reconstruido

con la finalidad dedistinguirentrelasposicionesfcc. hcp o unamezcladeambosdominios

para el Oxígeno,conducea un significativo mejor ajusteparala posición fcc, fip = 016.

Pues en los otros dos casos se han obtenido fip = 052 y fip ma 029, para la posición

hcp y parauna mezclade fcc y lícp, respectisamente Por experienciasesabe que una

diferenciatan notoriapermite descartarlos dos dltitnos modelos, Los mapasdel factor fip

de lafigura 4.9, fi;(ilt
2.doí) y fi;(d23,dís),muestranqueelmejor ajusteseproduceparauna

alturadel adsotbato4, = 108*0.02 ík, umaprirneradistanciainterpíanar4,~ = 205±002A
ligeramenteexpandiday unasegundadistanciainmerpíanarsi23 = 2.02±002 4 prácticamente

no relajada Los erroresadjuntosseobtienena partir del valor deSfi ma 0.027

El segumídopaso en el cálculo teórico, que itrluse una reconstrucciónen el substrato,

según se msíestraen la figura 4.8 de acuerdo con lo rutencionadoen el subapartado422,

no origina ninguna mejora en el ajuste anterior. En la figura 4.10 se puedeobsersarel

comportamientode flp en función de los desplazan~ientostu de cadaunode los dos modelos

propuestos Los desplazamientos,dr, resultantesse encuentranpor debajode 0.01 A~, con lo

que estándentrodel límite de ermor calculadoa partir de SR Por lo que sepuedeconcluir

que,dentrode dichaincertidumbre,la fasep(v’Sx 5/á)a3o”—O/Ni(x11)no pmesentasecons

trucción. Los espectros1(E) correspondientesal mejor ajustese muestranen la figura 47.

Salsouna ligera discrepanciaparalas intensidadesrelatisasde los reflejos (44) y (44) a

energíaspor de bajo de 130 eV todos los espectrospresentanun excelenteacuerdocon los

experimentales

4.3.3 ANALISIS COMPARATIVODE LAS FASES p(~/A x ~/~)R3O’ Y p(
2 sc 2)

A continuación se realiza un estudio comparativo de los resultados obtenidos para la p(~/A sc

vtR3O’ respectode aquelloscorrespondientesa la p(2 x 2). En ambasfasesel Oxígenose

colocaen posicionesfa, y su altura sobrelos tresátomosde Níquelsecinoses 109±0034

y 108±002A en la p(2 sc 2) vía p(vix V~)R30”. respectivamenteEs decir, ambasalturas
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Figura 4.10- Comportansientodel factor fi; en función de los desplazas

míamemímos dx de cadaotto de los dos modelospropuestosen las figuras4Sa y

4.Sb.

estáncasienperfectoacuerdo Sinembargo,a diferendade la p(
2x2) la p(visc vi)R30~ no

presentarecomísíruccmoneneí substrato Esto suponeunaligera disminuciónen la distancia

del enlaceNi—O para la p(x/=sc 4)R30” respectode la p(2 sc 2). siendoen la primerade

150 ±002 A y en la segundade 1.53 ±0.03A. Dichos valores son modio menoresqtue

los encontradosparala distanciasdeenlaceen las fasesc<2 sc 2) y p<2 sc 2) que forma eí

Oxígenosobreel Ni>1 00); según se ha sisto esa el caphulo3 estasson 192 A y 1.93 4.

respectivamente.talesdiferenciasespecificasde cadaumía de las dos superficies,Ni( 1 00) y

Ni(1 1 1), estáraen comicordanciacon estudiosqueatribuyenestehecho al distinto númerode

coerdimíaciónque presentael Oxigenoen cadaunadeellas [841.

La comparaciómade la primeradistanciainterpíanar di,. entrelas dos fasesno es directa

pues la p(2 sc 2> presenta “buckling” en la primera capa. Sin embargosi se considerael

plamio centrode masaspara dicha capa,se obtieneen la p(2 sc 2) un espaciadode 204 A

muy semejant.eal correspondientea la p(vI sc ~4>a3o~cuyo valor es 2.05 ±0.02 A. Así

pues no se produceexpansiónconsiderableen la capasuperiorde Nrqueí Tal expansión.

respectedel valor dc la distanciainterpíanarcmi el int~’ior. estan solo dc 002±002 4, es
decir, muchomenor queel valor de015 A propuestoa partir de la técnicaHEIS 43. 46]. El

resultadocístenidoenel presentetrabajoes razonablepuesmantieneel centrodemasasde

las dos capassuperioresde Níquel de lap(v’~ sc ItiR3O’ muy próximo al correspondienu.ea
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la p(
2 sc 2) En el casode la p(2 sc 2) el Oxígenoatraehaciasí a los tresátomosdeNíquelmás

próximos,demodoqueestosseelevan0.04 A sobresusposicionesrespectivasen lasuperficie
limpia. No obstante,estoparecesólo posibledebidoal movimientoopuestode —008 A que

suifren simultáneamentelos átomosde Níquel no correlacionadoscon el Oxígeno Pero en

la p(v’~ x x/T)R30~ no existen átomos de Níqímel sin correlacionar con el Oxígeno. y esta

pareceser la causatanto de la ausenciade rec.ormstrurrióncomo ¿erelajaciónpor partedel

substrato.

En los resultadosalcanzadospor la técnicaHEIS [16). se proponeque un 75%. de los

átommíosde Níquel de la primeracapa presentanuna relajaciónde (>15 .-k, en la p(2 sc 2>;

mientrasque en la p(v’~ sc ~‘S)R30”son un 100%. Estosupondriaun aumnenmoconsiderable

sn el espaciadointerpíanardebidoa un modestocanabioen el cubrimientodee = parala

p(2 sc 2) a G = 4 parala p(’/S sc v’S)R30~. Por último de los análisis realizadospor FIEIS se

concluyequela expansiónpromediocus la pj2 x 2> rs deOIt .&~ mientrasque sor LEED se

llega a 001 A [44]. Esto indica errores sistemáticos bien en los análisis de HEIS cdc LEED,

aunqueparecepocoprobablequeestosdítimos puedanpresentarun error mayorde 0.01 A

cmi uit espaciadovertical, parael quela técnicaLEED es especialníemíresensible

Tras ladeterminaciónestructuralllevadaacaboparala p( jS sc V~)R30~ sepuedeconcluir

que en la transición de fasep>2 x 2> —a p(vi x <i$30’ desaparece la reconstrucciómí del

substrato, Esto parecerazonablesi se piensa cmi el mero aumemítodel cubrimiemíso:

cubrittsientocorrespondientea una niosíecapacompletaimpediríacualcjuiet reconstruccmumt

del substrato,por simetría De estamaneraa medidaqsme disminu~eel csmbrituuienmo la

posibilidad de reconstrucciónes mayor, Est.a tendenciaha sido tambiénobservadaparala

adsorciónde Oxígenoy Azufre sobreel Ni(l 00) 21]

Del anábsisefectuadoparalap(vI sc vI)R30’. sededucetambiénla mío coexistenciade

domninios fcc y hcp. Así puesen lasfasesp(2 sc 2) y p( ~i sc v~~)R30~purasno se producmu

macladedominios. Estaparecetenerlugar exclusivamenteen la región de transicióndonde

se origina asimismola reconstruccióndel substuato lo guíe confirma las suposicionesde le

simulación Monte Carlo 48]
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5 FUNDAMENTOS DE LA TÉCNICA DE LEED

DIFUSO

Uno de los requisitos fondameotal~ de la técnica de LEED para caracterizar una estructura

superf\ciai es la presenciade orden a argo alcance. Este aspecto constituye sirnnltánearriente

la base de la técnica y su lirnitacido cuando se pretente estudiar sistemas que carecen de

dicho orden.

Recienueníeyíse se ha desarrollado una nueva técnica conocida corno lEED difuso.

ULEED. que permite interpretar la inforíriacido del fondo difuso elástico que se encuco-

tra cnt re los uoc,tos de difracción dc Bragg 1S5 921. Tít) intensidad aparece debido a cierto

grado de desorden presente en la superficie y por lo tanto su correcta interpretación pro-

porciona información acerca de sistemas carentes de orden a largo alcance: .-X medida que

aumenta el grado de desorden en la superficie los reflejos se ensanchan perdiendo si, nitidez y

os perfiles de intensidad correspondientes indican la presencia de defectos superficiales o-ida

‘o menos extendidos, corno terra2as o dominios. Si los reflejos son agudos su perfil es quass-

rinemal ico lo que permite evaluar fácilmente la distribución de defectos. Esto tiene su origen

en que la dispersión rodil píe se encuentra restringida a unía región de tinos pocos A ngstroms

dada por el recorr do libre medio. \,,,. de manera que en ei espacio reciproco se extiende en

1/ ~ que suele ser grande en coropacación cori cl ancho dcl rcffi’1o Pero al aurriensar el des-

ordetí los defectos se hacen cada vez más locales e la intensidad dispersada correspondiente

llega a cubrir por complet.o el espacio recíproco; siendo por consiguiente necesaria una teoría

dinámica que reproduzca el fondo difuso del diagramna LEED. En las investigaciones basta

ahora realizadas en est.e campo tales ~defect.os”están constituidos por atorr¿us o rnolecolas

adsorbidos desordenadaníente sobre tina superficie cristalina~ ~ 9:1 95~ -

En este capitulo se verá que para determinar la estructura local de adsorción de un átomo

o molécula se requiere no solo un fuerte apoyo teórico sino taníbién Isis equipo experimental

de lEED capaz de deí.ítctar la distribución de intensidad difusa cii la pantalla de LEED, que

por sus caracterlsíicas es un urden de magnitud menor que los máximos de difracción, Al

igual que se hizo en el capitulo anterior en el caso dc lEED convencional, se pretende en

este ofrecer al lector una idea de los fundamentos de la metodología de la nueva tecoxca

de análisis del fondo difuso. DLEED. Esta técnica de itodo análogo al LEED tradicional,
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estábasadaen un procedimiento~prsieba-error”segúnel cual serealiza la comparaciónde

las funciones-Y(dl(E)/IdE) teóricas y experimentalesbastaque una selecciónadecuad,de

los paráznetrosestructuralesconduceaun valor nalnimo del factor-R. Por motivos que se

señalanenel apartado5.2 esrusa convenientela confrontaciónde funcionesY que la de las

correspondientesdistribucionesde intensidadteóricasy experimentales.Atenciónespecial

se dedicaen el apartado5.3 a la obtención de las funcionesY experimentales,en el caso

particulardel, adsorcióndesordenadadeOxígenosobreNi( lii). Puesun análisisteóricode

las mismaspermitiráen un futuro sabersi existeo no reconstrucciónpor partedel substrato

inducidapor eí Oxigeno,en el caso decubrimientosextremadamentebajos,lo que apoyaría

los resultadosobtenidosparalas fasesordenadasp(
2 x 2) y p(v’~ x vI)R3O~.

5.1 PRINCIPIOS TEÓRICOS DE LEED DIFUSO

El caso mássencillo de adsorcióndesordenadacorrespondea la presenciadeun solo átomo

o moléculasobreun substratocristalino, casoal queestateoría en principio selimita Sa-

tnTalrfletst.e la intensidaddifusa esoriginadapnr el sósorbatoy su entornoenel cristal, de

modo que un procedimientoteórico tipo “cluster” parecelo más adecuadoparatratar el

problema. Dado que el tamaño del “cluster” (conjuntode átomosentornodel adsorbsto)

estádeterminadopor el recorridolibre medio de los electrones,el númerodeátomosinvolu-

cradosen el cálculoes demasiadograndeparaaplicar un tratamientoautoconsistente.Una

aproximaciónrazonableconsisteene] siguientensodelnde trespasosqueaprovechael orden

cristalinodel substrato,[85].

El objetivo es pues calcular la intensidaddifusa que emergeen direccionesno Bragg

procedentede una superficie en la que se encuentraun átomo adsorbido. La dispersión

no Bragg sólo puede ser ocasionadapor elementosajenos a la periodicidadcristalina en

estecaso el átomode adsnrbato.Si seanalizantodos los recorridosposiblesde un electrón

dispersadopor dicho átomo seobservaque tales recorridos pueden ser divididos en tres

partes. En la primeraseconsiderantodoslos procesosdescatteringprevios a la dispersión

por el átomoadsorbido(figura 5 la). Estosoriginan el campototal deondasincidente que

puedeser calculado por medio de la teoría existenteparaLEED convencional,en el caso

particulardesuperficieslimpias. En unasegundapartese incluyen todos aquellosprocesos

quese inician con la primeradispersiónocasionadapor el átomo adsorbidoy que finalizan
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Fgura 5.1: Pasosen que se subdivideeí cálculode la int~sidad difusa

elásticaoriginadapor un átomodeadsorbatosobreunasuperficiecristalina:

(a) Todoslos procesosdescatteringprevios a ladispersiónpor el átomoad-

sorbido. (b) Procesosdescatteringque semidan con la primeradispersión

ocasionadapor el átomo adsorbidoy quefinalizan con la última. (e) Todos

los procesosdescatt.eringtrasla última dispersióncausadapor e[ adsnrbato

(SS).

yo
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con la última dispersiónpor partede dicho átomo (figura 5.lb). En estepasono se puede

bacer uso de la teoría de LEED convencionalpues la presenciadel adsorbatorompe la

simetriade la superficie. En su lugarserealiza un cálculo decluster análogoal de EXAES

(“extendedX-ray Absorption fine atructure”) [96]o al deXANES (“X-ray absorptionnear-

edgestructure’) [97]. Dicho clustercontieneun númerodeátomoslimitado por el recorrido

libre mediode los electronesy en lamayor partede los casosbastaconsiderarun solo proceso

de retrodispersióncomoen EXAES.En la teoriaaquí expuestaseconsideraran,sin embargo,

todoslos posibles. Por últimoen la tercerapartesetienenencuentatodos los recorridosque

se inician tras la silsirna dispersióncausadapor eí adsorbato(figuraSic). A contixsuacson

seformulan matemáticamentelos tres pasosantenores.

1- CÁLCULO DEL C>~AMPO INCIDENTE

Sea unaondaplanaincidente

i

con .4 = cuyo vector deondase puedeexpresarcomo k~ — oro
11 + ff, k) siendo

= ±Ukt — ~o1¡-4-ff[
2)12,donde1k

5> dependede laenergíaincidentey del potencial

interno[k5]
2r = (2,452)(E + IQ). segúnsesinen (410);Fesel vectorde posición

y o la posicióndel origende coordenadas.

Tras un procesode scatteringmúltiple en e.l substratola onda resultaisl.ese puede

expresarcomo

E [= expi4 (E— “a) + Á;exp:kj (E— ti)] (5-2)
¡

donde

4j = Er¡¡(koíÑAS
4,

rfl. esal matrizde reflexiónculoselementossecaracterizanrespectodeE~ segúnquedó

definidaen (4.24) y <427).

Si elátomoseencuentracentradoenE,.elcampo incidentetotal (52) sepuededesarro-

llar en seriedeondasesféricasentornodel;, siendoj, la función de Bessel(véase(47)):

— E E 4ri’j~ (k[E— f,I)Y,,. (f.CE)
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E{A;exp ¡ik; (9, — fo)3 tm (~ 4 Aexp ¡ik (9.— Fo)] Y~., (%;)}
1

— ERJ(kV--vbY~V—M (5.4)

ron

= 4r1’E{A¡exp ¡¿Ék —Ea)) xy,,, (kfl -i. Ajexpfikjfr — tt;I xy,, (k¡)}
1

2. DISPERSIÓNPOREL ÁTOMO ADSORBIDO

Una ‘a conocidoel campo incidentedado por (54) interesaconocerel campototal

dispersadopor ci átomo:

-s — E ~‘ h
1’1 (kfr— FJ) Y,,. (~~< (55)

con i4’> función de l-lankel de orden / y primera clase. B se puede expresaren

función de a matriz de dispersióndel cluster, 8. y de la dispersiónatómica, 1~5~ de

modo análogoa corno seplante¿el problemade la dispersiónentredos átomoses, e.:

~ubapartado-1.1.2.

= ByT,+T,Slt-i-T,ST,ST,+...)

= WT, (1 — ST.< (56)

El cálculodeSseencuentradescritoen ¡97,93] y eslapartequerequieremayortiempo

decálculo. Expresando(55) en forma deondasplanasqueda:

= ~¿#Ekí(Yex~ [i&~(F—~cj + D;
5 (~‘[)CXP [ikk>9—~)J (5.7)Y

—~ —,,a” sucon /r’- . =(É<’ r9,K,,) 1 ~ ~ +YI)

= E ~7<ttm &~~) exp (f~ —

g.

y CA’
2 esel áreade la superficieiluminada por el haz.
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3. DZSPERSIONFINAL ORIGINADA POREL SUBSTRATO

El detectorpodrárecogerfinalmentelos electronesdispersadospor el adsorbatocomo

seindicaenel pasoanterior,y los quetrasserdispersadospor el adsorbatosufrenuna

última dispersiónenel substrato.La amplitud total dispersadaseráentonces:

O; (á~) = O;, (~) + E’~, (¡~~) D~ (59)
4,

donde es la matriz de reflexión paraelectronescon sector de ondaparaleloa la

superficie,~. Por último la intensidaddeelectronesqueemergencon vectordeonda

paralelok~ + ~ se puededescribircomo:

__________ ln(E,tt .áL ,cosft2 Ir (2r)2~ <5.10)
__________ = ‘-‘¡kNl)I

Estaecuación representael númerode electroisesrecogido por electrónincidente y

estereoradián,donden~ esla densidaddeátomos(o moleculas)adsorbidospor unidad

de superficiey O esel ángulopolar con quelos electronesson emitidos. La descripción

del programanecesarioparadesarrollarlos cálculos anteriorespuedeencontrarteen

[871.

Otra forma deobtenerteóricamentela distribucióndel fondodifuso elásticoconsisteen

adoptarparala capade adsorbat.ounaceldaprirnittva unidadsuficientementeextensa,de

maneraqueseaposible definir enella un conjunto densode reflejos capazde reproducir la

‘-aríación de la intensidaddifusa cuantitativamente.Este tratamientorequiereun número

tal de reflejosde la superestructuraque,por limitacionescomputacionales,resultaimposible

realizar un cálculo completamentedinámico. Afortunadamentela aproximaciónconocida

por “beamsetneglectmetbod” [99]permite seleccionarun grupolimitado dedicbosreflejos.

Se hademostradoademásque tal aproximaciónesequivalenteal métododeclusteranterior-

mentedescrito (SS] y ambossehan aplicado en determinacionesestructuralespor ULEED

[39. 89, 94. 95, lOO].

Los modelosde cálculo anterioresseencuentranlimitados por la suposiciónde un subs-

trato perfectamentecristalino. Sin embargode los análisis por LEED convencionaldees.

tructurasordenadassesabequela adsorciónpuedemodificarla cristalinidadocasionandola
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relajacióny reconstssccióndel substratocomosehavistoen la p(
2 sc2).O/Ni(1II), (Cap.3).

Dadoque estefenómenoesdebidoal enlacequirnico local, puedetenerlugar tambiénenel

casode adsorcióndesordenad..Ademássi los átomosadsorbidosson ligeros la intensidad

difusa puedeprocederen grao partede los átomosdel substratoque se hayan desplazado

localmence,por estensotivoesfundamentalincluir tal contribucióneneí análisis teórico.

Esto se puedeefectuarintroduciendoel método ‘tensor LEED” ¡100, 101]. ya que este

permite obtenerla dispersiónoriginadapor el substratolocalmente reconstruidoa partir

de la originada por el cristal ideal por medio de cálculo perturbativo siemprey cuando

los desplazamientosatómicossean inferioresa 0.5 A. Hastaahoratal aproxirnacióttse ha

incluidoen la determiísacióndel scatterissgpor elmétododecluster[39. 1011]. aunquepodría.

tncluirseasiosismoen el método de la celdaunidadextensa[92[.

5.2 COMPARACIÓN TEORÍA-EXPERIMENTO, FUNCIÓN Y

La teoría desarrolladapara caracterizarla intensidaddifusa elásticase ha restringido al

raso de adsorción de un solo átomode sdsorbatosobre la superficie. Sin embargopara

procedera una detecciónexperimentalfiable del fondo difuso es necesariala presenciade

gran núnserode átomos. Con lo cual en la prácticaexiste interacciónentrelos átomos

adsorbidos,interacción que no ha sido tenidaen cuentaen la teoría anterior. (Bien se

suponequelos átomosseencuentransuficientementealejadoso que la naturalezaestadistica

de la distribución de los mismos promedialos efectos de dispersiónmúltiple.) Si todos

los átomos de adsorbatose encuentranen posicionesequivalenteses posible eliminar tal

problema comparandolas funciones Y(dJ/¡dE) teóricasy experimentalesen lugar de las

intensidadesdifusas correspondientes:estosepuedejustificar del modo siguiente: Incluso

en el cascsdequeseproduzca reconstrucciónpor partedel subscratola distribución cola)de

intensidaddifusa elásticase puedeexpresarcomo

¡(E. 4~. ~b)= ls (E, 4 ~)5. (4 — (5.11)

donde L (E, 4íí, ~)representala intensidaddifusa generadapor un átomo de adsorbido

~- su cluster. y el factor de estructura5, (4tí — describela interferenciaentreátomos

adsorbidoscorrespondientea una distribución determinadade los mismos,en ausenciade
escaloneso facetas,puesestos introduciríanuna dependenciacon z en 3. (k

011 — - Para
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posicionesequivalentesde los átomosdeadsorbatosobresuperficie,S~ — esindepen-

dientede la energíamientrasAk~ (‘oíí — seafijo. Así puesbastaintroducir la derivada

logarítmica¿e la intensidadL = ¡/1 = ¡Ji
5 con 1’ 81/bE y SIr¡j = constante,para

eliminar el factor deestructura. Esto suponeque en los experimentoshabráque ejecutar

la medidade la distribuciónde intensidaddifusaa dos energíasdifercístesy próximaspara

poder caracterizarL:
di;, 1;,(E + .á E) — (E

)

1-dE ~ si (5.12)
a1 55

Dondeel mapade intensidadesde la energíasuperiorha deser extendidoa la escalade (q¡

corcesporLdieotea la energíainferior óe maneraque la derivada se realiceefectivamenteal

mismovalor de k~. El valor de 1 enel denominadorseestimaentoncesa partirdel promedio

de las dos intensidadesen cadapunto del espacioreciproco. No obstantesi 1 toma ‘-alotes

bajos.erroresdemedidapodríanconducira un valor eytremadamentealto deL. por ello se

prefiereoperarcon la función Y(L) definida a continuación:

L

2 (5.13)
l+(L it,>

Estafunción adquierevalores limitadosentre 1,. = 1(L.,,~ = 1/It,> = l/121t,) e 1t,,~. —

= — 1/It) = —1 ¡(2½,siendo i•t, la parteir-naginariadel potencial interno, que

recogela atenuaciónde los electronesCap.4). Ambos márgenesdevariaciónsehanelegido

atendiendoal siguienterazonamiento:tela experienciaenLEED convencionalsesabequeel

anchoenenergíade un máximodedifracciónes 21’;,. así por ejemploparaenergíasinferiores

a 100 eV un valor aproximadode it, = 4 eV reproducetal ancho con bastanteexactitud.

Suponiendoun máximo de difracción triangular su pendienteestaríadada por di/dE =

1~=/(2l&) que conducea un valor de la derivada logarítmica L (l/J5~,l(d1/dE) =

l/(2½,)-Así pueslafunción Y(L> sehadefinidodemodoquela derivadalogarítmicapueda

adquirir comomáximoun valor doble, lo quepareceffsicamenterazonable.

En resumenel uso de Y(dJ/IdE) en lugar de las intensidadespermite comparardatos

experimentalesy teóricossin teiSeren cuentalos procesosde interferenciaentrelos propios

átomosde adsorbato.Esteprocedimientohasido aplicado bastaahoraen todos los análisis

estructuralesrealizadospor medio de DLEED. aunque desdeun punto de vist.a teórico se

ha tramadodirectamenteeí problema de interacciónentreátomosde adsorbato[102]. En

cualquier caso la utilización de las funciones 1(di/idE) es solo posible si la disperson
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múltiple entre átomos adsorbidoses dábil, requisito que se cumple exclusivamentepara

cubritnientosmuy bajos(S monocapa~.

Por otraparte,en la teoríano sehatenido encuentaquela interacciónde los electrones

incidentescon los Innonesde la superficiepuedeinfluir sobreel fondo difusodeorigen quasí-

elástico. Esta posible influenciaes debidaa que en una óptica convencionalde LEED el

1.sote-í>ij supresores unos pocosvoltios, entreun 10% y un 15%, inferior a ladd.p. corres-

pondientea la energíaincidente,esdecir, los electronesdispersadosquasí-elásticaznentepor

ronone5no son filtrados y sesuperponenal fondodifusoestrictamenteelástico.Afortuisada-

mentese ha demostradoexperimental[1031y teóricamente[1041que a bajos cubrimientos

la cssntribucionde los fononesprocedeprácticamentede los fonones del substrato. Por ello

puedeser eliminadamediantela substracciónde la distribuciónde intensidaddifusaocasio-

nadapor la supc-rficie limpia respectode la correspondientea ja superficiecubierta. Aunque
esteprocedimientono siemnprees imprescindiblecomo se ha visto teóricamenteparael sis.

tema O/\\( 10(t) [104]. Un razonamietítoanálogoes aplicableal efectoocasionadopor los

defectospresentesen la superficielimpia. Sin embargocontieneseñalarque dicha subs--

traccióna bajocubrimientoesequivalentea laderivadade la intensidadrespectodel misnso,

es. decir,al determinarLen realidadse estáoperandocon d
21/(IkdEdG). Dadoqueel uso

de derivada.saumentaconsiderablemente[a influenciadel ruido, lasmedidasdeberánofrecer

ona ~itarelaciónseñal/ruido.Así puesesnecesariomedirpor separadoatisbasdistribuciones
de intensidad,la de la sssperticieconcubrimientoy lade la superficielimpia, paracadauna

de las ríos energía-que requierela obtenciónde la derivada logarítmica.. Por consiguiente

el cálcuiodeuna función 1’ exigeexperimentalmentela medidadecuatrodistribuciones¿¡e

intensidad.

Una vez que sedisponede las funciones Y experimentales,el método de caracterizar

la estructuralocal de adsorciónesmuy semejanteal quese utiliza en LEED convencional:

Las funcionesY teóricassecalculanparauit modeloestructuralposible y se comparancon

las experimentalesmediantefactores.R.Los parámetrosestructuralesson entoncesvariados

hastaquese alcanzaun valor mínimode R,

n — ~<~~‘5 (5.t4)

dondelos sumatoriosse extiendensobre todos los puntosdel espaciorecíprocomedidos,es

decir, sobre todas las componentesde k~. Es evidenteque A coincide con la desvmacíon
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cuadráticamediaentrelas funcionesYy secorrespondecon eí factorRp dePendrydescrito

en el capítulo4.

De las determinacionesestructuralesllevadasa cabo por medio de LEED convencional

se sabeque cuantomayoresseanel número¿e reflejosconsideradoy el rango de energías.

másfiable es la caracterizaciónde una estructura. Sin embargose ignnra cómo de grande

exáctamenteha de ser la base de datos paraaceptarcon certezaun análisis estructural.

Estemismo problemaseplanteaenDLEED. dondela basededatosestá constituidapor la

extensióndeespaciorecíprocomediday por el otínserodeenergíasparalascualessecalculan

l.ss funciones5’.

5.3 PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL EN DLEED

La deteccióndel fondo difuso impone unasexigenciasexperimentalesdiferentesa las que

planteala toma de datos1(E~ en LEED convencionalPor una parte.dadoque la nsedida

de la distribución de intensidaddifusa se efectúaa energíaconstanteno es necesarioun

procesodeseguimientode los reflejos; sin embargoesta ventajaes sobrecnmnpensadapor la

necesidaddealta resolucióncocí espaciorecíproco. ;-a quesedeseamedir la distribución de

intensidaden lasdos primeraszonasde Brilloimin. Por01ra partelainrensidaddifusaestenue

debidoa dos causas:unaes elbajo cubrimientoy otraconsisteenque la intensidad,queen

los experimentosdeLEED convencionalseconrentraenlos puntosdedifraccióndeBragg.se

extiendeahorapor todoel espaciorecíproco. Ademásla toma de imágenesdel fondodifuso

ha de ser rápida, puesla adsorcióndegas residual, incluso en pequeñasdosis,origina un

aumentode la intensidaddifusa. Por último comosebacomentadoenel apartadoanteriorla

obtenciónde lasfuncionesY requierequelasmedidaspresentenunaalta relaciónseñal/ruido.

En mesumenla toma de datos en DLEED exige alta resolución, ha de ser muy sensible.

rápida y ofrecer una relación señal/ruidoconsiderable. En los subapartadossiguientesse

describenlas cotídicionesexperimentalesque posibilitan la verificación de talesrequisitos

y eí tratamientode datos para ci caso particular del sistema de adsorción desordenada

O/Ni<l ti>. La descripcióndeotros dos equiposexperimentales.diferentesal aquíutilizado

capacitadosparala detecciónde intensidadesdifusaspuedeencontrarmeen [94,95].
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5.3.1 CONDICIONES INICIALES DEL SISTEMA

Las condiciones iniciales del equipo, previas a la toma de imágenesde la distribución de

intensidaddifusa del sistemadeadsorcióndesordenadaO/Ni(l 1 1), son análogasa las indi-

cadasen el subapartado42.1 parala medidadeespectros¡(E). Es conveniente,no obstante,

hacer ias siguientesindicaciones:

• En estetipo deexperimentoses especialmenteimportantepartir de unapresiónbase

mis.- baja ~ mbar,puesla adsorciónde gas residualdurantela toma de imágenes

puedemodificar notoriamenteel fondodifuso.

• Asintisínoes fundamentalrealizarlas medidasa Lajas temperaturas.T 80 E. para

reduciral máximo la influenciadel fondodifuso inelásticoquesesuperponeal deorigen

elástucc-s solo puedeser eliminado por substracción.Ademáslas bajastemperateras

son responsablesdequese produzcaadsorcióndesordenada.

• Dado quese pretendedeterminarla distribución de intensidaddifusaen lasdos prime-

raszonasdeBrillouin y estasabarcanporcompletola pantallasólo a energiasinfericsres

111(3 eX bastaconseguirel ersfoquedel haz deelect,onesentre50eV y 1511 eV. en

ente t:as0

• ~‘n embargo a condición de enfoqtíeha de ser compatiblecon mía alt.a intensidad

emitida % .5 yA, este punto es de vital importanciapues cuanto mayor sea 4

massensibleserála medidaa la variacióndel fondo difuso. Con la misma finalidad.

en los experimentosde DLEED la d.d.p. de la. pantallaha sido alta, de 5 kV, y la

aruplificaciíínlineal introducidapor la cámarasehaelegidodel 80%. En caso dequeel

sistemabatoestudiopuedaser afectadopor el haz deelectrones,habrá queconsiderar

cii quéiríedidainfluye la dosisadministradasobrelas moléculasdeadsorbato.Así, por

e~ens.plo.pasa.un promediode 100 imágenes<20 tns/imageojel tiempode medidaes

de? s. si 4 5 yA sealcanzaunadosisde 10 pC queincidesobreun cubrimientodel

orden de O 0.2o menor. Estosuponeunadosislocal menor de 2 pC queesinferior

al valor critico, incluso paraadsorbatosta.n semssiblescuinoel QE4 [5, 105).

• Entrelos parámetrosdeajustede laópticadeLEEDesinteresantedestacarel potencial

supresor. (oírlo ha sido comemítadoen el apartado5.2, unaóptica deLEED standard
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no puedediscernirentrelas contribucionescorrespondientesa electronesdispersados

elásticajisentey aquellas debidasa los dispersadosquasi.elásticamentepor fonones;

pueseí potencialsupresorha de serseleccionadounos voltios por debajode la d.dp.

correspondientea la energíaincidente parapermitir unatransmisiónóptima de los

electroneselásticansentedispersados.La influenciaquela elecciónde un determinado

potencialsupresororiginasobrelas funcionesY hasidoestudiadaexperimentalmente

por Starkeet al. [106]. De tal análisis se concluyeque un aumentode la diferencia

entrela energíaprimariadel hasy el potencialsupresor,dentrode un rango E, — E,

t,/l0, conducea un aumentodel fondo quese superponea la intensidaddifusa, pero

cuya ‘-anacido en el espacioreciproco permaneceprácticamenteinalterada. Por con-

sigsíienre,paracubrimientosbajos. bastasubstraera la distribución de intensidadde

la superficiecubierta,aquella correspondienteal fondode la superficielimpia, sin que

las funciones 5’ se vean afectadaspor uno u otro potencialsupresor. Sólo en caso

de que la energíaprimaria y el potencial supresor sean muy próximos E, E, la

detecciónde electronesdispersadoselásticamentedecrecenotoriamenteobteniéndose

funcionesY cuyadesviaciónstandardrespectode las correctasalcanzafi = 0.87. Por

ello serecomiendanparael potencial supresor valoresripicos de unaóptica de LEED

coítvencíoiíalE, — E~ E,/ 10. debiéndoseevitar srm excesiva proximidadal valor de

la energíaprimaria.

La toma de imágenesdeladistribución deinmensidaddifusaseha realizadoa incidencia

normal, pues esto permite hacer uso de la simet.ria para mejorar los resultadosde

rondo análogoa los promediosrealizadossobre los distintos reflejosequivalentesen las

medidas¡(E). El ajustey control de la incidencianormalseefectúande acuerdocon

lo descritoenel subapartado4.2.1 -

Se ha señaladocon anterioridadla necesidaddealta resoluciónen la medidade intensidades

difusasrespectode~ Debidoa lascaracterísticasqueofrecela moma de imágenespormedio

del equipoAUTOLEED (Subap.23.5)tal resoluciónes de SL-
11 k~n/l00. paraunaimagen

de 200 x 200 pixels. Resoluciónqueessuficiente puesel recorridolibre medio, .\~,. del orden

de lO .-&. (menordeSconstantesde red)impide unasariaciónsuperiorde la intensidaddifusa

con k~¡ [22[. En el caso aquíanalizadosehan tomado imágenesde 256 x 256 pixels. quehan

sido posteriormentecompritrtidasa 128 x 128 pixela.
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Por último la rapidezrequeridaen la tomadedatoses Éimisínoalcanzadapor el equipo

AUTOLEED. que permite la medidade una imagen completade la pantalla en 20 ma.

Además paraconseguirulsamáximarelaciónseñal/ruido, imprescindibleparaobtenerco-

recrarríezstela derivada logarítmica. el equipohacefactible la recolecciónantesis-ade un

ti,irísersse.-le:vadode imágenesquepuedeser prosnediadoen tiemporeal (Subap.235). De

tal :: liticra queen unaimagentomada1024 vecesseinvierten20s. El númerode imágenes

seselerciotíaa voluntad,siendorecomendablemedircomomínimodel orden de 128 imágenes

por distribuciórt de fondo difuso [208) En los experimentosde adsorciónde Oxígenosobre

NP! 1 1) descritosa continuaciénel núnserode imágenesrecogidaspor distribución de fondo

difuso ita sido 1024. que es posible en <sic caso puesla adsorciónde Oxigeno sobreNíquel

no se ve <-spect<ílmenteafectadapor eí haz deelectrones.Sin embargono hay grandifereocta

re los resul adosobtenidos para 128 e 2(12-4 promedios, y una posteriormejora de los

it st:nt,s se ccitts ign.ne n¡ cdiant e suavizado-

En resumenBajo las condiciones¿títerioresy graciasalas caracterisíira’, particularesdel

equipode toma dedatos.se consiguebajainfluemícia en lasmedidaspor partede la adaurcion

de <¿a residual, att¿seitailsilidad. ¿Ita resolución en y una suenarelación seilal/ruidmí.

En e
1 subapartadoasguientese específicala bruta de lletar a cabo los experimentosy el

¡r:tt;í:iítento sIc los <latos paraobtenía lasfunciones5.

5.3.2 TOMA DE IMAGENES DEL FONDO DIFUSO Y SI] TRATAMIENTO

Por los ntcstivus señaladosal comienzodel capítob ittt cresadetaminar la distri buciómt de

intensidad difusa elásticacorrespondientea la adsorción desordenadade Oxigeno sobre

Ni 1 1 ti. Con o se íía explis:ado en5.2- la i rnposibi lid addeconfrot it ar di nectamenítelas ittten,-

sidadess.iifusas teóricas experinícntales,exigeel cálculo y la comparaciónde lasrespectivas

fun¡ ritmes 5 - fifar tIlo comtcenttalentosmtitestrs sSeticion en ¿<sterinintar lasfunciones5’ experí-

mitoSales. Cadafunción 1’ requierela níedidadecuatrodistribucionesde intensidaddifu:sa.

esdecir,decuatroimágenesdel fondodifuso. Dos dcellascrarrespondientesa setídasenergías

sucesmvasseparadasSE,destinadasa la obtenciótm de la cl<-rivacla logarítmica1.. y las ot:ras

dos sort las¿stnibucionesdeintensidaddifusa correspondienttesa la superficielimpia a cada

una de las energíasanteriores.La finalidad deestasdos siP imas distribucioneses. mediante

sutas!raccíen.,:liissinar la ittluenícia del fondodifuso itíelástico.
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NIEDIDAS DEL FONDO DIFUSO

Dado que se pretendemedir el fondo difuso comprendidoen las dos primeraszonas de

Brillunin, “hexágono” cuyos vérticesson los reflejos (lO> y los (Ol).~ esta región abarca

por completo la pantallaa energíasentre60 eV y litO eV esteha sido eí rango elegido

para llexar a cabo la toma de imágeimes. Sin embargoseplanteala cuestiónde cuál esel

valor SE más isdicadopata posteriormenteobtenerla derivadalogarítmica. Obviamente

SE ha de ser suficientementepequeñode modo cjue eí cálculo de la derivadaseacorrecto.

Sus embargo valores demasiadobajosocasionans.problemasen la detecciónexperimental

¡tues en tal casoatnbasdistribtmcionesson tan próximasque es difícil medir su diferencia

con habilidad. .áfortunadamnentede la experienciaen LEED convencionalse sabeque las

intensidadesvaríancon la energíaen unaescalade SE Va, por eíío se ha selecdonado

tal valor. Como a energíasinferioresa 100 eX el potencial ½. es del orden de 4 eV’, la

(-
1jiirsci¿rk ctsenelgiasdeambasdistribucionesdeintensidaddifusaparaconstruirla derivada

it,nnsrít rica sehaelegidoasimismode 4 eV. Ení la obtenciónteóricade la función Y’ hade ser

consideradonaturalmenteel mismosalorparaSE. Star/ceeta!.han realizadounestudiode

la dc1set¡dennciade las funciones1’ respectodel SE seleccionado,en eí caso de la adsorcíon

desordenadade Oxígeno sobreNi( 1 1 1). De tal análisis se observaque para un valor de

SEdc basta2 eV. inferior a 3t,, las funciones Y se alejan muy pocode las correctas . sin

innitargo para valores superioresa 6 eV las funciones Y’ obtenidassí presentandiferencias

reflejadasen un fi = 0.18 [106[.

Bajo las condicionesdescritasen 4.2.1 y completadasen 5,3.1. y unavez seleccionadoscl

ra.nígodc energíasy el valor deSE. seha procedidoa medirel fondodifssso de la superficie

Ni(l II) limpia a T SO E para las siguientesenergías: E(eV) = 60. 64. 68, 72. 76.

8(4, 84. 88. 92. 96 y IDO: obsérveseque SE = 4 e\’. Simultáneamentea la medida de

cadadistribución de intensidad difusa que dura 20 s (pues se promedian1024 imágenes)

l<s ha de permanecerconstante,aunquese produzcan ligerasvariacionesde una energíaa

otra Asimismo, para evitar peitubacionesen las medidas,esconvenienteqsne la bombade

Titanio y e.[ Hayard-Alpert se mantenganapagados.Tras almacenarlasoncedistribuciones

<le intensidad difusa anteriores,se introduceOxígeno en eí sistemaequivalentea O i de

nonocapa.laproximnadamenteun 50% de la cantidadnecesariaparaobtenerla p(?x 2)) con

la nnuestraen frío. T 80 E. lo que conducea una adsorcióndesordenada.Un cubrimiento

tan bajo permitedespreciaren la teoríael scat.teringmúltiple entrelos átomosdeadsorbato.

Alcanzadanuevamentela presión base,tinos 19 mio despuésde la introducciónde Oxígeno,
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A partir di: ¿tusomine:dist.ribitt:ionesde ittteimsi<lacl difusase puidrámíohteííerdiez ftímceicates1’,

tina vsi cutía, pareja cíe energías). Pero atutes cíe efectuar el t:álcuilo de las futínioiies 1’

exptrítíueítt.aií-s :5 ttc-ctsuurio tui trat.suiiííeitto de los datos,Segtin SC iuidíca a corttimttianiOrt:

• A vacía -nirgisí, E,, tít: las anterioresse realiza la substrans:i&t,¡-(E) ¡4(E1), de la

sutlíc-rlííit mitsui a la etíbierta. Comí ello se coissigueelitisinas la. imtfltmtmtti¿. del fundo

¿iltíses iiteldnstico, (sólo tít t:aso de bajos :ubriniietstos).

• ‘e tst.(riortcitittú ¿.s regiomicta de fa i utíagyts que abarnart los reflejos del substrato y la

¿tittil.t mii tít’ 1 (‘dm1011 (‘it p tictst ¿a a cero y iii calc:u lar la derivada logarit míaica no sotí

tí’ttitliss e’ ti c’tícitta.

• A s-sííít.u [ti: ciii se oleet ñauit pí-ornedNc dt los tres Setfotos <~qttu valetílesen qoc puede

st - r el i í’ e lic la la ini ni go’., segni. se u emiesíma en el hexágono de ha Jigmra 5.2. (La íegión

alía cia pi sc ti <‘ati di. cío cientronessepiotísodja sólo dosveces- > Esteprotisedjo a.l igual

tI cpu sc’ ¿enilizasisbreespec:t.ros1< E) tic s-eflejos equivalentesnoistrib .íyea cc’rre.gir

lies ehí-Icís iii: ligc:ra.a ele-seiae’ioises re:aísectcíde la iticideiscia miorítíal.

• ‘Iría ci ísrotmt”lieí sellevana :abovarios (3) suavizados(crí? tlintensioitt:s), quecumíside-

tau asía pítiuísí ele imtteiisída.tl y ¿tía cuatroVtttimto¿ niós 1’róxitsos- ‘lauto los promítedius

oltití Isis sitavizuidos :vitact las iíisatiitiitciiclacles en la derivadalogarítmtíica, Ji.

• t.íi[tít es líic:tt ¿siLicIo mm’ a.ttiiteittcs cii la euiergia primitaria t:oe¡llet-a iii itsovimítiettto cíe

tía rullejita ltiti¿t el (0)> dc’ mtiuiclc, <1tie su <Iista.ttt:ia emití-e: tinos y otros dismítiituve. (~csrt

lii idi’ cítie el cáletíltí de la detivada lgaríttttica sea t¡fet:tiva.tttetítea Ir-11 c.on:etatte,

u-a nc-i-cvsaroi eíiliitar’’ , tít el t:s[’a.cío t-ee-í1iíoeo,el art:a de lies <los prietas zonas (Itt

icirtc-sli(iittlieittr:s a. lii. emíergía¿tipetricur del calecilo cíe 1.. ¡‘tícta [al área lía

tít: tcíimisiili noii la norrt:líomulií:íttc: a ía ctic:rgía iritoritír di: e.lit:lto i:alc’milo, ile itisítítí t~mts:

¿íttllut.sís’ ¿tíos -ni L:1¡ statu iiitthi.i(’uts
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miii ven’. cjc<’mita<leis cts tepe-metemcciii ítieti ti cites, se ttestecli ¿el euilt’tiiit <It’ 1 5tf~titi tlt’st’til it>’ ti

le>í’iítiiluí (5.2): Así sama ti c’a-,e utitie uit tít’ lees ilisti’iltuie’itei ii:s cl, iiitrntsoluiil ililtisie iiii’ilitlitS

a 6FF eV y 6-1 eV st’ tiente

c/ k ljlil) A~
1 - cotí SE 1k, - 1 -U (Tel

k c~E ~, ((1)

elucide I~ teíei’esetttala diati’iI>titióii cli: ¡tite iisitlíitl eliltisne tices Li siiltst t tít ¡oit tít’ l¿¿ itti.~gcii

dc, la su¡eerlieie lieníla. liste. Íiiiicie’sít 1, su siist it iv e mu 1’, <lacIo ‘cii (-u 1 II iii lic títie’ si’

vuelve a obte¡ter muía fímuicióte b¡tlimnie:tis¡oiial cmi e uy-cts t’etlot’c-s ttitsueiiui

broísasamsl/(2V,c) y —l/(2V<se) rea¡see:tivaimmc-iiie sc-guíe se: liii clistí tít cci tI tísirítile

Coesio resultadodeestasoperacioteossc le cíe <<lite tiche 1ttera las <¿tice: Ii—ti hite cites tít’

sidací utietorioreneiíteisceejidas(lies ftiíie:ieuttc a 1 m re’~ titeecluis tít luí ligue it tiste tuuituc’si¿tItt

hiscal de. griseta (Islanco titas, itegro títimí) ele: luí cite: st: tít

el cotitrastapararesaltarla sitiiets’ía y lastitt,cíeilae:¡esitc:sele luís fíeíue’icíííe’s. ->, Fi

lateralesque niarc:aii la periferia.cíe iii Itexagttiecs c’csri’c’sísoiitleit Li lees íe:lit-iits 1 tu e <III

lían siclo eliminarlos y la jitaitelsa central cOt’ieslsoiieli: ¿el tanotí ti í- u-lic ttitite’s huí’ cii iii

reflejo (00). Cornose puedoeelesc,rvevrtusdues las fíííícieeííe-s esfie:c’eíi cel ti i’itcisi ííí;e sinítt’i cite

Asintisiuto sepuedeapreciartííícu feteiteclepcv’iitli:iii’iut cíe- luís jtittc:iestte’s 1 cciii lun ,‘tte’ic-i.t 1>1 -i

cts utia earacterístieetíííuy iiíi1sest’taittí clíscle: tít íeíímetes cíe’ cicles. iiífitcitt;tt i cte. pite> cli

t:aracterí-zacíoitestrcír:tííral iiiilulit:a íscíde:r tlic1tieite:r ile c’uiric),s gití teca eliaS tít cts tít-

eliferemíciade Las tée:uicas1-IXAIS o \ANl:&~, eíceííclc seilcí es 1ecssilelc rc-eetetc-t tite ¿¿ittptt ilc’ltt tít>

(o a lo simio tres si se clispomee— cien jscsíscrizaccemee’s<Lilt-rentte’s> líe lun ligutití Tel 0< liii

sentadostridiííiensíoiialmneiítelos ¿certerosc-t,rretslitettcíic:mitcsui luís fittieiei,it> 1 iii It

tal y cometo sois comnísar;eeloscomí los itsletIc’titcts tt’e)rie’ees. lee hueLe sctlet’eici[ t’tirti§ ~ Fe’ o

1/(2V,) y la ittferioi es —11(2V). lc’iitaliiictiít- ita!’ cliii- líe tít te ciii cli tic Fue

las Ittiitiesuies Y ae1tii csl,Lotiíclas: Si lían etulizeteleeSe gm’ic1sees tule,1et-n¡elic-tilia tít- eitt’cl¡tluta u

fuíte:ioiies 1’ 1sroseittaííceibo sí eli’ac’iuec:iísutesstuíícelueíeltít- ceetetestiteicuitíete 1? III - \stíííe-’iítít st

lía coiíiísi’olsadeslee siíttotíía tít lite tíe’s sí:e’t cíeís cli’ entelo fi:, 1: sicLee e ti; ei1ítí’ sc’ ic’lltit Liii

valores dc Ji, eiítrt: lees se:t’tc,í’cs, iiil’c-rictíe’s sie’ííe1eue’ ce 11115 ( site i’¿ titit

clcsc:art.aa’ ‘os mísealielas<lite iii el leal dc- siíuet-ti’ia ‘cieytlt¿Áectne e vuilciris cli- Is stt ectisíce’ e II

L)csgrac’iaetatcct:ccte:cci ixistetí cítrica c’ctitelirciltscc’itttces clic lee-tinten s.e’iilie’tt Fue l,tiltilitbít 1

e—atasltiiit’icíuic:a, al igual c1eít

t tuc:ttt’t’e itt LIII) ittlivn’ItcietLe¿il tite 1 cts t-s¡tt’i t itt ¡it>



Figura 3.3: Representacióncridirnensionalde las funcinites }~.<a~ce

(E = 60.96 eV. SE = 4 eV) para el sector marcadoen el esquema

dc Fa figura 52. La líneasuperior correspondoa 5 (¡(21k,Y la inclerior a

5’ = — l/(2½)y la inmermediade puntosaY = 0.
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5.3.3 CONCLUSIONES DE LOS RESULTADOS EXPERIMENTALES

De los análisisestrcscturalesrealizadosparala p(2x2)y parala p(’y/’Rx cj~)R30~, parececlara

unadependenciadirectaentreel cubrimientoy laposibilidadde reconstrucciónpor partedel

substrato,inducidapor la adsorcióndel Oxígeno. Asi a bajoscubrimientosse te favorecida

la reconstrucción,mientrasque un cubrimientode O = demonocapa,correspondientea

la p(v~J x v~>R30e parael cual todos los átomosde Níquel del substratose encuentran

correlacionadoscon el Oxígeno.intitibe la reconestruccnón.Por ser la formacióndeenlacesun

fenómensolocal sepuedepensarquealgosemejantedebeocurrir en la adsorcióndesordenada

de Oxígeno sobre Ni(l 1 1). Dado que en este caso la adsorción se ha limitado a de

ineonocapaparecemuypos¿blequeseproduzcareconísnruccciónpor partedel substrato.Hecho

que ya ha sidoobservadopara la adsorciónde Azufre y Oxigenosobre la superficie (loo>
del Nn’quel, también a bajo cubrinciento 25[. Esta idea que aquí se propulseestáapoyada

desdeun puntodevisía experimentalen lanitidez ealtamodulaciónde las distribucionesde

intensidaddiftssareflejadasere lasacareadasoscilacionesquepresecetanlasfetocioties5’. Pues

pareceimprobablequetalesefectosseansólo debidosa los átomosdeadsorbatoy seespecula

la contribuciónpor partede los átomosdcciebnit.raso qste tomen parteen la reconcstrutcLon

No obstantese requiereun denaliado análisis teórico paraasegurarsi existereconstrucción

y cts tal caso en qué proporción. Otro aspectoque debeser comprobadoteóricamentees sí

el Oxígenose colocaen posiciómí ~0fl
0=’ como en las fasesordenados.o si por el cometrario

aparecedesplazadohaciauna posición bridge”, entredos átomosde Níquel. (una posición

‘top” sobreun átomodeNíquel quedaen principio descartadaa la vista de los resultados

obtenidosparala p(? x 2) y la p(vI x vi)R3Ot). Además deberáconcretarsesi, como es

deesperar,tal leocición ‘bollocv” esfcc al Frual r4ue etc las fasesordenadas.
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6 HOLOGRAFÍA Y LEED DIFUSO

En los dos capítulosanterioresseha descrito la metodología“prueba-error” de las técnicas

,,celir,-Ic.’ LEED y DLEED para la caracterizacióncristalográfica de superficies. Especial

Itttcv-’: so ha puestoen señalar la complejidadde los cálculos necesariosen el desarrolle-

de uní amsálisisestructural, que estácorrelacionadacon un elesadotiersípo de computación

Nasecralnstenteccl tiempo de cálculo aumentacon el número de estructurasprupueetas.de

ahí que mal número deba ser preciameuetereducidoen basea resultadosobtenidosmediante

Letras tecnccac Fe arcálisis Por tales ntcctivo5 constantesesfuerzosluan <ido realizados etc

Física de Superficiescorn el fin de caracterizarde forma dírnoto la disposición geométrica

de los átomos en una superficie. Pruebade ello esel emeormeititerés que ha suscitadola

posibilidad cíe interpretardiferentestipos de diagramasde difracc:i¿nde tinta superficie cono-a

Fiologcamasele la nisma [1 — 3]. Puescomo se “erá cci el apartadofil, bastaen principio

dccl uar una transtormadade f’ounier. corregida cnt fase. del hccloge’ama.para cibí ener tena

imagen real de la s¿nperficie. La importancia que esta audaz interpretación ba adquirido

en lees dcís tilti:nos ateos. se refleja en el gran núntuerode traFeajosrelevantesefectuadoscaí

¿-cujieceo cee u ate bíeve periodo de t mer’.npo Dentro de las investigacionesexperimentalesqtee

it n ntsec esta pr’-dct::ci¿et cabe nnteíucionar las corresponedicaesal análisis de diagramascíe

difracción de “lineas de iKikuchi” de la superficie de Co)1(101. a de diagramasde ditraccisein

de doct reunes Augc’.r de lassuperficies Cují 00) y Cu(i It) 107 — 1 Oit] a las relativas a los

diagrsnr&s de l.EIILD difuso consoteciontaldel sistoncaO/NF) 1 COl [tío, III ~\sir- tías

el rrcétodc,propuesree
1tor Harten [21 para la reconsnruccic’sndel bologruinea.coiteiícuas ttte’rcuras

córicashan sido pres’i stsus etc el t ratatttcinto e iníterprctatiOmc ele los datosexperinl e:mctales,es

oportuno destacarlos trabajosde Tung et al, 112— 114], de Tonneretal. [lIS - 11?) a de

Faeilev ce al 118’.

La finalidad de estecapítuloes, por unaparte,exponerlos principios teóricosenque se

funedamenraestanueva idea enel casoparticularde la interpretacióndediagramasde LEED

di fuco y - por cii la, cefrecer lasbasesexperimcme tales qníe la cccrrobora~t y simetít áneamente ea

linsaitan. Pasaalcanzareí segocídoobjetivo se lean realizadomedidasdel lucido difuso a

altasetiergiasdel sistemadeadsorcióndesordenadade Oxigeccosobrela sufccnlicie ~1 (Itt) del

Niquel como seserácnt los apartadcís6.2 y 6.3.
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6.1 PRINCIPIOS DE t5HOLOGRAFÍA CRISTALOGRÁFICA”

La ircteescidnde Caboral introducir eL conceptode la holografía,eramejorar las imágecces

obtenidasmediantemicroscopiaelectrónica,evitandoeluco delentesy con ello la aberracion

esférica[119, 120]. Unos 40 añoshan sido necesariosparaque la microscopiaseaproxime

a la resoluciónatómicasoñadapor Gabor,graciasa tina “ersión modernadel experimento

propuestopor él 121]. El mayor problemaqsíeplanteaelmétododeGaboren la realización

de laholografíaelectrónica,esla necesidadde un haz dereferencia,externoy a unadistancia

macroscópicadel objeto, que sea co/tucnt,. Este hecho impone eles’adcís requisitosen la

intíslemeietacidnexperinnentalde fuenitesdeelectrones,quecomienzana seralcanzadosen la

actualida4[122].

lina forma de abordar tal dificultad consisteen cottsiderarcomo fuentesde electrones

a <es propios átomosque seencuentranen el interior del material. Estos, bajocondiciones

que se seránen los próximos subapartadus,son capacesde gecíerar un bolograma de su

etucuornoa partir del cual puede ser neconstruida-osca isnagentridimensional. La primera

aplicaciónconocidade talesfuenteslocalizadas,efectuadapor Bartelí y Ritz [123],sebasa

en la dispersiónquesufrenlos electronesen núcleosde gasesrarosy proporcionauna imagen

de la nubeelectrónicaquerodeaa dichosnúcleos Porotraparte,la ideapropuestapor Szók’e

sugiriendoqetefuenteslocalizadasdeelectroneseh ci interior del sólidopuedenser utilizadas

Sara obtenerunaimagentridimensional del entornode los mismos[1]. Isa sido demostrada
teóricamentepor Hartocí parael caso de fotoelectronesgeneradosen átomos adsorbidos

sobre una superficie cristalinía [2]. Y posteriormenteSaldin y de Andrés lían ampliado

la ttsterpraaciunde Barnon,del diagrazríade difracción de fotoelectrones,al diagnansade

difracción del fondo difuso elástico.DLEED. [3].

Antes de sisalirar los físndamentosde la “interpretaciónholográfica” del diagramade

LEED difuso escone-eniemíterecordaralgunosprincipios deholografíaóptica, a lo que se ha

dedicadoel siguientesubapartado.
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Figura 6.1: Representaciónesquemáticade la obtención (a) y de la re-

constreteción(b) de un holograma.

6.1.1 [fOtOGRAMA ÓPTICO

El hecho ele c
1u, la holografiaóptica basaexperimentadouna e~-oltecitSnmuchoneás rápida.

eFite la Fiolografia cuto electrotues.radica ísrecisamneenreeme la existeríc:iade fuentescoherenteu;

tic- Fu; suficienmenitentenolensasdesdeprincipios de los añosñO. lees ¿seres.Graciasa lo cual

LeiíF~ y t1satnieksconsiguieronlos primerosfrutosen estecampo[124] e luicieruuí revivir el

tntc¿respor la Itoloirrafia quehabíac1uedadoabandonada.

En la figura 6.1 se osuestrauna representaciónesqueticáticade la obretíciónde un Icolo-

grarna s’ la forma de lles-sr a cabo la reconstrucción.Una onda monocromáticaIt “onda

de refererecia se cace incidir sobre un objeto del cual se deseaobtenerLina imagenn tridi-

merusiostal. La ondadispersadapor el mismo, “onda objeto”. O. quecontieneen su fasela

tnforntaciónseebrela distribuciónespacialdel objeto se haceentuncesinterferir con la uudcc.

R. de tal maneraque la superposicióndeambassobreuna placafotosensible,da lugar a un

diagramade interferencia,el hologransa. Dado c1ue ambasondasson rolcerentesate su4ser-

posición se describepor la aAición de las amplitudesrespectivasy la intensidadregistrarla

por la placase puededescribircomo:

= II + Oi~ = KW -~- R0 t 0W 4-00’ 16.1)

Distribución de imetensidadrecogidaenel holograsna,dondeHR’ =

ta esla intensidadde la

ondade referencia.00 = 1o es la intensidadde la ondaobjeto los térmiruosR0 s’ OR•

(a) (5)
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contienen la información sobre la fase. Tradicionalmentela forma de recuperarla imagen

tridimensionaldel objeto a partir del holograina, consisteen ilumizsaresteúltimo con la

onda Rde caracteristicasidénticas a aquella cotí la que fue grabado,de modo que la luz

u raíísmitida atrasésdel urtisnio es:

T = Rl = R(Ia + fo) -t RR0 * l~0 (6.2)

Donde el primer término repeesentauna intensidadno moduladaque pasa atravésde la

placasin ser mnodificadasalvopor atenuación,eí segesnídotérminoconstadeunamodulación

complicadadel haz incidenteocasionadapor la conjeigadade la ondaobjeto y. por último.

el tercertérmino cotísisteenuna modulaciónde la itretísidad de referenciadebidoa la fase

de la ondaobjeto, y es en realidad una reconstrucciónde la onda reflejadapor el objeto.

Es decir. si la placatras su procesadoes iluminada por la ondade referenciadel mismo

modo cjue como se hizo durnítre su grabación,luí Itt; tranensitidacontendrála información

subte la distribución espacialdel objeeo y originaráuna “imagen virtual” del misMo segúme

se Tiucatra en la égura6Ib, detrásdel bolograrria. Si se mira etetotícesanrasésde la placa.

parececomo si el objetoestusvieratrás ella.

Si el Isologramaes reconstruidomediatícela cotujugadade la ondade referencia,esdecir,

si esii-ominado por la caraopuestase tienteen lugar de 6.2) la siguienteecuacion:

T = R’I = R4a + lo)-- IaO + R%90

Dondeelse«nndotérn’.inoeselrespctesabledela formacidirdeunaimagenreal” delatírédel

holograma. Dicha imagenes pseudoacópica:la parte<leí objeto másalejadadel observador

en la grabaciónapareceahoramáspróxima, esdecir,la imagendel objetoseapíeciapertur-

bada,con los planosposterioressuperpuestosdelante. Esta imagense conoceen termmnos

holográficoscomo tasoimag& -

En este razonamientosimplificado se han evitado consideracionessobre la posible no

litsearidadde la placay otros problemastécnicos que surgenen la práctica. Asimismo por

simplicidad se lía hablado de “onda de refenenecia’s’ ~‘ondaobjeto cuandoen realidad se

trata de frentesdeondas.

El casomássencillode hologramaconsisteen aquelformado a partir de la interferencia

de la luz procedentedeunafuentepuntualy la re&jada por un objetominúsculo,dispersor
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isótropo,quees ilumimiado por dicha fuente.La ondaasídispersada,ondaobjeto, sepuede

describirmedianteun faztorde dispersióncomplejo1 = lfIexÑit>. El diagrasnade inter-

ferencia recogidoentoncespor usLa pantallaesféricasituadaa gran distanciade la fuente

ydel objetu serásimétrico respectodel eje que umee ambos(denominadoeje principal). Y

la variaciónde la intensidadsobre la pantalla dependeráexclusivamentedel ángulo polar

entornode tal eje:
‘fi

JI(O) = + [Lii+ 2—” cos[kro(l — cosO)~- éj (641
ej

donder
5 es la distanciade la fuenteal objetoy O es el ángulopolar medido desdeci eje.

El argíttríentucotetenidoen el cosenoresulta de la diferenciade caminosentrelas ondas

procedentesde la fuente y del objeto. Si por

simplicidad se toman f[/rs = 1 y = 0,

y se repmesenra11<6) se obtieneuís diagrama

de anillos de interferenciatnuy conocido en

cip: ca, cuicascasscters’sticasson la.s típicasde

tun distes do zonas de Eresnel (“Ereantel zone

piste - ‘Jasela figura 6.2): Un Itas colimado

delt:z osonocrorneiticaparaleloal eje principal

que incnda sobreellas, convergeen una serie

de focos sobreel eje al otro lado de las mis-

mas. Aei pues.si se ilumina 11(6) cotí luz de

característicasidént cas a la originada por la

fuentepuntual, se producirála convergenciade la misma en dos focos a partedel corres-

pondientea la ondade referencia:uno correspondea la imagenreal del olejeto minúsculoy

otro a la virtual (“twin imagefl. De estamaneraesposible considerarqueel isologramade

un objetoextendidoeneí espacioresultade la superposicióndecadaconjunto individual de

anillos,originadopor la iotaferenciadela lu, dispersadaencadapuní-odel objetoy la onda

de referene:ia.De modoqueal ser reconstruidouno de los diagramasde sitillos seobtienela

imagete<leí pontocorrespondientedel objeto.

Sin embargo, en ocasiones,no es posible disponerde la onda de referenciapara re-

construireí hologramna.comose vera masadelante.Por ello en el próximo subapartadose

estudiarácómo abordarestacuestióny sedescribiráunasolucióngetieralparalos problemas

de itíterferencia.

Figura 6.2: Discodezonasde Fresnel
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6.1.2 RECONSTRUCCIÓN DE UN HOLOGRAMA EN LA APROXIMA-
CIÓN DE FRAUNHOFER

SupéigasequeU esunaperturbaciónópticaescalarmonocromáticadela queno seespecifica

la. naturalezaespacialy U es utea perturbaciónóptica escalarde la fcírmac~/B también

monocromática,y ambasson solución de la ecuacióndeotidas:

(6-5)

c
2 0±”

Si se introducenene1 leorentade Creen,

Jff¡ur’t — úvtf!]¿v = jJ iur~ú — tS’~U)dS (6.6)

donde V es el volumen ecícerradopor la sní-

perficie 5 Fvéasela figura 6.3). y teniendoen

cuenta(feél dadoque la integral en volumen

es inicia quedaque:

1< (J<) - éS=~

Peroen el punto 7’ dondeJI = O existeoria

singularidady hadeser excluidodeV.por ello

para resolverla integral anterior es rodeado

por unía superficieS (cus-anornnales opuesta

a 5) ctue se hacetendera cero:

IL [us’.(~kR) ei~n] ¿s.~, ¡¡ [u~. (eMR) - 5~,-”SkU) ~‘ = 0(6.8)

5’ e O ~ ffs = 4irUp

Operandose ve fácilmenteque la integralen 5’ toma el valor AnrUp, con (Ip valor de la

función fi en 7’ [125]. Así puesconocidoslos valoresdeU y de su derivadasobre la superfi-

rio 5 se puedeobtenerej valor deU en E. puntointerior a la superficie:

U? = ~ — (la)] dS <6.9)

Figura 6.3
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Estaecuaciónconstituyeel teoremaintepal de HelmboltzKircbboff y es de gran interés

cuandose desearesolver problemasde interferencia[126, 1251. Conocido umí diagramade

iseterferencia,f/, sobrela superfIcie Sse ísodríaobtenerla causade su formacióncalculando

lees valores 1% de ía perturbaciónen la región interior a la superficie. En el casoque nos

ocupa estessupondrápoder determinarci origende la formacióndel bologranna,el frecutede

ondasdispersadopor el objeto, sin tenernecesidadde reconstruirel bologracteacotí la onda

de refcscnnccia.

A cotitinuacitien se realizaráncina serie de

ctproxtmacíons:nríos pernítitirein aplicarF69) a

a ri-cietust rtnciion ¿articularde uit bolograma

o mes-ss1 ver cimt diagrauna de i tít erferenca br-

tIudctzeagran ¿Foita¿tciade la Interine e dcl ob-

t>ciecir F¿ajo la a
1tnocuímaciúscde tratun

tioler 2 (c¿stsieléresela geosneiriade la

ttgura bes dontdeO esel origendecoordenadas

‘-te el c¿ctc- ‘su ará sítusdala fuenteemnsora

esel sector de posición de un ¿untodel olejeto enel cual se deseadeterminarel valor de la

peri urbació¡t 4~~ siendocoitocidos ces valoresde ¿ - en la superflciesemierférica.con Ji >~ r -

AtIno it i,r,do <pee e - se compurtacorno unas permnrbeuciómí esféricacon (erigen crí O- (69> se

sccc-ilCexíres;ercc-nt.-:

— [C %. ~ U ¿(Cre’
[(cF 1 ik¡=—C ,~ e~’o (<elA~flII ____ ,!ia,.s., —•- —

- - WJS ~— ,:1~” F<~’
t”~’B/ t-o(ué)-

7- ¿5

TeniemedoencuentaqueE ~ rsepuedenefectuarlassiguientesaproximaciones.1/~R—f~

i/R. 1/Ra ir Gv 1/1? — 572 rs 0: ) —¡k ‘(R—rfl

1?

y. (u~á~óíí+) ~ •~ - 6 - A = íá-é}RíA (6 III

con lo quede(610) se obtiene:

tí(r) = ‘t-¡p .~n>ct~~~8 (6.12)

Figura 6.4
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Dado que 1 puedetomar valores altos es másconvenienteconsiderarparala fasela apro-

xmmación IR — JI — m. A, con 1? vectorunitarioen la direccióndeR; demodo que la

ecuaciónanteriorqueda:

1k SRfI, —.k#R

t(r) = —se jjt(R)edS (6.13)

Por último considerandoque los vectoresunitarios Kv k- coincidensetiene que:

k irr~,í

= 2~K
2 JJJW~’»’” dSJ (6.141

y expresando(614) en coordenadascartesianas.de modo que el eje une el origen de

coordenadas.O. con el centrode la pantallasesnicaférica

r = (z.y,:)

1 = (k,,k
5,kfl=(k-,.k5. 1-

2—k~—Á-~)

‘él- i-it . -

= “--t~Fk Kl

JI k=selS=dJ4dR
5=&clk5 (6.1.9)

se llega finalmentea unaecuaciónque seráde gran utilidad en la reconstrucciónde bolo-

gramasque hayan sido grabadosa gran distanciade la fuentey del objeto. sin necesidadde

utilizar la ondade referenciaparaello.

k ¡ce

= ~.JI
2 Ji su~><~ k~

5)síVí’<.<SC¿.’cssídk7dk5) 1656)

Doisde t’o(kr, k5) es el diagramade interferenciarecogidopor una pantallasemiesféricasi-

tuadaa grao distanciay U(r, y) esla amplitud del frentedeondasdispersadaspor un plano

(r. y. z = de) del objeto Se puedeobservarque la integral anteriorconsisteen una sencilla

transformadade Fourierbidimensioníalmodificadapor un factor de faseen cadapuntodel

espacioreciproco:

(6.17)

La expresión(616) se ha desarrolladode tal maneraque la coordenadaz actúacomo

parámetro,estopermite obtenerdistintos planos(r. y) del objetomodificandoel valor de z.

y hasido el métodode reconstrucciónempleadoenel presentetrabajo. La forma máseficaz
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deejecutarla transformadade Fouriereme (616> consisteen aplicarun algoritmo conocido

como EFT (‘Fast FourierTransform’) cuyadescripciónsepuedeencontraren ¶127].

Aplicandoel resultadoobtenidoen (6.14) se pmíedeefectuar,por ejemplo, la reconstruc-

ciún del lículogramna JI(O) creadopor cl objeto minúsculo,(véase(6.4)>, a lo largo del eje

erincipal,eje :. dondeahorapor el conítrario se considera comovarmable:

f If(O)J~~’dFcosO) 6.18)

Des pucta ele ceperar~eobser‘-a quela it utenusidad obtenidatras lareconstrucciónI(z) = [U( z )

ncc-senra rres nneaxnrríoscc-rucadosen = 0. z = -— r
0 y z = Ir5. El primerorepreserila cl foco

cíe la otsdaesféricatío dispersada.de la onda de referencia.el segundola irteagenvirtual ;‘ el

cera-ro la imagenreal o tn-in innage [II

6.1.3 INTERPRETACIÓN DEL FONDO DIFUSO ELASTICO COMO HOLCL-

G RANl A

De eccícerdo cuna lo expuestoen el capitulo5 la intensidaddifusaelásticase originadebidoa

los elect rumiesdispersadospor defectoso átomosde adseerbatodistribuidosclesordenadamenite

sobrela superficie. Se ha vismo ademásqueel cálculode la intensidaddifusasepuedeefectuar

conesider¿índcepreviannente todos los procesos dedispersiónanterioresa la interaccióncon el

átotno adeorbudo.qtie cotisticuveo el campo incidente. Tras ello se ecerisiderantodos los

procesosele scattering múltiple entreel adsorbatot’ el substrato,y por último se tiene

encuentala interacción con el suíbstratodel campode ondasfinainíenmedispersadopor el

adsorleasoPor tanto, la intensidaddifusarecogidaen lapantallaresultade la superposición

de las ondascuya úlrinea dispersióntuso lugar en el adsorba:oy aquellas qtíe tras dicha

dispersiónhan interaccionadocotí el substrato.Si se consideraal priníer grupo comeso “haz

de referencia’ y al segundocomo “leaz dispersadopor el objeto”, el substrato!,sepuede

interpretarel diagrannade LEED difuso comoun bolograma En otraspalabras,el campo

deondasquetrasser dispersadopom un átomo adsorbidoalcanzadirectaníemetela pamítallase

considerael haz de referencia,JI, estepuedeincidir, a su tez,sobrelos átomosdel substrato

quelo dispersaisceriginandoelcampodeondasdel objeto 0, s la superposicióndeambosen

la pantallade LEED dalugara un holograma[3] (véasela figura6.5). Esterazonamienuríes

aplicablecesandotodoslos átonosdeadsorbatopresentanel mientoentornolocal, de modo
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Figura 6.5: lnterpreícsciómídel diagramna OLEED comno hologramna: El

frentedeondasdispersadopeerel átoníoadsorbido,JI, alcanzadirectaníenre

la pantallae incide sobre los átomos del substratodonde es nuevamente

dispersadooriginandoel campode ondas0. La superposicióndeJI sOen

Fa pantallada. migar a Lun isologranta.

r]ue el bologramaformado seobtienepor ssíperpnsiciúmede bologramasimidividuales [10fl y

cii caso de bajo cubrinaictíto entra el que los átomosadsorbidosmío i tít eraccionanentresí,

1 teirtice gas”

Así pues,el módulode la amplituddel campodenudasque da lugar al diagramaDLEED.

obteníidoen (59). se puedeex¡eresarahoraconten:

~D~(k’ííj = D$(k>) + Zrt~Ál-~íF)% sR -1- O¡ (619)

Tantofi comoO se forman enuna región delorden dedistanciasinteratómicas,mientras

quela pantallasemiesféricaseencuentraa unadistanciamacroscópica.Estehechopermitira

reconstruirposreriormnenreel hologramaen la aproximaciónde Fraunhofer.De acuerdocon

la Isipótesisreciem, enunciada,sepuedeproponeruna nueva descripción del origen de la

crutensidaddifusa detectada,definiendo

JI =

O = 2 Fe(b)c’0’””t (620)
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En estas expresiotsesF
0(k) y L~0 F(k-) representanla variación angular, con k, de IM

amplitudesdispersadas:Fo(k) serefierea la amplitud dispersadapor el átomo adsorbidoy

os F,¡Á-) a las amplitudesdispersadaspor los átomosdel substrato. En ellasse recogenlos

procesosdescatteringmúltiple, neas a altasenergías,dadoquedomina el scatteringsimple,

depeneleissobretodo de la formaespecíficade los factoresatómnicosde dispersión[115— 11 :S~.

No obstantela ecuación(6.1) es aplicableaunqueseproduzcascatteringmúltiple. El origetí

d’- a-ordenadasse hasituado en el ¿tomnio adsorbido,en la fuentede tiectrones”,(es decir

~~> y (SS) se seriñcarár~ o~, Fec chirona-eel vectorgeneralde posicíno e-

la pa-icho<leí átomoi-ésimo ‘leí stibs,rato. del “objeto”. Obsérveseque estageorries-ma

coincide con la descritapor la figura 6.4, con el cambiode onu ac ¿en 5’, a 5’ (de Fa figura f. 4

5’ a fi (de la tígnira 64). La intensidaddetectadapor la pantallaserá entoncescomo

ere FbI>:

11W ±flO%-0K+00

= Fs(k)ÑlkF.s~Fuik)ZF$(L•)tía~.4~F¿(k)EFFk)Cc~
t!=5 $0

+ EL F(k-FyL-)t~-
5’> 6.21

!=0j!=0

se pníeieera reconstruirel Icolograma con la onda de referencia- mal y conio se describe

en c 62. se ve fácilmenteque el primer término daná lugar a la ini ensidadde la onda de

t-fct eíccLa los dos siguientesa las imágenesrealy virtual del objeto y el le neo cotecendrá

tuensidadde la ondaobjeto

\rtneade¿escribirla reconstruccióndel liologramaes cuos-escienítecitar lasaproximaciones

o-te permitenípreverunaformaciónadecuadadela imagendelobjetoyjustifican la aplicación

-dei algoritmo desarrolladoenel subapartadoamíterior.

• Dado que el campo de ondas O se obtieneuna vez que lía sido dispersado
1sor el

adsorbaCo, tras un procesode bockscattrríutg en el substrato,sepuedeconsiderar-qmie

el cuartotérmino de (61) es despreciablefrente al restoya que

• Por otra partecomo el primer término de (6.1 no contieneinformación sobre la rase

de la ondade referetícia y “aria sua~-ementeen el espacioreciproco su presenciano
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perturbarála formaciónde la imagendel objeto,es decir

IR)’ cte. (6.23)

Y segúnsevio en (6.18) parala reconstruccióndel holograma11(6) seráel responsable

ele ten máximode intensidadcentradoen el origen de coordenadas,“foco” de la onda

meo dispersadaAsí puesen lo que siguesu comítrilícucióte s,trá ignorada.

• Por último sesupondrá.comoveremos.c
1tue el erodeuctode lasautuplitudeedispersadas

FZ(k-)F(k) varia con k más lentamenteque cdc. Estaaproxisneaciónse puedeponer

en deida si se tieneen cuentac1ue a altas eteergiaslas F(k-) depenidetesobre todo de

los factoresalómicos de dispersión Sin embeirgoes plausibleen tina “geometríade

backscattering”como la prupueeta.en la que ía onda obieto resutíta tras un proceso

ele resrodispersión[tít]. suesa altasenergiassaraángulosmayoresde 9Q0 loe fact círee

atótnticosde dispersióncarian lentamentecnn 1-. (véasela figura 4.2).

Teiciendo presenteslas dos primerasaproximacioníesbastaráconsiderarlos térirtinos

ruzados R0 y OW en la recnmestríeccicin del Itologranna. puestoque la formación del

- ,nissno severifica bajola condiciónde Fraunhoferes posible aplicar, con tal fin, la 1 ranefor-

tnadade Fourierdescritaen (6.14):

0(r) = J(RO + OKflC””dk (6-24)

Expresiónen la quese han eliminadolas constantesde proporcionalidads se Ita sustituido

88 = dé.8k5. Sien (6.24) se incluyeel desarrollode los términos cruzadosdado por (6.21),

se obtiene:

0(r) = EJ [F5(É)r,$)—~’-m + ÑFk)fl(k)J<e!=níldk (6.25)
‘!=0

En estaecuaciónes fác3l observarque ti(r) presentarámaximosen r = ±ñdondeel signo

positivocorrespondea la posiciónrealde los átomosdel substratoy el negativoa la virtual,

Estoes cierto siemprequesecumplala terceraaproximacióncitada, esdecir,si el producto

de lasamplitudes‘-aria más lentamentecon 1- que la fumíciónexponencial.En resumen,una

transformadade Fourierdel diagramadeLEED difuso. del quenaturalmentehayqueexcluir

los reflejos deBraggdel substrato,permitiráobtenerla posición relaticaentrelos átomosdel

adsorbatu y del substratosiemprey cuandoseauecicrtaslas tres aproximacionesanteriores.
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Guía el propósito de comprobarla nuieva hipótesisSaldin y de Andrés lían simísuladoel

diagramnaDLEED de la adsorcióndesordeicadadeOxígenosobre la superficiede Ni(1 00).

de acuerdocon el triétodoteórico expuestoen el rapitulo anterior. Para dIce lían supuestc-

que -1 Oxigeno se encuentraen posición ieollow” (Suhap.312) a una altura = 09 .N
seibrí los átunicos d,- Níquel de la primeracalta y lasenergíaspor ellos conteideradasItain sidee

E — 404 eV tlSeV y 462 eX’

Iras la sitnculacióte del eliagrartus DI,EED. del “Isoleegramna córieo”, Fíací efectnades le

reconstruccíondel tnismo por medio de la transformadade Fourierdescritaen (6.161. En

sc ciecagetiosasíobíescidasseoleservalasranitebuen acuterdoparalasposicionesrelativasdel

Oxigeno-- del Níquel ccc el plantee z = —1)9 .\. es tie-cir etc el Julatuce paralelt< a a superficie.

que Lasa por la priníeracapade áuoncosde Niquol lían dennostradoademasque e’cntijales

cer rinstecntos de a posición es ¿erada se príedesí corregr ercíncetci dicd o itt ca gestes liaría

distimetasenergías.Sin enstbargo.segúte ce previsto,las íttcaeeíct-sa-rrespotcdienttesal L orne

cene«al des lastcte,.rbiie lsrdsetct¿snefectosesliiire(LS 5’ siLLa licOr rrsseioc!tn Anruticís atipectí;

It aní e-do rrtejora<Io’—. aunquetío corregidos.tras el pronedic-ele las itmncigílíies >1-

6.2 MEDIDA DE LA INTENSIDAD DIFUSA A ALTAS

ENERO tAS

LI dejenivo fundamentalde este trabajo lía sido cotnftrulssr oxporimnetct.citceeíetela tcOt-’a

hipótesis y determinarcnt la práctica sus linteitationes Par-a ello se lea elegido el ntítsttcc-

sistemade adsorcis’en desordenadaqueel analizadoteóricant,e,eli,por Saidin e de Asudiés.el

0/ N iii QQ) - Los pasosseguidosron tal lun se desarrollanen loe próxíntoesu Itapu rsa-dos

sesáncontpletadasenel capietílo U.

Peroantesde adentramosetc os detalleses deespeciallícrerés haceralgunasconceidera-

cionessobre la resoluciónalcanzablepor esteniétodo y prever a partir cíe qué valor de k.

es decir de la eíiergua.se obriemie resolucióní atómica. Para ello bascarecordar la relsci-Sn

recipreica:

= Sk,,,~. 16.261
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Figura 6.6

<SA -4-
5~i>i/2 — Sr =

k senO
r 2r

S:t= -
k(l — rosO)

z

Si sepresetedeentotucesconseguiruna resolucicin Sc FSz~ + Sg~}~~ dealmenos0.5 A en

uit íelamio (x — = cte) y sncncuisiencelcsqueel diatursírcaseasincétricoemetrírtiocíe losejes~?= ¿1

s k~ = 0. (lo queene1casode un diagraníaDILED implica disponerde incidencianormal,)

serásuficiente alcanzarvalores ~ ~ ~ de 35 (2r/o) siendoo el espaciadode la red

del suLi rato, que en el caso particular aquísmi i oselo rs NQ í 00) = ‘2.49 A - Estoconílleva

trabajara energíasdel ordemí eFe 166 eX ~i se eli~pomte deuna paitallasemiesféricaparala

<leí eccidndel diagranca. Sin embargoit ti equipes convencional deLEED sueleestarprovisto

ti e una pan halla cuva afeer turs cii It re solo 1 (CFI” - le nc <edo queparapoder detectarla región

deespacioreciprocoentre-35 (2r/ox, F y —3.5 ‘Pv/es y, ¡ son necesariasenergíasdcl ordeíc<le

55)0 eV (véasela figura 7.4). Es conseniemíteadentíástenercus cuentaquela resoltíciénen ha

direcciónde z serásicícuprepeorpttes la detecciónseefectúaen un sector de unasemiesfera

estádadapor (véasela flgui a 66):

2ír
(627)

k — (é2 ,,~, 4.19)] ¿12

En resumen,las medidasdel fundodifuso deleoráteabarcarcomomínimola regióninterior

alos reflejosde tercerorden delsubstrato,paraalcaíczaruna resoluciónde06 A en un plano

paraleloa la superficie. Si secomparaentoncesla densidadde los reflejosdel substratode las

figuras .5.2 y 6.7.aunquecorrespondena distintassuperficies.sepuedeintuir cuál vaa ser uno

de los mayoresproblemasen los futuros experimentos: La influencia de la intensidadde los

reflejosde Braggsobreel fondodifuso elástico, Naturalmenteen lasposicionesde los reflejos

tío se1sodrádetectarci fondo difuso, pero aún etc las regionesinterocediassu influencia no

quedadescartada[41] y se deberáanalizarbajo quécondicionesexperimentaleses trunmina.

Por otra partela necesidadde realizarlos experimentosa altasenergíassupondrámm aíc-

mento de los procesosinelásticoscon sus costeigiciesemesefectossobreel fondodifuso elástico
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En concretoselía efectuado,por urea parte,la comparacióndehascurvas DJ(E) tomadas

en posiciones(~ ~) y (~ ~), con las respectivascurvas¡(E) de los reflefos (~ ~)y) ) de la su-

perestruisuraci 2 x 2>. Y. por ocre parte,se bao confrontadoambosespectrosDI< E)~ss~3/2~

y flhiE’\eu:>ea ~on 1(E) = ~)l 1ti12),121fl22) y con /iS) Z(l0).(1 l>i2Q),l21)
netepeuceivamoemete, Donde los seíníatreniresmepresememamala adición de los espectros ¡(E) de

Ir,; icluejos leí substrato jete rodeamíieicn la posición 3) o bien la posición 1 3. En

cernítos tipos de oomntparaciuice.respeteo de los reflejos de la superesbuciurao respecto de

le¿s relieves del substrato, cts especítteesDI)!’) se Imane obienideea varios culeriemiienlees.tras

elimnirmar la conrtibuciíende la superficie linepia con alíesse evita la influc-rsciua de los pro-

eyesecse:Lusei-eláimiccisen ci foícdú-dttcísct elástico ¡ Cap. ‘el. .-\denteáeu. <ceceo be sido netemí-

nieche ateteric’rm n ecteme. ecí la comparación con los esracelros ¡t•Ej es <octe-emtic-nte core ide—

nceriesie’tieumedemme-iade estos tiltimnios -ore el cubrimneicríto. Por mal rntctmivíi se Icame represen-

ís Icí s mccii ¡lEe censes».sucbsmraidala commtnibuceóru ecirres
1eermc)irmmnea Fa superficie

Iu::ííeue i tuteen. ce Itame comnadolos espectrosde los reflejos >1 OF. 11). II 2), 120> ‘e’

- cId u a—imíerlucie Ni) 1 QQ> ii;mí¡eia para dist menos cubninciesitusdel medaurbaco cdu’sor

dcnado egute el procedimiento descrito en el cuteaparsado42 1, se lean efecumeado las

ímlrn raictímne-’ resheu.cti;asantesde calcular 1(E). asi oes IiEI e ~5 11>. Li =5.215.(22) a

¡ ummil~i 1’ -i 1 t.-.eent(L)t -+ i~it2¡i!’~~ — !eum:í(Eii + í/~eztílEI IeeuutlLlI+ j/ri:~ciL¡ IutrIEi¡

-icuteete ir is suuleiitcuice.s<7 y l ctirresjecimcdenta la síipenl’mciecoma ruSírcteieetctos sume ¿-1

la mutua ide espectrosseIta realizadode acímerdeecoec la siguiememojerarquía: Presi<ctcuetete

e lean medido los espectroscorrespondientesa la superficieNi) lO O t liumpia. ‘Iras lo cuaí se

bame efecn seadolas maudidaspara loe cubrimnierítosde Ql. 025 y CiS mcene:icapaside Oxigemice,

que a Y 5(5 E se distribuye desordeneedaníeíct.esobre el Niejuel. Y, por iii mo. paca

el cubriiaienmo de O = 0.5 monocapasse calienta la muestra a 500 1=.permitiéndose¡a

ordertaciónedel Uxigeuto cíe modo que tras enfriar a SO E se puedese noenar los espectros

de’ lar) 2 x 95 Esto garantizala coíemíeaíacicinentreespectrosgime pnuecodetícdc urca recismeca

pieparacion.

A contíncumaciónse describe la medida de espectros D/)!’), pues estos t equieneme uit-a

demecciótíu’ uralanísiemarodiferentesa los espectros1(E).
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~1EDIDA DE LOS ESPECTROS DI(E.>

Las condiciones iniciales del sistemacoinciden con las expuestasen el subapartado4.2,1,

teniendoen cuentaque ahora la condición de enfoqetedeberáucrilucarseal menosentre

250 eV u- 600 eV. En eserango esitríportantequme uea del orden deSpA, puessepretende

detectarel fondo difuso elásticoa dichasenergias. Asímmsmoterse con tal fin la ddp.

de la pantalla de. como mínimo. 5 kV y la arsiplificacióo lineal introducidapor la cántara

del 8Q
5/c. Convieneindicar que en el caso del eembstrato Ni(d 001 la imucidencia normal se

controlamediamítecuatro reflejos equis-alent~.p.ej, los (1 0). Puesen él al son todos los

reflejos il 1 0) equivaienmcusotul no si, a diferencia de lo que ocurreen Fa superficie(1 1 1). Los

paráncetrosseleccionadospara la obtencióndecc:rvss 1)1(E), al igual queparalos ecpecnros

¡(E) (Sumba¡e.4.2.1). lean sidíre:

• Tamañode vmsana: dr = ¿y = 17

• A serage:4

• Para la obtención de los carrile en que evolemceonancon a energíalas ventanas

situadasen (~ ~) (~ ~) se Ita empleadoel modo Define, va qume no esposible tra-

bajar con el rondo Follo””’ por no existir reflejcis definidos eme talesposiciones.Otro

mmaétododeobtenerlos carriles consisteeec míeu:dir previaníceníle la euperestruccíura, en

estecaso la clQ x 2~. parala que si existenreflejos en dichasposmetones.y repetir Fa

medidaposteriormenteparaci adsorbatodesordemasdopor medio del mímodo “flepeat

lbubap.2.3.4).

En el casode la obtenciónde curvasD1(L), ciado quela intensidaddifusa seencímentra

extendidapor todo el espaciorecíproco,no es en absoluto apropiadoefectuarla correemon

de fondo que facilita el AUTOLEED lSubap.2.3.3). Para llevar acabodicIta correciónes

necesarioun procedimientorelativamísentelaboriosoe
1ue sedesallaseguidaníenteii-requierela

detecciónde tres tiposdeespectros.Ademáscornoesconvenientelasubstraccióndel espectro

correspondientea la superficie limpia. icarán falta cuacoespectros,medidosde acuerdo con

los parámetrosanteriores,para obtenerla cuna DICE):

1(E) espectroen la posición (~ ~)de la superficielimpia sin corregir el fondo.

L(E) espectroen la posición (~ ~)de la superficie con adsorbatodesordenadociii

corregir el fondo. Ipara un cubrimientofijo).
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-mntCL¡ a corriente
1e correspomedietíetea la tonta del espectroen la posición (~ ~) de la

superficielimpia, unesdidacon la pantalla apagaday el filamentoencendido,

¡al!’) a análoga a Juee(E)
1cemcpara la superluciecon adsorleamo.

/í,uí~ E) a esjeecurui en la ecesicicuin í ~‘ ) con el filansetuto ee’ la 1samctallaapagados,este

especirorecogela vueniaciómm con la energíadel remidode fondo niedido sor la

catresea.

-‘ci- ‘e’ ‘Li scemc las- itmní-nisidadese-qccivcelemímeea lo qeme ee-rmitirámtla tcormuelizadi¿-macíe ints cs1eec-

tmos [tEle 1-í~—’5 r e-epeeti “amecemete. 1 >on e tipenencia se st se adeurcásque no ectimae cien It art

cíe sir nteeciieiies oc sitl)am[ttelei lera Iii stt1ctrlwie come s’ sin cubrimmíiemmto Les cíarva DI> E) Icaro

a¡enes¡cie:tml ~i se olitiemee etutomicc-sele la relacie’ene:

/~iEI — ¡exilE) ¡~~Et — ¡ceecí!’

)

FIlE> ~— >6.28>
-/.-e J £

— —

Donde 515 rece-gee:i es1uectrudifíesce’ de pe It e mtueeneto.eme este caso cara la

‘ere’ inteL — — u Lid cual se Ita ccerrenieiu’cl necido ele fomedoy seIta neormalizado.‘S ¡2 i recogee»l

e’—jet—ctno tttcireio <le la s,m¡uerfsctesine c—elertr:etoniuoleesra a necisíruespeisición.tena vez cdtrregi-’o

ce r cdeu de. Lumcido <7 mic-rttualizadce. IJa-ice que la diferencia III --— (2> eS mu” pequemesligerces

caí lomee mu las tcme’mcsedadírspriní¿-niccs .jo it .4» pueden conducir a saloneserróneos de

I)I(E e ¿sorcites la determtíinaci¿ntío este’ tipo de cursasese:specmalmieenttedelicada. Auctictume

cl Junteceicetítetuno sc- lis- e-sJií’cificas!ue ¡Letra leí lieesmct¾etíe si> ~iuu-edesur esciismdarualqímier des ra

pos¿«eSte fracdieutuar’mcm -

Ii tea uilrimmís correciónque requierenlas cursas121(E) essu división por la eríergia. Pues

como el tsnniaíco de la cenlana penímuaneececocísíante.cmi realidad a aleasenergíasse es:ta

recogiencio la intsemísidad elifusea cmi umta región niáe amplia del espaciorecíproco. Por ‘cal

mmmi ecu Itabsác1ue dividir por b~ -~ x E 141

4’e’.4 LISIS DELíAS RESLJT4DOS

En las “¿guras 6111 y 6.11 se muestra la coniparación de las curvas DICE) e ¡(E) paralas

posiciotuesí’5~ ~) ( >, a distintos cubri nientos. Aunque la inienaidad difusa DI>!’) au-

mnensa con el cubrinetienío seIta introducidotun offset paradiscernir tinas de otras. asemísmo
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Figura 6.10: Comparaciónde las curvas DI(E) e 7(E) E(1 1), (12),

121), 122) pata la posición L- (~ >) a distintos cubrimientosC® = 01. 0.2-5

y 0.5 MC) tras substracrla contribuciónde la superficielinipia.

csut sido iccultiplicadas por un factor 50 parafacilitar su comparaciónrespectode los es-

pectros7<!’). Por otra parte, los espectros7(E) dismincm;’etc su imatemasidadal asementarel

cubrintieteto.corno erade esperar.puesesel comceportamnientotípico de los reflejos del s»ubs-

trato. Es decir la difemenciaentrela superficiecubiertay la limpia se hacecadaver mas

negativa.

Siseanalizandetenidamentelos espectroscorrespondientesala posición l~ ~)del espacio

reciprocoes evidente la existenciade cierta correlación: Así, por ejemplo,los máximosa

285 eV y 375 eV se encuentrancrí los dos tipos decursasparatodos los cubrimientos.Sin

enabargoexistenregionesde la energíapara las cualesel comportamientode la intensidad

difusaen (~ ~)esindependientedel de los reflejosde su e’mutorno conanentre500 eV y 560 eV.

Ina correlaciónanálogaofrecenlos espectrosde la imesensidaddifusa en la posición

Por urcaparteaparecennnáximosa coergiascoincidentescon los de lascurvas7(E), comoa
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Figura 6,11: (omparaciónde las curvas VIlES) e ¡(E) a r>í 0). (1 1),

u O). u le parala posicióte (4 ~)rs distinclos cubrimientos(6 01. .025

05 .NII’i trassímbsmraerla comírnibíeción rice la cncperflcielimpia,

E iCis eX :362 eV y 395 eV. leero tor os rs existen regiomeescíemícee emítre 500 eX y (“00 e\

dlotíde el crettiporuanuientode ambostipos decurvasesimtdepetcdie-nce.

No obstante antesdesacarconclusioneses commveníemmt.eanalizar comparativamenteloe

iseerm ros DI>E¡ y los relativos a la superestructura.En la figura 6.12 semuestrannueva-

menese las curvasDI> E’) a dismimites cubrimientosparala posiceómc 4) del espacioreciproco

yel espectroIlE) del reflejo (44) de la c(2 x 2). lid enisneoacodo cola figura 6.1-3 serones--

ram, las cursasDIJE) a disuintoscubrimientosparala posición 5 4) y el espectrolíE) del

reflejo>4 ~l de la c)2 x 2). Fis acríboscasosel neejoraruserdoseproduce.segúnlo esperado~

paraun e-ubrimienioE) = 0.5 monocapas,característicode la c<2a 2).

Se puedee¿bseríarque parala posición del espaciorecíproco(44) los primeroscuatro

máximnosdel espectroII!’) de la c(2 a 2) a E = 285 eV. 350 eV. 375 eX y -líO eX aparecen
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Figura 6.12: Comparaciónde la curva DI(E) en la posición k (~ fl a
ilistititos cubrimientos(O = 0.1. 0.25 0.5 MC) con el espectro1>!’) del

reflejo (44) de ha superestructurac(2 x 2i

bien reproducidospor la curvaDI(E) obtenidaparaO = 0.5 monocapas.Asimismo,por

ejemplo.el mínimo a -530 eV apareceetc ambasciarías. Por tanto ahorasepuedeapreciar

que los dos niáxirnos a E = 285 eV y 375 eX’. queen la comparacióncori los espectros7(E)

del scmbstratoapoyabanla existenciadecorrelación.seenmáximosde la superestructuraEs

decir, la correlaciónde la intensidaddifmísa en ( ~‘i comc lasintensidadesde los reflejosdel
22’

substratono es tan alta como se babia sopísesto.Sin embargopata la posición (~ ~) los

resultadosson menosprometedores:A las energíasE = 302 eV 330 eV y 400 eV existe

paralelisucoentrela curva DI(E) a O = 0.5 niomíncapasy el espectro¡(E) del reflejo (~ ~)

peto a partir de 4-50 eV el parecidoentreambascurvases mínimo. A energíassuperioresa

4.50 eV la intensidaddifusa en (~ ~)es tan bajaque no se puededetectarcon fiabilidad yen

principio carecedesentido establecercomparacionesendicha región.

500 550

Energía
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Figura 6.13: Comparaciónde la curva D¡<E) en la posición &{~~) a

inc tos esubnimntientos i~ = 01, 025 y 0.5 Nl C) come el espectro ¡(E> del

reflejo (4 j ) de la superestructurac(=x 2).

¿mt resuníen.tras -1 análisis particular de la evolución con la energía de la intensidad

difusa en lasposiciones5 4> y i4 4, se deduceque la níetecciónele la mi sírma se puedelíevar

a cabocome seguridaden todo eí rarugode emeergiasinferioresa 4-50eX’. A emuergiassuperiores.

sire enebargo.no quedadescartadala posibilidad de medir ci fondo difuso. hueroen tal caso

la etícergia deberá ser seleccionadacon extremocuidado, ,~sí por ejemplo parece factible

cefeesscan saediclasen el imesersalode emaergíasentre520 eV y 560 eV. para ellas la correlación

entre las ciervasD¡( E) e 7(E) es nainimay existerelativo acuerdoentrelas curvas D¡( E) y

los espec:troscorrespondientesde la c(2 x 2>.

Por ciluinmo. dado que en realidad es míecesariala detecóóeíde la intensidad difusa en

una exterusaregiónde espaciorecíprococomprendidaentre, por ejemplo, á&-¿.~

(—3s~) ‘e’ no sólo cmi las dos posicionesamíalizadas,esadecuadoescogerenergíaspara las

cecalesla influencia de loe reflejos del substratoen el conjuntodel diagramaseatreinima. Es
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Figura 6.14: Arriba: Variación con la energíade a intensidadglobal.

1(E). de los reflejosdel substratolimpio (101, (Xl), (20), (2t) y (22). De-
bajo: \‘ariación con la energíade la intensidadglobal. 7(E>, de los mismos

reflejos del substratocubiertocon Oxígeno(O = 0.1 MC) tras substraerla

contribucióndel substratolimpio

decir, convieneelegir energíasa las que la intensidadglobal de diaosreflejosseamínima

y no sufra una fuerte “ariación tras la adsorción de Oxígeno. Con e] propósitodeestudiar

siríceeltáneamenteambosaspectosse Ita, representadoen la. partesuperiorde la figura6.14 la

curva le(S) que resultade la sumade los espectros,Ie(E), de los reflejos(10). (11), (20),

(21) y (22) para la superficie limpia, ‘¿en la parte inferior la suma,7<!’), de los mismos

espectrosmedidosparala superficiecubierta,E) = 0.1 monocapas,unavez queIta sido subs-

traido en cadacaso el espectrolimpio. (Han sido considerados,exclusivamente,los reflejos

que aparecenere el diagrarnaa energíasinferiores a 450 eV.) Be ambasrepresentaciones

se obtienen tres rangos de energia: ~E = 280 eV — 300 eV. áE = 410 eV — 440 eV

y A!’ = 550 eV — .590 eV. El primero de ellos carecede interós puesla resolución que
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proporcionaen el espacioreales demasiadopobre, con un valor mayorde 0.8 ~, téngaseen

cuentaqueetc tal rango la pantallasólo recogeSk
5.~ = 2 - — (—2~) - De estosy de los-

anterioresresultadosse puedeconcluir que los intervalesde energíamás apropiadosserar.

entumecesSE = 410 eV —440 eV y SE 550 eX’ —560 eV Entre las innágemeesobservadate

en anntbusrangosdeenergía,trasla adsorciónde 0.1 muonocapasdeOxigeno,seItamí escogidee

las corceepondientesa E 430 e\- y E -550eVásimismimo.con la intencióndeobtenerurea

:neior resolemcieSnc.selía probadotomar unaimagendel diagramaDLEED a fF50 eX, energea

para la qnce selía obsersadouna caja iíeflímeneciade los reflejos del suciestratís.eme u-lía crersícese

Ita visto el reí asurproblenacalo conetiteííela presenciadel miado difuso imíelástleo.

6.3 TRATAMIENTO Y RECONSTRUCCIÓN DE “ROLO-

GRAMAS OLEED’ EXPERIMENTALES

En este apartado se presentan las primerasrecotestruccionesde “leologramnasDLEEIY ex-

perimerecales,junto «onu la proliletnát ca que planteaeí tratanmeiento precio cJe los datos, las

sutíeccionespropuestasal resísecíce. e’ por Ile mo se incluve un resumetemede las lirri t ae:eones

exleer meneeceles de- exme menevo reeónocio

6.3.1 DETECCIÓN Y TRATAMIENTO DE LOS DIAGRAMAS DLEED

Aunque las energiasseleccionadasson maltas emm comparacióncon las 5 i1emcas utclmz.aciascnt

DLEED, el procesoseguidoparala toma de imágenesdel fomedo difnnso Ita sido aneálogtt a

la descritaen el apartado53. con la diferenciade que en estecaso el tratamientodírinco

de los datos mío requiere la obtención de las funciones5 Ya qnee en meona será suficiente-e

lles-ar a cabo la transformadade Fourier. modificadaen fase. del diagransaOLEED Jecera

oletennerdireceancenielasposicionesrelativasdelos átomosdeOxigeno ‘e’ Níquel. Estosupone

que bastará tomar a etaergíasarbitrarias,dentro de lees márgenesescogidos.dos imágenes

por energia: l-a de la superficieNi(~ 00) limpia y la de la superficieXiii 00) con Oxígemeo

adsorbidodesordereadarriente.cuí-o culerimierírose lía elegido de (‘-3 = 01 mmeonocapas.Pues

en principio la substracciónde la imagende la superficielimpia a la de la superficiecubierta

permitiris elimninar la contribución sor una parte. cíe los reflejos del sembstram-o e. íeor cura.

dcl fondodifuso inelásrico (Subap 52>.
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Siguiendoel razonamientoanteriorsebao tomado las imágenesdel fondo difuso a E =

430 eV, 550 eV y 650 eV de la superficieNi(l00) con y sin aflsorbatoy se haefectuadola

substracciónde ambas,según semuestraen la figura 6.15 parala energíade 430 eV. En

ella se puedeapreciarcuál esel mayor problemaquesurge: La aparicióndeextensaszonas

de intensidadnegarisa,“ageejeros”, en las posicionesdondeseencontrabanlos reflejos del

substrato. El hecho de que sean másextensasde lo esperadoes debidoa que las intensi-

dadesde todos los reflejos. (coma excepciónen estecaso del (11).) decrecenal aumentarel

cubrimientode Oxígenoy tal disminuciónes un urdende magnitudsuperiorala intensidad

difusa. La aplicaciónde la transformadade Fouriersobre la imagenasíobtenidaconducida

otsvianeetetea resultadosfalsos Una solución posiblea primeravista consisteema la iceterpo-

aciónde los “agujeros”. Sin enobargola representacióntridimenísionaldel cuadrantesuperior

derecho cíe la imagentomadaa -430 eV, una vez realizadala substraccióny con las imiten-

sidadesnegativaspuestasa cero (véasela figura 6.16), haceabandonarsal intención: Es

troposible predecirqué valores tomaráel fondodifuso en regionestan extemesas,en puntos

dondecataríasituado,por ejemplo,el reflejo (123. asícoreentampocoesposible asegurarsí

las ocodulacionesque se producenson efectis-amenteoriginadaspor el fondo difuso o resul-

lado de la substracciónde los reflejos. Un ateneetetodel cubrimientode OxígenobastaOS

monocapasrío proporcionamejoresresultados,sino que por el contrario la disminuciónde

la imetemasidadde los reflejosdel substratocon el cubrimientohaceaumentarel áreade las

zonasde intensidadnegativatras la substracción.Ademástal comportamienetose verifnca a

todaslas energeas.es decirnoca posibleencontraruna energíaparaque todoso grao parte

de los reflejos mantenganconstantesu inrensidadal auneentarel cubninciento. Asimisuco se

lía efectuadoincluso la transformaciónFourierdada por 16.16) de unacoronadel diagrama

DLEED medidoa 430 eX’, carentede intensidadestaegatis-as,y se Ita conseguidoreconstrunir

la imagencon resoluciónde 1 A ]131}. Recuárdeseque la reconstruccióndeunasecciónde

Itolograma devuelvela imagentridimensional,pero con peor resolución.

El tratamientoquefinalmemíteha resultadomásapropiadoconsisteen ‘cortar” lasinten-

sidadesde los reflejos,del diagramaobtenidoparala superficiecon cubrimiento, por medio

de una interpolaciónde tipo “apline” bidimensional 132]. Tras unaserie depruebasseha

elegido la mejor imnagen por comparaciónvisual, puesrío existe un procedimientogeneral

parallevar a cabola interpolaci¿ín. Unav~ efectuadaástase hamultiplicado la imagen

por una Wentanade Hanning” [127]. Con ello se pretendeevitar al máximo la apariciónde

coeceponeur~de alta frecuemaciaque surgiríanal ejecutarla tranísformadade Fourier,debidas
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1

Figura 6.16: Iteisresemitacidistricliiíteuttsic,iteel chi ciiesclreeitte ait
1strie,r dure-

cito cíe íes ititagert resimltatite cnt la figura 6.1-5. treta temí ísrceíííeuulieescel,t’iu tres

cucadraictes.Las duce figuras se tliferomtciaut etitie” sí ¡sor titee roteeeiecit cli’

al curteabruptode los datoscii el hect-cíeeles la- 1,cemtlesllet. La vemitateaele: lleutíttimtg eceíusísle-etc

temía ficeicidmí c:acnpamtaque lometael valor nito cmi crí eretitro <len la iamítallet y cajasituee’t’itue’ette’ ¿e

cero hastaalcanzarlos bordes. Wei ot al. [1121lícímí ísrte¡eíit’sLeí les clivíaitití cíe’ leus elsíl íes te-retít

factor cosO,sietadoO el ástgulopolar ele dutecciómí(fig. 6.6), cercase ítem- e’eemtsielireueluesímliíie-ííle’

la ,estcltiplicación por la vetetamaa de II aíeltissg. Lee la ligct a 6. 17 ni’ setcíe -st res e’í reí ce> tetelíe ele’

estastepet-acioltcespara el diagramíta toutíado a- 1~ll) tV, el resliunetivo eliagietitee turigieteel ce

mencionadaenorgiase cíaccíemalrareprociticidoetc ce <i’eetrue ti. A t’tatttitteuecióit si-u-:’

cosetollenvar a cabo la rec:omístrttcciomtcíen los ltceleegi’tsmttesa,dicígratíteis bheltIl 1 lu’suiuuíices. vsi’

dmscte tiráis las i ocágentíes liolusgrálieras obteníai cias.

6.3.2 OBTENCIÓN DE LA IMAGEN 1-IOLOCRAFICA

‘l’ras el trataicirnemutoamitenrior se lea proceulicloa la t reemísfesíitteíe’iótt leceuíricír tít leus ltciliigcceettuis

resultamites,segeití ci algoritetute descrito cii (ti. 16); eleetíele- sc. lime suisí it itielue ¿ ‘ti>

J(k5, k5), sietíelo esta cilOmita líe clistrileeiciótt cien imtte-tesitletele-selifeescís utícee si’z í’ií’eu uteeclees luí

imttení-iseeleecíc’smuy líe iiuim¡ti¡e¡itac’iomm hect la vetitutiuct cien lleittttemeg. lIc— cine ti’ettetsh tu mecciticis e-ti —‘1

espaciorealcasi oletínuidassenrec:ugenru irte leus ligeereisti. ilSee y ti. ISis has icesiguuiesit

es las emíetrgíasE 55<1 enV y E
6te() c:\u’, desmiele’ se ese e’eemusiclericlti iii eterlí’ liii A -

tiste paseepor lee Isritetereecalta de aldeciscesele. Nic
1ctel. Sc: liii, visto c~uuc- titee elc’c’e’iott tic- -: echase

clifentemite’ Aa- = 1—0.1 A tite alíe”í’eu tieic’tiesetite—ttue: lees t’e-sttltítticise, lsu-u’ lee-titee rutil¿iui cíe leí

l’etÉ¿stitteemtlntttet leiijcs m’tscelitc’iecti ehu- u1eíí su- ulis1eeette e-te leí iii ti—u-e iccie. I.eis lítesie’;titíes esl—~ lees









d chicheci leí l’ííeí’hu imíllííí’ííc’iuí iii’ lies lttuuce-sete itee-leisí iííes. htteietsetci emitítgieis lítIco art’>. ce

cíe 6(10 ~eX’,ecitilueese e’cttetriheitctciitc-s ucíííícc’ííe.címe si sc.rililiciheisclcmc,íueiresry es ittt
1icc-aciuecilehc-

la uteelicla ci sajas teeitt1>ieratcireea<sama tttiteiitti’/ar leus ~ liteelásticees. Esta ces la iutet\’esr

liiititaeicamt c1íí tí ce tefí-itos lsrá’ticces lemestetilauní uuie-vee mituehieclee cuí la cectitaliciací. Li elisenocíe

mcii tletc:ctor sututieealericcae¡ííe iec’egic:ra la tlistrtlette’tott e’eemct1eletacíe ¡ttceitaiclad emitreO = —<911”

y O = .úJIIo 1eeet’itcitiria alt-atizar eteras titíes entitergías utica reesoleuciómí latera des cecetico itáximitee

O.ele9 4. ( esímira lía siclee iteiucicuttades,cuita ¿leticcí e:e,ieveitcice¡alele LEle!) facilita la eletece:iutut

tee¡í suelte<litre áutgiíleusO 5fl0 y O xx —5(l~ lee e1utc: iceiluicee:el despaciorecíprocotlisíeoitibleu <salee

tutía tiute:tttíitteuelaeitet’gta.

A uit cele- setría tít seta-It un imita ti tó.s alta mesoli e¿it e1mío fcíeracurtíparahíe cori la de las técríicas

mielimecía s 1)1,EEl) y 1- í- El), las’ iu í tógenitesríe la así¡scurliceleceotísegmíidas ~eceresteictétodo di u-coto

sermíe it-uit romat it itg ir cmi grau it cecí ida cmi amit1Á ¡es espaceo cíe los patamescírues posiblesque cutí.rau

cuí clic 2cm tá lisis c,streíeetccral- Ema restíscaerí, los ressí<jadeus oísteis

1dos esestecapitulo cutísl.itccynt

la dome ostraceiótu cmxpcriituemttai de la hi<eótesis desarrrclladapor Sale] jo y de Asidrés. Y comt

el herce~OSitee e lun mmteujuerar ¡ a tosca!teejote alcamizada, cuí el capíttílo 7 se desarrolla tía nmeevo

íuroc’utciiittietetcu cite oletemtceiottdic los liulograncas.
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7 HOLOGRAFÍA Y LEED CONVENCIONAL

En el capítulo anterior se Ita deemnostradoexperimematalocendela posibilidad de interpretar

la distribución ele imetenmaidaddifusa elástica,originada por un adsorbatodesordenadoconto

Inolograteca.Lo que permite, tras omm tratamientoadecuadode los datos.rectíperarla imagen

real óe la semperficeleefectuarudo una transformadade Fourier. neodificadaen la fase, Áo

obstante, a parre de la dificultad que suponela detecciónde la imutensidad difusa a altas

energías.surgeccl presbíemade cena liuceitadaresolución,segúnse ha visto éstaalcanzacorno

nnáxinío0-5 -Y Con el propósitodesuperarambosobstáculos,sedesarreihlaen estecapíltilo

un métodoque perneisirá. bajo condiciesneesespecificas.obseneerel diagraníade LEED difusoa

almaseneergiasa parmnr eje la distnibuciónede intensidadesocasionadapor tena superestructura.

introduciéndosesimultáneamentela sosibilidadde aplicar la ‘imtserpreeación lmologrcitica al

diagraneaconvencional de LEED de la superestructura111]. En el aparíado 7.1 sc- versen

los principios teóricos que apoyan el n oes-ométodo y. en 72 y 73. seproseoe-a sin realización

para la adsorción omdrnodode Oxigeno sobre la superficie (100) del Níquel.

7.1 FONDO DIFUSO ELÁSTICO Y DIAGRAMA LEED DE

UNA SUPERESTRUCTURA

Supónugasela presenciade un solo átomo lo molécula)adsorbido cobre un substratocrmsta-

lino. Debidoa la faltade simetría n raelacional.el átomode adsorbau.ogenerauna distnibm:ciónu

de intensidad difusa eláseicaque se sumperpomcca los reflejos del substrato. La modulación

espacialdeestadistribución, que se represemetaen la figura 7. Fa mediantelas longitudes dife-

rentesdo los vectores.,contienela infueronacicinde la geometríalocal de adsuerción ¡ Cap. 5)

Si se atarecetema el e tib ri neiereto ~ se pernícite la ordenación de los á tnonos de adscsrhaSo - la

intensidaddifusa elásticaseatenida.se “contrae’, originándoselos reflejos de la superestruc-

tucacrí direccionesdelerneinadaspor la simetríatraslacionalque presentela disposicióndel

adsorbaio. Este bocho se mumíestraesquemáticancemmm.eema la figura 71b. dorude los vectores

coietmneuosrepresentanlasdireccionesde interferenciaconstruceisaque dame lugar ce los penoles

de difraccióne de Bragg de la seiperestructura,mientras que las intensidadesque se prodtícemí

eme las direncreicenesseñaladaspor los “ectoresdiscommtinmuosdesaparecemepor i emerferemecia des’

tremectiva 13e esta senecilladescrisciónse deduceque Fas intensidadesn-eiutiros que enneergen
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(o)

(b)

Figura 7.1: Representaciónesquemáticade la generacióndel diagranía

DLEED originadopor un átomo deadsocbato(a) s’ del diagramaLEED de

una superestruesura Ib).

en las discitarasdirecciomaesmío debermancambiaral prodeccirseel orden del acísorbato.Na-

turalmente.esta aseveraciónessolo ciernaetí caso deque:

(a) La dispersiónmóltiple en la capade adsorbas-osea despreciable.

ib) Y siempreque la geometríalocal de adsorciónno se vea modificadatrasoíproceso

deorden.

Parael sistemadeadsorción O/Ni(l 00), sehademostradoquea cubrimientossuficien-

tementebajos O < monocapala hipótesis ial es cierta [130]. Además de los análisis

estructuralesexpuestosen el capitulo 3 paradicho sistenía, se observaque la disposición

local del Oxígeno en la fasedesordenadacoincide aproximadamentecon la que presenta

en ambassuperestructuras,c(2 x 2) y p(
2 x 2): posición “Itollow” entrecuatroátomosde

Mquel.aunquela altura del Oxígenmo“aria ligeíanuíenteen cadauno de los casos. Así pníes
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Estructura

ordenada

‘-5

u

Estructura

desurdeti seda

Figura 72: (‘omparación de las curvas D!(E) en la posición k a

eliasi met ns cíeItnimieteros > O = 0.1. 0.25 y 05 MC) con los espectros¡(E) del

reflejo (~ ~)de lassuperestructurasp(
2 sc 2) y c(2 sc 2) ]130].

anchashipótesisse verifican para la adsorciónde OxígenosobreNi(1 00). Dadoque ambos

iepuestos son ciertos ce acuerdocon la descripciónesquematizadaen la figura 7.1, la fonnea

de los espectrosf( E> de los reflejos (It k) de la superestructuradeberáser neussimilar a la

ele las curvas1)J( El medidasen las mismasposiciones,(It k). del espacioreciproco. Eec el

seuleaparuado622 se lía comprobadoexperirnentalneeesteestehechoparalos reflejos(~ ~)y

de la c(2 sc 2i y las curvasDI (E) correspondientes,a altasenergias.Análogamentea
coneo se describióen 6.2.2. se Ita encontradola ndsneasimilaritud. a bajas energías.entre

loe espectrosele los reflejos de la p<2 sc 2) y las curvas DII E) del sistemadesordenadoen

posicioníesequisalentesdel espacioreciproco [130). Actnqueen estecaso la cuemprobaciónse

Itaca efectuadoa bajasenergías,hasta150 eV segónse muestraen lafigura 7.2, no existen

eueot ‘ces parapensarqitie tal cunxportamientt.osea diferentea altasenergías.

Del razonamientoanterior se puede comucluir que el diagrarria LEED de la p(2 ~ 2)—

O/Ni> lOO), medidoa enna deterneelícadaenmergia, pioporcionaráucea red de puntosa partir

40 60 80 100 120 140 160 160 200
Energía(eV)
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(a)
1ky~~j (b)

•x@x •x~xex.sc. . e e <u e e e
X\xxxx~xx xxxx sc sc sc X x sc
•x•x@x<ix.x.’xe • • e <u • e e

—x—sc—sc.--*—x—sc—e~ x sc sc 5< x sc
•X@X@xtceex.x. e • • <u e e e

~4,4xxxxxx sc sc x sc sc sc
z e e e

5<5<5< xxx e: sc sc scxscxlcx[~] sc sc sc sc sc sc
•scexpscuexesce.x. e e e <u e e e

xscscxxx)xxxscxsc sc sc sc sc 5< sc
ex.x.x¿sc.x’.sce e e e <u e e e
xxxscxx~xscxxxx Y Y 5< 5< sc sc
•X@X@sc<ex.scexe e e e <u e • •

p(2 sc 2) c(2 sc 2)

Figura 7.3: (a) Diagrama LEED de la superestructurap(2 sc 2)—

0/Nil 1 00). en él se indican con lineasde puntoslos ejes de simetríaadi-

cionalesse con la línea disconriouala localizacióndel perfil k5 = ~ Ib)

DiagramaLEED de la superestructuracl’2 sc 2)—O/Ni(100). En ambasse

extiendeel espacioreciproco ematre k,5 = —‘3k y k5 = 3~. (].) reflejo del

substrato,[sc]reflejo de la superestrucrura.l

de los que sepuedeinterpolar la distribuciónde intensidaddifusadel sistemade adsorcmon

desordenadaO/Ni> 1 00) a dichaenergíay parael mimasencubrimiento,0=0.25 enonocapas.

Esto será válido, una vez que sevenificatí las hipótesis(a) y (b), siempreque la red de la

pl
2 x 2) seasuficientementedensa,de modo que la modulaciónque ofrece la intensidad

difusa sea completamematerecogida por los puntosdisponiblesen la p(2 sc 2). De acuerdo

come el teoremnade recoleccióndedatos(‘sampling tbeorem”),la frecuenciaespacialneunema

de torna de puntos,frecuenciade Nvquist. debe serdos vecesmayor que la frecuenciade

modulaciónde la intensidaddifusa 127]. Porotra partela intensidaddifusaseoriginacono

área emelcarnmndel átoncodeadsorbatocuyo diámetrono puedesermayorquce el recorrido libre

medio ele los electrones,-)ene pudiemedoser itícluso mentor, pueslos electronestras sufrir la

dispersióneneí adsorbaio.son nuevamentedispersadospor e] substrato.Entonces,teniendo

en cuentaque A,. = k/(2V~e) siendo 1 el módulo del vector de onda y 1 a el potencial

óptico 5.5]. a energíasdel ordenede ciemetosde elecmm’onvoltiosseobtieneque A,, esdel orden
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len 5— ti eX, es uIt-e ir. ci uit xitutetilctttii’uet t’ tites te—e. ííeceyeec jete’ en> e. ±-í~iA. <‘líe iehtt’iei rime

cl stmhsa
1s -1.11 ‘ustí tcimitluielm-s símisutetisis e-caí 4’ ~ 4’) hemelcí imíeíulií’se e1ute cíe-síu’tic-relee eeeett leí

cehuservacheee—x1te-mímttietetcslmtei’tttu [íd-li. se si’eieliui’ii’ei ele! ieiih,-iu ile— tít mttct5<imttea cmi ha imitcmisielciel

eliííiscu. ce lee Icírgee cíe- teme eje limeta!, star ada ‘saetía ele: llm’illecuíiit; cíen tal mmíamíeuret quío secerate

sutlic’ienuttc’s leía deis íeííuetces por eje quien presemita la 42 x 2). Así 1,ttcns la sutlsereestriíuetuura

ís(2 sc 2) O/Ni( 1110) lsresleureeiceitatutía roel tic puntoscccii la clemisíelad mhtimcia ucecemaseriaIsara

t’elet’eceimuir íes elia1 ti le esteuit i cíen te treta 4asícli fusaelásticadel alabennc ele adaom’ció,edese,,ele,eada

O/Ni( 1 1h11) la- suíí,eerc:strttctmtueac(2 sc 2), aemrmc¡eíces tenis ¡uteeresay por ello ¡miás aeiie:illa (le

citeteeciameeíuíu- la í42 ~‘ 2), cceta time ucíaxímíeceele elilracc:iómí peer eje meo <checo cuica den,tsidtedcíe

mei>eejeíssutlic’ic-tciu- tímí,: ~eeirtetita.reeeet1sencserlos essceilae:ioitetade lec imitemasiclad difusa, (vécesela

ligmima Y des)

Peer uihtimttit. eisttviiemteeeee:t’aalarcjcíe cii dicha retel los “reflejos del amebetrato” no debetí ser

ccímísiílíremehíes.e\eímteíuueeala imítcnmísielacldc Icca reflejos 4(1 0)1, 1(20)}, {(3 0)} ,,contribtiyen

<ces efestus ele lasuiíeenm-estrmotora, claeles que se trata de intensidadesy no de areeplitudees,no

ces cecalIt ce lucir sueles5-necee:i es me cíe la smiperfi cie Ii un pia elititije ar la coicír ilasición del suhectrato

teti tesle ti tui mí íes, el ejsettelee cxciemsi vamíteuste la del O xígemíue. Por eíIce d olios rctlejrss deberámí

acer igmeteruiheas y’ síu c’ííímtribeícióum ate csbtemidrá por imiterpolacióre comiso vereneosere 7.3. Eme

u-eesiii tiene t - sen u s’itemrei. la cliii cci 1 ad cien detectar la i mitotesidas1 cli feisa a eíiergias superioresa

6-St) e ‘V~ u’iet’eegiu -mieles Le elia lii susciáis de i m,tostsicladesq ce ofreces,los e-ce
11ojos de la- p(2 it 2) a

<celese-tee:rgicta: í5euees, acer tímíce Isarte,estetaresemitameitieta semícilleesde ríeclir al serestasmittensos

eec cutres. le sumhistretceeiceiiaol ftattilea iííemlástiseosen podrá efe-setemarceutí relativa faceilidad. A

ceeiíiiteueactíattse- t-x
1eottilrá cel íercecedlíimiieuatotexperimísenittalquelía leecleo isresilalela meecobecee:ioit

ele leía elalces

7.2 MEDIDA DE LA p(2 >< 2) A ALTAS ENERGÍAS Y

CORP ECCIÓN DEL FONDO

las íeeaieíhic’iseeíu-siteiceicices ele,
1 sisteeuitaeeoimtt:idemeneotí las desceriteescrí -1.2.1 para la torna (le

eesíeeeetrcís1< E) - ceutí la salvceciaei dc c~eíe del caz ele celee:tm’omaeadcnheerá sm’caemtiar cmii eiífesc
4ttce

sí emíe-rgicese-muí-me— 1011 eV s’ 111011 eeV, eeííííc1eeeece (ececla tilia- tice leus enmicergíctatite imiteeres sen

teetirel itee-jeurcir hteer sinitecreteles. Aeleeutceís.e’cíííícu lía sities míietie’ieuueaelceenmí 6.22, ecl eceíítrcíl cien la

‘di





o

j
5

it 5

3

‘5

eel2x2l Perfil(k
5=i) ~ ESOcV

Figura 7.5: Perfil horizontalde intensidadpara1, = y ir, = variable,

meense:tdoe-mi Fa p(=x 2¡—O/Nif 1 00) a E’ TíO eV Obsérveseque la fuerte

imufluenciadel fondo impidela medidafiable de las intensidadesde los refle-

jcas. l.aspiesicionosele algeuneusde ellos se indican por la c~rdcnadak,. La

Focalizacicisedel perfil se señalaetc la fig. 73a con cena liríca discontimmua.

luma cestosexperinnenetosse deseaentoncescontucerel calor de la intemasidaddecadaeme-e de

líes reflejosdc la PC 2 x 21 O/Ni> 1 001 a una determinadaenergía. Las energíasde nedidase

Itane escogidoste1ierioresa 400 oVe ‘a quedeacuerdoron lo expuestoen el apartado6.2 para

alcanzaruna resolucicin amoralde almenos0.6 A es meecesaniomedir enel espacioreciproco

Feasía’ lema reliejeis de mercer urden. En la figura 7.4 se muestrantresdiagramasde difracción

de la p(
2 x 2)—O/Sil 1 00) a energíascrecientesE = 438 eV. 580 eV. 720 eV en los que se

1semedecontprobarel jeamelatincomeumeneodel espacioreciprocce. Por otra partese observael

crecíneemín(ir en la energíadel fondo difuso inoluist ico, esdecir.de la intensidaddel diagransa

de Nilcuclmi eX partir de 700 eX-’. aproximadametide.la señalprocedematedelos reflejos es muy

débil eme com:eparaieióncotí la señal del Cotudo. Esteefecto se hace patemeleen la figura 7.5

dondeseofreceume perfil horizonteal de inremísidad parak-5 = y ir, = variable,tomado en

la ~eI2x 21 ci E’ -~ 710 e\~. (lenco se puedever. alguntos de los reflejos de la superestructura

aparecencte los márgetees.en los flancos, de la intensidadde lkikuchi lo que omposibilita

tenía dom ermntiseación fiable de loe mreisunos. Adeneásde la presenciadel fondo, parael caso

particular de E SSO eV. se puedeapreciaren la figura 74 una gran influencia de los

2
cf

5/2
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reflejos del substrato,esta siemprese puede disníiícuir seleccionandouna energíamenos

crítica. En cualquiercasoambosaspectosdeberánser consideradosen la detecciónde la

entensidadde los reflejos de la p(
2 x2).

Cose tal propósito. de modo análogo a los experimentosde medidadel fondo difuso.

(Cap. 5), antesde tomar la inecagende la p(2 x 2) serecogela imagende la superficielimpia

La toma deambostiposde imágenesseefectmia a T 80 1< y traslasmedidasde la imagen

de la superficielimpia a las diferentesenergíassecalientala muestraa 1400 1=conel fin de

desorberel gas residual evemmtualmreenteadsorbido. A coneimcuaciónsepreparala p(2 5< 2)-

0/Nil 1 00). (Cap. 3), y se recogen las correepumídiemetesimnágenesa las naismasenergías.

teniendoeme cuentaque el valor de c a cadaenergiaha de coincidir con el registradopara

la suleerficie limpia, aunquese produzcanligeras variacionesde unasenergíasa otras La

miles final es mediantela substracciónde la insagenele la superficielimpia a la superficie

cubiertaehimninar la influencia del fondo difuso imnelásticoy de los reflejos del substrato.En

la figura 7.6 se ofreceel resultadode efectuardicha substracciónparalas imágenesde la

x 2) y de la superficie limpia, recogidasa E = £20 eV. Como se puedeapreciar.en la
mnma5en reculcaneees ahoraposible reconocercon facilidad los reflejos de la p(Q x 2). Sin

embargo,debidoa la gramm disminución qmme sufre la intensidadde los reflejos del substrato

con el cubrinnieniode Oxígeno.trasla substracciónaparecenenla imagen,al igual queseveo

en 6.3.1 para los diagramasOLEED, extensasregionesde intensidadnegatisacuyapresencia

afecta a partede loe reflejos dela superesíructura.Por ello lasimetensidadesde los reflejosde

la p(2 x 2-] colinídanle~ con esasregionesno se puedenmedir cune fiabilidad. Seguidamxlv

se justifica y exponeel procedimientollevado a teabo paraevitar esteproblema.

Dado que la intemesidaddifusaelásticaresultade la adsorcióndssordennda, en nuestro

caso deátoncosdeOxigeno.seencuentradistribuidapor todo el espaciorecíproco ‘- no “con-

ceematrada’ formandopuntosde difracciómc,por ello es almemeosun ordende magnitudinferior

a la intensidad de los reflejos de la superestructura,aunquepresentesus nísmas medula-

ciomees.Estehechoconducea pensarcmi la posibilidaddecorregirel fondo inelásticomediante

la substracciónde la imagenobtenidatrasla adsorcióndesordenada.Pues,contrariamente

a la disminución en intensidadque sufrenlos reflenjos neo fracciomnarioscomoconsecuenciade

la adsorciónde Oxigeno. la intensidadde Kikuchi no se ve pr&ticamenieafectadaya que

su origen es característicodel substrato,(Subap.631). (véasela figura 7.8). En resumen.

fundancemetadaen los motivos anteriores.se efectuarála correccióndel fondo substrayendo
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se leí utteeiot’tt el, leí smi ííueí’etmu tít circe leí iteuetgi’tt eutnet’ee tiitueliu’ tít-si leí cii hueste’ este eh estilel,-mtetilcu cli

(ix i<mc-iecc.

Leí taita cien iiueeige-mtt-s cetí e-ate síegueímílesu-cescesen nt-ctliurt ele míteselceeííícilíegea ccl

sai-a la figitia- 7.6, sentís ccii luigetí- cíen m’ce’esgii’se ii’e—vieetttí-tett lee umiagmntí cíe’

acm reeteogeeiet itimagetrí de la fa-sen cltnscut’elcmteadei. lIen íeeeíííeereí e
1tte la imtíeetcsislceei ísriittariet, /t. eec

cíen eeoisceeieiir íeuovamcccntitecii la tuneescien ateelecesititeigenuices, de la feasee earelceueeaíhmc.y’ ele- lee leíste

cienaesrdettada,a mutua imulsimia- euietrgta.; atmilt1uce fetiende. saricer cíe muía citergíce a esíret. Sigííiuemíelce

estept’ocedimc¡etíto,tras les adaurtiotí clescsrclcííaeleílen Oxíge-iteeeeeni O -~ 11.2-’, mteceuteicscíeuts,st

ítala tesímisedo las immeágeutcscorrespcsmtdicnmctenace venteeseeímínm’gíeea: 14meV) -liii. Vil), dM1. 7111,

730, 820, 890, 920, 950 y 998’ Y cics1se,cCs cíe: tieteser la- teiiiheet’eeltírcí ce- 51)11 E y íeí-reííitiísí-

la orele¡tacióutdel Oxígetio, se leamí rececegicloIsis imiucigetecesele lee fasun eeí’eleemíuíeleu ce e-asesnítisítíces

eteergías. Pur ser la dmtracioíe dcci ex1eerinaetetcsmsucetícerele liS íueieíeítcís leí eeílscere’itett ele gees

residual se¡setecleelesísm’eciar. (Parct las tres lerimíaccíaseuiergiasmíes cus ííe-e’e-smerieulee í’uecuu’íeííííe

<leí fotedo memocliacíteaeuleatraceciórm,peceslos relimejeesejem la íe(2 sc 2) sen ili-stuceeímt acíhete. -1 tetinetítee 1

En la ligures 7.7 se metetestrael tesultadode les.stilastracceieetcíe’ la imíceege-me ele- lee fe es,- ile-si

denadaO/Ni<1 00) a la itutagemí (le les scííscrostrííctímra42 sc 2)- O/Ni( 1 ti II),

a 820 eV. En la ‘ilcetagendiletretet:ia’
t scspite-tele ealssctt’var tite cefencelo elcn lees melimejeis it’) stultsireiiii

acucícesst-setaoc’ del q saese-u habíaapceeeeiacloeste la 1 cgtetc, ~-fi í»~~ a. la asíIsalesa-cc caí a cli - lea. ~ i tee

ficie limeipia. Aesííque toelavíaalgiutios cíe ellos sesie m’enspcsmtsecbiemsilcn lee st
1aee-rii-ie’eit ele e.eemceís ele’

imítensidaditegativa, cnstaa noii neeseeleotitemeosexteemeseesy mice cefeneteamíse leus iuíií’íísiulcuíie-s ele- lees

reflejos de la p(
2 sc 2). Por ello lía sicles peasibleelote-tetarciii ísrolalitiíees leí íe(2 5< 2)

la etíergíade998 eV. El lítatite <píe penrítaite la iticiutee leí csím’ttímt eles clc-e’trccti,-s e> 1(1<1<1 -‘e

Por csltissacsoes la figeera 78 sc esfreceeslee sectístreccee-<att cíe- leí iíísesgc-íedc- leí fesne- clc-scectle’tteueleí

eeuu O — 0>5 memomíocaísasele C)xígcemícece la- imitagentí cli les síííceemlieeie iintt
1eice. cuntiltee-, tíucehielsís

a 820 eV. Eje la ismiagemí restulteeitict icee tus seusilsie et1ettee-iacitimegiltí ti1síe ele’ susrieteitití ele’ leí

immtcsuisiclacJ salvo <míe las póaiceiOueetscite los m-e:iiusjess el, siehestraiet. ¡Ustei iieite1iuesltete- ccii se’ leí

ojecetitaelo a teselas las teiteergíassti1,tnrieuites e’ liñO tV. sas lera cliii- leí iííhlííí’ííeisí elí’h festeeFue

uncleistiecesimpide la icaetlitla den esaseslíejeame cite lee seu1cier,eslnite’ttsrea. u\si síus tít lees re’gmtsute’s

cícemíelenseat micelíclesa loa reflejoscien stati1iercnstriti-mmtrstleí iíuiíuís’ieleícl tice 1eme-si-tties

y la. ceerree-etesiedccl fomielce ofcccettiacla tea alt-cern. lees imtti-ttsicictelc—s ele lees tellujees tít- leí i>>~ se 2<

etetigias sum¡seem’mcem’eesse 651) teV, ecitee Isis chite esisí custui-e teme huí ieeuíehíe ea imite- 5it~ít. Su’ mei’tty’tus
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imeferiores los reflejosde la superestructurasedestacansobreel fondo inelásticoy espotitele

su medidasimm efectuarla substracción.

7.3 TRATAMIENTO Y RECONSTRUCCIÓN DE “HOLO-

GRAMAS LEED” EXPERIMENTALES

Una vez demostradala posibilidad de needir la p(
2 Y 2)-O/Ni(l 00) a altasenergias,este

apartadotieneepor lietalidaddescribirel m¿modode es-aluarlasintensidadesde laauperestruc-

ssers y el cm aFI eec e—1 srat.an-cientes ¡e revio den los datosanimes cíe procedera la reconstrucciónde

lus’>uologramnasLEEn”, estose recogeen 7.31 - Y por otra parteen 7.32 se analizaránlas

mTuagonosleolográficasobu enuidas us’ se discurirán las linseil acionesy posiblesmejorasa realizar

en lee nueva teoría.

7.3.1 TRATAMIENTO DE LA p(2 sc 2)-O/Ni(100): OBTENCIÓN DE LOS

HOLOGRAMAS

Tras olememeersela “inesagemediferemicia’ - segúnlo descritoema 7.2. las imítemesidadesde los refinjos

do la pi2 sc 2 i nosepuedendeterminardirectamentede la misma- Paraello lea sidoriecesarmo

needirel perfil de intensidadde cadalineade reflejos. resul<ado de la adición de tres perfiles

crelindanumesdeccncluoten pixel e’ longitud Si-. = 2k~,,. dispueestosa lo largo de la le’nea

deseadade reflejos. Es decir, cada
1eerfll de innenmeidad se obtienede la sunmea de tres perfiles

vecinosde acechoun pixel. de modo que la secciónde todosy cada uno de los reflejos deuna

linea quedaabarcadaenel ancIto de trespixels Así cadalíneade reflejos,desdei’s5 =

luasta deis — k’5~~~ da lugar entoncesa un perfil Itonizontal de intensidadcomo el que se

muestraen la figura 79 parak5=
5 ~ y con Sk

5,5~ 2 (4.5Q). Esteperfil corresponde

a la mecadiseonumineade la figura 7.3a. Si se comparanlas figuras 75v 7.9 se ve queen esta

ditinrea los reBecosde la sispereslructura son muchomásfácilesde discerutir del <canedo y su

remedidaserá fiable.

Tras la esísmemaciórede los perfilesleonizometalesde inmemísidad,correspondientesa todaslas

linceas de reflejos deuna incagencomneplesa de paictahla.se procedea la nedidade las inteme-

sidadees de los reflejos e a se ¡eromedio solsre los equivalentes.Dado qise el ancho a
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Figura 7.9v Perfil horizontal de imatensidadpara lc~ = e k-, = -asialsle,

momneadoenla p(
2 x21-O/Ni(l 00>aE = $20 eteC, trasla correccióndel fondo.

Las posicionesde algsínos de los reflejos se indicanpor la coordenadak.

La localizacióndel perfil se señalaen la fig. Tia con una fincadisconíinua.

mediaaltura de radaceflejo es aproximadacstenrecl neisnwo para todosellos, la intensidad

se ha calculadomidietado las alturasde los reflejos. 5 posteriormentese han promediado

teniendoen cuentala existeneciadecuatro ejesde simetría, (véasela figura 7Sa): ir. =

O e.’ las dos diagonalesA. = A
5 y —Ir. = k.~. De tal maneraque salvo las intensidades

ticuadassoisre los ejes.el testoresultade une preensediosobre ocho reflejos. Las intensidades

situadasen los ejes desimetría se obtienen,como es lógico. de un promediosobrecuatro

reflejos. Así, por ejemplo, las intensidades,
1me3/21 e Jís/2~í3<~de los reflejos (1 ~) y (~

resultanrespectivamentede:

‘¡e zizi — ~ 3/2< + ‘13/2 te + ‘<—3/211 ~ fin —e¡el

+‘l—e —3/2<4 ‘<—312 —tt 4 I<—i e/2<+ ~<3/2—me]

‘i3/2 3/2< = 4 3/21 + ‘¡—5/23/2< 4 ‘<3/2 —3/3< + 11~3/2—3/el] (7.1)
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Estepromedioperenitedisminuir los erroresintroducidosen la medidade las intensidademe

de los reflejos,puescomo consecuenciade la inhomogeneidadde la pantalla la desviaciótí

cuadráticaretediapuedealcanzarun 2-5%.

De acteerdoceno lo expuestoen71, del tratamnientoanteriorhandeexeluirselos reflejosdcci

substrato.Aunque a las intensidadesde los reflejos quese producenen las posiciones(1 0),

l20>. (210>.... no solo contribuye ladispersiónoriginadapor los átomosdel substratosino

tamnleidme aquellaocasionadapor la superestructura,dadoquela pantalladetectaintensidades

cene se ercedeicenaion la adición coberentede lasamplitudesprocedentesdel adsorbaroy del

suebenrato,el rercecesodestmbstraccióntno esemeficiente saraaislar en talespuntosla intensidad

ocascoisadapor la e-u,erestruclura Así pueslas intensidadesen dichospuntos deberánser

tui creo arlas a sartir de las correspondientesa los ocleo reflejos ‘ecinos- La ititerpolación

re--alizada cccii cal lene lea sidea lineal, comasiderandraun peso 1 ¡sara las inmmenusicladesde leas

cníatre reflejosmeEs próxinios y un peso paralees otrascuatro. Por ejemplo.la intensidad

de la posición i2)’i - 1< e.~u- se Ita calculadode la siguienteforma:

¡¡ces = ~ [ht3/~l +/<342< :7<5/22> + ‘e 3/2

1 ‘<3/2 3/2> + ‘ei/2 5/21 + ‘>5/2 5/2> + Itt/23/2¡} >7214

<la vez ejecuetadoestealgoritmo seobtienela matriz de intenísidadesde la p~
2 y 1=).cuse

elinienesión- dimen. desendede los vahores A
5,,,5, y Ir5,,.5, alcanzados.es decir de la enererta

a la que se Ita moneado la incagen.En la tabla 71 se ofrecenlos valores de L-,,,,,,

comeseguidosparacadaunade lasenergíasalasquesobanefectuadolos experimentos,junto

con la dimensiónde la matriz de intensidadesde la p(2 y 2) en cadacaso y la resolución

correspeandierute..-\eenque A siempre crececon la energía,se indica sólo el valor de t’,,,,~,

parael ditinto reflejo detectadosobre la pantalla.

Aunquelee distribución deintensidadesde lapl
2 x 2), unav~ interpoladoslosreflejos de

la superestructura.ya sepuedetratar como un holograrnaBLEED. es convenienterealizar

unasegumedaimueerpolaciónde “un puntoentrecadados”. Estatiene la finalidad deevitar el

sela
1sanemient-cedealtasfrerueticias.“aliasin<, trasejeceularla tranesformadade Fourier.debido

al corte abreejetode los datosy al númerolimitado de los mismos[127]. Naturalíecenteesta

segundaineterpolación.lle’ada acalso medianteun ‘epline’ bidimensional,sólo coictribuvea

la nejorade la enageny no alterala resolución. La dimensiónde la matrizde intensidades
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Tabla 7.1: Valores de la energia, E, para los que se ha medido la p(2 x 2)—

O/Ni(1 00), junto come el espaciorecíprocoabarcadoe- la resoluciónlateralalcanzada

esa cadacaso. Se incluyen las dimnemesionesrespectivasde la matrizde intensidades

si mnple (dimí) y de la interísolada(dim
2).

E(eV) ks,~.e, = kS,,er dimí dim3 Resolución

l2er/os-~) lateral<A)

430 3.0 l3x 13 25y25 0.60

-lO 17y 17 33x33 0.44

tiñO -lO INI? 13x33 (<.44

710 4.0 17<27 33x33 0.44

730 4.5 FOx 19 37x37 0.40

£20 4.5 19y 19 37x37 0.40

890 -5.0 21 xúl 41 ~4i 0.35

920 5.0 21 xli 41x41 03-5

950 5.0 21<21 -11 x41 0.3-5

998 .5.0 21<21 41 xli 0.35

tras la segundamnterpolaciomí, dmm3, se recogeen la tabla 7.1. En la figura 710 seencuen-

tran representadoslos ‘holograntasLEED ds la p¡2 sc 21” obtenidos paralas diez energías

de la tabla 7.1 despuésde los dos procesosde interpelación. Para su representaciónen la

figura 7.10 ha sido necesariológicamenteinterpolarleasusconseguirunaimagen ‘visible’ de

250 sc 2-50 pixels.

La reproducebilidadde los “Itologramnas’ obtenidosa crica mismaenergíaquedareflejada

por une factor fije = 0.02 ICap. 5). Paracadaemeergíase han realizadoal menosdos holo-

gramas Además, como erade esperar,parala emnergíade 430 eV, por ejemplo,se observa

un gran acuerdode los “Itologramas DLEED y LEEDI conepáresela figura 617 con el

“ItolograncaLEED’ a 430eV de la figura 7.10 llecicérdeset1ue los “hologramasLEED’ han

de coincidir con los bologramasliSLEED’ qeme se oteretedníana partir de needidasdel jutedo

difmmso si fuera sosible su deteccion.
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7.32 flECO NS’l’fil C( lO N 1) 1n LOS “1101(11 R eX NI eX8 lE [tI 1’’

la i’ct’etmesltutcutí it tice líes lisilítgtstttiets lIlil) se leí e le e tuecíticí ele’1 iteiscitie iticitisí duce leí ele, lees

ltolcugrsu.tteesl)IlilIeI), líeue’ie:íecleí tiste clin st tiait—,lietittítel t cíe l”íeííriu-r clueelee leer Ii 16 gretímeesce

algceritiuecslelel’ 11271 [tít c-steeseises k l~) liii suite ‘,utstitttiela licír lsc imiectris cíe iiiíctisidsícltes

cíe la íe(
2 x 2). trees ces ciesa lereseceseesdc imite míeculsemesmí. Lii lee ligeera 711 sen emíceicemítresmí

re

1ertescuetaelceslas imiecige-itees ltí.ileegraficess,C<~ ( t /1)1 mc suiltatetes líarsí laselistititeta ecutecigíace. LI

1saí’aiiteetm’ei z luce sudes<elegido = - os 4 a dccii las i’etfet’esatetttacei<SiitesessiidneepoiedleuiSt tít

pl/tite> 1caresleelessc lee smiíst’i’licic ejitee pasajeor la pi’iictu-ia e’a1ta cite estiseceosclin Nee1teel. Nueenvaesecuete,

al igual ejite- se e’teiuec’tttei ccii 6.32, titase eelcc:eeicsmedc a algeeeiiftereuutc, Aa ev ±0.14, tice altera

~sm’eielicetttte’tttulees rc-sííltsccleesiielcid,~ ce lea íiesjst rescelutcioietít leí dirce:eeiomeíeeríseíeeiiccílesra la

sim[5Crl i te ice. 1 ‘set hecesit - ci nieta cesísesraelsea cara.los átome teca dcc N iquení respeceto cíen la del (ix igecímes,

sc líate se-mealsitiee cteti creíeec-a Acientetas, pu icestes quce segómí las e t orgías se cii a 130 ten cíe metía regícci,

ile-nl es1ssuc’ici re:al seigee tliicm’eimtet se etecetecetitiaindiceadacomeeca u-e-tfcretccia les icsmígitcscl dc 1 A

íííueelisííítc: titee luciese leleeuecaente la feemrteeitífeerlear ize1eíietreiesele ceaciaimítageme.

Se, itume-ile. iiiesi:rvsir c1ítcc saca Isis imiágemíes licelograficeses eeori’es1eoutdietetesa las ecitect’gíaa

E = ñYil> e \e, 520 ee\-

5 y 891) teN1 lees mmtóxisí cescite itt lisiesi el ací do los átusisecas’ cíe Nhji mcl a¡sa>00015

tete las ~ e-sísieraclets,>‘ ccii cel ucatre ejem cas ceasceasen apecteetateligecreta citna!slaYaitteecitlcea

ccii eiireeeeeicemt reteliemí “lísaccia decitíree’ es lnacia ftieera - Estesaeiecaísiazaeeeieitlcssset líallamí, mice

ceieateíitten,elcnmitríí ele’ les reacelticeiouedís

1sesiiíl,leCii deatia cases. (Lii lee talsia 7.1 sc icínestra la

rtnscsliieic’aií alcesumizaulalearsí ceacles metíergíse.)
5c podríapemasarqeme la etisaricieSiatic ices imíaxícteesa

e’cem’te:s

1tcetmciie’ttte’seelees ál-ceieicescien Níu1tecnl ente lseuaiceicetccsIigcramteceitleciliatititas ea tecsiiseectteitemss

ele ejite’ lee sU >2) litctíeurteicemtamuía cicicaicleselcíe íaceímtcsaelemítíasiaticebaja occíeteejeares reeprisduceir

las’ etsueilaeie-,mttesile-el físueelcí difuso 1221; lee dicten iteuty crolsalslcmmtteetetsttunee ciortea escra esigeimías

detímerguassí sc: limite ele citenitíese~eícm ~uoailclceaitiasuteoscíe la imiteitaidací elifeisa.eme las <eeastc’tceiecea
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ente les ittieegi’it liceieígreilieesi mees aculessen líentí cesitatataticetras leí rc:c’cuitstrute’eeic’sitae;eiícleestrita tic lees

“lmcslegm’eeiteeís litití>’ enx1iterímteceícteuitea,sitecetaiteluíett tras aleliucíer cl intismitee ereec’íiiitteitniito el

eliseetramitadccl lceííílíe ulifíteescelástie-cesiettiuletdc, tuee.it’i<eceeiicuííclastre tel teisutícesistenítisí. ()/Ni( lOt>>
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lees eimtuíulntteches cli’ lis sí-mee /> ti. ls-tIce it. lee te’rííu’ee e’ ujítitmneeeííííeuxiutueee’iectu ccl liutal clii

sttiíme<íeínlcuele Ii. 1:1

te-e ii—tel e-su 1 teticee jets lueet’ii’iesu tc—ttii’,eeelees e—mi etitu’ e’>uuutpeese lucí eueí
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1mme. casa cor el áteemíícsele

Osígí-uecíy peer uíe’s eiiíemuíeescíe Nícíuiel, u-eme-ces Seísie’iesume-ce-sícc—rsueiesse-sl-Att muel¡e’aelasiseer eruicese.

Liei ititeige-tí ‘eeermcsííeeííeiea la mee’eemísírímee’ieemíccl luealcegnmíuiuae’eertsegeticieesanes¡‘U = 821) eV. Al

igeuteel e<ume- e-mu 6. Itt se vuelve es lureíiltmiir uit ele-seicileleumttie-metccele- la Figuirst ,mtteeritcea: = ti dleluielde

eches liittttuui’etímt ele lees iutusige-mte—smu—al y c—it’ttmal míe’

1 uuleje—ití. 15e,m’ c’attsst ele si eliicmeemie’¡a.sic’ uese’sslsi.s
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a l)u-sgu-mii-cete>uuutiuteievseilvee lete la tuece csutmmiii- ¡ini tic ul¡esguccumucesele l~ekuue’lti [11)71. cuí ci

mt-titee sIc’ lees etuteiliSiS letuilcí l cesmiceesetaitite c’xietrittie—titceií—s m’e-cclizaílucs lucísulcí. lee le’c’lues lee. itutuigi’ut

cene e-síu— leleetíceelíjee tesíleusímeíuíueelíeíí

1mme’ ulese’ten e\mmtedíeuí se licite e’eiuesi’gmtielii muid teulmíme mmíí—¡íeí-eís

ti-íes leí cccmucee’ cutí lii lteiiesgmeuutteimtte—ilieiuitii leus <ciii tít-ces ecieimmtim’iis tice ul¡s1ii—t’cct’ett <11:1)



1 n~5i~~- teetersiete cisiuiiesmeicec
1tmc- cl uttsixiutie> cíe imuletesieleetlepid eliecmut’0 tít tui ecrigetiecíe- ce-sesrelce-

tistelsis e’esr,’eee1tcsmeeluea lee teuteles cíe rccle-rcnííc’iee mctimilicla por ccl <)xígeemuee. Piteescmii <causa líeulísgí’amíías,

ceutíes e-mt ces cite l)i.E1n1), tausijeneccíse lía ctlimutíttettlo 1smeetviattleeemulccla. c’eemttr¡letue’iomt 1?!?’. Dci

memismíecemiuceclee djtucn set c’caittcn.tin eme ci casesele las “ltcslogrdmmuasi)l.l1l-1i)’. teme la reee’e,mtstruic’e’tc3tt

eles lees “it eeiogramteces teEL 1 Y scsria igual teaceicteceesíiveetaiccc etc trasajar cccii y Le5, <e’5 ) e-ti 1 uegesende’

coas 1< Ir. k-5)- 1’ atece ceittestcccesci nc lee scmgtímida o¡ercexi 1 íaac‘lele, J¡~ a ‘ten., mecalistí cía al liii al

del subaisaeteicies6.13, esadecuaday etc 1eriuícei1sio,ceesme cml lime cíe mutenjeerarlees iuuuags-mtcns,seeruce

cciii ce emite seaIsetraer al leolograicca la ceutít ri beicciclíe ¡II? , es dccc: r, rete,smisir iii r (~, ii:~ ) . E mí

<cete secíticícesc-ría tamimbiótí de grau utilidad ¡si’csmmtcciia.r lees lteslograieteu.sc’csttse-gutielessese elistití -

las cececígías, 1eí~es ciado que FO( k) Pj~(k) ces cli fccs’enacte-n lace reí- eacía ccimícigíse sut e ‘fecice te-mecí,- mci se

eoíit1ecctsam’seisla el prOmíte-elio [13ñj.

Fimta-l,ecetttees itite-cresaretecotttcemttitr cuáles scstc las itmtplieeiOicsimescite la erimitercí a1tt-etxt

macidme, expuestacmi 6.13. De acuerdo cocí ella se ha sulemíesteequc cl teCrí iii tice 1)17 m tute

relevamete cci la reecomsstrisco dcc del líolesgraecca,por ser el e seIseleec cien delicias 1) teea ellael sí tít’ tete

procesode bceckscatterittgcae el substrato muía vez que ita siclo dis1se-rsa-eleí iseer ti e-e e ls-ten sseleí.

Es deseir, síu amplitud Serásietesprecumemiurque leí de la omíela dic i’efcere-mtieiee, ycc e¡tue’isiet ¡eriticí le

tlircc taccaemetedel adscerbato.Lic cualqeiler cases,si se al-eal isa dieteecai elciii ce-tel,e cel 1 Pr tít it ces 1>1)•

cien (6.21) setienate clisen:

00~ = ~ IÑ(k)b;r(k>ekvs. 5.> >7.3<
5¡’0 j#O

Al efeotesarla recutestnuicciómtdccl laeslogramíta, sicetíelere clise’ aa l(k) secutí aíeliíie’ííl c’tíeí’íí>í’

grande-ea,la trarísfeurmecadaele leonriercje QQ, esnigicearautíaxímítesaccii eeneic’icetiu’s e”—- Liii

Puteecmi resalicíailles tramesforenadadc Fourier ele()Q juega en] estiselcíen lee Iiticeicetc eles

re femiacióma ele acmtc3teol’rciaceiesct.Aforttemtaelamiaemiteecmii la geeesmtteninístdice ¿eííe’teseseitu-ciitgseníeílieueíeluí

las amoplitudene¡e(k) seae eme bueceaa1sruximaciómurtmatiitaclcscíen cite erceetesisti,- mtete-eeeiisti’rsi¿iL

y smi lsroÉlueetcase sucedeciespa-eceicerfreemíteal va-leer dc’ se cemícla ile’ í’enienmcuíeiee- Si ti ‘tui su ugee mee e

cecesírreeles cítiscítesceta “gecesítetníascíen fcee’onets-daecatterrnmtg’ciceticle’ cl esteameecee-tetiscír se’

cleeetro de-ni silLic ce y las E, (Li e uccíctít totetar ‘-alceres a [tose,cee fale-ma gcei.emiten cíe su ceste- fe - e ce titeeíes -

clenísuesró seer leemeiclee teme ceuiemita [118]. Ncc ceisstesíítce, iii cuí ci amesilisis cii- lees nctetiiseelces

exíseicestosiii temí itas cel,tcieicicus del e-estudiocíen ciiagreímííascite 1=iktct’lci ci ele- eltt-uteettesAtigeter sue-

ita celescervacíceles es¡eeurieeiómedcc uuiáxiuticcaecca sosie’icímíeseeíítcac’íerís-iaí’ieeííseeieesi< ~:L> ~; ~ 1 [

Acimaqume- mítueclías miteejecresac;ttenclesmtpeer liete-ir. sc tse dleníeíeestrsieicícexieu’ninuíu-íuteilttti’tete’ cp

elise>4t’atttesele, lui-1U1) ililtisce 1eieeeeieesení’ ittliem’1et’c’temclee ceemitee icetliegmettteei e Cíelí-niteis sí’ cci t’\le’tiilieles

lii









une algoritmo de F’PT, requiereunos segundosde cálculo. Por otra parte estemétodo cli-

rectoofrecela posibilidad deobtenerunaimagentridimensional,no obstanteen estesentielo

queda moda-ja.gran camino por recorrer..- Fin resumenel nuevo neétodo,aunqueen sus

itttctcss. pertesilerestringir enormementeel espaciode los parámetrosposiblesen un análisis

estructuralmediantela técnica IRED y estoce brevetiempo de cálculo.
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8 CONCLUSIONES

En el presentetrabajo se Itann es
1suestolees posibilidadesque ofrececcl cealmenítela tecnmca

LEED en el casoparticular del análisis eserueteeralde la. fase ordenada.p(te’”? sc yR)R30~—

O/N’i( 1 1 1). De ella seha podido desenmecimuarcon unía precisiónde ±0.02-U la localízaemon

del Oxígeno en posición holloce fcc a unía alt urade lOS A sobre la primeracapadeátonnos

de Níquel. Además se ha comuprobadola no reconstruccióndel substrato, hecho debido

eeuuy yerobalslemnc-nuea que mcsdeees Fice Ánonneos del misníco están cocerdinadesecon el Oxigeno:

cotitrareatecentea lo que ocurre-e:e la 1~’2 sc 2> 0/NP 1 1 1). para la e1seetel ‘Su

2e de idas ectcemycsee

cíe Nerjitel ríe la eninaeraca

1eano sc- etícuemítrameceicirdimeadoscon el Oxígereo El tiempo ints-gres

des cálculo invertido etc estacarccne-eru’,aciotiesmruonsen-al lea sido aerceeeiteeeidsemeetime100 lucense”

de CPu en cenCRAY

l

5certic-ndode los fundatesenteseud LEED ccstuvenucíeatealse leseede-sarnesíladoIdee prteic’eíetces

eme qmme se saca la técnicade ancálisis -leí frínedo difuseselástico. DI.EED. coeí cumo apocoes

1eeisiisie resolver la esurcecímmra¡octe! cíe- sismenenasde atísorción desordenada.Las baseeexpeni-

encere<aleescíe esterecientemdcocIo sO le are isartic suri/siclo ccl sistemade sdseece«eea ilesor cíemía-cia

O/Ni( 1 1 l l. El toas-un incc-nesenuienmtee-.eeese sianteaes la necesidadnimevanueenteeje largo

iceesfeoconmepus-acional.

Frente a Fas técnicas mneduce-ctosde anuálicis de los diagramnasLEED y DLEED se lea

meseudiarlo, desde‘cre puneto de vista ecsu’lseLnxneustetal. la neutíva leipes>esis tune-tices qece pcermit e

¡tcreryuretarel fondo difíeso elásí ce esnigintaulo por tune sdecmrheamresinuacíce eeslutr unessuupc-nlicie

cristalina cc-mo Icologrannade la neisnica. Bajo ooíediciceeeesrestringidas.selea exuenedideeesta

interpretaciónal diagrama LEED de unes superesíretenura. lo que Ita peerminido mejorar la

resolueción. La incmporsamcciacíe la ‘‘imenor1sreetaci¿nuhuelcicráfica’ radica ere c1sme es relauisu-ancc-mite

sencillo su’ requierebrevetiempo de cálculo extraer dircctomcsetcinformación de la superficie.

sues para recomesermeirel liolograma <sas>a efectuar una transformadade Fourier matodificada

en la fase.

(leí el propósito deverificar la nuc-’a hipótesisseleeeíc desarrolladoex1serieeeemelosDi.IUED

del sieneneado adsorcióndesordeneada 0/Ni it (<(Fi Leí ellos ha sido especialmmmenme importante

lograr ten ajuste óptimo de los parámo>ros experimemuncíes. dada a enorneedificultad que

suepomeela deleccióndel fondo cliluso celeiseicoa altas enengises.be Ita visto erce aleaserceugmas.
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cemítí-en 51111 esV y 10110eV, sicti tííuíseemluís eeuu telelí-tuce cuitee u-e-setliuuiiemt eííie’eeceíílee1< >1.5 A> lies

reí’esaestíímim’ccl leceleeguatetaA icílí—me -tct—egíets tel elisigmeiteice i)l.lUl1l> iitesiceuei titee guesie imelleee’eeet5t

cíe los reflijees tít
1 suulestristuíy del l’ceííclcs eliltísee iiteeieistieec(clietgretitiet ele lKilcuee’lti). Nc~ celasleemíte

e-mita e-ie-tciiieiasclenc’eicíii cíe- Isis etíergisestite uitecliclee lies e’eettuliie’ieicí seiesaiiscsírlees enx

1tt-I’ítteteuttetsse

-130 e\

t. ñfsú eV y OñO teN’ ..á
1ietrtir lee liñO eeV e’l fesmídeacilfemace iuíeleistie-esitímíaicien la i-cseciizeeceiu/ite

e-ls’ mmíeeelielee.sl)lIUIUII liSa-lelene. i>iía ve’, eelcecetcíaeleecel mcestauteienmtte-etice lees ‘lttelcegrcsiueeca—l)Ií}IUI)

y la ecasleericir tet’etttstrtte’tieiii cite hes títismíecís meícciiametce la- tresmesfesrittaceioiecite i”eeuerienr, Cte eeuu

ca[stintmicles las iecesie etites ele lees atesítícascmii la semeeerlicie-ecenit re-nsealeiciOuecíe l).ñ e~t.

A lite cien títí-jeersír lee rensoittceiótt, acm lea csatuteiicícice ex,smricmtcmetalemec:tete-tla ecesilsilidací cíe

reeíeroeltteeirtel feemeelce elifeises enleistieces del sisteimea O/Ni] lO (1) se partir cíe la elistrilsítecióme cien

tmttceteeeiíleeelenscerigiuteecleeleer lt55 rielitejeescien lee stt1seercstruieetemraie(2 sc 2) O/Ni( lOO) a emeergísta

ele’ hasta 10011 tnV, ceimeergíce leara leí cície la resesleiciómelatenrales den 0.35 Á í-;i leoleegmatitasen

esletieníceeíiiíeneetamííeeeíteecien la i~(

2 sc 2) traseiimeeitaar scsr ttterecslac¡oit idea reile-eje-es del sumisatrato.

A titee

1tite ele e emete.’ tu ticele-e se-u ¡emcríe mí ecejorar la resolmme-e icímí testet ratetímeiceetessolo ca fact ile le cmi caso

eles c1ctte

(es) leí ii.s1tenune eeuu tui u It i¡e lee dei> la ceapa(le cecísorisatoseaci e:s<em’eciahle. ((le-cm idi ceicime ta-m u: ebióta

miune’t-s’areeeente uní e-cesce eJe’ aelsesrcciouteltsse,tclemt’atia.

(le) lUí adiseeriemstcuittetttlcsmugeetemí lee setsttt’e-estreieetttrala tíuismita elisieosicei¿ttgecerítétricaidee-Cal

ente cestaciociimstercicmeaclce.

e-) leí eleemesiíieíul ele- me-lleejeescíe íes eit1scrcnsti’uectctraseasttlie-eiemete-mmteetetecelta cite meuesdoque

sise tssi’iisti’íiemte-s cleel le-suelte ililuisce a altas eteergía’, pite-dama se--mr ajíroxiuuiacias Jetor la

ciis<nilímtcisemí cies uit ceíísieieeeie-síeí’e-eíeorc’csíeseíia1sderlos rellejeescltt la sciiserucatntccelttra.

Ilsíclee e1tece las tríes c’ceíeeiiceieuíaeessen eeíííeípleeíí ente el esascecíe la ís(’2 se 2)- O/Ni( lOO) se leamí

II cevacíea sí te cuitee los ense1senciii cometees Jacertime temetos para set e-ietcncc:ióeí a diez en mícígíase-iist listas De

e-emití-en e-lías ate eeeíeu’eIí’eííí lees risatílteecicís tetis rcííce-nscittettivceseme la <igmíree Si. A la- izc1ieiítrcia se

e-’iee’utc-tttname líes iteslcegrautiasoletemtieleesen. tecitir ele la ¡s(2 sc 2) <caecí las cmsecu’gscasE = -í30 cV,

710 tV 82(1 tV uN les cíe-nene-luce sen eilccse-entt lees m-cnslee-cLivesseimtigemtmc:s lícelesgreuiceas,fu titee cíen

e’eneíseís<rueirlíes ltteitsgeeeitmasuimcdlietsslin la ts-simesfesrtieaclstele lesmse’iemrsteeseli¡iceeecleacese lee laste. Estas

ttliuume5ta ceeerrccs1acsttelu-tta- time 1ílaííeí iseereslenicece leí sueleíeriie-eiem cite seises leí 1erimteersscaceecite

atisuteisatic’ Nt<eteel. tesveesaííessiciceuce-su-síscsm-stel¿c.sace imttiieeeese seer í’ittt’t~. 1 St e5<et tete-emtcer;c a.’ lueccí

lees í-~ etites ele— lees eitttttid5s muí leí set1eent’liciee e-tete titíes t’ceseiltee’ioiu e1uein estiro cetutíte

06 -\ 11:15 uN -





En las imágenesliolográficas se han podido apreciar, ceoobstante, vatios aspectosque

enerecenumía consideraciónespecial:

Fa) l.a apariciónde un fuerte máximnode inerensidadconetradocnn ci onigetídecoordentadas

deLudesa la cenda de referencia

FIs) La ocietemecien tic ligeros des
1ulazaenuienecosen las ;eosicionteede los Am nomos de Níquel

neLiisas a Fa del Oxigeno,dentro de la resealuciómedis1eonuiile en cadacaso.

¡ci 1 ‘ría limnein adaresolución en ¡a dirección :, perpendiculara la superftcie.de acuerdo

sume uouesfecrsclc<luentocome la 1ereseneciaele efe--escus usejeteneos.

Escs ceicesassíes cestas ule:fic¡i-ncects tate sitio aneeclizaclas= se <tare ¡enoistiestolas siguienueie’s

suueiteciemnee’s sara conese-guirtemía nnejdira de ía imagen:

as EF neuáxinmacedc- intetesidadcecasionadojeor la coictrihución. RRt de la esndade refe-

ne:ccma. ysuecleser atenuadoo icícíresoelimenadosi en Fíegan de oíecrar direcuaneemetee

edre Fa ctistr¡lsumci¿íuede intemcsiuladcnsse considerala fnenecióme aneisotreepiayi½.L-5e.

F>ei Los desplaaaneieictos en las posicionesreíanivas de los átomos Itane sido atribuidos es

la fuerte ire>lue-uuciaen las amn1slincmdesde dic1sersión.Liii. delos factores at¿eneicosde

dic tíorsiún ele eue respecei“os corr imiesesos de fase a altas enceergUa>. Von caí nces>i ‘ce e

serma ceetes’oneie’mtteenel tratamnuienítoprecio dc los heelogramneas.Fa divisiUena de ¡ kv. k.l

l)de5 luís factíeníesamómicreede uclispersiómee susfactores de fase jI 12 i 18).

e: ¡ Peer mili i treo, tese prcusmaed¡ ce di’ loe Itoldegrs misasresisase-loea dic tires ascríergias.-eecnm ni Eme ir:: a

a evitar icee enfermos aspeeroes: c’ a mejoranCas inicágemeosccmrresponiileeeutesa lees cornete

verticales—135u

(/omacleesendo.eme este trabajo se ha demostradoexperinnaenealmetireFa seracídadele’ la

<tenerjsretación leoloeráfica para el diagramnade LEED difuses. en el caso particular dc la

adsorcicúndesordenadade Oxígeno sobre la superficie ¡10 (ti del S’fqtuel A utequeel mmtótodo

seencuemetraen sus tonemosy todaviadista de alcanzarla resoluciónque seconengeeeme LEED

cd)ncc-enoioncal - preste-mesa un fu> ce reí nonmv proncetedor. jaucalaerneite reducireí ceetensocespuseun

de paránmetrosnecesarioseme un anmálisis estructural por la técnica LEED. -Ndenmás en la

acmuaiidael se están estudiandolas posiblesnoejorasesí la reseslíeciány etc la recomectroccuon

de Fas imá5onos qune esteocétodopuedeofrecer asimisneo e-nt el ántbtnec de a difraccióue de

olee:>ronces Auger me de a difracción de fotoelectrones.
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