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Abstract

Two methods have been developed in order to calculate the inelastic scattering
of electrons from metal surfaces. The first method uses a formalism based on
the Fermi Golden-Rule. Accounting for the angular resolved density of states
(experiments are typically angular resolved) caused this method to be numerically

too cumbersome.

The second method uses a Greensfunction formalism, which calculates the
current of inelastic scattered electrons. This formalism avoids the difficulties which

occured in the Golden-Rule formalism by using an optical potential.

This second method has been applied to the homogeneous electron gas and
the homogeneous electron gas with surface barrier. The latter case is the easiest
way to realistically simulate the inelastic angular resolved electron scattering at

solid state surfaces.

Closer to reality is the use of the layer—KKR-theory to calculate the states
and propagators involved in the scattering at the real crystal. Within this frame-
work the crystal atoms are allowed as scatterers. Consequently, it is possible to

determine the electrons scattered inelastically at the real crystal.

These theories have been applied to the case of inelastic electron scattering

from aluminium surfaces.



Zusammenfassung

Zwei Methoden wurden entwickelt, um die inelastische Elektronenstreuung an
Metalloberflichen theoretisch zu untersuchen. Einmal wurde die Goldene-Regel
der Streutheorie benutzt. Dabei verursachte die dort zu verwendende winkelauf-
geloste Zustandsdichte einen numerisch zu hohen Aufwand, um mit dem winkelauf-

gelosten Streuexperiment vergleichbare Ergebnisse zu erhalten.

Weiter wurde ein Greensfunktionsformalismus entwickelt, der den Strom der
inelastisch gestreuten Elektronen ermittelt. Dieser vermied, durch Verwendung ei-

nes optischen Potentials die Schwierigkeiten, die in der Goldenen—Regel auftraten.

Das zweite Modell wurde auf das homogene Elektronengas und das homo-
gene Elektronengas mit Oberflachenbarriere angewendet. Letzteres erwies sich als
das einfachste Modell, um die winkelaufgeléste inelastische Elektronenstreuung an

Festkorperoberflachen zu simulieren.

Dann wurde die Schicht-KKR-Theorie dazu verwendet, die an der Streuung
am realen Kristall beteiligten Zustinde und Propagatoren zu berechnen, so daf§
in diesem Teil der Arbeit die Kristallatome als Elektronenstreuer zugelassen sind.
Somit ist es moglich, die am realen Kristall inelastisch gestreuten Elektronenstrome

zu berechnen.

Diese Theorien wurden dann zur Berechnung der inelastischen Elektronen-

strenung an Aluminiumoberflachen verwendet.
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1. Einleitung

Das physikalische Verhalten eines Kristalls zu kennen, heifit Kenntnisse iiber
die elektronischen Eigenschaften des Festkorpers zu besitzen. Sind diese Eigen-
schaften bekannt, so lassen sich zum Beispiel makroskopisch die Festigkeitseigen-
schaften dieses Materials bestimmen. Mikroskopisch hingen zum Beispiel die ma-
gnetischen Eigenschaften des Festkorpers von den Elektronen ab. Die gesamte
elektronische Datenverarbeitung ist erst méglich geworden durch die Kenntnis des

Verhaltens der Elektronen in Halbleitern.

Heute ist man im Besitz vieler experimenteller Methoden, um die elektroni-
schen Zustiande der Elektronen im Kristall zu bestimmen. Mdchte man realistisch
cine Oberfliche in die Betrachtungen miteinbeziehen, so haben sich unter anderem
die Methoden der niederenergetischen Elektronenbeugungm an Kristalloberflachen
sowie die Photoemission erfolgreich etabliert (Feder (1985)) und neue Erkenntnisse
{iber die elektronischen Zustinde geliefert. Im ersten Fall ist ein angeregtes Elek-
tron, d.h. E > Epermi, die Sonde, mit der man den Festkdrper untersucht, im
zweiten Licht, welches mit seiner Energie ein Festkorperelektron anregt, das dann
aus dem Kristall austritt und gemessen wird. Beide Experimente sind so ausge-
legt, daBl die Wechselwirkung zwischen Elektron und Kristall ohne Energieverlust

untersucht werden kann.

Die inelastische Elektronenstreuung oder Energieverlustspektroskopie wird seit
langem schon angewendet, um Volumen- und Oberflicheneigenschaften von Kri-
stallen zu untersuchen und damit wieder Erkenntnisse iiber das Verhalten der
Elektronen zu gewinnen. Mit dieser Methode kénnen, wie in der Photoemission
und mit LEED auch, Anregungsspektren von Quasiteilchen (”Teilchen” mit end-

licher Lebensdauer) gemessen sowie theoretisch berechnet werden.

Bei der Energieverlustspektroskopie wird ein monoenergetischer Elektronen-
strahl auf die Oberfliche eines Kristalls gelenkt. Die in den Kristall eindringen-
den Elektronen wechselwirken einmal mit den Atomriimpfen der das Kristallgit-
ter bildenden Atome, zum anderen mit den die Kerne abschirmenden Ladungen.

Das einfallende Elektron wird im Kristall mehrfach gestreut, bei der Wechselwir-

(IHinfort mit LEED, Low Energy Electron Diffraction, abgekiirzt.



kung mit den Festkorperelektronen einen Energieverlust erfahren und hauptsach-
lich durch die Wechselwirkung an den Atomriimpfen seine Richtung &ndern, so
dafl es bei ausreichender Energie wieder zur Oberfliche gestreut wird, aus dem
Kristall austritt und gemessen werden kann. Die elastisch wie inelastisch riickge-
streuten Elektronen tragen nun Informationen iiber den Kristall, zum Beispiel iiber
sein elektronisches Wechselwirkungspotential, iiber die besetzten und unbesetzten

Elektronenzustinde und iiber seine magnetischen Eigenschaften.

In der inelastischen Elektronenstreuung haben die aus dem Festkérper aus-
tretenden Elektronen niedrigere Energie als die einfallenden, gleichzeitig ist die
Austrittsrichtung verschieden zur Eintrittsrichtung. Somit wurden dem Kristall
Energie und Impuls zugefiihrt, das heifit, er wurde angeregt. Der Kristall kann
nun in verschiedener Weise auf diese Storung reagieren, je nachdem wie grof} die

iibertragene Energie (und Impuls) ist.

Denkt man sich den Kristall vor der Stérung im Grundzustand und stellt sich
die Elektronen in einem Metall als nahezu frei beweglich vor, so wird ein diesen
Grundzustand stérendes, auf die Oberfliche auftreffendes Elektron die Festkorper-
elektronen zu Abschirmbewegungen und bei bestimmten Anregungsenergien das
Elektronengas zu einer kollektiven Schwingung anregen. Diese kollektiven Schwin-
gungen werden Plasmaschwingungen genannt. Deren Euergie ist gequantelt, und
man nennt das durch die Quantelung entstehende Quasiteilchen Plasmon. Kol-
lektive Phinomene wie die Anregung von Volumenplasmonen wurden von Bohm,
Pines (1951) und Oberflichenplasmonen von Ritchie (1957) theoretisch vorausge-
sagt. Deren Messung ist mit Hilfe der inelastischen Elektronenstreuung zum Bei-
spiel an Li, Mg, Al mit Elektronen ab einer Priméarenergie von 5eV (Ertl, Kiippers
(1974)) méglich. Plasmonen werden durch die zur Verfiigung gestellte Verlusten-
ergie angeregt, die durch sie hervorgerufenen Maxima in den Verluststromspektren

wandern somit bei veranderter Priméarenergie in konstantem Abstand mit.

Weiter konnen die Atomriimpfe durch die iibertragene Energie zu Gitter-
schwingungen angeregt werden, deren kleinstes Energiequant Phonon genannt
wird. Diese Anregung kann ebenfalls mit Hilfe der inelastischen Elekfronen-
streuung untersucht werden (Ibach (1980)). Die Maxima in den Phononen-

Verluststromspektren haben lediglich eine Breite von wenigen zehntel eV und lie-



gen sehr nah an dem Maximum der elastisch gestreuten Elektronen, so daf} sie ohne
weiteres von Maxima, die durch andere Prozesse entstanden sind, unterschieden

werden kénnen (Ert], Kiippers (1974)).

Der in der vorliegenden Arbeit niher zu untersuchende Prozef ist die Anre-
gung eines im Grundzustand befindlichen Festkorperelektrons mit der dem Kristall
durch die Energiedifferenz der ein— und mit anderer Energie austretenden nieder-
energetischen Elektronen zur Verfiigung gestellten Energie (und Impuls). Das
angeregte Elektron hinterlafit in dem zuvor besetzten Grundzustand eine Leer-
stelle, ein sogenanntes Loch. Damit ist dann eine Elektron-Lochpaar Anregung
erfolgt. Haben die vom Experiment préparierten, in den Kristall eindringenden
Elektronen niedrige Energie, hat dies den Vorteil, daf die Elektronen eine geringe
Eindringtiefe haben und man somit eine oberflichensensitive Meflmethode hat.

Dieser Eigenschaft hat die zu entwickelnde Theorie Rechnung zu tragen.

Nun besitzen die Elektronen noch einen Spin. Er ist verantwortlich fiir das
ferromagnetische Verhalten einiger Metalle. Mit Hilfe der spinaufgelosten inela-
stischen Elektronenstreuung ist es moglich, magnetische Oberflichen zu untersu-
chen. In einem Ferromagneten ist die Anzahl der besetzten Zustinde fiir Ma-
joritats—Spin- (| 1>) Elektronen gréfier als die der mit Minoritéts— Spin-(| 1>)
Elektronen besetzten. Daraus resultiert ein magnetisches Moment, welches den
Ferromagnetismus erklart. Die Energie-Impuls E(k)-Beziehung, die Bénder, der
ferromagnetischen Materialien sind mit einer unterschiedlichen Anzahl von Spin-
| 1> und Spin-| |> Elektronen besetst, sie sind daher anstauschaufgespalten. Bei
dieser Austauschaufspaltung ist es nun méglich, mit Hilfe der inelastischen Elek-
tronenstreuung ein Elektron-Lochpaar anzuregen, bei dem Elekiron und Loch un-
terschiedliche Spins besitzen. Diese sogenannte Spin-Flip Streuung wird Stoner—
Anregung oder auch magnetische Anregung (Venus, Kirschner (1988)) genannt.
Mit ihr kann die raumliche und energetische Verteilung der Austauschaufspaliung
der Binder von Ferromagneten untersucht werden. Dies wurde erstmals von Hop-
ster et al. (1984) an einem ferromagnetischen Glas und von Kirschner (1984) an
einer Nickel(110) Schicht experimentell ausgefiihrt. Kirschner (1985b) berichtete
erstmals von einem spin—, winkel- und energieaufgeldsten inelastischen Elekfronen-

streuexperiment, bei dem die Spinpolarisation der in den Kristall eintretenden wie



austretenden Elektronen separat bestimmt werden konnte. Weitere Experimente
wurden von Kirschner, Suga (1986) an Eisen, Idzerda et al. (1988) an Kobalt,
Abraham, Hopster (1989) an Nickel und Mulhollan et al. (1990) an Cu(100) und
Mo(110) ausgefiihrt.

In der vorliegenden Arbeit soll eine mikroskopische Theorie entwickelt werden,
die die spin— und winkelaufgeloste niederenergetische inelastische Elektronenstreu-
ung an Metallen beschreibt. Insbesondere die Spinabhéngigkeit der Elektronen
muf beriicksichtigt werden, so dafl auch ferromagnetische Materialien damit be-
handelt werden kénnen. Zur Beschreibung von Oberflichen miissen die elektro-
nischen Zustinde als Eigenzustinde eines halbunendlichen Kristalls konstruiert

werden.

Wie oben beschrieben, interessieren die sogenannten Spin-Flip~Prozesse, bei
denen der Spin der gemessenen Elektronen entgegengesetzt zu dem der eingeschos-
senen ist. Die Spinumkehr kann bei Materialien mit kleiner Kernladungszahl Z nur
durch Austauschprozesse stattfinden, denn dann ist die Spin-Bahnkopplung ver-
nachlassigbar. Dabei verbleibt das eingeschossene Elektron im Festkérper, regt
aber ein zuvor im Grundzustand befindliches Elektron an, welches dann austritt
und gemessen wird. Man erhélt durch dieses ehemalige Festkorperelekiron un-
mittelbar Informationen iiber den Festkorper und seine magnetischen Eigenschaf-
ten, die zuvor beschriebene Stoner—Anregung und die wellenvektorabhéngige Aus-

tauschaufspaltung in der Einheitszelle des Kristalls.

Zur Beschreibung der Spin-Flip-Streuprozesse mufi die Theorie Austauschef-
fekte enthalten, was in manchen bisher entwickelten Theorien wegen der hohen
Energie der Elektronen vernachlissigt wurde (Echenique et al. (1987)). Dort
nimmt man an, da8 die ein— und austretenden Elektronen wegen ihrer hohen
Energie von den langsameren Festkorperelektronen unterschieden werden kénnen
(Sturm (1980)). Zudem regt man bei hoherenergetischen, in den Kristall eintre-
tenden Elektronen mit méglichem hohen Energieverlust Festkorperelektronen in
sehr viel tiefer liegenden Energieniveaus an, als es bei Untersuchungen an Lei-
tungsbandern nétig ist. Diese Zustinde sind stark lokalisiert, was bei Leitungs-
bandelektronen keineswegs der Fall ist. Daher sind von Mila, Noguera (1987),
Moser, Wendin (1988) oder Saldin (1988) entwickelte Theorien fiir lokalisierte



Festkorperelektronen in der niederenergetischen inelastischen Elektronenstreuung

nicht anwendbar.

Neben der Untersuchung einfacher Metalle ist es auch méglich, diinne magne-
tische Schichten mit der inelastischen Elektronenstreuung zu untersuchen. Wird
eine solche Schicht ummagnetisiert, so andert sie ihre Streueigenschaften, und
die Anzahl der riickgestreuten Elektronen wird gedndert sein zu der, die bei der
urspriinglichen Magnetisierung reflektiert wurde. Von praktischem Interesse ist
dabei, daB mit diesen Schichten zum Beispiel mit Elektronen lesbare Informations-
speicher hergestellt werden konnten. Zu beachten ist dabei die geringe Wellenldnge
der Elektronenwelle, so daB auf kleinstem Raum gespeicherte Informationen gele-

sen werden konnten.

Von theoretischem Interesse ist die inelastische Elekironenstreuung noch, weil
sie das Absorptionsverhalten von Licht aber auch Elektronen eines Kristalls un-
tersucht. Makroskopisch gewinnt man Erkenntnisse iiber die Abhéngigkeit der
Dielektrizititskonstante von den iibertragenen Anregungsenergien und -impulsen
(Echenique et al. (1987), Echenique et al. (1990)). Mikroskopisch ergibt sich
die Méglichkeit, die Energie des Elektrons, das mit einem Ensemble vieler zuvor
im Grundzustand befindlicher Elektronen wechselwirkt, die sogenannte Selbst-
energie, auflerhalb des Homogenen-Elektronengas—Modells zu untersuchen. Yos-
hioka (1957) fiihrte die Absorption hochenergetischer Elektronenstrahlen auf einen
Imaginirteil eines aus der Selbstenergie berechneten optischen Potentials zuriick.
Jones, Strozier (1969) wandten diese Theorie auf die LEED-Theorie an und konn-
ten damit zum Beispiel die Breite und Asymmetrie der Maxima experimenteller

LEED-Spektren besser reproduzieren.

Sham, Kohn (1965) wiesen nach, daf} ausgehend von der nichtlokalen, kom-
plexen und energieabhingigen Selbstenergie mit verschiedenen Naherungen ein
Austausch und Korrelation beinhaltendes Binteilchenpotential folgt. Dazu &qui-
valent ist die von ihnen vorher abgeleitete Lokale-Dichte-Naherung (Kohn, Sham
(1965)), die in der Dichte-Funktional-Theorie (Hohenberg, Kohn (1964)) zu ei-
ner, die Wechselwirkung zwischen dem betrachteten Elektron und allen anderen
Festkorperelektronen niherungsweise beschreibenden, effektiven Einteilchenglei-

chung fithrt. Sham, Kohn (1965) sowie Hedin, Lundquist (1971) wiesen darauf

5



hin, daf8 dieses effektive Einteilchenpotential in modifizierter Form auch zur Be-
rechnung von angeregten Zustinden (mit Vorsicht, nur fiir Uberginge von |N; 0 >-
zu |N +0,1; s >-Teilchen Systemen) anwendbar ist, was gerade wieder auf die an
der inelastischen Elektronenstreuung beteiligten und in der dazugehérigen Theorie

zu berechnenden, angeregten LEED-und Lochzustinde Auswirkungen hat.



2. Die Wechselwirkungspotentiale

In dieser Arbeit soll die Wechselwirkung zwischen in den Festkdrper ein-
geschossenen ( £ > Ey..1Y) Elektronen und den Festkérperelektronen unter-
sucht werden. Dabei wird die Propagation der Teilchen zwischen den inelasti-
schen Streuakten mit Hilfe der elastischen Streuung beschrieben, welche gegeniiber
der inelastischen Wechselwirkung zu unterscheiden ist. In diesem Kapitel sollen
das Potential konstruiert werden, welches bei dem inelastischen Streuakt wirk-
sam ist, und einige Betrachtungen angestellt werden iiber die Auswahl von mit
der Dichte-Funktional-Theorie berechneten effektiven Einteilchenpotentialen, die
zur Beschreibung der elastischen Elektron-Elektron-Wechselwirkung dienen. Die
Ausfithrungen sollen eine kurze Begriindung geben, warum fiir den Grundzustand
der Elektronen berechnete Potentiale in modifizierter Form auch zur Berechnung

angeregter Zustinde verwendet werden konnen.

An der inelastischen Elektronenstreuung beteiligte Zustinde werden in folgen-
der Weise benannt. Die durch das Experiment préiparierten Elektronen sind im
sogenannten Zustand 1. Jene, die mit niedrigerer Energie in Reflexion austreten
und gemessen werden, sind im Zustand 2. Die Festkorperelektronen, die sich vor
der Wechselwirkung im Grundzustand befinden, werden angeregt und sind dann

im Zustand 4, und das dabei entstehende Loch wird als Zustand 3 bezeichnet.

Als Einheitensystem wurden atomare Einheiten gewéhlt, das heifit, daB
e=me=h=1

1st.

2l Hinfort wird die Vakuumenergie mit Ey . abgekiirst.



2.1. DAS INELASTISCHE WECHSELWIRKUNGSPOTENTIAL

Formuliert man die inelastische Wechselwirkung von Elektronen mit Einteil-
chengleichungen, die untereinander unabhéngige Teilchen voraussetzen, so wird die
Wechselwirkung der eingeschossenen Elektronen mit denen im Festkorper durch
ein Coulomb-Potential beschrieben. Nun sind die Teilchen, wihrend sie wechsel- |
wirken, zum Beispiel in ihrer Energie und damit ihrem Potential nicht unabhéngig
voneinander, und das tatsichliche Potential wird von der reinen Coulombschen
Form abweichen. Man versucht, die gegenseitige Beeinflussung der Teilchen durch
Beriicksichtigung der Vielteilcheneffekte bei der Konstruktion des Wechselwir-
kungspotentials der inelastischen Streuung miteinzubeziehen. Anschaulich kann
man beim Eindringen einer Probeladung in eine gleichnamige Ladungsverteilung
eine Abstoflung der Ladungen in der Verteilung durch die Probeladung feststellen.
Eine geeignete Vielteilchenkorrektur des Coulomb-Potentials wird eine Abschir-
mung der Ladungsverteilung gegen die eindringende Probeladung sein. In die-
ser Abschirmung sollten im Idealfall alle Vielteilchenkorrekturen des Anregungs-
prozesses wie Absorption der Elektronen, kollektive Anregungen (das heifit zum
Beispiel Plasmon-und Phonon-Anregungen) und weitere dhnliche Effekte Beriick-
sichtigung finden. Dies kann nur niherungsweise zuin Beispiel mit der Random-
Phase—Approximation[) (Mattuck (1970)) geschehen. In der vorliegenden Arbeit

ist das einfachste Abschirmmodell nach Thomas—Fermi verwendet worden.

Wird eine Probeladung in eine zuvor im Gleichgewicht befindliche Ladungsver-
teilung gebracht, so induziert sie zusétzliche Felder. Findet die Elektron-Elektron-
Wechselwirkung im Leitungsbandbereich der Festkorperelektronen statt, so kann
man zum Beispiel bei Aluminium ein nahezu freies Elektronengas voraussetzen.
Die Gesamtladung setzt sich dann zusammen aus der Probeladung und der durch

sie induzierten Ladungsverteilung (Ashcroft, Mermin (1975)).

P(r) = pezt(r) + pind(r)

Die so erzeugten Ladungsverschiebungen fithren zu einer zusitzlichen Polarisa-
tion (durch die Ladungsdichte erzeugtes Dipolmoment, multipliziert mit der Teil-

chenanzahl) P = N{p(r)r) und einer dielektrischen Verschiebung als Reaktion auf

BlHinfort mit RPA abgekiirst.



das durch die Probeladung erzeugte elektrische Feld (Jackson (1983)) .
D(r) = /V e(r, T )B() &' = [ (6(r —x') + drx(x,r)BE AN (2)

Mit der Poisson-Gleichung fiir das externe Potential Vi, der Probeladung, der

Ladungsdichte peyt und der Potentialgleichung D(r) = —V Ve (r) erhélt man
VD(T) = _'AV(’.atl‘(r) = 47Tp6mt(l') (22)

sowie fiir E
VE(r) = —AV(r) = 4np(r) . (2.3)

Damit ist es méglich, einen Ausdruck fiir € zu gewinnen, welches die gesuchte Ab-
schirmung enthilt und V' mit Vg verbindet. Ist das Medium homogen, wie es
beim freien Elektronengas der Fall ist, so hingt € und damit auch x vom Abstand
r—r’ ab. Setzt man (2.2) und (2.3) in (2.1) ein und fiihrt eine Fouriertransfor-

mation beziiglich R = r — 1’ aus, so entsteht die gesuchte Beziehung.

V(‘l) = 5—1(q)Vemt(Q) (2.4)

Im Thomas-Fermi-Modell (Ashcroft, Mermin (1975)) erhélt man fiir dieses ¢ in

Abhingigkeit von den Parametern des homogenen Elekironengases

e(q) =1+ (’“j(_;—}:)2

mit .
WTF — (E)z/ (e
0 372 ag

r, ist der mittlere Abstand der Elektronen im homogenen Elektronengas und durch
die Dichte des homogenen Elektronengases festgelegt. ag ist der Bohr’sche Radius.
rs hingt vom gerade betrachteten Material, also Z, ab. Tabellen und Z—-abhéangige
Ausdriicke fiir v, findet man in Ashcroft, Mermin (1975). Damit ergibt sich das
die inelastische Elektron—Elektron-Wechselwirkung beschreibende Potential néhe-

rungsweise (RPA) zu
4r
s

Viq) = (2.5) .



Natiirlich sind neben dem Thomas-Fermi-Modell auch andere Abschirmmechanis-
men denkbar. Penn (1980) hat erginzend zur Abschirmung im Thomas-Fermi-
Modell auch die von Lindhard (1954), Kukkonen, Wilkins (1979) und Singwi
(1970) mit in die Berechnung der inelastischen Elektronenstreuung einbezogen.
Dies wire als Erweiterung der vorliegenden Arbeit ebenfalls denkbar, um zum
Beispiel eine langreichweitigere Wechselwirkung oder zum Beispiel Plasmonen—
Anregungen[4] zur besseren Interpretation der Verlustspektren mitzuberticksichti-

gen.

Eine Fourierriicktransformation mit Vep:(q) = % ergibt mit Hilfe des Residu-
ensatzes das ortsabhingige Thomas—Fermi-abgeschirmte Coulomb-Potential
~kIFR

R

e

V(R) = (2.6)

Wihlt man das Koordinatensystem nicht wie bisher mit einem Elektron im Ur-
sprung, sondern an einem beliebigen Ort, so erhélt man ein nichtlokales Wechsel-

wirkungspotential, indem in (2.6) R durch |r — 1| ersetzt wird.

Waihrend (2.5) eine 3-dimensionale Fouriertransformation des Potentials (2.6)
darstellt, kann man die einer Oberfliche angepafite Form des Potentials (2.6) mit
Hilfe einer zweidimensionalen Fouriertransfomation gewinnen. Mit dem Ansatz

fiir (2.6)

2
~iayy(ry-x) )49/
V(R :/V 2,7 iy (ep—rp )% Y/
(R) (a//52,2)e (2m)?
folgt mit Hilfe des Residuensatzes
[ L kTF?,_
V(q//;z,z'): Le aj kel d . (2.7)
\[12 4 kTF?
7

Diese Form des inelastischen Wechselwirkungspotentials wird in Kapitel 4.2

benotigt.

4IDann miiBte das hier verwendete e(q,0) durch e(q,AE = Ey — Ey) ersetzt
werden, das heifit, auch ¢ kann inelastische Prozesse in Form von Anregungen
von Quasiteilchen beriicksichtigen.
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2.2. DAS ELASTISCHE WECHSELWIRKUNGSPOTENTIAL

Ein auf einen im Grundzustand befindlichen Festkdrper geschossenes Elektron
und der Festkorper bilden ein aus dem Grundzustand [N;0 > angeregtes Gesamt-
system im sj-ten angeregten Zustand |N + 1551 >. Der Zustand 3 ist isoliert von
den anderen als ein |N — 1; 53 > Zustand zu verstehen. Die Zusténde 2 und 4 sind
angeregte |N + 1559 > und |N;sq > Zustande. Dies wird an Bild 6,7 deutlich.
Diese Zustinde werden mit Einteilchengleichungen, die die N-Teilcheneffekte néhe-
rungsweise in einem effektiven Einteilchenpotential enthalten (Hedin, Lundqvist
(1969)), versucht zu berechnen. Mit der Dichte-Funktional-Theorie (Hohenberg,
Kohn (1964)) und der dort verwendeten Lokalen-Dichte~Naherung (Kohn, Sham
(1965)) ist es moglich, dieses Einteilchen—Grundzustandspotential, welches eine
Ladung durch Wechselwirkung mit allen anderen Ladungen im Kristall hat, auf
mikroskopischer Ebene niherungsweise zu ermitteln. Sham, Kohn (1965) haben
gezeigt, dafl das durch die Lokale-Dichte-Naherung gewonnene Potential auch aus
einem sogenannten Massenoperator (auch Selbstenergie oder optisches Potential

genannt) gewonnen werden kann. Dabei kann die Gleichung

i0(r,1) = {—%Ar FVE)) o0+ B Do vy drdl (28)

mit
#(r,t) = U(r)e B! (2.9)

fouriertransformiert werden, was dann
1 : , |
{—§A, + V(r)} Ur) + [ BB B =BY(Er)  (2.10)

ergibt. V(r) setzt sich additiv zusammen aus dem externen Potential der Pro-
beladung und dem durch die Dichten der Festkorperladungen erzeugten Hartree-
Potential. Dabei wird die Born-Oppenheimer—Néherung verwendet, die besagt,
daB die Bewegung der Kerne von der der Elektronen entkoppelt ist. Weiterhin
werden die Kerne als starr an den Gitterpunkten positioniert gedacht. Dies wird

die Naherung der eingefrorenen Kerne genannt.

Das 5-Potential fiir Leitungsbandelektronen von Metallen néhern Sham, Kohn

(1965) durch das Selbstenergie-Potential des homogenen Elektronengases Lo -

11



Dadurch hingt dieses Potential lediglich noch vom Abstand der wechselwirken-
den Elektronen ab. Eine WKB-Naherung der Wellenfunktion in (2.8) und die
Vernachléssigung der rI~Abhé,ngigkeit von ¥[8 wenn T, als Operator auf ¥
wirkt, ergibt dann einen Zusammenhang gwischen dem urspriinglich komplexen,
nichtlokalen und energieabhingigen Selbstenergiepotential und einem selbstkonsi-
stent berechenbaren, Austausch (x) und Korrelation (c) beinhaltenden, lokalen,
effektiven Einteilchenpotential. Hedin, Lundqvist (1969) geben an, wie der Real-
teil dieses Potentials Vxecf'f’r(r) zu berechnen ist. In der LEED-Theorie wird aber
zusitzlich ein die Lebensdauer der Quasiteilchen beriicksichtigender Imaginérteil
im Potential benotigt (Hedin, Lundqvist (1971)). In dieser Arbeit wird ein soge-

nanntes optisches Potential der Form

Vel (n) : = Spom(p(x); E(p(r); p(x)); p(r))

, 2.11
= Vel Pr(x; B) - iV} (5 B) .

effor

verwendet. Unter V¢’ und Vci wird der Real- und Imaginarteil des Potentials
verstanden. Ein solcher lokaler Ausdruck fiir die Selbstenergie wurde fiir Kri-
stalle, also auflerhalb des Homogenen—Elektronengas—Modells, noch nicht gefun-
den. Man ist daher auf Naherungen fiir die Energieabhéngigkeit von V! (Lundqvist
(1967)) oder empirische Modelle (Feder (1985) und Literatur darin) angewiesen.
In der vorliegenden Arbeit wurde das allgemeine Potential (2.11) néherungsweise
durch ein energieunabhéngiges Vxecf fr (Moruzzi, Janak, Williams (1978)) sowie
einen vom Ort unabhéngigen Imaginérteil Vi V,jpt (Lundqvist (1967)), welcher
als Imaginirteil des optisches Potentials bezeichnet wird, ersetzt. Der energie-
abhingige Imaginérteil Voipt beschreibt die Absorption, das heift die Lebensdauer
der sogenannten Quasiteilchen, und wird durch die in © enthaltene Korrelation der
Elektronen verursacht . Unter anderem durch diesen imaginéren Anteil, und, wenn
nétig (Clauberg (1984)), iiber eine Translation der Energieskala um Vceff’r (Hedin,
Lundqvist (1969)), den Realteil eines durch Korrelation entstandenen Selbstener-
gieanteils, kénnen die angeregten 7ustande ihre Beriicksichtigung finden. Allein

mit Dichte—Funktional-Theorie in Lokaler—Dichte—N&herung ermittelte rein reelle

5] Dies ist wegen der vorausetzungsgeméfl schwachen Ortsabhingigkeit im ho-
mogenen Elektronengas naherungsweise maglich.
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Potential enthalten, im Gegensatz dazu, lediglich Grundzustandseigenschaften.
Uber die Selbstenergie ist es damit méglich, Quasiteilchen wie zum Beispiel Plas-
monen in die Berechnung der Einteilchenpropagatoren fiir einen Festkérper mit

Oberfliche miteinzubeziehen (Inkson (1973), Inglesfield, Wikborg (1973)).

Die Schrodinger-Gleichung, die in dieser Arbeit verwendet wird, ist eine Glei-

chung, die niherungsweise iiber den Imaginérteil V(fj;t auch angeregte N + 1-

Teilchenzustinde zur Losung hat (Hedin, Lundqvist (1971)).
1
(-~ Ae 4 V() + VI ()1 H(r) = Bi¥i(r) (212)

Hier kénnen E; als Anregungsenergie (woraus die Bandstruktur folgt) und ¥;
als Zustinde (zum Beispiel die spater berechneten LEED-Zusténde ) physikalisch

interpretiert werden.

Trotz der offensichtlich groben Naherungen (¥ — Veff) ergeben die effekti-
ven Einteilchenpotentiale erstaunlich gut mit dem Experiment iibereinstimmende,
theoretisch berechnete LEED-Spektren (Feder (1985)) sowie Photoemissionsspek-
tren (Feder (1985), Pendry (1976), Ackermann (1985)). Dieses realistische Verhal-
ten der mit der Dichte-Funktional-Theorie berechneten Potentiale legt es nahe,
auch die an der inelastischen Elektronenstreuung beteiligten Zustande mit (2.12)
zu berechnen. Die Greensfunktion wird mit einer zu (2.12) dquivalenten Gleichung

(E — H)G = 1 ermittelt. Sie lautet in Ortsdarstellung
1 '
{E ~(=508r +V(r) + V;g‘f(r))}gi(r,r \E)=§(r—r1) . (2.13)

In der vorliegenden Arbeit werden Potentiale, die selbstkonsistent mit der Dichte-
Funktional-Theorie berechnet wurden, verwendet, um die Eigenzustiande des Kri-
stalls (2.12) oder die Propagatoren dieser Zustinde zu berechnen. Sie werden in

der Form
vel i) = vir) + Ve (x) (2.14)
in die Berechnungen eingehen. Diese Eigenzustinde und Propagatoren werden mit

der sogenannten Schicht-KKR Theoriel® konstruiert, die in Kapitel 5 dargestellt

wird.

(6)Nach Korringa (1946), Kohn, Rostoker (1954) benannt und von Kambe (1967)

auf Schichtsymmetrie umformuliert.
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Wegen des Zusammenhangs X — Vel ist es méglich, die Selbstenergie ¥ in
ihrer raumlichen Beschaffenheit experimentell und, ab zweiter storungstheoreti-
scher Ordnung iiber das Modell des homogenen Elektronengases hinaus, theore-
tisch mit der inelastischen Elektronenstreuung zu untersuchen. Man tastet mit
dem dabei entstehenden Vektor des Impulsiibertrags q = k; — kg die Beschaffen-
heit der Selbstenergie in der Einheitszelle des betrachteten Kristalls ab und erhélt
wegen (2.11) auch Informationen iiber Vi(E, 1)l7]. Diese Untersuchung kann auch
an Materialien mit austauschaufgespaltenem Potential durchgefithrt werden, wenn

die inelastische Elektronenstreuung spinaufgelést behandelt wird.

Eastman et al. (1983) stellten fest, dafl die an Nickel gemessenen Photoemissi-
onsspektren unter anderem eine um die Halfte reduzierte Austauschaufspaltung als
die mit Dichte-Funktional-Theorie berechneten Potentiale zeigen. Liebsch (1979)
filhrte dies auf die starke Korrelation der d-Elektronen in Nickel zuriick und ver-
suchte, mit Hilfe von Korrekturen, die aus der Selbstenergie gewonnen werden
kénnen Veff = i(D) + V:éff", sowie einer Translation der Energieskala um ®(X)
ein die Korrelation der Elektronen beinhaltendes und daher realistischeres theo-
retisches Modell zu entwickeln, mit welchem die experimentellen Photoemissions-

spektren besser interpretiert werden kénnen (Clauberg (1984)).

Berechnungen an Ag(111)-Oberflichen von Tamura et al. (1989c) haben Dis-
krepanzen zwischen dem mit Lokale-Dichte-Néherung gewonnenen Vfgff’r und
daraus ermittelten Photoemissionsspektren ergeben, die unter anderem durch zu
grobe Naherungen bei der Berechnung von Vf;f 5" mit der Lokale-Dichte-Nahe-
rung verursacht sein kénnen. Auch dadurch erscheint eine Untersuchung von %
auferhalb des Homogenen-Elektronengas—Modells mit der inelastischen Elektro-

nenstreuung motiviert.

[711st zum Beispiel q gro8, tastet man die nihere Umgebung im Ortsraum des
betrachteten Punktes ab.
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3. Inelastische Streuung von langsamen Elektronen an Oberflichen :

Verluststrom und Streuwahrscheinlichkeit

3.1. UBERBLICK

In diesem Kapitel sollen die theoretisch berechenbaren Gréfien abgeleitet wer-

den, die einen Vergleich mit dem Experiment zulassen.

Die naheliegende Methode ist, wie schon in der Theorie der Photoemission
(Adawi (1964), Mahan (1970)), Fermi’s Goldene Regel der Streutheorie zu benut-
zen, um die Ubergangswahrscheinlichkeit der inelastischen Elektronenstreuung zu
berechnen. Es ergab sich im Laufe der Arbeit, dafl die erforderlichen Integrationen
numerisch nicht ausgefiihrt werden kénnen, da iiber stark variierende Funktionen
.integriert werden muB. Dies kann nur mit einem unvertretbar hohen numerischen

Aufwand geschehen.

Eine zweite, erfolgversprechendere Methode ist, den Energieverluststrom aus
einem nichtlokalen Selbstenergiepotential zu berechnen. Dieses Potential wird mit
Hilfe der Vielteilchentheorie aus dem Storpotential und den Teilchenpropagatoren,
den Greensfunktionen, konstruiert. Es hat den Vorteil, daf# ein Imaginérteil im
Elektronen-Streupotential die Konvergenz bei der Integration beschleunigt, die im

Goldene-Regel-Formalismus Schwierigkeiten bereitet.

Beide Verfahren werden soweit entwickelt, daf sie auf Festkorper mit
Oberflichen angewendet werden kénnen. Ausgehend von dieser Formulierung,
werden die Ubergangsmatrixelemente in zur Oberfliche parallele Schichtbeitrige

zerlegt.
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3.1.1. DER GOLDENE-REGEL-FORMALISMUS

Eine mit dem Experiment zu vergleichende Gréfie, die theoretisch die inela-
~ stische Streuung von Elektronen untersucht, ist der differentielle Wirkungsquer-
schnitt dzaﬁ (i fiir initial und f fiir final). dgaﬂ stellt eine Wahrscheinlichkeits-
stromdichte von Teilchen dar, die pro Zeiteinheit in einen Raumwinkelbereich d{2 |
um die Raumwinkelrichtung €7 und in einen Energiebereich dE um E gestreut
werden. dszi wird mit dem Betrag der Wahrscheinlichkeitsstromdichte des An-
2_2'1';)—3 normiert. Aus dem differentiellen Wirkungsquerschnitt kann
die Streuintensitit oder der Verluststrom djs; = dog;(F, Qf)@ﬁ? nach Joachain
(1975) mit

fangszustands

. dloy;  (27)° duwy;
MiT A0 dE T | a9y

(3.1)

berechnet werden. dwy; bezeichnet dabei die Ubergangswahrscheinlichkeit des
Systems pro Zeiteinheit vom Zustand i in den Zustand f. dwy; wird in der zeit-

abhingigen Dirac’schen Stérungstheorie (Joachain (1975)) berechnet zu

E-zzw/u’,d ple, orp) dovidory . (3.2)

Dabei ist das Ubergangsmatrixelement Ty; des Storpotentials (2.6) gegeben durch
Tﬁ =< ‘I’f[V“I’,f > . (3.3)

¥; und ¥ sind die Zweiteilchen Anfangs— und Endzustinde, die berechnet werden
miissen. p(c,cy) setzt sich zusammen aus den Zustandsdichten der Vielteilchen-
zustiande, die ein kontinuierliches Eigenwertspektrum E(a) besitzen, hier also die
Festkorperzustande 3 und 4 (siehe Bild 2), sowie der Dichte des gemessenen Zu-

stands py. Dieser Zustand wird in Form einer ebenen Welle gemessen, das heifit,

daf

pa(Eq) = kj kg

dEy

ist.
Die zugrundegelegte Streugeometrie ist in Bild 1 dargestellt.
Bild 1 enthilt der besseren Ubersicht wegen lediglich die Wellenvektoren der durch

das Experiment priparierten und gemessenen Elektronen. Diese wechselwirken
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Streuebene

e

‘———

i —
/o]

(B2, kg, m2)

(Br.ky/m)

Bild 1 : Die Streugeometrie fiir die inelastische Elektronenstreuung, wie sie

durch das Experiment vorgegeben ist.

mit den Festkorperelektronen, so daf die Gesamtzustinde ¥y und ¥; die durch
das Experiment vorgegebenen Zustinde 1 und 2 (Bild 2 ) und die Festkdrperelek-
tronenzustinde 3 und 4 (Bild 2 ) enthalten miissen. Da es sich bei Elektronen um
Fermionen handelt, mu$$ das Pauli’sche AusschlieBungsprinzip erfiillt sein. Das

erfordert, dafl die Einteilchenzustinde in antisymmetrisierter Form in ¥y und ¥;

eingehen.

’ Betrachtet man einen Volumenkristall ohne Oberfliche, bleibt bei der Streu-
ung der Elektronen deren Impuls bis auf Gittervektoren erhalten, und es geniigen
zur eindeutigen Kennzeichnung eines Zustandes das dreidimensionale k und der
Bandindex. In einem Festkérper mit Oberfliche ist die Translationssymmetrie
senkrecht zur Oberfliche gebrochen (hier in z—Richtung). Folglich gibt es keinen
Impulserhaltungssatz der Elektronen in dieser Richtung (Theorem von E.Noether;
dargestellt in Greiner (1985)). Wegen der gitterperiodisch angeordneten atomaren
Streuzentren entlang der Oberflache (hier die x,y—-Richtung) bleibt der Impuls k/,
in diesen Richtungen bis auf reziproke Gittervektoren erhalten. Daher ist es nicht

mehr méglich, einen Zustand durch sein k und Bandindex zu kennzeichnen, weil
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eine eindeutige Beziehung zwischen k, und E fehlt. Um nun einen elektronischen
Zustand o eindeutig zu kennzeichnen, miissen dessen Energie Fy, der Impuls par-
allel zur Oberflache ka// und der Spin 7, des Elektrons vorgegeben sein. Im
folgenden wird ein Zustand < (ri,07)| (7, Ea, kq//) > durch

\Il%’mk“//(ri,gi) = 77&(05)1/’%;,1(“//(1'1') = ﬂa(ai)’r/’a'("i) (3.4)
symbolisiert. Der Spinindex 7, in %7 soll daran erinnern, dafl die Wellenfunktion
wegen veffna ebenfalls spinabhingig ist und der Spin nicht nur in den spinabhén-
gigen Faktoren auftritt. Die Spinabhéngigkeit in ¢ wird durch ein mdglicherweise
austauschaufgespaltenes Potential erzeugt, welches sich fiir Spin-| T >-Elektronen
unterscheidet zu dem fiir Spin—| | >-FElektronen. Diese Spinabhidngigkeit wird
durch das Miteinbeziehen von ferromagnetischen Materialien in die Theorie verur-
sacht, die ihrerseits durch das Pauli-Prinzip verursachte austauschaufgespaltene
Potentiale besitzen. Nun lassen sich die initialen und finalen Zweiteilchenzustéinde
in der Naherung, in der die Teilchen als unabhangig betrachtet werden!8l, antisym-

metrisch aus Einteilchenzustinden zusammensetzen, wie zum Beispiel von Kessler

(1985) angegeben

Vi(ry,ry) = % {n1(o)b1(r1)n3(oe)Ps(re) — mlo)di(ra)na(or)da(ry)} (3.5)

T(rp,r9) = % (1a(01)a(x1 a2 ) ba(x2) — ma(oa)da(ra)nalon)ba(x1)} -
(3.6)

Die bei der inelastischen Elektronenstreuung méglichen Prozesse, direkte und Aus-
tauschstreuung, sind schematisch in Bild 2 dargestellt. Einen Imaginérteil im
Potential der Halbraum-Zustinde 3 und 4 ist aus Griinden, die spater erlautert
werden, nicht méglich zu beriicksichtigen. Das heifit, die Teilchen haben keine
endliche Lebensdauer; somit kann der Zustand 3 nicht als Lochzustand behandelt

werden, was er in einem die realen Verhaltnisse beschreibenden Modell aber sein

BIDie gleiche Naherung wird zum Beispiel in der Theorie der Photoemis-
sion von Bardyszewski, Hedin (1985) angewendet, aber dort ohne die

Austauschkopplung.
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O— O—

a) b)

Bild 2 : Darstellung der Propagation der in den Festkorper eingeschossenen (1)
und gemessenen (2) sowie der mit ihnen wechselwirkenden Festkorper-
elektronen (3) und (4) durch Feynman—Graphen. a) Direkter—und b)

Austauschstreuprozef.

Setzt man (3.6) und (3.5) in (3.3) ein, erhélt man die Ubergangswahrscheinlich-
keiten fiir die in Bild 2 aufgefiihrten spinabhéngigen Streuprozesse. Diese kénnen

dann durch folgende Ortsintegrale berechnet werden
fpat = [ 620" 4@ VLD 032 dPridre (B1)

mitlg]
gmi = ¢f x ¢f = (T < mler) Im(o1) >N < malo2) | mslo2) >)
o1 a9

und
g == [ 4154 V(L2 @Ws(1) drid’rs (38)

mit

R =] x & = () < nalo1) [ n3(o1) >)(; < n4(o32) | mloz) >)

, I .
Ol Falls n; = (0) , dann ist 7;(cy = +) =1 und nilor=—)=0
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mit
Epm = ] x &5 = (3 < malo1) | m3(o1) >)YC < na(og) | mloz) >)
a1 (]

In Tabelle 1 sind die méglichen 6 spinabhéingigen Streuprozesse aufgefiihrt .

O] mtm—omtn  |fed-gpuld|d g4
111> H 1= 1> H 1> | -6l J1]1]1]1
211>+ I>= 11> +H > fTTll 111100
311>+l 1> 1>+ 1> —di] 0]0|1]1
s>+ > I>+H 1> i - [1]1]1]0
511>+ 1>= 1>+ 1> fif 1{1{0]0
611>+ 1>—1>+1>] -gj7 [0]0]1]1

Tab. 1: Spinkonfigurationen fiir die Direkte (f)-und Austauschstreuung (g) , die

bei der inelastischen Elektronenstreuung méglich sind .

Dem Experiment direkt zuganglich sind aber nur die spinabhéngigen Grofien,
die durch den Zustand 1 vorgegeben werden kénnen und durch den gemessenen
Zustand 2 festliegen. Die Spins der Festkdrpersustinde lassen sich durch das
Experiment nicht festlegen, gehen aber in summierter Form indirekt in die Mef-
ergebnisse ein (3.11). Bs sind fiir die Ubergange folgende Spinkonfigurationen

moglich

m—n:| 1) =] 1) oder [ 1) = | 1) (@)
m—ngi| ) =1 1) oder [ 1) = |1) () -

Die jeweils letzten Spinkombinationen sind die sogenannten Spin-Flip-Prozesse.
Nimmt man an, die Dichten der Zustinde seien unkorreliert, ersetzt die Viel-

teilchenzustandsdichte durch Produkte der Dichten der einzelnen Zustinde und

stellt die ”guten” Quantenzahlen, das sind jene, mit denen ein Zustand eindeutig

gekennzeichnet werden kann, mit o = {no., Ea,ka//} dar, dann ist
p(as,aq) dagdey = pa(ka)p™ (B3, kgy))p™ (B4, ky))
x §( By + E3 — By — Ey) dE3d’kg) jdEqd’ky

=: kopg pg 8(EL + E3 — By — Ey) dE3d2k3//dE4d2k4// ,
(3.9)
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weil (Raimes (1972)) (mit o = 3,4)

dk .
4k, = ﬁﬁ dBo d%ky)) = jo. "t dBad’k,y) = po dBad’kyy;  (3.10)

o

gilt. Normiert man die Zustinde 3 und 4 nun mit j, ., dem Strom, der durch eine
senkrecht zur z—Achse liegende Fliche fliefit, dann mufl lediglich iiber dEqy d2ka//
der Zustinde 3 und 4 integriert werden. Energie und ka// sind aber gerade die
zur eindeutigen Kennzeichnung eines Zustands notwendigen Gréfien. Die Wahr-

scheinlichkeit fiir den ersten Ubergang in Prozef (i) ist dann

dwy; T 112 112
de =2Wk2/[|f11 _QTTI +|f11i )

x 6(By + By — By — E4) dB3dEy d*kyy) d'ky

(3.11)
und fiir den zweiten Prozef in (i)

il LR / 14 11% 6(By + E3 — By — Ey) dB3dEq d%kq,/d%kyy . (3.12)
dQ; Tl 3//% T4//

Durch die Summe iiber Fg, k3// und Ey, k4// kommt zum Ausdruck, daf alle
Festkorperzustinde 3 und 4 zur Ubergangswahrscheinlichkeit beitragen kénnen.
Alle Zustinde 3 und 4 sind zugelassen, die zu dem Ubergang 1 nach 2 fithren, der

durch das Experiment vorgegeben ist.

Anders ist dies zum Beispiel bei der Photoemission mit ultraviolettem Licht.
Die Energie eines Photons ist £ = pc = hv. Der Impuls des Photons p = h/X ist
daher um mehrere Zehnerpotenzen kleiner als der Impuls der Festkérperelektronen,
die es anregt. Durch das Photon kann somit nur Energie iibertragen werden, der
Impuls bleibt bei der Anregung und der Propagation des Elekirons durch den
Kristall in guter Naherung bis auf reziproke Gittervektoren g/, erhalten. Das
heifit wiederum, daf# durch Vorgabe von k/; des finalen Zustandes auch das k/;
des initialen Zustandes festgelegt ist, es ist daher nicht erforderlich, iiber k// zu
summieren. Daraus resultiert zum Beispiel die Méglichkeit, mit der Photoemission

die Bandstruktur eines Kristalls zu untersuchen.
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Davon véllig verschieden ist die inelastische Elektronenstreuung. Der Uber-
gang des Zustands 1 — 2 legt in keiner Weise Energie und Impuls des Festkorper-
 gustands 3 fest. Alle Zustinde, die B4 = E3 + Ey — Ey =: F3 + AE und
k)= k3//+k1//~—k2//+g// =1kg +aq;/+8// erfiillen, tragen zum Ubergang
1 — 2 bei. Dies kommt in (3.11) und (3.12) durch die Summe {ber die Zustinde
3 und 4 zum Ausdruck.
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3.1.2. DIE SCHICHTABHANGIGKEIT DER UBERGANGSMATRIXELEMENTE

Nun soll unter Verwendung der lateralen k//—Symmetrie die Matrixelement-
berechnung weiter vereinfacht werden. In dieser Arbeit werden Materialien mit
einem Atom pro Einheitszelle untersucht. Der Festkorper soll so aufgebaut sein,
daB er sich aus gleichartigen Schichten erzeugen la8t, die nur eine Atonisorte
enthalten. In diesem Fall ist es nach Tamura (1987) méglich, die Zusténde in
Anteile zu zerlegen, die nur in der j-ten Schicht definiert und auflerhalb null
sind. Der Gesamtzustand setzt sich summarisch aus den in jeder Schicht sepa-
rat definierten Anteilen zusammen. Das Integrationsvolumen ist der Halbraum
Ry :={z|[(0 <2< 00)} x{(z,y)] —0 <z <00, —00<y< oo}, weil die besetz-
ten Festkdrperzustinde nur in diesem Halbraum ungleich null sind. Der Halbraum
148t sich ebenfalls in Schichten zerlegen. Das Integrationsvolumen setzt sich somit
zusammen aus U2, Vi Dabei ist V() das Volumen einer Schicht (Layer), und
die schichtabhangige Wellenfunktion ist dann definiert

’J)a'(i) = i 1!127,(2) mai ‘gbé(z) =

i=1

{0 falls r; & Vi ;) (3.13)

#0 fallsr; € VL(])

Mit diesen Definitionen erhilt man eine Summe iiber die einzelnen Schichtanteile,
die zu (3.11) und (3.12) Beitrige liefern. Eine zusétzliche Schwierigkeit ist die
Nichtlokalitit des Wechselwirkungspotentials (2.6). Potentiale dieser Art wurden
von Mott, Massey (1965) untersucht. Nach einem Vorschlag von Tamura (1987)
kann man diese Nichtlokalitit durch eine Fouriertransformation des Pofentials

umgehen, stattdessen (2.5) verwenden und erhélt mit der Definition
Ag(i) := €'9% (3.14)

dann

- iq(d;, —d;,
M =S X [T v

j1.d2
x f V(1) D) (1) d'r1 (3.15)
rlEVJ
1270\ % 72 3 d3q
X / 1[)4 (2) A—q(z)d)(} (2)d Iy (27(_)3
I‘QGVL
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und
o iq(d;, —d;
s = SR > [TV
J1j2

x V(1)  Ag()PE (1) d®ry (3.16)

1€V
. 3
OOV (OT
ro€Vy,
d;; ist der Abstandsvektor zwischen den Koordinatenurspriingen der verschiede-
nen Schichten. Die Nichtlokalitit des Wechselwirkungspotentials wird durch eine
zusitzliche q-Integration umgangen, die jedoch die Berechnung der Verluststréme

aufwendiger macht. Dafiir sind die Integrationen iiber ry und ry jetzt entkoppelt.

Weiter kann man ausnutzen, daf jedes Schichtvolumen Vi ;) sich aus einer
Summe von Einheitszellen mit Volumen V. zusammensetzt VL(j) = U, Vi, die
alle nach Voraussetzung gleich sind. Die Zustinde in den einzelnen Einheitszel-
len sind bis auf Phasenfaktoren gleich, denn es gilt wegen der Translationsinvari-
anz das Bloch~-Theorem parallel zur Schicht (in (x,y)-Richtung). 1/)37;(r + rs//) =
eKallTal] v,bg(r) reduziert die Integration iiber ein Schichtvolumen auf eine Inte-
gration iiber eine fiir diese Schicht représentative Einheitszelle, indem man die
Blochbedingung in (3.15) und (3.16) einsetzt und das Integrationsvolumen Vp;
durch eine Summe iiber die Einheitszellen V5, ersetzt. Durch die Sumume der
Streubeitrage der jeweils von ry oder ry abhéangenden Ubergangswahrscheinlich-
keiten aus allen Zellen und der Ubergangswahrscheinlichkeit in der représentati-
ven Einheitszelle, an der der Ursprung des Koordinatensystems gewahlt wurde,
ergibt sich eine Summe iiber Produkte von Phasenfaktoren (3.17). Zugleich ist
dadurch beriicksichtigt, da$ zwei in verschiedenen Einheitszellen befindliche Elek-
tronen miteinander wechselwirken kénnen. Mit Hilfe des Bloch-Theorems wird
diese Wechselwirkung dann auf die réprésentative Einheitszelle bezogen. Fuchs-
steiner, Laugwitz (1974) geben an, wie man aus der dadurch gewonnenen Summe
{iber Phasenfaktoren die Gitter-6—Funktion gewinnt, die die k//-—Impulserhaltung
enthilt. A, ist die Fliche der Einheitszelle senkrecht zur z—Achse, und es gilt

dann

i(k ~kyr; ), 27)?
r};/e( a1+~ Kgyy) //:(.Z%g%é(kﬁ/ﬁq//—-kﬁf//+g//) . (3

24



8// sind die Basisvektoren des reziproken Gitters, § und (' symbolisieren die
Zustande 1,2,3 oder 4. Nach erfolgter q//—-Integration. erhalt man anstelle von
(3.15) und (3.16) nur noch Ortsraum-Integrale iiber eine reprasentative Einheits-

zelle. Diese Integrale werden durch folgende Matrixelemente abgekiirzt

M7 (kapg) =< P8 Azqyy ¥’ >= / P (6)* Daayy (97() dri

rv'éVuc
(3.18)
womit dann (3.15) und (3.16) zu
97 +co
- 7 d;, —d; j
Rl =gy S 3 [ Slhrhe) Myjran)
UC j1,J2:8)) —oo (3.19)
x V(q91)8(kyy/ + gy — oy —kayy +g77) Mi3(—az1) dgs
und
27 teo :
gpu=zpm - ¥ [ duldinde) Mit(raw)
YC j1,32.8/) -o0 ’ (3.20)

x V(a14)6(ky/) + kg — kg —kayy +8y) M2 (—ay4) dg:

werden. Bei der Auswertung der q//—Integra.le ergibt sich aus den é-Funktionen
und den jeweils beteiligten kg—Vektoren (d.h. den Zustinden) der Impulsiiber-
tragsvektor

‘Iﬁﬁ’//) — (kﬂ// ~kﬁ'//Jfg//) , (3.21)

qpp’ =
AP ( q- q:z

An der Zerlegung der Ubergangswahrscheinlichkeiten (3.19) und (3.20) in einzelne
Matrixelemente der Einteilcheniiberginge, beschrieben durch (3.18), sieht man,
daB ein Streuiibergang, zum Beispiel mit My berechnet, in der i~ten Einheits-
gelle der j-ten Schicht stattfinden kann, ein anderer aber mit Myy in der k-ten
Einheitszelle dieser Schicht. Daraus folgt, daB die inelastische Wechselwirkung
gweier Elektronen in verschiedenen Einheitszellen durch die obige Formulierung
mitberiicksichtigt wird. Es sind nicht nur zwei verschiedene Einheitszellen in ei-
ner Schicht zugelassen, sondern, da die verschiedenen Matrixelemente (3.18) von
verschiedenen Schichten abhéngen kénnen, beinhalten (3.19) und (3.20) anch die

Wechselwirkung der Elektronen in unterschiedlichen Schichten.
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Es entsteht nun die Aufgabe, die schichtabhéngigen Zustande in der Einheits-
zelle zu konstruieren, die den Ursprung des Koordinatensystems enthélt. Dabei
sind alle méglichen elastischen Wechselwirkungen innerhalb einer Schicht und ZWi-
schen verschiedenen Schichten durch Einbeziehung der Mehrfachstreuung mitzu-
beriicksichtigen, die bei der Propagation eines Zustands vor und nach der inelasti-

schen Wechselwirkung stattfinden kénnen.
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3.2. DER VIELTEILCHENFORMALISMUS

Bisher wurde die inelastische Elektronenstreuung im Rahmen eines Modells un-
tersucht, welches die Teilchen als unabhingig behandelt. Dies kommt in (3.5, 3.6)
dadurch zum Ausdruck, daf die Gesamtwellenfunktion als Slater-Determinante
der an der inelastischen Streuung beteiligten, voneinander unabhéngigen Binteil-

chenzustindell?) in die Rechnung eingeht. Ein Vielteilchenformalismus verlaft

dieses Modell.

Weiter wird in Kapitel 3.1 vernachlafigt, daf alle an der inelastischen Elektro-
nenstreuung beteiligten Zusténde nicht zum Grundzustand gehdren. Der Zustand
3 ist ein Lochzustand, und die Zustinde 1,2 und 4 sind angeregte Elektronen-
zustinde. Diese Einteilchenzustinde miissen nach Hedin, Lundqvist (1971) un-
ter Beriicksichtigung der Streuung an Kristallpotentialen mit Imaginarteil (2.11)
konstruiert werden. Diese in Kapitel 2.2 kurz dargestellten, sogenannten op-
tischen Potentiale oder Selbstenergien beinhalten Vielteilcheneffekte und damit
auch die Anregung des Gesamtsystems. In Kapitel 3.1 muf} der Zustand 3 eine
»Halbraum”-Grundzustandswellenfunktion sein, weil bei der Konstruktion der-
selben kein Imaginirteil im elastischen Wechselwirkungspotential miteinbezogen

werden kann.

(10]Dje Binteilchenzustinde selbst werden aber in der Dichte-Funktional-Theorie
so konstruiert, daB niherungsweise die Wechselwirkung mit allen anderen
Elektronen beriicksichtigt wird.
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3.2.1. DER ZUSAMMENHANG ZWISCHEN VERLUSTSTROM UND SELBSTENERGIE

Mit Hilfe der Vielteilchentheorie ist es méoglich, den Bereich der in Kapitel
3.1 verwendeten ”Unabhéngigen—Teilchen-Naherung” zu verlassen. Die Streuung
eines vom Experiment priparierten Elektrons vom Zustand 1 in den gemessenen
Zustand 2 an einem Festkorper erzeugt durch Energie~ und Impulsiibertrag aus
einem im Grundzustand befindlichen Elektron ein angeregtes Festkorperelektron
im Zustand 4 und hinterlafit einen Lochzustand 3. Loch und angeregtes Elek-
tron beeinflussen die Propagation der eingeschossenen und der aus dem Kristall
hinauspropagierenden Elektronen. Es ergibt sich die Frage, welchen Strom von
Elektronen man mift, wenn Elektronen im Zustand 1 auf den Festkdrper geschos-

sen werden, ihn anregen und dieser nun seinerseits die Propagation der Elektronen
1 und 2 beeinflufit.

In der Vielteilchentheorie (Inkson (1973), Fetter, Walecka (1971)) wird ver-
sucht, dieses Problem der ”indirekten Selbstwechselwirkung” durch die Einfiihrung
der sogenannten Selbstenergie anstelle eines Potentials zu lésen (2.8,2.10). In
dieser Theorie und insbesondere in der Dichte-Funktional-Theorie (Sham, Kohn
(1965)) kann von einem komplexen, nichtlokalen, von der Energie abhangigen Mas-
senoperator, optisches Potential oder auch Selbstenergie genannten 2(r, r’; E) aus-
gegangen werden, das alle Vielteilcheneffekte enthélt. In der Dichte-Funktional-
Theorie nihert man diese Selbstenergie (wie in Kapitel 2.2 erwéhnt) durch ein,
naherungsweise Austausch und Korrelation enthaltendes, effektives Einteilchenpo-
tential, welches dann selbstkonsistent in der Lokalen-Dichte-Néherung als Grund-

zustandspotential berechnet werden kann.

Diese Selbstenergie hangt auch mit der die Abschirmung einer Probeladung
vermittelnden Dielektrizitstskonstante (2.4), die auch alle Vielteilcheneffekte bein-
haltet, zusammen (Echenique et al. (1990)) und damit wieder mit der in Kapitel

2.1 gewahlten Abschirmung des inelastischen Wechselwirkungspotentials.

Natiirlich kann man in Rechnungen am realen Kristall nicht alle Vielteilchen-
effekte in X(r,r'; E) mitberiicksichtigen, und es wird vielmehr darauf ankommen,
auf das jeweilige Problem zugeschnittene Naherungen zu finden, die die wesentli-

chen Korrekturen mitnehmen.

Wird eine Probeladung, welche ein Potential V¢ im Kristall erzeugt, auf einen
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Kristall geschossen, dann wird die Dynamik des Systems beschrieben durch eine
Schrodinger—-Gleichung mit der die Vielteilcheneffekte enthaltenden nichtlokalen
Selbstenergie (Inkson (1980), Fetter, Walecka (1971)) (2.8). Diese Gleichung wird
verwendet, um den Verluststrom, verursacht durch den Imaginérteil des komple-
xen Potentials 3, zu berechnen, welchen auf den Kristall geschossene Elektronen
hervorrufen. Der aus dem Zustand 1 absorbierte Strom kann mit der Kontinuitats-

gleichung berechnet werden (Harris (1980), Schiff (1968)).
. . . ' ' N S
p(r,t) = =V ji(r,t) + 2%{/ vl (r,t)B(r,r,t —t )¥(r,t)d rdt }

Der letzte Term ergibt neben dem elastisch gestreuten Teilchenstrom gerade den

gesuchten, aus dem Zustand 1 (B — Fp mit By < E;) herausabsorbierten Strom.

Der Hamilton Operator in (2.8) ist zeittranslationsinvariant, weswegen man
berechtigt ist, (2.8) nur von der Zeitdifferenz abhédngen zu lassen. Weiterhin er-
Jaubt die Zeittranslationsinvarianz, eine Fouriertransformation beziiglich der Zeit
oder, was aquivalent dazu ist, den iiblichen Separationsansatz (2.9) zu verwenden.
Man befindet sich damit im sogenannten ”Stationary-State”’~Modell, innerhalb

dessen man p = g% ¥, 9§ = 0 verwenden darf, da E in (2.9) reell ist.

Man ist an einer Bilanz der insgesamt gestreuten Teilchen interessiert, das
heifit, man zahlt alle in ein festes Volumen (danach geht V. — 0o) hinein~ und

dann daraus herausgestreuten Teilchen.
/ V.ji(r) & = 2% / V(1) D(r, '} B) ¥y (r) drd’c’ (3.22)
Vv Vv

Mit dem Integralsatz von Gaufl kann das r-Integral auf der linken Seite der Glei-
chung in ein Oberflichenintegral iiber das gerade betrachtete Volumen umgeformt
werden. Man bilanziert dadurch samtliche, durch die Volumenoberfliche ein— und
austretende Teilchen im Zustand 1, wobei die Anzahl der mit E; eintretenden
Teilchen wegen des Imaginirteils des Potentials unterschiedlich sein kann zur An-
zahl der mit F; austretenden. Die aus dem 1. Zustand (El,kl//) in den 2.
Zustand (Eg,ky /) gestreute Teilchenanzahll!ll, die Ubergangswahrscheinlichkeit

(1] [ 7, jd3r miBt die Teilchenzahl.
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zwischen den beiden Zustinden, ergibt (Eq, kz//)——aufsummiert zusammen mit den
einstromenden Teilchen im Zustand 1 wieder den durch die Oberfliche (V — o0)

flieBenden Strom von Teilchen

[ 381ty () @8 =5 [ (B Ry B ooy ) dBadlyy
ov

Diese Ubergangswahrscheinlichkeit in der inelastischen Elektronenstreuung wird

im weiteren Verlauf der Arbeit als Verluststrom j bezeichnet.

Gemeinhin (Fetter, Walecka (1971)) werden die bei der Berechnung der Selbst-
energie durch die Feynman—Graphen entstehenden impliziten (inneren) Energie-
abhingigkeiten aufsummiert, so daf ¥ wie in (3.22) lediglich von Ey abhangt.
Jedoch im Fall der inelastischen Elektronenstreuung wird durch die Messung von
E, diese innere Summation ("X(E1) = [ B(Ey, B3)dEy”) iiber By verhindert. Die
Eo—Abhéngigkeit ist dann in der Selbstenergie zu beriicksichtigen, siehe Bild 4, 5,
falls der Streuprozef (Eq, kl//) — (B, k2//) winkel- und energieaufgeldst behan-
delt werden soll, wie es bei einem Vergleich mit winkel- und energieaufgeldsten
Experimenten nétig ist. Wird durch die Messung der Zustand 2 festgelegt, so 1st
dies durch die Verwendung einer §~Funktion bei der Konstruktion des Propagators

dieses Zustands zu beriicksichtigen (Anhang 3).

Somit ist man nicht an den in alle Richtungen mit Ey < Ey gestreuten Teilchen
interessiert, sondern an dem Strom von Teilchen, die aus dem Zustand 1 in den

Zustand 2 gestreut werden.

. - ' ! 2 !
](El,kl//, Ez,kz//) =28 {/ Ti(r)X(r,r ;El,kl//; Ez,kz//)‘yl(r ) d®rd’r } .
(3.23)
Eine Darstellung der Selbstenergie mit Hilfe von Zustinden und Greensfunktionen

ist nun notwendig.
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3.2.2. DIE SELBSTENERGIEEINSCHUBE IN 2. ORDNUNG UND DIE VERLUST-
STROME

Nun erhebt sich die Frage, in welcher Gestalt die Selbstenergie in (3.23) ein-
geht. Verwendbar fiir die inelastische Elektronenstreuung sind nur die irreduziblen
Selbstenergieeinschiibe (siehe Bild 3), denn nur sie erlauben einen Energieiib ertrag
Das heifit fiir die beliebig viele inelastischen Streuakte enthaltende volle Greens-
funktion G = g(O) + g(l) + g(z) + ..., daf} erst ab Termen zweiter Ordnung ein
Energieiibertrag mit Hilfe der Elektron-Lochpaaranregung moglich ist. Der Grund
dafiir ist, daf# an den Vertices der Feynman-Graphen Energie— und Impulserhal-
tung erfiillt werden miissen unter der Beachtung, daB die volle Greensfunktion vor
und nach der Wechselwirkung nur von derselben Energie und demselben Impuls

abhéngen kann.

Mit der irreduziblen Selbstenergie gilt G = Q(O) + Q(O)Epg. Fiir die reduzible
Selbstenergie kennt man eine Bezichung zwischen der vollen Greensfunktion, die
die inelastische wie elastische Wechselwirkung beinhaltet, und den Einteilchenpro-

pagatoren G (0) der elastisch wechselwirkenden Teilchen (Fetter, Walecka (1971)).
¢=¢04+g0xg0 (3.24)

Eine Beriicksichtigung von Termen héherer als zweiter Ordnung bedeutet, dafl man
inelastische Mehrfachstreuung in die Berechnungen miteinbezieht, jedoch wird ver-

mutlich die Mitnahme der 2. Ordnung den Hauptbeitrag ergeben.

Diese Vermutung wird bestirkt durch die Erfahrung mit der Theorie der Pho-
toemission, wo Terme 2. Ordnung schon die Hauptbeitridge zum Photoemissi-
onsspektrum liefern (Caroli et al. (1973), Pendry (1976)). Erst nachdem wman
Erfahrung gesammelt hatte, wurde festgestellt, dafl Terme hoherer Ordnung bei
manchen Systemen, zum Beispiel bei Ni (Liebsch (1979)), keinesfalls vernachlassig-
bar sind. Sie kénnen zum Beispiel zur Erklarung von Satellitenstrukturen (Tamura

et al. (1989d), Almbladh (1985)) mitberficksichtigt werden.

Auch aufgrund der in héherer Ordnung multiplikativ eingehenden Potentiale
(2.6) oder (2.5) ist zu erwarten, daf Einschiibe héherer Ordnung kleinere Beitrige

liefern. Dies wird an der Drehimpulsentwicklung der Matrixelemente besonders
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Bild 3 : Beitrige zur vollen Greensfunktion bis zur 2. Ordnung in der Wech-

Lol

selwirkung mit den dazugehdrigen Selbstenergieeinschiiben. Durch //
sind die reduziblen Einschiibe gekennzeichnet. Sie setzen sich aus Gra-
phen niedrigerer Ordnung , hier 1. Ordnung, zusammen. Man erkennt,
daB wegen der zu erfiillenden Energie- und Impulserhaltung an den Ver-

tices mit ihnen kein Energieiibertrag moglich ist.

deutlich, da dort das Potential unter anderem aus Produkten der schnell abfallen-

den spharischen Bessel-Funktion besteht.

Die Selbstenergie in der inelastischen Elekironenstreuung kann .mit den
Feynman-Regeln und der dazugehérigen Diagrammtechnik auf Potenzreihen von
Produkten der Greensfunktion G(0) mit dem inelastischen Wechselwirkungspo-
tential zuriickgefiihrt werden. In Bild 4 und Bild 5 sind die Feynman-Graphen
der relevanten Prozesse dargestellt. Man erhalt dann fiir die Direkte-Streuung
(Bild 4a)) die ortsabhangige Greensfunktion zweiter Ordnung von im Ortsraum

nicht translationsinvarianten Systemen, zum Beispiel dem inhomogenen Elektro-
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Die Zeittranslationsinvarianz erlaubt eine Fouriertransformation beziiglich der Zeit
in dieser Gleichung. Die Zeitintegration ergibt dabei eine §-Funktion fiir die
wichtige Energieerhaltung und die Reihenfolge der Propagatoren (zum Beispiel
G*G—¢1). Fiir die Fouriertransformation der Greensfunktion (Anhang A) G
erhalt man die kausale ((+) <= (t; —t§) > 0) Greensfunktion, die die Propa-
gation der Teilchen beschreibt, oder die antikausale ((—) = (t; — t) < 0), die
die Propagation eines Loches beschreibt. Durch die Beschrénkung auf Materialien
mit kleinem 7 wird die Spin-Bahnkopplung vernachlissigbar klein sein. Dadurch
ist es moglich, nichtrelativistisch zu rechnen. Bei der Auswertung der Diagramme
mit Hilfe der Feynman—Regeln ist darum zu beachten, dafl der Spin sich wahrend
der elastischen Propagation der Elektronen nicht dndert, was folgende Darstellung

der Greensfunktion
GEMa (oW (xy, xp; Ba) = 80,0, < (viy 0i)|GT" (Ba)|(xk 0%) >

3.25
=: GE7i(i, k) (3.29)

nach sich zieht. Der Ubersichtlichkeit halber wird im folgenden darauf verzichtet,
den Spinor 7, des a-ten Zustands in den Greensfunktionen immer mitzukenn-
zeichnen. Stattdessen wird o; als Spinindex verwendet, was zwar ungenau ist,
aber, wie betont, iibersichtlicher. Zudem ist das Potential fiir die inelastische
Wechselwirkung spinunabhéngig; der Spin dndert sich bei dieser Wechselwirkung

nicht. Deshalb nimmt das Potential die Form

U i(zizx) =6, 1 V(x —rg)6(t; — t) =: 6, V(i) ~ (k)é(ti — )  (3.26)

an. Eine Anderung des Spins ist daher nur mit Austauschprozessen moglich. Das
in dieser Arbeit behandelte nichtrelativistische Modell setzt eine instantane Wech-
selwirkung voraus, woraus die §-Funktion der Wechselwirkungszeiten in (3.26)
folgt.
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Bild 4 : Feynman-Graphen, die Beitrige zur Greensfunktion zweiter Ordnung

fiir die a) Direkte— und b) "doppelte” Austausch-Streuung darstellen.
¢ = (r,t) und @ kennzeichnet den propagierenden Zustand G(0) % e

Rechts die Feynman—-Graphen des Goldenen—Regel-Formalismus.

Die Gestalt der ersten (oberer Index (1)) Selbstenergie fiir die direkte Streuung

34



(Bild 4a)) erhilt man nach der Zeit-Energie-Fouriertransformation durch Ver-
gleich mit (3.24) unter der Beriicksichtigung von (3.25) und (3.26) und der Auswahl

der irreduziblen Selbstenergieanteile

243,21 By) = (—2-~)7 J V(@ - e 6, 0g8 (4, 5)

G+ 71(5,0)V ((2) - (4)) (3.27)
X d3r4d3r5 §(By + By — By — E4)dE3dEy .

Die zweite Selbstenergie die des doppelten Austauschgraphen in Bild 4b), ist
(0),+, )=
oy [ V(@) - a7 6,268 w,)

x G5, )V ((2) - (4)) (3:28)
x d°r4d®rs §(Ey + E3 — By — E4)dE3dEy .

2
22).(3,2; By) =

Auf dieselbe Weise gewinnt man die Selbstenergie der gemischten Graphen in
Bild 5a,b). Bei ihnen gibt es keinen Spin-Flip, da die Propagation zusam-
menhingend erfolgt und, wie oben erldutert, der Spin sich bei der inelastischen
Wechselwirkung und elastischen Propagation nicht &ndern kann. Die dritte Selbst-

energie fiir den GraphenA in Bild 5a) ist

=0, (3,2 By) = x5 [ V() - ()81 (3,4)65 7 (4,5)

(2 )2
x g 5,27 ((2) - () (3.29)
x d°r4d’rg §( By + B3 — Ey — E4)dE3dEy

und fiir den Graphen Bild 5b)

( )2 /V 3) - (5))g(0) s ”1(3’4)g:(¥0),—,01(4, 5)

x GO (5,2)V((2) - (4)) (3.30)
x dryd’rs §(By + By — By — By)dByd By .

4
Egrl)(rl(?h 2; EZ) =

In Bild 6, 7(12] werden die einzelnen Spineinstellungsmdglichkeiten dargestellt, um
eine Verbindung zur Tabelle 1 zu bekommen. Dadurch kénnen die einzelnen Selbst-
energien und damit die Verluststréme den in Kapitel 3.1 behandelten Streupro-

zessen zugeordnet werden.

[121Die Fermi Energie wird hinfort mit Ep abgekiirzt, der Fermi Impuls mit kp.
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Bild 5 : Feynman-Graphen, die Beitrige zur Greensfunktion zweiter Ordnung

fiir die b) Direkte— mit anschlieBender Austausch-Streuung und a) die
Austausch— mit anschlieBender Direkt-Streuung darstellen. z := (r,t)
und @ kennzeichnet den propagierenden Zustand G():Ea Rechts die

Feynman-Graphen des Goldenen-Regel-Formalismus.
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Bild 6 : Die spinabhingigen 1 (| durch Spinumkehr) Verluststrome fiir die
a) Direkte- und b) ”doppelte” Austausch-Streuung. Lediglich der

Prozef rechts unten erlaubt einen Spin—Flip. Unten sind mégliche ener-

getische Uberginge beziiglich Ep gezeigt.

Die Selbstenergien (3.27-3.30), eingestzt in (3.23), liefern vier Verluststréme. Der

Zustand 1 ist definiert in (3.4).

a9 o
]1”% 0; - 601(72

Ty T
]217% ¢r§ - 6"102 03‘742

37

rsos28 [ HOZ (3,2 E)¥1(2) drad’rs )

([ #i®=60(3,2 B)¥1(2) Prad’rs

(3.31)

(3.32)



1f 4 1}
“%
2

a) b)
E 2 E B
By E;
0 Eﬂ ( 0 Bs ﬂ (

Bild 7: Die spinabhéingigen { (| durch Spinumkehr) Verluststréme fiir die a)
Direkte- mit anschlieBender Austausch-Streuung und die b) Austausch-
mit anschlieBender Direkt—Streuung. Hier sind keine Spin-Flip Prozesse

méglich. Unten sind mégliche energetische Uberginge beziiglich Ep ge-

zeigt.
7372 g = bo103001042S /‘1’1(3) 101(3 2, E9)¥4(2) d3r2d3r3] (3.33)
waoq = § w3l (3,2 By)¥,(2) d3ryd® 3.34
]4«:1263 TLFo103 ”1”4 (3)20101( y 4y 2) 1( ) rga'rg| - ( - )

Die Non-Flip-Uberginge, zum Beispiel fiir den | {>-Spin Fall des Zustands 1,

ergeben einen Verluststrom, vergleichbar mit den Streuvamplituden f und g aus
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Tabelle 1 in Kapitel 3.1.
Inf —.7111‘*'121[ +J3TT+J41¥+.71H
2fI1 11+ gl1g" 1 = gl = flig" 1 + s

Die Spin—Flip—fJbergange werden durch den Verluststrom (3.32) beschrieben.

jf = J2 Iﬁlg%l (3.36)

(3.35)

Wie in Kapitel 3.1.2 dargestellt, 148t sich das inelastische Wechselwirkungspo-
tential (2.6) transformieren zu (2.5) und dadurch die Berechnung der Verluststréme
vereinfachen. Weiterhin mufi der MeBproze8, wie in Anhang 3 erldutert, mit einer
§-Funktion in die Konstruktion des Propagators des gemessenen Zustands 2 mit-

einbezogen werden. In Anhang C ergibt sich fiir diesen Propagator nach Tamura

(1989b) (C.3).
G35 k) = —iy(3)BH(k) - (3.37)

Fiir den aus dem Kristall mit Oberfliche herauspropagierenden Endzustand 2
wird ein zeitinvertierter LEED-Zustand &, verwendet (Tamura (1989b)). & ist
Lésung von (H — E)*® = 0, was wegen des Imagindrteils des elastischen Wech-
selwirkungspotentials und der sich durch komplex—konjugiert-Bildung &ndernden
Randbedingung wohlunterschieden werden mufl zu ¥, welches, unter Verwendung
der austretenden-Welle-Randbedingung, Lésung von (K — E)¥ = 0 ist.

Der Index (0) in G(0):%¢ kann unterdriickt werden, da er nur zur Unterschei-
dung zwischen G(0)%7 und G(2)%¢ dem Propagator 2. Ordnung, diente. Dieser

wird aber nicht mehr bendtigt.

Fiir die Greensfunktionen der Zustinde 3 und 4 wird eine Spektraldarstel-
lung nach den kontinuierlichen Eigenwerten verwendet. Hier sind (E3,k3//) und
(E4,kyy/) die "guten” Quantenzahlen, durch die der Zustand eindeutig gekenn-
zeichnet ist. Fiir den Propagator < (r;, z)Iga’h"l(rk,crk) > mit Oberflache gilt
dann (Hora, Scheffler (1984)) mit (3.20)

ka//

Ga i3, k) = / GHi(xi, v
kGNEOBZ ( )

B / G2 (3, k)d%ky ) -

2
( ) k //EOBZ

(3.38)
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Es wird iiber die Oberflichenbrillouinzone (OBZ) mit der in Anhang D dargestell-
ten Methode integriert. Ist keine Oberfliche zu beriicksichtigen, dann mufl iiber
die Volumenbrillouinzone (VBZ) summiert werden, und die Greensfunktion hat

folgende Spektraldarstellung

. : d3k
GEi(i, k) = / G (i T Ea(ka))zﬁ)%
K elfBZ (3.39)
_— :ty”i y 3
= / GEi(i, k)d3ka

Die Fouriertransformation des Potentials (2.6) und die soeben eingefiihrten Defini-
tionen (3.38) sowie (3.4) ergeben in (3.31-3.34) die spéter weiterverwendete Dar-
stellung der Verluststrome. Die Reihenfolge der einzelnen Propagatoren, Phasen
und Wellenfunktionen wird durch die jeweilige Ortsabhéngigkeit vorgegeben und
hingt dariiber unmittelbar mit den Diagrammen aus Figur 5 und 6 zusammen, das
heifit die Indizierung der Ortsabhéingigkeit wurde der besseren Ubersichtlichkeit

wegen unterlassen, kann aber aus Bild 4,5 abgelesen werden.

2 ' :
1234 = Gayrtnnatrn® () [vavia)
x < U{HAq|®3" >< BFHA /|¥T >< MGy 7tA_ GFT > (3.40)

X d3qd3q’ 6(Ey + B3 — By — By) dE3d2k3//dE4d2k4//]

. [
.72:.% Z; = (?')—136010260304% (—7') /V(q)V(q)
x < WP AGGT A U] >< BTHA_ Gy A_q| 2y > (3.41)
x d3qd3q §(Ey + B3 — By — Ey) dEyd kg dByd’ky; /]

2 , '
i34 = Goyatniesboind [+ [ Vi@V (a)

X < \I,<171|Aq|(1,gl >< q,€271|A_q,G5,01A_qG;hC’1 Aq,lqﬂ{l > (3.42)
x d%qd3q 8(E; + B3 — By — E4)dEyd%ky ) dByd’ky; /]

2
]4”2 74 — 12

x < \1111|AqulA en TIA qlq’ S< ‘I’;llAqfl‘I’({l > (3.43)

6010360104\f 'H) / V(a)V(q )

x d3qd3q §(Fy + By — By — Eq) dEyd’ky;jdBd’ky, /]
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Aq wird erzeugt durch die Fouriertransformation des inelastischen Wechselwir-

kungspotentials und ist erklart in (3.14).

Damit sind die Verluststréme fiir die inelastische Elektronenstreuung ermittelt.
An dem Auftreten des Lochpropagators G3 des Zustands 3 sieht man, daf} ein reali-
stischeres Modell als das in Kapitel 3.1 verwendete hier zugrundeliegt. Jenes hatte
die Teilchen als unabhingig angenommen und die angeregten Festkorperzustande,
das Loch im Zustand 3 und das angeregte Elektron im Zustand 4, kénnen nur
unter Vernachlissigung der Lochlebensdauer berechnet werden. Zwischen Loch-

und Teilchenpropagation kann man in diesem Modell nicht unterscheiden.
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3.2.3. DIE SCHICHTABHANGIGKEIT DER VERLUSTSTROME

Wie in Kapitel 3.1.2 im Goldene-Regel-Formalismus kénnen die Verluststrom-
beitrige aus jeder Schicht gesondert bestimmt werden. Dazu ist wieder eine
Schichtzerlegung nicht nur der Zustinde wie in (3.13) nétig, sondern auch die.

Greensfunktion muf} in dieser Weise zerlegt werden. Es ist

. :{: n
GEmi k)= Y G SAACL)
Jigr=1

mit der Definition

44
o33k, #0 fallsr; € VL(;) und 1 € VL(k) (3.4

e (k) = { 0 falls r; & Vp;) und/oder ry & Vi)
Abermals wird jede Schicht in ihre Einheitszellen zerlegt, woraus sich die Méglich-
keit ergibt, alle Streubeitrage aus verschiedenen Einheitszellen einer Schicht auf die
den Ursprung enthaltende zu beziehen. Die q/; und ql//——Integration fihrt dann
wie in Kapitel 3.1.2 zur Impulserhaltung (3.17) und (3.21), die bis auf reziproke
Gittervektoren erfiillt ist. Wieder werden dadurch inelastische Wechselwirkungen
von Elektronen in verschiedenen Einheitszellen einer und auch unterschiedlicher

Schichten mitberiicksichtigt.

Fiir die Konstruktion eines Teilchenpropagators stehen schon entwickelte Me-
thoden in der Schicht—-KKR-Methode zur Verfiigung. Sie beriicksichtigen simt-
liche elastischen Wechselwirkungen zwischen der Probeladung und dem Kristall
mit Hilfe der mit der Dichte-Funktional-Theorie berechneten Potentiale. Die Git-
tersummation, dargestellt im Anhang A, ist fiir die Berechnung von GV bereits
erprobt, und es konnen existierende Programme zur numerischen Behandlung be-
nutzt werden (Hopkinson et al. (1980)). Die Berechnung des Lochpropagators G~
wiirde die Entwicklung einer geinderten Gittersummation (Anhang A ) erfordern.

Deshalb wurde der Lochpropagator mit der Beziehung (Economou (1983))
G—(r,r') = G’+(r',r)*
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umgeformt. Die schichtabhéngigen Verluststréme sind dann

3 26010256304 . - !
]1:2 Z‘i = —172 79 8 (¥ (—"L) /‘/(QI2)V(Q21)
173 (2’ﬂ'Au_c)4 [ qz/;

! . 1 ! ] ] .
(3% ME " (q51)) (3o bi M (a12))
J2 s
(3 e~ i(0ndig Ha1adis ) NILIS 4 (g1 )
74,75
dqquz5(k1// +k3// — k2// - k4// - g//)
8(Ey + B3 — By — Ey) dE3d2k3//dE4d2k4//]

X

(3.45)

X

X

) 26(110260304 . 1
jacaoa = DN & (( ) /V(Q14)V(Q41)
173 (27('14.1[6)4 [ %

’
SR d; ; 12,03 '
< 3 e/ (da1diy +a14dig ) V12931 (14, qqy) )
72,13
!
L 4 4 i '
(e Qg djs +a1adis) MIBI474 (q14, 941) )
Ja.ds

(3.46)

X

X

dg.dq, S(kyyy+kgyy—koyy—Tyyy+ g//)
§(Ey + By — Ey — By) dE3d’ky dByd’ky;, ]

X

. 260’10360164 . 1]
jazzes = 200N (1) [V(a)V(ga)
5= o S

y (Zeiql2d53M’{:§’ol(Q12)]
3
0> e~ (dadjg+anndis) gt diy MI2IAIS T (g, q:u)]
32:34,35
!
x dq,dq, 6(ky;/ +kgy  —kgyy —kay+8//)
§(By + By ~ By — Bq) dByd’ky)jdBad’ky

(3.47)

X
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26 1)
P = AT +1)Z /V(q14)V as1)
(2 AUC) 9//

(3 et M (q21))
Jj2
o o ,
X ( > e~ H(an1djy+aradjs) giaredyy Mﬁ’:ﬁ']mdl(m@‘hl))
J3,J4,J5
dg.dq, 8(ky/y + gy —kgyy — gy +8y/)
§(By + By~ By — By) dByd’ky jdBad’ky

X

(3.48)

X

X

Mit den M{;}f“ wurden die Ortsintegrale abgekiirzt. Die unteren Indizes zeigen,
welche Zustinde beteiligt sind, an den oberen erkennt man die Schicht— und Spin-

abhingigkeit. Sie sind wie folgt definiert

M{3" (a12) =< 4 AR 1957 > (3.49a)
M2 01(q21) - ¢32,a1m12 W,sz > (3.490)
Mj4]5’“(‘112"l21) =< AM a G?t;%i',;*A—quM:;:; > (3.49¢)
M2 (qy, ) =< 9§ 61|A£;314GZJ§32A]2;1|¢{2’”1 > (3.49d)
M54 (qu4, qq1) =< #5 04|A—Q14G§LJ:34 Aj_s A |¢§5’04 > (3-49€)
M 0 ) 0 G B OL 85, 27
(3.495)
MI " (a14, a31) =< ¥{ 7| A%, I;;LA“ IG:J;.}%}M AP 157 >
(3.49¢)

An den Indizes j; der Schichten ist die Abhingigkeit von den einzelnen Ortsva-
riablen abzulesen. Mit ihnen sind die Propagationen, wie in Bild 4,5 dargestellt,

unmittelbar nachvollziehbar.
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3.3. AQUIVALENZ ZWISCHEN DEM VERLUSTSTROM— UND DEM GOLDENE-
REGEL— FORMALISMUS

Im Kapitel 3.1 war zur Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeit nur die
Kenntnis der Zustandsfunktionen der Elektronmen nétig. Anders in Kapitel 3.2,
dort wurden neben den Zustinden auch Greensfunktionen gebraucht. Tiir die
Festkorperzustéinde in 3.1, das sind |773,E’3,k3// > und |n4_,E4,k4// >, miissen
sogenannte Halbraumzustinde konstruiert werden, um eine Oberfliche mit in die
Rechnung einzubeziehen. Dabei werden die Zustdnde und ihre Ableitungen an der

Oberfliche (z = 0) an nach auflen exponentiell abfallende Wellen angepafit.

Diese Anpassung kann aber nur vorgenommen werden, wenn das Elektronen-
potential (2.11) rein reell ist, also keinen absorptiven imaginéren Anteil hat. Die
Halbraumzustinde werden dadurch berechnet, dafl die Blochzustande, die durch
die senkrecht zur z—Achse liegende Oberfliche in und aus dem Kristall Strom tra-
gen, und diejenigen, die in den Kristall hinein exponentiell abfallen, an dieser
Oberfliche an eine nach auBen exponentiell abfallende Welle angepafit werden.
Diese Blochzustinde, die man durch Losen des Eigenwertproblems aus Kapitel 5.3
erhilt, ergeben eine ausreichende Anzahl von Gleichungen, die das Anpassungs-

problem eindeutig 16sbar machen.

Hat man aber ein imaginires Potential, so entfallen die in den Kristall hin-
ein stromtragenden Blochzustinde, weil nur noch exponentiell ansteigende und
abfallende Blochzustinde existieren, und das zu 1ésende Gleichungssystem ist un-
terbestimmt, da die exponentiell ansteigenden Lésungen nun wegfallen, und es ist
somit nicht mehr eindeutig lésbar. Das heifit, im mathematischen Sinne existie-
ren keine Halbraumzustinde, und die Goldene Regel kann nicht mehr verwendet

werden.

Mit Imaginirteil im Potential ist eine Aquivalenz zwischen dem Goldenen—
Regel- und dem dynamischen Verluststrom-Formalismus daher nur fiir ein Sy-
stem ohne Oberfliche mdglich. Dieser Imaginarteil ist fiir die numerische Behand-
lung auf jeden Fall notwendig, da er die Singularitdten in der Zustandsdichte von
(3.19,3.20) und in den Nennern der Greensfunktionen so weit glattet, daB eine
Berechnung mit vertretbarem Aufwand erst moglich wird. Aus der dann tief im

Volumenkristall gelosten Schrodinger-Gleichung mit komplexem Vfcf ! in (2.12)
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erhalt man fiir vorgegebene k die Volumenzustande.

Im Verluststromformalismus ist dann fiir die Festkérpervolumenzustande 3
und 4 (3.39) die die Propagation beschreibende Greensfunktion. Um die Aquiva-

lenz zu zeigen, wird sie in der Form

1

G* =
T (2n)?

/ Vi VL pE (B ko) dka
(wegen der besseren Ubersichtlichkeit ohne Spinnotierung) mit der Definition
+ —— . -1
pT(E ko) := (B + 16 — BE(ka))

in die Rechnung eingehen. Sie kann in dieser Gestalt fiir die Zustinde 3 und 4 in die
Ausdriicke fiir die Verluststrome (3.40-3.43) eingesetzt werden. Der Propagator
des gemessenen Zustands 2 wird in der in Anhang 3 abgeleiteten Form (3.37)

beriicksichtigt. Mit den Ubergangswahrscheinlichkeiten
fq =< B2V4|AqAG| V193 >
der direkten und der Austauschstreuung
9q =< B2V4|AqAGI¥3 T >
und den Definitionen
Fi(a,9, B3, By) = f¢ g
Fy(a,q , B3, By) := 9494
Fs(a,q , B3, By) = fy%a

'
F4(Q)q 1E31 E4) = gq'f(; ’

eingesetzt in (3.40-3.43), werden die n-Verluststrome (n=1,2,3,4) zu

. 2 ) ' '
in = Gy & (D) [ v@v@) [ Fua’aBs B
a,q' k3.kq B3 B4
x p~(E3,kg)p" (Bg,ky) 6(Ey + B3 — By ~ Ey) dB3d kyd B4d®ked®qd’q )

(3.50)
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Die Norm der Festkoérperzustinde 3 und 4 bleibt beschréankt fiir [r| — oo, so dafl die
E5— Integration in (3.50) mit dem Residuensatz ausgewertet werden kann. Die E4~
Integration ergibt mit der aus den Feynman-Regeln (durch die Zeitintegration)
folgenden Energieerhaltungs—"6— Funktion” E4 = E3+ By — By =: E3+ AE. Der
Nenner der so erhaltenen Funktion von Ejg ist ein Polynom 2. Ordnung in Fg.

Daher ist es moglich, den Residuensatz anzuwenden, womit sich

. / Fu(d, 4, 3, By) -
) By —ie - E(k3)) ((Bs + AE) +ie' - E(ky))
5 2miFy(q, q, B3, By + AF) )
E(kg) + AE — E(ky) +i(e +¢')

(3.51)

1

r—

ergibt. Mit lim L _p T iw6(z — zo) und reellem Fy folgt nach der
P X zoFkie xg

Auswertung des Imaginérteils
1 '
I= 5(21)2 Fn(q,4q, B3, B3 + AE)6( By + E(k3) — By — E(ky))

Das Integrationsergebnis, eingesetzt in die Verluststrome, hat mit (3.35-3.36) eine
zu (3.11-3.12) dquivalente Form der Ubergangswahrscheinlichkeit zur Folge. Die
Strome haben die Gestalt

jn=F / Fu(q,9, B3, B3 + By — By)
k3 ky
3 3

Pad 5By + Blla) = By = Dlke) 25 T8
Wie bei der Goldenen Regel enthdlt Fy, nur noch die Ubergangsmatrixelemente.
Neben der Energieerhaltung sind die Dichten der Zustinde mit kontinuierlichem
Spektrum implizit in der 6~ Funktion durch E(k) enthalten. Unter Verwendung
von (3.10) nimmt dann F, die Form der in Kapitel 3.1 verwendeten Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten (3.11,3.12) an. Dabei kommt einem der Umstand entgegen,
daB die Integrationen iiber ¢, und ¢}, wegen der Gestalt der F,, unabhéngig vonein-
ander ausgefiihrt werden konnen. Daher ist der Goldene-Regel Formalismus von

storungstheoretisch 1. Ordnung. Durch die Quadrierung bei der Betragsbildung

wird eine scheinbar quadratische Abhingigkeit vom Stérpotential erzeugt.

Diese Entkopplung kann im Verluststromformalismus, der eine Oberflache

beriicksichtigt, nicht durchgefithrt werden; die Matrixelemente hdngen in nicht
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separierbarer Form von g, und ¢/, ab, so dafl dort eine echte Entwicklung stérungs-

theoretisch 2. Ordnung vorliegt.
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4. Die Verluststrome im homogenen Elektronengas

Das homogene Elektronengas ist das einfachste Modell, mit dem die inelasti-

sche Elektronenstreuung an Leitungsbandelektronen simuliert werden kann.

Zur Ermittlung der mittleren freien Weglange von heiflen Elektronen (E >
Er) im homogenen Elektronengas wurden von Ritchie, Ashley (1965) Rechnungen
durchgefiihrt, die erstmals Austauschintegrale enthielten. Dadurch war es méglich,

den Spin in die Berechnungen miteinzubeziehen.

Penn (1980) hat diese Rechnungen mit verschiedenen Abschirmungen des

Wechselwirkungspotentials wiederholt und untereinander verglichen.

Eine Untersuchung von ferromagnetischen Materialien mit inelastischer Elek-
tronenstreuung wurde von Yin, Tosatti (1981) durchgefiihrt (inhaltsgleich mit
Boccheta et al. (1987)). Es ist dort aber nicht winkelaufgelost gerechnet wor-
den. Der Ferromagnetismus wird dabei lediglich iiber eine Abschneidefunktion
8(k — kp) und iiber austauschaufgespaltene Spin-| 1> und Spin-| |> Parabeln
fiir die E(k)-Beziehung simuliert. Die Abschneidefunktionen entscheiden, ob der
Zustand besetzt ist oder nicht. Neben den spiter in Kapitel 4.1 festgestellten, we-
nig realistischen Ergebnissen dieses Modells erscheint auch eine von k unabhingige

Austauschaufspaltung der Realitit nicht zu entsprechen (Venus, Kirschner (1988)).

Vignale, Singwi (1985) untersuchten ebenfalls mit der inelastischen Elektro-
nenstreuung ferromagnetische Materialien im Rahmen des homogenen Elektronen-

gases aber lieflen noch zusatzlich Magnonen Anregungen zu.

Dieses unrealistische Verhalten des Homogenen—Elekironengas—Modells wird
durch die zur Verfiigung stehenden Erhaltungssétze verursacht, so dafl als zweites
Modell das homogene Elektronengas mit einer die Translationssymmetrie brechen-

den Oberflachenbarriere untersucht wird.

Beide Modelle werden ohne Austauschaufspaltung des homogenen Elektronen-

gases behandelt, somit ist eine Spinabhingigkeit nicht zu beriicksichtigen.
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4.1. ENERGIE— UND WINKELAUFGELOSTE INELASTISCHE ELEKTRONENSTREU-

UNG IM HOMOGENEN ELEKTRONENGAS

Hier soll nun die energie— und winkelaufgeldste inelastische Elektronenstreuung
des ein— wie austretenden Elektrons berechnet werden. Die Herleitung des Verlust-
stroms (3.40-3.43) bleibt auch in diesem Rahmen anwendbar, nur die Greensfunk-
tion hat wegen der dreidimensionalen Translationsinvarianz des homogenen Elek-
tronengases die Gestalt (A4.4). Als inelastisches Wechselwirkungspotential wird
(2.5) verwendet. Dies in (3.40-3.43) eingesetzt und Ausintegrieren der r-abhéngi-
gen Exponentialfunktionen ergibt die die dreidimensionale Impulserhaltung ent-
haltenden §-Funktionen. Aufgrund der energieabhéngigen Nenner kann wieder
wie in (3.51) mit Hilfe des Residuensatzes iiber Eg integriert werden. Die Fermi-
Energie Ep und den Impuls kr kann man fiir das homogene Elektronengas zum

Beispiel Ashcroft, Mermin (1975) entnehmen. Das ergibt fiir die Verluststromell%)
(kg — k3)0(kyg — k)

[(kl —k2)2+ng2]z (4.1)
x 6(kq — kg + kg — kg)6(Ey — By + B(ky) — B(kq)) d’kg d’kq

i1 = (4r)?

: O(kp — k3)0(ky — kF)

j2 = (4m)?

/ [(kz ~k3)? + kLT 2] ? (4.2)
X 6(k1 — ko + k3 - k4)5(E1 — Eq + E(kg) — E(k4)) d3k3 d3k4

- (4r)? O(kp — k3)0(ks — kr)

=0 / [(k4-k3)2+’¢(1)1F2] [(k4~k1)2+ng2] (4.3)

x §(kq — kg + kg — kq)§(By — By + E(kg) — E(kq)) d3kg dky

s = (4”2/ (kg — k3)0(ks — kF)
[(k4 ~k3)’ + ngz] [(kz — k) + ’Cr{ﬂ] (4.4)

x 8(ky — kg + kg — kg)§(Ey — By + E(k3) — BE(kq)) d’kg dky .

Die Translationsinvarianz ergibt neben der Impulserhaltung auch noch eine ein-

deutige Beziehung zwischen E und k mit E(k) = %kz. Aus den é-Funktionen

ua]Wegen der fehlenden Austauschaufspaltung sind die Verluststrome im homo-
genen Elektronengas spinunabhéngig.
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folgt ky — ky = kg — k3 und ky — kg = ky — kg, und damit ist dann jg = j4.
Das Gesamtsystem ist zeittranslationsinvariant, also enthalten die Stréme auch

die Energieerhaltung.

Die Integrationen sind im Gegensatz zu Yin, Tosatti (1981) analytisch ausfiihr-

(14]

bar und im Vergleich zu Penn (1980) ohne Naherungen zu berechnen!"®), wenn bei

der k3, ky—Integration in folgender Reihenfolge vorgegangen wird.

I. kg,~Integration:
In dem noch beliebigen Koordinatensystem sind k3// und k4//
Vektoren in der (x,y)-Ebene. Die k4 ,~Integration ergibt dann
(AE := By — Ey)

1 | 1 1
6(By — By + 5(1(32 ~ky?)) = ———8(ks. —
12 — A2z

1 1 .
X (A + 5(kgy)” —Xyyy?) = 5 (ke = k2)")) -

ki, — kg,

Legt man das Koordinatensystem jetzt so, daB qy3 := ky — ko parallel zur z-Achse

ist, erméglicht dies die

I1. kg,~Integration:
Bei Ausnutzung der unter I. erhaltenen é-Funktion ergibt sich,

daB ks, = ks, und somit k4, = k. sein miissen.

Dieses Ergebniss hitte man auf einem anderen Weg ebenfalls ermitteln kénnen.
Mit E; = %kiz (i =1,2,3,4) und den vier Erhaltungssétzen stehen 8 Gleichungen
zur Verfiigung. Durch das Experiment sind (Ey,k;//) und (E2,kg//) vorgegeben.
Legt man noch zwei zusatzliche Grofen fest, dann sind alle Ei,ki//, k; , aus dem

Gleichungssystem bestimmbarl!5].

Bisher ist das Koordinatensystem nur insoweit vorgegeben worden, dafl g2 in

z-Richtung zeigt, wie in Bild 8 dargestellt. Die z—Achse liegt dadurch in der Ebene,

[14]Dort ist eine zusitzliche Integration vorzunehmen, weil nicht winkelaufgeldst
gerechnet wird.

(15]Dje Gleichungen sind zwar zum Teil quadratisch, aber in diesem Fall einfach
zu l6sen.
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Bild 8 : Rotation des Koordinatensystems von z nach z’, so dafl die z—Achse par-
allel zu qq9 := ky — ko liegt. Fiir kleine Offnungswinkel zwischen k; und

ky (linkes Bild) variiert kg , in einem kleineren Bereich als kj ;.

die k; und kjy aufspannen. Man hat nun noch die Freiheit, das Bezugssystem um
die z—-Achse zu rotieren, und zwar so, daf§ kj, = 0 und kg, = 0 sind. Stellt man

dann den zweidimensionalen Vektor kg /] in Zylinderkoordinaten dar, erhalt man

fiir die Nenner in den Verluststromen

25 2 9 2
(O 1) + 1§ F°) = (aho. + )

. 2 ) 2
[(kz—k3)2+ng ] :(k2x2+k3//2—kzxk3//cosﬂ+ng ) .

Nach Ausnutzung der §—Funktion bleiben noch ¥ und kg3, als Integrationsvaria-

blen, iiber die analytisch integriert werden kann.
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Unter Ausnutzung der §~Funktionen und mit dem Ubergang zu reduzierten
Variablen (d.h. &k — k= ﬁ-) sind nach der ¥ und kg /~Integration die Verlust-

stréme gegeben zu

2
x  (47) k%z — k%z

=t lq12:1 2,2
z (q%?,z + ng )
T ” !,n‘ﬂﬁ'
PRI 6 - - K, KL
2= 3
krS lq12:] 9 2.2 min
F z 2kTF kg//+2(kTF )kg//+(k%x+kgr ) ks//
2 n'l(l$
. s (47r)2 1 // + kTF - k 3”
j3 = — arsinh TF
‘912z| q%zz -+ ng 2k22'k0 kg;t/n

Durch die Heaviside-Funktionen 6§ in (4.1—4.4) ist das Integrationsgebiet einge-

schrankt, und man erhélt aus ihnen die Integrationsgrenzen kg’/'/” =4/1 - k;g und
g}?x = /11— k%z. Diese Bedingungen an den Integrationsbereich ergeben dann

die Knicke in den berechneten Verluststrémen aus Bild 9, 10.

Aus diesen Einschrinkungen und der Beziehung k3, = kg, erkennt man,
da$ bei vorgegebenen (Ey,k;,/) und (E2,ky//) kgj/ nur eingeschrankt wahlbar
ist. Es sind nur solche Konfigurationen der Zustande sinnvoll, die Werte ergeben,
auf denen arsinh und die Wurzelfunktion physikalisch interpretierbar sind. Zum
Beispiel miissen kq, und ks, kleiner als eins sein. Anhand folgender Uberlegung

kann man sich diese Einschrinkungen verdeutlichen.

Nimmt man den Fall an, daff k; und ky auf der z—Achse liegen, dann sind
senkrechter Ein- und Ausfall vorausgesetzt. Wird dann ein Elektron bei einem
inelastischen StofiprozeB zuriickgestreut und seine vor dem Stof} positive kq,~ Kom-
ponente ist nach dem StoB negativ, so hat ein Impulsiibertrag g9, = k1, — ko,
stattgefunden. Dieser kann nur durch den Impuls des Zustands 3 ermdglicht wor-
den sein, der jedoch seinerseits nur héchstens gleich dem Fermi-Impuls sein kann.
Das heifit, es kénnen nur StéBe stattfinden, bei denen k3 geniigend iibertragba-
ren Impuls zur Verfigung stellt. Daraus folgt hier |kg| = k1| + [ko.| < kp-
ki, und ky, sind aber experimentell vorgegeben mit ky/9, > kp. Diese Streu-
situation ist also im homogenen Elektronengas verboten. Das Experiment zeigt

aber im Gegensatz dazu auch bei senkrechtem Ein- und Ausfall der Elektronen
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Bild 9 : Non-Flip— und Flip—Verluststrome (3.35,3.36) fir Aluminium mit Fp =
11.7eV im Rahmen des Modells des homogenen Elektronengases mit

konstanter Primarenergie By = 2.14Ep — 25eV, aber sich andernden
Einfalls~ und Ausfallswinkeln.
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einen Verluststrom. Daraus folgt, da8 Verluststrome im Rahmen dieses Modells
des homogenen Elektronengases ohne Oberfliche nur bei streifendem Einfall der
Elektronen zu erwarten (Bild 9) sind.

Auf diese Weise kommen die Erhaltungssitze zum Ausdruck, wodurch zum
Beispiel fiir bestimmte Winkelbereiche, wie in Bild 9 oben dargestellt, Liicken im
Spektrum entstehen oder, wie in Bild 9 unten, die Spektren fiir grofler werdende
Offnungswinkel, angefangen an der Primérenergie, ebenfalls Liicken aufweisen.
Das Experiment zeigt diese Liicken nicht, daher muff man das homogene Elek-
tronengas als unrealistisches Modell bezeichnen. Geandert wird dieses Verhalten
durch Einbeziehen einer Oberfliche oder eines Kristallgitters mit den Atomriimp-
fen als Elektronenstreuer in das theoretische Modell. Dadurch wird die Transla-
tionssymmetrie gebrochen, und man hat zum Beispiel bei einer Oberfliche einen
Erhaltungssatz weniger, was zur Folge hat, daff keine Liicken mehr im Spektrum
entstehen. Aus diesem Grund wird im nichsten Kapitel das homogene Elektro-

nengas mit Oberflichenbarriere untersucht.

In Bild 10 sind Spektren fiir wachsende Primérenergie aufgetragen, die
im Rahmen des Modells des homogenen Elektronengases berechnet wurden.
Der mit j, angegebene Austauschanteil des Verluststroms, der die Spin-Flip
Ubergénge ermittelt, nimmt im Vergleich zu den Non-Flip Ubergangen fiir stei-
gende Primirenergie ab. Dieses Verhalten wurde auch von anderen Autoren, wie
Sturm (1980), beobachtet. Fiir grofer werdende Primérenergie wird dies zum
AnlaB genommen, den Austauschanteil zu vernachléssigen, so auch in der Photo-

emission von Bardyszewski, Hedin (1985).

Weiter ist in Ubereinstimmung mit dem Experiment festzustellen, dafl bei
zunehmender Priméarenergie die Anzahl der riickgestreuten Elektronen bei festge-

haltener Energie der austretenden Elektronen Ey abnimmt.

Bei verindertem Ein- und Ausfallwinkel gibt es Konfigurationen, in denen die
durch Austauschstreuung hervorgerufenen Strome jj die anderen Stréme iiberwie-
gen. Dafiir verantwortlich ist der Strom j;, der bei Winkelkonfigurationen, die
streifenden Bin— und Ausfall simulieren, den Hauptbeitrag liefert. Bild 8 zeigt,
daB fiir diesen streifenden Ein- und Ausfall die kg,~Komponente klein ist und in

dem Ausdruck fiir j; weniger verandert, als wenn kg, in derselben Gréflenordnung
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Bild 10 : Non—-Flip- und Flip-Verluststrome (3.35, 3.36) fiir Aluminium im Rah-

men des Modells des homogenen Elektronengases mit wachsender

Priméirenergie; von oben nach unten £, = 4.27,8.55,12.83,15.4Fp,

aber konstanten Einfalls— und Ausfallswinkeln.

liegt wie ky,. Letzteres ist aber gerade bei groflerem Offnungswinkel zwischen k;

und ks der Fall, siche Bild 8. 71 variiert stark mit dem Offllungswinkel, 7o und j3

verandern sich nicht so stark. Dies geht soweit, dal die Non—Flip Strome kieiner

werden als die Spin-Flip Stréme, wie im unteren Teil von Bild 9 dargestellt. Die

Situation, daf§ jy > 7y ist, tritt auch in den von Yin, Tosatti (1981) berechneten
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Verluststromspektren auf.

Das Verhalten der Verluststrome, bei Eq — F) gegen null zu gehen, ist sofort
an den analytischen Ausdriicken der Verluststrome zu erkléren. 79 und jg sind null,

weil kg"i” = k§'* ist, und j; =0 folgt nach Kiirzen von g1p wegen ky , = —~ks ;-
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4.2. ENERGIE—- UND WINKELAUFGELOSTE INELASTISCHE ELEKTRONENSTREU-

UNG IM HOMOGENEN ELEKTRONENGAS MIT OBERFLACHENBARRIERE

Das Kapitel 4.1 behandelte das homogene Elektronengas . Die dort feh-
lende Oberfliche ergab unrealistische Spektren fiir dieses Modell. Nun soll eine.
Oberfliche, wie in Bild 31 aus Anhang B dargestelit, in die Berechnung der
Verluststréme miteinbezogen werden. Dieses Modell entspricht einem halbun-
endlichen homogenen Elektronengas . Die Translationsinvarianz ist senkrecht
zur Oberfliche gebrochen, der Impuls bleibt in dieser z—Richtung nicht erhal-
ten. Die Verkniipfung kg, = ky,, wie sie in Kapitel 4.1 bestand, wird zerstort.
Lediglich parallel zur Oberfliche ist die Translationsinvarianz gegeben, gilt also
ky/+kg —kyyy —kyyy=0. Eine Riickstreuung von senkrecht auf die Oberfliche
einfallenden Elektronen mit (Ey,k;//) in den Zustand (E2,ky//) kann nun auf-
grund der gebrochenen Translationsinvarianz in z~Richtung im Gegensatz zu Ka-
pitel 4.1 stattfinden.

Die fiir das homogene Elektronengas mit Oberflichenbarriere notwendigen
Greensfunktionen (B.4) und Zustinde (B.1, B.2) sind im Anhang B abgeleitet.
In Kapitel 2.1 wurde ein dieser Symmetrie angepafites Wechselwirkungspotential
(2.7) der inelastischen Elektronenstreuung abgeleitet, welches nun zur Berechnung
der Verluststrome (3.40-3.43) verwendet wird. Ein analytisches Ausintegrieren der
z—abhingigen Gebietsintegrale kann ausgefiihrt werden, wenn man die betrags-
abhangigen Teile der Greensfunktionen mit der Heaviside’schen—Sprungfunktion
auflst. Daraus ergeben sich dann Einschradnkungen im Integrationsbereich der
unter anderem im Ortsraum vierdimensionalen Gebietsintegrale. Die (E3,kg;/)-
Integration muf numerisch erfolgen. Aus den somit gewonnenen vier Verlust-
stromen wird dann der Spin—-Non-Flip~Verluststrom mit (3.35) berechnet sowie
der Spin-Flip-Verluststrom mit (3.36). Konkrete Auswertungen wurden fiir Alu-
minium durchgefiihrt, da es sich auch in realistischeren Modellen, zum Beispiel in
der im Kapitel 5 dargestellten Schicht-KKR-Theorie, im Leitungsbandbereich wie
ein nahezu freies Elektronengas verhilt. Aus Ashcroft, Mermin (1975) kann die
Dichte des Elektronengases in Abhangigkeit von der Kernladungszahl des unter-
suchten Materials, hier fir Aluminium mit Z = 13, entnommen und damit nach

Ashcroft, Mermin (1975) Ef, kp und ng ermittelt werden. Fiir die Dampfung
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der propagierenden Elektronen wurde ein konstanter Imaginérteil im optischen

Potential von —leV verwendet.

In Bild 11 sind fiir das homogene Elektronengas mit Oberflichenbarriere fiir
verschiedene Primirenergien des Zustands 1 bei festem Ein— wie Austrittswinkel
die Verluststréme dargestellt. Hier nun ist jede Streukonfiguration zugelassen,
insbesondere senkrechter Ein- wie Austritt der Elekironen. Es entstehen keine
Liicken in den Spektren. Bei erster Betrachtung iiberrascht, daf in Bild 11 die
Verluststrome fiir die Austauschstreuung jy grofer sind als fiir die direkte Streu-

ung.

Bild 12 zeigt, dafl bei streifendem Einfalls— und Ausfallswinkel diese Situation
sich andert. Die direkten Streubeitrige von j; und damit auch die Spin-Non-
Flip Ubergénge haben dort, insbesondere im Bereich nahe der Primérenergie, ein

groBeres Gewicht.

Bei streifendem Einfall der Elektronen ist die z—Komponente des Geschwin-
digkeitsvektors klein, und die Abstoflung der Elektronen untereinander verhindert
zusitzlich ein tiefes Eindringen in den "Kristall” (d.h. das homogene Elektronen-
gas nach der Barriere). Die streifend einfallenden Elektronen werden nur in der
Umgebung der Oberfliche wechselwirken, die Abstoflung ein Eindringen verhin-
dern, so dafl die meisten Elektronen direkt von der Umgebung der Oberfliche
zuriickgestreut werden. Anders ist dies bei grofieren Einfallswinkeln. Die z-
Komponente des Geschwindigkeitsvektors ist grof, die Teilchen dringen tief in
den "Kristall” ein, und ein AustauschstreuprozeB wird wahrscheinlicher sein als

bei streifendem Einfall. Dies wire eine mogliche Erklarung dafiir, dafl j; < 7y ist.

Explizite Rechnungen mit energieabhingigem Imaginérteil im optischen Po-
tential (Lundqvist (1967)) zeigen, daff dann wieder ji, der durch direkte Streuung

verursachte Verluststrom, die anderen Verluststréme iiberwiegt.

Ein Grund, warum jg > j; ist, konnte sein, da# im homogenen Elektronengas die
Streuung nur an Elektronen stattfindet. Die Reflexion findet an der Barriere und
an den Elektronen des Elektronengases statt. Im realen Kristall sind es hauptsach-
lich die Atome, die durch Streuung die Richtung der Elektronen verdndern. Im
bloen Elekironengas, in dem die eingeschossenen Elektronen ununterscheidbar

sind von denen des Gases, ist der Einfluf der Austauschstreuung im Vergleich zu
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Bild 11 : Verluststrome fiir das homogene Elektronengas mit Oberflichenbar-
riere von Aluminium fiir die Priméarenergien E; = 25,45,65,85,105eV
mit 9; = —45Y Einfalls- und 95 = 450 Austrittswinkel aus der "Kri-
stalloberfliche”. j; (—), ja (- - - -), 73 (-==), j4 (- --) sind im linken
Bildteil dargestellt, rechts die nach (3.35,3.36) berechneten Non-Flip
(—) und Flip (- - - -) Verluststréme.
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Bild 12 : Verluststréme fiir das homogene Elektronengas mit Oberflichenbar-
riere von Aluminium fiir die Priméarenergien E) = 25,45, 65, 85, 105eV
mit 9; = —85" Einfalls— und 95 = 850 Austrittswinkel aus der "Kri-
stalloberfliche”. j; (—), j2 (- - - =), 33 (-=-=), 34 (- -*) sind Im linken
Bildteil dargestellt, rechts die nach (3.35,3.36) berechneten Non-Flip
(—) und Flip (- - - -) Verluststrome.
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den insgesamt gestreuten Teilchen gréfler, da die Streuung an den Atomriimpfen

fehlt.

Mit zunehmender Primérenergie nimmt in Bild 12 die Flache unter dem durch
direkte Streuung entstehenden Verluststrom im Vergleich zur Fliche unter dem
Verluststrom mit ausschlieflicher Austauschstreuung zu, das heifit, die Austausch-
streuung wird immer unwahrscheinlicher, was bei wachsender Primérenergie im
Einklang mit der Erfahrung steht, denn mit wachsender Energie werden die schnel-
len Teilchen unterscheidbar zu den ”Kristall”-Elektronen. Wie schon erwéhnt,
wurde dies zum AnlaB genommen, die Austauschstreuung bei groflen Primérener-

gien zu vernachlassigen.

Bild 13 zeigt fiir flacher werdenden Eintrittswinkel, also streifenden Ein-
und Austritt, die Abnahme der Flip-Ubergiinge im Vergleich zu den Non-Flip-
Verluststromen. Das Maximum in der Nihe der Priméirenergie nimmt dabei weiter
zu. Man kann daraus ersehen, daf die direkte Streuung in Vorwértsrichtung im
"fastelastischen” Bereich an Bedeutung gewinnt, je flacher Ein—~ und Austrittswin-

kel werden.

In der Nihe der Primirenergie werden die Verluststrome null. Fir Ey = E;
findet elastische Streuung statt. Dieser Energiebereich wird mit anderen Metho-
den als den fiir die inelastische Elektronenstreuung entwickelten behandelf. Man
berechnet in der LEED-Theorie die Eigenzustinde des Kristalls mit Hilfe seiner
Reflexionsmatrix, wohingegen hier eine Stérungstheorie 2. Ordnung und Berech-
nung von Ubergangsmatrixelementen zwischen verschiedenen Zustinden zu den
Verluststromen fithren. Fiir die elastische Streuung ergibt die Theorie der inela-

stischen Elektronenstreuung somit keinen Beitrag.

Zudem ist kz// = k1//, falls By = F; und das gestreute Elektron in Re-
flexion zum einfallenden gemessen wird (siehe Bild 32). Damit folgt jedoch,
dafl (B, kz//) = (B1,ky//) sein mufl. Das heift, es erfolgen kein Energieiibertrag
und kein Impulsiibertrag parallel zur Oberfliche, die die Zustdnde eindeutig fest-
legenden Gréflen sind gleich und daher sind Zustand 1 und Zustand 2 gleich. Aus
den Feynman-Regeln folgt, dafl Zustand 3 und 4 wegen der Energie- und Impuls-
erhaltung an den Vertices ebenfalls gleich sein miissen. Dies ist aber unméglich,

da nicht zwei Teilchen, namlich 3 und 4, Loch und Elekiron, im gleichen Zustand
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Bild 13 : Verluststréme fiir das homogene Elektronengas mit Oberflichenbarriere
von Aluminium fiir feste Primarenergie von E; = 105eV. Die Elek-
tronen haben im Bild von unten nach oben ¥4; = —809, -850, —880
Einfalls- und 95 = 800,859,880 Austrittswinkel aus der ”Kristallober-
fliche”. j; (—), j2 (- - - -), 33 (---=), 74 (- --) sind im linken Bildteil
dargestellt, rechts die nach (3.35,3.36) berechneten Non-Flip (—) und
Flip (- - - -) Verluststrome.

sein kénnen. Somit ergeben die zur Herleitung der Theorie benutzten Graphen in

diesem Fall keinen Beitrag zum Verluststrom.

Die Verluststromspektren werden nicht nur in der Nahe der Priméarenergie null,
sondern auch fiir E5 — 0. Dort ergibt der als Faktor eingehende Zustand 2 und

der durch ihn getragene Strom einen kleiner werdenden Beitrag, was letztendlich
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dazu fithrt, da8 die Verluststréme auch dort gegen null gehen.

Betrachtet man zum Beispiel Bild 11, so erkennt man, daB fiir weite Berei-
che der E9—Achse (fiir die Bereiche an den Enden der Verluststromkurve gilt dies
nicht) bei wachsender Primérenergie die Anzahl der riickgestreuten Elektronen bei
fester Energie By abnimmt. Tragt man fiir feste Energie Ey die Grofie des Verlust-’
stroms (aus Bild 11 und aus Rechnungen fiir héhere Primérenergien) in Abhéngig-
keit von steigender Primarenergie auf, erhalt man einen Funktionsverlauf, der fiir
groBer werdende Primarenergie abfallt (wie in Yin, Tosatt: (1981)) und gegen eine
Konstante strebt. Das heifit, daB fiir hohe Primérenergien verschiedener Grofie
ungefahr dieselbe Anzahl von Teilchen aus dem Elektronenstrahl herausgestreut
wird. Dieses Verhalten ist bekannt (in Lundqvist (1967) der energieabhéngige
Imaginérteil der Selbstenergie), denn die Erfahrung zeigt (der Verlauf von Voij)f,(E)
in Feder (1985)), daB fiir hohe Energie der Imaginérteil des optischen Potentials
beziiglich der Energie nahezu konstant ist, die Absorption damit nicht energie-

abhingig ist.
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5. Zustinde und Greensfunktionen in der Schicht—-KKR—-Theorie

Nachdem in Kapitel 3 entwickelt worden ist, wie die Ubergangswahrscheinlich-
keit oder die Verluststrome der inelastischen Elektronenstreuung ermittelt werden
konnen, ist es fiir die Durchfiihrung der Rechnung am realen Kristall notwendig,

die schichtabhingigen Zustinde und Greensfunktionen zu berechnen.

Die KKR-Theorie 16st mit der Muffin-Tin-N&herung die Schrédinger-
Gleichung fiir ein durch den Kristall propagierendes Elektron. In dieser Ar-
beit wird von Systemen mit einem Streuer pro Einheitszelle ausgegangen, zudem
miissen alle Streuer der Schicht in einer Ebene liegen. In der Muffin-Tin-Né&herung
wird angenommen, dafl das Potential innerhalb der Muffin-Tin-Kugel sphéarisch
symmetrisch ist, aufierhalb dieser Kugel ist es konstant. Ihr Radius ist durch die
Bedingung vorgegeben, daf die Kugeln sich beriihren sollen. Somit legen die Git-
terstruktur und die Gitterkonstante die GroBe der Wigner—Seitz Zelle und damit
den Radius der Kugel fest. Stellt man die Zustinde innerhalb des spharischen
Potentialbereichs in spharischen Koordinaten dar, so sind sie mit dem geringsten
numerischen Aufwand innerhalb der Muffin-Tin—Kugel zu berechnen. Auflerhalb
dieses Bereichs ist eine Entwicklung der Zustinde nach ebenen Wellen sinnvoll,

denn dort ist das Potential konstant.

Dieses Potential, V,féff’r aus (2.11), kann mit der von Kohn, Sham (1965)
entwickelten Dichte-Funktional-Theorie in Lokaler-Dichte-Néherung berechnet
werden. Tabellarisch sind auf diese Weise berechnete Metall-Potentiale unter
anderem in Moruzzi, Janak, Williams (1978) aufgefﬁhrt./ Durch die Néherung
(2.11), mit der aus der Selbste'nergie ein Imaginirteil des Potentials gewonnen
werden kann, beinhaltet die in den Feynman-Graphen in Figur 7 und 8 zwischen
den inelastischen Streuakten dargestellte Propagation alle elastischen Streuakie
mit Absorption. Das in den Rechnungen die Absorption bewirkende iVO"'pt wird
in Form eines Imaginérteils des elastischen Wechselwirkungspotentials zu dem mit
Dichte-Funktional-Theorie berechneten Potential hinzuaddiert. Es wird dann mit
der KKR-Theorie die volle Lippmann-Schwinger-Gleichung geldst, und durch sie

werden alle mbglichen elastischen Vielfachstrenungen beriicksichtigt.

In der dreidimensionalen Version der KKR-Theorie wird E, k vorgegeben, das

Gleichungssystem ist dadurch iiberbestimmt. Die Losung der KKR-Schrédinger—

65



Gleichung ergibt dann bei vorgegebener Orientierung des Kristalls durch Variieren
zum Beispiel von F die erlaubten Energieeigenwerte E = E(k), das sind die soge-

nannte Bandstruktur und die Eigenzustinde des betrachteten Kristalls.

Die von Kambe (1967) entwickelte Schicht-KKR-Theorie erlaubt es, die
Schrédinger—-Gleichung in ein Gleichungssystem zu transformieren, das bei seiner
Lésung zu vorgegebenem (E,k//) die erlaubten k, und die Zustinde be,k//(r)
ergibt. Von den k, kann es mehrere geben, denn die £ = E(k)-Beziehung ist
im Kristall nicht eindeutig. Es entfallt dabei die vorher notwendige Vorgabe
verschiedener E, um die erlaubten k zu erhalten. Diese Methode ist der Sym-
metriebrechung durch eine Oberfliche angepafit, denn sie zerlegt den Kristall in
zur Oberfliche parallele Schichten. Durch die gebrochene Translationsinvarianz

miissen die Zustinde und Propagatoren schichtabhéngig sein.

Beide Versionen dieser Theorie nutzen aus, dafl man das Streuproblem im
Kristall in einen von der Gittersymmetrie (zur Gittersummation siehe Anhang A)
abhangigen und einen lediglich von der Streuung am Einzelatom abhéngigen Teil

zerlegen kann.

Diese Lésung des Streuproblems am Einzelatom ist bei der Berechnung der
vier an der inelastischen Streuung beteiligten Zustinde gleich und soll als erstes
behandelt werden. Die Theorie ist dann weiterhin so aufgebaut, dal die Mehr-
fachstreuung in einer Schicht ermittelt und schlieBlich die Streueigenschaft meh-
rerer zusammengefiigter Schichten untersucht wird. Damit lassen sich dann die

Zustinde und Propagatoren berechnen.

Es wird gezeigt, wie elektronische Eigenzustinde des Kristalls fiir £ < Ep
und LEED-Zustdnde mit £ > Ep + <p[16} konstruiert werden kénnen. Da schon
ausfiihrliche Beschreibungen existieren, zum Beispiel bei Ackermann (1985) oder
Pendry (1974) , werden nur kurz die wesentlichen Merkmale skizziert. Weiter wird
eine Greensfunktions—Methode dargestellt, die die Propagation von Elektronen in
einer Schicht und zwischen verschiedenen Schichten beschreibt. Letzteres ist nétig,
da bei der spektroskopischen Untersuchung von Festkérpern im Volumenkristall

angeregte Elektronen durch verschiedene Schichten hindurch zur Oberflache pro-

(16]Mit ¢ wird hinfort die Austrittsarbeit bezeichnet.
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pagleren.

Absicht dieser Arbeit ist es, die inelastische Elektronenstreuung auch an ferro-
magnetischen Ubergangsmetallen zu berechnen. Das Potential dieser Materialien
ist austauschaufgespalten und damit spinabhéngig, das heift V,,Tc # V@!‘c, wie es in
Kapitel 3 benotigt wird. Ein Spin—| 1>-FElektron erféhrt eine andere Streuung als
ein Spin-| |>-Elektron. Dabei wird bei der Streuung an einem dieser Potentiale
der Spin des Elektrons selbst nicht geindert. Aufgrund der kleinen Ordnungszahl
dieser Materialien ist es nicht nétig, eine relativistische Rechnung durchzufiihren,
da die Spin-Bahnkopplung fiir kleine Z, hier 2=26,27,28 fiir Fe,Co,Ni, zum Bei-
spiel nach Feder (1985), Messiah (1979) oder Ziesche, Lehmann (1983) kaum einen
Einflu auf die Elektronenstrenung hat und daher vernachléssigbar ist. Dies ist
fiir die inelastische Elektronenstreuung an Fe im Experiment von Venus, Kirschner
(1988) nachgewiesen worden. Damit folgt die Méglichkeit, die Zustande mit (2.12)
und die Greensfunktionen mit (2.13) separat fiir Va}c und Vrlc zu berechnen und
die dazugehérige Theorie spinunabhéngig darzustellen. Erst bei der Auswertung
des Verluststroms oder der Ubergangswahrscheinlichkeit miissen wegen des aus-

tauschaufgespaltenen Potentials die Ausdriicke wieder den Spin beriicksichtigen.
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5.1. Die STREUUNG VON ELEKTRONEN AM BEINZELATOM
Bei der Losung des Streuproblems mit der Schrédinger—Gleichung (2.12) wird
im Rahmen dieser Arbeit von einem kugelsymmetrischen Muffin-Tin-Potential

ausgegangen. Durch diese Symmetrie ist der Separationsansatz

pr)= 3 AP RN (F) (5.1)

7ilm

mit T := I sinnvoll. Die Schrédinger-Gleichung wird damit separiert in einen von

r und einen von F abhingigen Teil. Der vom Betrag von r abhingige Teil ist mit
dem Potential (2.14) nach Joachain (1975)

1d ,d I(+1) off _
(Lol A o (v () fRuthr) =0

Mit einer Reihe von Substitutionen kann diese Gleichung in eine fiir numerische
Behandlungen geeignete Form gebracht werden. Mit Ry(r) =: %ul(r) und dann

wi(r) =: 7* f; erhélt man

g d? d \ bt
{'r ) + 231‘5 +(s(s—=1)=l(I-1))+2r (E . f (r))}fl(kr) -0 .

Hier verzweigt sich nun der Lésungsweg. Man kann diese Gleichung vereinfachen,
wenn Losungen von (s(s — 1) — I(I4 1)) = 0 gefunden werden. Dies sind s = [+1
und s = —I. Die Losung mit s = | + 1 wird wegen des Ansatzes fiir y eine
am Ursprung regulire sein, die mit s = —! wird am Ursprung irregular. Mit
den Ansitzen yy = f; und yp = ‘12'/!1, fiithrt man die Differentialgleichung zweiter

Ordnung in ein zweidimensionales System erster Ordnung iber.

5 (ZZ) - (—(E - ?feff(r» —2%> (2)

Die r—!-Gestalt des Potentials legt aus numerischen Griinden(?) nahe, ein am

Ursprung dichter liegendes Netz der Integrationsvariablen r zu verwenden. Man

e(N=-n)h Rpyrr

ist der Muffin-Tin-Radius, N die Anzahl der Stiitzstellen, i die aktuelle Stiitz-

stelle und h die Schrittweite des im Exponenten linearen Netzes. Dies ergibt dann

wahlt ein exponentielles Netz r = Rprret, das heifit v, = Ryt

[17]Wegen der Stabilitit der numerischen Losungen am Ursprung.
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letztendlich die numerisch aufzuintegrierende Form der Differentialgleichung

()= Comvorrie ) () o

Fiir die numerische Berechnung von y(r) wurde eine Zerlegung des Potentials wie

eff
velf(r) = —% $ 20 et () = 74 el () (5.3)

r

gewahlt. Zur numerischen Aufintegration ist ein Predictor—-Corrector—Verfahren,
welches das PECE-Schema (Grigorieff (1972)) verwendet, gewéhlt worden. Dieses
Schema berechnet zum Beispiel im i~ten Schritt eine erste vorausgesagte Lésung
(P= Predictor), ermittelt dann den Fehler, den man machen wiirde bel Verwen-
dung dieser Losung (E= Error Derivative), korrigiert die alte Losung um diesen
Fehler (C= Corrector) zur neuen Lsung und ermittelt dann im voraus den damit
im i-ten Schritt gemachten Fehler fiir die Berechnung des Predictors im 1+1-ten
Schritt. Wegen der Regularitit am Ursprung wird zuerst die Lésung zu s = [+1

berechnet. Man kann sie an den ersten fiinf Stiitzstellen nahe am Ursprung in eine

4 .

Potenzreihe y, = 3 a;r* entwickeln, weil dort das Potential ein r~1_Verhalten
i=0

zeigt (v¢/f — 0). Fiir die dann folgenden Stiitzstellen sind die Predictor Schritte

nach einem Vorschlag von Tamura (1989a)mit dem Algorithmus

¥Yn =¥n-1+PnCn + Pn-1Cn-1 +Pn-2Cn-2 + Pn-3Cn-3 (54)

des Adams—Moulton-Verfahrens (Schwarz (1986))

55 159 37

1
"8_ Pn—-1= —%53 o DPn-2% 5 'g‘ Pn-3 = —

Pn = 38

CO |
Qo | =
oo O

berechnet worden. Die Ableitung ¢, der Lésung y, ist unter Beriicksichtigung des

exponentiellen Netzes in (5.2) gegeben durch (oben erwihnte Error Derivative)

Clpo 0 2r _
Cn-k:( Ln k):h( eff )(yl,ﬂ k) k:0a172‘3 .
C2n—k -—(ET‘ —-v (’I‘) + Z) —2s Y2,n-k

Der sogenannte Adams-Bashfort~Corrector benutzt nach Hamming (1980) an-

stelle der p, in (5.4) folgendes Koeffizientenschema

19

119 . 1
kn:'é'g kn—lz'g'é“ kn—-Z:’_'_ kn—3=§
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Die Form von (5.4) und die Werte der Predictor-Corrector-Koeffizienten werden
in Hamming (1980) oder Grigorieff (1972) abgeleitet. Durch die Werte der Koef-
fizienten wird die Stabilitit und Genauigkeit der Lésung y beeinflut. Bendtigt
man groflere Genauigkeit und &ndert die Koeflizienten, so vermindert sich zum

Beispiel die Stabilitat des Losungsverfahrens (Hamming (1980)).

Die Auswahl der Form des Algorithmus (5.4) und der Koeffizienten richtet sich
nach den Erfordernissen des zu behandelnden Problems. Hier bereitet insbeson-
dere die irregulire Lésung von (5.4) zu s = —[ Stabilitidtsprobleme, die die getrof-
fene Wahl der p, aber meistert. Diese irregulire Losung lafit sich mit denselben
Predictor— und Corrector-Algorithmen und Koeffizienten wie die reguldre Lésung
behandeln. Erst beide Koeffizienten-Gruppen ergeben zusammen die gewiinschte
Stabilitat und Genauigkeit. Um einen ersten Eindruck von der Funktionsféhigkeit
des die numerische Lésung berechnenden Programms zu gewinnen, kénnen zum
Beispiel beide Losungsbausteine mit V(r) = 0 und Z = 0 berechnet werden, dann
miissen die sphérischen Bessel- und Neumann-Funktionen Ergebnis des Verfah-

rens sein.

Beide Algorithmen werden in obiger Reihenfolge angewendet. Zuerst wird die
regulire Lsung bestimmt, indem man von innen zum Rand der Muffin-Tin-Kugel
integriert. Da das Potential fiir 7 > Rpsr konstant ist, kénnen die Streuphasen &
aus der auerhalb des Muffin-Tin wegen des dort konstanten Potentials bekannten

Form der analytischen Lésung (Rodberg, Thaler (1967)) (nach Riicksubstitution

aquivalent zu up)
r2 Ryp 2 Ji(r) = %(ei‘s’h}(’") + e h(r)) (5.5)

und der am Rand des Muffin-Tin bekannten numerischen Lésung berechnet wer-
den. Dabei ist h§1) die Hankel-Funktion 1. Ordnung mit asymptotischem Verhal-
ten einer austretenden Kugelwelle und h;z) die Hankel-Funktion 2. Ordnung mit

asymptotischem Verhalten einer einfallenden Kugelwelle.

Um die irregulire Losung zu ermitteln, geht man einige Schrittel!8! {iber den

Muffin-Tin Rand hinaus, gibt dort wegen V(r) =const. die bekannte Losung

(18] Hier haben sich vier als ausreichend erwiesen.
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(Rodberg, Thaler (1967)) mit

P> Rygr  Ni(r) = =5(eMRH(r) — e IRE(r))
vor und integriert wieder mit demselben PECE-Schema von auflen nach innen.
Versuche, wie bei der reguliren Losung von innen nach aufien zu integrieren, sind
wegen der sich aufaddierenden numerischen Fehler fehlgeschlagen. Durch die in
h§1/2) enthaltenen Exponentialfunktionen und wegen des Imaginérteils im Poten-
tial ergeben sich zusitzlich reelle Phasen in diesen Exponentialfunktionen, die

dann ein exponentielles Anwachsen des Fehlers bewirken.

Mit den numerisch innerhalb des Muffin-Tin-Bereichs auf dem exponentiellen
Netz ermittelten Losungen kann dann die in den Greensfunktionen verwendete

irregulédre radiale Losung
Hif (r) = Ji(r) + 1Ny(r) (5.6)

innerhalb und auBerhalb des Muffin-Tin-Bereichs gebildet werden. Sie hat fiir
r > Rpr das Verhalten einer austretende Welle.

Zur Bestimmung der vollen Greensfunktion muf} der atomare Teil der Greens-
funktion, das ist der Teil, der den Fall, dafl 7, 7' sich in derselben Einheitszelle
befinden, beriicksichtigt, die Sprungbedingung (iii) aus Anhang 2 erfiillen. Das ist

in diesem sphérischen Koordinatensystem &dquivalent zu (Jackson (1983))

1 d r:r'--l—g
lim 22 L G E)| =

r=r'—¢
Mit dem Ansatz

Gt (r,7's E) = ZyJy(r)H|(r)

in dieser Beziehung erhilt man eine Bestimmungsgleichung fiir die Normierungs-
konstante Z;. Dort ist dann die Wronski-Beziehung W {J;, Hj] enthalten , die durch
die Gestalt von (5.5, 5.6) festgelegt ist. Es ergibt sich fiir die Normierungskonstante

2 = —2ik .
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5.2. DIE ABBILDUNGSEIGENSCHAFTEN EINER SCHICHT

Fallt eine Elektronenwelle mit E,k// auf eine Schicht von periodisch ange-
ordneten gleichartigen Atomen!!9, so wird sie reflektiert, transmittiert und wegen
des komplexen Potentials auch absorbiert. Bestimmt man die Reflexions- und
Transmissionsmatrizen dieser Schicht, sind die Abbildungseigenschaften ermittelt. |
Beriicksichtigt man nur die Einfachstreuung, so setzt sich die riickgestreute Welle
summarisch zusammen aus den in der Schicht an jedem Atom einmal gestreuten
Wellen, die mit dem fiir diesen Ort charakteristischen Phasenunterschied multi-
pliziert sind, der die verschiedenen Weglingen zwischen Streuer und Meflort bein-
haltet (Pendry (1974)). Eine Theorie, die nur die Einfachstreuung beriicksichtigt,
nennt man kinematisch. Dazuaddiert werden, wenn man die kinematische Néhe-
rung verlassen will, dann noch alle durch Vielfachstreuung an beliebigen Nachbar-
atomen entstandenen Streuamplituden. Dies ergibt dann bei vorgegebener ein-
fallender Welle die zu berechnenden Reflexions— und Transmissionsmatrizen der

betrachtete_n Schicht.

Da der Hamilton-Operator bis auf Gittervektoren Translationsinvarianz par-
allel zur Schichtebene besitzt und sich dadurch die Bloch-Bedingung in k//—
Richtung fiir die Elektronenwelle ergibt, kann der elektronische Zustand in der
Schicht fourierentwickelt werden. Im Zwischen-Muffin-Tin-Bereich mit konstan-
tem Potential ist der Zustand an der linken (-z)-Seite der j—ten Schicht daher nach

ebenen Wellen entwickelbar. Es ergibt sich

j ikt — iky
1/1%,;’,(//(1') = % u;,je' gf + vg,je' g’ (5.7)
mit
k? ::(k//—i—g//) s:==
& ski
und

kg = 2B +iV],) — Oy + gy

Dabei ist E' die Energie des Elektrons beziiglich des Muffin-Tin-Energienull-
punkts im Innern des Kristalls, d.h. E' = E* 4+ Ep + ¢. E® ist die Ener-

[91Das heifit VIENr) = % V(r+r,//) mit dem Gittervektor r,/, in dieser Schicht.
L
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Bild 14 : Die Definition des Energie-Nullpunkts der Teilchen-Energie inner-
halb und auBerhalb des Kristalls. Gleichzeitig wird der Nullpunkt des

Ortsraum—Bezugssystems dargestellt.

gie auflerhalb des Kristalls. Beide unterscheiden sich durch die Vakuumenergie

Eye. = Ep + ¢, wobei ¢ die Austrittsarbeit ist, siehe Bild 14.

V' pt 1st der energieabhingige, beziiglich der Ortsvariablen konstante Imaginérteil
des optischen Potentials (siehe (2.11) in Kapitel 2.2), welcher ein Abklingen der
Wellenamplitude bei fortlaufender Propagation durch den Kristall bewirkt. g,
sind die reziproken Gittervektoren innerhalb einer Schicht. Diese Darstellung der
Wellenfunktion nach ebenen Wellen soll im weiteren wegen der durch die Git-
terstruktur erzeugten Wellenvektoren kg "Beam”-Darstellung (nach Elektronen-

strahlen) genannt werden.

. Die Reflexions— und Transmissionsmatrizen auf der (-z) wie (+z)-Seite der j-ten
Schicht sind dann in Anlehnung an Bild 15 definiert durch

ZM ,'. s:= =+

gt g8 8]

oder, (g, 3)—basisfrei[20] dargestellt,

ZM;—

[20]9__ kennzeichnet hinfort Matrizen in der Beam-Basis,o Vektoren in dieser Basis.
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Bild 15 : Zur Definition der Reflexions—und Transmissionsmatrizen einer Schicht.
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Die Wirkung des sphérischen Muffin-Tin Potentials wird dabei auf ei-
nen Raumbereich r. € (—¢, +¢) geschrumpft gedacht. Die Wellenfelder
+ £

u;,v; sind dann im potentialfreien Zwischenraum auf der Xz-Seite

der Schicht an der Stelle 7. gegeben.
Geht man iiber die kinematische Niherung hinaus, kann nach Beeby (1968) die in
der betrachteten Schicht stattfindende Vielfachstreuung durch Aufsummation von
Gg' V5-Produkten Beriicksichtigung finden. Die Vielfachstreuung in einer Schicht
beinhaltet Prozesse wie Streuung am s—ten Atom der Schicht, Propagation zum
s+m-ten Atom der Schicht, Streuung und Propagation zum .... Ursprung. Der re-
sultierende elektronische Zustand mufi dann die Lippmann-Schwinger—Gleichung

erfiillen
[ >= 40 > +GFv Dy > . (5.8)

[$0 > ist die einfallende Elektronenwelle, V(L) das Potential der Schicht. G(J)r
ist die Greensfunktion des potentialfreien Raumes (Anhang A). Diese Gleichung
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beinhaltet Einfach— wie Mehrfachstreuung. Sie beriicksichtigt den Einfluf}, der
durch die Streuung von | > an allen Atomen einer Schicht, vermittelt durch
den gestreuten Anteil der Welle G'gV(L)W) > , auf |4 > selbst entsteht. Dies
ist die Selbstkonsistenzbedingung, die Pendry (1974) bei der Berechnung von M
erwihnt. Der Einfluf der Vielfachstreuung kann mit der Lippmann-Schwinger—
Gleichung in Ortsdarstellung (A.8) berechnet werden, indem man die Gesamtwelle
innerhalb der Referenz—Muffin-Tin-Kugel konstruiert. Die der sphérischen Sym-
metrie angepafite Drehimpulsbasis (5.1) ist zur Darstellung von |3 > geeignet.
Eine einfallende ebene Welle hat darin die Gestalt (A4.14). Setzt man (5.1, A.14)
und die Kristallgreensfunktion fiir den potentialfreien Raum (A.15) in die Orts-
darstellung (A.8) von (5.8) ein und beachtet2l] (Rodberg, Thaler (1967))

r'=Rpr
(".E ) =hpb = —21kei‘5' siné; = — / j,(r')V(r')Jl(r")r'2 dr’ (5.9)
~ II, Ky
L] 7":0

( j; sind die spharischen Bessel-Funktionen und J; die in Kapitel 5.1 ermittel-
ten numerischen reguliren Losungen der radialen Schrédinger-Gleichung (5.5)),
dann erhilt man eine Beziehung zwischen den Amplituden der einfallenden und
gestreuten Wellen sowie der im Anhang durch die Gittersummation definierten
Strukturkonstanten (A.16).

1 .
A = Ag)) -3 ﬁe'é’ sin§ Ay, 1 Ar
LI
Schreibt man diese Lippmann-Schwinger—Gleichung in Drehimpulsbasis mit Hilfe

einer Inversion um, dann kann man die gesuchten Amplituden der Welle angeben

mit

A =(1+

Q-
Q»

)lA@=(1 -Xx)"A 0 (5.10)

In —T A erkennt man die bei Pendry (1974) sogenannte X -Matrix, die
Intraschicht-Streumatrix, wieder. In dieser X ~Matrix sind durch die in den Struk-

turkonstanten enthaltene Gittersummation alle Mehrfachstreuprozesse enthalten.

(2] kennzeichnet hinfort Matrizen in der Drehimpuls (L := (I, m))-Basis, o

~

Vektoren in dieser Basis.
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Schreibt man (5.10) mit allen Indizes aus, Apr = £(1 —X )I_JILAS?)’ so zahlt
T~ =~
L die Partialwellen der einfallenden und L’ jene der gestreuten Welle. Die M-

Matrix fiir das Mehrfachstreuproblem mit g — L als Index der einfallenden Welle

und g’ — L' als Index des gestreuten Anteils ist dann (Pendry (1974))

' 8 2; . ~
M =61 6y, + ——— Y [(=1)"Y (k)]
8.8 g.8 °° |k§|Auc’c Pl
g ,Z ma,m (5.11)
x(1 -X )'1 [i’I’}’,77"’(k;l,)]ei5" sin 6y .

toot.
I'mlm

Aye ist die Fliche der Einheitszelle senkrecht zur z—Achse. Die Kronecker é’s
beriicksichtigen die ungestért durch die Kristallschicht propagierenden Wellenan-

teile. Setzt man die X —Matrix null, vernachlassigt damit die Vielfachstreuung,

~

dann ist die so gewonnene M-Matrix diejenige, die allein durch die Aufsummie-
rung der Einzelstreubeitrige iiber die Einheitszellen der Schicht entsteht. Die
volle M- Matrix berechnet somit aus den aus s = +z--Richtung auf die Schicht
fallenden ebenen Wellenamplituden die von jedem Atom gestreuten sphérischen
Anteile, berficksichtigt die Vielfachstreuung in einer Schicht und summiert die von
allen Atomen ausgehenden gestreuten Kugelwellen auf zu den reflektierten und

transmittierten ebenen Wellenanteilen.
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5.3. DIE ABBILDUNGSEIGENSCHAFTEN VON SCHICHTSYSTEMEN

Nachdem nun der EinfluB bekannt ist, den eine Schicht von Atomen auf eine
Elektronenwelle ausiibt, kann die Streueigenschaft von mehreren hintereinander-
liegenden Schichten bestimmt werden. Dies geschieht durch die Berechnung der
Schicht-Transfermatrix. Aus ihr folgen die Bandstruktur, die Volumenzustinde
sowie die Volumenreflexionsmatrix. Diese Abbildungsmatrizen werden benétigt,

um damit die schichtabhingigen Zustinde und Greensfunktionen zu konstruieren.

+
Yi+1

/ e
AN

Bild 16 : Transport der Wellenfelder mit der Schicht-Transfermatrix _Ei'i. Da-
bei sind die Wellenfelder auf der jeweiligen (—z)-Seite der j-ten Schicht
und j+1-ten Schicht gegeben. Die Phasoren gi’,:—’i transportieren die
Wellenfelder im potentialfreien Muffin-Tin-Zwischenraum des Volu-

menkristalls.
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Zur Berechnung der Schicht-Transfermatrix ist es notwendig, das Wellenfeld
von der (-z)-Seite der j-ten Schicht an die (-z)-Seite der j+1-ten Schicht zu trans-
portieren. Die Propagation des Wellenfeldes im potentialfreien Bereich zwischen
den Schichten wird durch die Phasoren P;;: = bg g0 o€ ke &" beriicksichtigt. Wer-
den zuerst nur zwei isolierte Schichten betrachtet, so setzt sich das Wellenfeld

ul nach Pendry (1974) (Bild 16) zusammen aus dem Anteil von
1

) = uy s
J+1 Ye.i+

der durch die j-te Schicht transmittiert wird und auf die linke Seite der j+1-
ten Schicht durch P+ g ZU lauft, plus dem Anteil von (y—j—+l)g =g i der zur
j—ten Schicht frei propagiert, dort reflektiert wird und wieder frei zur j+1-ten
Schicht hinpropagiert

ul, = PrMtrat + PTMY(RTT)” ——J+1~ Qttuf + Qv
Ahnliche Uberlegungen fiihren zu

— — T—— ‘_1 - -
vy =M tuf+(BT) My, = Qe Q7 vy

Die Vielfachstreuung, die bei einem System zwischen zwei Schichten entsteht, fiihrt

mit der Definition
() -G 26
Vit Tt T/ \y;
auf die Transfermatrix (Pendry (1974))
Tt Tt B 3:++ Qt- (Q“’) Q—r g+~(3_——)—1
(!* .z")‘( ~@ ) 'g @) )

Beriicksichtigt man keine Oberfliche und nimmt damit an, tief im Festkdrper

(5.12)

zu sein, dann ist der Kristall bis auf Gittervektoren translationsinvariant. Daraus
folgt eine Blochbedingung, die besagt, daB sich das Wellenfeld an der j—ten Schicht

nur um einen Phasenfaktor unterscheidet zu dem an der j+1-ten Schicht.

_ + + +
T+t Tt uf\  (ulg) o aa (W) N 513
Tt - i) =TI ) = ) = a (5.13)
I N ¥; Yiv1 v Y;

Der Abstand zweier in verschiedenen Schichten befindlicher &quivalenter Punkte
ist mit d bezeichnet. Es ergibt sich somit ein Eigenwertproblem, welches gelést die
Eigenwerte, das heifit die Bandstruktur, und die Volumenzustiande des Kristalls als

Eigenvektoren liefert. Die Darstellung (5.7) wird nach Blochzustanden sortiert und
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ist dann im Innern des Kristalls wegen der dreidimensionalen Translationsinvarianz
bis auf Gittervektoren nicht mehr schichtabhéngig. Die Zerlegung von (5.7) nach

Blochwellen lautet dann

) Tkt —_ ko
Ve, (1) =3 axa(r) = S axbi e e b azbg et L (5.19)
A g,A

Die b* ) sind die Entwicklungskoeffizienten der Blochwellen nach der Beambasis,
das 1st gerade die Matrix, die sich aus den Eigenvektoren der T- Matrix (5.13)

ergibt. Sie transformiert Vektoren zwischen der Blochwellen- und Beambeasis.

Die Eigenwerte sind im allgemeinen komplex und lassen sich nach Pendry

(1974) in folgende Gruppen einteilen

LAl <1t
Das sind Zustinde, deren Amplitude in (+z)-Richtung exponen-
tiell abfallt.

IL |2 > 1:
Das sind Zustinde, deren Amplitude in (4+z)-Richtung exponen-
tiell ansteigt. Dieses exponentielle Ansteigen macht die Zustande
fiir eine weitere Verwendung unbrauchbar.

I |A] = 1:

Das sind die gesuchten Blochwellen oder Volumenzustinde. In
Abhingigkeit von der Gruppengeschwindigkeit dieser Welle gibt
es jene, die einen Strom durch eine Fliche senkrecht zur z—Achse
in (+z)-Richtung tragen, und solche, die in (-z)-Richtung Strom
tragen. Mit den zu |\| = leik//d//eikleI = 1 gehérigen (E,k//)
erhilt man dann die fiir die Bandstruktur E = E(k//, k) not-
wendigen k.
Die Koeflizientenmatrix b:gk,,\ enthilt unter anderem die Amplituden der Bloch-
wellen, die einen Strom in den Kristall tragen oder dorthin exponentiell abfallen.

Aus den Bezichungen der Koeffizienten dieser so spezifizierten Blochwellen
+)g Z b+ \a/\ ) (Y-ﬂ)g = z/\: bg,,\a‘/\

kann mit Hilfe einer Inversion von bz ) @) in der zweiten Gleichung ersetzt werden,
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und man erhilt die Volumenreflexionsmatrix, die definiert ist durch
(v") =Rjtut:=b (") 'ut . (5.15)

Diese Reflexionsmatrix ergibt das Reflexionsvermégen beliebig vieler hinterein-
anderliegender Schichten an der (-z)-Seite der in (+z)-Richtung ersten Schicht-
des Systems. Behandelt man ein System mit Oberflache, so ist, wenn man die
(-z)-Seite der j-ten Schicht des Systems betrachtet, die Anzahl der Schichten in
(-z)-Richtung, also in Richtung zur Oberfliche, beschrénkt, in (+2z)-Richtung je-
doch unbeschrinkt. Das Reflexionsverhalten des Systems wird fiir Wellen, die
in (+z)-Richtung propagieren, durch g‘_fr beschrieben. Das Reflexionsverhal-
ten in (-z)-Richtung des aus endlich vielen Schichten bestehenden, die Oberfliche
beinhaltenden Schichtsystems kann mit Hilfe eines von Pendry (1974) beschriebe-
nen Schichtverdopplungsverfahrens bestimmt werden. Es funktioniert auf folgende
Weise.

Gegeben seien an zwei beliebig aus dem Kristall herausgegriffenen benach-
barten gleichartigen Schichten die __M___ii—Ma.trizen. Fallt in (-z)-Richtung eine
Welle auf dieses Zweischichtsystem, so setzt sich die reflektierte Welle zusammen
aus dem an der ersten Schicht reflektierten Anteil M*”'g' und den Anteilen, die
durch Mehrfachreflexionen zwischen den beiden Schichten entstehen.

R “u~ = (M +MUTRHMT(R )M A

+ M ETTMEEr ) MO R M (R TT) T M 4T

=M+
00
FMHY (RMERT) M IR MR M e
n=0
Die Propagation eines Elektrons unter Beriicksichtigung aller elastischen Wech-
selwirkungen wird durch ein komplexes optisches Potential beeinflufit. Dies sorgt
dafiir, daB die Amplituden u? und v¥ bei fortlaufender Propagation abnehmen.
Die Norm der Streuoperatoren ist damit kleiner als eins. Somit hat man bei der
Aufsummation der Mehrfachstreuungen lediglich eine geometrische Reihe in den
Streuoperatoren aufzusummieren. Diese Summation ergibt fiir die Reflexionsma-
trix des Zweischichtsystems

_ -1 —
Ri- =M +MfL-RHME(RT) M RTTMT@RT) T M
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Fiir mehr als zwei hintereinander liegende Schichten ist M+~ durch die vorher mit
diesem Verfahren berechnete Reflexionsmatrix fiir zum Beispiel n — 1 Schichten
g:l zu ersetzen und das Verfahren zu wiederholen. Dann erhélt man die Reflek-
tivitdt von n — 1 4+ 1 Schichten, namlich _&:‘“ Genauso laft sich __R__;"' ermitteln,

nur mit entsprechend geanderter Anordnung der Phasoren und M_____s""—MatriZen.
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5.4. Die KONSTRUKTION DER LEED-ZUSTANDE

Der Elektronenzustand (El,kl//) wird durch das Experiment prapariert, der
Zustand (Eg,kz//) wird als Endzustand des Streuprozesses gemessen. Zustand
1 ist eine in den Kristall propagierende Elektronenwelle und wird im Kristall als
LEED-Zustand behandelt. Berechnet werden kann er durch Lésen der Lippmann-

Schwinger Gleichung mit einem nach Schichten zerlegten Potential.

Zustand 2 kann ebenfalls als in den Kristall propagierend konstruiert werden,
wenn danach beriicksichtigt wird, daB der gemessene Zustand (C.4) der zeitumge-

kehrte dieses so ermittelten Zustands ist.

Zustand 1 wie 2 werden folgendermafen als LEED-Zustinde schichtweise in
den Kristall hineingerechnet, das heifit, dafl sie von auflen einfallend und dann
Schicht fiir Schicht bestimmt werden. Fiir beide ist der in den Kristall hineinpro-
pagierende Anfangszustand (A.7) vor der ersten Schicht, der Oberflichenbarriere,

durch das Experiment mit

vorgegeben. Ausgehend von dieser Amplitude der einfallenden Welle ist es méglich,
mit den bekannten Abbildungsmatrizen der Oberflichenbarriere (B.3) und der Vo-
lumenreflexionsmatrix (5.15) das Schichtverdopplungsverfahren zu verwenden und
die Gesamtreflexionsmatrix des Systems Barriere-halbunendlicher Volumenkristall

__B_,__gi,'” zu ermitteln und damit die reflektierte Welle zu berechnen. Das ein— wie

austretende Wellenfeld ist dann vor der Oberflichenbarriere mit v~ = &g{'}y_‘?’;l
13 Y 8
ermittelt. Dabei ist zu beachten, dafi die Phasoren (g_ss"‘ )g = e’kgdsés,s!’ die

die Propagation zwischen Oberflichenbarriere und erster volumenartiger Schicht
beriicksichtigen, den Abstand dg beinhalten, der diese Distanz gerade angibt. Die-
ser Abstand ist gewohnlich verschieden zum Abstand der volumenartigen Schich-

ten untereinander.

Ist das Wellenfeld auf der (-z)-Seite der j-ten Schicht bekannt, so ist es bei
Kenntnis der __Mf’sLMatrizen, der Phasoren und der Volumenreflexionsmatrix

méglich, das Wellenfeld auf der (+2) Seite der j-ten Schicht nach Pendry (1974)
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mit
() vf=@-M"ERTR;EYH) T MM}

(iv)  w; =B 7yj

zu berechnen, ebenso an der (-z) Seite der j+1-ten Schicht
()  wfy =By ) vy =Rytufy

Dies kann in der Reihenfolge (i)-(iv) geschehen. Damit sind nun die auf eine

beliebige Schicht einfallenden Wellenfelder 11_3-!: bekannt.

Bisher ist nur der EinfluB der Vielfachstreuung auf das Wellenfeld an der j-ten
Schicht, hervorgerufen durch alle anderen Schichten, beriicksichtigt worden. Fiir
die Matrixelementberechnung ist aber die Kenntnis des Wellenfeldes innerhalb
der Schicht, das heifit in der fiir die Schicht représentativen Einheitszelle, erfor-
derlich. Das einfallende Wellenfeld muf in die Schicht, unter Beriicksichtigung
aller in dieser Schicht stattfindenden Vielfachstreuungen, hineingerechnet werden.
Dort >ist das Potential kugelsymmetrisch, das Wellenfeld ist dieser Symmetrie mit
der Darstellung (5.1) angepafit. Mit der Entwicklung einer ebenen Welle nach
Drehimpulsen wie in (A.14) kann jede zum Beam g gehdrige ebene Welle mit der

jeweiligen Amplitude u? ; zur Gesamtamplitude aufsummiert werden.

g.J

(A 30) = A0 = 5 g amil ()Y ()
3,8

,m

Durch die Mehrfachstreukorrekturen (5.10), beriicksichtigt mit
Ad=(1-x)1taiO0, (5.16)

ist dann das Wellenfeld in der Referenz—Einheitszelle jeder Schicht bekannt. Mit
den Lésungen der radialen Schrédinger—Gleichung (5.5) innerhalb der Muffin~Tin
Kugel liegen nun die LEED- Zustande in der Form (5.1) vollsténdig bekannt vor.
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5.5. Die KONSTRUKTION DER HALBRAUMZUSTANDE

An der inelastischen Elektronenstreuung sind die Zustédnde (Eg,k3//) und
(Eq, k4//) beteiligt. Sie miissen im Goldene-Regel-Formalismus als BEigenzustinde
eines halbunendlichen Kristalls bestimmt werden und gehen dann in die Berech-
nung der Ubergangswahrscheinlichkeit ein. Diese Eigenzustinde werden konstru-
iert (Liebsch (1978), Ackermann (1985)), indem man die durch die Diagonali-
sierung (5.13) der Schicht-Transfermatrix gewonnenen Volumenzusténde (5.14)

an der Oberfliche anpafit an eine auBerhalb des Kristalls exponentiell abfallende

Welle.
o(r) = Y pge e (5.17)
4

Der aufierhalb des Kristalls die Dampfung ergebende Wellenvektor kg ist definiert

ka:( ky 8y )
ANYCT AR Tk

k;; ist die durch die Oberflichenbrillouinzonen-Integration vorgegebene Parallel-
komponente des Wellenvektors. Fiir die Energie gilt E* = E' — Ey,.. Dabei
ist die Energie E' die Energie des Elektrons, gemessen beziiglich des Muffin-Tin-
Energienullpunkts. Ey,. ist die Vakuumenergie des betreffenden Materials; es
kann die Austrittsarbeit ¢ fiir einige Materialien Ashcroft, Mermin (1975) ent-

 nommen und mit By,, = Ep + ¢ die Vakuumenergie berechnet werden.

Fiir den Zustand (E3,k3//) ist B3 < EF, die z-Komponente des Wellenvektors
kg also rein imaginar. Die Elektronenwelle, die von innen an (5.17) angepafit wer-
den kann, ist in der Darstellung (5.7) gegeben, wobei die Amplituden wie in (5.14)
nach Blochwellen sortiert sind. Zum Anpassen konnen nur Lésungen von (5.13)
verwendet werden, die mit Voipt = 0 berechnet wurden (Eilenberger (1980)). Nur
dann erhilt man ein inhomogenes Gleichungssystem fiir die gesuchten Koeffizien-
ten der anzupassenden Welle, welches eine ausreichende Anzahl von Gleichungen

besitzt, so dafl es eindeutig zu 16sen ist.

Vor dem Anpassen sind die Zustande (E3, k3//) und (E4,k4//) zu normieren,
um die in (3.19,3.20) auftretenden Zustandsdichten dieser Zustinde durch die

Stréme (3.10), die die Blochwellen tragen, zu ersetzen. Fiir diese Stromnormierung
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fordert man nach Kar (1976) fiir den Strom von (5.14)
. . * 0 0 * 2
PV /(%(r)'g:’ﬁ,\'(f) —pa(r) 7z Pa(@)) ATy =y
.. z z =0

Die Normierungskonstante ergibt sich dann zu
. _ _]; Z .k — *:k ( + —_ + . ]6
A= 5 s [(ug’/\ +ug’/\) g.2(Ug ~ug,/\) c.c.léy n -

Die so normierten Zustinde sind wieder in der Darstellung (5.14) gegeben. Der
Ansatz
\I’/\ = 1,[)/\ + ZR/\,/\f’qb/\!
AI

mit den zu bestimmenden Koeffizienten R, )/ wird nun zur Anpassung an (5.17)
verwendet. Dazu werden lediglich jene Blochwellen ) beriicksichtigt, die einen
Strom aus dem Kristall tragen, und die v/, die in den Kristall Strom hireintra-
gen sowie in dieser Richtung exponentiell abfallen. Die Anpassung erfolgt an der

Oberflache, also bei z = 0, so dafl
_ (ﬁ-\y(r))
_ 0z
=0

L (-a%so(r))

erfiillt wird. Mit diesen zwei Gleichungen kdnnen die Amplituden g eliminiert

= ¥(r)
z=0

o(r)
z2=0

werden, und man erhilt ein inhomogenes lineares Gleichungssystem (Ackermann
(1985))

K]

ik} ikl ,
— B p— — y —_— + -
;Rx,x(b;’,x +bg )~ k§ ~(bg .~ bgx) = kg (g b a) — (bga + 1) s

aus dem die Koeffizienten R,\,A’ bestimmt werden konnen.

Das Wellenfeld liegt nach der Summation in (5.14) iiber A wieder in der
Form (5.7) als auf die Schicht einfallende Elektronenwelle vor, nur mit den durch
:gt. Diese werden nun, wie in Kapi-
tel 5.4 dargestellt, nach Drehimpulsen entwickelt, und mit (5.16) wird wieder

die Anpassung modifizierten Amplituden u
die in einer Schicht stattfindende Vielfachstreuung beriicksichtigt. Damit stehen

die Halbraumzustinde (E3,kg//) und (B4, kqy)) zur Matrixelementberechnung in
(3.19,3.20) zur Verfiigung.
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5.6. DIE GREENSFUNKTIONEN DER HALBRAUMZUSTANDE

Der dynamische Formalismus der Verluststromberechnung (3.45-3.48) in Kapi-
tel 3.2 erfordert die Kenntnis der Propagatoren der Elektronen. Die Bewegung der
Elektronen kann von der j-ten zur j’-ten Schicht erfolgen. Dabei sollen wieder alle
méglichen elastischen Wechselwirkungen mitberiicksichtigt werden. Die elastische |
Streuung erfolgt an den mit Dichte-Funktional-Theorie berechneten Kristallpo-

tentialen, die in die Dyson-Gleichung eingehen, welche dann geldst wird.

Ein weiterer Grund, einen Greensfunktionsformalismus zu verwenden, ist,
daB per Konstruktion Oberflichenzustinde in den Greensfunktionen enthalten
sind. Sie wéren nur durch aufwendige Verfahren bei der Konstruktion der Halb-

raumzustiande in die Rechnung miteinzubeziehen (Ackermann (1985)).

Die Verwendung des Greensfunktionsformalismus hat den Vorteil, eine endli-
che Lochlebensdauer in Form eines Imaginarteils im Potential mitzuberiicksichti-
gen. Man berechnet auf diese Weise alle an der inelastischen Streuung beteiligten
Zustande als angeregte Zustinde. Experimente, unter anderem die Photoemission
und die sie beschreibenden Theorien, zeigen eine deutlichere Ubereinstimmung,

wenn diese Lochlebensdauer miteinbezogen wird.

Als Nachteil mufi man bezeichnen, daB durch den Imaginirteil im Potential
eine bisher nur ndherungsweise bestimmbare Grofle th(E) (Lundqvist (1967))
in die Theorie eingeht, deren Berechnung durch die hier beschriebene Theo-
rie erstmals versucht wird. Die nétigen Informationen iiber Voipt(El) des Zu-
stands (E1,k; /) sind in der energie- und winkelaufgelésten, das heifit (B, ky//)-
aufgelosten, inelastischen Elektronenstreuung aber erst nach einer numerisch auf-

wendigen Summation {iber die Energie F9 und Winkel kz// zu gewinnen.
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5.6.1. DIE BERECHNUNG DER LEERSCHICHT-GREENSFUNKTION

Um die Greensfunktion fiir einen Kristall mit Oberfliche, welcher ein halb-
unendliches System darstellt, zu berechnen, wird eine von Kambe, Scheffler (1979),
Hora, Scheffler (1984) und Maca, Scheffler (1985) entwickelte Methode verwendet
und fiir die Propagation des Elektrons zwischen verschiedenen Schichten weiter-
entwickelt. Dabei wird die Kristallgitter—Greensfunktion in mehreren Schritten
konstruiert. Ausgehend von der Kristallgitter-Greensfunktion des potentialfreien
Raumes gg'+ mit der Ortsdarstellung (A4.13), berechnet man mit Hilfe der Dyson—
Gleichung die Propagation eines Elektrons in einem Kristall mit fehlender j-ter
Schicht. Die so gewonnene Leerschicht—Greensfunktion wird dann im nichsten
Schritt dazu verwendet, die Dyson-Gleichung fiir die volle Greensfunktion mit
Potentiale beinhaltender j-ter Schicht zu bestimmen. In diesem Kapitel wird so-

mit r,r’ in der j-ten Schicht vorausgesetzt.

Der Gesamtkristall besitzt einen Hamilton~Operator

H=H 4+ Vi=Hyg+ Y VI+ I Vi+ VI (5.18)

1< 1>
mit den Potentialen der spater fehlenden j-ten Schicht V34, dem Hamilton-
Operator Hy fiir die freie Propagation und HJ, dem Hamilton-Operator fiir den
Kristall mit leerer j-ter Schicht. Die Leerschichtgreensfunktion g,;‘"j muf dann
folgende zur Schrédinger—-Gleichung mit dem Hamilton-Operator HJ aquivalente

Dyson—Gleichung erfiillen(??]

Gri =gt + g I Vi Vg (5.19)
i<j i>7
Darin ist gj'j - gg”“ der Anteil, der die Strenung des Elektrons an V™ o= .Z. Vi
und an V1 := '§>:'Vi beriicksichtigt. Setzt man (5.19) auf der rechten Sei;:Jvon
1
(5.19) anstelle vorjl g;*’j, also in sich selbst, wiederholt ein, erhélt man

i =git 4+ gt (VT VIO 65TV +VIYeg (5.20)

n=0

[22] Wegen einer besseren Ubersichtlichkeit wird auf die Kennzeichnung der E, k-
Abhingigkeit der Greensfunktionen in Form von g% k), — G% verzichtet.
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Wiirde man den durch Vielfachstreuung an den Potentialen i < j entstehenden

Zustand benétigen (d.h. V* = 0), miiBte man die Lippman-Schwinger-Gleichung
= [AeF n
[ >= | > +G5V{d G5 V] Hebo >
n=0

16sen. Daran erkennt man, dafl in den Korrekturen, die durch die Streuung verur-

sacht werden, die Reflexionsmatrix des halbunendlichen Systems enthalten ist.

RY- =60t v {2 165tV R+ =g5tvH{Y 657V}
n=0 n=0

Mit diesen Reflexionsmatrizen kann (5.20) umgeordnet werden, und man erhélt

g;hj _ g(C),+ +{ io: [R+— + R—+]"}g(6),+ '
n=0
Im halbunendlichen Kristall ist R*~ die Reflexionsmatrix der in (-z)-Richtung
auf das Schichtsystem zwischen j-ter Schicht und Oberflichenbarriere einfallenden
Wellen. Sie kann sukzessive aus der Reflexionsmatrix der Oberflachenbarriere und
den Abbildungsmatrizen der dahinterliegenden Schichten mit dem in Kapitel 5.3

dargestellten Schichtverdopplungsverfahren berechnet werden.

Die Reflexionsmatrix R~" ergibt den reflektierten Anteil einer aus (+z)-
Richtung einfallenden Welle. In der (+z)-Richtung kann der Kristall als halb-
unendliches System behandelt werden; bei R~ handelt es sich somit um die
Volumenreflexionsmatrix (5.15). Es ist mdglich, diese Folgerung zu ziehen, da
ein halbunendliches Systern immer gleich reflektiert, gleichgiiltig ob man die j-te
Schicht betrachtet oder die j’-te; in (4z)-Richtung liegen immer beliebig viele
Schichten.

Durch § [Rt~ + R~+]" wird die Vielfachstreuung zwischen dem 7 <’ j und
T > j—Bererilc-_ilO sowie innerhalb dieser Bereiche an den Schichtpotentialen beriick-
sichtigt. Die Reflexionsmatrizen ergeben zusitzliche Randbedingungen, aus denen
mit Vorgabe der freien Greensfunktion Q8’+ (mit den irreguldren und reguldren
Lésungen des homogenen Problems) die unbekannten Koeffizienten der zu berech-
nenden Greensfunktion g;,‘"j bestimmt werden konnen. Die unbekannten Koefhi-
zienten werden mit Hilfe der reguliren Lésung unter Verwendung der Randbedin-

gungen ermittelt (siehe Anhang B).

88



Wieder handelt es sich wegen des komplexen optischen Potentials lediglich um
eine Aufsummation von geometrischen Reihen in den Streuoperatoren, wobei man
dadurch die Streukorrekturen g_f;’i erhilt, die zur Leerschicht-Greensfunktion

fithren. Diese ist
gHi=got + ot + ot + G+ 6T

mit den Streukorrekturen

Grt =[1-RTRH'RTRFGST
- ey —d1—1 -
g =[-RT"R YT RYGHT
gt =R-H1-RrRT-RT7got
— — ey —dy—1 o
ot =R +[1~—R+ R +] R—I g(C),+ i

gg* erfiillt die austretende—~Welle-Randbedingung (Anhang A ,B)-daher der obere
Index (+)-und hat in Ortsdarstellung nach Beams entwickelt die in Anhang A ab-
geleitete Form (4.13). Die Reflexionsmatrizen verkniipfen den auf eine Schicht
einfallenden Teil einer Welle mit dem austretenden, dabei befindet man sich im
Zwischen-Muffin-Tin—Bereich, in dem das Potential konstant angenommen wird.
Daher lassen sich in der Ortsdarstellung und mit der in Anhang A eingefiihrten
Schreibweise die Streukorrekturen nach Beams entwickeln. Die Leerschichtgreens-

funktion lautet darin

Gg':j(r,r/; E,k//) — Z {6S7S’GC;+ )+ Gsyﬁ 7] ’} < rlkg >< ké'r >

— 0:g.8 5C;8,8
Eg:8,5,5 . . .
+ - 9—8’+,++ + g++;] g‘j—c’“’:' h:,
= (Qr s €y ) o G_+,J‘ Gc.+;: G- b=/
==sc =0 + ==sc !

(.21)

Diese iibersichtlichere Schreibweise ist in Anhang A definiert. Dort ist in (A.14)
auch die Drehimpulsdarstellung der ebenen Wellen erklart, die nun dazu verwen-
det wird, die Leerschichtgreensfunktion nach Drehimpulsen zu entwickeln. Dabel
erhalt man fiir die Strukturkonstanten der Streukorrektur

.. ’ ' o sl ( i o
B{,’,cn:m — (47r)27:I—I z G:g;:g,{g’(-l)m)l m(ké )len (kél) . (5.22)
'

!
E.,8 55,8
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Bekannt sind schon die Strukturkonstanten der Kristall-Greensfunktion des po-
tentialfreien Raumes (A.16), und mit der Dyson-Gleichung (5.20) sowie (5.21)

erhilt man dann die Strukturkonstante
.. 7 ! s !
Clj’}znynl — A;‘I},"nl + Bi]’,;,n,?n (5.23)

der Leerschichtgreensfunktion. Damit ist fiir r und r’ in der leeren Schicht die
Leerschichtgreensfunktion gegeben zu
] ~ vy - 1 . ] .
GHi(x,x's B Ky)) = 3 {=2ikji(hr<)6p i (krs) + ji(kr)Cy piiv(kr')}
L.r

X YL(f)YLI*(f’) .
(5.24)
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5.6.2. DIE BERECHNUNG DER SCHICHT-GREENSFUNKTION

Ausgehend von dem im Gegensatz zum vorigen Kapitel nun vollen Hamilton-
Operator erhilt man eine Dyson-Gleichung, die die Potentiale der zuvor fehlenden
Schicht beriicksichtigt. Mit ihr wird immer noch der Fall untersucht, in dem sich

r und r’ in der nun nicht mehr potentialfreien j—ten Schicht befinden.
g'*’vj — g:vj + gj‘vjv.lg';")j

Bekannt ist die Leerschichtgreensfunktion g;“j (5.24) in der Drehimpulsentwick-

lung. Macht man fiir die volle Schichi—~Greensfunktion den Ansatz

GHi(r,r'; E, k)= ), {—2ikJy(kr<)6p, 1 H (krs) + Jl(kr)D‘z’L,Jl,(kr’)}
L.r

x Y7,(F)Y* (')

(5.25)
mit den unbekannten Koeffizienten Di,L’ und den reguliren (J; aus (5.5)) so-
wie irreguliren Losungen (Hj" aus (5.6)) der radialen Schrédinger-Gleichung, so
ist es moglich, obige Dyson—Gleichung zur Bestimmung der Koeffizienten zu ver-
wenden. Fiir » > Rps7 haben die reguldre und irregulédre radialen Losungen der
Schrodinger-Gleichung die Darstellung (5.5) und (5.6). Fiihrt man an r = Ryr
einen Koeffizientenvergleich mit Faktoren von hgz)(r)hgz)(r') durch, ergibt sich
unter Beachtung von (5.9) eine Bestimmungsgleichung fiir die unbekannten Koef-

fizienten
-1

Qo
RA

Qe

Qa

Qe

1

1

Qo

Dabei sind
= ei's'é,’p und s :=sinéd;p (5.27)

€
~
~ ~

in Matrixschreibweise verwendet worden. & sind die in Kapitel 5.1 ermittelten
Streuphasen der Atomstreuung. Die Propagation der Elektronen innerhalb einer

Schicht zwischen den inelastischen Streuakten ist damit bekannt.
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5.6.3. Dit GREENSFUNKTION FUR VERSCHIEDENE SCHICHTEN

War im vorigen Kapitel eine Propagation mit r und r’ in einer Schicht erlaubt,
so soll nun eine Propagation zwischen verschiedenen Schichten zugelassen werden.
Diese Propagation ist erforderlich, da ein zum Beispiel in der j’-ten Schicht ange-
regtes Elektron sich zur j-ten Schicht oder auch zur Oberfliche aus dem Kristall
hinaus bewegen kann. Damit befinden sich dann r in der j-ten und r’ in der j’-ten
Schicht, und somit ist r = r' nicht mehr méglich. Dies hat Auswirkungen auf die
Greensfunktion, denn sie ist gerade dann singuldr und ergibt in der Ortsdarstel-
lung von (E — H)G = 1 eine 6~Funktion, wenn r = r’ ist. Ausgegangen wird von
der Situation, daB sich r und r’ in der j'~ten Schicht befinden, aber r # r' ist.
Nach Anhang B mufl die Greensfunktion den Differentialoperator in der ersten

Variablen l6sen, das heifit dann, es muf}
1 : ) y
{-Z—A, +(E- [ Vi) + 3 VNG (x,r B k) =6(r—x') =0 (5.28)
i<y’ i>j'
gelten. Damit 18t sich die Leerschichtgreensfunktion als Wellenfunktion an der
(-z)-Seite der leeren j'-ten Schicht in der Variablen r interpretieren. Im Bereich

des dort konstanten Potentials kann sie nach ebenen Wellen entwickelt werden.

Mit der Leerschichtgreensfunktion in der Beam-Entwicklung (5.21)

ikt tky
G] (1‘ l‘ E k//)——(ﬂ ,(l‘ E k//)—Zug]e1 8r+v ’j,e g’

. ot (5.29)
()
sind die Amplituden dann definiert
' iktr!
(g;-*,)g =ul () = (Gg’zz, + Gi’;”g,, G- g’Jg:) (:ikZ‘,r’) (5.30)
zk+ [
(Y_JT,)g = v;’j,(r') = (("scz’]g,, Gg’,;’; :;g”g,) ( ) . (5.31)

Der Quellpunkt der Greensfunktion befindet sich damit bei r’ in der j’-ten Schicht.
Méchte man nun das Wellenfeld im Aufpunkt an der j-ten Schicht berechnen,
muB man die Koeffizienten (5.30,5.31) des r-abhéngigen Wellenfeldes (5.29) von
der j'~ten Schicht in die j-te Schicht transportieren. Dies wird erméglicht mit der
in Kapitel 6.3 bereitgestellten Schicht-Transfermatrix (5.12).
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Bild 17 : Transport der Leerschichtgreensfunktion von der j’-ten zur j—ten

Schicht. Dabei ist die j’~te eine Leerschicht und j' < j =j' +n.
Ist 7 > j', gibt es ein n mit j = j' + n. Dann gilt, wie Bild 17 zu entnehmen ist,
uf, T+t TH\"RY 0 ) (uf
7 ) - et e - L A I (5.32)
Y_jl+n __']_-_: _l_ 0 g ‘_’.jr
Die Phasoren beriicksichtigen, daf8 die j’-te Schicht leer ist und die Propagation

des Wellenfeldes dort ohne Wechselwirkung erfolgen kann.

Geindert ist die Situation, wenn j < j' ist, es also ein k gibt mit j = j' — k.

(l‘—f'-k)_(EH l+-)"k(gfr') (5.33)
v o o) \g) ‘

Damit ist das Wellenfeld an der (-z)-Seite der j—ten Schicht mit j # j' bekannt.
Um das insgesamt auf die Schicht einfallende Wellenfeld zu bestimmen, mufl die

einfallende Welle auf der (4+3z) Seite der j-ten Schicht ermittelt werden. Falis

Dann gilt

wieder 7 > j' ist, erhilt man
()= (0 ) (e ) (5 ) ()
w,,/ \o B/ Azt 2/ Lo BT/ \y/ ]
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und fiir j < j ist

vh_, ptt 0 \“l ot mto\ R g
'L ' = - _ —_+ ___ ]_ . (5.35)
u o 0 P T T A 'Y
] — i —_—
In (5.32-5.35) sind wegen (5.30,5.31) die Koeffizienten (5.29) der Leerschicht-
greensfunktion enthalten. Nach dem Transport sind die Koeflizienten an der j-
ten Schicht bekannt und damit die Leerschichtgreensfunktion mit j # j'. Wie in
(5.22) kénnen jetzt die zu dieser Leerschichtgreensfunktion in der Drehimpulsbasis
gehoérigen Strukturkonstanten, nun E}J’JL, genannt, berechnet werden. Da fiir die
Ortsvariablen jetzt r # r’ gilt, entfallt im folgenden Ansatz fiir die Streukorrektu-
ren der die §—Funktion in (5.28) ergebende Anteil ~2ikJ,HI+, und man erhalt die

Leerschichtgreensfunktion ohne Vielfachstreukorrekturen (daher die Verwendung

Y
von GSL’J’J )

~ g a SN ~ ~
GHI (x, ' B, Ky )) = Z’ JI(kr)EﬁL,]p(kr')YL(r)YL:*(r') : (5.36)
L,L
' befindet sich in der leeren Schicht, daher ist man gezwungen, jy(r') zu verwen-
den. Die Koeffizienten E}:];J, sind aus den auf die Schicht fallenden Wellenanteilen
ermittelt und miissen nun noch um die in der Schicht stattfindende Vielfachstreu-
ung korrigiert werden. Dabei ist das auf die j-te Schicht einfallende Wellenfeld

von r abhingig, d.h. die Korrektur ist mit

'

F i = (1 -X )"'1E 7'

auszufithren. X ist die Intra-Schichtstreumatrix (5.10). Es ist der um die Viel-

fachstrenung korrigierte Koeffizient FI‘i”JII/ , anstelle von Eifé, in der Drehimpuls-
darstellung der Leerschichtgreensfunktion (5.36) einzusetzen, womit man dann die
weiterverwendete Leerschichtgreensfunktion G;L;j’jl(r,r';E,k//) erhdlt. Tir die
volle Greensfunktion, bei der r’ in der j-ten Schicht und r in der j-ten Schicht

zugelassen sind, macht man den Ansatz
Gtid (r,r i By ) = Y (~2ikJy(kr<)6y, 659 Hf (krs)
LI

+ Ji(kr)[§ DY o+ (1~ 693G )Ty (ke YL (8)Y " (71)
(5.37)
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mit dem jetzt unbekannten Koeffizienten CLI’ Wieder ermdoglicht eine Dyson—

Gleichung, zwischen der Leerschichtgreensfunktion und der vollen Greensfunktion
ghid' = ghid' 4 gHid'yi'grind' (5.38)

eine Bestimmungsgleichung fiir diesen unbekannten Koeffizienten ('2’}/‘,‘7 abzulei-

ten. Verwendet man die Matrixschreibweise (5.27) und setzt die Ansétze fiir die
Greensfunktionen in (5.38) ein, ist der unbekannte Koefﬁzient wieder mit Hilfe
eines Koeffizientenvergleichs von Faktoren der Produkte h (r)h ( ") unter Be-
achtung von (5.9) bestimmt zu

L oo—1

J
i 5% ) . (5.39)

(

Ein anderer Weg ist, die Dyson—Gleichung

G jvj' =F jvj’

Qg

Qo
Ren

e

—..., oo oo -t a4
g ti20 — g:,.m + g+»J»J v géhJ,J

zu l6sen. Dann erhilt man durch dieselbe Form des Koeffizientenvergleichs die

Bestimmungsgleichung

.. . 1 . -1
G ' = 3i'(1 -re s Ch) e (5.40)
Im Gegensatz zur ersten Methode, die zu (5.39) fithrt, bendtigt man bei der zwei-

ten Methode eine zusitzliche Inversion, was einen gréfieren numerischen Aufwand

erfordern wiirde, so dafl (5.39) bei der numerischen Behandlung vorzuziehen 1st.

Von Interesse ist es, danach zu fragen, ob die mit verschiedenen Gleichungen
berechneten Koeffizienten gleich sind. Setzt man daher (5.39) und (5.40) gleich,
fiithrt dies (bei Unterdriickung der Schichtindizierung) auf die Gleichung
-1

1
D¢ C (L +y C)

e s
~ ~Y o 2 ~ o~
~ ~ ~

=0 .

Qo

Der zweite Summand ist aber gerade D [23], so daf} die Gleichheit gilt, und, da sich
ein schon bekannter Koeffizient D ergibt, sich damit die Koeffizientengleichungen

(5.39) und (5.40) der vollen Greensfunktion als richtig erweisen.

(23] Diese Form der Bestimmungsgleichung ergibt sich anstelle von (5.26), wenn die
Dyson-Gleichung G = G, + GV G, anstatt G = G¢ + GV G zur Bestimmung
von D gew&hlt wird.
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Nun stehen die Zustinde und Propagatoren, dargestellt in der Drehimpulsba-
sis, fiir die Matrixelement— sowie Verluststromberechnung zur Verfiigung. Durch
die Entwicklﬁng der Zustinde und Propagatoren nach Drehimpulsen ist es nun
erforderlich, auch die Matrixelementberechnung (3.19,3.20) und (3.49) in dieser

Basis darzustellen, was Gegenstand der nachsten Kapitel 6.1 und 6.2 sein soll.
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6. Die Ubergangsmatrixelemente

In den nun folgenden Kapiteln 6.1 und 6.2 werden die im Goldenen-Regel-
Formalismus und im Verluststrommodell benétigten Ubergangsmatrixelemente in

der Drehimpulsentwicklung dargestellt.

6.1. DiE UBERGANGSMATRIXELEMENTE DES GOLDENEN—REGEL-FORMALISMUS

Die Integration in (3.18) erstreckt sich iiber das Gebiet der fiir die betrachtete
Schicht reprasentativen Wigner—Seitz—Einheitszelle mit dem Volumen V., in wel-
cher sich der Ursprung des Koordinatensystems der Schicht befindet. Innerhalb
dieser Zelle ist das Potential aufgeteilt in einen spharischen Muffin-Tin—Anteil und
einen Anteil, den Zwischen-Muffin-Tin-Bereich, in dem das Potential konstant ist.
Im Bereich der spharischen Symmetrie sind die Zustinde nach Drehimpulsen ent-
wickelt und in der Form (5.1) gegeben. Auflerhalb des Bereichs des spharischen
Muffin-Tin-Potentials liegen sie in der Form (5.7) vor. Dadurch wird auch die
Ortsraum-Integration in der Matrixelementberechnung in diese Bereiche unter-

teilt
MT ,
r(iq[j/y’) = ](iQﬂﬁ ) + M ](ﬂ:qﬂﬁ')

Bei der Berechnung von M ’](:i-qﬂﬂr) erstreckt sich die Integration iiber das
Muffin—Tin—Volumen Vjsr und fiir M7 ’](:l:qﬁﬁ') iiber das Gebiet Vi \ Varr-

Letzteres ist gerade jenes, in welchem das Potential konstant ist.

Im Gegensatz zu Kapitel 5 ist nun wieder die Spinabhéngigkeit, verursacht
durch fofT # V eff‘l, zu beriicksichtigen. In Kapitel 5 wurde wegen der
spinunabhingigen elastischen Wechselwirkung und der vernachléssigbarer Spin-
Bahnkopplung von der Spinnotierung abgesehen. Hier nun sind bei Austausch-
streuprozessen Anderungen des Spins méglich, so daf} eine Spinindizierung erfolgen

muf.

Aufgrund des zeitumgekehrten LEED-Zustandes sind die Matrixelemente Moy
und Msg3, an deren Berechnung dieser Zustand beteiligt ist, zu unterscheiden von
M43 und Myq. Der zeitumgekehrte LEED-Zustand hat im Gegensatz zu (5.1) die
Darstellung (L:=(1,m))

* ~
Py (O = HEP [ () = S AR IS (oY, @) (6)

Ly
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mit der Amplitude des zeitumgekehrten Zustands A?Z’j = Azzz’j(Ez,-—kz//).
Im Gebiet Vysr sind die Matrixelemente, an denen der zeitumgekehrte LEED-
Zustand (6.1) beteiligt ist, M‘;ﬁff’j(qﬂﬁ
(8,8 = (2,1), falls o' = 1 ist, oder mit (8,8") = (1,4), falls o’ = 3 ist. Die

damit verbundenen Propagationen im Ortsraum und die dadurch stattfindenden

1) mit o = 1,3. Sie werden berechnet mit

Impulsiibertrage sind unmittelbar an Bild 2 abzulesen. Setzt man die Zusténde

der Form (6.1) und (5.1) in (3.18) ein, erhilt man
MT j Tyman, ,J Ty 4T
M (+qﬁﬂ') = > AL2,L Ly 12,1,10, QLz,L,La: : (6.2)
Ly, L,L

Dabei entsteht durch die analytisch ausfiihrbare Raumwinkelintegration der
durch den zeitumgekehrten LEED-Zustand modifizierte Gaunt-Koeffizient (H.3)
QL2,LL Das Radialintegral RIT’%U"’ ist in (F.1) dargestellt und mufl nume-
risch ausgefiihrt werden. Die Amphtuden der einzelnen Zustinde werden in dem

Produkt
AT = AT AL AT

mit

Dr(Edgg) = 4mi (—1)™Y, " (£dgg) (6.3)
zusammengefaBt. Zur Summation aller auftretenden Ly, L, L ,i~Kombinationen,
die einen Gaunt-Koeffizienten ungleich null haben, kann man einen Sammelin-
dex definieren, Lg, L, L+ — vg4, der alle diese Kombinationen zu einem lan-
gen Index—Vektor zusammenfaBt. Dies hat bel einem Vektorrechner zur Folge,
daf die Ly, L, L, Summationen vektorisieren und somit schnell ausgefiihrt wer-
den kénnen. Es ist méglich, auch fiir die Radialintegrale einen solchen Sammel-
index zu verwenden, da die Kombinationen lg,l,1,/ von mg,m,m unabhéngig
sind. Es miissen also nur soviel Radialintegrale ausgefiihrt werden, wie es ver-
schiedene Iy, I,1,s — pg,r ~Kombinationen gibt, bei denen die zugehorigen Gaunt—

Koeffizienten ungleich null sind.

Die Matrixelemente, an denen der Zustand 2 nicht beteiligt ist, sind

MﬁT’](qﬁﬁr) mit (8,8") = (2,1), falls o = 3, und mit (B, B = (1,4), falls

o =1 ist. Einsetzen der Zustande (5.1,6.1) in (3.18) ergibt die Darstellung

M T, j MMghd !
(—ap4) = Z Apg 1L, Rl SLal Ly (6.4)
B Lo, a a
4v Iy dd o !
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Nun treten wegen des fehlenden zeitumgekehrten LEED-Zustandes die in (H.1)
definierten Gaunt-Koeffizienten Qp, 1, 1, , als Ergebnis der Raumwinkelintegration
auf. Die Radialintegrale ’R;’;;’”;’I sind in (F.2) ausgefithrt. Die Amplituden werden

wieder mit Hilfe eines Sammelindex Ly, L, L, — v, zusammengefafit zu
MNgd g ¥ o~ Nl sd
AL4,E,L01 T AL4 AL( qﬂﬁ,)ALo;l )

Waurde bisher iiber den spharischen Teil des Potentialbereichs integriert, so soll
nun die Integration im Zwischen—-Muffin-Tin-Bereich ausgefiihrt werden. Dort
konnen die Zustinde nach ebenen Wellen entwickelt werden (5.7). Nimmt man
niherungsweise an, dafl das Volumen der Einheitszelle ebenfalls sphérisch ist, aber
nun mit dem Volumen der Wigner-Seitz—Einheitszelle, so lassen sich die Matrixele-
mente analytisch auswerten. Eine Integration iiber das tatséchliche Wigner-Seitz—
Polygonvolumen bedarf aber wegen der komplizierten Réander dieses Bereichs ei-
ner umfangreichen Behandlung der Integrationsgrenzen. Fiir erste Abschétzungen
des Beitrags des Zwischen-Muffin-Tin-Bereichs zu den Matrixelementen sollte die

Naherung des Volumens durch eine Kugel ausreichen.

Die Integration in den Matrixelementen iiber den Zwischen—Muffin—Tin-

Bereich ist im Anhang F dargestellt und hat das Ergebnis

_ R W

IS,j .— +:Ma —Mar* [ = = -1
Maa' (qﬁﬁ') T (uj 1 ¥j ) (I—+ I-—) (va’7a’) ! (6.5)

= = -7

wobei (G.1)
[ s.8
Q) Rws) Q) Ryr)
15 = an Rl g o WO g g ol (6.6)
o, 5,8 8,8
Qr.\',oz’ Qoz,oz'

verwendet wird und s, s’ = & definiert ist. Ry g ist der Radius der Kugel mit dem
Volumen der Wigner-Seitz—Einheitszelle, Rpsr der Radius der Muffin-Tin-Kugel.
Mit der Grofle

< !
Q. =g, —kg, T agy (6.7)

gehen der Impulsiibertrag, den das einfallende, vom BExperiment praparierte Elek-

tron abgibt oder das aus dem Kristall austretende aufnimmt, und der Ubertrag,
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den das Gitter in Folge der gebrochenen Translationssymmetrie mit qgg zur

Verfiigung stellt, in die Matrixelementberechnung ein.

Mit (6.2) und (6.4) ist es nun méglich, die letzten noch ausstehenden Teile
der Auswertung der Ubergangsmatrixelemente in Form der Ortsraumintegration
und Drehimpulssummationen auszufithren. Die inelastische Elektronenstreuung
an Festkérperoberflichen erscheint somit theoretisch im Rahmen des Goldene~

Regel-Formalismus berechenbar.
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6.2. DIE MATRIXELEMENTE IN DEN VERLUSTSTROMEN

Es bleibt nun noch, die Matrixelemente der Verluststréme (3.49a-3.49¢) in
der Drehimpulsbasis zu entwickeln. Dabei werden die Zustéinde in der Form (5.1)
oder fiir den zeitumgekehrten LEED-Zustand (6.1) sowie die Greensfunktionen
mit (5.37) verwendet. Die dann verbleibenden ortsabhéngigen Matrixelement—
Integrationen reduzieren sich bei der Berechnung der Verluststrome auf eine In-
tegration iiber die Wigner—Seitz—Einheitszelle des betrachteten Kristalls. Diese
Integration kann wieder in den Muffin-Tin-Bereich unterteilt werden, in dem das

Potential sphirische Symmetrie besitzt, und den Zwischen~Muffin-Tin-Bereich.

Der Beitrag des Zwischen—-Muffin-Tin-Bereichs zum Verluststrom wurde bis-
her noch nicht entwickelt. Prinzipiell ist er mit der im Anhang F dargestellten Me-
thode zu berechnen, es sind aber noch weitere Untersuchungen, insbesondere nu-

merische Abschitzungen der Gréfenordnung der zu erwartenden Beitrige, nétig.

Die Ortsraumintegration innerhalb der Muffin-Tin-Kugel separiert wieder in
die Radialintegrale und die Integrale iiber den Raumwinkel. Letztere kénnen ana-

lytisch ausgefiihrt werden und ergeben (H.1) sowie (H.3).

Die Matrixelementberechnung fiir den Strom j; in (3.45) ergibt dann die An-

teile (3.49a), was nach Drehimpulsen entwickelt lautet

M ) = Y, AP AL(@)AR" ROy, (@2)00L,,  (6.8)

L)LlyLz
und (3.49b)
]3’01(‘121) - L IZ:I AJLZJHAL( 21)A]2’01R21 {111,12(9{‘21)052,L,L1 (6~9)
yds1,402

sowie (3.49c¢)
M3y (—q1, — 1) = > Ap(—812)Ar(—d5)
L,L'\L3,LY,Lg, L,
x (R34 i3, l I' 14(q12’ q,21)6.75x?46L3,L§36L4,Lf4

2,04 I \e. . J4,04
+ ’R«34;13’1,12’14,ll(q12) q21)6.'l51]46L3,L6 DL4,LQ (610)

3,04 Y L
+ R34,1! REPRL 13(q12’q21)6]5’]4DL3,L3 6L4,L:1

VeILNLY 74 *Gj5’j4;04

+ R341 1y, 13(‘112"121) 7Ly,LYy 7Ly L}

é,l,l,’;,

U 7S AIAL 828 S0
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Dabei ist Ar(G) in (6.3) erkldrt. Die Radialintegrale (R::) sind in (F.3-F.8)
im Anhang E dargestellt. Die Propagation des Elektrons innerhalb einer Schicht
beriicksichtigt die Strukturkonstante D= aus (5.26), die Propagation zwischen
verschiedenen Schichten ist in G- (5.39) enthalten.

Der unter anderem fiir die Spin-Flip—Prozesse verantwortliche Strom jg,
erklart in (3.46), enthélt My4, definiert in (3.49d), was nach Drehimpulsen ent-

wickelt lautet

. ' ; ¥ 4 ~ ~
Mﬁ”’”‘(qu,qu) — Y Afl’”l AJL?,I"”AL:(qm)AL(qﬁu)
L,L'\Ly,L},Ly, L

1,01 / ..
X (R14;l4,z,1;,11,l'(q14’ 941)8j3,320L, L (6.11)
2,01 1 73,32;01
+ Rm;if,,z,lg,ll,l',u(‘“4’ 11)CL, L

X p 1,141 L

und (3.49¢)

.o ] y ¥ 9 -~ &
MY (—qiq, —aq1) = > AT Agéai Ap(—a14)Ar(~41)
L,L',Ly,LY, L3, L}

1»”4 1 L.
X (R23;13,I£,I',1,12(q14’ 941)855,540 14,14
2,04 ! J5.d4:04*
+ Roygi 10 1114159140 940G 11

X Q%&,L'Z,L’QLyL%LZ;
(6.12)

mit den im Anhang E definierten Radialintegralen (F.9-F.12).

Die Matrixelemente fiir j3 in der Drehimpulsbasis sind My, erklart in (3.49a),
was schon in (6.8) behandelt wurde, und Mj34;, definiert in (3.49f), was, in der
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Drehimpulsbasis entwickelt,
32,J435/0 Fy — i4,0 o1
M3 ﬁ *"Ha12,941) = > AT, 'Ap(—dg)

L,L',L"Ly,Lg,L3, L}, Lg, L)

x Ap(- qw)AL"(qzn)f‘lJ2 71

? ' . - . N
x (R2341;14.I",11,I',12,13,1(q12’ 941)655,34675,328 Ly L4 O L4, L,

2,01 AV S 15,12 !
+ R2341;l',1",11,1',12,13,14,1(‘112"141)515,145L3,L' G

pdo YR L s
+R2341-14,1",11,1',12,1'3,1,13(‘112"141)‘515,12GL3,L1 5L4,L;

1 i5,d4:01* ~ds,d2:01
+712341 R URIRIN N 4,1,13(‘114"141)GL3,L3 GL4,L’

X Qs 0y O Ly, Ly 2L L, Ly
(6.13)
ergibt. Der Verluststrom j4 enthalt das schon in (6.9) dargestellte Matrixelement
Moy sowie zusatzlich Mj439, welches mit den Radialintegralen (F.17-F.20) in der
Drehimpulsdarstellung
13:J475,7 ' 501 A (&
Mi%35"> " (qa, q91) = > AP Ap(@4)
L.L'\L".Ly,L3.L3,LY.La, L
X ALI( ‘121)AL"( q14)A]3’01
x (Ryfm, dud dada a7 (9140 9210853 4675 54810, DL 0L, L
2,01 1 \c. . (dsidson®

+ R1432 11,1,14,15,1',12,1",13(q14’ q21)613’]4GL3‘L5 6L4,L’4

3,01 Y 73,J4171
+ Ry, 11,1,14,13,1',1;,12,1",(‘714’ ‘121)515,145L3,L5GL4,L{,

4,01 1 5 daio1¥ 3334501
MY NIR AR AACIEIL TN A TR M)

X QLLL’L4 QL%,L,,L;QLQ,L”,IQ
(6.14)

lautet.
Auch hier bietet sich an, einen die verschiedenen L;~Kombinationen beinhal-
tenden Sammelindex—Vektor zu definieren, der nur die Kombinationen beriick-

sichtigt, die ein Produkt von Gaunt-Koeffizienten ungleich Null ergeben. Dies

ermoglicht es, die L := (I, m)-Summationen auf einem Vektorrechner vektorisier-

bar zu gestalten.
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7. Anwendungen

Nun werden die im Kapitel 3 entwickelten Theorien der inelastischen Elektro-
nenstreuung angewendet. Fiir den Goldene-Regel-Formalismus wird in Kapitel
7.1 dargestellt, warum eine Berechnung an einem Kristall mit Oberfliche am zu.

groflen Rechenzeitbedarf scheitert.

Auf der Grundlage des Verluststrommodells aus Kapitel 3.2 wurde ein
FORTRAN-Programm erstellt, welches die Verluststrome j; aus (3.45) und j9
aus (3.46) mit den Matrixelementen (6.8-6.12), entwickelt in der Drehimpulsba-
sis, zu berechnen erlaubt. Der Verluststromformalismus wird an einer Al-(100)-
Oberfliche angewendet. Die dabei eingehenden Potentiale und Parameter werden
in Kapitel 7.2.1 erklart und in 7.2.2, wie auch die Konvergenz der Summationen,
untersucht. Die Ergebnisse konkreter Rechnungen werden dann in Kapitel 7.2.3

und 7.2.4 diskutiert.

104



7.1. DER GOLDENE-REGEL-FORMALISMUS

Im Goldene-Regel-Formalismus gehen die Zustinde der an der inelastischen
Streuung beteiligten Elektronen in die Berechnung der Ubergangswahrscheinlich-
keiten (3.19,3.20) ein. Fiir die Festkérperzusténde 3 und 4 (siehe Bild 2) ist die
Konstruktion von Halbraumzustianden, die eine Beriicksichtigung einer Oberﬂéiche
erméglichen, notwendig. Eine Voraussetzung der in Kapitel 5.5 entwickelten Me-
thode war, dafl das Potential der elastischen Elektron—Elektron—-Wechselwirkung
rein reell sein muf, andernfalls existieren keine Losungen des Gleichungssystems
(siehe Kapitel 3.3), welches man erhalt, wenn die Volumenzustinde stetig und
mit stetiger Ableitung an der Oberfliche an auflerhalb des Kristalls exponentiell

abfallende Zustinde angepaBt werden, um die Halbraumzustande zu bestimmen.

Aufgrund des damit fehlenden Imaginirteils des optischen Potentials folgt,
daB man keinen Lochzustand mit der endlichen Lebensdauer eines Quasiteilchens
in der Rechnung beriicksichtigen kann. Dies wére aber erforderlich, denn der Zu-
stand 3 ist ein durch die inelastische Anregung entstandenes Loch. Der Zustand
4 beschreibt einen durch die inelastische Streuung entstandenen angeregten Zu-
stand, was ebenfalls nicht durch einen Imaginérteil im Potential Beriicksichtigung
finden kann. Man mufl somit die angeregten Zustinde durch Zusténde ersetzen,
die aus einem Grundzustandspotential berechnet wurden, welches seinerseits mit

der Dichte—-Funktional-Theorie ermittelt werden kann.

Ein weiterer Nachteil entsteht dadurch, daB man auf die glittende Wirkung
von V;pt auf LEED-IV-Spektren oder Zustandsdichten verzichten mufl. Glattend
heiBt, daB scharfe Maxima aufgrund der Lebensdauerverbreiterung, die durch
(2!V,,ipt|)«1 = 7 in den Rechnungen enthalten ist, eine lorentzartige Verbreite-
rung und Abschwéchung erfahren. Dieser Effekt wird zum Beispiel in Bild 22b)
deutlich. Dort sind die kg, /—aufgelésten Volumenzustandsdichten eines Alumini-
umkristalls fiir kili// (siehe Inset von Bild 22), dem ersten speziellen Punkt in der
Oberflachenbrillouinzone , fiir Vj,, = 0 und in Bild 22¢) fir V,, # 0 dargestellt.
Zur Berechnung der Zustandsdichte in Bild 22¢) wurde dabei S(B(E)) = Vou(E)
nach Lundqvist (1969) verwendet.

Bei der Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeiten (3.19,3.20) an einer
Fe(110)-Oberfliche zeigte sich, daf (3.19,3.20), an verschiedenen speziellen Punk-
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ten k;’;/ (siche Anhang D) der Oberflichenbrillouinzone ausgewertet, sich um bis
zu zwei Zehnerpotenzen unterschieden haben. Dies wird verursacht durch die
Stromnormierung (3.10), die notwendig ist, um die in der Goldenen Regel ent-
haltenen Zustandsdichten (3.2,3.9) in der Rechnung zu beriicksichtigen. Dadurch
werden die Zustidnde abhiangig von einer Grofle, die starken Schwankungen unter- '
worfen ist. Sind Elektronen zum Beispiel stark lokalisiert, die Bander somit flach
und der Strom, den die Elektronen tragen, klein, was insbesondere dann der Fall

ist, wenn die Bander im Rand der Volumenbrillouinzone enden, so wird die Zu-

standsdichte grof. Mit Voip
dann singuldr. Da aber iiber die Dichte der Anfangszusténde E3,k3// summiert

;, = 0 sind die Zustandsdichten wegen j; — 0 aus (3.10)

werden muf}, insbesondere iiber die Oberflichenbrillouinzone von kg’/)/ # 0, wo-
bei die dazugehdrigen Bander 6fter im Volumenbrillouinzonenrand enden als mit
k;‘;/ = 0, erfordern die grofien Schwankungen in den Zustandsdichten eine grofe
Anzahl von Integrations—Stiitzstellen. Die ”spezielle Punkte Methode” zur kg, /-
Oberflichenbrillouinzonen-Integration aus Anhang D ist bei starken Schwankun-
gen des Integranden nicht mehr effektiv anwendbar. Somit verursacht der fehlende
Imaginérteil im optischen Potential einen numerisch unvertretbar hohen Aufwand
zur Auswertung der inelastischen Elektronenstreuung an Festkorperoberflichen

mit dem Goldene-Regel-Formalismus.

Dies war der Grund, warum ein anderer Formalismus (in Kapitel 3.2) ent-
wickelt wurde, namlich die Berechnung der Verluststréme mit den Selbstenergie-
einschiiben 2. Ordnung und mit Hilfe der Greensfunktionen fiir die Halbraum-
zustinde 3 und 4. Bei der Konstruktion dieser Greensfunktionen ist es moglich,
einen Imaginirteil im elastischen Wechselwirkungspotential zu beriicksichtigen, so

dafB seine glattende Wirkung ausgenutzt werden kann.
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7.2. DIE AUSWERTUNG DER VERLUSTSTROME AN EINER ArL(100)~OBERFLACHE

7.2.1. DIE POTENTIALE

Zu ersten Untersuchungen des Verluststrommodells wurde eine Aluminium-

(100)-Oberfliche gewahlt.

,__J J ] 1 1Tt I LR R | LR l_‘
© . _
E U iy
e i ve I (r) .
£ 0 |- N
= - < -
: 4 i
= —10 — / rVargw(r) .
(oW B 4
__L S AT W NN O N WO NN N A S WOE A
<
0 1 2
r in [ag)

Bild 18 : Das von Moruzzi, Janak, Williams (1978) berechnete Aluminium-
Grundzustandspotential Z(r) = —rVpr (7). Aufgetragen sind das
in (5.3) benotigte v (r) = Vprgw (r) + Z sowie rVpryw (7).

Bisherige Experimente zeigten, dal an dieser Oberfliche keine Rekonstruktionen

entstehen (van Hove et al.(1986)).

Ein weiterer Grund, Aluminium zu wihlen, ist seine Eigenschaft, sich im Lei-
tungsbandbereich wie ein nahezu freies Elektronengas zu verhalten. Das heifit,
die im Goldenen-Regel-Formalismus Schwierigkeiten bereitende Zustandsdichte
ergibt beim nahezu freien Elektronengas weitaus weniger Singularititen .als.zum
Beispiel beim Eisen mit seinen flachen d-Béandern, die zudem noch austauschauf-
gespalten sind. Prinzipiell ist es mit dem Verluststrommodell nun méglich, die
inelastische Elektronenstreuung auch an Eisenoberflichen zu berechnen. Um erste

Erfahrungen zu sammeln, erscheint jedoch eine Aluminium Oberfliche geeigneter.
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Mit Aluminium hat man eher die Méglichkeit, die Spektren der inelastischen Elek-
tronenstreuung zu interpretiereﬁ und sie zum Beispiel dem Verhalten der Bander

und Zustandsdichten zuzuordnen.

Fiir die elastische Wechselwirkung wurde das mit Dichte-Funktional-Theorie
in der Lokalen-Dichte-N&herung von Moruzzi, Janak, Williams (1978) berechnete
Grundzustandspotential von Aluminium im Bereich 0 < r < Ry = 2.687005ay,
dargestellt in Bild 18, verwendet.

N
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Bild 19 : Der Imaginirteil der Selbstenergie eines homogenen Elektronengases
mit der Dichte von Aluminium, berechnet von Lundqvist (1969). Da-
bei ist nach Morugzzi, Janak, Williams (1978) Er = 8.395e¢V und nach
Ashcroft, Mermin (1975) Eyac = 12.65¢V. Aus numerischen Griinden
kann auch bei Ep nicht auf die glittende Wirkung von Voipt verzichtet
werden, daher wurde noch ein beziiglich der Energie konstanter Ima-
ginirteil zu Voim von Lundqvist (1969) hinzuaddiert.

Der energieabhingige Imaginarteil des elastischen Wechselwirkungspotentials

Voipt(E) = G(2(E)), siehe Bild 19, wurde aus Lundgvist (1969) entnommen. Da-
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mit ist fiir die angeregten Zustinde und Greensfunktionen eine Lebensdauer in der

Rechnung beriicksichtigt.
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7.2.2. BINIGES ZUR KONVERGENZ

Das inelastische Wechselwirkungspotential geht fouriertransformiert in die Be-

rechnung des Verluststroms (3.45-3.48) ein.

T llllltrrxlulil—_lllllx[ulllllluvd
40 - -
i V(ir—r') ]
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§ 20 -—b) ]
S )
~
—_ O Tl|1|1||111|1||1
E llllll’!lll‘llll_
= 40 | ~
8 l 1 i
g[/ﬂ*q B 4 o
=20 | a) -+ a) ~
B — T ]
_i——-&_'_——ﬂ,—._———'/'\. 7
O l_lllllllllllllll—Tlllll x..;.I.HT
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Bild 20 : Der Radialanteil der Drehimpulsentwicklung von (2.5). Es sind das
L’nﬂx
volle Potential dargestellt sowie a)(b)): V(r,7') = Y Vi(r,7') mit
L=0
l1nax = 1,(6) (_), l,nam = 2, (10) (' - ‘) llnd Imaz = 4, (14) ( ''''' )- Inl
linken Teil des Bildes liegt die »'~Singularitat des Potentials ndher am

Ursprung.

Durch die Drehimpulsentwicklung der Matrixelemente (6.8-6.14) werden die Pha-
sen der Fourierentwicklung ebenfalls in dieser Basis (A.14) entwickelt, so dafl die

Einwirkung des fouriertransformierten inelastischen Wechselwirkungspotentials

110



(2.5) auf die Verluststréme in Abhéngigkeit der maximal in der Entwicklung mit-

genommenen Ordnung studiert werden kann. Dabei hat das Potential die Form

max

V(r-12'))= % [vr(r r';q)q?dgYr(F)Y}(F), und es ist fiir £,% = konst. der
L

Ln‘ma: Lmn:n

Radialanteil V(r,7') = Y [ Vi(r, r'sq)g?dg = Y. Vp(r,r') in Bild 20 aufgetra-
L L

gen. In der Berechnung der Verluststrome wurde l{;%x =1,2,4 gew&hlt. lg%x =1

bedeutet, daff man eine dipolartige Wechselwirkung hat.

Wenn 7' nahe am Ursprung liegt, erkennt man aus Bild 20, daB die Giite der
Entwicklung in der Nihe der Singularitit zunimmt und das Verhalten des genaher-
ten Potentials dem tatsichlichen Potential besser entspricht. Dies ist dadurch zu
erkliren, daB die Drehimpulsentwicklung des (abgeschirmten) Coulombpotentials
nach Sommerfeld (1978) extrem langsam konvergiert/?4l. Durch die Nichtlokalitat
des Potentials erhilt man eine asphérische Form, die sich schlecht nach Drehimpul-
sen entwickeln 1a8t. Die Ahnlichkeit mit dem vollen Potential nimmt ab, je weiter
' vom Ursprung des Koordinatensystems entfernt ist, je aspharischer V(r — 1’)

also ist.

Die schlechte Konvergenz hat aber, wie im Folgenden gezeigt wird, keine Aus-
wirkungen. Bei der Matrixelementberechnung sind beziiglich der Konvergenz der
Drehimpulsentwicklung die mit den Gaunt-Koeflizienten giiltigen Auswahlregeln
(H.2) hilfreich, denn bei Aluminium geniigt fiir die Zustinde lmqr = 1, um sie
fiir niedrige Energie ausreichend konvergiert darzustellen. Das heifit aber fiir die
Wechselwirkung zum Beispiel zwischen den Zustinden 3 und 4, daf nach (H.2)
[Pot — 1| <1y < [Pot 4 14 ist und die obere Schranke zur Entwicklung des Potentials
dann 129 . = 2 ist. Héhere Ordnungen in der Entwicklung des Potentials ergeben
Gaunt-Koefizienten Qp, 7,17, = 0, und damit tragen diese Matrixelemente nicht
zum Verluststrom bei. Erst wenn ein Zustand a = 3,4 héherer Energie oder Elek-
tronen eines Materials mil besetzten d-Béndern an der Streuung beteiligt sind,
muf} zu deren Entwicklung eine hohere Ordnung l4 ez Zur ausreichend konver-
gierenden Darstellung des Zustands gewihlt werden. Dies zwingt dann dazu, ein

o ot
grofleres Bz = 2ly maz zu verwenden.

[24](2.6) ist die Greensfunktion von {—A + kg'F?'}G = 1.
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Diese Uberlegung wird durch folgenden Umstand bestérkt. In Bild 25 sind
fiir Elektronen mit 10eV Primérenergie und 9 = —450,¢ = 00 Einfalls- wie
9 = +450 ¢ = 00 Austrittswinkel die Verluststréme j; und jy an einer Al(100)-
Oberflache fiir llf,;)(tw = 1,2, 4 dargestellt. Fiir die Entwicklung der Zustande wurde
dabei lyar = 2 gewihlt. Man erkennt einen deutlichen Unterschied zwischen den
mit l{i%x =1und lﬁi’;x = 92 in der Potentialentwicklung berechneten Spektren, wo-
hingegen sich das Spektrum mit 129! — 4 wenig von dem mit P9t . = 2 berechneten
unterscheidet. Fiir das Spektrum mit lf;loéx = 4 mufBiten weniger Ey-Stiitzstellen
gewahlt werden, um die Rechenzeit in einem vertretbaren Maf zu belassen. Der
geringe Unterschied der mit l{iffw = 2,4 berechneten Spektren bestitigt, dafl zur
Entwicklung der Zustinde im Aluminium fiir diese Energiebereiche lynq, = 1 aus-
reicht. Leider wird der Rechenaufwand dabei nicht wesentlich verandert, denn die
meiste Rechenzeit verschlingen die Matrixelementberechnungen und dort insbe-

sondere die Radialintegrale.

Weiterhin zeigt Bild 27, da8 die Verluststromberechnungen fiir die Al(100)-
Oberfliche die erfreuliche Eigenschaft haben, schon mit 16 speziellen Punkten in
der Oberflichenbrillouinzonenintegration (Anhang D) konvergente Ergebnisse zu
liefern, denn die Spektren in Bild 27 mit 16 und 64 speziellen k3 /——Punkten unter-
scheiden sich wenig voneinander. Unter anderem liegen die Maxima an denselben
Positionen, der Funktionsverlauf ist in beiden Fallen im Bereich 1leV < Eq < 8¢V
sehr dhnlich.

In Tab. 2 sind noch weitere Parametersitze aufgefiihrt, fiir die Verluststrome
berechnet wurden. Insbesondere hat sich fiir den betrachteten Energiebereich die
Anzahl der g,-Stiitzstellen (d.h. die Dichte der q.-Stiitzstellen), siehe Tab. 2,
im Bereich -—3.5061 < q, < 4.5(161 als ausreichend erwiesen. In diesem g,—
Integrationsbereich variiert der Integrand von (3.45-3.48) merklich, aulerhalb fallt

er zu null ab.

Wie im Folgenden erliutert (siehe das E9, E3~Schema in Bild 29) wird, sind die
Verluststréme nur im Bereich Ey = 1eV bis Ey = 8¢V auswertbar. Die iiber die-
sen Bereich hinausgehend berechneten Stréme verlieren durch numerische Instabi-
lititen ihre Interpretierbarkeit. Zum Beispiel ist fiir den Bereich B9 = 8—10eV die
Verlustenergie AE = Ej — Eg klein. Daraus folgt, dafl der E3-Integrationsbereich
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AE ebenfalls klein ist. Da aber fiir jedes Ey, an dem der Verluststrom berechnet
wird, die Dichte der Eg-Integrationsstiitzstellen gleich sein mufl,denn kein Ej ist
vor einem F4 ausgezeichnet, entsteht fiir den Bereich E9 = 8 — 10eV die Situation,
daBl zu wenig E3-Stiitzstellen zur Verfiigung stehen, um eine konvergente Integra-
tion auszufithren. Erhoht man die Dichte der E3-Stiitzstellen, so vergrofiert sich
der Bereich des interpretierbaren Verlustspektrums, und die Teile, die durch die

numerischen Instabilititen verursacht werden, verkleinern sich.

Der Teil der Spektren, in dem Ey klein ist (0-2eV), mufl ebenfalls kritisch
interpretiert werden. Der Energieverlust ist in dieser Situation grof}, das heifit,
man schépft die E3-Zustinde, die angeregt werden und iiber die summiert wird,
bis zum Muffin-Tin Energienullpunkt aus. In der Nihe dieses Energienullpunkts
konvergiert aber die Gittersummation (A.16) fiir die Berechnung des Zustands 3

schlecht.
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7.2.3. INFORMATIONEN ZU DEN ZUSTANDEN

In Bild 21 sind die LEED-IV-Spektren fiir die bei der Verluststromberech-
nung verwendete Streugeometrie dargestellt. Die (x,z)-Streuebene ist eine Spie-
gelebene des Kristalls, siehe Bild 34, ebenso die (y,z)-Ebene, so dal ein LEED-IV-
Spektrum mit ¥ = +45° und ¢ = 00 dasselbe Verhalten zeigt wie das in Bild 21
dargestellte. Daher besitzen die Zustinde 1 und 2 dasselbe LEED-IV-Spektrum.
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Bild 21 : LEED-IV-Spektrum einer Al(100)-Oberfliche mit ¥ = —459 und ¢ =
00 Einfallswinkel. a) Bandstruktur, b) Spektrum mit Voipt = 0 und
int # 0 nach Lundqvist (1969). Die kinetische Energie der

Elektronen ist beziiglich Ey . als Nullpunkt dargestellt.

¢) mit
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Das in Kapitel 5.4 dargestellte Verfahren zur Berechnung der LEED-Zusténde
bestand unter anderem daraus, die Reflexionsmatrix des Systems Oberflichen-
barriere und halbunendlicher Kristall zu bestimmen. Aquivalent zu dieser Me-
thode ist, die von auflen einfallende ebene Welle stetig und mit stetiger Ableitung
an die Zustinde des halbunendlichen Systems anzupassen. Dies kann auf die-
selbe Weise geschehen wie bei der Konstruktion der Halbraumzusténde in Kapitel
5.5, d.h. durch Berechnung der Reflexionsmatrix mit Hilfe der Bloch-Zustdnde
in | >= |9 > +R|Py >. Befindet man sich mit der Energie des zu berech-
nenden Zustands in einer Bandliicke, so fehlen im halbunendlichen Kristall jene
Bloch-Zustinde, die einen Strom in den Kristall hineintragen. Das heiBt wie-
derum, daB man fiir die einfallende ebene Elektronenwelle zum Anpassen an der
Oberfliche keine Bloch-Zustinde findet, mit denen der Zustand in den Kristall
hineinpropagieren kann. Die Welle wird reflektiert und klingt in den Kristall hin-

ein exponentiell ab. Somit entsteht im LEED-IV-Spektrum ein Maximum.

Nun ist in Bild 21 ein Maximum im LEED-IV-Spektrum zu erkennen, obwohl
es ein Band in diesem Energiebereich gibt. Dies ist damit zu erkldren, dafl die
Symmetrie der Zustinde des halbunendlichen Systems in diesem Energiebereich
ungerade ist beziiglich der Kristallsymmetrie, das heifit, dafl es in der einfallen-
den ebenen Welle keinen Anteil gibt, der sich in derselben Weise transformiert.
Die von auflen eintretende ebene Welle hat einen Wellenvektor, der in einer Spie-
gelebene des Kristalls liegt, und ist deshalb eine gerade Funktion. Sie firdet an
der Festkérperoberfliche keinen unbesetzten Zustand, an den sie ankoppeln und
dann in den Kristall hineinpropagieren kénnte. Deshalb ist in diesen Energiebe-
reichen die Reflektivitat ebenfalls groff, und man erhilt ein Maximum im LEED-
IV-Spektrum.

Die etwas asymmetrische Form des Maximums zu héheren Energien wird durch
die Lebensdauerverbreiterung des Spektrums durch V()il,t und durch die Energie-
abhangigkeit dieses Potentialanteils verursacht. In Bild 19 zeigt sich gerade 1n
diesem Bereich eine Anderung in der Steigung der Energieabhéngigkeit. Diese

Lebensdauer 7 = (2lVoipt(l;})')~1 (Feder (1985)) geht in die ndherungsweise bere-
chenbare mittlere freie Weglédnge in der Form Appp = T\/2(E + Vo (E)) (Feder

(1985)) ein. Ware diese mittlere freie Weglange unendlich, kénnte das Elekiron an
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allen Atomen des Kristallgitters gestreut werden und somit das gesamte Kristall-
gitter "sehen”. Die Maxima in den LEED-IV-Spektren wéren 6—funktionsa.rtig[25],
wie von Pendry (1974) mit Hilfe der kinematischen Naherung gezeigt wird. Da
die Erfahrung aber zeigt, daB Apspp endlich ist, findet man ”ausgeschmierte”,
verbreiterte Maxima in den LEED-IV-Spektren.

Wie schon aus dem Goldene-Regel-Formalismus bekannt ist, beeinflufit die
Zustandsdichte der an der inelastischen Streuung beteiligten Elektronenzustéinde
3 und 4 die Spektren der Verluststrome. In Bild 22-24 sind daher an den drei
speziellen k3//—Punkten im irreduziblen Teil der Oberflichenbrillouinzone , siehe
Bild 34 und die Insets in Bild 22-24 selbst, die Bandstruktur des Zustands 3, die
k3//—aufgeliiste Volumenzustandsdichte sowie die k3//~a,ufgelé')ste Zustandsdichte
des halbunendlichen Systems fiir die ersten vier Schichten des Kristalls darge-
stellt. Uber diese speziellen kg /~Punkte (siehe auch Tab. 2) wird, nachdem die
Zustiande oder Greensfunktionen aus dem irreduziblen Teil der Zone in die gesamte
Oberflachenbrillouinzone transformiert wurden (Anhang E), die kg//—Integra.tion
in der Verluststromberechnung (3.45-3.48), wie in Anhang D dargestellt, aus-
gefiihrt.

Die Oberflichenbrillouinzone hat in der (x,z)-Ebene eine Spiegelebene. Der
Impulsiibertragsvektor q9 liegt in den hier vorgenommenen Rechnungen in dieser
Ebene. Die Verluststréome sind reelle und mefbare Gréflen. Daraus folgt die
Moglichkeit, den Rechenaufwand zu reduzieren, indem man lediglich iiber den
Teil der Zone integriert, in dem k3, > 0 ist. Der Strom fiir k3, < 0 in der
Oberflichenbrillouinzone ergibt sich aus der Symmetrieoperation der Spiegelung
zu j(kg, > 0) = j(ks, < 0). Dieses Verhalten zeigen auch die mit dem Programm

berechneten Verluststréme, was durch explizite Rechnung nachgewiesen wurde.

Um den numerischen Aufwand in einem vertretbaren Rahmen zu belassen,
wurde in den Rechnungen die inelastische Streuung lediglich fiir eine Schicht, die
Oberflachenschicht, durchgefiihrt.

[25]Die von allen Gitterstreuplatzen aufsummierten Kugelwellen ergeben einen
Ausdruck der Form (3.17), was sich sofort &ndert wenn Apspp endlich ist.
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sp=1
Kar1

a) Die Bandstruktur des Zustands E3,k3/, bzgl. Ep = 0, b) Die
k3, /—aufgeldste Volumenzustandsdichte mit Vopt(E) = 0 sowie fiir
) Vopt(E) # 0 und d) die schichtabhéngige Oberflichenzustands-
dichte von 4 Schichten in Al(100) am ersten speziellen Punkt in der

Oberflichenbrillouinzone , siche Inset und Anhang D. Oberflichen-
schicht (—-), 2. Schicht (- - -), 3. Schicht (

), 4. Schicht (- - -).
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Bild 23 : a) Die Bandstruktur des Zustands E3,kg;/ bzgl. Ep = 0, b) Die
kg, /-aufgeldste Volumenzustandsdichte mit V ,(E) = 0 sowie fiir
c) Vopt(E) # 0 und d) die schichtabhéngige Oberflichenzustands-
dichte von 4 Schichten in Al(100) am zweiten speziellen Punkt in der
Oberflachenbrillouinzone , siche Inset und Anhang D. Oberflichen-
schicht (—-), 2. Schicht (- - -), 3. Schicht (——- ), 4. Schicht (- - -).
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bBild 24 : a) Die Bandstruktur des Zustands E3,k3// bzgl. Er = 0, b) Die
k3, /~aufgeldste Volumenzustandsdichte mit Vopt(E) = 0 sowie fiir
c) Vopt(E) # 0 und d) die schichtabhéngige Oberflichenzustands-
dichte von 4 Schichten in Al(100) am dritten speziellen Punkt in der
Oberflichenbrillouinzone , siehe Inset und Anhang D. Oberflichen-
schicht (—), 2.Schicht (- - -), 3. Schicht (——- ), 4. Schicht (- - -).
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7.2.4. DIE VERLUSTSTRGME AN EINER AL(100)-OBERFLACHE

In Bild 25-28 sind die Verluststrome an einer Al(100)-Oberfliche dargestellt.
Diese Verluststréme wurden fiir verschiedene Sitze von Integrationsstiitzstellen,
aufgefithrt in Tab. 2, ausgewertet, so daB man unter anderem die numerische
Konvergenz des Programms untersuchen kann. Die Verluststréme sind fir eine
A1(100)-Oberfliche mit 10eV Primérenergie und 9; = —~450 o, = 00 Binfalls—
wie 99 = +450, 0 = 00 Austrittswinkel, gemessen beziiglich der Oberfléchen-
normalen, mit den in Bild 18,19 und Bild 20 aufgefithrten Potentialen berech-
net worden. Die Verluststrome wurden noch, wie im Goldene-Regel-Formalismus
(3.1,3.11,3.12) auch, durch den austretenden pro eintretenden Strom der prépa-
rierten und gemessenen ebenen Wellen jz/j; = ko/k1 (Joachain (1975)) normiert.

Bild | Symbol |By|Bs|ky/|q: |
Bild 25| (—) |14|25| 16 |31] 1

Bild 25| (- ——) [14{25| 16 |31] 2
Bild 25 (- - — - — ) 7 |25 16 |31] 4
Bild 26| (—) |[14|21| 64 |21| 1
Bild 26| (———) [14[25] 64 [31] 1
Bild 27| (—) |[11]21] 16 |21] 1
Bild 27| (- ——) [11]21| 64 |21| 1
Bild 28| (—) |[14|25| 64 |31] 1
Bild 28| (- ——) |[14|25| 16 |31| 2

Tab. 2: Der fiir die Berechnung von Bild 25-28 jeweils zugrundeliegende Pa-
rametersatz. In den Spalten fiir (Eg,E3,k3//,qz) ist die Anzahl der jeweiligen
Stiitzstellen angegeben sowie die maximale Ordnung der Drehimpulsentwicklung

des inelastischen Wechselwirkungspotentials.

Die Bilder 25-28 zeigen fiir j; iibereinstimmend Maxima bei AEy = 4.5—TeV.
Dieser Bereich wird hinfort A 4 genannt. Ein kleines Maximum befindet sich im
Bereich AEy = 2.5 — 3.5¢V, hinfort mit Ap bezeichnet. Die A 4;g-Bereiche sind
in Bild 29 schraffiert gekennzeichnet.
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Bild 25 : Die Verluststrome ji, jo bzgl. Ey,. = 0, fiir eine Al(100)-Oberfliche
mit verschiedenen l{i?,ﬁ,, der Drehimpulsentwicklung des inelastischen
Wechselwirkungspotentials berechnet. (—-) : ot =1, (——-):
lﬁ;ﬁr = 2,(---): lgfé,, = 4. Eine unterschiedliche Anzahl von E,
Stiitzstellen ergibt, wie aus Bild 29 erkennbar ist, fiir den mit l{;f;,, =

berechneten Verluststrom einen kleineren physikalisch interpretierbaren

Bereich.

Der Verluststrom jg, verursacht durch reine Austauschstreuung, ist vom Be-
trag her kleiner als j; und zeigt lediglich fiir l{;%, = 2,4 eine breite Schulter fiir

E9 = 3 — 8eV. jy ist bis auf diese Schulter strukturlos.

Man kann versuchen, die Maxima in j; und j9 mit Hilfe der Zustandsdichten
der an der Streuung beteiligten Festkorperzustinde zu interpretieren, was aber we-
gen der Aufsummation iiber die Lochzustinde Eg,ky// schwierig ist, da eine grofie
Anzahl von Zustandsdichten des Zustands Ey4,ky /] vor der Summation untersucht

werden muf. Es werden die verschiedenen Matrixelemente Mgy x My9 x M3y fir
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Bild 26 : Die Verluststrome jq, jo bzgl. Ey,. = 0 fiir eine Al(100)-Oberflache
mit einer wie in Tab. 2 angegebenen unterschiedlichen Anzahl von

E3,q,~Integrationsstitzstellen.

die Ubergangswahrscheinlichkeiten (1 — 2) x (3 — 4) der Direkten-Streuung in j;
und My4 x Mag fiir die Ubergange (1 — 4) x (3 — 2) bei der Austausch-Streuung
in j9 aufsummiert. Die Gestalt der Verluststromspektren kann unter anderem von

folgenden Umstdnden beeinflufit werden.

i) Die Maxima in der Zustandsdichte des Loch-Zustands ergeben die Moglich-
keit, eine grofile Anzahl von Teilchen im Zustand 3 nach 4 oder im Austausch-
fall in den Zustand 2 anzuregen. Dabei haben die Zustandsdichte-Maxima Ein-
flu8 durch die E3, k3, /—Summation, solange sich diese Maxima im Integrationsbe-
reich E"" = Ep — AFE bis EJ'* = Ep mit der Verlustenergie AE = E| — Fy
befinden. Man summiert fiir jedes k;’;/ liber ein Energiefenster der Breite AFE, so
daB das Zustandsdichte-Maximum zum Integrationsergebnis beitrigt, solange es

sich in dem Fenster—Bereich befindet. Dies wird in Bild 29 deutlich.
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Bild 27 : Die Verluststréme ji, j3 bzgl. Eyq. = 0 fiir eine Al(100)-Oberfliche
mit 16 (—-) und 64 (- - -) speziellen kg//~Punkten in der Oberflichen-

brillouinzone .

ii) Dort, wo es fiir den Zustand 2 Bandliicken gibt, finden sich keine Zustande,
die nach der Anregung (1 — 2) oder (3 — 2) aus dem Innern des Kristalls hin-
auspropagieren und dann gemessen werden kdnnen. Denn, wo es Maxima im
LEED-IV-Spektrum gibt, ist die Reflektivitat des Kristalls grof}, die Elektronen
kénnen dort schlecht in den Festkorper hineinpropagieren. Es gibt dort keine
Eigenzustinde des Kristalls, die an eine von auflen in den Kristall hineinpropagie-
rende ebene Welle ankoppeln kénnen und die Propagation im Kristall erméglichen.
Somit gibt es in diesem Zustandsbereich fiir den zeitumgekehrten LEED-Zustand
keinen besetzbaren Zustand, in dem das angeregte Elektron vom Innern des Kri-
stalls nach auBen propagieren kann (1 — 2,3 — 2). Wenn allein der Zustand
2 zur inelastischen Elektronenstreuung beitragen wiirde, kénnte man behaupten,

daB8 dort, wo es Maxima im LEED-IV-Spektirum gibt, es somit Minima im Ver-
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Bild 28 : Die Verluststréme 71, jo bzgl. Eyo. = 0 fir eine Al(100)-Oberflache
mit 16 (—-) und 64 (- - -) speziellen k3;/—Punkten in der Oberflichen-

. . . t
brillouinzone sowie oy = 1,2.

luststromspektrum geben mufl. Verdndert wird dieses Verhalten neben den unter
i), iii) und iv) aufgefiihrten Aspekten zum Beispiel , wenn Oberflichenzustinde im
Zustand Ey,k, /] angeregt werden konnen, die in den Liicken der Volumenband-

struktur liegen.

iii) Nicht allein das Ubergangsmatrixelement My, des praparierten Zustands
1 in den gemessenen Zustand 2 trigt bei der Berechnung des Verluststroms jy bei,
sondern auch das Matrixelement Mgy fiir den Ubergang 3 — 4. Ahnlich ist dies
bei der Berechnung von j9, wo die Uberginge 3 — 2 in Mg und 1 — 4 in M4
multiplikativ in die Berechnung von js eingehen und damit auch die Festkorper-
- zustinde 3 und 4 die Struktur der Verluststréme mitverursachen. Dies wird deut-
lich an Bild 21, welches im Bereich B9 = 1 — 8eV keine Struktur in dem LEED-IV

Spektrum zeigt, so daB die Struktur in den Verluststromen vollstindig vom Uber-
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gang (3 — 4) verursacht worden sein muf. Die inelastische Elektronenstreuung

148t sich nicht durch den Ubergang 1 — 2 allein erkliren.

iv) Neben dem in i) und iii) erklérten Einfluf des Zustands 3, von dem aus
angeregt wird, ist auch die Zustandsdichte des Zustands 4 mit B4 > Ep,in den an-
geregt wird, nach iii) wegen der Ubergangswahrscheinlichkeit Mgy in j; oder My
in jo wichtig. Falls im Festkérper fiir den Zustand 4 besetzbare Zustande existie-
ren, zum Beispiel die Zustandsdichte grof} ist, dann werden Mjy und Mg4 an Ein-
fluB gewinnen. Dieser Zustand 4 entsteht aber in der Rechnung mit Hilfe der Ener-
gieerhaltung 4 = E3 + AE und der lateralen Impulserhaltung k4// = k3// +4q//
was zur Folge hat, dafl er sich wahrend der Eg,k3//—Integration und des Durch-
laufens der Verlustenergie Ey fortlaufend dndert. Daher ist dieser Einflufl wegen
der anfallenden Datenmenge sehr schwer auszuwerten und einzuschétzen. Dies ist
nicht weiter verwunderlich, denn man tastet mit der Anderung von AE = By — Ey
sowie q// = ki) —kyyy die Energie— und q//~Abh5,ngigkeit des optischen Poten-
tials V,;,(F,q /) und damit der Selbstenergie L(E, q /) in der Oberflachenbril-
louinzone des Kristalls ab, was sich als sehr aufwendig erweist. Der grofie Ey, k4//
Bereich, der in der Oberflichenbrillouinzone abgetastet wird, konnte eine Ursache

fiir das ausgeschmierte Maximum im sonst strukturlosen jo—Verlustspektrum sein.

So macht man sich folgendes Bild iiber die Ursache der Strukturen in den
Verluststromspektren. Die Maxima des Verluststroms j; zwischen A jEy =
45 — 7.0eV (= 3¢V< AE := B — By < 5.5¢V) und ApEy = 2.5~ 3.5eV
(= 6.5eV< AE < 7.5eV) kann man mit den Maxima in den Oberflichenzu-
standsdichten des Zustands 3 in Teil d) von Bild 22-24 erkliren. Fiir den Bereich
92.5eV< Ej < 5.5V (assoziiert mit A 4 E9, siehe Bild 29) ist in der Oberflichenzu-
standsdichte fiir den speziellen Punkt kg// in Bild 23 ein Maximum festzustellen
sowie in der Oberflichenzustandsdichte fiir kg// in Bild 24. Diese Maxima tragen
durch die Aufsummierung der E3,k3// Zustande solange zum Verluststrom bei,
wie AE = Ey — E5 diesen Bereich iiberdeckt. Da diese Oberflichenzustands-
dichtemaxima niher zur Fermi-Energie liegen, tragen sie wegen der nédher an
der Primirenergie Fy liegenden Ey-Stiitzstellen und damit kleinerem AE—-Fenster
fter zum Summationsergebnis bei als Maxima bei kleineren Bindungsenergien.

Aus diesem Grund und weil sie iiber einen groBeren E3-Bereich verteilt sind, ist
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das A 4 Fy-Maximum hoher und breiter als das A g Fy—~Maximum.

Fiir den Bereich 6eV< E3 < 7.5eV (assoziiert zu ApgFEy) ist lediglich in der
Oberflichenzustandsdichte des speziellen Puuktes kg// ein Maximum zu beobach-
ten. Dies ist in Bild 29 durch den kleineren schraffierten Bereich verdeutlicht. So
kann das breite Maximum A 4Fy den Maxima in den Zustandsdichten von kg //
und kg// zugeordnet werden, das leichte Maximum ApgFy dem Maximum in der

kg// Oberflachenzustandsdichte, siche Bild 29.

Die Zustandsdichten der speziellen Punkte kg// und kg// werden zu den Spek-
tren einen grofleren Beitrag liefern kénnen, weil sie im Vergleich zur Zustandsdichte
von kili// um den Faktor 2 — 2.5 hohere Maxima besitzen, also mit mehr Teilchen
besetzt sind. Dieses Verhalten zeigt auch das Verlustspektrum, in dem das Maxi-

mum im Bereich A 4 Fy das groflere ist.

Betrachtet man die schichtabhéngigen Zustandsdichten in Bild 22-24 fiir die
verschiedenen speziellen kg’/’ /—Punkte in ihrer Schichtabhéngigkeit, so erkennt
man, dafl die Positionen der Maxima fiir tiefer liegende Schichten den Positionen
der Maxima der Volumenzustandsdichte zustreben, die im allgemeinen an anderer
Stelle liegen als die Oberflichenzustandsdichtemaximal?6]. Bei der Beriicksichti-
gung von mehr als einer Schicht tragen die Zustandsdichtemaxima wéhrend der
Es-Summation iiber einen weiteren Energiebereich zum Verluststrom bei, da die
E3-Position der Zustandsdichtemaxima sich in verschiedenen Schichten &ndert.
Dies wire eine mégliche Erklirung fiir die von Abraham, Hopster (1989) erwéhnte
Ausschmierung der Maxima in der inelastischen Elektronenstreuung. In der vor-

liegenden Arbeit wurden die Verluststréme nur fiir eine Schicht berechnet.

Es konnten die Verlustspektren j; und jy berechnet werden. Die Programme
zur Berechnung von jg und j4 stehen noch nicht zur Verfiigung, zudem ist der
numerische Aufwand, allein schon j; und jo zu berechnen, sehr groffi. Die Re-
chenzeit zur Ermittlung des Verluststroms fiir zum Beispiel 64 spezielle Punkte
k;z/’/ in der Oberflichenbrillouinzone (der dazu notwendige Parametersatz kann

Tab. 2 entnommen werden) betragt ungefahr 150000 CPU-Sekunden auf einer

(261 Brst bei ungefahr acht Schichten hat die schichtabhéngige Zustandsdichte die
Form der Volumenzustandsdichte.
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Bild 29 : Zur Erliuterung des Einflusses der kg /~aufgelosten Oberflichenzu-
standsdichte (siche Inset Bild 22-24) auf die Verluststromspektren.
Links die Oberflichenzustandsdichte aus Bild 22-24 fiir k;’;?l: (—)
sp=2, sp=3,
k3// : ( ''''' ): k3// . ( ) )
CRAY-X-MP48 der KFA-Jiilich, bei einer Rate von 70 Millionen Floating Point
Operationen pro Sekunde. Bei 16 speziellen Punkten reduziert sich die Rechenzeit

ungefihr um die Hilfte; die Rechenzeit und die Anzahl der Stiitzstellen hingen
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nichtlinear miteinander zusammen. Die Berechnung der Verluststréme j3 und j4
erfordert noch mehr numerischen Aufwand wegen der komplizierteren Radialinte-
grale. Bishef waren dies héchstens Zweizentrenintegrale (F.5-F.12), fiir j3 und j4
benétigt man Dreizentren—-Radialintegrale (#.13-F.20). Da bisher die Radialinte-
grale 850/ der Rechenzeit verbrauchten, wenn man sich auf die Auswertung des
Verluststroms an der ersten Schicht beschrankte, wird dieser Aufwand sich bei der

Berechnung von j3 und j4 noch vergrofiern.

Nun kénnte man vermuten, motiviert durch den Goldene-~Regel-Formalismus
(Bild 2,5) und dessen Aquivalenz zum Verluststrommodell an Festkérpern ohne
Oberflichen, daB j3 = j, ist, wenn man das konjugiert Komplexe des Teils von
(3.47) nimmt, von dem dann der Imaginirteil gebildet wird. Dies sei symbolisch
durch j3 = j} bezeichnet, obwohl der Strom eine reelle Grofie ist. Beachtet man
Bild 5 und vergleicht die Verluststréme mit den Ubergangswahrscheinlichkeiten in
(3.35, 3.36), so kénnte man vermuten, daf diese Behauptung richtig ist, denn beide
Feynman-Graphen in Bild 5 unterscheiden sich durch die zeitliche Reihenfolge der
Direkt— und Austauschstreuprozesse. Die zeitliche Reihenfolge der Prozesse wird

aber gerade durch die konjugiert—komplex-Bildung vertauscht.

Leider hat man aber das optische Potential, insbesondere dessen Imaginérteil,
dabei auBer acht gelassen. Dieser Imaginirteil macht die numerische Auswer-
tung des Verluststroms an Oberflichen erst méglich und hat auch bei Rechnungen
ohne Oberfliche die Eigenschaft, die Zustandsdichte zu glitten. Er sorgt aber
gleichzeitig dafiir, dal eine Absorption in der Rechnung beriicksichtigt wird. Wie
bei Diffusionsproblemen ist dadurch die Zeitrichtung ausgezeichnet, in der die
angeregten Quasiteilchenzustinde zerfallen. Daher ist es wesentlich, den Streu-
prozefl Direkt— mit anschlieender Austausch-Streuung von dem in umgekehrter
Reihenfolge stattfindenden Proze8 zu unterscheiden. Die Direkt— und Austausch—
Streuung finden in der Berechnung von jg, j4 in zeitlich verschiedener Reihenfolge
statt, so daff die Beitrige der Absorption in verschiedener Weise eingehen. Folglich

kann mit obiger Vermutung keine Rechenzeit eingespart werden.

Die Rechnungen mit dem einfachen Modell des homogenen Elektronengases

mit Oberflichenbarriere und V! (E) = —1eV # 0 in Bild 11-13 zeigen, da8 j3 #

op

4 ist.
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8. Numerische Aspekte

Zur Bereéhnung der Verluststrome wurde ein FORTRAN-Programm erstellt,
dessen Ablaufplan in Bild 30 aufgefiihrt ist. Die Auswertung der in Kapitel 7
dargestellten Verluststrome konnte an einer CRAY X-MP48 der KFA-Jilich er-
folgen. Trotz der Verwendung dieses leistungsfahigen Vektorrechners gestaltete
sich die Berechnung der Verluststréme sehr zeitaufwendig. Dies ist im Vergleich
zur Photoemission, wo nur zwei Zustinde zu berechnen sind sowie Matrixelemente
eines dipolartigen Stérpotentials, nicht verwunderlich. An der inelastischen Elek-
tronenstreuung sind vier Zustinde beteiligt, es muf} eine E,k//—Summation iiber
den Zustand 3 ausgefiihrt werden, und das Stérpotential ist das abgeschirmte,

nichtlokale Coulomb-Potential.

Beim Aufbau des Programms hat es sich als vorteilhaft herausgestellt, zuerst
alle von FEy, E3,k3//,qz,q; und Schichten unabhingigen Gréflen, die zur Berech-
nung von (3.45-3.48) benétigt werden, wie Gaunt— Koeflizienten, Auswahlregeln

und die speziellen k3//—Punkte zu ermitteln sowie die Kristallstruktur vorzugeben,

siehe Bild 30.

Da der Verluststrom von E5 und Eg abhingt, gibt es, wie in Bild 29 dargestellt,
zwei Moglichkeiten, bei der E3,k3//—Summa.tion vorzugehen. Man kann die je-
weilige Verlustenergie E} festhalten und iiber die (E3, kg, /)—Bereiche sumimieren.
Wenn dann fiir die Berechnung des Verluststroms an der nichsten E§+1 Stelle die-
selbe Einteilung des ( E3, k3//)—Bereichs gewihlt wird wie bei der Berechnung des
Verluststroms an E}, sind die Zustéinde (E3,k3;/) schon bei der Verluststrombe-
rechnung an E} ermittelt worden, stehen also, falls sie abgespeichert wurden, der
Verluststromberechnung bei Eé’“ gur Verfiigung. Dies erfordert aber insbeson-
dere bei der Abspeicherung der Greensfunktion des Zustands 3 einen sehr grofien
Speicherplatzbedarf, um die reguldre wie irregulire Radiallssung auf dem radialen
Netz sowie die Strukturkonstanten Xj';,L" G%,jI’L' fiir alle Schichten und alle Fg, k3//
abzuspeichern. Daher erscheint die zweite Moglichkeit, fiir festes E3, ks // die Ver-
luststréme an allen méglichen Ey Stellen auszuwerten, extern abzuspeichern und

dann zum néichsten Fg3, kg, / iiberzugehen, sinnvoller.
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START

VALUES

DIAINR

READPAR2

RECLAN

WINSUB

v

liest physikal sche Konstanten ein

liest Eingabedaten ein

liest Kristall-Daten ein

berechnet reziprokes Gitter

berechnet Clebsch-Gordon-
Koeffizienten fir die

ittersummation der
Zustande 1 und 2

berechnet
Auswahlregeln und

Gaunt-Koeffizienten

ANGINTI1...ANGINT34

READLMI1..READLM34

/

FCC100

liest
Auswahlregeln und
Gaunt—Koeflizienten

berechnet die spesziellen

|_— k3// Punkte

\
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REFCC100 \

liest die speziellen kq // Punkte



i berechnet den

_ Imaginarteil des

VOPTIMAG optischen Potentials
l fur den Zustand 1

0} berechnet den
CLEED LEED-Zustand 1

FEy-Schleife

I.

berechnet den
Imaginarteil des

VOPTIMAG optischen Potentials
l fur den Zustand 2

berteclme;,( dl:n;;
zel umge enrien
LEED-Zustand 2 CLEED

| schreibt die
Amplituden und
WTBLKCX Radiallosungen des
Zustands 2 auf eine
| externe Datei

berechnet Cleb. h-Gordon-
WINSUB oefﬁmenteneflff erdon
lttelsummatlon der
Zustande 3 und 4

E3-Schleife

'
'
.

k; / /—-Schlexfe

ky/ € IBZ ky/ ¢ IBZ

Transformatjon der
Greensfunktion des
Zustands 3 vom
1rredu21blen Teil

n die gesamt OBZ

berechnet 93, 3 THETPHI

berechnet den I
Imaginarteil des

Berechnung der

optischen Potentials VOPTIMAG Greensfunktion
fur den Zustand 3 l TRFCC100 im _reduziblen
Teil der OBZ

berechnet die Greensfunktion LOWGREEN
des Zustands 3 l
berechnet die Vol -

und schlchta?)ha%‘gllrgg ! LAYDOS
Zustandsdichte des Zustands 3 L
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I9—Schleife

berechnet den
Imaginarteil des

optischen Potentials
fir den Zustand 4

liest die Radiallésungen
und Amplituden

des Zustands 2

von einer externen Datei

THETPHI

berechnet J4, 4

RDBLKCX

liest die Radiallosungen
des Zustands 4 von der
externen Datel

VOPTIMAG

LOWGREEN

berechnet die Greensfunktion
des Zustands 4

berechnet die Volumen-

LAYDOS

und schichtabhangige
Zustandsdichte des Zustands 4

——

- RDBLKCX

schreibt die Radiallésungen

WTBLKCX T des Zustands 4 auf

eine externe Datei

JLOSS

berechnet die
Verluststrome 1 und 2

Schreiben der

Verluststrome auf
eine externe Datei

e

STOP/END

Ey-Schleife Ende

k3—Schleife Ende

E3-Schleife Ende

Bild 30 : Flufidiagramm des FORTRAN-Programms zur Berechnung des Ver-

luststroms jy, jo.

132



Mit dieser Vorgehensweise erspart man sich das Abspeichern der Strukturkonstan-
ten und Radiallssungen der Zustinde 3, man durchléuft nicht wiederholt denselben
(Es, k3//)—Bereich und speichert weitaus weniger aufwendig die zuvor berechneten
Zustinde 2 ab, dies sind der Amplitudenvektor Ai’(r und die regulire Radiallésung.
Man durchliuft damit das in Bild 29 dargestellte By, E3—Schema nicht von oben
nach unten, sondern von links nach rechts. Die bendtigte Rechenzeit ist in beiden

Féllen ungefdhr gleich.

Rechenzeit kann eingespart werden, wenn die Berechnung der Greensfunk-
tion auf den irreduziblen Teil (IBZ) der Oberflichenbrillouinzone beschrinkt wird.
Sobald ein Zustand mit k3// ¢ IBZ aus dem Rest der Oberflichenbrillouin-
zone zu berechnen ist, kann die Greensfunktion durch Transformation aus der
an kg, € IBZ bekannten Greensfunktion erzeugt werden, wie in Anhang E dar-
gestellt ist. Das Flufdiagramm Bild 30 macht diese Vorgehensweise ebenfalls deut-
lich.

Bei der Verluststromberechnung an lediglich einer Schicht, siehe Kapitel 7.2.4,
hat die Radialintegration 850/¢ der Rechenzeit verbraucht. Obwohl die von der
Schicht— und g, ¢,~Summation unabhéngigen Teile der Verluststromberechnung
(zum Beispiel die Multiplikation der Radiallésungen (F.5-F.12)) vorab ausgefiihrt
wurden, verbrauchte die Radialintegration trotz Vektorisierung der daran beteilig-
ten Programmteile den Hauptteil der bendtigten Rechenzeit. Allein die die Radial-
integration vorbereitenden vektorisierenden Multiplikationen und Summationen

sind so zeitaufwendig, dafl eine Verkiirzung der Rechenzeit schwierig erscheint.

Da die Radialintegrale die meiste Rechenzeit bei der Verluststromberechnung
an einer Schicht beanspruchen und sich diese Situation auch bei Rechnungen an
mehr als einer Schicht nur geringfiigig #ndert, erscheint es unwesentlich, ob bei der
Matrixelementberechnung als innerste Summation die (I, m)-Summation, dann die
Schicht-Summation, anschlieflend die q,,¢,— und dann die Eg,k3//—1ntegration
ausgefithrt werden. Auflerdem sollte bei einer Verdnderung dieser Reihenfolge

unter anderem beachtet werden, dafi die Radialintegrale g.—abhangig sind.

Die Berechnung von j( By, ky//; E9,kyy/; Eg,ks//) erforderte je nach gewahl-
tem Parametersatz aus Tab. 2 30-160cpu sec auf der CRAY XMP-48 der KFA-

Jitlich, wohingegen zur Ermittlung eines vollstindigen Verlustspektrums durch
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Aufsummation von j(Ey,ky//; Eg,kz//;_Eg,k3//) 7u j(El,kl//;Eg,kz//) fiir ver-
schiedene Verlustenergien Eg 40000-150000cpu sec benétigt wurden.

Zur Losung des Eigenwertproblems (5.13) mit der nichthermiteschen, dicht
besetzten, komplexen Transfermatrix sowie zur Inversion komplexer Matrizen
wurden Bibliotheksroutinen der IMSL-Library (IMSL (1987)) verwendet, die
beziiglich ihres Vektorisierungsgrades optimiert sind. Weiter wurde auf schon exi-
stierende Programme fiir die Gittersummation (Hopkinson et al. (1980)) zuriick-
gegriffen sowie auf Routinen dieses Programmpakets, die die Kristallstruktur und

das reziproke Gitter erzeugen.
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9. Zusammenfassung

Anfinglich wurde eine Theorie der inelastischen Elektronenstreuung abgelei-
tet, die von der Goldenen Regel der Streutheorie ausgeht. Die Ermittlung der dabei
beteiligten Festkdrperzustinde ist nur mit einem Imaginarteil des optischen Po-
tentials Voipt = 0, also unter Vernachlissigung der Lebensdauer der Quasiteilchen
(Festkdrperlochzustand 3 und angeregter Festkérperzustand 4), mdglich. Dies
macht aber wegen der scharfen Maxima der in die Goldene Regel eingehenden
Zustandsdichte der Festkérperzustinde eine numerische Auswertung unvertretbar

aufwendig.

Aus diesem Grund wurde eine Greensfunktionsmethode zur Berechnung der
Festkorperzustinde eines Kristalls mit Oberfliche verwendet, die int # 0 erlaubt.
Weiter wurde dann mit Hilfe von Methoden der Vielteilchentheorie eine Theo-
rie der inelastischen Elektronenstreuung entwickelt, welche die Greensfunktionen
der Festkorperzustinde benutzt. Die damit berechneten Verluststréme beriick-
sichtibgen die Spinabhangigkeit der Elektronen sowie Direkte— und Austausch—
Streuprozesse. Insgesamt erlaubt sie, spin,~ winkel- und energieaufgeléste Ver-

luststromspektren an Kristallen mit Oberfliche zu ermitteln.

Vorab wurden nach dieser Theorie die Verluststréme fiir Aluminium im Rah-
men des homogenen-Elektronengas—Modells und das homogene Elektronengas mit

Oberflichenbarriere untersucht.

Weiter ist nach dieser Theorie ein FORTRAN-Programm gestaltet worden,
welches die Zustinde, die an der inelastischen Elektronenstreuung beteiligt sind,
unter Beriicksichtigung der Streuung der Elektronen an den Atomriimpfen sowie

an den Elektronen der Atomhiille mit Hilfe der Schicht—-KKR-Theorie konstruiert.

Dieses Programm wurde fiir erste Berechnungen der Verluststréme an einer
A1(100) Oberflache eingesetzt. Es wurden zwei der vier méglichen Verluststréme
damit berechnet. Die verbleibenden zwei Verluststrome erfordern einen wesentlich
hoheren Rechenaufwand, so daB8 Vereinfachungen, die die Rechenzeit verkiirzen,
insbesondere bei der Radialintegration in den Matrixelementberechnungen, noch

entwickelt werden miissen.

Mit diesem Programm wurden die Strukturen in den Verluststromspekiren un-
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tersucht und versucht zu erkliren. Soweit dies bei der grofien anfallenden Daten-
menge der an der inelastischen Elektronenstreuung beteiligten Festkérperzustinde
3 und 4 méglich ist, konnten die in den Verluststromen auftretenden Maxima den
Maxima der Zustandsdichte des Lochzustands 3 zugeordnet werden. Neben den
7ustandsdichteeffekten des Lochzustands 3 konnen aber auch die Zustandsdichten
des erst durch die Locherzeugung aus einem Festkorpergrundzustand angeregten
Zustands 4 Strukturen im Verlustspektrum hervorrufen, die wegen der Datenfiille

eine Analyse erschweren.

Weiterhin ist es méglich, daB Endzustandseffekte des austretenden LEED-
Zustands 2 Strukturen in den Verluststromspektren ergeben, denn da, wo es
LEED-IV-Maxima gibt, sollten Minima im Verluststromspektrum entstehen,
wenn nicht aus Oberflichenzustinden zusétzlich Elektronen emittiert werden
kénnen und nicht Zustandsdichteeffekte der Zustinde 3 und 4 dieses Verhalten

iiberdecken.
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Anhang A. Die potentialfreie symmetrieangepafite Greensfunktion

Greensfunktionen werden zur Lésung von Randwertproblemen verwendet. Sie
miissen die jeweiligen Randbedingungen erfiillen und in der ersten Variablen
Lésung des betrachteten Differentialoperators sein. Hier ist dies die Schrédinger—

Gleichung
{i% — HYg(r, it ) = 8(r — 1 )S(t—1) .

Die Propagation eines Elektrons im potentialfreien Raum, das heifit mit H =
——%Ar, ist zeittranslationsinvariant. Daraus folgt, dafl g(r, r’;t,t') = ¢(r, r’;t - t,)
ist. Daher kann obige Gleichung auf beiden Seiten beziiglich der Zeit einer Fou-
riertransformation unterworfen werden. Man erhalt dann nach Joachain (1975),

Economou (1983) mit der Energie E
(B - H}Go(r,r ; E) =6(x—r) . (A.1)

Go(E) hat Pole auf der reellen Achse, ist also nicht iiberall definiert. Aus die-
sem Grund fiithrt man in der Zeit vorwirts (kausale) und riickwirts (antikausale)

propagierende Greensfunktionen ein, die dann wohldefiniert sind.
1 : !
gt —¢) = lim —/goi(E +ie)e B(t-t) 4p (4.2)
e—0 27T

Nach der Ausintegration in der komplexen Energieebene erhélt man 9'(')F (F), den
kausalen Teilchenpropagator, durch eine Integration iiber die untere Halbebene
mit t—t > 0 oder g()‘(E), den antikausalen Lochpropagator, mit einer Integration
iiber die obere Halbebene mit ¢ — t < 0. Ist das den Differentialoperator l6sende
Fundamentalsystem vollstiindig, dann hat die Greensfunktion folgende Spektral-
darstellung.

g (m) = | ( ;/r;)i’/’E"(IA) dx . (A3)

Fiir ein System wie das homogene Elektironengas mit 3-dimensionaler Transla-
tionsinvarianz im Ortsraum ist A = k. Zudem ist die Ortsdarstellung von gg'(E)
G(:)k(r,rl;E) nur von der Differenz r — r abhéngig. Eine Fouriertransformation
von Ga:(r - r’;E) und der §~Funktion in (A.1) beziiglich dieser Differenz ergibt
die zu (A.3) dquivalente Darstellung

ik(r——r,) 43k
/ ( ° (A.4)

+ ! :
, T B)=1 - .
Go(r,r; B) = lim E tie)— E(k) (2n)®

e—0
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Sie ist Ausgangspunkt aller weiteren abgeleiteten Formen von G(:]t. So kann zum
Beispiel nach Ubergang in Kugelkoordinaten k — (k, 9y, ¢f) und Wahl eines Ko-
ordinatensystems mit R = (0,0, R) parallel zur z—Achse die 9} und pp—Integration
in (A.4) ausgefiihrt werden. Die k-Integration wird unter Beachtung von k > 0
mit Hilfe des Residuensatzes vorgenommen. Fiir G(T hat man kausale (austretende
Wellen) Randbedingungen, fiir G antikausale (einfallende Wellen) , was die Inte-
grationskontour in der komplexen Ebene festlegt. Man erhilt dann die bekannte

Form des freien Teilchenpropagators.

| etiklr—r|

Tor |r — r'l

1
GE(r,r; E) = B(k) = 7k” . (A.5)

Ausgehend von (A.1) kann auf die gleiche Weise eine Greensfunktion abgeleitet
werden, die eine Koordinatenachse, zum Beispiel die z—Achse, auszeichnet. Diese
Greensfunktion besitzt dann eine Symmetrie, die einer Oberfliche in der (x,y)-
Richtung angepaBt ist. Setzt man den die (x,y)-Symmetrie beriicksichtigenden
Ansatz

G'g:(r,r’;E) = /G%(z,z,;E)eik//(r”_rI//) fh/é (A.6)

(27)

in (A.1) ein und fiihrt einen Koeffizientenvergleich durch, erhélt man nach einer

Integration mit dem Residuensatz

G(:)h(z,z,; E) = :]Zi—eiikzlz—z | ky:= ‘/ZE — k%/ . (A7)
z

Neben der Gleichheit von (A4.4-A.7) 148t sich auch die Gleichheit der in der KKR~
Theorie verwendeten Greensfunktionen des potentialfreien Raumes zeigen. Die
Idee der KKR-Theorie ist es, die Schrodinger—Gleichung fiir den Kristall in zwei
Etappen zu lésen. In einem Schritt soll nur die Kristallstruktur beriicksichtigt
werden, im anderen lediglich die Streueigenschaft der Einzelatome, aus deren pe-
riodischer Anordnung der Gesamtkristall zusammengesetzt ist. Der erste Schritt

soll kurz skizziert werden.

Im Innern eines Kristalls gibt es keine Elektronenquellen, so dafl man folgende,

alle Vielfachstreuungen beinhaltende, Lippman-Schwinger—Gleichung zu 18sen hat.

¥ = [ G BTV —rve) & (4.8)
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GS: ist die in (A.5) definierte Greensfunktion fiir den potentialfreien Raum. r;
ist ein Gittervektor. Absicht ist es nun, eine Greensfunktion abzuleiten, die fiir
den potentialfreien Raum mit simulierter Gittersymmetrie die Propagation von
Elektronen beschreibt. Durch Vertauschen von Gittersummation und Integration
versucht man, die Summation auf die Greensfunktion zu iibertragen. Benennt

man die Variablen wie folgt um (Kohn, Rostoker (1954))
r —r + T V(r’ —rg) — V(l") )
nutzt das Bloch-Theorem mit
B(x') = b(r 4 re) = eHT(r)
aus und definiert die potentialfreie Gitter~Greensfunktion
Gt B) = Y MGl (r,r + 1y B) (A.9)

r,

dann wird die Lippmann-Schwinger Gleichung zu

Y(r) = /r - Got (r, 0 BV (2 y(x) dr

mit dem gewiinschten Ergebnis, daf8 die Kristallstruktur nun in der Greensfunktion
enthalten ist. Vi ist das Volumen der Wigner—Seitz—Einheitszelle. Das urspriing-
liche Integrationsvolumen wird durch die Summe in der Gitter-Greensfunktion auf
eine Integration iiber das Einheitszellenvolumen reduziert. Ist man an der Streu-
eigenschaft einer Schicht interessiert, wie in der Schicht-KKR-Theorie (Kambe
(1967)), so erstreckt sich die Gittersummation nur iiber in einer Schicht liegende

Orte l's//.

Eine Kristallgitter~Greensfunktion, die eine von jedem Gitterort austretende
Kugelwelle enthélt, ist in Verallgemeinerung von (A.5) die Gleichung (A.9), die
mit (A4.5) zu

1 e:i:iklr—r'~r,//| "
(r r;E) = > ; e el (A4.10)
L R
wird. Auf dieselbe Weise wie in (A.4) erhélt man
calr— r'-r,) " d3q
(r r; i EB) = llm / e —= . (A.11)
=2 Eee-E@ ¢ e
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Faflt man die r, /] abhingigen Exponentialfunktionen zusammen, so kann die

Gitter-§-Funktion (3.17) dazu verwendet werden, die q;/-Integration aus-
zufiithren. Mit kg// =k//+g/) und kg:z ==+,/2F — kg//2 erhalt man

!

1 iq:(2—2) K ey
Gg’i(r,r,;E) =3 A——Z lim / 62 - . dqze1 3//( /1 //) .
T Aye g//E——;O. (k-gl—z iw)__z_qg

Nach einer Ausintegration mit dem Residuensatz folgt daraus die an eine

Oberfliche angepafte Greensfunktion
c, % ! et ke (r//—r’//) ik |z——z’|
Gy (r,r; E) = ZGO’ge 1 e'"er (A.12)
g

mit GB’; = ik+1A . Dies ist die von Kambe (1967) abgeleitete Kristallschicht—
i 'g z Auc
Greensfunktion fiir den potentialfreien Raum. Sie wird in der Schicht KKR-

Theorie als ” Anfangszustand”verwendet, um die Streueigenschaften einer Schicht
oder eines aus vielen Schichten zusammengesetzten Schichtsystems zu ermitteln.

In der iibersichtlicheren Matrixschreibweise lautet diese Greensfunktion

' .g qf
GitrriB)= Y Gt <rlkg ><kglr' >

g,5:g',s'
GOt 0 +y (4.13)
—_ . (e+ e—) =0 -r
* \&r y=r 0 Gc,+;—— b=
=20 e

Die Koeflizientenmatrix ergibt sich dabei zu

~

G

?

etis,s' 1 {65,+ falls z —2' >0
088~ ikf, A 8 |6, fallsz—2' <0

und die Basis ist definiert durch

ik m. R
(f) =< 1lky >= 7 = - A (DY)
Im
kg L ¥
(b.;*:)g =< kéll’ >= e_lkgr — Z BI(O)" ]I(T)}/Iﬂl (l’)

Im

(A.14)

mit den Amplituden der ebenen Welle A;O)m = 47ril(—1)mYl_m(lAcg) sowie
B{(O)m = 47ri—’}’,'"-(12g) und der sphirischen Bessel-Funktion j;. ¥ = I ist der
Raumwinkelanteil von r in der Kugelflichenfunktion Y7 := ¥™(%). Dabei ist un-
bedingt zu beachten, da wegen des Imaginarteils im Potential kg komplex ist und

somit < rikg ># < kgr >* ist.
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In dieser Schicht—Greensfunktion findet sich nicht allein die Translationssym-
metrie parallel zur Oberfliche wieder, sondern sie ist eine Entwicklung nach ebe-
nen Wellen. Damit ist sie dem potentialfreien (V =const.) Bereich zwischen den

Muffin-Tin-Kugeln symmetrieangepafit.

Neben den Formen (A.10-A.12) 148t sich noch ein Ausdruck fiir die Greens-
funktion finden, der die spharische Symmetrie innerhalb einer Muffin-Tin Kugel
beriicksichtigt. Allgemein bekannt ist die Darstellung der Greensfunktion (A.5)
nach Drehimpulsen L := (I,m) (Jackson (1983))

GE(r,1 E) = —2ik Y ke R (ers YL (E)YE(F)
L

T<(>) ist der kleinere (gréBere) Wert von |r| oder |r'|. j; ist die regulére Bessel-

funktion, hgl) die im Ursprung singulire Hankelfunktion erster Art. Diese Form

der Greensfunktion in (A.10) eingesetzt, ergibt

! . . 1
Gt (r,r' B) = —2ik Y {ii(kr<)hi (k)80
Lr
Taff

ik D (ke — vy D™ TN YL 0, VE(E) -

Es kann auf existierende Programme der Gittersummation zuriickgegriffen werden
(Hopkinson et al. (1980)), wenn die Summation in folgender Weise ausgefiihrt
wird. Man bezieht die von r // abhingigen Ausdriicke auf den Ursprung von r,

dies geschieht mit

R (k| Yi(r =) = 3 G (k)Y (F

(ke =y YL(r=r,y)) = 3 Gppin(kr)Yp(T) -
L'
GZ}j, ist nach Pendry (1974) definiert
g1 (1 . g
GZ’E, = 4r Z 1'1 -1 hgu)(k‘rs//')YL"(_rs//)QL',L,L"
L"

mit den in (H.1) definierten Gaunt-Koeffizienten Qp: 7 n, welche durch die Raum-
winkelintegration des Produktes dreier Kugelflichenfunktionen entstehen. Man
erhilt nach Umbenennung der Indizees I — L' und L' — L eine weitere Darstel-

lung der potentialfreien Schicht—CGreensfunktion. Sie ist nicht nur der Schichtsym-

metrie angepaBt, sondern besitzt auch sphérische Symmetrie und erfiillt wegen
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h§1) die Randbedingung einer austretenden Welle.

Got(r, v B) = Y {=2ikji(kr )b (ke )5 1
Lr (A.15)
. . ~ * Yy
+ ji(kr)Apprjp (ke )}YL(E)YL(F)
In der sogenannten Strukturkonstante Ap: ist die Kristallstruktur in Form der

Gittersummation enthalten.

Appr = =2k S Glte™ 1™l (A.16)
el

Damit ist die Gleichheit innerhalb der Gleichungsgruppen (A.4-A.7) und
(A.10-A.15) gezeigt.
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Anhang B. Die Greensfunktion fiir das homogene Elektronengas mit

Oberflaichenbarriere

In der Verluststromformulierung der inelastischen Elektronenstreuung des
Kapitels 3.2 werden Greensfunktionen zur Beschreibung der Propagation der
Zustande 3 und 4 benétigt. Diese Propagatoren werden nun fiir das homogene
Elektronengas mit Oberflichenbarriere berechnet, die Anordnung des Koordina-
tensystems ist in Bild 31 dargestellt. Dies ist nétig, da in der Literatur Adawi
(1964), Schaich, Ashcroft (1968), Feibelman, Duke, Bagchi (1974), Inglesfield,
Wikborg (1973), Ishii, Pendry (1989), Trott, Schnittler (1989) zum Teil wider-

spriichliche Ausdriicke zu finden sind.

NN

Bild 31 : Das homogene Elektronengas mit Potentialstufe und den méglichen
Elektronen—Propagationen, die zu dem verwendeten Fundamentalsy-

stem fiithren.

Zur Konstruktion der Greensfunktion benétigt man ein Fundamentalsystem des
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zugrundeliegenden Differentialoperators. Hier lautet er
Lip)(r) :={E - H(r)}$(r) = 0 .

Fiir dieses Modell ist H := —%Ar + V(z) mit V(z) := 0(—z)Ey,. + 0(z)iV0ipt
der die Propagation beschreibende Hamilton-Operator. Mit dem Imaginarteil im
Potential wird die Absorption der Elektronenwelle bei fortlaufender Propagation
simuliert. Die Schrodinger-Gleichung kann durch den Ansatz 9(r) = w(r//)u(z) in
einen nur von der lateralen Symmetrie abhéngigen Teil w(r /) = ¢'®//%/1 und einen
z—abhéngigen Teil separiert werden. Dabei ist k/; der Teil des Wellenvektors des
betrachteten Teilchens parallel zur Oberfliche. Das gesuchte Fundamentalsystem

muf Losung der eindimensionalen Schrédinger-Gleichung

d*> 2\ o1 12 2
otk w(2)=0 , ki =2(E—FEyq)—kj

im Gebiet I sein und
d? 2 ) ri
{Zj+@f}dkﬁzo , kT = 2B - iVy) -k

im Gebiet 1I erfiillen. E ist die Energie des Elektrons beziiglich des Energienull-
punkts des Gebietes II. Man erhilt nach Messiah (1979) das Fundamentalsystem

ui(z) = u{(z) + u{l(z) = 0(—2z) {e"kgz + r—+e"ik£z} +0(z)t++ei‘k£1Z (B.1)

ug(z) = ul(2) + udl(2) = 6(—2)t~ e~ 4 0(2) {e—ik?z + r+—e‘ki’Z} . (B2)

Dabei sind die Reflexions—und Transmissionskoeffizienten gegeben zu

I
kL 4 k117
' (B.3)
kI kl!
t++ — 12 2 T 177 = __ETt++ .
ki + ki ks

Eine Greensfunktion muf nun nach Walther (1972) folgende Bedingungen erfiillen:
1) G(z,z') erfiillt als Funktion von z fiir z # z' die homogene Diffe-
rentialgleichung L{G ](z) = 0.
ii) G(z,z') ist im Loésungsgebiet
{(z,z') eR?a<z<bAra<z < b} stetig in beiden Variablen.
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1i1) Hat der Differentialoperator die Gestalt L[u](z) = p(z)u"(z) +
q(2)u/(z) + r(z)u(z) = 0 , macht %f— einen Sprung der Grofle
1—7(12—) auf der Diagonalen des Losungsgebietes. Dies bedeutet nach
Sommerfeld (1978), daB G eine Einheitsquelle am Quellpunkt 2z’
besitzt. '

iv) G(z,2') erfiillt als Funktion von z bei Streuproblemen die homo-
genen Randbedingungen Ry[G,(z)] = Ry[G(z)] = 0. Sommer-
feld (1978) nennt diese Bedingung das Ausstrahlungsprinzip mit
R|G,(2)] = {j”z— - ik} G, (z) = 0. Dies ist bei der Konstruktion
der Greensfunktion mit der austretenden Welle-Randbedingung,

also der kausalen Greensfunktion G, verbunden.

Courant, Hilbert (1968) oder Walther (1972) geben einen allgemeinen Ansatz

fiir die durch i)-iv) festgelegte Greensfunktion zu

G(z,2") = 0(z — 2)[C1(2)u1(z") + Ca(z )us(2)]

+8(2' — 2)[D1(2)u1(2") + Da(z"Yua(2)]
an, wobei im allgemeinen Ry # Ry # 0 zugelassen ist. Geht man mit diesem
Ansatz in die die Greensfunktion bestimmende Differentialgleichung ein und ver-

wendet die Bedingungen i)-iv), so erhélt man ein Gleichungssystem fiir die unbe-

kannten Koeffizienten C;, D;, welches eindeutig 16sbar ist.

Hat nun das Problem Randbedingungen Ri[u;] = 0 und Rjfug] = 0, was
hier durch die Randbedingung des Sommerfeld’schen Ausstrahlungsprinzips der
Streutheorie erfiillt ist, so erkennt man mit dem Gleichungssystem fiir die C;, D;,
daf schon der Ansatz

1

) = i ur g

{6z — #yur(2)ua(2") + 0(' = 2w (= Yual2)}

geniigt, um die gesuchte Greensfunktion zu bestimmen. Dabei ist Wuy,ug| die
Wronski-Determinante der beiden Lésungsbausteine uj und uy. Erfolgt die Pro-
pagation ausschlieflich in Gebiet 17, d.h. der Quellpunkt z’' und Aufpunkt z der
Greensfunktion liegen in IT, dann erhilt man unter Verwendung von (C.2) fiir die

6-Funktionen und des Residuensatzes den 8(z)8(z')-Anteil der Greensfunktion

. 1 adIy, ! 1 o gpdr '
Gr-11(22) = TR {elkz el .Z_,J el e )} ' (B.4)
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Somit ist der Propagator der Zustinde 3 und 4 fiir das homogene Elektronengas

mit Oberflichenbarriere bekannt.
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Anhang C. Zeitumgekehrter LEED-Zustand und Greensfunktion

Fiir den Zustand des austretenden und dann mit (E’g,kz//) gemessenen Elek-
trons wird in der Berechnung der Verluststrome (3.31-3.34), verursacht durch die
Feynman-Regeln, ein den Zustand beschreibender Propagator benétigt. Die Pro-
pagation erfolgt wegen der Messung nicht ungestort, das heifit in den Feynman-
Graphen von Bild 4,5 und in den Ausdriicken der Verluststréome ist die Messung
dieses Zustands zu beriicksichtigen, wie es in Kapitel 3.2.1 erwéhnt wurde. Dies
geschieht in (3.40-3.43) fiir die Verluststrome durch eine 6—Funktion, welche die

Messung reprasentiert, die die Propagation des Elektrons stort.

Die Verwendung komplexer Potentiale in der LEED- und Photoemissions-
theorie ist seit langem iiblich, jedoch ist der dadurch zerstorten Hermitezitat
des Hamilton-Operators zum Beispiel in Adawi (1964), Mahan (1970), Feibel-
man, Eastman (1974) nicht geniigend Beachtung geschenkt worden. Diese Nicht-
Hermitezitit hat nach einer Theorie von Bross (1977) und verbessert von Tamura
(1989b) insbesondere Auswirkungen auf die Konstruktion des zeitumgekehrten
LEED-Zustandes. Die nachfolgenden Betrachtungen basieren auf einer Untersu-
chung des zeitumgekehrten LEED-Zustands, die von Tamura (1989b) entwickelt

wurde.

Nach Morse, Feshbach (1953) finden komplexe Potentiale und damit Energien
unter anderem in der Beriicksichtigung biorthogonaler Funktionensysteme ihren

Niederschlag. Damit ist die Schrédinger-Gleichung
(E-H)l$p >=10

fiir die Konstruktion des LEED-Zustandes, der in den Kristall hinein exponen-
tiell abfallt, zu verwenden. Losen der Schrodinger—Gleichung heifit aber immer,
daB dies unter Verwendung der Randbedingung geschehen muS. Bei der Kon-
struktion des LEED-Zustandes hat man die austretende-Welle-Randbedingung

im Vakuum zu wahlen.

Die assoziierte Wellenfunktion erhilt man mit derselben Randbedingung, wenn

(B* —H")$ >=0
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geldst wird. Sie propagiert aus dem Kristall heraus, und ihre Amplitude nimmt da-
bei zu. Die Losung dieser adjungierten Gleichung ergibt gerade nicht den zeitum-
gekehrten LEED-Zustand, denn man hat bei einer konjugiert—komplex-Bildung
auch die Randbedingung, die zu |¢ > fiihrte, geindert, so daf ¢ >*# ¢ > ist.
Vielmehr ist der zeitumgekehrte LEED-Zustand unter der Beriicksichtigung der
cinfallenden-Welle-Randbedingung (Adawi (1964),Mahan (1970)) zu konstruie-
ren, das heift obige Gleichungen unter Verwendung dieser Randbedingungen zu
losen. Diese Losungen seien mit |4 >,|¢® > bezeichnet. Nach Tamura (1989b)
kann man dann durch Vergleich der Randbedingungen den am Detektor (im Va-
kuum) gemessenen LEED-Zustand |¢6E,k// > dazu verwenden, den zeitumgekehr-

ten LEED-Zustand mit W"E,—k// >* zu identifizieren.

Nun muf entwickelt werden, wie aus der Greensfunktion dieser zeitumge-
kehrte LEED-Zustand in die Verluststromberechnung eingeht. Einer besseren
Ubersichtlichkeit wegen wird der Index e in |[¢¢ >,|¢¢ > unterdriickt. Biortho- -
gonale Funktionensysteme haben die Eigenschaft, dafl die Orthogonalitétsrelation
< Paldy >= 6y gilt. Falls sie ein vollstindiges Funktionensystem bilden, gilt

fiir die Propagatoren

. [ >< 4y
GHE)= | = E()) +ie
und
oo 1A ><
CAE)= | B (0) -

Die der Symmetrie der Oberfliche angepafite Greensfunktion ist (3.38) (abgeleitet
wie (AG)) Die zeitabhangige Form (A.2) erfiillt nach Economou (1983) fiir ¢ >
t; > t3 die Beziehung

gt (4 —t3) = —ig™(t; — to)g ™ (tg — 13)

falls HY = M, was im Vakuum bei der Messung des Zustands |¢R > erfiillt ist.

Dies wird dann in Ortsdarstellung und unter Beriicksichtigung des am Detektor!27]

[27] Also im Vakuum, wo der Hamilton-Operator hermitesch ist und es fiir Id)?\ >
eine Vollstandigkeitsrelation [ |¢ >< 43| dX =1 gibt.
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gemessenen zeitumgekehrten LEED-Zustands IQS(/{ > zu

<rlg*(t —ta)lrs > = —i/ < rilg”(ty — t2)lrg >< ra|¢ > )
x < §JIrh >< rhlg* (ta — tg)lrs > dryd’rhdA .

Die zum Zeitpunkt {5 — oo erfolgende Messung von X = (Ey, kz//) kann dann in

der Form
< Paldy >=8(A = X) = 6(E — By)8(k;; — kyy/)

in diese Beziehung eingehen. Wird ein Volumenkristall ohne Oberfliche behandelt,

2
ist d) = LK it Oberfliche dA = (28]
(27) (2m)

Wahlt man fiir die Greensfunktion die Darstellung (A.3), so kann mit der

Orthogonalititsrelation gezeigt werden, dafl

/ g™ (r1,raity — 12)dQ(rg) dory = +idy(r1)e T EALG(—(11 — £3))
und
[ 837 )g* (x, raita — tg) drh = —igi(r3)e PA06(ts — o)

gilt. Dies, eingesetzt in (C.1), ergibt mit

0 o [ ST C.2
(h-tg) = g lim [ S de (¢:2)
— 0

die Darstellung des Propagators des gemessenen Zustands

gt (r1,rg;ty —t3) = “i"sEz,kz//("l)d’Ez,kz,/(l’a)e_i&(”_m .
= —i¢*E2,_k2//(rl)¢E2.—k2/1(r3)e'—iE2(t1_t3) .

Die aus dem Kristall austretenden gemessenen Elektronen kénnen mit zeitumge-

kehrten LEED-Zustanden beschrieben werden.

Diese Eigenschaft wurde schon in der Theorie der Photoemission erstmals von

Adawi (1964) fiir die Berechnung der Endzustande ausgenutzt. In der inelastischen

(28]Mit Oberflache ist (E,k//) zur eindeutigen Keunzeichnung eines Zustands
notig, ohne Oberflache k allein.
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kg ko —kyy/
77 N 777 :
N 1
AN 1
AN
h -k S|

\\ 2

a) b)

ks k,

Bild 32 : a) Der aus dem Kristall austretende LEED-Zustand, wie er im Expe-
riment vorgegeben ist, b) wie er in der Rechnung als zeitumgekehrter

LEED--Zustand Beriicksichtigung findet.

Elektronenstrenung ist die Situation in Bild 32 dargestellt. (C.3) und den zugeord-
neten Randbedingungen ist zu entnehmen, daf der zeitumgekehrte LEED-Zustand
zu berechnen ist wie ein in den Kristall hineinpropagierender LEED-Zustand, nur

mit gedndertem ko /]
'l,E?)kZ//(r) = ¢E2,~k2//(r) (C.4)

und unter konjugiert~komplex-Bildung, nachdem ¥, _, / /(r) berechnet wurde.
In dieser Weise wird der Propagator (C.3) des gemessenen Zustandes 2 mit Hilfe

des zeitumgekehrten LEED-Zustandes in den Programmen ermittelt.
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Anhang D. Die Integration iiber die Oberflichenbrillouinzone

Zur Berechnung der inelastischen Elektronenstrenung im Goldenen-Regel-
Formalismus (3.11,3.12) sowie mit dem Verluststrommodell (3.40-3.43) ist eine
Integration iiber die Oberflichenbrillouinzone von kg, erforderlich, im ersten Fall
verursacht durch die nétige Summe iiber die Dichte der Zustdnde, im zweiten
durch die Spektraldarstellung der Greensfunktionen. Es bieten sich fiir die kg//—
Integration verschiedene Methoden an. Die naheliegende ist, die Fliche der Zone
mit Stiitzstellen zu iiberzichen und eine 2-dimensionale Integration zum Beispiel
mit der Tetraedermethode (Ziesche, Lehmann (1983)) auszufiihren. Dabei be-
stimmt die Auswahl der Stiitzstellen und vor allem ihre Anzahl die Konvergenz

des Verfahrens.

Eine andere Methode ist, die Anzahl der Integrationsstiitzstellen zu minimie-
ren, aber trotzdem einen Finfluf auf die Konvergenz zu behalten. Das heifit, man
muB die Stiitzstellen gezielt nach speziellen Auswahlkriterien bestimmen. Dies ist
aber an ein "verniinftiges” Verhalten der zu integrierenden Funktion gebunden,
sie muf glatt sein und darf im Integrationsgebiet nicht zu stark variieren. Gerade
dies hat die Auswahl eines Potentials mit Imaginarteil fiir die elastische Streuung
in Kapitel 2.2 zum Ziel. Dieses zweite Verfahren, das in der Literatur (Chads,
Cohen (1973), Evarestov, Smirnov (1983)) das ”spezielle Punkte” Auswahlverfah-
ren genannt wird, ist hier in seiner 2-dimensionalen Version (Cunningham (1974))

angewendet worden.

Das ”spezielle Punkte” Verfahren setzt voraus, dafl die zu integrierende Funk-
tion periodisch ist. Das heiBt hier, daB der Verluststrom j(kg,/ + g//) = i(ks/y)
erfiilllen sollte. g, ist dabei ein reziproker Gittervektor parallel zur Oberflache.
Die einzigen Groflen im Verluststrom, die von ky// abhéngen, sind die qggr//
aus (3.21) und die Zustande \I,E:s,k:s// kaj;-
héngt von k3// ab, weil er wegen der Impulserhaltung parallel zur Oberfliche

und ¥Yg, Der Zustand ‘I’E4.k4//

(3.17) und (3.21) nach der ky//~Integration mit kg = kgyy + g7+ dppry/
ebenfalls k3, enthilt. Parallel zur Oberfliche ist eine Blochbedingung fiir die
Zustinde und Propagatoren giiltig, woraus zum Beispiel fiir die Zustdnde folgt

‘I’Eu,ka//+g//(1') = \I'Emkall(r) , so daf der Wellenvektor k, /; reprasentativ fir
alle k,// +8g// steht. Liegt zum Beispiel k’O,// nicht in der ersten Brillouinzone, so
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kann er durch ka// + g/ = k;// in die erste Brillouinzone transformiert werden.

Das heifit, wenn ¥ (r) Lésung der Schrédinger-Gleichung ist, dann ist es

Eo k.
ay u//
auch ‘I’Ea,ka//(r) . Die Zustinde o = 3,4 sind damit g/ /—periodisch. Dies gilt in

der gleichen Weise fiir die Propagatoren.

Der Verluststrom ist nun noch wegen des Impuléﬁbertrags qap (3.21) von
g/ abhingig. Praktisch wird die Berechnung von (3.45-3.48) und (3.19-3.20)
aber mit g;; = 0 durchgefithrt. Dies ist dadurch begriindet, daB V(q,g//) eine
8// Abhingigkeit zu vierter Potenz im Nenner enthélt, so daf die Mitnahme von
g// 7 0 Termen in (2.5) V(dapg// + g//) < V(qo,ﬁ//) zur Folge hat. Die Verlust-
stréme oder Ubergangswahrscheinlichkeiten mit V(qﬂ,ﬁ// +g//) wiirden einen ver-
schwindend kleinen Beitrag ergeben. Mit qgg// = qﬂﬁr//(g// = 0) in (3.45-3.48)
oder (3.19-3.20) und der Periodizitdt der Zustinde folgt, dafl der Verluststrom
oder die Ubergangsmatrixelemente g / /—periodisch sind und damit die "spezielle
Punkte” Methode anwendbar ist.

Nun soll die Funktionsweise dieser Methode kurz dargestellt werden. Wegen
der Gitterperiodizitit im reziproken Wellenvektorraum kann der Verluststrom als
Funktion von ky/; in eine Fourierreihe entwickelt werden.

o0

kg ) =do+ Y Y me R (D.1)
1<em<em+1 {iHRi,,IZCm}

Aus der Theorie der Fourierreihen folgt, dafl die R}, die Gittervektoren des Kri-
stallortsramngitters sein miissen. Das vollstindige Orthonormalsystem Ay, :=
i X3/ Bm ist so geordnet, dafl es die Gittervektoren, die auf einem Kreis mit
Radius ¢, liegen, separat abzahlt und dann zu immer grofieren Radien ibergeht.
jo ist der Term (R.,,—g)0-ter Ordnung in dieser Fourierentwicklung, wie er bei

jeder Entwicklung nach einem vollstindigen Orthogonalsystem entsteht.

Fiir die hier zu behandelnde Gittersymmetrie gilt nach Chadi, Cohen (1973)
(Ayec ist die Flache der 9—dimensionalen OBZ-Einheitszelle)
AUC

52 Am(k:}//) d2k3// =0 (D.Za)
(‘7() k3//éOBZ

5 An(kyy)) Am(ky))) d’kg// = Nnbmn (D.2b) .
(2m) ky/ | €OBZ
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Der iiber die Oberflichenbrillouinzone gemittelte Strom ist dann

- Auc .
(2m)? .
ks EOBZ

und wird, falls man (D.2a) in (D.1) einsetzt, zu 7 = jo- Gébe es ein kg// mit der
Eigenschaft, daf Am(kg//) = 0 fiir alle m, wiirde man dasselbe Ergebnis 7 =Jjo
auch ohne Integration erhalten. Dieses kg // wird nur in Spezialfillen existieren
und schwierig zu finden sein. Man sucht stattdessen, um die Integration durch
eine Summation zu ersetzen, die Menge von sogenannten erzeugenden Punkten

5//» bei denen Am(kg//) auf einer méoglichst grofien Anzahl von Ringen auf dem
Ortsraumgitter null wird. Daher fordern Chadi, Cohen (1973), dafi die Auswahl
der ki //

N
Z anAm(kg//) =0 (D.4)
n=1
mit
N
S oap=1 (D.5)
n=1

erfiillen mufl.

Die Gleichung (D.4) erfordert das Losen goniometrischer Gleichungen n-ter

Ordnung. Im allgemeinen ist das nicht méglich, so dal man auf eine geschickte
optimale Wahl (Alternativen zu Chadi, Cohen (1973) bieten Monkhorst, Pack

(1976)) der erzeugenden Punkte angewiesen ist.

Multipliziert man (D.1) mit (D.5), so erhalt man fiir den Mittelwert

N o)
jo = Z {an](kg//) - Z anijm(kg//)} .
n=1 m=N+1

N ist die Anzahl der Ringe, auf denen A, Null ist. jp, ist der Fourierkoeffizient,

153



der, je groBer der Radius der Ringe wird, einen immer kleineren Wert annimmt.

N
OBZ |Angzahl der k7 " Nmit )} A, =0

// // m=1

o) 2 BT L EVR(1) 9

fee(100) 3 = 2(}e) 29
fee(100) n =v25)" (1)

bee(110) 2 () 27r_n(\}§//22) 10

bee(110) 3 7= 12/}14) 34
bee(110) n =23 (5)

Tab. 3: Erzeugende und speszielle Punkte fiir eine bcc—~(110) oder fcc—(100)
Oberflichenbrillouinzone (OBZ). Dabei ist a die Gitterkonstante des betreffenden
Materials. k'/‘/ sind die erzeugenden Punkte. Es ist zu beachten, dafl die Darstel-
lung der erzeugenden Punkte von der Wahl des Koordinatensystems beziiglich der

Kristallorientierung abhéngt.

Niherungsweise lafit sich das gemittelte 7 berechnen durch

N
jo = Z anj(kg//) .
n=1
Man ersetzt die Integration somit durch eine gewichtete Summe iiber den an den
speziellen Punkten ausgewerteten Verluststrom. Dabei hat man den Fehler R, =

OZO Im L anAm(kg// ) gemacht. Chadi, Cohen (1973) zeigen, daf dieser Fehler
m=N+1 "

sehr schnell klein wird, je glatter die zu integrierende Funktion ist(29) und je besser
die Wahl der kg// war. Hal man mindestens zwei kg// gefunden, so ist es méglich,
sich durch die Symmetrietransformationen T der Punktgruppe des Kristalls die

gesuchten speziellen Punkte zu verschaffen.

sp __ 11 2 -
k37/—-k3//+T0k3// y Qgp =

n Tsp

(29]In den Fehler geht der Gradient der zu integrierenden Funktion linear ein.
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Bild 33 : Zwei erzeugende Punkte in der bcc(110) Oberflachenbrillouinzone sind
mit * gekennzeichnet und in den ersten Quadranten geklappt zu den-
ken. Die durch Symmetrietransformationen daraus erzeugten speziellen
Punkte sind durch x dargestellt, sie sind ebenfalls in den ersten Qua-
dranten transformiert vorzustellen. Die in den irreduziblen Teil der

OBZ transformierten speziellen Punkte sind mit + symbolisiert.
nr,, ist die Anzahl der Gruppenelemente.

Chadi, Cohen (1973) haben gezeigt, dafl mit k;’;/ die A,;’s auf derselben An-
zahl von Ringen null werden wie mit den erzeugenden Punkten. Dieses Verfahren,
aus den erzeugenden Punkten die speziellen Punkte zu berechnen, kann sukzessive

fortgesetzt werden, wenn zusitzliche erzeugende Punkte g//, die die A,;’s auf
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einer grofleren Anzahl von Ringen zu Null machen, gefunden werden.

1

nr,,

spy 3. 5Pi-1 n — Py -
ke =legpy  +Tokgy o o= (=)0t

Cunningham (1974) gibt fiir eine grofie Gruppe von Oberflichenbrillouinzonen eine

Auswahl von erzeugenden Punkten an.

-4
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1

¥ ]
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k3//z in [1/ag]

Bild 34 : Drei erzeugende Punkte in der fcc(100) Oberflichenbrillouinzone sind
mit « gekennzeichnet und in den ersten Quadranten geklappt zu den-
ken. Die durch Symmetrietransformationen daraus erzeugten speziellen
Punkte sind durch x dargestellt, sie sind ebenfalls in den ersten Qua-
dranten transformiert vorzustellen. Die in den irreduziblen Teil der

OBZ transformierten spesziellen Punkte sind mit 4+ symbolisiert.

Ist die zu summierende Funktion nicht nur translationsinvariant besziiglich g /]
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sondern besitzt sie auch die Symmetrie der Punktgruppe des Kristalls, dann ist
eine Integration iiber die volle Oberflichenbrillouinzone nicht mehr nétig. Eine
Integration iiber den Teil der Oberflichenbrillouinzone , der durch Anwendung
der Symmetrietransformationen die ganze Zone erzeugt, ist dann erforderlich. Die
volle Symmetrie besitzt zum Beispiel die Elektronendichte in der Einheitszelle des
Kristalls. Leider haben die Zustinde und Propagatoren diese Symmetrie nicht
< TB|r >#< Blr >, so daB man bei der Verluststromberechnung iiber die volle

Oberflichenbrillouinzone integrieren mufl.

In dieser Arbeit wurden verschiedene erzeugende Punktemengen der bec(110)
und fcc(100) Oberflichenbrillouinzone mit (D.4) untersucht. Dabei haben sich die
in Tab. 3 aufgefithrten Punkte als jene herausgestellt, die die Funktion (D.4) auf
der grofiten Anzahl von Ringen zu Null machen. In Bild 33 werden die speziellen
Punkte fiir die fcc(100) Zone, gebildet aus zwei erzeugenden Punkten,dargestellt,
in Bild 34 die fiir drei erzeugende Punkte. Die Tabelle 2 gibt fiir bec(110)- sowie
fcc(100)-Geometrie die erzeugenden und speziellen Punkte an sowie die Anzahl

der Ringe, auf denen die Summe der Ay,’s dann zu null gemacht werden kann.
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Anhang E. Das Transformationsverhalten von Zusténden und

Greensfunktionen in der fcc (100) Oberflichenbrillouinzone

Die Berechnung der Verluststrome oder der Ubergangswahrscheinlichkeiten
(3.19-3.20) erfordert eine 2-dimensionale k:;//*lntegration iiber die Oberflachen-
brillouinzone (OBZ) des betrachteten Kristalls. Der Rechenaufwand kann re-
duziert werden, wenn dabei beriicksichtigt wird, daf die Gesamtbrillouinzone
aus dem irreduziblen Teil (IBZ) durch Symmetrietransformationen der Punkt-
gruppe des Kristalls erzeugt werden kann. Damit folgt ebenfalls, daf alle von
kg abhéngenden Zustinde und Greensfunktionen mit ky/, € OBZ aus den
Zustanden und Greensfunktionen k3, € IBZ erzeugt werden kénnen. Da iiber
die ganze Oberflichenbrillouinzone integriert werden muf, erleichtert dies die Be-
rechnung der Zustande und Greensfunktionen, denn sie konnen in der irreduziblen
Oberflachenbrillouinzone berechnet und dann in die gesamte Oberflichenbrillouin-
zone transformiert werden. Fiir einen Zustand |3’ >= R o |38 > mit R aus der

Punktgruppe des Kristalls gilt nach Greiner (1985) oder Fernando et al. (1989)
<r|f >=<r|Rof>=<Rltorlf> ,
das heifit
< x| >= Ypop(r) = ¥p(R ™" ox)
Mit diesem Zusammenhang kann das Transformationsverhalten von Zustinden

und Greensfunktionen untersucht werden. In der Drehimpulsbasis, mit der z—

Achse senkrecht zur Oberfliche in den Kristall hinein zeigend, haben sie die Form

(L :=(I,m)) (5.1) und

VEy ks, (¥) = 20 AL(B3, k7/)Ji(kar)YL(F)
2

Gy, (BT = 2 (=2ikaJilkyr<)8p 1 Hilkgr>)
7,

A!
+ Jy(kar) X, prJp(kar ) YL(F)YLA(T) -
Zum Beispiel ist bei der Operation der Spiegelung an der x~Achse der Operator

0
). Daraus folgt, dal R = R~1 ist. Die

1
R im Ortsraum darstellbar mit (0

Kugelflichenfunktion hat dann das Transformationsverhalten

. -1 .
¥/™(9,0) = (-1l P @)etmle I (1l gl e ety
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C'I‘mI ist eine Normierungskonstante. P}ml('ﬁ) sind die verallgemeinerten Legendre

Polynome. Damit transformiert sich dann der Zustand

" nra R_1 m m - M
VB kg (1) = D2 A N(kgr)V"(]) D A Ni(kgr)(=1)" Y 7(F)

im I,m

VBy Ry, (r) = D_(=1)™ A" Ty (kgr) Y™ (F) -

Im

A" wird unter der Operation der Spiegelung an der xz—Ebene zu (—1)" A", Auf
diese Weise kann fiir eine beliebige Oberflichenbrillouinzone das Transformati-
onsverhalten der Zustinde und Greensfunktionen untersucht werden. Fiir eine
fcc(100) Oberflichenbrillouinzone ist dies fiir die Amplituden der Zustinde und
Strukturkonstanten der Greensfunktion durchgefiihrt und in Tab. 4,5 aufgelistet.

R EEHER
SRR

o — ¢ po 59 p—o 5+ R .
}flm(R—-IQ) (_1)171,}71—771 (i)mYIm (,’:)m}/l-—m
Vi, ® | (DA Ay () A

T 7 T
GE,k//(faf,) (_1)1n+m'XITIt"»*m (i)’"(-—i)le;:;}m (—i)m(i)m,lel?l"_m

Tab. {: Transformationsverhalten der Amplituden der Zustinde und der Struk-
turkonstanten der Greensfunktion aus dem irreduziblen Teil heraus in die Gesamt—

fcc(100) Oberflichenbrillouinzone . Es ist dabeir — T := R7lr.
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-1 0 ) —1°0
R
0 -1 0 1
(—1 0 ) (—1 0)
R—l
0 -1 0 1
So"")(P’ (p-——-)'ﬂ"l"(ﬁ oo T—
E | oy | v
"J’E,k//(f) (__l)mA;n Al_m
~ ~ - n, g —m,— 7
GE’k”(r,r') (_l)m+n X;,I'm XI’171 m
0 -1) (0 1)
R
1 0 1 0
1 ( 0 1) (0 1)
R-
-1 0 1 0
it p—F e e
YIm(R—IQ) (_i)mYlm (__i)m},l_m
1ﬁE,k//(‘f’) (—i)mA;” (__,L')—mAI—m
GE’k”('f,f’) (——i)m(i)m'XIT:;;m (i)m(_i)m’xljﬁn,—m

Tab. 5: Transformationsverhalten der Amplituden der Zustinde und der Struk-
turkonstanten der Greensfunktion aus dem irreduziblen Teil heraus in die Gesamt-

fcc(100) Oberflichenbrillouinzone . Es ist dabeir — T := R~ lr.
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Anhang F. Die Radialintegrale der Matrixelementberechnung

Die Separation der Zustinde (5.1) und Greensfunktionen (5.25,5.37) in ku-
gelkoordinatenabhangige Anteile erméglicht es, die |r|-Integration und die Inte-
gration iiber den Raumwinkel zu trennen. Die Radialintegrale im sphérischen
Potential-Gebiet werden numerisch ausgewertet, da die Losungen der radialen
Schrédinger-Gleichung, auf einem radialen Netz tabelliert, numerisch bestimmt
werden miissen. Fiir die Matrixelemente des Goldenen—Regel-Formalismus erhélt
man fiir die Radialintegrale, an denen der zeitumgekehrte LEED-Zustand 2 be-
teiligt ist,

r=Rpgr

e ,
12,73"‘,’ (qpp') = / J]”(")JI(‘][W”’)J;b (r)r? dr (F.1)

und fiir das verbleibende Radialintegral ohne Zustand 2 Beteiligung

r=Rpr
N * . Mot
RIS (appr) = [ 0 Oilagpm) 75 (0 dr (F.2)
r=0

Die Radialmatrixelemente zur Berechnung der Verluststréme sind fiir das Matrix-
element (3.49a)

r3=Rpr
* . *
RYb4y 10,(012) = / I (ra)irlarars) )} (rg)r3 drg (F.3)
ra=0

fiir das Matrixelement (3.49b)(30]

r3=Rpr
th’i;ll,z,zz(qal) = / J;;l(73)jl(q/1273)Jf‘;1(T3)T:2; dry . (F.4)
ra=0
Die Matrixelemente, die die Greensfunktionen beinhalten, miissen den atomaren
Teil der radialen Greensfunktion beriicksichtigen, d.h. den Fall r und 7' in der-
selben Einheitszelle, was dann zu dem —2ikJy(r<)H; (r>)-Teil in den Radialin-
tegralen fithrt. Durch die kleiner—grofier Relation in den Variablen gestalten sich

die Radialintegrale komplizierter. Aus Bild 4 kann man entnehmen, daf} fiir die

[30]qﬁﬁl enthdlt ¢, und q;w, hangt von ¢}, ab.
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Berechnung von j; und jy die Propagation des Zustands 1 nach 2 oder 1 nach 4
getrennt erfolgt von der Propagation des Zustands 3 nach 4 oder 3 nach 2. Daraus
folgt, das die Propagatoren der Zustinde 3 und 4 oder 3 und 2 von denselben
Variablen abhéngen und von den Variablen der Propagatoren 1 und 2 oder 1 und

4 absepariert sind. Dies gestaltet die Radialintegrale fiir jy, j einfacher als die fiir
731 74-
Fiir den Strom ji in (3.49¢) erhélt man
ra=Rpr
Rart 1o (anah) = 4k5ka [ HEOV (r)iahr ) By T ()

r4=0
rp=Ty

<[ I rsYivlarars) s )k drs

r5=0
+ I (r)dt(aa1ma) T, (ra)

rs=Ryr

X / HI3;04*(75)j1’(QI2T5)HIJ;;04(1'5)1*% drsrs dry

TR=T4

(F.5)

) ra=Rpmr i}
Rty 1 1,,00(912:921) = 2ik3 / H, ™ (ra)it(aaira) " (ra)
rg=0

Th=T4
x [ I s)iv(ayrs) I () drg

r5=0
+ Tt (ra)i(ga1ma) Tyt (ra)
rs=Ryr ,
X / H;F74 (rg)ju(arars )7 (rs)rd drsr drg

TH5=T4

(F.6)

ra=Rprr

3, . * . +,
Ryt 114001, (912:921) 3= —2iky / JIZ" (ra)ir(agara) Hy, "4 (r4)

rq=0
r5=r4
[ I s Yin(aars) T (rs)rh drs
r5=0
+ It (ra)s(gura) 7y, (re)
rs=Rnrr
. +:
X / To4 (rs)ip(qrars ) Hy, 74 (rs)rf drgrd dry

TH=T4

(F.7)
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T4:R,]\1T

4, ’
R34(:?§,JJQ,14,1',13(1112»Q'zl) = / J,”;*(r,i)Jz(q’zlr4)Ji4(r4)rg dry
rg=0
F.8
rs=RmT (F.8)
* .
X / ! (r5)ii(qrars )7 (rs)rd drs .
r5=0

An der Berechnung von (3.49d) sind

ro=Rpr
1, . +; .
7314";;’4’,’,,1’,1’,,(q12,q'z1) r= —2iky / Hy, ”l(rz)Jl(qfuTz)J{Zl(rz)
ro=0
T3=T2
x [ I (ra)ip(arars) I7 (ra)rd drs
: F.9)
r3=0 (
(8] . ! *}
+ Jpt(ra)i(anm2) 7y, (r2)
r3=Rnr
: +; .
X / Jﬂl*(7'3)]l’(ql47'3)Hz4 71 (1'3)7"% drgr% dry
r3=r)
und
ro=Rpr
2, - 2
RI‘Z?;,I, 5,11’11’14(914:(1511) = ./ J{'il (7'2)]1((]:117'2)-]121 (7"2)7'2 d1"2
ro=0
F.10
r3=RmT ( )
* .
x / To3 (rg)ji(qars) T}, (r3)rs drg
r3’=0
beteiligt. In die Berechnung von (3.49¢) gehen
ra=Rymr .
1, . +; .
Ry i 11.1,1,(9141 9a1) = 21k / Hy 7 (ra)ip(q1ara) Ty (ra)
rq=0
T5=T4
X / To (r5)it(glrms )L (rs)rs drs
r5=0
+ 74 (ra)iv(quara) Ty (ra)
rs=Rum1
: . +’ *
x / I (rs)it(aarms) Hi 7 (rs)rd drsr] dry
TR==T4
(F.11)
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und

r4=Rpr
2,0 Iy * . 2
Ryt ab 115,05 (914> 41) 7= / J{'/: (r4)7r(quara) Ty (ra)ri dry

rg=0
F.12
rs=Rarr ( )

X / To4 (rs)i(glarms) Tt (rs)rg drs
r5=0

ein. Fiir den Strom j3 mit (3.47) sind, wie in Bild 5 dargestellt, Produkte zweier
Greensfunktionen mit fortlaufender Propagation erforderlich. Die Linien, die die
Propagation der Elektronen und Lécher kennzeichnen, sind nicht zertrennt, woraus
folgt, daf# die Propagatoren und damit die Radialintegrale von jeweils zwel der
Variablen 79,73, ..., 75 abhingen. Somit erhélt man fiir die Radialintegrale wieder
wegen der kleiner-gréfier Relation im atomaren Teil der radialen Greensfunktionen

kompliziertere Radialintegrale in (3.49f)

L 11,0y '

Pt 1 s (12 €81) = ARk (Rog sy, iy 11, 1y (0120 941)
12,01 /

+ R2341 A, U1 g s, g(‘h?a Q41)

13,01 '
+ Roggy 11, 11 1y 1 Ty 1 (9121 941)

14,04 '
+ R2341;14,1",11,1',12,13,;@112, 941))

R

(F.13)

wobei fiir den Fall r5 > 74 A75 > 79

. rs=Rpr
1 ) +; * . +;
Reog st 1" 1y 1ty 1 (0120 T41) = / HY W (r)ji(arars ) Hy, ' (rs)
r5=0
ry=rH
x [ I el T ra)rd dra
r4=0
To=r;
X / Jll (rg)],n(q41 rg) (7'2)1’2 dry 1'5 dry
ro=0
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fiir den Fall 79 > 75 > 7rg

ro=Rpr
12, __ +io . ! a1
R234011;14,1",11,1',12,13,1(‘112»‘14'11) = / Hy " (ra)ip(agra) Ty, (ra)
ro=0
T5=T2
+io1* - a1
x Hp " (rs)ii(arors )T, ()
r5'=0
T4:T5
X / J;;l*(r4)j,/(qf“r4)Jg1(r4)rZ dry r% drg 7'% dry ,
rq4=0
fiir den Fall r4 > r5 > 79
r¢=Rpr i
13, +; . ! o
RS g1st, 11 1y 1 1y 1,1 (9120 T1) = / Hp 0 (ra)ip(qaara) Ty (r4)
rg=0
T5=f4
: +
x / Jrt (rs)ii(qrars ) Hy, 7 ()
r5=0
To=r§
x / T7 (ra)im(ahra) i (ro)r3 drg 8 drg v] dry
ro=0
und fiir r5 < 74 Arg < 79
rs=Rpr
14, * . o
R34ty 11 1y 1 1o ly (9121 941) = / Jit (r5)ii(quars)Jy ! (7s)
7'5::0
re=Rpr
x HIY (rg)ip(qhyra) T (rg) 73 dr
Iy 41r\94174)7, \T4) T4 474
rq=rs
ro=Rpr
o1 ¥ ; / )} .2 2
X / J,3 (rg)],:r(q,urg)J,l (rg)r§ dry v dry
r9=rs

165



numerisch zu berechnen sind. Weiter miissen fiir (3.49f) in jg

2 T2:RA!T
b . . 2
Rza?u;,l",ll,I',12,13,14,1(‘112’qt'u) = 2k / J{’f("z)]z"(qfnrz)ml('"2)72 dry
ro=0
ra=Rprr .
+3 .
x ( / HIS'M (7"4)]11((1:111'4).]721(7'4)
1‘4.:0
r5=r4

x| I s Yiamars) sk drg

1'5:0
+ 7 (ra)iv(ggra) ) (ra)
rs=Rpyr
X / H{'Sl*(Ts)jz(qmrs)JZ‘(rs)rg drs r3 dry)

ThT—T4

(F.14)

und

ra=Rumr
3) . * . ‘2
R23i141;14,1",11,1',12,13,1,13(‘112:qt'u) i= —2iky / J{;l (ra)ip(qayra)Jp,)! (ra)ry dry
rq=0
ro=RmT
x( / H 7 (ra)gp (@ r2) 3, (ra)

ro=0
Th=T2

% / Jz?*(Ts)jz(q1zr5)Jﬂ‘(r5)r§ drs
r5=0
+ 7 (r)ipn(ghym2) I ()
rs=Rarr
% / Jo (rsYii(qrars ) Hy, 7 (7s)
x r§ drs 3 dry)
(F.15)
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sowie

ro=Rarr
4, ‘ ,
RSt 1111 (910 931) 3= / T (r2)im(gare) Ty (ra)ry dry
TQ:O
ra=Rarr
X / Jzzl*(”4)1'1'(q41'7“4)11‘;1(7‘4)7‘3d7’4
1‘4‘:0
rs=Rprr
% / TV (rs)ii(qrams) Ty (r5)rd drs
1'5.:0
(F.16)

numerisch ausgewertet werden. Die Radialintegrale, die der Strom j4 zu berechnen

erfordert, sind in (3.49¢)

1,01 ry * il,01 '
Ry 3050, g 0y 11 7 (014 921) = 4k3Ra(Rey g5 10, 15 101, 17(9140921)

12,01 :
+ Ry g3ty L ds g0 (014 921) (F.17)

13,01 '
T R1432;11,1,14,13,1’,12,1"(q14v q21)

14,04 !
+ Ryg30ity 1ot 10" (914921)) 5

wobei fiir den Fall rg > 13 Arg > 15

ra=Rpsr

11,0 ' 4o * . ! +0
R14321;11,I,I4,13,1',12,1”(q14’q21): / HI3 ! (T4)]l'(q2lr4)HI4 1("‘4)

7'4:0
THh=TY4
* / JI(;.I*("5)jz"(Q14T5)J;'21*(r5)T(2) drs
1‘5(:0
T3=Ty4
' 3
8 / J;;l*(T3)-71((114?'3)J;;1(r3)7-3 drg 7'2 dry
T3:0
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fiir den Fall rg > 74 > 75

ra=Rpyr
127 * . +’0'
Ry 3oty g d ' dg 7 (T4 021) = / JrY (ra)ii(qrars)Hy, " (rg)
r3:0
T4:7'3
e * .

% / Hy ¥ (ra)ip(dhy ma) 7, (ra)
r4'=0
rE=T4

X / Tot" (r5)gim(qrars )7 (r5)
rp=0

X r% dry 7‘2 dry r% drg ,

fiir den Fall r5 > 74 > 73

rs=Rprr

. * R
R13:01 Hl-;,rrl ("'5)]1"(‘1147'5)#;1*(7'5)

, —
143950y 1 1 T 1,17 914, 921) =
r5=0
T4=r}
- +;
x / Irr (ra)iv(aarra) Hy 7 (ra)
r4=0
T3:r4
; 9 )
x / JrV (ra)ir(quars) Ty} (r3)r3 drg v3 dry i drs

r3=0
und fiir rg < g Arg < 74

rq=Rprr
14, B . o

’R,l43021;11,1114’13’1r’,2’1,1(914,qI21) = / J;;l (r4)]ll(q21r4)JI4 (r4)

T4:0

rs=Ryr ,

* .
X / HV (r5)iim(quars) Ty (rs) 75 drs
rR=r4
1‘3::RMT
- +; 2 2
T (r3)ir(arars)Hy 7 (rg)rs drg vg drg

X

7'3:7‘4
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numerisch zu berechnen sind. Weiter miissen fiir (3.49¢) in j4

rs=Rar
2, ' o ) 2
Rlﬁz;zl,z,h115,1512’,"’,3(q14,q'21)_—:—2zk4 / Jr (r)ipn(q1ars) Tyt (rs)rs drs
r5=0
r3=Rpr
. +
x( / TP (ra)ir(arars) Hy 7 (rg)
1'3':0
T4=T3
[T i T ) dry
rq=0
+ Iy (ra)ji(q1am3) Ty ()
ra=Rpr
. +;
<[ Tt B )
T4=73

X ri dry r% drs)

(F.18)
und
rs=Rpr
3, . . . .
Ry 1300y gl ' 1 Ja, (914 T21) = 22K5 / T (r)it(qrara) T (ra)rd drs
1'3:0
rg=Rpr ,
+; .
X / H, " ("4)11'(‘1'217‘4)J21(1'4)
T4':O
r5=T4
x / ng*(rs)jw(mz;?"s)J{'Z‘*(rs)rg drs
T5.:0
+ng*("'él)jl(q,zf"zl):]il(r,;)
r5=Rpyr
o .
X / H{ (r)ipr(quars) Ty (rg)rE drg % dry)
r5':r4
(F.19)
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sowle

4 r3=Rarr
, * . 2
R14?2;11,I,l4,l'J'J";,lz,l”,ls(ql‘-"qlﬂ) = It (ra)ii(qrars) Ty (r3)rg dry
1‘3:0
ra=Rprr
* / JIZI*(’"4)jl'(‘121'T4)J21(7'4)7'3 dry
r4':0
rs=Rpr
; *
% / JrY (r5)im(quars) )} (r5)r2 drs

r5=0
(F.20)

numerisch bis zum Muffin-Tin Radius integriert werden.

Die numerische Auswertung der Radialintegrale erweist sich trotz der Ver-
wendung eines Vektorrechners CRAY-X-MP48 als der weitaus zeitaufwendigste
Teil der Matrixelementberechnung. Die zur numerischen Integration verwendete
Trapez—Regel ergibt eine vektorisierende Ausfiihrung der radialen Integration,
trotzdem bendtigt man c.a. 850/¢ der Zeit, die die Matrixelementberechnung fiir
die Auswertung des Verluststromes an einem (Ey, E3,kg//,75chicht = 1) Punkt

insgesamt verbraucht.
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Anhang G. Die Matrixelemente im Zwischen—-Muffin—Tin-Bereich

Durch die Schichtzerlegung in Kapitel 3.12 und durch die Verwendung der
Gitter-Delta-Funktion (3.17) konnte der Integrationsbereich der Matrixelement-
berechnung vom 3-dimensionalen Ortsraum auf das Volumen der Wigner—Seitz—
Einheitszelle beschrankt werden. Das Integrationsvolumen zerlegt sich dann in
den Muffin-Tin-Bereich Vjsr und das Zwischen-Muffin-Tin-Volumen Ve \ Va7
Die Matrixelementberechnung iiber den Zwischen-Muffin-Tin-Bereich wird nun
untersucht. In diesem Bereich werden die Zustinde nach ebenen Wellen entwickelt

(5.7) und in (3.18) eingesetzt. Es ergibt sich dabei das Integral

f ]
' . 8,8 : 1 ‘0"
I’ = / elQa’a'r d’r = 7 / Vf.e’Qa’a'r d’r
oo . 5,8’ .
Vie\Varr Qual Vae\Varr
!
—1 iQM T g8 2
= s’s, D) € AR er,a' . d f
Qa,a' O(Vuc\Varr)
. 1
—1 Q" r s,s dr : dr
=03 e "xa Q (5 % E;) dd dp .

Qa’,'a' O(Vue\VMmr)

Dabei ist Qi’j;, in (6.7) definiert. Die Integration lafit sich analytisch ausfiihren,
wenn man den Rand der Wigner-Seitz—Zelle 0V, néherungsweise ersetz! durch
eine Kugeloberfliche, so daB8 die Kugel dasselbe Volumen hat wie die urspriingliche
Wigner—Seitz-Einheitszelle. Mit der Entwicklung der ebenen Welle im Integranden
nach Drehimpulsen (A4.14) und

sinJ cos ¢ ‘\}_E(Y{_l(f) - Yll (F))
& X i9dp=| sindsi 25ind d9 dp = | — | S=(Y;" () + YL
5 < Ip @ = | sindsing | r°sin =13 \/5( @ L (7))
cos ¥ YO(5)
folgt dann unter Ausnutzung der Orthogonalitat der Y, das Ergebnis der Inte-

gration zu

. s,s' -R
a5’ Q) =S
758 = g2 2 . (G.1)
[afa

Qs,s
o, r=Raer

Dies ist in Kapitel 7.1 in (6.6) verwendet worden.
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Anhang H. Die Gaunt—Koeffizienten

Durch das Produkt von jeweils drei ¥;""’s in den Matrixelementberechnungen
von Kapitel 6 ist es méglich, die Raumwinkelintegration analytisch durchzufiihren.
Zwei der Kugelflichenfunktionen kommen durch die Zustinde oder Propagato-
ren in dieses Produkt, die dritte durch die Fourierentwicklung des Potentials und
anschlieBende Darstellung des Phasors ¢'d" in der Drehimpulsbasis (A4.14). Aus
der Theorie der Addition von Drehimpulsen (Rose (1957)) ist bekannt, daf

(p:27l’19:7r
OLyLoly =™ = [ [ V@YY (F)sind dode
| =0 =0 (H.1)
@+ D)2+ 1) (11 Iy 13) ( h g )
4r(2l +1) 00 0/\m my mg
mit ¥ := & ist. Die 3j-Symbole kénnen iiber die zum Beispiel nach Rose
Il

(1957),Messiah (1979) bekannten Clebsch-Gordon Koeffizienten ermittelt werden.
Daraus folgt dann, daf§

QLl,Lz,La#O L= |lz—lg|§llSlg+13/\m1=m2+m3 (H.2)

ist. Zudem sind die Gaunt-Koeflizienten reell.

Durch Umbenennung des Index m; = —M; kann gezeigt werden, dafl
=27 9=n
0, 1y = COMETE™ = [ [ V@YY (E)sind didy
=0 9=0

(H.3)
Mit Hilfe von (H.2) kann man die Gaunt-Koeffizienten auswahlen, die ungleich null
sind, und mit den dadurch entstehenden (I, m)-Kombinationen kann ein Index-
Vektor v — (Ly, Ly, L3) definiert werden. Gleichzeitig ist es mdglich, alle diese
Gaunt-Koeffizienten in der v—Reihenfolge abzuspeichern. Bei der (L1, Ly, L3) — v
Matrixelementsummation geniigt es dann, iiber einen Index, ndmlich v, zu sum-
mieren. Auf einem Vektorrechner vektorisiert diese Summation und ist somit
schneller auszufithren als auf einem normalen Rechner. In derselben Weise kénnen
die in der Matrixelementberechnung der Verluststrome auftretenden Produkte von
Gaunt-Koeffizienten behandelt werden, so daf dort entsprechend gréfiere Index-

vektoren g = (v,v') mit £, x @, # 0-Feldern abgespeichert werden miissen.
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