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1 Einleitung

Neben dem Problem, die Elektron-Elektron-Wechselwirkung im Vielteilchensystem
der Elektronen im Festkdrper zu beherrschen — was zur Dichtefunktionaltheorie mit
einer Einteilchengleichung und einem effektiven Potential fiihrte [1] - ist ein weiteres
grundlegendes Problem die Losung dieser Einteilchengleichung fiir einen Festkorper,
als Kristall mit dreidimensionaler Gittertranslationssymmetrie oder als halbunend-
licher Kristall mit Oberfliche und zweidimensionaler Translationssymmetrie fiir die
Berechnung elektronenspektroskopischer Mefgrofien.

Ohne die Ausnutzung der Symmetrie — vor allem der Translationssymmetrie —
von kristallinen Festkorpern ist eine zumindest prinzipiell exakte Berechnung (bis
auf Konvergenz der verwendeten Entwicklungen) nicht mdglich. Fiir die Darstellung
von ortsabhingigen Grofien (z. B. Wellenfunktionen, Potential) werden Funktionen
verwendet, die die Symmetrie ausnutzen.

Hierzu ist es zweckmaBig, den Kristall in zwei Bereiche aufzuteilen. In jedem
Bereich fiihrt man charakteristische Naherungen fiir das Potential durch, die die
Berechnungen wesentlich vereinfachen. Der erste Bereich besteht aus sich beriihren-
den Kugeln um jeden Atomkern. Das Potential néhert man in jeder Kugel durch
den kugelsymmetrischen Teil. Dadurch ist die Winkelabhéngigkeit der Wellenfunk-
tionen abseparierbar und man erhilt entkoppelte Radialgleichungen. Der zweite
Bereich umfaBt den von diesen Kugeln nicht abgedeckten Raum, den interstiticllen
Bereich. In diesem Bereich ersetzt man das Potential durch seinen mittleren Wert.
Die Losungen in diesem Bereich sind dann ebene Wellen. Die Gleichungen fiir diese
Wellen sind ebenfalls entkoppelt.

Diese Niherung fiir die geometrische Form des Potentials heifit Muffin-tin-Nihe-
rung. Der Wert des Potentials im interstiticllen Bereich wird haufig als Energienull-
punkt verwendet und mit Muffin-tin-Null bezeichnet.

Die Lésungen in den beiden Bereichen kénnen zu Eigenfunktionen der Sym-
metrieoperatoren des gesamten Systems zusammengesetzt werden. Die so erhalte-
nen Funktionen dienen dann als Basis zur Diagonalisierung des Hamiltonoperators.
Hierauf beruht die z. B. die APW-Methode [2]. Oder man berechnet zunéchst die
{-Matrix fiir die Streuung von Kugelwellen an jeder einzelnen atomaren Kugel und
l6st dann das Problem der Vielfachstreuung zwischen den Atomen, wie in der KKR-

Methode [3, 4]. Der numerische Aufwand wird durch die in der Energieabhingigkeit



linearisierten Formen LAPW und LMTO (diese aus KKR abgeleitet) wesentlich
verringert [5].

Diese Methoden sind sehr erfolgreich bei der Berechnung von Bandstrukturen
und Zustandsdichten von Festkorpern eingesetzt worden (siehe z. B. [6]). Die
KKR-Theorie wurde auf Systeme mit Gittertranslationssymmetrie in zwei statt
drei Raumrichtungen iibertragen [7, 8], wie sie bei halbunendlichen Kristallen mit
Oberfliche vorliegt. Auf der Grundlage dieser Schicht-KKR-Methode wurde die
Theorie der Elektronenbeugung an Kristalloberflichen (Low-energy electron diffrac-
tion — LEED) [9] und eine mikroskopische Theorie der Photoemission [10, 11] ent-
wickelt. Zustandsdichten an Oberflichen kénnen berechnet werden [12]. Die Einbe-
ziehung des Elektronenspins und relativistische Effekte fithrten zur spinpolarisierten
Elektronenbeugung (Spin-polarized low-energy electron diffraction - SPLEED) (vgl.
[13] und dort zitierte Literatur) und Photoemission [14, 15, 16]. Aufgrund der gerin-
gen freien Weglinge und der dadurch bedingten geringen Austrittstiefe langsamer
Elektronen (bis wenige hundert Elektronenvolt) sind diese Methoden besonders gut
zur Untersuchung der elektronischen Struktur von Oberflichen geeignet.

In dem Mafle, wie sich das Interesse Oberflichen und Oberflichenzustinden zu-
wandte, wurde die Frage akut, ob die Muffin-tin-Néherung dort ausreichend ist [17,
Seite 200]. Bereits einfache Uberlagerung der Coulomb-Potentiale der Atome und
der elektronischen Ladungsdichten ergeben Abweichungen des Kristallpotentials von
der Muffin-tin-Form um mehrere Elektronenvolt (vgl. z. B. Abb. 4.1 auf Seite 37).
Die nichtlineare Abhiingigkeit des Austausch-Korrelations-Potentials von der La-
dungsdichte [18] und die Ausbildung von Bindungen zwischen den Atomen durch
Ladungsumverteilung bei selbstkonsistenter Rechnung (siche z. B. [19]) verstarken
diesen Effekt.

Ende der siebziger Jahre wurde die FLAPW-Methode (Full-potential lineari-
zed augmented-plane-wave) [20, 21] fiir Systeme aus mehreren Lagen von Atomen
entwickelt. Da die dritte oder vierte Lage an der Oberfliche eines Kristalls bereits
weitgehend volumenartige elektronische Struktur hat, eignet sich diese Methode mit
fiinf oder mehr Atomlagen zur Simulation von Festkérperoberflichen.

Andererseits hat man sich mit der Verallgemeinerung der Streutheorie auf KKR-
Basis beschiftigt ([22, 23, 24, 25, 26] und dort angegebene Literatur). Statt in
Muffin-tin-Kugeln und interstitiellen Bereich teilt man das Volumen in Wigner-
Seitz-Zellen auf, die periodisch fortgesetzt den Raum ausfiillen. Man berechnet die
Streuung am Potential in einer Zelle und dann die Vielfachstreuung zwischen den
Zellen.

Die verschiedenen Ansiitze hierzu sind z. T. umstritien (vgl. insb. auch

[27, 28]). Die Separation von Radial- und Winkelabhéngigkeit bei der Streuung



an einer Zelle erfordert die Berechnung der Radiallésung bis zum Radius einer die
Zelle umschlieBenden Kugel. Diese iiberschneidet die Nachbarzellen, enthélt jedoch
im Bereich auBerhalb der zentralen Zelle, d. h. in den Nachbarzellen, als Potential
den Wert null. Umstritten ist, ob diese Uberschneidung sich in der Vielfachstreuung
auswirkt und ob entsprechende Korrekturen (Nahfeldkorrekturen) nétig sind. Ar-
gumente fiir und gegen das Verschwinden der Nahfeldkorrekturen werden gegeben
(23, 24, 25]. Ubereinstimmung besteht darin, dafl diese Korrekturen in den meisten
Fallen praktisch bedeutungslos sind.

Bin weiteres Problem ist die Entwicklung der Winkelabhéngigkeit des Potentials
in einer eckigen Wigner-Seitz-Zelle bei verschwindendem Potential aufierhalb der
Zelle nach Kugelflichenfunktionen, die nur langsam konvergiert. Die Konvergenz
von Energieeigenwerten héngt dabei von der Methode ab; es ist moglich, ausrei-
chende Genauigkeit schon bei {me, = 4 oder 6 zu erreichen [25]. Die Berechnung
von Zustinden erfordert hhere Werte von £.

Aufgrund dieser Probleme sind diese Ansétze zur Verallgemeinerung der Streu-
theorie jenseits der Muffin-tin-Nsherung bisher bis auf eine Rechnung fiir Nb [24]
nicht @iber die Berechnung von Energieeigenwerten freier Elektronen fiir einzelne k-
Punkte hinausgekommen [25]. Damit bleibt ungeklért, wie bedeutsam die iiber die
Muffin-tin-Form hinausgehenden Anteile des Potentials fiir experimentell zugingli-
che Grofen wie Intensitat und Spinpolarisation von gebeugten niederenergetischen
Elektronen sind.

Um diese Bedeutung abzuschétzen, haben wir eine Behandlung des Potentials
gewihlt, die die nichtsphirischen Teile des Potentials in Kugeln um die Atomkerne
beriicksichtigt, iiber die Muffin-tin-Néherung hinausgehende Potentialbeitrige im
interstitiellen Bereich jedoch vernachlissigt. Damit ist ein Teil der zusdtzlichen
Potentialbeitrage auBer acht gelassen, doch ist so eine Beurteilung der Grenzen
der Muffin-tin-Niherung moglich. Die Streuung an einem einzelnen lokalisierten
Potential allgemeiner Form haben Rennert und Seifert untersucht [29).

Fiir dieses Modell wurde die Theorie der spinpolarisierten Elektronenbeugung
(SPLEED) auf der Grundlage von Referenz [13] erweitert: Fiir das einzelne
nichtsphirische Kristallatom wurden die gekoppelten radialen Diracgleichungen ab-
geleitet und daraus die {-Matrix gewonnen. Aus der t-Matrix wird die Streuung
an der Kristalloberfliche berechnet. Dies ist im néchsten Kapitel beschrieben. Die
Theorie wurde in Rechnerprogramme umgesetzt. Die Programme zur Streuung an
einer einzelnen Schicht bei gegebener Einzelstreu-t-Matrix, zur Temperaturkorrek-
tur der t-Matrix und zur Streuung an der Oberflichenbarriere wurden mit kleinen

Anderungen von R. Feder und E. Tamura iibernommen. In den folgenden Kapi-
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teln sind die durchgefithrten Untersuchungen der Oberflichen W(001), Pb(110) und
Fe(110) dargestellt.



2 Elektronenstreutheorié an
Oberflichen mit nichtsphirischen

Kristallatomen

In diesem Kapitel werden die dieser Arbeit zugrunde liegenden theoretischen Me-
thoden zur Berechnung der Streuung spinpolarisierter Elektronen an Festkérpero-
berflichen beschrieben. Eine Ubersicht hieriiber und iiber die Ergebnisse findet man
mit weiterfiihrender Literatur in [13, 30].

In Abschnitt 2.1 wird beschrieben, wie man das Vielteilchensystem der wech-
selwirkenden Elektronen auf ein effektives Einteilchenproblem reduziert und eine
Einteilchen-Dirac-Gleichung gewinnt. Die in diese Gleichung eingehenden effek-
tiven Potentiale konnen nur niherungsweise bestimmt werden. Die verwendeten
Niherungen werden in Abschnitt 2.2 beschrieben. In Abschnitt 2.3 wird dann fiir
die Dirac-Gleichung das Streuproblem an einen halbunendlichen Kristall behandelt.
Dafiir bestehe er aus Schichten von Atomen mit gleicher Gittertranslationssymme-
trie parallel zur Oberfliche. Im Oberflichenbereich sind unterschiedliche Atome und
Schichtabsténde zugelassen.

Der zentrale Punkt dieser Arbeit ist die Berechnung der t-Matrix fiir die Streuung
von Kugelwellen an einem Kristallatom mit einem innerhalb einer Kugel lokalisierten
(aber nicht kugelsymmetrischen) Potential. Dies ist in Abschnitt 2.3.1 dargestellt.
Bislang beschrinkte man sich bei SPLEED-Rechnungen auf die Naherung kugel-
symmetrischer Kristallatome (Muffin-tin-Naherung) [30]. Die Streuung an einem
einzelnen nichtspharischen Kristallatom in nichtrelativistischer Néherung ist auch
von Rennert und Seifert untersucht worden [29].

Noch eine Bemerkung zu den Einheiten und zur Notation. In der vorliegenden
Arbeit wird durchweg die Skalierung 1 = h = ¢ = m und ¢ = 137,037 verwendet.
Dies bedeutet, dafl Lingen in Einheiten von aq (Bohr-Radius) und Energien in
Hartree (27,2116¢V) angegeben sind. Relativistische Viererspinoren werden mit
einer Schlangenlinie (~) unterstrichen und die entsprechenden Matrizen mit dem
verdoppelten Symbol (). Zweierspinoren (Spinraum) werden einfach unterstrichen
und die entsprechenden Matrizen doppelt. Vektoren im Ortsraum sind mit Pfeil

versehen. Die Paulimatrizen sind also zum Beispiel &.



2.1 Relativistische Dichtefunktionaltheorie

Die Eigenschaften des Systems der wechselwirkenden Elcktronen werden durch einen
relativistischen Vielteilchen-Hamiltonoperator beschrieben. Im Rahmen der relativi-
stischen Dichtefunktionaltheorie [31, 32, 33] ist der Zustand des Systems im dufleren
skalaren Potential V.., und Vektorpotential /i'm vollstindig durch die Ladungsdichte
n(7) und die Stromdichte 7(#) (oder alternativ durch die Spindichte m(7)) gegeben.
Die Energien von Grundzustand und angeregten Zustinden sind Funktionale die-
ser Grofen. Der Beitrag zur Gesamtenergie, der von Austausch und Korrelation
der wechselwirkenden Elektronen herrithrt, wird durch ein Austausch-Korrelations-
Energiefunktional E,. beschrieben, dessen Form nicht bekannt ist, so da man auf
Niherungen angewiesen ist.

Schreibt man Ladungsdichte n(7), Stromdichte 7(7) und Spindichte 7i(7) als
Erwartungswerte in orthogonalen Wellenfunktionen \I,:f gemif

n(@ = LU
i) = ¢ nY &Y (2.1)
mF) = ¥l padv,

mit den Dirac-Matrizen 8 und & [34], so kann man den Grundzustand des Systems

bestimmen, indem man die Grundzustandsenergie nach den Wellenfunktionen vari-
jert. Beriicksichtigt man nur die magnetische Dipolwechselwirkung der Elekironen
mit dem Vektorpotential A(7), so erhdlt man im Sinne von Kohn und Sham [35]
eine Einteilchen-Dirac-Gleichung

g

\P,' = €; ‘I’,’ (2.2)
fiir die Wellenfunktionen ¥; mit dem Hamiltonoperator

=c

F+B +V(@+p & B, (2.3)

Q=

AR

wobei & das Tensorprodukt aus einer 2 x 2-Einheitsmatrix mit den Paulimatrizen
o~

ist. Das Potential

V) = Vet + [ @ 2L B 24

und das Magnetfeld

§E,c[n, m)

&m(7) (2.5)

B'(F) = B'czf(lr—‘) +



sind als Funktionalableitung zu berechnen. Ist das &ufere Potential wie im allge-
meinen das Coulomb-Potential der positiven Ladung der Atomkerne, so wird es mit
der Coulomb-Wechselwirkung der Elektronen zum Coulomb-Potential

Veoul(7) = Veud(T) + / d“’ = 2,| - (2.6)

zusammengefafit. Die Summen in den Erwartungswerten (2.1) laufen iiber die im
Grundzustand bei der vorgegebenen Elektronenanzahl besetzten Zusténde mit nied-
rigsten Quasitéilchen-Energien ¢;. Der Zusammenhang zwischen n(), m(7) und
V(7), B(7) schlieBt eine Selbstkonsistenzschleife: Die Berechnung von n und 7 erfor-
dert die Losung von Gleichung (2.2). Dies setzt die Kenntnis von V und B voraus,
die wiederum iiber E,. von n und 7t abhéngen.

Da das Funktional E,.[n, ] bisher nur fiir das homogene Elektronengas be-
kannt ist, ist man auf Niherungen angewiesen. In der Lokalen-Spindichte-Néherung
[36, 35, 18] wird der Beitrag eines kleinen Volumens d*r zu E,. durch den Beitrag
genahert, den ein homogenes Elektronengas der in dem Volumen vorliegenden Dichte
und Spindichte bringt.

E..= [ drn(@ec(n(), () (2.7)

Hierdurch werden die Funktionalableitungen é/6n und §/67 von E.. lokale Funk-
tionen von 7, was die Diracgleichung wesentlich vereinfacht.

Fiir periodische Systeme konnen die Eigenfunktionen und Eigenwerte nach dem
reduzierten Wellenvektor k indiziert werden und man erhlt eine Bandstruktur ¢; (k),
wobei i nun noch ein Bandindex ist. Diese Bandstruktur wird héufig zur Interpre-
tation von Experimenten herangezogen, wobei die e;(l-c.) mit den gemessenen Elek-
tronenenergien verglichen werden.

Aufgrund der Wechselwirkung der Elektronen wird das Anregungsspektrum je-
doch durch die Energien € von Quasiteilchen mit Amplituden :\g (™) beschrieben, die

mit dem Selbstenergieoperator & (7,7, €) berechnet werden

~Y

cap+p AT+ [S'EEFATE) =T, (28)
d. h. der nichtlokale und energieabhingige Selbstenergieoperator ersetzt in der
Diracgleichung das Potential und das Magnetfeld [37, 30]. Die Amplituden der
Quasiteilchen sind im allgemeinen geddmpft (sie haben eine endliche Lebensdauer)
und ihre Energien € sind gegeniiber den Energicn ¢ der Grundzustandsamplituden

verschoben.



Der Zusammenhang zwischen der Selbstenergie und n, 7 ist bisher nicht so weit
bekannt, daf fiir die hier zu betrachtenden Systeme Berechnungen der Selbsten-
ergie moglich wiren. Da die Interpretation von experimentellen Ergebnissen mit
Grundzustands-Bandstrukturen haufig schon eine gute Naherung ist, ersetzt man die

- Selbstenergie durch ein lokales, komplexes effektives Potential V. #(7,€) und Magnet-
feld B.;4(7,¢) und 1ost mit diesen die Dirac-Gleichung (2.2,2.3) statt Gl. (2.8). Der
Imaginirteil bewirkt die Dampfung der Amplituden. Die Korrekturen gegeniiber
den Grundzustandsgréfien V(+) und B(7) miissen aufgrund empirischer Erfahrung
unter Beriicksichtigung der Ergebnisse fiir einfache Systeme und mit anderen Theo-
rien angesetzt werden. In einem gewissen Rahmen stellen effektives Potential und
Magnetfeld bei Berechnungen fiir angeregte Systeme an experimentelle Ergebnisse
anpafibare Groflen dar, selbst in Fillen, in denen Grundzustandswellenfunktionen

selbstkonsistent exakt ausgerechnet werden kdnnen.

2.2 Das effektive Streupotential

Nach dem im vorigen Abschnitt gesagten miissen also geeignete Niherungen fiir
das Potential bzw. die Selbstenergie gefunden werden. Neben dem Zusammen-
hang zwischen dem Potential und der Ladungsdichte gehort dazu aber auch die
numerische Darstellung des Potentials. In den folgenden beiden Abschnitten sol-
len zundchst die verwendeten Niherungen fiir die Abhéngigkeit des Real- und des
Imaginérteils des effektiven Potentials und Magnetfeldes von der Ladungsdichte und
der Energie beschrieben werden. Es folgt in Abschnitt 2.2.3 eine Beschreibung der
geometrischen Naherungen fiir das Potential. In diesem Abschnitt wird auch die bei
Wolfram und Blei verwendete Methode der Berechnung von Kristallpotentialen an
Oberflichen angegeben. Ein letzter Abschnitt behandelt das Potential im Bereich
zwischen oberster Atomlage und Vakuum, die Oberflichenpotentialbarriere.

2.2.1 Die lokale Dichtendherung

Neben das Coulomb-Potential Vg, tritt das Austausch-Korrelations-Potential V..
(vgl. Gl. 2.4), das in seiner allgemeinen nichtlokalen Form weder analytisch berech-
net noch numerisch beherrscht werden kann. Lokale Niherungen der Austausch-
Korrelations-Energie der Form Gl. (2.7) mit der Austausch-Korrelations-Energie

s

pro Elektron des homogenen Elektronengases €.(n) fithren auf folgende Form der
Funktionalableitung [18]

AL N (2.9)
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In der vorliegenden Arbeit wurden die X,-Ndherung mit
3
B(n) = 3% = const : (2.10)

(speziell Slater a = 1 [38] und Kohn und Sham o = 2/3 [35]) und die N&herung von
Hedin und Lundqvist [18] |

B(n) =1+ Bz In(l+1/z) (2.11)

mit B = 0,7734, z = r,/21 und =, = (3 / 4nn(7))/® verwendet.

Wihrend fiir die Elektronenbeugung bei niedrigen Energien kleiner 20eV diese
Grundzustandspotentiale gute Ergebnisse brachten [39, 40}, war bei héheren Ener-
gien eine energieabhingige Niherung entsprechend (2.8) notwendig. Der Ansatz
von Slater, Wilson und Wood [41] brachte eine Verbessering ([30] und angegebene
Literatur). Nun ist der Vorfaktor 3 in Gleichung (2.9) eine Funktion

ﬂ = ﬂ("(ﬂ& VC’oul(f')af,fF) (212)

Fiir magnetische Systeme ist der Austausch-Korrelations-Beitrag zum Magnet-

feld
) D 6Ezc

T m
zu berechnen. Hier ist der Ansatz der lokalen Dichte-Niherung durch Gleichung
(2.7) mit e,.(n(7), (7)) gegeben.

Im Fall verschwindender Spin-Bahn-Kopplung zerfillt die nicht-relativistische

(2.13)

Nzherung der Dirac-Gleichung in zwei entkoppelte Gleichungen fiir Elektronen der
beiden Spinrichtungen. In diese Gleichungen gehen statt des Magnetfeldes B in
Richtung B || || €. Potentiale fiir Elektronen der beiden Spinrichtungen bzgl.

dieser Quantisierungsachse gemifl

+_ OFE.

ze 671,* (214)

mit m = n* —n~ und n = n* + n~ ein [42]. Es besteht der Zusammenhang

rc

B..= (V- V2). (2.15)

Fiir die Potentiale V2 entwickelten von Barth und Hedin [42] eine N&herung in
Erweiterung von Gl. (2.9),(2.11). Fiir Systeme mit schwacher Spin-Bahn-Kopplung
wie Fe wurde dieses Ergebnis zur niherungsweisen Berechnung von B, fiir die Dirac-

Gleichung verwendet {13, 30].
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2.2.2 Der Imaginérteil des Potentials

Das effektive Potential zur Berechnung angeregter Zustinde enthélt als wesentli-
chen Bestandteil einen Imaginérteil (s. S. 9). Durch ihn geht die endliche Weglénge
von angeregten Elektronen im Festkérper in die Berechnung ein. Eine exakte Be-
rechnung war bislang nicht méglich. Erfolgreicher als Ansétze in lokaler Dichte-
Niherung waren in LEED-Rechnungen energieabhéngige, aber rdumlich konstante
Imaginirpotentiale eines homogenes Elektronengases fiir die mittlere Dichte der Va-
lenzelektronen [30].

Fiir die Berechnungen an Blei ist bei vier Valenzelektronen der Dichteparameter
r. = 2,2ay. Ausgehend vom Imaginirpotential fiir das homogene Elektronengas
[43] wurde eine Anpassung durch Vergleich der theoretischen und experimentellen
Spektren durchgefiihrt. Das Ergebnis zeigt Abbildung 4.3 auf Seite 39. Fiir Energien
oberhalb 50eV wird héufig ein konstanter Wert von 4eV verwendet [44].

Fiir niedrige Energien kleiner als 20eV (unterhalb der Plasmakante) kann der
Verlauf des Imaginérpotentials durch den Ansatz

Vi(e) = a(e — er)® (2.16)

gendhert werden [45, 39], wobei a und b als Parameter durch Vergleich Theorie -
Experiment angepafit werden. Fiir Wolfram wurde dieser Ansatz mit ¢ = 0,11
und b = 0,83 verwendet [39]. Dieser Ansatz kann auch oberhalb der Plasmakante
verwendet werden, dann jedoch mit einem kleineren Exponenten, um die Sattigung
fiir Energien grofler ungefihr 50 eV zu beschreiben. Fiir Eisen wurden a = 0,85
und b = 1/3 und eine modifizierte Form verwendet, bei der V;(¢) unterhalb der
Plasmakante stark verringert wird [46] (vgl. Abb. 5.4 auf S. 58).

2.2.3 Geometrische Form und Konstruktion des Kristall-

potentials

Die bei Metallen in hohem Mafle kugelsymmetrische Form des Potentials um die
Atomkerne einerseits und die geringe Struktur des Potentials zwischen den Atomen
in Zusammenhang mit der Gittertranslationssymmetrie andererseits legen die bei
der Rechnung der elektronischen Struktur von Kristallen in den letzten Jahrzehn-
ten mit groflem Erfolg verwendete Muffin-tin-Form des Potentials nahe. Innerhalb
sich beriihrender Muffin-tin-Kugeln um die Atomkerne wird das Potential sphérisch
gemittelt und zwischen diesen Kugeln konstant gesetzt. Dies vereinfacht die Rech-

nungen erheblich.
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Seit gut einem Jahrzehnt werden Methoden entwickelt, die auf solche Ein-
schrinkungen fiir die Form des Potentials nicht mehr angewiesen sind. Sehr er-
folgreich ist die FLAPW-Methode fiir die Simulation von Kristalloberflichen durch
mehrlagige Schichten von Atomen [20, 21]. Neuerdings werden Greenfunktions- und
Zellularmethoden in diese Richtung weiterentwickelt {47, 26]. Die Implementierung
dieser Methoden ist sehr aufwendig.” Ohne Zugang zu solchen Programmen oder
den Ergebnissen ist man genétigt, das Kristallpotential fiir Oberflichenatome ohne
Einschrankung der Form auf andere Weise und nicht selbstkonsistent zu berechnen.

Konstruktion eines effektiven Kristallpotentials aus atomaren Ladungs-
dichten

Ausgangspunkt sind sphérisch-symmetrische atomare Ladungsdichten. Sie wurden
selbstkonsistent nach der von Liberman et al. [48] angegeben Methode und mit
deren Programm [49] berechnet.

Fiir jeden nichtiquivalenten Atomort in der Kristalloberfliche iiberlagert man
die Ladungsdichte und die Coulomb-Potentiale des Aufatoms und seiner Nachbarn
[50]. Aus der Ladungsdichte berechnet man das Austausch-Korrelations-Potential
gemaB einer der in Abschnitt 2.2.1 angegebenen Naherungen. Die Summe aus dicsem
und dem Coulomb-Potential ergibt ein gendhertes Kristallpotential.

Dieses Kristallpotential hat nun die Symmetrie des Kristalls bzw. seiner
Oberfliche aufgrund der von den Nachbaratomen hereinragenden Ladungen und
der Coulomb-Potentiale der Nachbaratome. Es fehlt der EinfluB der Verschiebung
von Ladungen durch die Wechselwirkung dieser Ladungsverteilungen.

Eine Berechnung des Coulomb-Potentials aus der Ladungsdichte ist aufgrund der
Linearitit der Poisson-Gleichung nur erforderlich, wenn sie wie im Fall der selbstkon-
sistenten Berechnung keine Uberlagerung atomarer Ladungsdichten mit bekanntem
Coulomb-Potential ist. Die Berechnung wird dann wesentlicher aufwendiger, da die
Oberflichenterme im Greenschen Satz zu beriicksichtigen sind [51, 52].

Hat ein einzelnes Atom die radialsymmetrische Ladungsdichte ng(r), so ist das
Coulomb-Potential fiir die atomare Randbedingung Veou,o(r — o0) =0

’ n
VCoul,O(r) = /d3 l Oir

T

41r( /dr"2 +/ dr'r'ng(r )

Die Ladungsdichte und das Coulomb-Potential sind fiir ein Kristallgitter {I-Z'}

(2.17)
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von Atomen

n(f) = %no(l F—R) (218)

VCouI('F) = ZVCoul,O(I 7 — I-i ') (219)
ﬁ .

Zum Coulomb-Potential tritt das Austausch-Korrclations-Potential, in lokaler
Dichte-Néherung

1/3
V() = ~28(n() (5=n() (2.20)
und man erhélt das gesamte Potential

V(7) = Veou(7) + Ve(7). | (2.21)

Ladungsdichte und Potential sollen innerhalb von Kugeln um jedes Atom nach Ku-

gelflichenfunktionen entwickelt werden.
A7) = 3 () ¥em(P) (2.22)

tm
V(R = Y Vim(r)Yem(F) (2.23)

tm

In diese Entwicklung geht das Potential nach Gl. (2.18) ein. Entwickelt man ebenso
Coulomb- sowie Austausch-Korrelations-Potential nach Kugelflichenfunktionen

VCoul(‘F') = ZVCoul,lm(r))flm(‘F) (224)
{m
Vzc(‘?) = E ch,‘m(r)}’lm(f)’ (225)
{m
so ist
1,lm(’r) = VCoul,(m(T) + ch,lm(r)- (2’26)

Die Radialfunktionen sind aus Gl. (2.24) wegen der Orthonormalitit der Ku-
gelflichenfunktionen

VCouI,lm(r) = /dzi:Yl:n('F)VCoul(F) (227)

Veeim(r) = [ Y5, ()Vael). (2.28)
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Entwicklung des Coulomb-Potentials

Zunéchst zum Coulomb-Potential. Mit Gl. (2.19) hat man
VConl,lm(r) = Z/dZTAY[:,(f)VCouI,D([ ¥ - ﬁ l) (229)
#

Der Beitrag eines Summanden, d. h. eines Atoms im Abstand R, ist

VConl lm(r /d‘zr}fhn r)VCOUlO(I R’ l) (230)

Liegt das Atom auf der z-Achse, also R= (0,0, R), so ist

1 2w .
c('(l:.):}},),,( ) = \/ 2L+ 1/ dcose/ quP,'ml(cosﬂ)e""d'
4 Ja 0

XV(:nul,o(\/’f2 + R? — 2r Rcos())

= 2«50,,.,/2” / dz P (2)Veou o(V7? + R — 27 Rz). (2.31)

Liegt das Atom bei R auBerhalb der z-Achse im gleichen Abstand R und geht R aus
(0,0, R) durch die Drehung D(afy) mit den Eulerwinkeln a7 hervor, so ist

VCoul lm(r) Z VCoul {m' (T)D (OC,H’Y). (232)

Die Drehmatrizen sind zum Beispiel in Messiah, Quantenmechanik, angegeben [53].
Die Radialfunktionen des Coulomb-Potentials sind also

VCoul,lm(T) V VCoul,O 1')6[06,,,0 + Z V((,'tg?llllg T)D o(aﬂ’]’) (233)

mit den Drehmatrizen und Integralen der Form (2.31). Auf die gleiche Weise wird
die Entwicklung der gesamten Ladungsdichte Gl. (2.18) berechnet.

Entwicklung des Austausch-Korrelations-Potentials

Da der Zusammenhang von V,(7) und n(7) nicht linear ist, kann die Entwicklung
des Austausch-Korrelations-Potentials nicht durch Anwendung von Gl. (2.20) auf
jede einzelne Radialfunktion n,,,(r) berechnet werden. Vielnehr ist fiir jedes r fiir
bestimmte Punkte auf der Kugeloberfliche der Wert V,.(7) nach Gl. (2.20) mit Hilfe
von Gl. (2.23) zu berechnen.

Diese Punkte, d. h. die Winkel 0, #, wurden so gewihlt, daf} die Integrale in
Gl. (2.28) mit minimaler Anzahl von Punkten approximicrt werden konnen. In der
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¢-Abhéngigkeit ist dies eine Fourier-Analyse und in der §-Abhéngigkeit eine Gauss-
Quadratur fiir Legendre-Polynome (siehe z. B. [54]). Das Integral (2.28) wird dann
in der Form

[ PR,V = v SV B Vel Brd)  (2:39)
=1 J

berechnet. Exakt fiir £ < 4 ist die Methode bei acht in gleichem Abstand liegen-
den Punkten ¢; = 21rj;;—1 fiir die Entwicklung in ¢ und fiinf speziellen Punkten 6;
(Nullstellen der Legendre-Polynome) fiir die Entwicklung in § mit den speziellen
Gewichten w; nach Referenz [55].

2.2.4 Die Oberflichenpotentialbarriere

Im Bereich der Kristalloberfliche steigt das Potential wegen der verschwindenden
Ladungsdichte vom mittleren Wert —V; zwischen den Atomen zum Wert null (de-
finitionsgemaB) hin an. Uber die laterale Ortsabhéngigkeit wird im allgemeinen
gemittelt (siehe aber [39]) und man erhilt eine Potentialbarriere V(z), die bei der Be-
rechnung der Elektronenstreuung an der Oberfliche als zusétzliche streuende Schicht
beriicksichtigt wird. In dieser Arbeit wurden vier Arten von Oberflichenpotential-

barrieren verwendet.

e Eine einfache Potentialstufe mit Berechnung der Beugung der Elektronenwelle,

aber ohne deren Reflexion.

V(z) = -V O(~2) (2.35)

¢ Ein klassisches elektrostatisches Bildladungspotential [51] mit der Spiegelebene
bei z = zj, das im konstanten Wert des inneren Potentials endet (Energieein-
heit: Hartree)
Zfzi—zof z<0
V(z) = (2.36)
-V z>0

mit 2y = 1/4‘/0.

e Ein Potential, das in gréfierer Entfernung vom Kristall asymptotisch gegen
das Bildladungspotential lauft, in Kristallnihe jedoch sittigt und glatt in das
innere Potential iibergeht und Austausch und Korrelation mit den Kristall-
elektronen beriicksichtigt, mit der Form [56, 57, 58]

(=) 2 <

V(z) = (2.37)

_ Vo
Ae-BG-011 z> %0
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mit B = 2Vy/A und A = —1 + 4Vp/ ). Die Werte fiir die Parameter z und A
werden bei der jeweiligen Anwendung angegeben.

e Ein in Richtung z senkrecht zur Kristalloberfliche tabelliertes Potential V(2)
aus der Uberlagerung von atomaren Ladungsdichten, wie es zum Beispiel fiir
Wolfram untersucht wurde [39].

Der Imaginiirteil des Potentials geht auflerhalb des Kristalls gegen null und im
Inneren gegen den in Abschnitt 2.2.2 angegebenen Wert Vi(¢). Der Ubergang zwi-
schen diesen wird durch eine Gaussfunktion

2

Vi(e)e™** z<0
V¥ (z,€) = (2.38)
Vi(e) z>0

beschrieben [45, 57].

2.3 Streuung von Elektronen an Festkoérpero-

berflachen

Auf der Grundlage der in den vorangehenden Abschnitten beschriebenen Ergeb-
nisse fiir die Elektronentheorie wird nun die Anwendung auf die Beugung langsamer
spinpolarisierter Elektronenstrahlen (Spin-polarized low-energy electron diffraction
-~ SPLEED) an Festkdrperoberflichen mit Gitter-Translationssymmetrie parallel zur
Oberfliche beschrieben. |

In der Schicht-KKR-Theorie [7, 8, 9] wird der halbunendliche Kristall in ein-
zelne Schichten aufgeteilt. Jede Schicht besteht aus Wigner-Seitz-Zellen um jedes
Atom, die durch Verschiebung entsprechend der Translationssymmetrie parallel zur
Oberfliche die ganze Schicht ausfilllen. Fiir jede Zelle kann man Kugeln definie-
ren, die die Zellenwiinde gerade beriihren (Muffin-tin-Kugeln) oder die das gleiche
Volumen wie die Zelle haben (Wigner-Seitz-Kugeln).

Zunichst berechnet man die t-Matrix fiir die Streuung von Kugelwellen fiir jede
vorkommende nichtiquivalente Zelle. In der Muffin-tin-Niherung ersetzt man hier-
bei das Potential in der Zelle durch den kugelsymmetrischen Teil in der Muffin-tin-
Kugel. In dieser Arbeit werden die nicht-kugelsymmetrischen Teile des Potentials
innerhalb der Muffin-tin- oder der Wigner-Seitz-Kugel berticksichtigt. Die grofieren
Wigner-Seitz-Kugeln haben den Vorteil,-daf sie einen Teil des Potentials zwischen
den Atomen einbezichen, der bei den Muffin-tin-Kugeln unberiicksichtigt bleibt.
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Dariir macht man den Fehler, dafl durch die sich tcilweise iiberlappenden Kugeln
Teile des Potentials doppelt gezi&hlt werden.

Aus den t-Matrizen setzt man fiir jeden Schichttyp eine Streumatrix fiir die
Streuung von ebenen Wellen an dieser Schicht zusammen. Aufgrund der Trans-
lationssymmetrie kann der Wellenvektor parallel zur Oberfliche nur um reziproke
Gittervektoren geindert werden. Zusammen mit der Energieerhaltung fiir die Elek-
tronenbeugung (elastische Elekironenstreuung) sind damit die Wellenvektoren der
gebeugten Strahlen festgelegt. Diese Vereinfachung erméglicht erst die Ausarbeitung
der Theorie. SchlieBlich werden die Schicht-Streumatrizen zur Reflexionsmatrix des

halbunendlichen Kristalls zusammengesetzt.

2.3.1 Lo6sung der Dirac-Gleichung fiir ein magnetisches
nichtsphérisches Kristallatom

Das Ziel ist die Berechnung der {-Matrix fiir die Streuung von Kugelwellen an einem
einzelnen Kristallatom, die in die Berechnung der Vielfachstreuung zwischen den
Atomen eingeht. In der Dirac-Gleichung (vgl. S. 8)

HY =¥ (2.39)
mit dem Hamilton-Operator
H =cd f+p +V()+p o, B(7) (2.40)

habe das lokale Magnetfeld die Richtung €,. Effektives Potential und Magnetfeld
sind komplexe Gréfilen mit einer Entwicklung der Winkelabhingigkeit nach Ku-
gelflichenfunktionen um den Ort des Atomkerns

¢ E["m" Y.l,”n(,;:)‘/l,,mu('r) r< R

V(@) =4 (2.41)
L 0 r> R
und -
([ T Y (F) B (1) 7 < R
B(7) = { (2.42)
| 0 r>R

mit dem Muffin-tin-Radius oder dem Wigner-Seitz-Radius R.
Jede Losung kann in der Form

fen) xk
(2.43)

igh(r) X",
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geschrieben werden [59]. Es sind f#(r) und g%(r) Radialfunktionen mit den rela-

tivistischen Quantenzahlen « und g und x* die Spin-Winkel-Funktionen, gegeben
durch

x' = Z c( % jp—oa)Y/ X" (2.44)

mit den Clebsch-Gordan-Koeffizienten C(¢ ,i—, j p—o o), den Kugelflichenfunktionen
Y/ und den Einheits-Zweierspinoren x”.

Aufgrund der Lokalisierung des Potentials erhilt man fiir 7 > R als Lésungen
Wellen fiir freie Elektronen. Ein vollstindiger Satz solcher Losungen ist

BB (k) x*
H () = (2.45)

Kp

1Cx h(ii)(kr) X",

mit den sphérischen Hankel-Funktionen hr) und hg—) fiir auslaufende und einlau-

fende Kugelwellen. Dabei ist ¢, = s, <k mit der relativistischen Energie € = €rin+C?

et+c? _
und dem Impuls k gemaB € = c2k? 4 c. Weiter ist £ = £ — s, und s, = &/ | & |.

Stehende (ungestreute) Wellen werden durch die sphérische Besselfunktion

1
I oww=5(H 0+ H D) o (2.46)

K

beschrieben.

Die allgemeine Lésung aufierhalb des Atoms ist cine Linearkombination

v =3 A,H D+ B, H (). (2.47)
Kp

Die t-Matrix wird definiert, indem man den ungestreuten Anteil abspaltet

,‘\P, = Z Z 2Ax'l"(6n'~6p'l‘ i wp T tn’;;’n;: g ﬁf,))- (248)

Ky kgt

Dies ergibt die Beziehung zwischen den auslaufenden und einlaufenden Amplituden

Bny = Z(Ztn'p‘x;l + 6&&'6;c;1')An',z'- (249)

K""

Innerhalb des Atoms muf die Lésung ¥ numerisch berechnet werden. Hierzu
~S

wird der Ansatz Gl. 2.43 in die Dirac-Gleichung eingesetzt. Man erhélt ein gekop-
peltes Differentialgleichungssystem fiir die Radialfunktionen f* und g%:
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. o, PSR 1.
Tew 1 FEXL ToFrdsy +  WTEk-1) rieixt,

Tun lighxt TG 2 4+ Peig(—x—1)) (fixk
(2.50)

\ + @V Hixi + B(le, [fix.
+ (=4 V() Hekx', - B(Ag, tgkx",

Nutzt man £@ x* = —x* und
T——Xn &—-n

/d’f(&:)f&:‘: = b bppts (2.51)
so erhilt man nach Anwendung von
(x)' o
[
o ()

auf Gl. (2.50) die gekoppelten Differentialgleichungen

Zor = sgr o+ CEEf 4 Tl W + Wal)
, (2.52)
%f}g = _ff:'e‘ + i:cLE.g‘l: - %Zn'ﬂ'gi‘" (WV::{‘u' - WB::{‘p')
mit den Kopplungsmatrizen
Wyt = [ &)V (XL, (2.53)
und
Wodh = [ @#(x) B(g. Xt (2.54)

Das gekoppelte Radialgleichungssystem besitzt eine Anzahl von linear unabhéngi-
gen Losungen, die gleich der Anzahl der gekoppelten Gleichungen ist und die durch
Randbedingungen unterschieden werden kénnen. Fiir jede Randbedingung ¢ erhélt
man also zwei Losungsvektoren (f£0)(r)) und (g4#®)(r)), die insgesamt ein Funda-
mentalsystem von Lésungen bilden, nach dem die allgemecine Losung innerhalb des
Atoms entwickelt werden kann. Die Lésungsvektoren werden durch numerische In-

tegration mit einem Pradiktor-Korrektor-Verfahren ausgehend vom Ursprung r = 0
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bis zum Radius R der Kristallatomkugel berechnet. Die Anfangswerte gewinnt man
durch einen Potenzreihenansatz bei Vernachlissigung der Potentialterme bis auf
den dominierenden —Z/r-Term des Coulombpotentials in der Néhe des Atomkerns.
Hierbei kann fiir jedes i jeweils ein f# und g ungleich null gew&hlt werden.

Bei r = R setzt man diese Entwicklung der allgemeinen Losung auflerhalb des

Atoms Gl. (2.48) gleich und erhalt

fEO(R) x»

1
Ya), 7 =33 AvwGenbrn I e ttauen H (H). (2.55)
i wp igﬁ(‘)(R) X" Ky wp!
Definiert man die Vektoren
FO = (.o )T GO = (Lgr® )T
(2.56)
a = (..q;.. )7 A= (.. A,..)T
und die Matrizen
E = (&) g = @)
i = (tnpn’;c')
(2.57)
i = (jl6n"16"”r) i("‘) — (h.$+)6,”"6””')
I = (Cofibunbu) E 7 = (chiVuwbpn)
mit ¢, = 8,-%5 (vgl. nach Gl. (2.45)), so kann man Gl. (2.55) als
1
Ee = (L+ELMD4 (2.58)
1 —
7ge = C+E"0A (2.59)
schreiben und berechnet daraus die {-Matrix
t=E" -GE'EY)NGE L~ D. (2.60)
Aus der t-Matrix 148t sich die unitire Streumatrix
s=2t+1 (2.61)

berechnen, deren Eigenwerte verallgemeinerte Streuphasen ergeben, wie sie Rennert
und Seifert untersucht haben [29].
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Im Spezialfall sphéirisch—symmetrischér Potentiale V(#*) = V(r) und Magnetfel- -
der B(7) = B(r) (Muffin-tin-Nsherung), erhilt man

WV:;‘P' — V(r)énn‘élly'

—pf(s+3) K=& (2.62)

—‘/1—(:_‘;—5)2 k=—r—1

(vgl. [14]), die Kopplung wird also sehr stark reduziert. Im Fall ohne Magnetfeld

WB"I’" = B(r)éuv(?,,,,:

kp

sind die Gleichungen vollstindig in . entkoppelt. Die Matrizen F und G und
folglich die #-Matrix sind dann diagonal und man schreibt

1, ..
t,""‘rpr = 6,“‘!6,‘,‘!5(32'6“ - 1) (2.63)

mit Streuphasen §,. Dies schlieBt an die iibliche Notation der Muffin-tin-Néherung
an [9].

2.3.2 Temperaturkorrektur der t-Matrix

Bei endlichen Temperaturen fiihren die Schwingungen der Atomkerne um ihre Ru-
helage zu einer Storung der Interferenz der an den Atomen gestreuten Wellen zu
diskreten gebeugten ebenen Wellen. Die in den Strahlen verlorene Intensitit geht
in einen diffusen Untergrund zwischen den Strahlen [9, 30]. Um dies zu beriick-
sichtigen, ist eine Mittelung iiber den Atomort durchzufiihren. Man verwendet
ein Debye-Spektrum von Gitterschwingungsmoden (mit Debye-Temperatur Tp) und
vernachlissigt die Korrelation der Schwingungen benachbarter Atome.

Die ¢t-Matrix in der Entwicklung nach Spin-Winkel-Funktionen bezieht sich auf
den Atomkern als Koordinatenursprung. Die Mittelung iiber den Atomort fiihrt
zu einer renormalisierten {-Matrix. Die Methode wird im nicht-relativistischen und
unmagnetischen Fall bei Pendry [9] und im allgemeinen Fall bei Tamura et al. [60]
beschrieben. Im Fall sphirischer Kristallatome ohne Magnetfeld und Spin-Bahn-
Kopplung erhilt man komplexe Streuphasen aus den reellen Streuphasen bei T = 0
und in kinematischer Niherung einfach einen Debye-Waller-Faktor in der Intensitit
in Abhingigkeit von Energie und Temperatur. Im allgemeinen Fall ist die Renorma-
lisierung der ¢-Matrix numerisch sehr aufwendig. Die so gewonnene {-Matrix geht

nun statt der ¢-Matrix bei T = 0 in die weitere Rechnung ein.
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2.3.3 Drehung des Koordinatensystems fiir die t-Matrix

Die Entwicklung der {-Matrix nach Spin-Winkel-Funktionen x* bezieht sich auf ein
vorgegebenes Koordinatensystem mit der z-Achse als Quantisierungsachse. Diese
Quantisierungsachse wird bei der Berechnung der {-Matrix in Richtung des Ma-
gnetfeldes gelegt, so daf die magnetische Kopplung in der Dirac-Gleichung auf Bg,
reduziert wird. Das fiir die Schichtstreuung verwendete Koordinatensystem geht
jedoch von einer z-Achse aus, die senkrecht auf der Oberfliche steht und in diese
hinein zeigt. Es ist deshalb eine Drehung der t-Matrix notwendig. Es seien a,f,7
die Euler-Winkel fiir die Drehung des atomaren in das Kristallkoordinatensystem.
Ist die -Matrix in der Ortsabhéngigkeit nach Kugelflichenfunktionen und in der
Spinabhingigkeit nach Zweiereinheitsspinoren x” entwickelt, so beschreibt die Ma-
trix

D!, (afy) = €™ dipp(B) ™™ (2.64)

mit (¢ 1duft iiber alle mit der Fakultat zu vereinbarenden natiirlichen Zahlen)

‘ o+ m)(E = m)e + m)Y(L — m)!
o (B) = 2 () G m = — OHIE = m + m0)!

2 +m—m'—2¢ g_ x sinZt-m+m' g_ (2.65)

die Drehung im Ortsraum, die unterschiedliche £ nicht verkniipft, und speziell die
Matrix D!/?(aB7) die Drehung im Spinraum [61]. »

Vor Durchfithrung der Drehung ist die ¢-Matrix von der kp-Entwicklung in die
{mo-Darstellung und anschlieBend wieder zuriick zu iiberfithren. Die unitdre Ope-

X €08

ration der Drehung wird also durch die Matrix
1, 1, |
Un;m’p' = Z C(t 5 Jp—o G)Dfnm’ (aﬂ'Y)D:!'z' (aﬁ'Y)C(l' 5 J’ ,U.' —a' al) (2'66)

mit den Clebsch-Gordon-Koeffizienten C(£1 j p—o o) durchgefiihrt. Die Drehung
der t-Matrix ist also durch
t=UtU! (2.67)

gegeben [60, 14].

2.3.4 Vielfachstreunung in einer Schicht

Die zweidimensionale Translationssymmetrie in der Schicht bewirkt, daf die Kom-
ponente des Wellenvektors k einer einfallenden ebenen Welle e'*" parallel zur Schicht
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bis auf reziproke Gittervektoren ¢ des Schichtgitters erhalten bleibt. Beriicksichtigt

man die Energieerhaltung, so sind die Wellenvektoren der gestreuten Wellen

kE = (ky+4, £k~ | k+7]?) (2.68)

mit dem Impulsbetrag ¢2k? = E? — ¢!. Auf den beiden Seiten einer Schicht kann
man die Elektronenwelle also nach Gitterwellen entwickeln.

S (2.69)

- .‘+
Z!;,(u;.;e'kl + vé’,e'kﬂ )xX° z>0

skt S
g = { Tio(uj,e o e ;€ )" z2<0

U-

<
<

Abbildung 2.1: In eine Schicht einlaufende (oben) und auslaufende (gestreute, un-

V-

>
>

ten) Wellenamplituden

Es sind die Streumatrizen M %*,”. zu berechnen, die die Amplituden der Wellen

auf den beiden Seiten der Schicht verkniipfen (vgl. Abb. 2.1).

vt = M*rtut + M*tuo

2.7
v— = M~tut + M "u” (2.70)

Bei relativistischer Rechnung oder in magnetischen Systemen ist die Streuung spi-
nabhingig. Die Indices 0,0 ' bezeichnen den Spin der Elekironen. Die Streumatrizen
hingen von der Geometrie der Schicht und dem Streuverhalten der einzelnen Atome,

gegeben durch die {-Matrix, ab. Die Vielfachstreuung fithrt auf eine X-Matrix

1 1
X'qm’p' = Z tn,m"p" Z C(zll Ej"’l'" - OU)C(E, Ej'”' - 00)
xp" o
x 3 e -G gpiyi—o(—R) (2.71)
R
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mit einer Gittersumme iiber die Atomorte { R}, wobei

Gt Z47r (=)= C=EaB (Y D (R R)Y ™ (— R) / LYY Y
(2.72)

Die Gittersummation kann zur effektiven Berechnung teilweise in eine Summe im
k-Raum iiberfiihrt werden [8]. Mit dieser X-Matrix berechnet man die Streumatrix
zu [14, 9]

M, = 6“ kAka, —— S ito(es _7;1,—-00) Y/ 7 (—k3) (2.73)

Kp

X D teprp” Z ’t'C(( ] 'W—o 0')(Yt""—a (- )) (1= X)hampn-

&"p

Die M-Matrizen besitzen eine spezielle Symmetrie. Betrachtet man die 2 x 2-
Matrizen im Spin 0,0’ fiir gegebene §, ¢, so gilt mit Magnetfeld B in einer Spiege-
lebene des Kristalls

M**(B) = ¢, M ¥(-B)g,. (2.74)
Es ist deshalb nicht die explizite Berechnung aller M-Matrizen notwendig [60].

2.3.5 Reflexionsmatrix des halbunendlichen Kristalls

Die im vorangehenden Abschnitt berechneten Streumatrizen M verkniipfen die Am-
plituden von Wellen auf beiden Seiten der streuenden Schicht. Die Kombination von
Schichten wird durch die Einfihrung der Transfermatrix @ ibersichtlicher. Diese
verkniipft die Amplituden auf einer Seite einer Schicht 7 mit denen auf der entspre-

chenden Seite der nichsten Schicht i + 1 (vgl. Abb. 2.2).

afi | _ | @ Q2 a} _ at
[as_ﬂ]—[Qs Q4][a{] Q[ai—]' (2.75)

Die Bezichungen zwischen den Amplituden sind

af = uf ; i

L9 L i 9.76
P(-diar = v PH-dat, = o (2.76)

a
1
<

mit der diagonalen Matrix aus den Phasenfaktoren (den Propagatoren freier Elek-

tronen)

-

PE,(d) = ¢ 7655 (2.77)

Die Abbildungen 2.1 und 2.2 verdeutlichen diese Zusammenhénge. Kombination
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Abbildung 2.2: Wellenamplituden an benachbarten Schichten

der Gleichungen (2.70), (2.75) und (2.76) ergibt

_[ @@t - M) M) PHAM (M)
T @) P (@M ] (219

Die Diagonalisierung der Transfermatrix ergibt als Eigenfunktionen die Blochwellen

und die Bandstruktur, denn nach dem Bloch-Theorem ist fiir Blochwellen

[:}‘ ] = A [ :i ] (2.79)

mit den Eigenwerten A = e'*¥_die somit die Eigenwerte von @ sind [9, 13]. Diejenigen
A mit Betrag eins ergeben die Wellenvektoren k der reellen Bandstruktur. Die
Matrix X aus den Eigenvektoren tranformiert von der Basis der Gitterwellen in die

der Blochwellen
af s
=X (2.80)
a,- t

MO
xtox=10 X ...|. (2.81)

Ein LEED-Zustand enthilt keine Blochwellen, deren Amplitude in den Kristall hin-
ein exponentiell anwichst, das sind solche mit | A |> 1. Sortiert man also die Bloch-
wellen so, dafl diejenigen mit | A |> 1 zuerst crscheinen, so ist bei der Entwicklung
eines LEED-Zustands an der Oberfliche eines Kristalls s = 0, also

BRI
ay X3 X4( 1
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Die Elimination von ¢ ergibt die Reflexionsmatrix Rp des halbunendlichen Kristalls

af = X4X;'a} = Rpaf. | (2.83)

)

Addiert man eine Schicht mit Transfermatrix @ (der Abstand d geht in die Pha-
senfaktoren P* (ci) ein) zum halbunendlichen Kristall mit Reflexionsmatrix Rp, so
erhilt man aus einer Kombination von GI. (2.75) und (2.83) als Gesamtreflexions-

matrix
R=(RsQ; — Q41 (Q3 — ReQy). (2.84)

Dieser Vorgang laBt sich beliebig wiederholen. Insbesondere wird auf diese Weise
die Oberflichenbarriere iiber ihre Transfermatrix dem Kristall hinzugefiigt.

2.3.6 Streuung an der Oberflichenbarriere

Die Streuung an der Oberflichenpotentialbarriere wird wie die Streuung an einer
Schicht durch Streumatrizen ausgedriickt. Fiir ein nur von z abhingiges Potential
V(2) ist der Wellenvektor l.c‘" + ¢ bei der Streuung erhalten, die Streumatrix also
diagonal. Die Wellen ¢*77 mit I.c';it = (I:" + §, £1/2(¢ + Vp)) innerhalb des Kristalls
wird in eine Welle &'+ f5 (2) gestreut. Durch diesen Ansatz gewinnt man Glei-
chungen fiir f;(z) Diese Gleichungen werden fiir das gegebene Potential numerisch
integriert. Fiir Potentialbarrieren mit Bildladungsasymptotik

ist die Verwendung der korrekten Randbedingung unumgénglich. Diese ist fiir dieses
langreichweitige Potential die konfluente hypergeometrische Funktion (Whittaker-
Funktion) [45, 62), die asymptotisch fiir grofie negative z gegen ebene Wellen geht.
Mit der auf diese Weise berechneten Streumatrix wird die Oberflichenbarriere bei
der Berechnung der Reflexionsmatrix des halbunendlichen Kristalls wie eine zusibz-
liche Schicht behandelt.

2.3.7 Intensitat und Spinasymmetrien der reflektierten
Elektronen

Ein einfallender Elektronenstrahl mit Wellenvektor ko= (l—c.",k,) und Spin-
Polarisation ﬁg wird im Spin-Raum durch die Dichtematrix

(1+@h) (2.86)

5
oo —
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beschrieben. Die in den Strahl mit Parallelkomponente des Wellenvektors EII +q
gestreuten Amplituden werden mit den Streumatrizen Ry, . aus dem vorstehenden
Abschnitt berechnet. Dies sind im Spinraum 2 x 2-Matrizen fiir jeden reflektierten
Strahl §. Die Dichtematrix des gestreuten Elektronenstrahls ist dann

1 -3 ‘
Zerlegt man
Bg=F+ Gd, (2.88)

so ist der Erwartungswert des Stroms in den Strahlen {13, 59
IB) =| F I+ | G > +iFy(G" x G) + (F*G + FG") F (2.89)

Kehrt man die Polarisation I_"o des einfallenden Elektronenstrahls um, so kann man
die Spin-Asymmetrie

It —1I- '
mit I* = I;(+PBy) bestimmen. Es ist
- 2 -.* . "'* ~
4;= P, ReFG* +iG* x G (2.91)

[ FP+]GP

Diese Asymmetrie resultiert aus der in der Dirac-Gleichung enthaltenen Spin-Bahn-
Wechselwirkung der Elektronen. Fiir magnetische Systeme muf} die Wechselwirkung
mit der Magnetisierung beriicksichtigt werden. Man hat zusétzlich die Mdglichkeit,
die Magnetisierung (das effektive Magnetfeld B) umzukehren, und erhilt so eine
weitere Asymmetrie. Die Rechnungen der vorstehenden Abschnitte sind dann fiir
beide Magnetfeldrichtungen durchzufiihren und man erhélt vier Intensitéten

I’ = Ij(o By, uB) (2.92)

mit p,0 = +1. Hieraus bestimmt man neben der Gesamtintensitat

I=If+I;+IF+1C (2.93)
die Asymmetrien [13, 30]
A, = (IT-I7+It-I2)/I (2.94)
A, = (It -I;-IT+I0)/1 (2.95)
A, = ([I+1I; -IY-ID)/L (2.96)
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Fiir nichtmagnetische Systeme ist A,, die oben angegebene Spin-Bahn-Asymmetrie:
Sie entsteht durch Addition der Intensititen, die sich durch die Richtung des Ma-
gnetfeldes unterscheiden. Der Effekt des Magnetfeldes wird also herausgemittelt
und sie ist fiir magnetische Systeme niherungsweise ein Mafl fiir die Spin-Bahn-
Wechselwirkung.

Bildet man die Differenz der Intensititen mit antiparallelem Spin und Magnet-
feld zu den Intensititen mit parallelem Spin und Magnetfeld, so erhilt man die
Austauschasymmetrie A.,, die also durch die Wechselwirkung von Spin und Ma-
gnetfeld hervorgerufen wird. Der Effekt der Orientierung des Spins relativ zum
Kristall (und damit zum Bahnmoment) wird herausgemittelt.

Diese beiden Grofien sind niherungsweise Mafle fiir die Spin-Bahn- bzw. die
Austausch-Wechselwirkung. Bestimmte Geometrien erlauben die Isolierung dieser
Effekte. Bei 8 = 0° verschwindet A,, fiir den (00)-Strahl. Liegt Py in der Streuebene
(die Ebene aufgespannt durch Wellenvektor von einfallendem und gebeugtem Strahl)
und ist diese eine Spiegelebene des Kristalls, so werden A, und A4,, entkoppelt. Fiir
B._Lﬁo verschwindet A.., wenn die Streuebene in einer Spiegelebene des Kristalls
liegt. Die Entkopplungist generell um so besser, je geringer die Asymmetrie fiir einen
unpolarisiert einfallenden Elektronenstzahl A, ist. Siehe zu diesem Themenkomplex

(13, 30).
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3 Die W(001)-Oberfliche

Fiir eine erste Untersuchung der Effekte nicht-sphérischer Potentiale in SPLEED
haben wir die W(001)-Oberfliche gewihlt, die bereits eingehend experimentell und
im Rahmen der Muffin-tin-Niherung theoretisch untersucht worden ist (vgl. Tamura
et al- [39] und dort aufgefiihrte Literatur).

3.1 Geometrie und Potential

Die W(001)-Oberfliche ist nicht rekonstruiert [17] (vgl. auch [63]), weist aber eine
Kontraktion des Abstands der ersten beiden Lagen um ungefihr 7,5% auf [17, 39)].
Das Potential wurde auf die gleiche Weise wie bei Tamura et al. [39], d. h. aufdiein
Abschnitt 2.2.3 beschriebene Weise erzeugt. Dies erméglicht im direkten Vergleich
mit den fritheren Ergebnissen eine vollstindige Separation des Effektes des nicht-
spharischen Potentialanteils vom Einflufi der Kontraktion und der Oberflichenbar-
riere. Selbstkonsistent mit vollstindigem Oberflichenanteil berechnete Potentiale
standen nicht zur Verfiigung.! Es wurde die Slater-Austausch-Niherung (@ = 1)
gewshlt [64, 39]. Die nicht-spharischen Potentialbeitrige zeigt Abb. 3.1 fiir ein
Atom in der obersten Schicht. Der wesentliche Beitrag ist der Dipol-Anteil Vi, der
Werte von —4 bis —6 eV zwischen dem Muffin-tin-Radins R, und dem Wigner-
Seitz-Radius Ry annimmt. In Atomen tiefer im Kristall verschwinden alle nicht-
sphirischen Terme bis auf Vyg, Vis4 und héhere £ entsprechend der kubischen Sym-
metrie.

Fiir die Temperaturkorrektur der t-Matrix wurde die Debye-Temperatur Tp =
310K verwendet [65]. Der Imaginirteil des Potentials hat die Form Gl. (2.16) mit
Werten @ = 0,11 und b = 0,83 [39, 64]. Es wurden verschiedene Oberflichen-
barrieren verwendet. Neben Modellen mit einer analytischen Funktion V(z) kann
man atomare Ladungsdichten iiberlagern und die dreidimensionale Funktion V()
im Bereich der Oberfliche nach reziproken Gittervektoren entwickeln. Man erhalt
dann tabellierte Funktionen V3(z). Eine solche dreidimensionale, glatte Barriere
wurde von Tamura und Feder erfolgreich angewendet [39]. In der vorliegenden Ar-
beit wurde hiervon nur der Anteil fiir den reziproken Gittervektor ¢ = 0 benutzt.

Dies ergibt eine glatte, eindimensionale (nur 2-abhéngige) Barriere. In Vorarbeiten

1Berechnungen gibt es von Jones et al. [56].
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Abbildung 3.1: Komponenten Vi, (r) der Entwicklung des Potentials eines Atoms
der obersten Lage der W(100)-Oberfléche nach Kugelflichenfunktionen

wurde mit Barrieren aller in Abschnitt 2.2.4 beschriebenen Typen gearbeitet und
verglichen. Als optimale Parameterwerte fiir eine Barriere nach Jones et al. [56]
ergaben sich A = 1.18 und zy = —2.8.

3.2 SPLEED-Resultate fiir § = 0° und 17,5°

Abb. 3.2 zeigt den EinfluB der nicht-sphérischen Potentialbeitrige auf SPLEED fiir
den (00)-Strahl bei senkrechtem Einfall # = 0° und bei § = 17,5° im Vergleich mit
dem Experiment und mit den Effekten der eindimensionalen Oberflichenbarriere
und einer Reduktion des Abstands der beiden obersten Schichten um 7,5%.

Fiir senkrechten Einfall (linke Seite von Abb. 3.2) beobachtet man vier bereits
beschriebene Effekte der Oberflichenbarriere [64, 39). Nahe E = 0 nimmt die Re-
flektivitat zu, das Minimum zwischen den Maxima bei 4 und 8 eV wird vertieft, bei
11 eV erscheint eine Schulter und man erhilt die Rydberg-Resonanzen unterhalb der
Energie, bei der der (10)-Strahl im Vakuum erscheint (Abb. 3.2b). Die Kontrak-
tion um 7,5% bewirkt zusitzlich eine Verkleinerung des Maximums bei 4eV und
verstirkt die Schulter bei 11 eV (Abb. 3.2¢).

Die nicht-sphérischen Potentialanteile bewirken unterhalb von 10 eV eine gene-

relle Absenkung der Intensitit (durchgezogene Linien in Abb. 3.2a-c) um ungeféhr
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Abbildung 3.2: SPLEED Intensitét des (00)-Strahls von W(001) bei # = 0° (Teilbild
(a) - (d)) und 8 = 17,5° (Teilbild (e) - (h), Spin +1/2 und Spin —1/2 in unterer
bzw. oberer Kurve in jedem Teilbild). Durchweg sind theoretische Ergebnisse fiir
sphérisches ((~—) und (- - -)) und nicht-sphérisches (—) Kristallpotential gezeigt. Die
oberen Bilder (a) und (e) geben Ergebnisse fiir eine nicht-reflektierende Stufenbar-
riere und eine Kontraktion der obersten Schichten 12 = 0 (---) und -7,5% ((- -) und
(=), (b) und (f) fiir eine eindimensionale glatte Oberflichenbarriere und 6y, = 0,
und (c) und (d) fiir die gleiche Barriere und &3 = —7,5% wieder. Experimentelle
Spektren (d) aus [64] und (h) aus [66].
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5%. Das Maximum bei 4 eV ist relativ stirker betroffen als das bei 8 eV Dies fiihrt
zu einer leichten Verbesserung der Ubereinstimmung mit dem Experiment (Abb.

3.2d).

Bei 0 = 17,5° ist der (00)-Strahl aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung pola-
risiert. Die obere bzw. untere Kurve in Abb. 3.2(e)-(h) zeigt jeweils die Intensitit?
in den beiden Spin-Richtungen. Die Oberflichenbarriere fithrt zur Ausprégung ei-
nes Maximums bei 5 eV fiir Spin +1/2 und zweier Maxima oberhalb und unterhalb
davon fiir Spin —1/2. Nicht-sphirische Potentialbeitrége fithren auferhalb dieses
Bereichs zu einer Intensititsverminderung von ungefihr 5%. Die Ubereinstimmung
mit dem Experiment (Abb. 3.2h) wird dadurch nicht merkbar verbessert.

Reflektivitat

0 4 8 12 16 20
Energie (eV)

Abbildung 3.3: Reflektivitit W(001) bei Beriicksichtigung der Potentialbeitrige
(- -) £ = 0 (Muffin-tin-Naherung), (- - -) bis £ =1 und (—) bis { = 4.

Verwendet man nur den nicht-sphirischen Anteil (£ = 1), der den Anstieg des
Potentials zum Vakuum beschreibt, so erhalt man bereits die wesentliche Anderung
gegeniiber dem Spektrum in Muffin-tin-Néherung. Der kubische Teil £ = 4 bringt
eine kleine weitere Anderung. Dies zeigt Abb. 3.3 fiir § = 0°.

Die t-Matrix des Kristallatoms sollte fiir nicht iiberlappende Kugeln berechnet
werden, d. h. bis zum Muffin-tin-Radius R,... Dabei wird jedoch der grofie Teil
des interstitiellen Potentials unberiicksichtigt gelassen. Fiihrt man die Anpassung
gemaB Gl. (2.55) am Wigner-Seitz-Radius Ry s durch, so macht man den Fehler,
Potential im Bereich der Uberlappung der Kugeln doppelt zu zéhlen, beriicksichtigt
aber einen wichtigen Teil des interstiticllen Bereichs. In diesem Bereich sind die
nicht-spharischen Anteile am grofiten (vgl. Abb. 3.1). Bei Bandstrukturrechnungen

2Herlt et al. [64] haben die Reflektivitat (Verhélinis reflektierter zu cinfallender Intensitat) und
McRae et al. [66] Intensitaten in willkiirlichen Einheiten gemessen.
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Abbildung 3.4: Reflektivitat W(001) im (00)-Strahl bei # = 0° fiir die Anpassung
der Wellenfunktionen bei (a) Rys und (b) R, in Muffin-tin-Niherung (- ~) und
mit nichtsphéirischem Potential bis £ = 4 (—).

mit der LMTO-Methode hat sich diese sogenannte Atomic spheres approzimation
(ASA) der urspriinglichen Muffin-tin-Naherung iiberlegen erwiesen [67]. Die bisher
gezeigten Bilder zeigen Ergebnisse fiir den zweiten Fall. Abb. 3.4 zeigt, daB der
Unterschied nicht sehr grof ist und die Auswirkungen auf die Spektren in beiden

Fillen die gleiche Tendenz aufweisen.

3.3 SPLEED-Feinstruktur fiir 6 = 48°

Die Amplitude von Strahlen mit Wellenvektor (Ell + g, k.), deren Energie bezo-
gen auf das Vakuum kleiner ist als %(l::." + §)?, haben im Vakuum exponentiell ab-
nehmende Amplituden und kiénnen daher nicht beobachtet werden. Fiir Energien
wenige Elektronenvolt unterhalb dieser Schwelle beobachtet man Oszillationen in
den Amplituden der ins Vakuum austretenden Strahlen. Diese Oszillationen wer-
den durch die Interferenz des im Kristall eingeschlossenen, einmal von der Barriere
reflektierten und schlieBlich wieder am Kristall reflektierten Strahls mit den direkt
ins Vakuum austretenden Strahlen erzeugt [57]. Wesentlich sind also die Reflexion
und Transmission der Barriere und die Reflexion des Kristalls ohne Barriere. Diese
Oszillationen hiingen stark von der Form der Oberflichenpotentialbarriere ab. Die
Analyse dieser Feinstruktur in LEED-Spektren wurde deshalb zur Untersuchung von
Oberflichenbarrieren herangezogen.

Die Feinstruktur fir Energien unterhalb der Schwelle fiir den (10)-Strahl bei
W(001) wurde fiir § = 48° von Adnot und Carette [68] experimentell untersucht.
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Die Berechnung der Feinstruktur fiir diese und andere Streugeometrien fiihrten Jones
und Jennings zu ihrem Barrierepotentialmodell mit den optimierten Parametern
) = 0,8 und zp = —3,2 in &lteren [69] und XA = 0,9 und z, = —2,9 in neueren
[70, 57) Untersuchungen. Aufgrund dynamischer Effekte weichen diese Parameter
deutlich von denen ab, die man durch Anpassung an das Oberflichenpotential einer
selbstkonsistenten Grundzustands-FLAPW-Rechnung erhlt [69, 70, 58].

Uiber die Reflexionsmatrix des Kristalls ohne Barriere gehen die nichtsphérischen
Korrekturen zum Potential in den Kristallatomen in die LEED-Feinstruktur ein. Im
Rahmen dieser Arbeit interessiert nun der Einflu dieser Potentialanteile. Abb. 3.5a
zeigt das experimentelle Ergebnis von Adnot und Carette ([68], entnommen [69])-
Darunter sind theoretische Ergebnisse fiir (b) die von Tamura und Feder [39] ver-
wendete Barriere und (c) die Barriere von Jones und Jennings [58] gezeigt. Der
Ubergang von der gestrichelten zur strichpunktierten Linie zeigt jeweils den Ein-
fluf des nichtsphérischen Potentials und der Ubergang von der strichpunktierten
zur zur durchgezogenen Linie den zusitzlichen Effekt der Relaxation im Abstand
der obersten beiden Lagen. Beide Effekte verbessern fiir beide Barrieren die Uber-
einstimmung Experiment — Theorie durch Verstirkung des Maximums bei 4,6¢V.
Der Effekt des nichtspharischen Potentials liegt in der gleichen Groflenordnung wie
derjenige der Relaxation.

In (c) wurden Parameter gewihlt, die leicht von den Literaturwerten [69, 70]
abweichen. Die Ubereinstimmung des Maximums bei 4,6¢V ist nicht mehr zu-
friedenstellend. Diese Empfindlichkeit gegen die Form der Barriere zeigt, dafl die
von Tamura und Feder verwendete Methode, die Barriere durch Uberlagerung von
atomaren Ladungsdichten mit speziell konstruiertem Austausch- und Korrelations-
potential und Bildladungsasymptotik zu berechnen [39], auch fiir die vorliegende
Streugeometrie zu sehr guten Ergebnissen fiir die LEED-Feinstruktur fiihrt.
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Abbildung 3.5: Reflektivitdt W(001) im (00)-Strahl bei § = 48°: Experiment (a)
und Theorie mit Oberflichenbarriere (b) aus [39] und (c) nach [56] mit zg = 3,2 und
A =0,9. Muffin-tin-Niherung ohne Relaxation (- - —), nichtsphérisches Kristallpo-
tential ohne (- -) und mit (—) Relaxation Adys = —7,5%.
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4 Die Pb(110)-Oberfliche

4.1 Geometrie und Potential

Die Berechnung des Kristallpotentials aus atomaren Ladungsdichten wurde in Ab-
schnitt 2.2.3 beschrieben. Hier sollen nur die in die Berechnung eingehenden Parame-
ter angegeben werden. Blei hat kubisch flichenzentrierte (fcc) Gitterstruktur. Die
Gitterkonstante bei Raumtemperatur ist 4, 954, das sind 9, 36a¢ (atomare Einheit:

Bohr-Radien) [71]. Der Muffin-tin-Radius ist dann 3,308ao und der Wigner-Seitz-
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Abbildung 4.1: Komponenten V;,,(r) der Entwicklung des Potentials eines Atoms
(a) der (110)-Oberflichenschicht, (b) des Volumens nach Kugelfiichenfunktionen
(z-Achse antiparallel [110]), £=1 (—),£=2 (- -), £=3 (—-) und £=4(-).
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Radius 3, 656ay. Der Berechnung der atomaren Ladungsdichte wurde die elektroni-
sche Konfiguration [Xe]4f145d'%6s%6p® zugrunde gelegt und Austausch-Korrelation
nach Hedin und Lundqvist [18] verwendet.

Die Ladungsdichten und Coulomb-Potentiale eines Atoms und seiner zwdlf néch-
-sten Nachbarn wurden iiberlagert. Aus der nach Kugelflichenfunktionen entwickel-
ten (£ < 4) Ladungsdichte des Kristallatoms wurde das Austausch-Korrelations-
Potential nach Hedin und Lundqvist [18] oder energieabhéngig nach Slater, Wilson
und Wood [41] berechnet. Abbildung 4.1 zeigt die Entwicklungsterme V;,,(r) fiir ein
Atom im Inneren des Kristalls (m3m-Symmetrie) und in der obersten Schicht (4m-
Symmetrie) bei Beriicksichtigung der weiter unten angegebenen Relaxation (2-Achse
antiparallel {110]-Richtung). Als Nullpunkt der Energieskala im Kristall (Muffin-
tin-Null) und mittleres Potential im Bereich zwischen den Atomen wurde auch in
den Oberflichenschichten der Wert des sphérisch gemittelten Potentials am Wigner-
Seitz-Radius eines Kristallatoms genommen. Fiir die Atompotentiale wurde jeweils
die Einzelstreu-t-Matrix berechnet und fiir die SPLEED-Rechnungen eine Tempe-
raturkorrektur mit der Debye-Temperatur Tp = 88K [65] vorgenommen.

Abbildung 4.2 zeigt die mit dem Volumenpotential berechnete Bandstruktur im
Bereich um die Fermi-Energie in [100]-, [110}- und [111}-Richtung. Die Ergebnisse
von Papaconstantopoulos et al. [72] (nicht-relativistisch, selbstkonsistent) und Mc-
Feely et al. [73] (semi-empirisch, mit Spin-Bahn-Wechselwirkung) werden sehr gut
reproduziert. Gute f]bereinstimmung besteht auch mit neueren experimentellen
Daten [74].

Das System aus Festkérper und gebeugtem Elektronenstrahl befindet sich nicht
im Grundzustand. Die Selbstenergie, die die Wechselwirkung der Elektronen im
angeregten System beschreibt, wird durch ein energieabhiingiges komplexes inneres
Potential gendhert (s. S. 9). Fiir die Berechnungen an Blei wurde ein konstanter
Realteil von —6,5 eV verwendet. Fiir den Imaginirteil wurden mehrere Formen der
Energieabhingigkeit getestet. Beste Ubereinstimmung mit dem Experiment brachte
der in Abb. 4.3 dargestellte Verlauf (vgl. S. 12). Er ergibt sich aus der Kurve fiir
das homogene Elektronengas bei r, = 2, 2ay (entsprechend 4 Leitungselektronen bei
Blei) nach Hedin et al. [43] durch leichte Reduktion und Anpassung der theoreti-
schen Spektren an das Experiment. Fiir hohe Energien erhilt man Werte um 4eV
wie bei Li et al. [44].

Die Oberflichenpotentialbarriere beschreibt den Anstieg des Potentials vom
mittleren Wert zwischen den Kristallatomen (inneres Potential —Vj) zum Vakuum.
Neben dyamischen Effekten ergibt sich dieser Anstieg aus der Austrittsarbeit (4,0eV
fiir Blei [75]) und der Fermi-Energie (relativ zum Muffin-tin-Null). Es wurden drei
Arten von Oberflichenpotentialbarrieren untersucht: die nichtreflektierende Stufe,
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Abbildung 4.2: Bandstruktur von Blei (a) relativistisch in drei Richtungen und (b)
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Abbildung 4.3: Energieabhingigkeit des Imaginérteils des Inneren Potentials bei
Pb, (- -) nach Hedin und Lundqvist [43] und angepaft an das Experiment (—).
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das abgeschnittene Bildladungspotentential und die Barriere nach Jones [56] (s. Ab-
schnitt 2.2.4). Die letztere brachte mit optimierten Parametern die besten Ergeb-
nisse. Den Verlauf dieses Potentials zeigt Abb. 4.4.

Re V(z) (eV)
Im V(z) (eV)

z (Bohr—Radien)

Abbildung 4.4: Real- (—) und Imaginérteil (— ) der Oberflichenbarriere nach Jones
et al. [56] fiir A = 0,6 und 2, = —1,5.

Abbildung 4.5 zeigt die Orientierung des Kristalls und die der reziproken Gitter-
vektoren und damit der gebeugten Strahlen auf der Pb(110)-Oberfliche.
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Abbildung 4.5: Reziproke Gittervektoren (Strahlen) an der der Pb(110)-Oberfléche

und Orientierung des Kristalls

4.2 SPLEED-Resultate und die Relaxation von
Pb(110)

In der (110)-Oberfliche von Blei weichen die Abstinde der obersten Schichten d;;
sehr stark vom Abstand zweier Schichten im Inneren des Kristalls (d = 6.6153ao)

ab. Eine ausfiihrliche Bestimmung dieser Abstande wurde von Li et al. [44] kiirzlich
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durchgefithrt. Der Intensitits-Energie-Verlauf (I-V-Kurven) fiir eine Vielzahl von ge-
beugten Strahlen wurde mit dynamischen LEED-Rechnungen im Energiebereich 20
bis 200 eV verglichen. Optimale Ubereinstimmung ergab sich bei einem Elektronen-
einfallswinkel 8 = 15° fiir die Abstandsinderungen Ady, = —16,65%, Adgs = 6,32%
und Adyy = —3,44% und fiir 6 = 0° bei Ady; = —16,08%, Ady; = 0,00% und
Adys = —4,89%. Li et al. bildeten daraus Mittelwerte.

Intensitat (willk. Einh.)

Kinetische Energie (eV)

Abbildung 4.6: LEED Pb(110) § = 0°,¢ = 90° fiir verschiedene Strahlen: Experi-
ment [44] (- --), Theorie ohne (- - -) und mit Relaxation (—).

Wir haben diese Ergebnisse mit relativistischen Rechnungen nachvollzogen.
Streuphasen bis £ = 7 und 61 reziproke Gittervektoren wurden beriicksichtigt. Wie
Abbildung 4.6 zeigt, ist die Ubereinstimmung mit dem Experiment bei Verwendung
der Relaxationsparameter von Li et al. gut. Ohne Relaxation sind die Abweichun-

gen erheblich. Mit Relaxation gibt es keine Abweichungen in der energetischen Lage,
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sondern nur in der relativen Intensitit der Strukﬁxren. Dabei ist zu beachten, dafl die
experimentellen Intensititen nicht absolut skaliert gemessen wurden. Die theoreti-
schen Intensititsprofile sind deshalb fiir jeden Strahl mit einem Faktor versehen. Im
Vergleich mit Abbildung 2 aus [44] sieht man, daf die dort gezeigten theoretischen
Ergebnisse dhnlich gut sind, obwohl ihnen nichtrelativistische Streuphasen zugrunde
liegen.

Real- und Imaginirteil des inneren Potentials betrugen bei Li ef al. konstant
—(6+41) eV. Bei unseren Rechnungen war Vy, = —6,5 eV u nd Vj; energieabhéngig
mit Werten Vy; ~ 1,2¢V bei E = 20eV und Vp; = 3,7¢V bei E = 200V (vgl.
Abb. 4.3). Wir verwendeten Streuphasen mit Temperaturkorrektur fiir T = 134K.

Schlechte Ubereinstimmung von Theorie und Experiment fanden Li et al. fiir
den (00)-Strahl bei # = 15° (s. Abbildung 3 in [44]). Experimentell erhielten sie
eine breite Struktur zwischen 35 und 70 eV mit drei ausgeprigten Maxima bei 40,52
und 62 eV, die Theorie weicht sehr stark davon ab.
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Abbildung 4.7: SPLEED Pb(110), (00)-Strahl: Experiment [44] (---). Theorie (a)
Variation der Relaxationsparameter Adyy = —16,65% (—), —14% (- -), —19% (- -
-); (b) Variation von 8: 15° (—), 13° (- -) und 17° (- - -).

Unsere Rechnungen (mit den gleichen Relaxationsparametern) zeigt Abb. 4.7.
Die Ubereinstimmung mit dem Experiment ist gut. In der Struktur zwischen 35 und
70 eV sind die drei Maxima vorhanden. Ihre energetische Position und Intensitit
hingt vom MaBl der Relaxation ab, wie Abb. 4.7a zeigt. Auch das schwache Ma-
ximum oberhalb der breiten Struktur ist vorhanden, wenn auch leicht verschoben:
Experiment 80 eV, Theorie 75eV.
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Einen grofen EinfluB hat der Einfallswinkel § (Abb. 4.7b). Immer jedoch er- -
halten wir eine breite Struktur zwischen 35 und 70eV. Die drei Maxima des Ex-
periments werden fiir einen Winkel nahe 15° am besten wiedergegeben. Li et al.
variierten in ihrer Untersuchung auch den Winkel und die starke Abweichung von
Experiment und ihrer Rechnung ist deshalb erstaunlich.

Die beschriebenen Untersuchungen auf der Grundlage der Ergebnisse von Li et al.
[44] bilden den Ausgangspunkt beziiglich der geometrischen Anordnung der Atome
in der Oberfliche fiir die weiteren Untersuchungen. Die gute Ubereinstimmung
der experimentellen Daten von Li et al. mit unseren Rechnungen ergibt eine gute
Grundlage fiir die Untersuchung von SPLEED bei sehr niedrigen Energien.

4.3 SPLEED bei sehr niedrigen Energien

Im Rahmen der Untersuchungen des Schmelzens der Oberfliche von Blei fiihrten
Diirr et al. [76] Messungen von Strom und Asymmetrie des (00)-Strahls bei Raum-
temperatur T = 300K im Energiebereich 5—50 eV bei verschiedenen Einfallswinkeln
durch. Unterhalb von 15 eV nimmt die Transmission der Elektronenoptik sehr stark
ab, so daBl Aussagen iiber die Intensitit hier nicht verlifllich sind. Die Asymmetrie
der transmittierten Elektronen bleibt jedoch erhalten.

In diesem Abschnitt soll gezeigt werden, daf die Spin-Asymmetrie der gebeug-
ten Elektronenstrahlen eine wesentliche Informationsquelle ist. Da die Asymmetrie
im wesentlichen ein Effekt der Vielfachstreuung ist [13], wird deren Bedeutung fiir
spinpolarisiertes LEED demonstriert.

4.3.1 Bandstruktur und Reflektivitat

Zunichst soll am Beispiel senkrechten Elektroneneinfalls die Entstehung der Struk-
turen in einem Intensitits-Energie-Diagramm erliutert werden. Abb. 4.8a zeigt
die relativistisch gerechnete Bandstruktur fiir Blei in [110]-Richtung. Die Energies-
kala bezieht sich auf das innere Potential. Alle Bander hybridisieren aufgrund der
Spin-Bahn-Wechselwirkung und haben die (Doppelgruppen-) Symmetrie 5. Her-
ausmitteln der Spin-Bahn-Aufspaltung gemif

1
o = 5(67 + 6l—)’ (4'1)

was eine skalar-relativistische Rechnung imitiert [77], erlaubt die nichtrelativisti-
sche Symmetriecharakterisierung der Bander. Abb. 4.8b zeigt nur diejenigen mit
T:-Symmetrie. Das Kristallpotential koppelt nur Zustinde gleicher Symmetrie.
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Abbildung 4.8: Bandstruktur Pb(110): (a) voll-, (b) skalar-relativistisch, (c) freie
Elektronen (b,c nur X;-Symmetrie). Reflektivitdt # = 0° (00)-Strahl: (d) ki-
nematische Naherung mit Vy; = 0,001eV (—) (x1/100) und Vi (e) (vgl. Abb.
4.3) (- -), (e) dynamisch relativistisch (—) und skalar-relativistisch (- -) bei
Vor = 0,Voi = 0,001eV und (f) dynamisch und relativistisch mit Vy;(¢). (a)-(e)

‘Energieskala bzgl. inneres Potential, (f) bzgl. Vakuum.
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Eine aus dem Vakuum senkrecht auf den Kristall einfallende ebene Welle hat -
Symmetrie und koppelt deshalb nur an ¥;-Zustinde des Kristalls. Nur diese tragen
also zum LEED bei. Mit Spin-Bahn-Wechselwirkung hybridisieren diese Zusténde
mit denen anderer Symmetrie. Hierdurch wird das LEED-Spektrum abhéngig von
der Stirke der Spin-Bahn-Wechselwirkung modifiziert.

Die Starke der Ankopplung hingt dariiber hinaus von der Ahnlichkeit der Kri-

stallwelle mit der freien Elektronenwelle ab. Die nur in Richtung senkrecht zur
Oberfliche geklappten Parabeln der Bandstruktur freier Elektronen sind der ein-
laufenden Elektronenwelle am #hnlichsten und koppeln am starksten an diese an.
Solche Binder tragen einen grofien Anteil des Stroms in den Kristall hinein, die
Reflektivitat ist gering. Abb. 4.8c zeigt die Bandstruktur freier Elektronen fiir die
fce [110]-Richtung mit Blei-Gitterkonstante. Das Band mit stirkster Ankopplung
ist das bei E = 0 beginnenende.
_ Die stirkste Reflexion tritt nun dort auf, wo der Wellenvektor gleich einem rezi-
proken Gittervektor ist. Dann kann dieser reziproke Gittervektor die Riickstreuung
der Elektronenwelle bewirken. Dies ist in den kritischen Punkte bei 12,5¢eV und
49,5V der Fall. Abb. 4.8d (—) (skaliert mit 1 /100) zeigl die Reflektivitit des hal-
bunendlichen Kristalls in kinematischer N&herung. An den entsprechenden Stellen
erhilt man die kinematischen Maxima (Bragg-Peaks). Ein energieabhéngiger endli-
cher Imaginiirteil des Potentials fiihrt zu einer starken Dampfung dieser Maxima (-
__).

Vergleicht man die Bandstruktur freier Elektronen mit der Blei-Bandstruktur,
so erwartet man starke Anderungen in der Reflektivitat durch

e Abweichungen von der Freien-Elektronen-Parabelform
e Hybridisierung mit Béndern der gleichen (Z;-) Symmetrie
e Hybridisierung mit anderen Bindern aufgrund Spin-Bahn-Kopplung.

Diese Effekte kénnen anhand Bild e beobachtet werden, das die Reflektivitat

relativistisch (—) und in skalar-relativistischer Naherung (- -) zeigt. Bs sind dies

e Die Ausbildung einer Bandliicke unterhalb von 3, 5¢V. Dies fithrt zur Reflek-
tivitst eins im (00)-Strahl, da bei dieser niedrigen Energie neben dem (00)-
Strahl auch keine anderen gebeugten Strahlen existieren, die Strom aufnehmen

koénnen.

e Eine Aufspaltung des freielektronenartigen Bandes am X-Punkt zwischen 7,5
und 12, 5 eV fithrt zu einem grofien Reflektivititsmaximum. Zusétzliche Struk-
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tur ergibt das X,-Band, das mit den beiden freielektronenartigen Béndern hy-
bridisiert (Minimum bei 11,5€V). Der Anstieg der Reflektivitat im Maximum
von 7,5 bis 11,5 eV ist auf die Mischung der beiden T;-Bénder zur Bildung der
Zustinde in der Liicke zuriickzufiihren. Der freielektronenartige Anteil nimmt
mit zunehmender Energie ab und damit die Reflektivitat zu.

e Die Spin-Bahn-Kopplung ((—) im Vergleich mit (- -), Bild e) bewirkt eine
zusitzliche Hybridisierung der T;-Bénder in dieser Bandliicke am X-Punkt
mit dem ¥,-Band (Bild a, vgl. Abb. 4.2), das bei 8,5eV in den X-Punkt
einmiindet. So gibt es dort ein zusétzliches Reflektivitdtsminimum bei Rech-
nung mit Spin-Bahn-Kopplung.

e Das bei 12,5 eV beginnende freielektronenartige Band wird durch Hybridisie-
rung mit entgegenlaufenden T;-Béndern mehrmals unterbrochen. Die erzeug-
ten Liicken in diesem Band bewirken die kleinen Maxima in der Reflektivitit.

¢ Dieses Band endet bereits bei 37eV im I'-Punkt. Die Bandliicke bis 47 eV
fiihrt zu einem starken Maximum der Reflektivitat, die gegen 47 eV abnimmt,
da hier ein weiteres £;-Band gegen den I'-Punkt liuft, das die Funktion der
freien Elekironenparabel iibernimmt.

¢ Die anschlieBende Hybridisierungsliicke zwischen 47,5 und 49 eV fithrt zu ei-
nem starken Maximum der Reflektivitt.

Auf diese Weise 1iBt sich die Reflektivitit des halbunendlichen Kristalls aus der
Bandstruktur deuten. Der kinematische Peak bei 12,5eV bleibt im wesentlichen
erhalten, wird aber stark verbreitert. Der nichste Peak bei 49,5eV wird aufgeldst
in die Reflektivititsmaxima in den Bandliicken bei 40 und 49 V.

Abb. 4.8f zeigt, was aus dieser Reflektivitit wird, wenn ein realistisches inneres
Potential verwendet wird (Vp, = 6,5eV und Vyi(e) s. S. 39). Das energieabhéngige
Imaginirpotential bewirkt eine mit der Energie stark sunehmende Démpfung. Die
Energieskala ist nun nicht mehr auf das Muffin-tin-Null, sondern auf das Vakuum
bezogen.

4.3.2 Vergleich mit dem Experiment

Abbildungen 4.9 und 4.10 zeigen experimentelle Ergebnisse (+++) von Diirr ef al.
[76] und unsere Rechnungen fiir Einfallswinkel # = 14° und 24°. Oben ist jeweils
die Intensitit und unten die Asymmetrie gezeichnet.
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Fiir die Rechnungen wurde das bereits beschriebene innere Potential (s. S. 39)
verwendet. Die Relaxation der obersten drei Schichten ist wie in Abschnitt 4.2 ange-
geben. Fiir die Temperaturkorrektur der Streuphasen wurde T' = 300K, ©p = 88K
und eine Atommasse von mp, = 207,19 verwendet [65]. Die ersten drei der in
Abschnitt 2.2.4 angegebenen Barrieretypen wurden getestet. Optimale Uberein-
stimmung Theorie-Experiment fiir beide Winkel iiber den gesamten Energiebereich
brachte die Barriere nach Jones et al. [56] mit Parameterwerten A = 0,6 und
zg = —1,5ay, die zusitzlich um 22% des Schichtabstands (= 0,72ag) ndher zum
Kristall verschoben wurde (s. Abb. 4.4).

1.5

o

Intensitdt (willk. Einh.)
(=]
o

Asymmetrie (%)

Energie (eV)

Abbildung 4.9: LEED-Intensitit (a) und Asymmetrie (b) bei § = 14° und
¢ = —57,5°. Experiment [76] (+++) und Theorie: kinematische Naherung (- --),
dynamisch ohne (- —) und mit (—) reflektierender Oberflichenbarriere.

Die experimentellen Intensititsspektren gleichen sich und weisen im wesentlichen
ein Maximum bei 20 eV auf. Zu beachten ist, daB die Intensitit unterhalb 15eV
nicht verlafllich gemessen werden konnte (vgl. S. 43). Die experimentelle Auflésung
betrdgt ca. 0,5eV.

Die Asymmetrieprofile sind wesentlich interessanter. Um 10 ¢V sieht man deutli-

che Oszillationen der Asymmetrie, die negativer Grundpolarisation iiberlagert sind.
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Abbildung 4.10: LEED-Intensitit (a) und Asymmetrie (b) bei § = 24° und
¢ = —57,5°. Experiment [76] (+++) und Theorie: ohne (- --- -) und mit Re-
laxation, diese ohne (- —) und mit (—) reflektierender Oberflichenbarriere.

Bei § = 14° erhilt man ein Maximum der Asymmetrie um 37 eV, ansonsten ist die
Asymmetrie negativ mit Werten um 10%. Bei # = 24° gibt es ein breites Maximum
der Asymmetrie mit Doppelstruktur zwischen 20 und 30 eV. Fiir hohere Energien
wird die Asymmetrie negativ mit Werten bis zu 40%.

Zur Ankniipfung an den vorhergehenden Abschnitt sind in Abb. 4.9 die Ergeb-
nisse in kinematischer Niherung (- ) und in Abb. 4.10 bei dynamischer Rechnung
aber ohne Relaxation der Oberfliche (- - -) eingezeichnet. In Abb. 4.9 erkennt man
in kinematischer Niherung die beiden Bragg-Peaks bei 6 und (wegen des grofien
Imaginirteils des Potentials viel schwécher) bei 47 eV. Zusitzlich entsteht durch
dic Relaxation die Schulter bei 20 eV. In Abb. 4.10 (- - -) siecht man, daB die Schul-
ter bei 20 eV ohne Relaxation fehlt. Man findet man die Strukturen aus Abb. 4.8f
wieder: Der Bragg-Peak unterhalb 10 eV und das Maximum oberhalb von 30 eV.

" Die kinematische Niherung bringt in der Intensitit mit der Schulter bei 20eV,
die durch die Relaxation entsteht, schon Ahnlichkeit mit dem Experiment (Abb.
4.9). Die Asymmetrie kann jedoch iberhaupt nicht die experimentellen Ergebnisse
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beschreiben. In kinematischer Niherung ist die Asymmetrie gleich der bei Einzela-
tomstreuung [13] und weist sehr wenig Struktur auf. Dieses Ergebnis wurde bereits
in [76] verwendet, um die Bedeutung der Vielfachstreuung fiir die Asymmetrie ge-
beugter Elektronenstrahlen zu belegen.

Neben Experiment und kinematischer Naherung zeigt Abb. 4.9 die dynamische
Rechnung mit nicht-reflektierender Stufenoberflichenbarriere (- ) und mit reflek-
tierender stetiger Barriere (—). Der Effekt der dynamischen Rechnung ist eine
Verstarkung der Schulter bei 20 eV zu einem eigenstindigen Maximum. Dies ent-
spricht dem experimentellen Ergebnis.

In der Asymmetrie bewirkt die Vielfachstreuung wesentliche Veranderungen. Der
Verlauf in Abhéngigkeit von der Energie entspricht nun dem Experiment bis auf
Verschiebungen um ca. 2 — 4 ¢V. Einem Minimum bei 10 eV folgt ein Anstieg mit
einem Maximum bei 19 eV, dem nach einem leichten Riickgang ein spitzes Maximum
bei 33 eV folgt. Dieses Maximum gehort zu einem Minimum der Intensitét. In einem
solchen Minimum erwartet man hohe Asymmetrie, verursacht durch einen absolut
gesehen kleinen Uberschufl von Elektronen einer Spinrichtung. Im Experiment ist
dieses Minimum der Intensitit nicht ausgeprigt. Es kommt zu einem wesentlich
breiteren Maximum in der Asymmetrie, das in der Energie verschoben ist. Dariiber
geht die Asymmetrie auf ca. —10% zuriick. Die Spitze in der Asymmetrie bei
48 ¢V fallt wahrscheinlich durch die energetische Verschiebung nicht mehr in den
experimentell untersuchten Bereich.

Die Reflexion an der Oberflichenbarriere fiihrt zu den bereits bei Wolfram unter-
suchten Interferenzerscheinungen unterhalb der Energie des Erscheinens eines neuen
Strahls im Vakuum (d. h. im LEED-Bild) [57]. (Man beachte, daf bei der Stufen-
barriere keine Reflexion beriicksichtigt wird. ) Die Oszillationen in der Intensitat
und Asymmetrie sind von unterschiedlicher Stirke, auffallig stark sind diejenigen
unterhalb von 11,5 eV. Hier tritt der (11)-Strahl ins Vakuum, der fast genau in der
Streuebene liegt.

In der Asymmetrie wirkt sich diese Oszillation sehr stark im Energiebereich 8
bis 11,5 eV aus und fiihrt zu einer wesentlichen Verbesserung der Ubereinstimmung
mit dem Experiment. Das Intensititsminimum bei 33 eV wird aufgefiillt und da-
durch verschwindet die Spitze in der Asymmetrie, eine weitere Verbesserung der
Ubereinstimmung Experiment-Theorie.

In Abbildung 4.10 fiir den Einfallswinkel § = 24° ist der Ausgangspunkt die
Rechnung ohne Relaxation (— - —). Ubereinstimmung mit dem Experiment besteht
in der Asymmetrie insoweit, als es ein Maximum positiver Asymmetrie im Bereich
90 — 30 eV und darunter und dariiber negative Asymmetrie gibt. In der Intensitét

gibt es keine Ubereinstimmung.
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Wie bei # = 14° fiihrt die Relaxation zu einer deutlichen Verbesserung. Die -
Intensitdt bei 20 eV wird stirker, wenn sich auch kein selbstindiges Maximum her-
ausbildet. Die beiden Maxima bei 32 und 50 eV werden abgeschwicht. In der Asym-
metrie sieht man eine deutliche Verbesserung. Der Verlauf in Experiment (+++)
und Theorie (- -) stimmen gut iiberein. Es entsteht die Doppelstruktur zwischen
20 und 30eV.

Die Verwendung der reflektierenden Oberflichenbarriere verbessert die Uberein-
stimmung dieser Doppelstruktur. Weiter erzeugt die Barriere die Oszillationen, am
starksten wieder um 10 eV. Der (11)-Strahl erscheint bei diesem Einfallswinkel bei
9,5eV im Vakuum und erzeugt in der Theorie unterhalb dieser Energie wieder die
stirkste Oszillation. Im Experiment wird die stirkste Oszillation bei 11 — 12eV
beobachtet. Diese Diskrepanz kann verschiedene Ursachen haben.

e Die Energieskalen von Experiment und Theorie waren gegeneinander verscho-
ben. Die kinetische Energie der Elektronen muf im Experiment aus der Be-
schleunigungsspannung und den Austrittsarbeiten von Probe und Kathode
bestimmt werden. Ein Fehler in dieser Korrektur ist méglich. Die gute Uber-
einstimmung der anderen Strukturen wiirde dann jedoch verschlechtert. Dies
macht auch einen Fehler in der Konstruktion des elektronischen Potentials, z.
B. eine Verschiebung der Bander Theorie gegen Experiment aufgrund einer
unzureichenden Niherung fiir die Selbstenergie, unwahrscheinlich.

e Der Einfallswinkel im Experiment war kleiner als die angegebenen 24°. Dies
wiirde zwar die Oszillation in die richtige Richtung verschieben, doch wiirde
man erst bei § = 14° die Oszillation an der richtigen Stelle erhalten.. Der
Unterschied des gesamten Spektrums zu dem bei diesem Winkel ist so grof,
dafB} dies auszuschlieflen ist.

o Die beobachtete Oszillation stammt vom bei 12 ¢V austretenden (10)-Strahl.
In der Theorie ist diese Oszillation schwach zu sehen. Die zum (11)-Strahl
gehorende Oszillation unterhalb 9,5 eV féllt zum Teil aus dem experimentell

aufgenommenen Bereich heraus und wiirde deshalb unsichtbar bleiben.

Eine genaue Untersuchung dieser Oszillationen kénnte analog zur Arbeit an Wolf-
ram genaueren Aufschlufl iber den Potentialverlauf in der Oberfliche liefern. Mes-
sungen fiir verschiedene Winkel sollten das Wandern des mit einem Intensititsmini-
mum verbundenen Asymmetriemaximums mit Doppelstruktur von 33 eV (8 = 14°)
nach 27eV (0 = 24°) deutlich werden lassen.

Zusammenfassend 148t sich sagen, dafl man bei Beriicksichtigung von Relaxation
und Oberflichenbarriere fiir die Asymmetrie gute und fiir die Intensitit méfige
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ﬁbereinstimmung von Theorie und Experiment erhélt. Insbesondere demonstrieren
diese Ergebnisse die Bedeutung der Asymmetrie bei schweren Elementen auch ohne
Magnetismus und die Notwendigkeit der Beriicksichtigung der Vielfachstreuung in
der Berechnung spinpolarisierter Elektronenbeugung.

4.4 Der Effekt nichtsphirischer Potentiale

Das besondere Interesse bei der Untersuchung von Blei galt der Bedeutung von
nichtsphéirischen Potentialbeitrigen fiir SPLEED. Die relativ offene und niedrig-
symmetrische Pb(110)-Oberfléiche 148t gréfiere Abweichungen von der sphérischen
Form als W(100) erwarten.
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Abbildung 4.11: Ausschnitt aus Abb. 4.9: LEED-Asymmetrie bei § = 14° und
¢ = —57,5°. Experiment [76] (+++) und Theorie: dynamisch ohne (- -) und
mit (—) nicht-sphérischen Potentialbeitrégen, jeweils fette und schwache Linien mit
bzw. ohne reflektierender Oberflichenbarriere.

Der Vergleich der Potentialbeitrige zu Oberflichenatomen in Wolfram (Abb.
3.1) und Blei (Abb. 4.1) zeigt die aufgrund der geringeren Symmetrie der (110)-
Oberfliche zusitzlich auftretenden Beitrige |m| = 2. Jedoch ist die Grofe der
Radialfunktionen geringer. Dies liegt am gréfieren Abstand der Blei-Atome und
geringerem Uberlapp der Ladungsdichten.

In Abb. 4.11 ist ein Ausschnitt des Asymmetriespektrums von Abb. 4.9 gezeigt.
Hier wird die bereits dargestellte Rechnung (mit Barriere und Relaxation) dem Ex-
gebnis bei zusétzlicher Beriicksichtigung der nicht-sphérischen Potentialbeitriige bei

der Berechnung der Einzelstreu-T-Matrix in der obersten Schicht gegeniibergestellt.
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Abbildung 4.12: LEED-Intensitit und Asymmetrie bei 6 = 14° und ¢ = —57,5°
fiir den (10)—, (01)—, (10)— und (11)—Strahl. Theorie: dynamisch ohne (- -) und

mit (—) nicht-spharischen Potentialbeitriigen, jeweils fette und schwache Linien mit

bzw. ohne reflektierender Oberflichenbarriere.
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Rechnungen mit Barriere sind fett und ohne Barriere diinn liniert. In beiden Féllen
ergeben sich Unterschiede zwischen 5 und 10 eV von bis zu einem Zehntel der Asym-
metriewerte. Die Amplitude der Oszillation zwischen 8 und 11 eV wird in der Rech-
nung mit Barriere verstirkt. Dies bringt eine Verbesserung der Ubereinstimmung
mit dem Experiment.

Die Untersuchung von Barriere und Relaxation hinterlie eine gréfiere Abwei-
chung zwischen Theorie und Experiment, als durch nichtsphirische Effekte erreicht
werden kann. Deshalb kann iiber die Korrektheit der Behandlung mit nicht-sphéri-
schen Potentialbeitragen durch den Vergleich mit dem Experiment noch nichts aus-
gesagt werden.

Experimentell liegen nur Ergebnisse fiir den (00)-Strahl vor. Die Auswirkung
nichtspharischer Potentialbeitrige auf andere Strahlen soll zusitzlich theoretisch
untersucht werden. Abb. 4.12 zeigt fiir vier Strahlen bei f = 14° und ¢ = —57,5°
Intensitit und Asymmetrie. Durchgezogene und gestrichelte Linien unterscheiden
Rechnungen mit (gefaltet mit angenommener Energieauflésung 0,3 eV) und ohne
nichtsphirischen Potentialbeitrégen.

Der (11)-Strahl, der nahezu wie der (00)-Strahl in der Streuebene liegt, zeigt
den geringsten Effekt. Die anderen Strahlen liegen auBlerhalb der Streuebene und
so macht sich die Winkelabhangigkeit des Potentials stirker bemerkbar. Besonders
auffallig ist der Bereich oberhalb 8,5eV beim (10)-Strahl. Die Intensitatsschulter
zeigt mit spharischem Potential positive Asymmetrie bis ungeféhr 30%, wahrend
die nichtsphirischen Korrekturen eine Reduktion auf Werte um null ergeben. Beim
(01)-Strahl sind Intensitdt und Asymmetrie im Bereich 9 bis iiber 15V betroffen,
jedoch findet hier eine gleichméflige Skalierung ohne drastische Verdnderungen statt.

Es hat sich also gezeigt, daB unter besonderen Umsténden die Vielfachstreu-
ung mit nichtspharischen Kristallpotentialen deutliche Unterschiede zur Muffin-tin-
Néherung ergibt. Barriere und andere theoretische Modelle sowie das Experiment
miissen noch ein Stiick verbessert werden, bis ein signifikanter Test der Bedeutung

von nichtsphérischen Potentialbeitrigen moglich ist.
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5 Die Fe(110)-Oberfléche

Ferromagnetische Materialien wie Eisen haben unterschiedliche Ladungsverteilun-
gen fiir Elektronen der beiden Spinrichtungen. Die Differenz der beiden Ladungs-
dichten, die Spindichte, fiihrt zum magnetischen Moment der Atome und geht ne-
ben der Summe, der gesamten Ladungsdichte, in die Berechnung der Zustinde ein
(vgl. Abschnitt 2.1). Mit der FLAPW-Methode wurden von verschiedenen Gruppen
Ladungs- und Spindichte im Grundzustand selbstkonsistent ohne N&herung fiir die

\

Abbildung 5.1: Potential (spingemittelt) an der Fe(110)-Oberfliche nach Daten von
Noffke [78]
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geometrische Form fiir Fe(001) [79, 80, 81] und fiir Fe(110) [78, 82, 83] (vgl. auch
[84]) berechnet. Abb. 5.1 zeigt das Potential an der Fe(110)-Oberflache. Ein wich-
tiges Ergebnis dieser Berechnungen ist eine Erhohung des magnetischen Moments



[110]

Abbildung 5.2: Konturdarstellung von (a) effektivem Potential und (b) Magnetfeld
in der (110)-Ebene an der Fe(110)-Oberfliche nach Daten von Noffke [78]

der Oberflichenatome gegeniiber dem Volumenwert. Dariiber hinaus zeigt die gra-
phische Darstellung der Spindichte eine starke Abweichung von der Kugelsymmetrie
um die Atomzentren, stirker als bei der Ladungsdichte (Abb. 5.2).

Die Austauschasymmetrie 4., (Gl. (2.95)) bei der Beugung niederenergetischer
Elektronen ist ein Ma$ fiir die Spindichte. Uber den gesamten halbunendlichen Kri-
stall mit identischen Atomlagen als Streuer skaliert sie linear mit dem effektiven
Magnetfeld, der Differenz der Potentiale fiir Elektronen der beiden Spinrichtungen
(vgl. Abschnitt 2.2.1). Weicht die Magnetisierung in wenigen Lagen von Atomen
an der Oberfliche des Kristalls vom Volumenwert ab, ist die Wirkung auf 4., durch
Vielfachstreueffekte stark von Energie und Winkel abhingig. Unter giinstigen Be-
dingungen kann die Erhéhung des magnetischen Moments der Oberflichenatome
durch SPLEED untersucht werden [85].

Die in diesem Kapitel beschriebenen Untersuchungen an Fe(110) sollen kliren,
wie wichtig die Beriicksichtigung der Abweichung der Spindichte um jedes Kristalla-
tom von der Kugelsymmetrie fiir die Berechnung der Austauschasymmetrie ist. Die
Stirke der Abweichung von der Kugelsymmetrie 1t einen grofien Effekt erwarten,
doch betrigt die Spindichte nur ungefihr ein hundertstel der Ladungsdichte. Abb.
5.2 zeigt effektives Potential und Magnetfeld fiir die Fe(110)-Oberfliche nach Daten
von Noftke [78], wie sie in dieser Arbeit verwendet wurden.

Nach einer Beschreibung des Potentials und weiterer Parameter folgen Berech-
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nungen von SPLEED bei 6§ = 45°, die AnschluB an Ergebnisse aus der Literatur
herstellen. Dann folgt eine ausfiihrliche Untersuchung der Winkelabhéngigkeit bei
E = 62eV und 21 V. Anschlielend werden neuere experimentelle Daten bei § = 15°
untersucht.

Vlm (eV)
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Abbildung 5.3: Komponenten V;,,(r) der Entwicklung des Potentials und By (7)
des Magnetfeldes eines Atoms (a) des Kristallinneren, (b) der (110)-Oberflichenlage
nach Kugelflichenfunktionen (z-Achse parallel [110]), £=0und 1 (—), £ =2 (= -),
£ =3 (—) und £ = 4 (---), bei (a) zusétalich By des Oberflichenatoms (diinne
Linie).
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5.1 Geometrie und Potential

Die Fe(110)-Oberfliche wurde wegen der Stiirke der Abweichung des Potentials in
den Kristallatomen der Oberflichenlage von der Kugelsymmetrie und wegen der
Verfiigbarkeit eines selbstkonsistent berechneten Potentials gewshlt. Ferromagneti-
sche Systeme sind wesentlich empfindlicher auf korrekte und selbstkonsistente Be-
handlung der Wechselwirkung der Elektronen benachbarter Atome als paramagne-
tische Materialien. Bei Wolfram und Blei brachte die Verwendung von iiberlagerten
atomaren Ladungsdichten bereits gute Ergebnisse.

Die Fe(110)-Oberfliche zeigt keine Rekonstruktion oder Relaxation [86]. Die
Gitterkonstante wurde zu 2, 87 Agewihlt. Dies entspricht dem experimentell gefun-
denen Wert. Selbstkonsistente Rechnungen ergeben geringere Werte, abhéngig von
der verwendeten Naherung fiir Austausch und Korrelation [87). Fiir die Berechnung
der Elektronenbeugung zum Vergleich mit dem Experiment ist der experimentelle
Wert zu verwenden.

Fiir die Berechnung der Einzelstreu-t-Matrix (Abschnitt 2.3.1) wurde der Teil
des in Abb. 5.2 dargestellten Potentials von Noffke [78] innerhalb sich beriihren-
der Kugeln um die Gitterplitze in einer Entwicklung nach Kugelfiichenfunktionen
verwendet. Abbildung 5.3 zeigt die Radialfunktionen Vim(r) = 3(Vit, + Vi) und
Bim(r) = 1(Vi}, — Vi) (vgl. Abschn. 2.2.1). Mit der z-Achse in einer Spiegelebene
ist Vi = Vi und By = Biom- A

Die Radialfunktionen fiir £ = 2 sollten im Inneren des Kristalls aufgrund der
kubischen Symmetrie verschwinden. Daf dies in Abb. 5.3(a) nicht der Fall ist, liegt
daran, dafl die zentrale Lage der Fiinf-Lagen-FLAPW-Rechnung [78] das Kristal-
linnere nicht exakt darstellt. Das Nichtverschwinden des Beitrags m = 2zul =4
liegt daran, daB die z-Achse parallel zur [110}-Richtung, der Oberflichennormalen,
gelegt wurde. An der Oberfliche treten aufgrund der reduzierten Symmetrie mehr
Radialfunktionen auf, insbesondere solche mit ungeradem £, d. h. diejenigen mit
ungerader Paritat beziiglich der Spiegelung an einer Ebene durch das Atom parallel
zur Oberfldche.

Noffke verwendete die Niherung von Barth und Hedins [42] fiir Austausch und
Korrelation. Das magnetische Moment des Volumenatoms betragt My = 2,32 pp,
das des Oberflichenatoms M; = 2,6 pp [78], also eine Vergroferung mit dem Fak-
tor 1,12. Fu und Freeman [82] berechneten mit der gleichen Methode bei neun
Atomlagen Momente von 2,22 pp, bzw. 2,65 pp. Fiir den Volumenkristall ergaben
verschiedene theoretische Verfahren dhnlich wie fiir die Gilterkonstante unterschied-
liche Werte [87]. Die Verifikation der theoretischen Voranssage erhohter Momente
in der Oberfliche ist deshalb ein Ziel spektroskopischer Arbeiten (siehe z. B. [85])
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und soll auch hier untersucht werden.

Im Bild des effektiven Magnetfeldes des Volumenatoms (Abb. 5.3(a)) ist der
sphérische Anteil (£ = 0) des Magnetfeldes des Oberflichenatoms eingezeichnet
(diinne Linie). Die Zunahme ist nicht proportional zur Spindichte oder zur Ladungs-
dichte, sondern nahezu konstant. Der Beitrag des dufleren Bereichs des Atoms zur
Vergrofierung des Moments ist deshalb iiberproportional grofi. Bei der Berechnung
der t-Matrix kann also nicht ohne weiteres davon ausgegangen werden, dafl Aus-
tauscheffekte durch Skalierung aus den Gréflen fiir das Volumenatom abgeleitet
werden kénnen.

Fiir den Realteil des inneren Potentials wurde die energieabhéngige Form

Vi(e) = 14,5 exp(—¢/350,9) eV (5.1)

verwendet [46]. Fiir niedrige Energien bedeutet dies einen Wert von ungefihr 14 eV,
wie er z. B. bei Photoemissionsrechnungen fiir den zeitumgekehrten LEED-Zustand
verwendet wurde [88]. Fiir hohere Energien um 50 ¢V erhélt man Werte um 12eV
[86, 89, 90]. Der Imaginirteil des inneren Potentials war ebenfalls energieabhingig
und ist in Abb. 5.4 wiedergegeben. Fiir Energien oberhalb 50 eV liegt der Wert um
4¢eV [89, 91]. Die Energieabhingigkeit kann durch einen Ansatz nach Gl. (2.16) mit
a = 0,85 und b = 1/3 modelliert werden [46], siehe (- ) in Abb. 5.4. Fiir Energien
unterhalb 50 ¢V nimmt V; stark ab [46]. Fiir die niederenergetische Rechnung bei
6 = 15° (Abschnitt 5.5 verwendeten wir die Form (—) in Abb. 5.4.
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Abbildung 5.4: Energieabhingigkeit des Imaginérteils des inneren Potentials bei Fe:
hochenergetische Niherung (- —) und Verbesserung unterhalb 50 eV (—) (vgl. [46])

Nichtreflektierende und reflektierende Oberflichenbarrieren wurden verwendet.
Als Parameter fiir die Barriere nach Jones ¢t al. [56] wurde zp = —3,1,A = 0,9

und zy = —2,4,) = 1,1 verwendet. Dies sind die Werte fiir die W(110)-Oberfliiche
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bzw. die Ni,Cu-Oberflichen [57, 58], denen die Fe(110)-Oberfliche strukturell bzw.
elektronisch dhnlich ist.

Abbildung 5.5 zeigt die Orientierung des Kristalls und das reziproke Gitter, d.
h. die Lage der gebeugten Strahlen, fiir die Fe(110)-Oberfliche. Der Winkel ¢ wird
von der [110]-Richtung aus gemessen. Die z-Achse zeigt in den Kristall hinein.

Y
17 07 70
o ® o
71 Q0 7r7 = X [T10]
BY A
10 01
(] o
[001]

Abbildung 5.5: Reziprokes Gitter (Strahlen) fiir die Fe(110)-Oberfliche und Orien-
tierung des Kristalls.

In den folgenden Abbildungen werden hiufig drei Félle miteinander verglichen:

1. Kristalloberfliche mit sphirischer Naherung fiir das Potential in den Kristal-
latomen, die Atome der Oberflichenlage haben das Volumenpotential ohne

erhéhtes magnetisches Moment;

2. wie unter 1, die Atome der Oberflichenlage halien das selbstkonsistente
Oberflichenpotential mit erhéhtem magnetischem Moment (2, 6 statt 2, 32/tp);

3. wie unter 2, jedoch mit nichtsphérischem Potential in den Kristallatomen.

Damit werden der Effekt der Erhdhung des magnetischen Moments und der

nichtsphérischen Potentialbeitréige voneinander getrennt.

5.2 Energieabhingigkeit bei § = 45°

Fiir den Einfallswinkel # = 45° gibt es experimentelle SPLEED-Untersuchungen

von Kirschner, der in zwei Verdffentlichungen [92, 93] experimentelle Daten fiir den
(00)-Strahl im Azimuth ¢ = 90° ((110)-Ebene) vorstellt. Abb. 5.6 zeigt diese (--)
susammen mit Ergebnissen von Rechnungen mit (—) und ohne (- -) erhthtem
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magnetischen Moment der Oberfliche. Links wurde eine nichtreflektierende und

rechts eine reflektierende Oberflichenbarriere verwendet.

Intensitat

Energie (eV) '

Abbildung 5.6: SPLEED: Intensitit und Austauschasymmetrie Fe(110) § = 45°,
¢ = 90°. Experiment [92] (---) und Theorie: Ohne (- -) und mit (—)
erhohtem (12%) magnetischen Moment in der Oberflichenlage, (a) ohne und (b)
mit Oberflichenbarriere.

Neben dem Bragg-Maximum bei E = 0, dessen Flanke bei £ = 4eV ein Mini-
mum von A,, hervorruft, gibt es im wesentlichen drei Maxima der Intensitét, die alle
in der Rechnung reproduziert werden. Jedes Maximum und die dazwischen liegen-
den Minima sind mit einem Nulldurchgang von A., verbunden. Diese Strukturen
werden im Experiment wie in der Theorie iibereinstimmend beobachtet. »

GroBe Abweichungen gibt es dort, wo die Intensitit sehr gering ist (um 15 ¢V und
gwischen 60 und 70 V). Ansonsten besteht eine Diskrepanz in der Verschiebung der
theoretischen Strukturen zu héheren Energien hin. Dies kénnte vom Potential (fiir
hohe Energien unzureichendes Grundzustandspotential) oder von experimentellen
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Unzulénglichkeiten (Winkelbestimmung, Energieskala) herriihren. Diese Diskrepanz
trat auch bereits bei von Kirschner verdffentlichten theoretischen Ergebnissen von
Tamura und Feder auf [92]. Die erhthte Oberflichenmagnetisierung wirkt sich in
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Abbildung 5.7: SPLEED A,, fiir Fe(110) § = 45°,¢ = 0°. Theorie ohne (- -) und

mit erh6htem magnetischen Moment in der Oberfliichenlage in spharischer Néherung

(- - -) und mit nichtsphérischem Potential (—), (a) ohne und (b) mit Oberflichen-
barriere.

der Intensitit kaum aus. A., zeigt einen deutlichen Effekt bei 17 und bei 70 eV (dort
ist die Intensitat jedoch gering) und bei 34 eV auf der Flanke eines Maximums der
Intensitit. Die Verstirkung des Maximums in A., durch die erhdhte Oberfléchen-
magnetisierung verbessert die Ubereinstimmung mit dem Experiment.

Im anderen Azimuth ¢ = 0° gibt es bereits theoretische Untersuchungen von
Tamura et al. [91, 60]. Abb. 5.8 zeigt die Ergebnisse fiir Intensitit, A,, und
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Abbildung 5.8: SPLEED Intensitit, A,, und A, fiir Fe(110) 6 = 45°,¢ = 0°. Theo-
rie ohne (- -) und mit erh6htem magnetischen Moment in der Oberflichenlage in
sphérischer Naherung (- - -) und mit nichtsphéirischem Potential (—), (a) ohne und
(b) mit Oberflichenbarriere.
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A, und Abb. 5.7 fiir A, fiir diese Geometrie mit dem Potential von Noffke.
Es wurden Ergebnisse fiir den halbierten Volumenkristall (- -), denselben mit
erhdhtem Oberflichenmoment (- - -), beides in Muffin-tin-Ndherung, und letzte-
res mit nichtsphirischem Potential (—) dargestellt, (a) mit nichtreflektierender und
(b) mit reflektierender Barriere. Der Vergleich mit der Literatur ergibt gute Ubere-
instimmung.

Der Einfluf von erhdhtem Oberflichenmoment und nichtsphérischem Potential
auf Intensitit, A,, und A, ist sehr gering, die Kurven fallen im allgemeinen zu-
sammen. Sichtbar wird er nur in der Austauschasymmetrie. Fiir das erhthte ma-
gnetische Moment ist dies natiirlich zu erwarten. Fir das nichtsphérische Potential
bedeutet dies, daB der wesentliche Effekt von der Abweichung der Spindichte von
der Kugelsymmetrie kommt, wie es aus den Betrachtungen zu Abb. 5.2 erwartet
wurde. |

. Der stirkste Effekt des nichtsphérischen Potentials tritt zwischen 20 und 30 eV
und bei 70 eV auf. Das Maximum in A.. bei 60 eV dagegen 188t erkennen, daf dort
das magnetische Moment eine gréBere Rolle als die Form des Potentials spielt, da
dort die strichpunktierte und die durchgezogene Linie fast zusammenfallen. (Dort wo
strichpunktierte und gestrichelte Linie zusammenfallen und von der durchgezogenen
Linie abweichen, dominiert der Effekt der Form des Potentials.) Zur Ermittlung
der Erhéhung des magnetischen Moments erscheint deshalb eine Untersuchung der
Winkelabhéngigkeitin diesem Energiebereich sinnvoll, wie sie in der Tat von Tamura
et al. durchgefithrt wurde [85]. Diese Winkelabhéngigkeit soll im néchsten Abschnitt
auf die Auswirkung der Potentialform hin untersucht werden. Darauf folgend wird
die Winkelabhangigkeit bei E = 21 eV untersucht, in einem Bereich also, wo der
EinfluB der nichtsphirischen Potentialbeitrige grof} ist.

5.3 Winkelabhingigkeit bei £/ = 62¢eV

Die Abbildungen 5.9 und 5.10 zeigen Ergebnisse fiir den (00)-Strahl und die Abbil-
dungen 5.14 und 5.15 fiir den (11)-Strahl im Vergleich mit dem Experiment fiir eine
Energie von 62eV und ¢ = 0°. Jeweils zwei nebeneinander stehende Bilder zeigen
Berechnungen ohne (links) und mit Oberflichenbarriere (rechts), wobei das rechte
Bild eine Faltung mit einer Gaussverteilung fiir eine angenommene Winkelauflésung
von 1° enthilt. Dies glittet die Spitzen der durch die Barriere hervorgerufenen
"Oszillationen.
Alle Teilbilder enthalten neben den experimentellen Ergebnissen von Waller und

Gradmann [85] drei berechnete Kurven. Die gestrichclte Linie (- =) wurde fiir den
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Abbildung 5.9: SPLEED A., fiir Fe(110) (00)-Strahl E = 62eV,¢ = 0°. Experi-
ment [85] (---) und Theorie ohne (- ~) und mit erth6htem magnetischen Moment
in der Oberflichenlage in sphirischer Niherung (- - —) und mit nichtsphérischem
Potential (—), (a) ohne und (b) mit Oberflichenbarriere und Faltung mit einer
Winkelauflésung von 1°.

halbunendlichen Kristall mit Volumenpotential in sphérischer Niherung ( Muffin-
tin-Niherung) in allen Atomlagen berechnet. Die strichpunktierte und die durch-
gezogene Linie enthalten den Effekt des selbstkonsistenten Potentials der obersten
Lage in sphérischer Naherung (- - -) und mit den nichtsphérischen Anteilen inner-
halb der Muffin-tin-Kugel bis £ = 4 (—). Der Effekt von nichtsphérischem Potential
und erhdhter Oberflichenmagnetisierung ist dabei nur in der Austauschasymmetrie,
d. h. in den Abbildungen 5.9 und 5.14 sichtbar. In den anderen Abbildungen fallen
die drei Kurven praktisch zusammen.

Wie bereits in der Literatur wird generell eine gute Ubereinstimmung zwischen
Theorie und Experiment erzielt. Die vorliegenden experimentellen Daten von Wal-
ler und Gradmann fiir verschiedene Energien bei Variation des Einfallswinkels #
fiir den (00)- und den (11)-Strahl [94, 95] sind bereits Gegenstand theoretischer
Untersuchungen gewesen.

Tamura und Feder ermittelten in Ubereinstimmung mit friiheren Ergebnissen [91]
ein um 30 — 40 % erhhtes magnetisches Moment der Eisenatome in der Oberflichen-
lage [85]. Sie untersuchten die Winkelabhingigkeit bei E = 62eV und stellten
fest, dafl das Maximum der Austauschasymmetrie bei § = 38° wesentlich von der

Magnetisierung und kaum von anderen Parametern abhéingt. Sie verwendeten die
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E = 62eV,¢ = 0°. Experiment (---) und Theorie ohne (- -) und mit erhéhtem
magnetischen Moment in der Oberflichenlage in sphiérischer Naherung (- - -) und

mit nichtsphérischem Potential (—), (a) ohne und (b) mit Oberflichenbarriere und



energieabhingige Niherung von Slater, Wilson und Wood [41] fiir den Austausch.
Mit der Einbeziehung einer inelastischen Wechselwirkung der gebeugten Elektronen
insbesondere mit 3p-Elektronen, die sich auf Majoritits- und Minoritétselektronen
unterschiedlich auswirkte und durch Imaginérteile in den Streuphasen modelliert
wurde, erreichten sie gute Ubereinstimmung mit dem Experiment. Der ermittelte
Wert fiir das Moment ist grofier, als nach den Berechnungen [82, 78] erwartet wird.:
Weitere Arbeit in diese Richtung scheint also notwendig.

Ormeci et al. [90] ging es zunichst um die Uberpriifung ihres Programms im
Vergleich mit Experiment [94, 95] und Theorie [85]. Thre Ergebnisse auf der Grund-
lage der Potentiale von Fu und Freeman stiitzen deren theoretische Voraussage [82]
eines um 19% erh6hten Moments in der Oberflichenlage, ohne Annahme einer spi-
nabhingigen inelastischen Streuung. Sie beabsichtigen fiir die Zukunft, nichtsphéri-
sche Potentialeffekte in ihre Rechnungen einzubezichen.

Ziel der vorliegenden Arbeit ist, vergleichende SPLEED-Berechnungen auf der
Grundlage eines selbstkonsistenten Potentials fiir die Fe(110)-Oberfliche durch-
zufithren und den Einfluf nichtsphérischer Potentiale auf die Elektronenbeugung zu
untersuchen. Die Spinabhéngigkeit der Absorption soll dabei unberiicksichtigt blei-
ben. Weiterhin soll die Diskrepanz der Ergebnisse von Tamura et al. und Ormeci et
al. bzgl. des ethhten Oberflichenmoments untersucht werden, indem verschiedene
Spindichten und Magnetfeldverldufe innerhalb der Kristallatome verwendet werden.

Der (00)-Strahl

Fiir den (00)-Strahl erkennt man, daf bei § = 30° die Doppelstruktur in der Inten-
sitit (Abb. 5.10) und die Schulterin A, (Abb. 5.9) durch die Barriere hervorgerufen
werden. Die Minima in A,, bei 40° und in A., bei 25° werden durch die Barriere
aufgefiillt, in guter f]bereinstimmung mit dem Experiment.

Die Ergebnisse fiir sphérisches (- - ) und nichtsphérisches (—) Kristallpotential
unterscheiden sich in A., (Abb. 5.9b) unterhalb von 15° und in der Schulter bei 30°
und sonst nur sehr wenig, insbesondere im Maximum bei # = 38° gar nicht. Bei der
weiteren Untersuchung dieses Maximums beschrianken wir uns auf die Muffin-tin-
Niherung. Unterhalb 15° fiihren erhéhtes Oberflichenmoment und nichtsphérische
Potentialanteile zu einer Vergrésserung von A.,. Die Ubereinstimmung mit dem.
Experiment wird dadurch tendenziell verbessert.

Das Maximum in A,, bei # = 38° hiingt sehr stark von der Magnetisierung der
obersten Atomlage ab, wie Abb. 5.9 zeigt. Tamura ef al. [85] konzentrierten sich
deshalb auf dieses Maximum und untersuchten seine Abhéngigkeit vom Oberflichen-

moment im Verhiltnis zu anderen Teilen des A,.-Spektrums, um die Erhéhung
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Tabelle 5.1: Magnetische Momente untersuchter Fe-Potentiale

Glstzel | Fu&Freeman | Noffke
Ref. [96) [82] [78]
Geometrie Volumen | 9 Lagen 5 Lagen
XC BH BH BH
MVoh.mﬂ, [[IB] 2.18 2.22 2.32
M; [ps] - 2.65 2.6
AM /My oumen - 19.4% 12.0%

des Oberflichenmoments gegeniiber dem Volumenwert durch den Vergleich von
SPLEED-Experiment und Theorie zu bestimmen. Sie fanden eine Erhdhung in der
obersten Lage um 30-40%, wihrend selbstkonsistente Rechnungen der Oberfliche
Werte von 19% [82] bzw. 12% [78] ergeben. Noch erstaunlicher als diese Diskrepanz
ist jedoch, daB8 Ormeci et al. [90] mit SPLEED-Rechnungen auf der Grundlage des
Potentials von Fu und Freeman [82] und wir (s. Abb. 5.9) auf der Grundlage des Po-
tentials von Noffke [78] eine Ubereinstimmung mit dem Experiment, die man — mit
einigen Einschriankungen — ebenfalls als gut bezeichnen kann. Tabelle 5.1 gibt eine
Ubersicht iiber die magnetischen Momente der zugrunde liegenden Ladungsdichten.

Magnetfeld (eV)

Radius r (a—Bohr)

Abbildung 5.11: Magnetfeld innerhalb eines Kristallatoms, (a) Austausch und Kor-
relation nach v. Barth und Hedin [42] und (b) nach Slater, Wilson und Wood [41].
Volumenatom (- -), Oberflichenatom mit linear erhhtem Moment (Faktor 1,2 (a)
bzw. 1,4 (b)) (- - -) und mil proportional zur 3d- und 4s-Ladungsdichte erhhten
Moment (M; = 2,60 up (a) und My = 2,81 pp (b)).
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Die Ladungsdichten von Fu und Freeman einerseits und Noffke andererseits wur-
den mit der gleichen Methode (FLAPW) berechnet. Durchweg wurde die Néherung
v. Barth und Hedins (BH) [42] fiir Austausch und Korrelation gew&hlt. Sie un-
terscheiden sich in der Anzahl der Atomlagen: neun bei Fu und Freeman und fiinf
bei Noftke. Dies fithrt vor allem in der zentralen Schicht, die das Kristallinnere
simuliert, zu unterschiedlichen magnetischen Momenten von 2,22 pup bzw. 2,32 up.
Das Verhiltnis von Oberflichenmoment zu Volumenmoment ist dadurch stark un-
terschiedlich. Die absoluten Werte in der Oberflichenlage sind jedoch sehr dhnlich.
Das hohere Moment bei Fu und Freeman in der Oberfliche wird durch ein gerin-
geres Moment im Volumen bei SPLEED-Rechnungen ausgeglichen, wodurch beide
Potentiale zu shnlich guter Ubereinstimmung mit dem Experiment fiihren.

Tamura et al. verwendeten selbstkonsistent berechnete Volumenladungsdichten
mit einem magnetischem Moment von 2,18 g von Glotzel [96] (vgl. [88]). Po-
tential und Magnetfeld berechneten sie mit der energieabhingigen Néherung von
Slater, Wilson und Wood (SWW) [41], die sich bei der Berechnung von angeregten
Einteilchenzustinden, wie sie ein SPLEED-Zustand darstellt, bew#hrt hat [13, 30].

Unterschiedliche theoretische Modellannahmen fithren also beziiglich des ma-
gnetisierungsempfindlichen Maximums bei 38° zu &hnlich guter Ubereinstimmung
der SPLEED-Rechnungen mit dem Experiment. Um dies zu verstehen, haben wir
den Einfluf} des radialen Verlaufs der Spindichte m(r) und der Naherung fiir Aus-
tausch und Korrelation genauer untersucht. Als Grundlage diente die selbstkon-
sistente Volumen-Ladungsdichte von Glétzel [96] mit einem magnetischen Moment
M = 2,18 g, die auch die Grundlage fiir die Rechnungen von Tamura et al. bildete.
Wir haben Potentiale nach v. Barth und Hedin (BH) und nach Slater, Wilson und
Wood (SWW) ausgerechnet, letztere bei E = T4 eV, was der kinetischen Energie
62 eV im Vakuum bei einem inneren Potential von ungefihr 12 eV entspricht. Die
resultierenden Magnetfelder in der Kristallatomkugel zeigen die gestrichelten Linien
(- -) in Abb. 5.11a (BH) und b (SWW).

Der Verlauf ist sehr verschieden. Wéahrend SWW nach einem Minimum bei
0,5 aq eine gleichmifBige Abnahme des Betrags des Magnetfelds ergibt, zeigt BH
mehrere Wendepunkte, insbesondere eine Art Bauch bei 1,4 ay. Rechnet man SWW
bei niedriger Energie, so nshert sich der Verlauf der Kurve derjenigen nach BH.
Sie liuft jedoch nicht genau gegen diese, sondern erreicht bei E = Ep die nicht
spinpolarisierte Naherung von Kohn und Sham [35] (KS), die unterhalb der Kurve
fiir BH verliuft, also einen stirkeren Austausch besitzt. Fiir niedrige Energien
enthilt SWW also wie KS einen zu starken Austausch. Der Niherung von BH fehlt
dagegen die Abnahme des Austausches fiir zunehmende Energie. Die Entwicklung

einer energieabhiingigen Niherung fiir das Austausch-Korrelations-Funktional fiir
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spinpolarisierte Systeme steht noch aus.

Ergebnisse der SPLEED-Rechnungen bei E = 62¢V mit diesen Potentialen in
allen Atomlagen (keine erhéhte Oberflichenmagnetisierung) zeigen die gestrichelten
Linien in Abb. 5.12a,b. Die Niherung fiir Austausch und Korrelation hat also einen
wesentlichen Einfluf auf die Austausch-Asymmetrie gerade im Maximum bei 38 -
40°. Mit dem gréBeren Austausch bei BH erreicht man 4., = 14% und fiir SWW
A.. = 9,5%. Mit einem experimentellen Wert bei 17% (vgl. Abb. 5.9) erfordert
SWW-Austausch eine wesentlich stirkere Erhshung des Oberflichenmoments. Dies
macht die Ergebnisse von Tamura ef al. und Ormeci et al. plausibel. Es sind jedoch
weitere Aspekte zu beachten.

Um den Einflu8 des Spindichteverlaufs in der Oberflichenlage zu demonstrieren,
zeigen wir zwei verschiedene Modelle. Tamura et al. skalierten die Spindichte des
Volumens mit einem Faktor und verwendeten das damit berechnete Potential fiir
die Oberflichenlage. Das gleiche Ergebnis bringt eine Skalierung des Magnetfeldes
mit dem gleichen Faktor bei unverinderter Spindichte [97]. Abb. 5.11b (- - -) zeigt
das Magnetfeld fiir den Skalierungsfaktor 1,4 bei SWW-Austausch. Dies entspricht
einer Erthohung des magnetischen Moments des Atoms um 40% auf 3,05pp und
stellt die obere Grenze des von Tamura et al. angegebenen Bereichs fiir das erhéhte
Oberflichenmoment dar. Die Skalierung mit dem Faktor 1,2, d. h. eine Erhéhung
um 20% auf 2,60 pp, ergibt bei BH-Austausch die strichpunktierte Linie (- - -) in
Abb. 5.11a.

Als zweites Modell vergriflerten wir die Spindichte proportional zur Ladungs-
dichte der 3d- und 4s-Elektronen im atomaren Eisen.

PE = Posua TOP (5.2)
Ap = a(bpsa+(1—1)py)

Die 3d- und 4s-Valenzelektronen von Eisen tragen im wesentlichen die Spinpola-
risation und deshalb wird sich die Spindichte dort #ndern, wo Valenzelektronen
vorhanden sind. Die durchgezogene Linie in Abb. 5.11a zeigt den Magnetfeldver-
lauf fiir b = 0,5 und Wahl des Faktors a derart, da} das magnetische Moment
2,60 up betrigt, d. i. eine Erhshung um 20%. Ein genauer Vergleich mit dem
Magnetfeld von Noffke, das in Abb. 5.3 wiedergegeben wird, zeigt, dafl (- -) dem
Magnetfeldverlauf im Volumen- und (—) im Oberflichenatom von Noffke sehr nahe
kommen. Berechnungen von A., mit dem Noffke-Potential (Abb. 5.9) und dem
hier konstruierten Potential (Abb. 5.12a), (- -) nur Volumenpotential und (—) mit
Oberflichenlage mit erhhtem Moment, ergeben denn auch nahezu gleiche Ergeb-
nisse.

Wihlt man fiir b = 0,5 SWW-Austausch und den Faktor a derart, dafl das ma-
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gnetische Moment 2,81 pp (Erh6hung um 30%) betrégt, so erhélt man die durchge-
zogene Linie in Abb. 5.11b.
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Abbildung 5.12: SPLEED A, fiir Fe(110) (00)-Strahl B = 62¢V, ¢ = 0°. (a)
Austausch und Korrelation nach v. Barth und Hedin [42] und (b) nach Slater,
Wilson und Wood [41]. Die Bezeichnung der Kurven erfolgt analog zu Abb. 5.11,

d. h. (- -): alle Atome mit Volumenpotential, andere Kurven: oberste Atomlage
mit dem entsprechenden Potential aus Abb. 5.11.

Abb. 5.12 zeigt die fiir die beiden Modelle: (—) proportional zur 3d- und 4s-
Ladungsdichte und (- - —) mit einem konstanten Faktor erhéhte Spindichte berech-
neten A.,-Profile im Bereich des Maximums bei # = 38 — 40°, (a) mit BH- und (b)
mit SWW-Austausch. Der unterschiedliche radiale Verlauf der Spindichte und damit
des Magnetfelds becinflussen A, ebenso stark wie die Erhéhung des magnetischen
Moments, d. h. des Integrals iiber die Spindichte.

Fiir BH-Austausch ergibt bei gleichem magnetischen Moment der Oberflichena-
tome von 2, 60 up Modell 2 fiir den Spindichteverlauf eine ungeféhr eineinhalbmal so
grofle Zunahme von A., wie Modell 1. Mit SWW-Austausch erhilt man nahezu glei-
ches A., fiir magnetische Momente M; = 2,81 jip (Modell 2) und 3,05 g (Modell
1).

Die Skalierung der Spindichte nach Modell 1, die nicht zu einem Magnetfeld-
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verlauf fiihrt, wie ihn selbstkonsistente Rechnungen fiir Oberflichenatome erge--
ben, fiihrt also nicht zu korrekten Ergebnissen, es bleiben Unsicherheiten bei der

Erhéhung des Oberflichenmoments von ungefahr 10%. Dieses Modell wurde sowohl

von Ormeci et al. als auch von Tamura et al. verwendet.
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Abbildung 5.13: SPLEED A.. fiir Fe(110) (00)-Strahl E = 62eV, ¢ = 0°. (a)
Austausch und Korrelation nach v. Barth und Hedin [42] und (b) nach Slater,
Wilson und Wood [41]. Die Bezeichnung der Kurven erfolgt wie in Abb. 5.12.

Die vermeintliche Bestitigung der von Fu und Freeman berechneten Erhéhung
des Oberflichenmoments um 19% durch Ormeci et al. ist also irrefithrend. Die Ver-
wendung der korrekten Spindichte der Oberflichenatome hitie einen zu grofien Wert
fiir A., im Maximum bei § = 38° ergeben. Die Verwendung eines energieabhéngi-
gen und bei der Energie von 62 eV bereits stark reduzierten Austauschs kann die
notwendige Reduktion von A, ergeben, jedoch wiirde damit A.. iiber den gesamten
Bereich von 8 = 0 bis 80° herabgesetzt, wie dies der Vergleich von Abb. 5.13a und
b zeigt.

.~ Wie Tamura et al. feststellten, 148t sich die so entstehende Abweichung zum Ex-
periment durch eine konstante Verschiebung der A..-Kurve zu héheren Werten hin
wesentlich vermindern. Sie erreichten diesen Effekt durch die Einfilhrung der spi-

nabhiingigen Absorption innerhalb der Kristallatome. Die Angabe einer Erhdhung
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des Oberflichenmoments um 30-40% bei Tamura et al. mufi nach dem oben fest-
gestellten natiirlich ebenfalls revidiert werden, da der nach Modell 1 von diesen
Autoren erreichte Wert fiir A,, im Maximum mit Modell 2 bei einer um 10% gerin-
geren Erhéhung, d. h. 20-30%, erreicht werden kann.

So wird das magnetische Moment der Atome an der Fe(110)-Oberfliche um un-
gefahr 20-30% erhdht sein. Eine Klirung erfordert die Berechnung von SPLEED-
A..-Spektren mit energieabhingiger Austausch- und Korrelations-Niherung fiir
spinpolarisierte Systeme auf der Grundlage ciner selbstkonsistent berechneten
Oberflichenladungs- und Spindichte unter Beriicksichtigung von spinabhéingiger Ab-
sorption in den Kristallatomen. Im Rahmen einer solchen Untersuchung kann auch
eine genaue Betrachtung des Einflusses der nichtsphérischen Potentialanteile bei
kleinen Winkeln unterhalb = 15° erfolgen. Wie die radiale Ortsabhéngigkeit der
Spindichte diirfte auch die Winkelabhingigkeit fiir geeingnete Streugeometrien zu
deutlichen Effekten fiihren.

Der (11)-Strahl

Aex (%)

Abbildung 5.14: SPLEED A, fiir Fe(110) (11)-Strahl E = 62¢V,¢ = 0°. Ex-
periment (---) und Theorie ohne (- -) und mit erhéhtem magnetischen Moment
in der Oberflichenlage in sphirischer Niherung (- - ) und mit nichtsphérischem
Potential (—), (a) ohne und (b) mit Oberflichenbarriere und Faltung mit einer
Winkelauflésung von 1°.
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Abbildung 5.15: SPLEED Intensitit, A,, und A, fir Fe(110) (11)-Strahl
E = 62¢V,¢ = 0°. Experiment (---) und Theorie ohne (- -) und mit erhéhtem
magnetischen Moment in der Oberflichenlage in sphiitischer Niherung (- - -) und
mit nichtsphérischem Potential (-—), (a) ohne und (b) mit Oberflichenbarriere und
Faltung mit einer Winkelaufiésung von 1°.
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Fiir den (11)-Strahl (Abb. 5.14,5.15) liegen experimentelle Daten nur im Winkelbe-
reich von 30—55° vor. Intensitit und A,, werden durch die Theorie mit Oberflichen-
barriere sehr gut wiedergegeben. In der Austauschasymmetrie pafit das Maximum
bei 40° sehr gut. Die Spitze bei 30° jedoch fehlt. Man sieht aber, daf hier die
Oberflichenbarriere starke Oszillationen hervorruft. Eine Optimierung der Barrie-
reparameter kdénnte eine bessere Ubereinstimmung bringen. Eine Verbesserung im
Bereich des Minimums bei 50 — 55° kénnte so ebenfalls erreicht werden, da hier die
Barriere eine Anhebung bewirkt, die zum experimentellen Wert hinfiihrt. In diesem
Bereich ist auch, ebenso wie um 20 — 25°, der Einflul der Oberflichenbarriere und
der nichtsphirischen Potentialbeitriige groff, doch liegen keine experimentelle Daten

VOr.

Weitere Strahlen

Zur Erginzung wurden noch Spektren fiir den (01)- und den (12)-Strahl berech-
net (Abb. 5.16). Eine deutliche Abhingigkeit von Oberflichenmagnetisierung und
nichtsphirischem Potential zeigt nur der (12)-Strahl zwischen 40 und 70°. Die In-
tensitit ist in diesem Bereich vergleichbar mit der des experimentell untersuchten
(11)-Strahls, einer Messung also durchaus zugénglich.

5.4 Winkelabhangigkeit bei I/ = 2leV

Fiir den Einfallswinkel # = 45° zeigt Abbildung 5.8, daB der Einflu8 des nichtsphéri-
schen Potentials zwischen 20 und 30 ¢V am gréfiten ist. Es wurde deshalb fiir die
Energie 21 eV der Einfallswinkel variiert. Die Ergebnisse der Berechnungen mit Bar-
riere ([56], mit A = 0,9 und z) = —3,2) zeigen die Abb. 5.17 und 5.18. Die Spin-
Bahn-Asymmetrie 4,, und die Asymmetrie eines unpolarisiert einfallenden Strahls
A, sind im Bereich fast verschwindender Intensitit bei § = 24° und 53° fiir Ei-
sen mit Werten bis 20% auBergewdhnlich grof8 (Abb. 5.18). Der grofie Wert von
A, bedeutet eine Abhingigkeit der Spin-Bahn-Asymmetrie von der Magnetisierung
[30]. Dies driickt sich in dem leichten Unterschied zwischen der gestrichelten und
der strichpunktierten und durchgezogenen Linie in Abb. 5.18a bei 4,, aus.
Oberflichenmagnetisierung und nichtsphérische Potentiale machen sich am
stirksten im Bereich des flachen Maximums der Intensitdt zwischen 30 und 50°
bemerkbar. 45° ist der bereits in der Energieabhiingigkeit untersuchte Winkel. In
diesem Bereich ist der Einfluf} des nichtsphérischen Potentials grofer als der der Ma-
gnetisierung und zeigt die umgekehrte Tendenz. Dieser Effekt ist auch bei § = 60°
sichtbar. Hier wird A.. durch die erhdhte Oberflichenmagnetisierung abgesenkt und
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Abbildung 5.16: SPLEED fiir Fe(110): (a) (01)- und (b) (11)-Strahl
E = 62¢V,¢ = 0°. Theorie ohne (- -) und mit erhéhtem magnetischen Moment
in dél( Oberflichenlage in spharischer Niherung (- - -) und mit nichtsphérischem
Potential (—), mit Oberflichenbarriere.
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I (willk. Einh.)

Aex (%)

Abbildung 5.17: SPLEED fiir Fe(110): Intensitit und A.. (00)-Strahl
E =21eV,¢=0°. (a) Theorie ohne (- ~) und mit ech6htem magnetischen Moment
in der Oberflichenlage in sphirischer Niherung (- - ~) und mit nichtsphérischem
Potential (—), mit Oberflichenbarriere. (b) Thecrie mit erhhtem magnetischen
Moment in der Oberflichenlage mit nichtsphéirischem Potential fiir die Oberflichen-
barriere aus (a) (—) und fiir um +10% (- - -) und um —10% (- -) eines Schichtab-
stands verschobene Barriere sowie ohne Barriere (- - -).
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Abbildung 5.18: SPLEED fiir Fe(110): A,, und A, (00)-Strahl £ = 21eV, ¢ = 0°,
wie Abb. 5.17.
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durch die nichtsphérischen Potentiale auf den urspriinglichen Wert wieder angeho- -
ben. Der Effekt von nichtsphirischen Potentialbeitrigen und Oberflichenmagneti-
sierung liegen also in der gleichen Gréflenordnung.

Die Abbildungen 5.17b und 5.18b mit verschiedenen Barrierepositionen zeigen,
daB insbesondere zwischen § = 25° und 50° der EinfluB der Barriere von dhnlicher
Groflenordnung wie der Einflu des magnetischen Moments und des nichtsphdri-
schen Potentials ist. Eine genaue Untersuchung des Einflusses der Magnetisierung
und der nichtsphérischen Potentiale wiirde bei dieser Energie die Optimierung der

Barriereparameter im Vergleich mit dem Experiment erfordern.

78



5.5 Energieabhéngigkeit um 6 = 15°

In jiingster Zeit haben Fahsold und Kirschner [98] fiir eine Serie von Einfallswinkeln
zwischen 0° und 60° im Azimut ¢ = 0° den elastisch reflektierten Strom und seine
Austauschasymmetrie zwischen 0 und 55 ¢V bestimmt. Dazu wurde der Strom der
auf den LEED-Schirm treffenden Elektronen gemessen. Ein Gegenfeld zwischen

Schirm und vorgelagertem Gitter selektiert elastisch reflektierte Elektronen.
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Abbildung 5.19: SPLEED Fe(110): Intensitit und A., fiir § = 15°¢ = 0°,
(00)-Strahl Experiment [98] (---) und Theorie ohne (- —) und mit erhéhtem ma-
gnetischen Moment in der Oberflichenlage in sphirischer Niherung (- + —) und mit
nichtsphirischem Potential (—), mit Oberflichenbarriere.

Dieser Strom enthilt auch den quasiclastischen diffusen Untergrund der durch
Phononen auf den Schirm gestreuten Elektronen. Die Austauschasymmetrie des
gesamten reflektierten Stroms ist dadurch gegeniiber der des (00)-Strahls reduziert.

Diesem Umstand wurde dadurch Rechnung getragen, daf} die experimentelle Asym-
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Abbildung 5.20: SPLEED Fe(110): Intensitit und A, fiir @ = 9°, 4 = 0°, (00)-Strahl
Experiment [98] (- - -) und Theorie ohne (- -) und mit erhdhtem magnetischen Mo-
ment in der Oberflichenlage in sphirischer Niherung (- - -) und mit nichtsphéri-

schem Potential (—), mit Oberflichenbarriere.

metrie mit einem Faktor drei so skaliert wurde, dafl das bei allen Winkeln bei 4eV
auftretende Minimum in A., in Experiment und Theorie den gleichen Wert an-
nimmt.

Der Offnungswinkel des LEED-Schirms von 43° bewirkt, dafl nur fiir Einfalls-
winkel kleiner als ungefahr 21° der (00)-Strahl auf den Schirm trifft. Dieser ist fiir
# = 15° unterhalb von 21 eV der einzige reflektierte Strahl. Bei 21,5eV treten der
(01)- und der (10)-Strahl, bie 23 eV der (11)- und bei 40 eV der (10)- und der (01)-
Strahl ins Vakuum (vgl. Abb. 5.5). Die theoretischen Kurven zeigen die Summe
der Intensititen und entsprechend berechneten Asymmetrien dieser Strahlen, d. h.
den elastisch reflektierten Strom.

Biir diese Untersuchungen bei niedrigen Energien wurde ein Imaginérpotential
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4hnlich wie bei Tamura et al. [46] verwendet, das unterhalb von 50 eV stark redu-
ziert ist (s. Abb. 5.4). Der Realteil des inneren Potentials nahm mit der Energie
gemif Gl. (5.1) ab.

Abbildung 5.19 zeigt das Ergebnis der Rechnung mit Barriere ([57) mit A= 1,1
und 7z = 2,4) im Vergleich mit dem Experiment [98]. Das erste Bragg-Maximum
liegt bei 1eV kinetische Energie im Vakuum. Auf seiner Flanke erhdlt man ein
ausgeprigtes Minimum der Austauschasymmetrie. Oberhalb der Bandliicke um das
Bragg-Maximum beginnt das Minorititsband bei héherer Energie als das Majoritéts-
band. In diesem Bereich ist die Reflektivitit fiir Minoritatselektronen also grofer.
Dies ergibt die negative Polarisation der reflektierten Elektronen.

Das Maximum der Intensitit bei 27 eV ist das néichste Bragg-Maximum. Wie
gesagt, treten der (01)- und der (10)-Strahl bei 21,5¢V ins Vakuum, der (10)- und
der (01)-Strahl bei 40 eV. Diese Strahlen liegen jeweils symmetrisch zur Streuebene
(siehe Abb. 5.5). Sie erzeugen die Oszillationen unterhalb der jeweiligen Energie,
insbesondere das Intensititsmaximum bei 36 eV. Der in der Streuebene liegende,
bei 23 eV austretende (11)-Strahl erzeugt nur eine schache Feinstruktur.

Die Extrema (Maxima und Minima) in der Intensitat sind begleitet von Null-
durchgéngen der Austauschasymmetrie. Auf diese Weise entsteht die Wellenstruktur
in A,, zwischen 20 und 40 ¢V mit den beiden Maxima bei 25 und 35eV und dem
Minimum bei 30eV.

Diese Struktur ist in Experiment und Theorie deutlich ausgeprégt. Abweichun-
gen von Experiment und Theorie sind geringer als 1eV. Dies ist eine deutliche
Bestitigung der Energieabhéngigkeit des inneren Potentials, wie sie in anderen Un-
tersuchungen gefunden wurde (siehe z. B. [45, 46]). Das ausgeprégte A..-Minimum
bei 4 eV stellt dabei einen festen Anhaltspunkt fiir den Vergleich Experiment - Theo-
rie dar, denn dieses Minimum tritt bei dieser Energie im gesamien Winkelbereich
von 0 bis 45° in Experiment [98] und Theorie auf (vgl. auch Abb. 5.6).

Die Ergebnisse fiir den Winkel § = 9° zeigt Abb. 5.20. Experimentelle Da-
ten liegen nur fiir A, vor. Uibereinstimmend in Theorie und Experiment findet
man das Minimum bei 4eV. Das Bragg-Maximum um 25 eV ist stark von durch
die Oberfliichenpotentialbarriere verursachter Feinstruktur durchzogen. Die Aus-
tauschasymmetrie zeigt trotzdem Minima und Maxima, wie sie bei § = 15° auftra-
ten. )

Insgesamt ist die Ubereinstimmung Theorie — Experiment gut. Alle Strukturen
sind vorhanden und stimmen in relativer Stirke und energetischer Lage bis auf
leichte Abweichungen iiberein. Es soll deshalb versucht werden, den Einflufl des
magnetischen Moments der Oberflichenatome und des nichtsphérischen Potentials
in den Kristallatomen zu untersuchen. In Abb. 5.19 sind bereits drei entsprechende
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Kurven eingezeichnet.

In der Austauschasymmetrie macht sich zwischen 4 und 15V nur die erhohte
Oberflichenmagnetisierung bemerkbar. Die Kurven fiir nichtsphérisches Potential
(—) und Muffin-tin-Naherung (- - -) fallen zusammen, wihrend die Kurve fiir die
Verwendung der Volumenmagnetisierung in den Oberflichenatomen (- -) abweicht.

Das Maximum in A., bei 35 eV zeigt einen Einflul sowohl der Magnetisierung
als auch der Potentialform. Erhéhte Oberflichenmagnetisierung (von (- -) nach (-
- -)) und nichtsphérisches Kristallpotential ((— - -) nach (—)) vergréBern A, um
Betrige ahnlicher Stirke. Einen geringen Effekt sieht man auflerdem im Bereich
oberhalb von 45eV. Die Effekte werden grofier, wenn man den (00)-Strahl alleine
untersucht. Man findet dann auch im Maximum bei 25 eV die Auswirkung von
erhshter Oberflichenmagnetisierung und nichtsphérischem Potential.
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Abbildung 5.21: SPLEED Fe(110): A, fir § = 15°,¢ = 0°, (00)-Strahl: (a),(b)
Ausschnitt 0 — 20eV, (c),(d) 40 — 55¢eV. Drei Kurven erscheinen in jedem der
Teilbilder: Rechnung mit erhéhtem Moment in der Oberflichenlage in sphérischer
Naherung (—, diinne Linie) und mit nichtsphérischem Potential (—, fette Linie),
sowie mit Volumenmoment in der Oberfliche (- - -). Zusétzlich zeigen alle Teilbil-
der gestrichelte (- —) Kurven: (a),(c) um 12% bzw. 32% erhéhtes Moment in der
Oberflichenlage und (b),(d) um 50% vermindertes bzw. erhéhtes Moment.
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In Bildausschnitten sollen die Bereiche 0 bis 20 eV und 40 bis 55 eV genauer
untersucht werden. Abb. 5.21 zeigt verschiedene theoretische Ergebnisse. In jedem
Teilbild gibt die dicke durchgezogene Linie das Ergebnis mit erh6htem Moment und
nichtsphérischem Kristallpotential [78] wieder. Die diinne Linie erhdhlt man fiir das
gleiche Potential in spharischer Ndherung fiir das Potential in den Kristallatomen.
Diese Linien fallen zwischen 0 und 20eV. (a,b) im wesentlichen zusammen. - Die
nichtsphérischen Potentialanteile haben keinen Einfluff. Im Bereich 40 - 55 eV (c,d)
sind sie dagegen deutlich getrennt. Dies ist jedoch ein Bereich geringer Intensitét,
so daB sich im Experiment der unpolarisierte quasielastische Untergrund stark auf
A, auswirkt und einen genauen Vergleich ausschliefit.

Die anderen Kurven zeigen Variationen des magnetischen Moments der Atome
in der Oberflichenlage in sphirischer Niherung fiir das Potential. Mit dem magne-
tischen Moment der Volumenatome in der obersten Lage erhélt man die strichpunk-
tierte Kurve. Die gestrichelten Kurven erhdlt man, wenn das effektive Magnetfeld
in der obersten Lage (a,c) um 12% bzw. 32% erhéht und (b,d) um 50% erhoht baw.
vermindert wird.

Zwischen 0 und 20 eV ist der Einflul des Oberflichenmoments sehr grof3. Die
Kurve fiir die Erthhung um 12% (obere gestrichelte Kurve in (a) fallt mit der fiir
das selbstkonsistente Moment (—) zusammen. Dieser Bereich eignet sich sehr gut
zur Bestimmung des magnetischen Moments der Atome in der Oberfliche. Dazu
miisste der (00)-Strahl getrennt von den anderen Strahlen und dem quasielastischen
Untergrund gemessen werden.

Im Bereich 40 bis 55 eV ist der Einflul der Form des Potentials stirker als der
des Oberflichenmoments. Teilweise (E = 44¢eV und 52eV) hat das magnetische
Moment gar keinen EinfluBl auf A... Hier fallen die Kurven fiir die verschiedenen
magnetischen Momente in der Oberflichenlage zusammen. Nur die Form des effek-
tiven Potentials und Magnetfeldes spielt eine Rolle.

Dies ist einmal die Radialabhingigkeit des sphirischen Anteils Bg(r). Abb..
5.3 zeigt, daB die Funktion Bgg(r) fiir ein Oberflichenatom nicht durch Skalierung
der Spindichte oder des Magnetfeldes eines Volumenatoms berechnet werden kann.
Eher kann von einer konstanten Verschiebung der Kurven fiir Oberflichen- und Vo-
lumenatom gegeneinander gesprochen werden. Dieser Unterschied in der radialen
Abhingigkeit von Byy(r) bewirkt, dafi man die Austauschasymmetrie fiir das selbst-
konsistente effektive Magnetfeld der Oberflichenatome (-—) in Abb. 5.21c¢,d nicht
erhalten kann, indem man das skalierte effektive Magneifeld von Volumenatomen
fiir die Oberfliche verwendet (- -).

Hinzu tritt der Effekt der Winkelabhingigkeit von B(7). Beriicksichtigung der

nichtsphérischen Magnetfeld- und Potentialanteile fiihrt von der diinnen zur fetten
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durchgezogenen Linie in Abb. 5.21. Beide Aspekte der Ortsabhéngigkeit von B(7)
wirken sich auf A., in gleicher Stérke aus. Ein Vergleich von Theorie und Experimeni:
ist in diesem Energiebereich bei der geringen Intensitit (vgl. Abb. 5.19) wegen des
quasielastischen Untergrunds nicht méglich. Diese Beitréige zu A., konnen also noch
nicht bewertet werden.

Diese Untersuchungen demonstrieren die Grofenordnung und Bedeutung der
Form (Radial- und Winkelabhéingigkeit) von Potential und Magnetfeld fiir die Aus-
tauschasymmetrie. In Abh#ngigkeit von Energie und Winkel kénnen nichtsphérische
Anteile des Potentials in Kristallatomen gegeniiber anderen Effekten vernachléssig-

bar oder durchaus vergleichbar sein.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Die Theorie der Beugung spinpolarisierter langsamer Elektronen (SPLEED) an Kri-
stalloberflichen basierte bisher auf der Muffin-tin-Naherung. Hierbei ist die Form
des Potentials und des Magnetfeldes geniihert, in Kugeln um die Atomkerne durch
den radialsymmetrischen Anteil und zwischen den Kugeln durch den konstanten
mittleren Wert. In der Nihe der Kristalloberfliche weichen Potential und Magnet-
feld deutlich von dieser Ndherung ab.

Wir haben diese Theorie in der Weise erweitert, daff innerhalb der Kugeln
Potential und Magnetfeld mit ihrer Winkelabhéngigkeit — entwickelt nach Ku-
gelflachenfunktionen - beriicksichtigt werden. Die Separation von Radial- und
Winkelabhingigkeit fiihrt nun zu einem gekoppelten System von Radialgleichun-
gen. Die t-Matrix, die in der Streutheorie die Streuung an einer atomaren Kugel
beschreibt, ist dadurch nicht mehr diagonal in den Drehimpuls- und Spinquanten-
zahlen. Vielfachstreuung an den atomaren Kugeln und Interferenz fiihren dazu,
daf die Anderungen in der {-Matrix sich in starker Abhingigkeit von den Streube-
dingungen (Energie und Impuls der Elektronen) auswirken.

Unsere Untersuchungen an W(001) und Pb(110) haben gezeigt, dafi der Ef-
fekt der nichtspharischen Potentialanteile in der Intensitit und der Spin-Bahn-
Asymmetrie A,, deutlich zu sehen ist. Die W(001)-Oberfliche wurde wegen des Vor-
liegens genauer experimenteller Daten und theoretischer Untersuchungen im Rah-
men der Muffin-tin-Niherung ausgewihlt, die bereits recht gute Ubereinstimmung
zeigten. Die Einbezichung der nichtsphérischen Potentialanteile bringt eine geringe
Verbesserung.

Bei Pb(110) zeigt sich die groBe Bedeutung von 4,,. In kinematischer Néherung
stimmen Intensitit in Experiment und Theorie schon in wesentlichen Punkten iibe-
rein. A,, ist in dieser Naherung jedoch gleich dem atomaren Wert. Vielfachstreuung
ist also zur Beschreibung des Kristalls unverzichtbar. 4,, ist damit ein empfindli-
cheres MaB fiir die elektronische Struktur der Festkoérperoberfliche. Der Effekt der
nichtsphérischen Potentialanteile ist auch bei Blei in den theoretischen Spektren
sichtbar. Zum genaueren Vergleich mit dem Experiment sind jedoch Fortschritte
bei der Berechnung des effektiven Potentials mit den unumginglichen N&herungen
fiir Austausch- und Korrelation fiir angeregte Zustinde nétig. Auch die experimen-

telle Genauigkeit bei den niedrigen Energien zwischen null und 50 ¢V mufl verbessert
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werden.

In die Berechnungen fiir das magnetische System Fe(110) geht zusitzlich das
von der lokalen Spindichte abhingige effektive Magnetfeld ein. Dieses zeigt eine
ausgeprigte Abweichung von der sphirischen Symmetrie in den atomaren Kugeln.
Die Untersuchungen ergeben, daf sich dies auf die Austausch-Asymmetrie A., aus-
wirkt. Der Effekt kann die Gréfenordnung des Einflusses des magnetischen Moments
in der Oberflichenlage, der Oberflichenbarriere und der Verschiebung von Atomla-
gen im Oberflichenbereich gegeneinander (Oberflichenrelaxation) erreichen, héngt
aber stark von Energie und Impuls der gestreuten Elektronen ab.

Bei fritheren Untersuchungen fiir E = 62¢V wurde ein Maximum in A, bei
@ = 38° zur Bestimmung des magnetischen Moments in der Oberflichenlage von
Fe(110) herangezogen [85]. Wir haben hier gezeigt, dafl dieses Maximum von
nichtsphirischen Anteilen des effektiven Magnetfeldes in den Kristallatomen nicht
beeinflufit wird, die Analyse im Rahmen der Muffin-tin-Niherung also Giiltigkeit
behilt. Die einfache Skalierung des radialen Verlaufs des Magnetfeldes oder der Spin-
dichte im Volumen mit einem Faktor zur Berechnung des Verlaufs in der Oberfléche
reicht jedoch nicht aus, der radiale Verlauf der Spindichte unterscheidet sich in
Volumenatom und Oberflichenatom. Dariiber hinaus ist bisher keine ausreichend
genaue Niherung fiir Austausch und Korrelation von angeregten Elektronen in ma-
gnetischen Systemen gefunden. Unsere Analyse der experimentellen Daten und von
Rechnungen fiir unterschiedliche Potentiale ergibt eine Erhéhung des magnetischen
Moments der Oberflichenatome von 20% mit einer Unsicherheit von £10%.

Lohnende Systeme fiir weiter Untersuchungen sind Adsorbate auf Metallo-
berflichen und Halbleiter [17, Seite 200]. Die relativ offene (nicht dicht gepackte)
Struktur und die Ausbildung gerichteter Bindungen schlagen sich in starker Abwei-
chung der Ladungsverteilung von der Muffin-tin-Form nieder.

Vernachlissigt wurde in dieser Arbeit die Abweichung des Potentials zwischen
den Atomen vom konstanten mittleren Wert. Eine exakte Beschreibung des Poten-
tials ist damit nicht erreicht. Die Auswirkung der fehlenden Korrekturen auf die
Elektronenstreuung diirfte in der gleichen Gréfienordnung wie die der nichtsphéri-
schen Potentialbeitrige in den Kugeln liegen.

Eine Erweiterung der Theorie durch Entwicklung des Potentials zwischen den
Atomkugeln nach Gitterwellen (ebene Wellen mit reziproken Gittervektoren als Wel-
lenvektor) ergibt ein gekoppeltes System von Differentialgleichungen fiir die Elektro-
nenstrahlen zwischen den einzelnen Atomlagen statt unabhéngiger und freier Propa-
gation. Diese Entwicklung nach ebenen Wellen muf das in der Einzelatomstreuung
bereits beriicksichtigte Potential in den atomaren Kugeln ausschlieflen, was eine sehr
hohe Zahl von Wellen zur Konvergenz erfordert.
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Praktikabler erscheint deshalb ein anderer Weg. Man fiillt den Raum mit
Wigner-Seitz-Zellen aus und berechnet die Einzelatomstreuung an jeder Zelle und
dann die Vielfachstreuung zwischen den Zellen. Der interstitielle Bereich entfallt.
Probleme bereitet nun die Entwicklung des auf die eckige Zelle beschréankten Po-
tentials in der Einzelatomstreuung nach Kugelflichenfunktionen (vgl. hierzu die
Einleitung). Auch diese Entwicklung konvergiert schlecht. Die Entwicklungsfunk-
tionen V,,(7) treten jedoch nur als Kopplung zwischen den radialen Wellenfunktio-
nen auf, deren Drehimpulsquantenzahl mit guter Genauigkeit auf relativ niedrige
Werte beschrinkt werden kann. Uber die Auswahlregeln fiir die Kopplung (Integral
iiber drei Kugelflichenfunktionen) folgt dann, dafl Potentialbeitrige nur bis zum
doppelten der maximalen Drehimpulsquantenzahl der Wellenfunktionen auftreten.
Das Konvergenzproblem ist dadurch entschérft [99]. Auf diese Weise wére eine Er-
weiterung der Theorie der Elektronenbeugung fiir Potentiale ohne Einschrinkung
der Form moglich.

In dieser Arbeit haben wir gezeigt, daf die Erweiterung der Theorie der Beugung
spinpolarisierter Elektronen (SPLEED) auf Potentiale ohne Einschrinkung der geo-
metrischen Form bei zunehmender Genauigkeit von Experiment und der Beschrei-
bung der effektiven Wechselwirkung angeregter Elektronen sinnvoll und notwendig
ist.
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A Beschreibung der Programme

Die wichtigsten in der Arbeit verwendeten Programme werden in diesem Anhang
beschrieben. Dies sind die Programme zur Berechnung der Einzelstreu-t-Matrix
TMAIN, zur Temperaturkorrektur der ¢-Matrix THERM, fiir die Drehung der t-
Matrix TMATROT, zur Berechnung der Streuung an einer Atomlage WINSS, fiir die
Berechnung der Streuung an der Oberflachenbarriere DIFLEX und zur Berechnung
der Kristall-Reflexionsmatrix und der LEED-Intensitét und -Asymmetrie SCREWB
(vgl. Bild A.1).

Abbildung A.1: Programme fiir die SPLEED-Berechnung

TMATROT

DIFLEX
SCREWB

A.1 Das Programm TMAIN

Das Programm TMAIN berechnet fiir eine Reihe vorgegebener Energien die t-Matrix
fiic die Streuung von Kugelwellen an einem cinzelnen Kristallatom. Bild A.2 stellt
schematisch die Gliederung von TMAIN in Unterprogramme dar. Nachdem die
Steuerparameter eingelesen wurden, berechnet oder liest die Routine POTEN das
Potential innerhalb einer Kugel vom Radius RMT. Fiir diese Potential, entwickelt
nach Kugelflichenfunktionen und auf radialen Stiitzstellen mit exponentiell zuneh-
mendem Abstand (vgl. Gl. (A.5)) tabelliert, werden numerisch die Losungen des
gekoppelten Radialgleichungssystems (2.52) in RAD1 und RAD3 berechnet. Dabei
wird eine Transformation von der Variablen r auf die iquidistante Variable ¢ aus Gl.
(A.5) durchgefiihrt. Auf dem Rand der Kugel werden dann die Losungen fiir freie
Elektronen berechnet. Die Anpassung ergibt die #-Matrix.
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Abbildung A.2: TMAIN mit Unterprogrammen

[(TMAIN ]
| POTEN ]
TMAT
RADI
RAD3
[ KAPPA ]
GLMBLM
[ DBLM ]
[ CLimMs |
| DBMAT |
| WBMAT ]
DERIVB
 PRED |
CORR
[MCOPYT ]
ZGE
750
| CALXBF ]
[ CALXBH ]
[ UNICHK |

Die Unterprogramme von POTEN zeigt Bild A.3. SCHRBK liest und schreibt
Text fiir die Identifizierung. Wie das Potential gelesen oder berechnet werden soll,
bestimmt im wesentlichen der Parameter IPOT (s. u.). POTSWW mit der Funktion
VEX berechnet das energieabhiingige Potential nach Slater, Wilson und Wood [41].
CHARGE iiberlagert atomare Ladungsdichten und Coulomb-Potentiale wie in Ab-
schnitt 2.2.3 beschrieben. Das Integral in Gl. (2.31) berechnet FL0. Dafiir werden
die Legendre-Polynome in LEG rekursiv berechnet [51]. RETAB dient der Tabellie-
rung des Potentials bzw. der Ladungsdichte auf den fiir die Integration bendtigten
Stiitzstellen. Die Drehmatrizen [53] berechnet die Routine RLMAT. Fir die iiber-
lagerte Ladungsdichte berechnet EXCH4 das Austausch-Korrelations-Potential und
entwickelt es nach Kugelflichenfunktionen. Das Verfahren ist in Abschnitt 2.2.3
beschrieben. Um verniinftige Ergebnisse in der Nihe des Ursprungs zu erhalten,
wo der Term fiir £ = 0 dominiert, ist dieser zunéchst zu berechnen und vom Ge-
samtpotential abzuziehen, bevor das Restpotential in Terme mit gréferem £ ent-
wickelt wird. Die Kugelflichenfunktionen werden in SPHRM4 berechnet, das dem
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Abbildung A.3: POTEN mit Unterprogrammen

[POTEN |
SCHRBK ]

POTSWW

[ VEX

CHARGE

FLO

| RETAB |

LEG

RLMAT |

EXCH4

[ BETA ]
SPHRM4 |.

LEED-Programm von Pendry [9] entnommen wurde. BETA berechnet den Vor-
faktor der Hedin-Lundqvist-Niherung [18]) und VEX das Austausch-Potential nach
Slater, Wilson und Wood [41]. Weitere Informationen liefert die Beschreibung des
Parameters IPOT (s. u.).

Nachdem das Potential bereitgestellt ist, wird in TMAT die ¢-Matrix berechnet.
Zunichst fiihrt das Programm RAD1 eine Potenzreihenentwicklung der Wellenfunk-
tionen fiir die ersten radialen Stiitzstellen in der Nihe des Atomzentrums durch [14].
Hier werden alle Terme bis auf das Coulomb-Potential der Kernladung —Z/r im Po-
tential vernachlissigt.

In RAD3 wird das System der gekoppelten Radialgleichungen bis zum Rand
der Kristallatomkugel integriert. Zuerst sind fiir die innersten Stiitzstellen aus den
Funktionswerten die Ableitungen ;% ! und ;%gf: (beachte Substitution von = durch
i) als rechte Seite von Gl. (2.52) zu berechnen. Damit Vektoren moglichst lang
werden, wird fiir xp wird ein Superindex IKM eingefiihrt, der Zusammenhang in
der Routine KAPPA berechnet.

Die Routine WBMAT berechnet die Kopplungsmatrizen Wy (r) und Wp(r) aus
Gl. (2.53,2.54). Setzt man die Entwicklungen (2.41,2.42) und die Spin-Winkel-
Funktionen (2.44) ein, so erhdlt man z. B.

WV:{:‘I(T) = Z V.["m"('r)_D:;""rlun'" (A.l)

lll'n"
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mit
K 1 . 1 . - \
Dn!;l'l"m" = ; C([ § Jp—0o O') C(el '2' ], ﬂ’—d (T) G:'pp'—crl"m" (A.2)
und den Gaunt-Koeflizienten
GU™  prrn = / F IO 70 M 7.0 ¢ (A.3)

Die Gaunt-Koeffizienten berechnet die Routine GLMBLM mit der Funktion DBLM
(9] und die Clebsch-Gordon-Koeffizienten die Routine CLJMS. DBMAT berechnet
hieraus die Matrix Df,/n,». Von dieser Matrix werden nur die von null verschie-
denen Elemente als Vektor abgespeichert. Indexvektoren zeigen von den Elementen
dieses Vektors auf die zugehérigen Indices wp, &'t und £"'m".

Die Integration schreitet nun von Stiitzstelle zu Stiitzstelle fort, indem PRED
die Funktionswerte schitzt, WBMAT die Kopplungsmatrizen und DERIVB die Ab-
leitungen fiir diese Stiitzstelle aus den geschitzten Funktionswerten berechnet und
CORR. die Korrektur der Funktionswerte durchfithrt. Schliefilich werden die Ab-
leitungen fiir die korrigierten Funktionswerte von DERIVB berechnet. Verwendet
wurden Pradiktoren und Korrektoren mit vier und sieben riickwirtigen Stiitzstellen.

fo = f3 +$(55f;— 596+ 37fi—9f)
fo = fi +:E(251f;+646f; — 264f; + 106 — 19f7)

fr = fo 45 (19872115 — 4472885, + 705549 (A.4)
688256 + 407139 f, — 134472, + 19087f;)

fr o= fo +izhes(36799f;+ 139849 f; — 121797 + 123133
—88547f! + 414997, — 11351f] + 1375f})

Die Koeffizienten wurden mit der Algebra-Sprache REDUCE [100] so bestimmt,
daB die Potenzreihen bis zur maximal méglichen Ordnung entsprechend der Anzahl
der zu bestimmenden Koeffizienten exakt dargestellt werden. Die Verwendung von
sicben riickwértigen Punkten brachte bei der Berechnung der Zustinde fiir freie
Elektronen eine Verbesserung gegeniiber vier Punkten.

Schliefllich liegen die Funktionswerte am Rand der Kristallatomkugel, d. h. die
Matrizen F und G aus Gl. (2.57) vor. Die Routinen CALXBF und CALXBH be-
rechnen die Bessel- und Hankelfunktionen fiir die Losungen freier Elektronen und
ZGE und ZSU fiihren die notwendigen Matrixinversionen durch [9, 12]. Die {-Matrix
wird in der Datei fort.10 abgespeichert. Die aus der t-Matrix berechnete Streuma-
trix s = 2¢ + 1 wird noch auf Unitaritit gepriift (Routine UNICHK). Im Fall ei-
nes Muffin-tin-Potentials werden dic Streuphasen (vgl. Gl (2. 63)) berechnet und
ebenfalls abgespeichert (Datei fort.11). Es ist auch vorgesehen, die Streumatrix
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zu diagonalisieren und verallgemeinerte Streuphasen zu berechnen (vgl. [29])). Die -
Diagonalisierung erfolgt mit der Routine E2CCG aus der IMSL-Bibliothek [101].
Die Parameter und Ladungsdichten oder Potentiale werden in verschiedenen Da-
teien bereitgestellt. Welche der Daten benutzt werden, héngt im wesentlichen vom
Parameter IPOT ab, der weiter unten erklirt wird. Die Dateien sind im einzelnen:

Datei | Inhalt

fort.5 | Steuerparameter

fort.12 | Potential, Muffin-tin-Form, ggf. fiir zwei Spinrichtungen
fort.13 | Potential in ém-Entwicklung, fiir Majoritdtsspin
fort.33 | dto., fiir Majoritatsspin '

fort.30 | Geometriedaten fiir Mattheiss-Konstruktion
fort.31 | atomare Ladungsdichte
fort.32 | atomares Coulomb-Potential

fort.14 | Werte fiir VSHIFT, siehe Erklirung des Parameters ISHIFT

Die Ausgabe von Daten und Ergebnissen erfolgt in vier Dateien

fort.6 | allgemeine Datenausgabe

fort.10 | ¢-Matrix auf Energiestiitzstellen
fort.11 | Streuphasen (fiir Muffin-tin-Potential)
fort.20 | Testausgabe von Zwischenergebnissen

Es folgt nun eine Beschreibung der Parameter in Datei fort.5. Die erste Zeile
enthalt das Feld IP. Die einzelnen Elemente steuern den Umfang der Ausgabe der
verschiedenen Routinen. Die nichste Zeile enthélt die Parameter LV, LMAX und
NMT. LV ist das maximale £ in der Entwicklung des Potentials nach Kugelflichen-
funktionen und LMAX dasjenige in der Darstellung der Wellenfunktionen und der
#-Matrix. Insbesondere bedeutet LV=0 eine Rechnung in Muffin-tin-Néherung. Ist
NMT ungleich null, so wird die Anpassung der Wellenfunktionen fiir die Berech-
nung der {-Matrix bei der radialen Stiitzstelle NMT statt an dem mit dem Potential
eingelesenen Wert RMT vorgenommen.

In der dritten Zeile ist VSHIFT der Wert (in eV), um den das Potential in
Abhsngigkeit vom Parameter ISHIFT (s. u.) verschoben werden soll. EF und AL-
PHA sind Parameter fiir die Berechnung des Austausch-Korrelations-Potentials V..
Eine Erklarung erfolgt im Zusammenhang mit dem Parameter IPOT. Die vierte Zahl
in dieser Zeile FACMAG bewirkt bei Rechnung mit spinaufgespaltenem Potential
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die Umpolung des Magnetfelds (FACMAG==1) oder generell eine Skalierung des
effektiven Magnetfelds.

Die nichste Zeile enthilt eine Reihe von ganzzahligen Parametern. Fir IW
grofer null wird zu Testzwecken nach der Integration der Radialgleichungen vom
Ursprung zum Radius RMT eine Integration nach innen guriick zum Ursprung
durchgefithrt. Die t-Matrix wird dann nicht berechnet. NP ist die Anzahl der von
Pradiktor und Korrektor benétigten riickwirtigen radialen Stiitzstellen und NS die
Anzahl der durch Potenzreihenentwicklung am Ursprung berechneten Stiitzstellen
(NS>NP). Die Potenzreihenentwicklung geht bis zur Ordnung NI. NC ist die Anzahl
der Iterationen des Korrektors. NC=1, d. h. die Abfolge PRED, DERIVB, CORR,
DERIVB an jeder Stiitzstelle reicht fiir eine Genauigkeit von sechs Dezimalen aus.

Der folgende Parameter IPOT steuert die Eingabe oder Berechnung des Potenti-
als. Dies erfolgt in Routine POTEN. Generell ist das Potential in Hartree-Einheiten
angegeben und auf radialen Stiitzstellen tabelliert, deren Abstand exponentiell zu-
nimmt:

r(i) = Bexp(~1,i = 1..NMT. (A.5)

Die Parameter A, B und NMT sowie RMT=r(NMT) werden zusammen mit dem
Potential oder der Ladungsdichte eingelesen. Das Potential kann in Muffin-tin-
Form oder in einer Entwicklung nach (£m) vorliegen. Im ersten Fall wird V(r) aus
der Datei fort.12 und im zweiten die Komponenten Vj,(r), d. h. insbesondere
Voo(r) = V47V (r) aus der Datei fort.13 gelesen.

In (¢m)-Entwicklung kann das Potential paramagnetisch (IPOT=0) oder ferro-
magnetisch (IPOT=20) gegeben sein, ebenso in Muffin-tin-Néherung: paramagne-
tisch (IPOT=1 bis 4) und ferromagnetisch (IPOT=21). Aus dem spinaufgeldsten
Potential V% (r), das dann aus den Dateien fort.13 und fort.33 oder in Muffin-tin-
Niherung aus der Datei fort.12 gelesen wird, werden das mittlere Potential und das
Magnetfeld gema8 Gl. (2.15) gebildet, die in die Dirac-Gleichung eingehen.

Weiterhin besteht die Maoglichkeit, das Potential aus Ladungsdichte und
Coulomb-Potential zu berechnen. Fiir IPOT=5 wird die Niherung von Sla-
ter, Wilson und Wood [41] (energieabhéngig) und fiir IPOT=6 die X,-Néherung
(ALPHA>0) oder die Naherung von Hedin und Lundqvist [18] (ALPHA<O) fiir
Austausch und Korrelation verwendet. Wihrend diese Optionen auf die Muffin-
tin-Naherung beschriankt sind, wird fiir IPOT=10 aus atomaren Ladungsdichten
(Datei fort.31) und Coulomb-Potentialen (fort.32) nach der Mattheiss-Methode [50]
ein Potential berechnet. Fiir EF>0 wird Austausch und Korrelation nach Slater,
Wilson und Wood, sonst fiir ALPHA>0 die X,-Naherung und fiir ALPHA<O nach
Hedin und Lundqvist verwendet. Die Geometriedaten fiir die Umgebung des Atoms
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enthilt die Datei fort.30, die weiter unten behandelt wird.

Der letzte Parameter in der vierten Zeile von fort.5 ist ISHIFT. Fiir ISHIFT=1
wird das Potential so verschoben, da8 V(RMT) = 0, d. h. ein stetiger Ubergang vom
Kristallatom zum Muffin-tin-Null vorliegt. Dieser Wert wird zusétzlich in die Datei

fort.14 geschrieben. Fiir ISHIFT=2 wird das Potential um den Wert von VSHIFT (in
eV) verschoben. Fiir ISHIFT=3 liest das Programm innerhalb der Energieschleife
den Wert VSHIFT aus der Datei fort.14. Damit ist auch bei energieabhéngigen
Potentialen eine gleiche Verschiebung zweier verschiedenartiger Potentiale moglich.

Die Parameter fiir die Energieschleife EVMIN, EVSTEP und EVMAX folgen in
der nichsten Zeile. Die t-Matrix wird beginnend bei der Energie EVMIN (in eV') in
Schritten von EVSTEP bis zur Energie EVMAX berechnet. Steht in der nichsten
Zeile an Stelle von EVSTEP eine Zahl verschieden von null, so wird die Energie-
schleife entsprechend den in dieser Zeile enthaltenen Parameterwerten fortgesetzt.

Die Datei fort.30 enthilt die Geometriedaten fiir die Mattheiss-Konstruktion.
Nach einem Text zur Identifizierung folgt in der zweiten Zeile IP zur Steuerung des
Umfangs der Ausgabe. In der dritten Zeile ist LV das maximale £ in der Drehim-
pulsentwicklung des Potentials. NSHELL ist die Anzahl von Schalen von Nach-
baratomen mit unterschiedlichem Abstand zum Zentralatom. ISKIP gibt an, ob
Zentralatom und Nachbaratorae (ISKIP=0), nur das Zentralatom (1) oder nur die
Nachbaratome (2) beriicksichtigt werden sollen. Es folgt NINTE, die minimale An-
zahl von Stiitzstellen fiir die Integration in Gl. (2.31), die iiber das entsprechend
verdichtete exponentielle radiale Stiitzstellengitter des Atoms bei R durchgefiihrt
wird. ALATT schlieBlich ist die Gitterkonstante als Einheit fiir die folgenden Ent-
fernungsangaben.

Die vierte Zeile enthilt lediglich IN, die FORTRAN-Dateinummer fiir die Ein-
gabe der atomaren Ladungsdichte des Zentralatoms. Das atomare Coulomb-
Potential wird von der Datei mit der um eins erh6hten Nummer gelesen. Nun
folgen NSHELL Gruppen von Zeilen. In jeder Gruppe enthilt die erste Zeile die
Dateinummer fiir die Ladungsdichte der Atome in dieser Nachbarschale, die Anzahl
der Atome NATOM und den Abstand vom Zentralatom RDIST in Einheiten von
ALATT. Das Coulomb-Potential muf wieder in der Datei mit der um eins gréfieren
Nummer abgespeichert sein. Weitere NATOM Zeilen enthalten die drei Raumkom-
ponenten der Ortsvektoren zu den Atomen. Die z-Achse ist die Quantisierungachse
fiir die Drehimpulsentwicklung des Potentials. Die Lénge dieser Vektoren spielt
keine Rolle, der Abstand der Nachbaratome ecrgibt sich aus ALATTxRDIST.

In die Datei fort.10 werden die {-Matrizen unformatiert geschrieben. Der erste
Satz enthilt nur die Anzahl der Energiestiitzstellen NE. Der zweite Satz enthélt die
Energiewerte der Stiitzstellen in eV. Jeder weitere Satz enthilt die -Matrix fiir eine
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Energie.

Tabelle A.1: Leistungsdaten von TMAIN

Element Pb Pb Pb Fe Fe
LMAX 7 7 7 5 5
LV 0 4 4 4 0
IPOT 10 10 10 20 21
CPU-Zeit/Energie [s] | 12 48 47 16 4
MFLOPS 43,6 | 25,25 | 25,95 | 20,02 | 34,75
¢ Vektorlinge 49,35 | 55,38 | 55,81 | 35,82 | 34,98

Daten zur Leistung des Programms TMAIN auf dem Rechner Cray X-MP des
Forschungszentrums Jiilich sind in Tabelle A.1 zusammengestellt. Mafigeblich sind
die Parameter LV und LMAX, die die Grofle der Matrizen und damit auch die
durchschnittliche Vektorlinge bestimmen. Raten von 20 - 45 Millionen Flieflkom-
maoperationen pro Sekunde (MFLOPS) und mittlere Vektorléngen von 35 - 55 sind
akzeptable Werte. Bei der Optimierung mufte ein Kompromif} zwischen maximaler
Schnelligkeit und der Elimination unnétiger Operationen (Multiplikation mit null)
und Speicherbesetzung aufgrund der diinnen Besetzung der Kopplungsmatrizen ge-
funden werden. Vor der Erweiterung des Programms um das Magnetfeld wurden
bessere Werte erzielt, die mittlere Vektorlinge lag nahe bei der maximalen Zahl
2(LMAX + 1)? (z. B. 98 fiir LMAX=7), die erreicht werden kann, wenn die inne-
ren Schleifen immer iiber den Superindex IKM= (xy) laufen. Dabei waren auch
die MegaFLOP-Raten hoher. Nach der Erweiterung wurde jedoch keine erncute
Optimierung des Programms durchgefiihrt.

Die Zeiten von 4 — 50 Sekunden pro Energiewert sind recht lang. Sie schliefien die
Verwendung des Programms innerhalb eines Zyklus zur selbstkonsistenten Berech-
nung von Ladungsdichten aus. Fiir solche Zwecke ist durch weitere Optimierung
alleine keine ausreichende Zeitverkiirzung zu erreichen. Die Verwendung geeigne-
ter Naherungen wird notwendig wie etwa der Verzicht auf die Beriicksichtigung der
nichtsphirischen Korrekturen innerhalb der Kristallatome bis auf die dufleren Stiitz-
stellen oder die Einbeziehung solcher Korrekturen durch Stérungsrechnung [99]. .

Der Haupteil der Rechenzeit wird von der Routine DERIVB bendtigt. Bei LV=0
sind es gut 40% und bei LV=4 sogar tiber 80%. Dazu kommen 5% fiir die Routinen
PRED und CORR, so daf die numerische Integration des Radialgleichungssystems
den wesentlichen Teil der Zeit verbraucht. Die Potenzreihenentwicklung in RAD1

braucht weniger als 0.1%, die Berechung des Potentials in POTEN 3% (LV=4) bzw.
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13% (LV=0). Die Matrixinversionen durch ZGE und ZSU benstigen in diesen beiden
Fillen 2% bzw. 9%.

A.2 Die Programme THERM und TMATROT

Das Programm THERM zur Temperaturkorrektur der ¢-Matrix soll im einzelnen
nicht beschrieben werden. Es wurde bis auf Optimierung bzgl. der Vektorisie-
rung und bis auf die Eingabe- und Ausgabeformate unveréndert von E. Tamura
iibernommen. Die Steuerparameter in Datei fort.5 sind in der ersten Zeile IP (Aus-
gabeumfang), IMGROT und IL2CP (1 fiir volle ¢-Matrix und 0 fiir Muffin-tin-
Niherung) und ICLEB (0 oder 1 fiir verschiedene Routinen zur Berechnung der
Clebsch-Gordon-Koeffizienten). In der zweiten Zeile stehen die Temperatur und die
Debye-Temperatur in Kelvin und die atomare Masse. Die Optimierung der Vektori-
sierung brachte einen Zeitgewinn auf 1/7 und eine Erhéhung der MegaFLOP-Rate
auf 51 MFLOPS (vorher 4) bei LMAX=>5 und 72 MFLOPS (vorher 8) bei LMAX=T.

Die Rotation der ¢-Matrix von einem Koordinatensystem mit z-Achse in Rich-
tung des Magnetfelds in eines mit einer in den Kristall hinein zeigenden z-Achse
fiihrt das Programm TMATROT aus. Eingegeben werden in der zweiten Zeile von
fort.5 die Euler-Winkel ALPHA ,BETA,GAMMA fiir die Rotation der t-Matrix in
der Art, daB die inverse Drehung die Drehung beschreibt, welche die Koordinaten-
systeme ineinander iiberfithrt. In der ersten Zeile stehen IP und ITEST.

A.3 Berechnung der Schichtstreumatrizen: WINS8

Das Programm WINSS ist eine adaptierte Version der Erweiterung WINSM mit
Magnetfeld [60] des Programms WIN zur Berechnung der Matrizen fiir die Streuung
von ebenen Wellen an einem zweidimensionalen Gitter von Atomen von R. Feder [97].
Die Adaption betrifft im wesentlichen das Einlesen der t-Matrix in dem Format, wie
es das Programm TMAIN vorgibt, und die Interpolation der ¢-Matrix fiir Energien
zwischen den dort vorgegebenen Stiitzstellen. Diese Interpolation erfolgt quadratisch
unter Verwendung der drei nichstliegenden Energiestiitzstellen. Als ausreichend hat
sich ein Stiitzstellenabstand von 0,2 bis 0,5eV imn Bereich der Fe-3d-Bénder und
von 2 bis 5 eV bei hoherer Energie erwiesen. Diese Interpolation erfordert ungeféhr
0,2% der Rechenzeit des Programms. Das Programm wurde im Rahmen dieser
Arbeit in zentralen Teilen nicht verindert und erreicht lediglich z. B. bei LMAX=5
und NBEAM=19 bis 40 zwolf Millionen FlieBkommaoperationen pro Sekunde und
braucht damit gut eine Sekunde pro Energiepunkt.
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Das Programm WINSS bendtigt in der Datei fort.13 die t-Matrizen aus TMAIN,
THERM oder TMATROT und in fort.5 Steuerdaten. In fort.5 enthdlt die erste
Zeile Parameter fiir die Steuerung des Umfangs der Druckausgabe. Die zweite Zeile
enthilt die Gitterkonstante ALATT in Angstrom, einen Parameter ISTR ohne Be-
deutung und IDEG, die Zshligkeit der Drehachse senkrecht zur Schicht, schliefilich
ATOM und STRCT als Identifizierungstext. Die dritte Zeile enthélt die Linge von
zwei primitiven Schichtgittervektoren A und B in Einheiten der Gitterkonstanten
und den Sinus des Winkels zwischen ihnen BETA. Dieses Koordinatensystem ist so
zu legen, dafl der zweite der Vektoren in Richtung der y-Achse zeigt, so dafl der
erste der beiden vom Programm berechneten reziproken Gittervektoren senkrecht
dazu in z-Richtung zeigt. Es folgen die drei Komponenten z,y,2 des Vektors D
von dieser Atomlage zur néachsten in Einheiten der Gitterkonstanten. Dieser Vektor
wird von WINS8 nicht benstigt und lediglich an die folgenden Programme DIFLEX
und SCREWB weitergegeben.

Die letzte Zahl dieser Zeile ist XEAN und IEVAN ist die erste Zahl in der nich-
sten Zeile. Fiir IEVAN=1 werden keine, fiir IEVAN=2 alle reziproken Gittervekto-
ren unter den durch IG1, IG2 und NBEAM angegebenen verwendet, fir IEVAN=3
die innerhalb eines Kreises vom Radius XEAN (in Einheiten von 27/ALATT) um
ky befindlichen. Es folgt IXMAT, das bestimmt, ob die einfache Gittersumme (1)
oder die Methode von Kambe [7, 8] (2) bei der Berechnung der X-Matrix verwen-
det werden soll. Nach einem weiteren Ausgabeparameter IP und einem nicht mehr
benstigten Parameter ICOMB kommt IBARR, das mit dem Wert eins die Ausgabe
der von DIFLEX benétigten Daten auf die Datei fort.17 bewirkt. NMAXS ist die
Anzahl der einzulesenden und maximal zu verwendenden Strahlen. Abhéngig von
IEVAN wird dann die aktuelle Strahlanzahl im Programm berechnet und an die
folgenden Programme weitergegeben. N1MAX ist fiir den Test der Gittersumme
in der Routine XMAT. IPBEAM und IPROP steuern die die Testdatenausgabe.
IGAM=1 bewirkt die Speicherung der Streumatrizen in der von SCREWB benétig-
ten Form. Die folgenden Parameter IVI, AVI und BVI steuern die Berechnung des
Imaginirteils des inneren Potentials V;. Fiir IVI=0 und 2 wird durch unterschiedli-
che Interpolationsverfahren aus der weiter unten einzulesenden Tabelle fiir EE2 und
VOPT V; energieabhingig berechnet. Fiir IVI=1 erfolgt die Berechnung nach der
Formel

Vi(E) = AVI(E — WORKFU)BVL (A.6)

Der Parameter NSEL wird nicht mehr verwendet, IG1S und IG2S erméglichen die
Verschiebung der Strahlen, WORKFU wurde bereits erldutert. IFIL ist die Datei-
nummer zur Ausgabe der Streumatrizen, normalerweise 12. Bei Ausnutzung der
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Symmetrie der Streumatrizen bei Streuung in einer Spiegelebene ist INUXM=1.

Es folgen mehrere Zeilen mit je neun Paaren von ganzen Zahlen, die die Kom-
ponenten der Strahlen in Einheiten der reziproken Gittervektoren angeben. Drei
weitere Zeilen enthalten die Parameter fiir die Energie- 6- oder ¢-Schleife. Es wer-
den jeweils erster und letzter Wert und die Schrittweite angegeben. Die Relation
der Energieskala des tabellierten inneren Potentials VOPT (s. u.) zu der des Kri-
stalls steuern WORK und ESHFT in der nichsten Zeile. Darauf folgt VSELF. Ein
positives VSELF ist der Realteil des inneren Potentials. Ist VSELF negativ, so wird
der Realteil des inneren Potentials gem&f

V,(E) = —VSELF exp(—E/350) (A7)

berechnet. VPHASE bewirkt eine Verschiebung der Energieskala der {-Matrizen.
Nun folgen mehrere Zeilen mit einer Tabelle aus je einem Energiewert EE1 und fiinf
Werten fiir das Feld VOPT, von denen der zweite fiir IVI=0 oder 2 zur Berechnung
des Imaginirteils des inneren Potentials verwendet wird (s. o.). Abgeschlossén
wird diese Tabelle mit dem Wert null fiir EE1. Die letzte Zeile in fort.5 enthalt
den maximalen Drehimpuls LDEL (=LMAX), IREL (=1 fiir relativistische und 3
fiir skalarrelativistische Rechnung), den nicht mehr bendtigten Parameter ITHERM
und nach LMAX1 (=2 LDEL + 1) den ebenfalls nicht mehr benétigten Parameter
ECON.

A.4 Streuung an der Oberflichenbarriere: DIF-
LEX

Dieses Programm wurde von E. Tamura {ibernommen. Die Art der Barriere und
die numerische Behandlung wird durch die Eingabedaten in der Datei fort.5 be-
stimmt. Daten iiber den Kristall und die Elektronenwellen enthilt die Datei fort.17,
die das Programm WINSS erzeugt. Die Transfermatrix wird in die Datei fort.18
geschrieben. Nach dem Ausgabeparameter IP in Zeile eins von fort.5 folgen in der
niichsten Zeile IASYM (0 Berechnung ohne und 1 Berechnung mit Berticksichtigung
der speziellen Losungen fiir die Bildladungsasymptotik des Barrierepotentials) und
IVR und IVI, die verschiedene analytische Barriereformen in Real- und Imaginérteil
des Programms auswihlen. Es folgt EEVA (in eV'), das zur Verbesserung der nume-
rischen Stabilitat in der Vielfachstreuung zwischen Barriere und Kristall dient. Fiir
Strahlen mit exponentiell abnehmender Amplitude im Vakuum (nicht propagierend)
wird fiir

E-| k) +§|’< EEVA(< 0) (A.8)

98



die Reflektivitat gleich eins und die Transmission ins Vakuum gleich null gesetzt. In-
der dritten Zeile steht eine Reihe von Parametern, deren Bedeutung von IVR und
IVI abh#ngt. Die fiinfte Zeile enthdlt XMMAX und XPMAX, Start- und Endwert
der numerischen Integration (vom Vakuum aus mit negativem Zahlenwert, in ato-
maren Einheiten), sowie XEVA, den Startwert fiir die Integration im Vakuum nicht
propagierender Strahlen. XMP wird fiir eine Kontrollintegration bendtigt. XSTEP
schliefilich ist die Schrittweite fiir die Integration von XMMAX bis XPMAX.

A.5 Das Programm SCREWB

Die Berechnung der Intensititen und Spinasymmetrien der LEED-Strahlen aus
den Streumatrizen der einzelnen Atomlagen und der Oberflichenbarriere erfolgt in
SCREWB. Die Unterprogramme zeigt Abb. A.4. Nach dem Einlesen der Daten
aus fort.5 in READOQ sowie der atomlagenspezifischen Daten und Streumatrizen aus
fort.12 fiir die volumenartige Lage, fort.13 fiir die erste Uberlage usw. der einen
Magnetfeldrichtung und aus fort.32 bzw. fort.33 fiir die andere Magnetfeldrichtung
in READ1 und READ? wird fiir jeden Atomlagentyp in TRANS die Transfermatrix
ausgerechnet. Dabei wird die Symmetrie mittels Gleichung (2.74) ausgenutzt. Die
Matrixinversion in MAINV wird mit der Routine LZNCG aus der IMSL-Bibliothek
[101] durchgefithrt. Die Phasenfaktoren exp(i I:; d) werden von PHS berechnet und
von SHIFT an der Transfermatrix angebracht. RBULK berechnet durch Diagonali-
sieren der Tranfermatrix der Volumenlage die Reflexionsmatrix des halbunendlichen
Kristalls und die Blochwellen und Energiebinder. Die Diagonalisierung wird mit
der Routine E2CCG aus IMSL durchgefiihrt. Fiir jede Blochwelle wird die Energie
und k, in der Datei fort.21 abgespeichert. Die anderen Wellenvekiorkomponen-
ten k, und k, ergeben sich aus der Energie und den Einfallswinkeln 6 und ¢. Die
Kombination der Reflexionsmatrix des Substrats mit der Transfermatrix einer Uber-
lage oder der Oberflichenbarriere wird in RMAT ausgefiihrt. Die Verschiebung der
Lage wird durch Multiplikation der Transfermatrix mit Phasenfaktoren in PHS und
SHIFT durchgefithrt. Aus der Reflexionsmatrix werden in INTPOL Intensitét und
Polarisation oder Spinasymmetrie der reflektierten Strahlen berechnet. Nach Ab-
schluB aller Berechnungen erfolgt die Ausgabe der Ergebnisse in OUTPUT auf die
Datei fort.7. Hierzu wird zundchst fiir jeden Strahl in MINMAX das Maximum
der Intensitdt gesucht und die Intensitat des Strahls auf dieses Maximum normiert.
Diese maximalen Intensititen werden in einer zweiten Zeile nach dem Identifizie-
rungstext ausgegeben. Dann folgen Paare von Zeilen. In der ersten Zeile stehen

Energie, § und ¢ und die normierten Intensitéten der ersten neun Strahlen. In der
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Abbildung A.4: SCREWB und Unterprogramme

[SCREWB |
[READO ]
[ READ1L |
| READ? ]
TRANS
| MAINV__]
PHS
[ SHIFT ]
PHS
RBULK
[ MAIRV ]
[ PRTCM ]
[McopYi ]
| MZERO |
PHS
| SEIFT |
RMAT
[ MAINV_]
[ INTPOL ]
OUTPUT

zweiten Zeile des Paars steht die Spinpolarisation (fiir einen unpolarisierten einfal-
lenden Strahl) oder die Spinasymmetrie (fiir einen polarisierten einfallenden Strahl)
dieser neun Strahlen.

Die Datei fort.5 mit den Steuerparametern enthilt in der ersten Zeile einen Text
zur Identifizierung. In der zweiten Zeile steht des Feld IP zur Steuerung des Um-
fangs der Ausgabe der einzelnen Routinen. Der Parameter IPOL in der dritten Zeile
gibt mit den drei Komponenten von POLO die Richtung und Stérke der Spinpola-
risation des einfallenden Elektronenstrahls an. Fiir IPOL=1 ist POLO der Vektor
der Primirpolarisation, fir IPOL=2 oder 3 wird dieser Vektor mit dem Betrag der
ersten Komponente von POL0 so berechnet, daf} er senkrecht auf der Ebene aus
Oberflichennormalen und Einfallsrichtung steht (IPOL=2) oder in Richtung des
einfallenden Elektronenstrahls zeigt (IPOL=3).

In der nichsten Zeile gibt NTYP die Anzahl der verschiedenen Typen von Atom-
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lagen an. Fiir jeden Typ werden die Streumatrizen aus den Dateien fort.12, fort.13
usw. und gegebenenfalls fiir die andere Magnetfeldrichtung aus fort.32, fort.33 usw.
gelesen und daraus die Transfermatrix berechnet. NLAY gibt die Anzahl der Lagen
{iber dem Substrat aus volumenartigen Lagen, dargestellt durch die Volumenrefle-
xionsmatrix aus RBULK, an. Bei NLAY=0 wird nur fiir einen halbunendlichen
abgeschnittenen Kristall ohne Uberlage gerechnet. Die Anzahl der Barrieretypen
gibt NBART an. Jeder Typ erfordert eine Eingabedatei fort.22, fort.23 usw. mit
der Transfermatrix der Barriere. Fiir IIALF=0 werden alle Elektronenwellenam-
plituden auf die Atomlagenmitte und fiir IHALF=1 auf die Mitte zwischen je zwei
Atomlagen bezogen. IDIR erlaubt bei Rechnung ohne Spin-Bahn-Kopplung in be-
stimmten Symmetricrichtungen die automatische Klassifizierung der Energieb&nder
in RBULK nach ihrer Symmetrie. Die letzte Zahl der vierten Zeile IMAG ist 0
bei nichtmagnetischer und 1 bei magnetischer Rechnung. Im ersten Fall werden die
‘Dateien fort.32 usw. nicht bendtigt.

Fiir jeden der NBART Barrieretypen werden nun zwei Zeilen eingelesen. Die
erste enthilt die Anzahl der Positionen der Barricre NDISB und die folgende die
Positionsinderungen gegeniiber dem Abstand zweier volumenartiger Atomlagen in
Prozent DDISB. Nun folgen fiir jede der NLAY Uberlagen zwei Zeilen mit dem
Lagentyp LAYTYP (0 ist die volumenartige Lage) und der Anzahl der Positionen
der Lage NDIS in der ersten Zeile und den Positionsinderungen DDIS in Prozent
des Lagenabstands in der zweilen Zeile. Die maximale Anzahl von Atomlagentypen,
Uberlagen, Barrieretypen sowie der entsprechenden Positionen hingt nur von der
Dimensionierung der Felder ab, in denen die Daten gespeichert sind.

Ein Lauf des Programms fiir eine Folge von Energien mit von 19 auf 40 zu-
nehmender Anzahl von Strahlen braucht im Mittel vier Sekunden pro Energie bei
zwei Lagentypen, also einer I"Iberlage, und einem Barrieretyp. 46% der Rechenzeit
werden von TRANS und 30% von RBULK gebraucht. Die Rechnerleistung betrigt
46 Millionen FlieSkommaoperationen pro Sekunde. Die mittlere Vektorlénge ist 43.
Die Berechnung der Schichtstreuung fiir zwei Lagen und zwei Magnetfeldrichtungen,
einer Oberflichenbarriere und SPLEED-Intensitéten fiir die beiden Maguetfeldrich-
tungen erfordert insgesamt 12,6 Sekunden pro Energiepunkt, ein Spektrum von 100
Energiepunkten also 1260 Sekunden auf der Cray X-MP.
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